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F 0 R E W 0 R D 

Chaper III of the Euratom Treaty entrusts the 

Commission of the European Communities with the task 

of health protection of persons exposed to radiation 

in the course of their work and of the population in 

general; the Commission understands this to mean 

that, in addition to working out standards for radio

logical protection and control of radioactivity in 

the environment, it should tackle the mainly techni

cal problems arising from the application of health 

physics in this area. 

Since in all considerations of safety in nuclear 

engineering iodine is a critical element from the point 

of view of health protection, techniques of retention 

of this fission product require particular attention, 

especially as there have been considerable development 

and varied experience in this field in recent years. 

The aim of the seminar in Karlsruhe was to bring 

together specialists in filtering techniques and repre

sentatives of nuclear plant operators, licensing autho

rities and supervisory bodies for an exchange of views 

and experience to assess the state of the art and dis

cuss, in particular, methods and criteria to give ope

rators and authorities some idea of the quality and 

efficiency of iodine retention systems. At the seminar, 

special attention was therefore paid to in situ measure

ments on iodine filters and their correlation with labo

ratory tests and also to practical experience of the 

operational behaviour of these filters. Thirty-one 
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papers were discussed during the three-day meeting which 

was found most valuable by the 100 or so persons attending. 

At the end of the seminar it was proposed to start a com

parison programme of methods used for measuring the reten

tion efficiency of sorbent materials in the various specia

lized laboratories; many participants, moreover, were in 

favour of organizing another conference on the subject of 

iodine filters in a few years' time in order to allow 

another exchange of views on design development and ex

perience; this proposal was adopted by the participants. 

This volume contains the papers discussed in Karls

ruhe and will be followed by a summary of the discussions 

later this year. The Commission hopes that these will 

provide information and help to harmonize and co-ordinate 

ideas and methods in this important and highly complex 

field of nuclear engineering and health protection. 

Dr. P. RECHT 
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P R E F A C E 

Les activités que la Commission des Communautés 

Européennes exerce en fonction du chapitre III du Traité 

Euratom en matière de protection sanitaire des personnes 

professionnellement exposées aux rayonnements et de la 

population consistent non seulement à élaborer des normes 

de radioprotection et à surveiller la radioactivité dans 

l'environnement, mais aussi à étudier certains problèmes 

techniques liés à la pratique de la surveillance dans 

les installations nucléaires. Cette préoccupation a conduit 

la Direction de la Protection Sanitaire à examiner plus 

particulièrement les problèmes que pose la rétention de 

l'iode radioactif susceptible d'être libéré dans le milieu, 

problèmes qui sont considérés comme délicats et complexes. 

L'iode, radio-élément critique au point de vue sanitaire, 

occupe une place importante dans les études de sécurité en 

matière de technique nucléaire; la manière d'obtenir la 

rétention de ce produit de fission appelle une attention 

particulière, surtout qu'au cours des dernières années, 

les techniques ont beaucoup évolué et fait l'objet d'expé

riences nombreuses. 

L'objectif du séminaire de Karlsruhe était de réunir 

des spécialistes en matière de filtration de l'iode avec 

ceux qui, parmi les exploitants, les autorités compétentes 

délivrant les autorisations et les organismes agréés de" 

contrôle, sont concernés par ces problèmes, en vue d'échan

ger les idées et les expériences, d'examiner l'état d'avan

cement de la technique et de discuter en particulier des 

méthodes et des critères sur la base desquels on peut se 

faire une idée de la qualité et de l'efficacité de la ré

tention de l'iode. Les experts ont eu l'occasion de présenter 
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des mesures in situ sur des filtres d'iode et de les 

comparer avec les essais en laboratoire, ainsi que de 

contrôler le comportement de ces filtres dans la pra

tique. Ce séminaire de trois jours, qui a réuni plus de 

lOO participants et au cours duquel 31 exposés ont été 

discutés, a été considéré comme très utile. Parmi les 

conclusions et recommandations formulées à l'issue du 

congres, on a proposé notamment de procéder à une compa

raison des méthodes utilisées dans les différents labo

ratoires spécialisés pour apprécier la qualité des 

matériaux d'adsorption; d'autre part, il a été préconisé 

d'organiser dans quelques années une nouvelle réunion 

sur le même thème "Filtres d'iode" permettant ainsi, sur 

le plan scientifique et pratique à la fois, une nouvelle 

confrontation des expériences acquises et des concep

tions, déjà réalisée par le présent séminaire. 

Ce recueil contient les communications présentées 

à Karlsruhe, et il est prévu de le faire suivre dans 

l'année d'un résumé des discussions. La Commission espère 

contribuer ainsi à l'information et à une meilleure cancer· 

tation et harmonisation des points de vue et des méthodes 

dans un domaine important de la technique nucléaire et de 

la radioprotection qui se caractérise par une complexité 

particulière. 

Dr. P. RECHT 
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V 0 R W 0 R T 

Die Kommission der Europäischen Gemeinschaften versteht 

den ihr in Kapitel III des Euratom-Vertrages zuteil 

gewordenen Auftrag hinsichtlich des Gesundheitsschutzes 

von berufsmässig strahlenexponierten Personen und der 

Bevölkerung allgemein dahingehend, dass sie neben der 

Ausarbeitung von Strahlenschutznormen und der Ueberwa

chung der Radioaktivität in der Umwelt, sich auch ins

besondere solcher, vorwiegend technischen Probleme 

annimmt, die sich bei der praktischen Durchführung der 

Strahlenschutzüberwachung ergeben. Diese Sicht der 

Dinge hat die Direktion Gesundheitsschutz bewogen, auch 

mit Aufmerksamkeit die komplexen Probleme zu unter

suchen, die die Rückhaltung von radioaktivem Jod auf

gibt. Angesichts der grossen Bedeutung, die das Radio

Jod als eine in sanitärer Hinsicht kritische Komponente 

bei allen Sicherheitsbetrachtungen in der Kerntechnik 

hat, liegt auf der Hand, dass die Technik der Rückhal

tung dieses Spaltprodukts eine besondere Beachtung ver

dient, zumal auf diesem Gebiet in den letzten Jahren 

erhebliche Entwicklungen angelaufen und vielfältige Er

fahrungen angefallen sind. 

Das Ziel des Seminars in Karlsruhe war, die Spezialisten 

auf dem Gebiet der Filterungstechnik mit Interessenten 

auf der Betreiberseite, bei den Genehmigungsbehörden und 

den Kontrollorganen zu einem Meinungs- und Erfahrungs

austausch zusammenzuführen, dabei den Stand der Technik 

auszuloten und insbesondere die Methoden und Kriterien 

zu diskutieren, die es erlauben, sich ein verlässliches 

Bild von Güte und Wirksamkeit der Jodrückhaltesysteme 
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zu verschaffen. So standen bei diesem Seminar die 

"in-situ"-Messungen an Jodfiltern und ihre Korrelation 

mit Labortests sowie die praktischen Erfahrungen hin

sichtlich des Betriebsverhaltens dieser Filter im Vor

dergrund. Im Laufe der dreitägigen, von den über 

100 Teilnehmern als sehr nützlich angesehenen Veran

staltung, in der 31 Vorträge zur Diskussion standen, 

wurde angeregt, einen Vergleich der in den verschie

denen spezialisierten Laboratorien verwendeten Methoden 

zur Messung der Qualität der Adsorberrnaterialien anzu

stellen; weiterhin wurden Stimmen laut, die auf eine 

neuerliche Veranstaltung nach einigen Jahren zielten, 

in der Entwicklungen und Erfahrungen aus wissenschaft

licher und praktischer Sicht diskutiert werden sollten, 

so wie es in diesem Seminar der Fall war. 

Hier werden nun die in Karlsruhe diskutierten Vorträge 

der Oeffentlichkeit übergeben. Es ist vorgesehen, eine 

Zusammenfassung der Diskussionen im Laufe dieses Jahres 

folgen zu lassen. Die Kornmission hofft, damit zur Infor

mation und zu einer besseren Abstimmung und Angleichung 

der Auffassungen und Methoden auf einem wichtigen Gebiet 

der Kerntechnik, das durch besondere Komplexität gekenn

zeichnet ist, beizutragen. 

Dr. P. RECHT 
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VERHALTEN VON JOD-SORPTIONSMATERIALIEN 

J.G. Wilhelm 

Gesellschaft für Kernforschung 
Karlsruhe - B.R. DEUTSCHLAND 

KURZFASSUNG. Es werden die Jodverbindungen angegeben, die in der Ab
luft von Kernkraftwerken zu erwarten sind. Die chemischen Reaktionen, 
durch die Spaltjod an den heute verwandten Sorptionsmaterialien abge
scrieden wird, werden kurz erläutert. 
Die Bedeutung der wichtigsten Einflussgrössen für die Auslegung der 
Sorptionsbetten,wie Art und Korr.grösse des Sorptionsmaterials sowie 
relative Feuchte und Temperatur des Trägergases wird aufgrund experi
menteller Ergebnisse diskutiert. Ueber einige Untersuchungen zur Ab
hängigkeit des Abscheidegrades von der Konzentration an elementarem 
Jod und Methyljodid in der Raumluft wird berichtet. 
~ie Ergebnisse von Standzeituntersuch~~gen zur Alt~r~ng und Vergif
tu~g des Scrptlonsmate~ia:3 werden wiedergegeben und Massnahmen dis
kutiert, die zur Verlän~erung der Einsatzzelt fUhren. 

SUMMARY. BEHAVIOUR OF IODINE SORPTION MATERIALS. All iodine compounds 
to be found in the air vented from nuclear power plants are given. 
The chemical reactions by means of which fission-product iodine is 
retained by the sorption materials used nowadays, are explained brief
ly. 
The importance of the main parameters affecting the layout of sorp
tion beds, such as type and grain size of the sorption material-and 
relative humidity and temperature of the carrier gas, are discussed 
with reference to experimental results. Experiences on the dependence 
of the retention efficiency on the concentration of elementary iodine 
and methyl-iodide in the air are reported. 
The results are given of residence time experiments on the ageing 
and poisoning of the sorption material and measures to prolong ser
vice life are discussed. 

RESUME. COMPORTEMENT DES MATERIAUX UTILISES POUR LA SORPTION DE 
L'IODE. Les composes iodes auxquels on peut s'attendre dans l'air 
sortant de centrales nucleaires sont indiques. Les reactions chi
miques par lesquelles on separe l'iode de fission dans les materiaux 
de sorption actuellement utilises sont brievement expliquees. 
En se basant sur des resultats d'experience, on discute de la signi
fication des parametres les plus importants pour la conception des 
filtres a SOrption, tels que la nature et la granulometrie des mate
riaux de sorption ainsi que l'humidite relative et la temperature du 
gaz porteur. Il est rendu compte de quelques experiences portant sur 
la dependance du taux de separation en fonction de la concentration 
de l'iode elementaire et de l'iodure de methyle dans l'air ambiant. 
On communique les resultats d'examens de longue duree relatifs au 
vieillissment et a l'empoisonnement des materiaux sorbants, et on 
discute des mesures destinees a en prolanger leur duree d'emploi. 
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1. Einleitung 

Unter den Spaltprodukten, die während des Betriebes und bei Stör

fällen eines Kernkraftwerkes oder einer Wiederaufarbeitungsanlage 

abgegeben werden können, nimmt das Jod eine Sonderstellung ein. 

Diese ist begründet durch die hohe Spaltausbeute einzelner Jod

isotope, die Flüchtigkeit von elementarem Jod und vielen Jodver

bindungen, die für längere Transportzeiten ausreichend langen 

Halbwertszeiten verschiedener Jodisotope wie 131 J und 129 J und die 

Rückhaltung und Anreicherung im menschlichen Körper, insbesonders 

in der Schilddrüse. 

Jodfilter gehören heute zu cen üblichen Sicherheitseinrichtungen 

von Kernkraftwerken. Berechnungen der erwarteten Umgebungsbe

lastung zeigen im allgemeinen, daß mit Dekontaminationsfaktoren 

der Abluft zwischen 1~ und 1~ eine ausreichende Reduktion der 

Jodfreisetzung erreicht werden kann. Die Abscheideleistung von 

Spaltjodfiltern hängt von einer Vielzahl von Einflußgrößen ab, 

von denen die wichtigsten hier kurz diskutiert werden sollen. 

2. Formen des Spaltjedes 

Freigesetztes Spaltjod kann in verschiedenen, luftgetragenen For

men auftreten, deren Anteil an der insgesamt freigesetzten Spalt

jodmenge in weiten Bereichen schwankt und von den Bedingungen 

während der Freisetzung und auf dem Transportweg abhängig ist. 

Nach heutiger Erkenntnis sind vor allem elementares Jod, Methyl

jodid aus der Reaktion von org. Luftverunreinigungen mit Jod und 

an Partikel gebundenes Jod für die Auslegung von Jodfiltern zu 

berücksichtigen (1, 2). Mit weiteren anorg. gasförmigen Jodver

bindungen wie z. B. Jodwasserstoff und org. Jodverbindungen 

höheren Molekulargewichtes ist zu rechnen. 

Bei den kleinen Massenkonzentrationen an Jod, die in der Raum-

und Abluft kerntechnischer Anlagen zu erwarten sind, treten wegen 

des relativ hohen Partialdampfdruckes sowohl elementares Jod als 

auch Methyljodid bereits bei Raumtemperatur praktisch ausschließ

lich in Gasform auf. Jod enthaltende Partikel bestehen entweder BUS 

Jodverbindungen mit sehr niedrigem Dampfdruck (z. B. eine Reihe 
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von Metalljodiden) oder an Partikeln aus anderen Stoffen adsor

biertem Jod. Jodfilter sind daher immer aus mindestens einem 

Schwebstoffilter und einem Gas-Sorptionsteil aufgebaut. Im Mittel

punkt dieses Seminars steht die Abscheidung gasförmigen Jodes. 

Für sicherheitstechnische Betrachtungen kann als Arbeitshypothese 

angenommen werden, daß im Sicherheitsbehälter eines wasserge

kühlten Reaktors nach einem Störfall vorhandenes, luftgetragenes 

Jod zu 85 % aus elementarem Jod, 10 % aus organischen Jodver

bindungen und zu 5 % aus Aerosolen besteht. In gasgekühlten Reak

toren kann man mit einem wesentlich höheren Anteil des Jodes in 

Form von Methyljodid und an Partikel gebundenem Jod rechnen. In 

den folgenden Vorträgen wird auf diesen Punkt näher eingegangen. 

Da elementares Jod durch Adsorption bzw. Chemiesorption an den 

Oberflächen der Räume und Einbauten, an den Wandungen der 

Lüftungskanäle usw. teilweise zurückgehalten wird, ist zu erwar

ten, daß mit steigender Entfernung vom Freisetzungsort des Spalt

jedes der Anteil an leichtflüchtigen, reaktionsträgen Jodver

bindungen wie Methyljodid relativ zum insgesamt luftgetragenem 

Jod ansteigt. Außerdem wächst der durch ehern. Reaktion des ele

mentaren Joues zu Jodverbindungen umgesetzte Anteil mit der Ver

weilzeit in Luft und der Möglichkeit des elementaren Jodes, nach 

Adsorption an Oberflächen mit dort vorhandenen Verbindungen zu 

reagieren und durch Desorption wieder in die Atmosphäre zu ge

langen. 

Es sei darauf hingewiesen, daß verschiedenste Messungen auf die 

Existenz weiterer, gasförmiger Jodverbindungen deuten, die durch 

heute bekannte Jod-Sorptionsmaterialien nur mit geringem Abschei

degrad zurückgehalten werden. Der Anteil derartiger Jodverbin

dungen am luftgetragenen Jod ist jedoch gewöhnlich sehr gering 

und es gibt wenig Grund zu der Annahme, daß Jodverbindungen, die 

sich durch speziell entwickelte Sorptionsmaterialien mit extrem 

großer innerer Oberfläche nicht adsorbieren bzw. sich nicht durch 

Chemiesorption oder Isotopenaustausch an die Imprägnierung des 

Jod-Sorptionsmaterials binden lassen, im menschlichen Körper oder 

z. B. am Gras in wesentlichen Anteilen zurückgehalten werden. 
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Trotzdem sollte die Art und das Reaktionsverhalten dieser ''schwer 

abscheidbaren Jodverbindungen" aufgeklärt werden um ggf. geeignete 

Sorptionsmaterialien entwickeln und mit Sicherheit ausschließen zu 

k~nnen, daß eine Umwandlung in leicht abscheidbare bzw. inkorpo

rierbare Verbindungen auf dem Transportweg erfolgt. 

3. Jod-Sorptionsmaterialien 

Elementares Jod läßt sich durch Adsorption und Chemiesorption an 

Aktivkohle mit hohen Abscheidegraden zurUckhalten. Organische Jod

verbindungen wie das Methyljodid werden in weitaus geringerem 

Maße adsorbiert, insbesonders dann, wenn hohe relative Luftfeuch

ten auftreten und eine gleichzeitige Adsorption von Wasserdampf 

erfolgt. 

Die Abb. 1 zeigt die Durchlässigkeit einer nicht imprägnierten 

Aktivkohle gegenüber 1 ' 1 J in Form von elementarem Jod (untere 

Kurve) und Methyljodid (obere Kurve). Die Aktivkohle (aus einem 

Jodfilter\ wurde mit Luft von 70% relativer Feuchte (r. F.) ins 

Wasserdampf-Adsorptionsgleichgewicht gebracht und anschließend 

mit dem radioaktiv markiertem J2 bzw. CH,J in Luft gleicher rela

tiver Feuchte beaufschlagt. Aufgetragen ist die Durchlässigkeit 

in Abhängigkeit von der Bett-Tiefe bzw. Verweilzeit. Während 1 ' 1 J 

in Form von Methyljodid praktisch nicht zurückgehalten wurde, 

zeigt die Kurve für die J 2 -Durchlässigkeit ein steiles Abschei

dungsprofil, das bis zu einer Bett-Tiefe von ca. 2 cm in der 

halblogarithmischen Darstellung durch eine Gerade beschrieben 

wird und abbiegt, nachdem eine Durchlässigkeit von ca. 0,1 % 
unterschritten wurde. Man kann daraus schließen, daß das elemen

tare Jod (gerader Kurventeil) durch eine oder mehrere ~odver

bindungen verunreinigt war, die nach Abscheidung des elementaren 

Jodes das Abscheidungsverhalten der noch vorhandenen Restaktivi

tät bestimmten und sich mit der vorhandenen Aktivkohle nicht aus

filtern~en. Es handelt sich wahrscheinlich um Methyljodid oder 

ähnliche Jodverbindungen, die in geringem Anteil bei der Jodher

stellung oder auf dem Transportweg entstanden. Wegen der großen 

chemischen Reaktionsfähigkeit des elementaren Jodes dürfte ein 

Anteil an Jodverbindungen praktisch immer im Joddampf vorhanden 
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sein. Die Höhe dieses Anteils 

schwankt mit der Qualität der 

J2 -Präparation und der Luftfeuch

te. Eine nicht imprägnierte 

Aktivkohle ist daher zur Ab

scheidung von Jod aus Feucht

luft nicht geeignet. Geeignete 

Imprägnierungen der Aktivkohle 

zur Abscheidung von Methyljodid 

sind durch inaktives Jod und 

Jodsalze (3, 4) sowie durch 

tertiäre Amine, wie z. B. das 

Triäthylendiamin, gegeben (5). 
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Durchläalgkolt -· nicht lrnpras.-ten Aktivlc-
gogenUber '"J ln Form von elementarem Jod und 

Molhy!Jodld 

Da Aktivkohle nicht bei hoher 

Temperatur und in NO -haltigen 
X 

Abgasen eingesetzt werden kann, 

Abb. 1 wurden andere Sorptionsmateria

lien auf anorganischer Grund

lage entwickelt. Silber- oder versilberter Kupferdraht scheiden 

bei frischer Metalloberfläche elementares Jod mit hohen Abscheide

graden ab, versagen aber gegenüber Jod in Form von Methyljodid. 

Wird das Silber in Molekularsiebe eingebaut, z. B. in Linde Mole

kularsieb 13 X und damit aktiviert, ist es ein geeigneter Reak

tionspartner auch zur Abscheidung von Jod in Form von Methyl

jodid (6, ?). Die Silberform von Molekularsieben ist als Jod

Sorptionsmaterial für den Einsatz auch bei hohen Temperaturen 

ausgezeichnet geeignet, der Preis dieses Materials liegt jedoch 

außerordentlich hoch, da hohe Silbergehalte zur Erreichung aus

reichender Abscheidegrade notwendig sind und vorwiegend nur das 

in einer äußeren Schicht liegende Silber bei den üblichen kurzen 

Verweilzeiten reagiert. 

Weitere nicht brennbare Materialien, die zur Abscheidung von Jod 

und Methyljodid eingesetzt werden können, werden auf der Basis 

von Kieselsäure oder Aluminiumoxyd hergestellt und mit Silber

nitrat imprägniert. Als Beispiel sei das gemeinsam von der Ge

sellschaft für Kernforschung und der Fa. Bayer, Leverkusen, 
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entwickelte Jod-Sorptionsmaterial AC-6120 genannt (8, 9). Mit ~ie

sem Material k~nnen bei relativ niedrigem Silbereinsatz hohe Ab

scheidegrade erreicht werden, außerdem ist es für den Einsatz in 

den NOx-haltigen Abgasen einer Wiederaufarbeitungsanlage geeig

net. 

4. Abscheidungsreaktionen an Jod-Sorptionsmaterialien 

An Aktivkohle wird elementares Jod durch Adsorption und Chemie

sorption abgeschieden. Infolge des günstigen Adsorptionsverhal

tens von elementarem Jod, der Porenstruktur und extrem großen 

inneren Oberfläche der eingesetzten Aktivkohlen (ca. 800- 1000 m2 /g 

nach BET) ist bereits durch die Adsorption ein wesentlicher Ab

scheidungsmechanismus f~r elewentares Jod gegeben, ~ie 6ich ein

stellenden Adsorptions-DesorptioJ•sgleichgewichte zwischen Jod in 

der Gasphase und Jod an der Oberfläche der Aktivkohle führen auch 

in feuchter Luft zur Abscheidung von elementarem Jod mit hohen 

Abscheidegraden. 

Die Adsorption von Methyljodid an Aktivkohle wird durch ~ie 

gleichzeitige Adsorption von ~asserdampf aus feuchter Luft so 

stark beeinträchtigt, daß nicht imprägnierte Aktivkohle bei Luft

feuchten ) 30 % r. F. und Raumtemperatur keine brauchbare Ab

scheideleistung mehr zeigt; steigende Temperatur und Luftfeuchte 

verschieben das Adsorptions-Desorptionsgleichgewicht weiter zur 

ungünstigen Seite. 

Als Methyljodid vorliegendes 1 ' 1 J wird an die heute üblichen Jod

filterkohlen durch Isotopenaustausch (3, 4) oder Bildung quartärer 

Ammoniumsalze gebunden. Zum Isotopenaustausch wird die Aktivkohle 

mit gr~ßeren Mengen (0,5 - 5 Gewichts%) an inaktivem Jod oder Jod

salzen (12 7 J 2 , K12 7 J) imprägniert. Es läuft folgender Austausch

vorgang ab (der mit Jem sicherheitstechnisch bedeutendsten Jod

isotop 1 ' 1 J formuliert wird, abe~ auch f~r andere Jodisotope 

gilt): 

1 2 7 J (an der Kohle) + eH, 1 ' 1 J (in der Gasphase) ~ 1 ' 1 J (an der 

Kohle) + eH, 1 2 7 J (in der Gasphase). 
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Praktisch tritt also raoioaktives MethyljodiC in das Aktivkohle

bett "in und vE>rEi3t es Hier1E>r itls inaktives fPthyljorlir. Eyrlrolyse 

u.1d ndsorption treten zusätzlich als Abscheidemechanismen unter

geordnete!' Bedeutung auf. Der Lir den Isotopenaustausch ge

schwin~igkeitsbestimmende Schritt ist durch die Adsorption unG 

Desorption des Methyljodids an der Oberfläche der Aktivkohle ge

geben. Ein durch den Isotopenaustausch erreichbarer Dekontami

nationsfaktor wird du1·ch das Verhältnis von inaktivem 12 7 J und 
131 J an der Oberfläche der Kohle bestimmt. Durch die Impräg

nierung der Aktivkohle mit großen Mengen an 127 J, die extrem 

kleinen Mengen an adsorbiertem 131 J gegenüberstehen, wird die 

Lage des Gleichgewichtes der oben angegebenen Reaktion weitgehend 

nach rechts verschoben. Bei genügend hoher Reaktionsgeschwindig

keit bzw. ausreichend langen Verweilzeit der Abluft in der Aktiv

kohle können hohe Dekontaminationsfaktoren erreicht werden. 

Ein weiteres sehr erfolgreiches Imprägnierungsmittel zur Ab

scheidung von Methyljodid ist das Triäthylendiamin: 

J 

J 

Die Abscheidungswirkung beruht hier auf der Bindung des Methyl

jodids in Form des aus Triäthylendiamin und Methyljodid gebil

rleten quartären Ammoniumsalzes an die Kohle. Die Reaktionen, die 

für Methyljodid formuliert wurden, gelten z. T. auch für andere 

arg. Jodverbindungen, z. B. für höhere Alkylhalogenide. 

Silber, das in Molekularsiebe eingebaut wurde, reagiert bei der 

Umsetzung mit elementarem Jod zu Silberjodid. Methyljodid wird 

ebenfalls zu AgJ umgesetzt, als Reaktionsprodukte wurden Di~ethyl

äther und Methanol nachgewiesen (10). 

Silbernitrat (als Imprägnierung auf Si02 - und Al2 03 -Träger

materia~ reagiert mit elementarem Jod vermutlich nach (11, 12): 
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AgNO, + J2 ,........... AgJ + JNO, 

2 JNO, + AgNO, --+ AgJO, + 3 N02 + 1/2 J2 

JNO, __. N02 + 1/2 02 + 1/2 J 2 • 

Das Jod wird also als Silberjodid und Silberjodat gebunden. 

Methyljodid und andere Alkylhalogenide reagieren mit der Silber

nitratimprägnierung nach (13, 14): 

A.gNO, + R - J __. (NO, • RJ • Ag)__. RNO, + AgJ 

ebenfalls zu Silberjodid. 

Die Endprodukte der Reaktion des Jodes oder Methyljodids mit Sil

ber bzw. Silbernitrat sind außerordentlich stabil. Derartig im

prägnierte Materialien eignen sich daher besonders zur Abscheidung 

aus Gasen bei hoher Temperatur oder dann, wenn im Jod-Sorptions

material eine große Zerfallswärme freigesetzt wird. 

5. Einfluß des Silbergehaltes auf die Abscheideleistung anorganischer 

Jod-Sorptionsmaterialien 

Wegen des hohen Silberpreises kommt der Relation zwischen Silber

gehalt und Abscheideleistung eines anorg. Sorptionsmaterials be

sondere Bedeutung zu. 

In Abb. 2 sind die mit Linde Molekularsieb 13 X in der Silber

form (LMS 13 X Ag) für 1 ' 1 J in Form von Methyljodid erreichten 

Abscheidegrade (Stäbchendurchmesser: 1/16") in Abhängigkeit von 

dem Silbergehalt angegeben. Die Kurven wurden für eine schein

bare lineare Luftgeschwindigkeit von 25 cm/s der Feuchtluft 

(30°C, 70% r. F.) bestimmt. Es zeigt sich ein sehr starker Ab

fall des Abscheidegrades mit sinkendem Silbergehalt und ein An

teil an nicht reagierendem Silber. Höchstmögliche Silbergehalte 

(mehr als 1/3 vom Gewicht des Sorptionsmaterials) sind zur Er

reichung befriedigender Abscheidegrade unbedingt notwendig. 

Die Abb. 3 zeigt die Durchlässigkeit von AC-6120 in Abhängigkeit 

vom Silbergehalt unter den Bedingungen, die für die Versuche in 
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Prut~dongungen 
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CH 3
131J-OurchlasstgkPil von AgN03-•mprogmerten 

Adsorbem gegen Ag -lmpragn1erung 

Abb. 2 Abb. 3 

Abb. 2 angegeben wurden. Es werden mit wesentlich niedrigeren 

Silbermengen gleiche Abscheideleistungen erreicht. Die oberste 

Kurve in Abb. 3 gilt für LMS 13 X Ag mit einem Silbergehalt im 

angegebenen Bereich und ermöglicht einen Vergleich der Abscheide

leistung bei gleichem Einsatz von Silber. Zu berücksichtigen ist, 

dar:. LMS 13 X Ag in der benutzten Stäbchenform ( 1/6" Durchmesser) 

bei gleicher Bett-Tiefe und linearer Luftgeschwindigkeit nur ein 

Drittel des Druckabfalles des AC-6120 (Kugeln, 1 - 2 mm Durchmes

ser) verursacht. Korrigiert man durch Verringerung der Bett-Tiefe 

auf gleichen Druckabfall, ergibt sich immer noch eine um mehr als 

eine Größenordnung bessere Abscheideleistung. 

6. Einfluß der Korngröße und Form des Jod-Sorptionsmaterials auf 

die Abscheideleistung 

Große Bedeutung für die Abscheideleistung haben die Korngröße und 

die Form der Partikel eines Jod-Sorptionsmaterials. Eine Ver-
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kleinerung der Korngröße des gleichen Materials führt zu wesent

lich höheren Abscheidegraden, außerdem begünstigen Formen mit mög

lichst großer Oberfläche im Verhältnis zum Volumen die Abschei

dung 05, 16). 

Adsorber AC 6120 o: 2,5 cm Bett- T1efe 

Betadung ca 1,5mgCH3JJgKTB O:;: ~cm Bett_ T•efe 
(berechnet fur 10 cm Bett-Tiefe) 

Tragergas Feuchtluft (Taup 300C) 

150"C, 2,5'/, NO, 

o: 7,5cm Bett- T1efe 

.:~.:;: lO,Ocm Bett-T1efe 

1if,-------------------------------, 

Die Abb. 4 zeigt die Durchlässig

keit von Testbetten verschiede

ner Korngrößenfraktionen des 

AC-6120 gegenüber 1 } 1 J, das als 

Methyljodid beaufschlagt wurde. 

Bei einer Bett-Tiefe von 5 cm er

gab eine Reduktion des Kugel

durchmessers des Jod-Sorptions

materials um 40 % eine um fast 
10' 

" 10.1 

i 
2 Größenordnungen geringere 

Durchlässigkeit. (Das schein

bare Ansteigen der Durchlässig

keit in den Kurven für 7,5 und 

10,0 cm Bett-Tiefe ist wahr

scheinlich auf Verunreinigungen 

des Prüfmittels durch schwer ab-

= 
~ 

~ 
10"1 

o- __ _ 

--------~ _______--· 
"-------------------------

Durcl'rnesser !geometr MI 1n mm 

10"4----.----.----.----.----.----.-----.----1 

Abb. 4 

1,1 1) \3 1,5 1,6 \1 1,8 

OU"chlilsslgkeit von verschiedenen AC 6120 Korngröße
fraktionen gegen 131J (beaufschlagt als CH3J ). 

scheidbare Komponenten zurückzu

führen, die nach der Aus

filterung von mehr als 99,99 % 
des Prüfmittels das Abscheidungs

profil entscheidend beeinflußten). 

Zur vergleichenden Beurteilung der Abscheideleistung eines Jod

Sorptionsmaterials müssen der Partikeldurchmesser und die Par

tikelfarm berücksichtigt werden. Da für die Auslegung einer Fil

teranlage die Druckdifferenz, die sich bei einem bestimmten Volu

menstrom über das Filter einstellt, von großer Bedeutung ist, 

sollte man die Abscheideleistungen verschiedener Jod-Sorptions

materialien zu Vergleichszwecken auf Bett-Tiefen umrechnen, die 

zu gleichen Druckdifferenzen führen. 
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?. Einfluß der relativen Feuchte des Tr~ergases auf die Abscheide

leistung von Jod-Sorptionsmaterialien 

Die Adsorption von Jod und Methyljodid wird durch gleichzeitig 

adsorbiertes Wasser behindert. In Abhängigkeit von der relativen 

Gas(Luft)feuchte wird die Oberfläche der Kohle in steigendem 

Maße mit Wasser beladen, das durch die Adsorption von einzelnen 

Wassermolekülen und Aggregationen, von monomolekularen und poly

molekularen Schichten und, bei extrem hohen Luftfeuchten, durch 

Kapillarkondensation aufgenommen wird. Die größeren Poren der 

Aktivkohle werden auch bei 100 % relativer Luftfeuchte nicht mit 

Wasser gefüllt. 

Die Adsorption von Wasser im Sorptionsmaterial beeinflußt vor 

allem die Abscheidung von radioaktivem Jod, das in Form von 

Methyljodid vorliegt. In Abb. 5 ist die Durchlässigkeit von jod

imprägnierter Aktivkohle für 1 ' 1 J, das in Form von Methyljodid 

beaufschlagt wurde, in Abhängigkeit von der Bett-Tiefe wiederge

geben. Es wurden Versuche mit vorbefeuchteter und trockener 

Aktivkohle als Sorptionsmaterial und feuchter und trockener Luft 

als Trägergas für das Methyljodid durchgeführt. Die Kurven zei

gen, daß die Durchlässigkeit der imprägnierten Aktivkohle nach 

Vorbefeuchtung (eingestellt wurde das Wasserdampf-Adsorptions

gleichgewicht bei 98 - 100 % r. F. und 30°C) gegenüber der Jod

aktivität in trockener (« 30 % r. F.) und feuchter Luft (98 -

100% r. F.) bis zur Erreichung geringer Durchlaßgrade praktisch 

gleich ist. 

Wird trockene Aktivkohle mit Methyljodid in feuchter Luft kurz

zeitig beaufschlagt (damit keine größeren Mengen Wasser an der 

Aktivkohle adsorbiert werden), ergeben sich wesentlich geringere 

Durchlaßgrade, jedoch knickt die Kurve ab, nachdem der größte 

Anteil der Aktivität abgeschieden wurde. Die Umsetzung eines ge

ringen Anteiles des Methyljodids in eine schwer abscheidbare Ver

bindung durch Reaktion mit dem Wasserdampf der Luft ist anzu

nehmen. Die gleiche Erscheinung ist auch bei dem Abscheidungs

versuch mit hoher Luftfeuchte und vorbefeuchteter Aktivkohle 

festzustellen. 
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Versuche mit trockener Aktivkohle und trockener Luft (nicht einge

zeichnet) ergaben ebenfalls eine hohe Abscheideleistung der Aktiv

kohle. Das Abknicken der Kurve erfolgte im Vergleich zur Beauf

schlagung mit Feuchtluft später, so daß insgesamt eine kleinere 

Durchlässigkeit über eine entsprechende Bett-Tiefe der Aktiv

kohle erreicht wurde. 

Zur Abscheideleistung von Jodfiltern können aufgrund der ir. 

Abb. 5 wiedergegebenen Kurven folgende Aussagen gemacht werden: 

- Wasserdampfadsorption an der Aktivkohle führt zu erhöhter 

Durchlässigkeit. 

- Ein durch adsorbiertes Wasser vorbefeuchtetes Filter scheidet 

auch aus trockener Luft radioaktives Jod, das als Methyljodid 

beaufschlagt wurde, mit verringe.ter .k.bscheideleistung ab. 

- Wird ein trockenes Aktivkohlefilter mit radioaktivem Methyl

jodid in Feuchtluft beaufschlagt, ist anfänglich eine hohe 

Abscheideleistung zu erwarten, die erst mit steigender Wasser

adsorption an der Aktivkohle sinkt. 

- Am ungünstigsten für die Abscheidung ist die Beaufschlagung mit 

radioaktivem Methyljodid bei vorbefeuchteter Aktivkohle und 

hoher Luftfeuchte. 

Aus hier nicht im einzelnen angeführten Abscheidungsversuchen 

gehl ~eiter hervor: 

- Aktivkohle, deren Makroporen durch auskondensiertes Wasser ge

f~lll wurJen (z. B. durch Taupunktunterschreitung in der Kohle) 

verliert ihre Fähigkeit, Spaltjod in Form von Methyljodid aus

reichend abzuscheiden. 

Abb. 6 zeigt die Abscheidegrade, die mit Aktivkohlebetten ver

schiedener Bett-Tiefe bei Luftfeuchten zwischen 40 und 100 % 
r. F. erreicht wurden. Diese und alle folgenden Versuche wurden 

mit Jod-Sorptionsmaterial durchgeführt, das sich im Adsorptions

Desorptionsgleichgewicht mit dem Wasserdampf der ansträmenden 

Feuchtluft befand. Während bei 40 % r. F. der ansträmenden Luft 

mit einem 10 cm tiefen Aktivkohlebett ein Abscheidegrad von 

99,88% erreicht wurde, konnte bei 98 - 100 % r. F. unter sonst 
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gleichen Bedingungen nur noch ein Abscheidegrad von 86 % gemessen 

werden. Der Durchlaßgrad stieg durch die Erhöhung der Luftfeuchte 

auf den 12fachen Wert. 

Abb. 7 zeigt die Abhängigkeit der Durchlässigkeit von LMS 13 X Ag 

gegenüber 131 J, beaufschlagt in Form von Methyljodid, in Ab

hängigkeit von der relativen Luftfeuchte im Bereich von 25 - 100% 

r. F •• Auch hier zeigt sich eine Erhöhung der Durchlässigkeit mit 

steigender Luftfeuchte. Bei sehr hohen relativen Luftfeuchten 

tritt eine so hohe Durchlässigkeit auf, daß eine Begrenzung der 

max. relativen Luftfeuchte auf 70 % sinnvoll erscheint. 

In Abb. 8 sind die Ergebnisse entsprechender Untersuchungen mit 

AC-6120 als Sorptionsmaterial wiedergegeben. Die Kurven weisen 

auf eine starke Abhängigkeit der Durchlässigkeit von der rela

tiven Luftfeuchte hin. Oberhalb von ca. 70 % r. F. steigt die 

Durchlässigkeit so schnell an, ~aß ebenfalls eine Begrenzung der 

maximalen relativen Luftfeuchte auf 70 % zweckmäßig sein dürfte. 
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Betadung. 1,5t'0,5mg/g 
o = 2,5cm Bett-Toefe 
c = 5,0 cm Bett - Toefe 
• = 7,5 cm Bell - l1efe 
• = 10.0 cm Bett - Tiefe 
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Abschließend zu diesem Kapitel 

sei darauf hingewiesen, daß die 

relative Feuchte des Trägergases 

und die damit zusammenhängende 

Wasserdampfadsorption am Jod

Sorptionsmaterial unter den Be

dingungen, unter denen die 

meisten Jodfilter zur Reinigung 

der Abluft arbeiten, die wich

tigsten Einflußfaktoren in Hin

sicht auf die Abscheideleistung 

darstellen. 
l.o-L' 1---------4~.--------------___;..,._--1 

Abb. 8 

90 •• 70 .. "' 
CH 3 

131J-Ourch1assogketl von AC6120 gogon relative 
Luftfeuchte 

8. Abscheidung von radioaktivem 

Jod bei hohen Temperaturen 

des Trägergases 

Hohe Temperaturen des Träger

gases können folgende Effek

te am Jod-Sorptionsmaterial 

bewirken: 

- Veränderung der Materialien und ihrer Imprägnierung, so oar. 

niedrigere Abscheidegrade erreicht werden. 

- Desorption von bereits abgeschiedenem Jod. 

Entzündung von brennbaren Sorptionsmaterialien wie Aktiv

kohle. 

Die Entzündungstemperaturen von Aktivkohlen schwanken stark und 

sind von einer Vielzahl von Randbedingungen abhängig. Unterhalb 

von 200°C ist eine Entzündung der Aktivkohlen in Luft relativ 

selten. Weit unterhalb der Entzündungstemperatur kann Desorption 

bereits abgeschiedenen Jodes einsetzen (17, 18). Die Temperatur

grenze für den Einsatz von Aktivkohle ist daher in Hinsicht auf 

das Desorptionsverhalten festzulegen. 



~·~-----------------------------, 

a Akbvkohle,200°C 
• Akhvkohle,150°C 
• AC6120 • JOO•C 

~'+-----4'----------------- • AC6120 ,300°C 
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• ~ ro 
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Temp«aturen 

Abb. 9 
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Abb. 9 zeigt die Durchlässigkeit 

von 10 cm tiefen Betten aus jod

imprägnierter Aktivkohle und 

AC-6120 bei höheren Temperaturen 

in Abhängigkeit von der Zeit. Die 

Betten wurden zu Versuchsbeginn 

mit 1 ' 1 J in Form von Methyljodid 

beaufschlagt. Die einzelnen Punk

te in den Kurven geben die bis 

zu den entsprechenden Betriebs

zeiten aufsummierten, durch die 

Testbetten durchgebrochene 1 ' 1 J

Aktivitäten in % Durchlässigkeit 

an. Aus der Abb. 9 geht hervor, 

daß bei einer üblichen jodim

prägnierten Kohle bereits bei 

150°C starke Desorption auf

tritt. Ein Wert von 1 % Durch

lässigkeit wird bei 150°C nach 

18 Tagen und bei 200°C bereits 

nach 24 Stunden überschritten. Es wird sowohl einfache Desorption 

des adsorbierten Jodes als auch Oxidation der Aktivkohle und der 

Jodsalze der Imprägnierung angenommen, durch die z. B. Metall

jodide in elementares Jod überführt werden, das anschließend de

sorbiert, z. T. unter Reaktion zu leichter flüchtigen Jodver

bindungen. Das Sorptionsmaterial AC-6120 zeigte in 300°C heißer 

Luft während einer Spülzeit von 20 Tagen keine merkliche Desorp

tion. Aufgrund der vorliegenden Untersuchungsergebnisse wird die 

hier angeführte Jodfilterkohle in der BRD nur bis zu Tempera

turen von 120°C eingesetzt. 

9. Abscheidung von Spaltjod mit hoher spezifischer Aktivität 

Die Laborversuche an Jod-Sorptionsmaterialien werden gewöhnlich 

nur mit sehr geringer Aktivität (Größenordnung mCi) durchgeführt. 

Um die Uebertragbarkeit auf Störfallbedingungen nachzuweisen, bei 

denen hohe Aktivitätsbeladungen des Jod-Sorptionsmaterials auf

treten, wurden Abscheidungsversuche mit hoher spezifischer 
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Aktivit&t des Prüfmittels (CH, 1 ' 1 J + CH, 127 ~) bei hoher Luft

feuchte (98- 100% r. F.) durchgeführt. Durch die hohe Luft

feuchte wurde eine Abscheidung des Methyljodids durch Adsorption 

weitgehend ausgeschlossen, so daß die Versuchsergebnisse eine 

Aussage über die Wirkung des Isotopenaustauschprozesses an jod

imprägnierter Aktivkohle erlauben (19). 

10 

~~-ICI/g ... .- -I ... 
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\ 
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i 

\ 

\ 
-0.2m .... .-

s ., 1s 20 zs a.tt.t. M 
Q.2 01o o.& O.S 1,0 v.rw.lzeit ~ 

O...ehliisslglcolt von Akt!Ykohlobetton flir 131J(alsCH,J 
boaulsehlagt) bei hahor BoladW~g mit Aktlvitat 

Abb. 10 

Die Abb. 10 zeigt die Durchläs

sigkeit von zehn aufeinander

folgenden Testbetten. Die Be

ladung der einzelnen Testbetten 

sinkt infolge der Abscheidung 

von l Ci/g Aktivkohle auf 0,2 

mCi/g Aktivkohle ab. Die Kurve 

zeigt keinen Einfluß der unter

schiedlichen Aktivitäteheladung 

auf die Durchlässigkeit der 

Einzelbetten. Der Vergleich mit 

weiteren Versuchen unterschied

licher Aktivitätsbeladung zeigte 

das gleiche Ergebnis. 

Bei Abscheidung hoher Jodaktivi

tät ist mit hoher t -Dosis

leistung am Sorptionsmaterial zu 

rechnen. Unter Gegenwart von 

Wasser kann das an der Aktiv

kohle abgeschiedene Jod teilweise in organische Jodverbindungen 

überführt werden, die desorbieren und dadurch die Durchlässig

keit erhöhen (20). 

10. Abscheidung von Spaltjod bei kleinsten Konzentrationen 

Eine maximale Abgabe von 1 ' 1 J über den Kamin eines Kernkraft

werkes im Normalbetrieb in der Höhe von L 0,1 mCi/h setzt eine 
- 6 

Fortluftkonzentration des Spaltjedes von ~ 10- ~g/m' voraus, 

wenn ein Volumenstrom der Fortluft von 20.000 ~/h und ein Ver

hältnis von l : 20 zwischen den Mengen an 1 ' 1 J und den anderen 

Spaltjodisotopen angenommen wird. Wird diese Fortluftkonzentra-
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tion durch einen Dekontaminationsfaktor des Jodfilters von 1~ 
-~ 

erreicht, sind für die Rohluftkonzentration Werte ' 10 ~g/~ an-

zusetzen, also extrem niedrige Konzentrationswerte, die noch unter 
J 

dem natürlichen Jodgehalt der Luft (ca. 10 ~g/~) liegen (21). 

Zur Zeit wird diskutiert, ob ein Konzentrationseffekt auftritt, 

durch den die Abscheidegrade in diesem niedrigen Konzentrationsbe

reich stark herabgesetzt werden. 

Abscheidungsversuche mit aufeinanderfolgenden Filterbetten, die 

sich zu großen Bett-Tiefen addieren, zeigen ein Absinken des Ab

scheidegrades der Einzelbetten, nachdem ein gewisser Gesamtab

scheidegrad erreicht wurde (s. Abb. 5 ). Zu diskutieren ist, ob 

es sich um einen Konzentrationseffekt handelt, durch den die Ab

scheidung von bekannten Jodformen wie z. B. Methyljodid und ele

mentarem Jod grundsätzlich im Bereich kleinster Konzentrationen 

nicht mehr mit ausreichenden Abscheidegraden möglich ist, oder 

ob es sich um eine teilweise ~msetzung zu schwerabscheidbaren 

Verbindungen handelt, die nach der Ausfilterung des elementaren 

Jodes und Methyljodids übrigbleiben und dann das Abscheidungs

profil der restlichen 1 ' 1 J-Aktivität bestimmen. Untersuchungen, 

die in unserem Labor durchgeführt wurden, zeigten folgende Er

gebnisse: 

- Eine feste Konzentrationsgrenze für das Absinken der Abscheide

grade für J 2 und Methyljodid kann nicht angegeben werden. 

- Methlljodid zeigte dann bei kleinsten Rohluftkonzentrationen 

(~10- ~g/m' ) das gleiche Abscheidungsverhalten wie bei höheren 

(Faktor 109 ) Konzentrationen (Abb. 11), wenn das Methyljodid 

durch Zugabe kleinster Mengen zum Trägergasstrom und nicht 

durch Vorfilterung auf den gewünschten Konzentrationswert ein

gestellt wurde. 

- Nach der Abscheidung eines hohen Anteils des Methyljodids durch 

Filterung tritt auch in höheren Konzentrationsbereichen ein Ab

fall des Abscheidegrades mit steigenden Bett-Tiefen auf. 

_6 
- Versuche mit kleinsten Konzentrationen ~10 Fg/m') von elemen-

tarem Jod in der Rohluft zeigten eine Reduktion des Abscheide-
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grades, die aufgrund des Ab

knickens des anfänglich steilen 

Abscheidungsprofiles auf das Auf

treten schwer adsorbierbarer Jod

verbindungen zurückgeführt werden 

kann. 

Aus diesen experimentellen Ergeb

nissen kann nur der Schluß ge

zogen werden, daß die scheinbare 

Konzentrationsabhängigkeit durch 

die teilweise Umsetzung von ele

mentarem Jod bzw. von Methyljodid 

zu schwerer abscheidbaren Ver

bindungen oder durch das Auftre

ten von flüchtigen Nebenprodukten 

vorgetäuscht wird, die bei der 

J 2 bzw. CH3 J-Synthese entstehen 

und vor der Einleitung nicht voll

ständig aus der Probe abgetrennt 

wurden. Da die Atmosphäre mit 

organischen Verunreinigungen beladen ist, die Konzentrationen im 

Bereich mehrerer mg/m' erreichen können und mit Spaltjodkonzen-

trationen gearbeitet wurde, die demgegenüber um 109 Größenord

nungen kleiner sind, ist die teilweise Umsetzung des reaktions

fähigen elementaren Jodes mit diesen Verbindungen zu erwarten. 

Auch Reaktionen mit dem Wasserdampf der Luft sind denkbar. Die 

Eigenschaften der durch Umsetzung entstandenen Jodverbindungen 

verhindern offensichtlich eine wirkungsvolle Abscheidung durch 

Adsorption und Chemiesorption, sie dürften wahrscheinlich, falls 

sie ausreichend beständig sind, aus diesem Grunde auch durch In

halation bzw. Ingestion nicht in wesentlichen Anteilen aufge

nommen werden. 

11. Die Alterung von Jod-Sorptionsmaterialien 

Die Abscheideleistung von Jodfiltern sinkt mit der Betriebszeit 

infolge von Beladung mit Filterschadstoffen, die die wirksame 

Oberfläche des Sorptionsmaterials durch Ablagerung reduzieren 
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oder mit der Imprägnierung bzw. der Trägersubstanz zu unerwünsch

ten Produkten reagieren. Außerdem können, davon unabhängig, Ver

änderungen der Imprägnierung ablaufen, z. B. durch Kristallwachs

tum während der Lagerung, durch das auch die Abscheideleistung 

nicht im Betrieb befindlicher Jodfilter oder der Ersatzchargen 

des Sorptionsmaterials herabgesetzt werden kann. 

Die Anwesenheit von Filterschadstoffen im Abgas kann die Anwen

dung bestimmter Sorptionsmaterialien ausschließen. Aktivkohle 

kann z. B. zur Filterung der N02 -haltigen Abgase einer \Viederauf

arbeitungsanlage nicht eingesetzt werden, da sie in den N02 -

haltigen Abgasen schnell ihre Abscheidewirkung verliert und außer

dem in so heftige Reaktion mit ~em N02 eintreten kann, daß die 

Aktivkohle in Brand gerät. 

Das Absinken der Abscheideleistung des Sorptionsmaterials mit der 

Zeit, ein Summeneffekt aus einer Vielzahl von Vorgängen, wird an 

dieser Stelle unter dem Begriff der "Alterung" zusammengefaßt. 

Im Laufe des Seminars wird noch viel zu diesem Thema, insbe

sonders im Zusammenhang mit imprägnierter Aktivkohle, zu berich

ten sein. Es werden deshalb nur einige Angaben zur Alterung an

organischer Jod-Sorptionsmaterialien gemacht, die aber qualitativ 

auf das Verhalten jodimprägnierter Aktivkohlen übertragen werden 

können. 

In der Abb. 12 ist das Alterungsverhalten von vier aufeinander

folgenden Filterbetten aus AC-6120 zu je 2,5 cm Bett-Tiefe wieder

gegeben. Aufgetragen wurde der Abscheidegrad für 1 ' 1 J, das als 

Methyljodid beaufschlagt wurde, in Abhängigkeit von der Betriebs

zeit bzw. der Anzahl der Luftwechsel (bezogen auf das Volumen des 

Sorptionsmaterials bei 10 cm Bett-Tiefe). Die scheinbare lineare 

Luftgeschwindigkeit während der Alterung und beim nachfolgenden 

Abscheidungsversuch betrug 25 cm/s. Durch die Filterbetten wurde 

kontinuierlich Luft aus einem Reaktorgebäude gesaugt, die Daten 

können daher als repräsentativ für ein Umluftfilter, das unter 

gleichen Bedingungen arbeitet, angesehen werden. Die Kurven 

zeigen, daß der Gesamtabscheidegrad über vier Filterbetten ent

sprechend 10 cm Bett-Tiefe nach 5,2 Monaten Dauerbetrieb nur 
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Bett1efe 
sehr wenig, von 99,998 auf 

99,997 %, abgesunken war. Im 

ersten Filterbett trat jedoch 

f' 80 1'\. 

\ 

im gleichen Zeitraum ein starker 

Abfall des Abscheidegrades von 

90,6 auf 50,3 % auf. Aus diesen 

Werten geht, wie zu erwarten, 

hervor, daß die Alterung des 

Jod-Sorptionsmaterials von der 

Rohluftseite her erfolgte. Die 

differentiellen Abscheidegrade, 

d. h. die Abscheidegrade jedes 

einzeln für sich ausgewerteten 

Filterbettes (die in Abb. 12) 

nicht eingetragen wurden) zeigen 

bereits für das zweite Filter

bett kein Absinken der Abschei

deleistung ir.nerhalb von 5,2 

Monaten. Das erste Filterbett 

u 

1i 

0 
\ 

\ 
\ 
\ 

l\!50,3'1. 
1 4 

zett t~ ~~~~~~-
50 

1,5 3 5.11106 1,3107 2.6107 3/o107Anzoh1 der Luf1-
wechset berechnet fur 
10 cm Bett1efe 

Altei'I.Wig von AC 6120 in d..- Atmosphäre eines 
Reaktorgebäudes 

Abb. 12 
hatte eine gute Abscheideleistung und hohe Aufnahmekapazität für 

die Filterschadstoffe. 

Es empfiehlt sich daher, zur Erhöhung der zulässigen Filterbe

triebszeit einen ausreichenden "Alterungszuschlag" zur Bett-Tiefe 

des Jod-Sorptionsmaterials vorzusehen. Durch Vergrößerung der 

Bett-Tiefe konnte bei allen von uns bisher untersuchten Jod-

Sorptionsmaterialien eine weit überproportionale Erhöhung der 

Einsatzzeit erreicht werden. 

Abb. 13 zeigt die Alterung von LMS 13 X Ag in Industrieluft an 

einem zukUnftigen Reaktorstandort. In diesem Fall erfolgte ein 

starker Durchgriff der Alterung auf das zweite Filterbett, der 

sich in einem relativ steilen Abfall des Gesamtabscheidegrades 

über 5 cm Bett-Tiefe bemerkbar m~chte. Versuche mit Vorbetten aus 

silberfreien Molekularsieben brachten keine besseren Ergebnisse. 

Abschließend kann aufgrund umfangreicher Alterungsmessungen an 

verschiedensten Jod-Sorptionsmaterialien gesagt werden, daß die 
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Verwendung von flachen Filterbetten, 

die häufig ohne ausreichenden 

Alterungszuschlag ausgelegt werden, 

unzweckmäßig und auch vom Sicher
...._____ 

1s heitsstandpunkt her völlig abzu-

50 

25 

400 

lehnen ist. Der Kostenaufwand für 

die häufige Erneuerung und ggf. 

nachfolgende Prüfung steht in keinem 

Verhältnis zu den Einsparungen an 

Jod-Sorptionsmaterial in der einzel-

nen Filtereinheit. 

Vergleichende Untersuchungen zeigten, 

daß mit jodimprägnierten Aktiv

kohlen relativ kurze Betriebszeiten 
6.7 10' 2.6 10 8.3 10 

Anzahl der Luftwechsel berechn•t lur10cmilett'liele erreicht werden und die Einsatzzeit 
Alterung von LMS 13X·Ag an lndustr1eluft. 

Abb. 13 
der Jodfilter bei Verwendung von 

triäthylendiaminimprägnierten 

Aktivkohlen oder anorganischen Jod-Sorptionsmaterialien mit Sil

ber oder Silbersalzimprägnierung verlängert werden kann. 

Die Versuche, die den graphischen Darstellungen dieses Vortrages 

zugrundeliegen, wurden mit Apparaturen durchgeführt, die im 

folgenden Seminarvortrag "Prüfung von Jodfilteranlagen" eingehend 

beschrieben werden. An gleicher Stelle wird ebenfalls die ange

wandte Präparations- und Meßtechnik angegeben. 
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THE BEHAVIOUR OF IODINE SPECIES IN THE WINDSCALE AGR 

J.J. Hillary 

U.K.A.E.A. 
Windscale -U.K. 

SUMMARY. Iodine-131 has been released into the coolant of WAGR from 
a number of deliberately or operationally defected fuel pins. This 
iodine has been found principally in the fo~m of methyl iodide and, 
based on the majority of the results, has a chemical decomposition 
half-life, due to plate-out during passage round the gas circuit, of 
about 2 1/2 min. Methyl iodide which was injected separately into the 
circulating coolant was found to have a similar half-life. The ratio 
of the steady state Iodine-131 release from the fuel to that remaining 
gas borne was found to be 4,500. The deposition of iodine has been ob
served on the cooler surfaces of the heat exchangers. The deposition 
velocity, corresponding to a 2 1/2 min half-life, for these heat ex
changer surfaces was o.02 cm/sec. 

RESUME. COMPORTEMENT DES COMPOSES !ODES A L'AGR A WINDSCALE. De 
l'iode 131 a ete libere dans le refrigerant du reacteur WAGR par un 
certain nombre de crayons de combustibles endommages deliberement ou 
en exploitation. Cet iode apparaissait principalement sous forme d'io
dure de methyle et, d'apres la majorite des resultats, avait, compte 
tenu du depot au cours du passage dans le circuit gazeux, une periode 
de decomposition chimique d'environ 2,5 minutes. De l'iodure de me
thyle injecte separement dans le refrigerant en circulation avait une 
periode similaire. Le rapport entre l'iode libere du combustible en 
regime continu et l'iode restant sous forme gazeuse etait de 4.500. 
On a constate un depot d'iode sur les surfaces plus froides des 
echangeurs thermiques. La vitesse de deposition, correspondant a une 
periode de 2,5 minutes, sur ces surfaces des echangeurs etait de 
0,02 cm/sec. 

KURZFASSUNG. VERHALTEN VON JOD UND JODVERBINDUNGEN IM AGR-REAKTOR VON 
WINDSCALE. Jod-131 wurde aus einer Reihe absichtlich oder wahrend des 
Betriebs beschadigter Brennstoffstabe in das Ktihlmittel des WAGR ein
geflihrt. Dieses Jod wurde hauptsachlich in Form von Methyljodid wie
dergefunden; aus der Mehrzahl der Ergebnisse liess sich eine chemi
sche Zerfallrate entsprechend einer Halbwertszeit von etwa 2,5 Minu
ten ableiten, die auf das Niederschlagen an Wandungen wahrend des 
Durchgangs durch den Gaskreislauf zurtickzuflihren ist. Methyljodid, 
das getrennt davon in das umlaufende Ktihlmittel eingegeben wurde, 
wies eine ahnliche Halbwertszeit auf. Ftir das Verhaltnis zwischen dem 
aus dem Brennstoff im Gleichgewicht abgegebenen Jod-131 und dem in 
der Gasphase befindlichen Jod wurde ein Wert von 4.500 ermittelt. Die 
Ablagerung von Jod wurde insbesondere an den ktihleren Flachen der 
Warmeaustauscher beobachtet. Die Ablagerungsgeschwindigkeit auf die
sen Warmeaustauscherflachen belauft sich entsprechend einer Halb
wertszeit von 2,5 Minuten auf 0,02 cm/s. 
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INTRODUCI'ION 

1. Advanced gas cooled reactors (AGRs), commercial developments of the 

Windscale prototype, are under construction at a number of sites in the 

United Kingdom. UK siting criteria impose strict limits on the release of 

radioactivity. A knowledge of the behaviour of the more hazardous fission 

product nuclides is therefore required. One of the most important nuclides 

to be considered in an assessment of the potential hazard arising from the 

postulated release of radioactivity from an AGR is iodine-131~ 1 >and the 

behaviour of this isotope, including its likely chemical form, has been 

studied in the Windscale AGR. 

2. Several fuel pins with deliberately defective cans have been irradia

ted in the Windscale AGR. Associated with these experiments, a l3lr moni

toring programme has been carried out, in which ao2 coolant from channels 

containing this experimental fuel, and from other channels, has been passed 

through samplers which permitted the physical and chemical form of the 

iodine to be assessed by selective filtration, sorption or reaction. The 

release of iodine from operational fuel pin failures has also been studied. 

A separate experiment, in which methyl iodide was injected into the reactor 

coolant circuit, was carried out. It should be noted that although this 

work was carried out during a period in which a number of fuel pins in WAGR 

became defective, more recently the reactor has been operated, for a period 

of about 2 years, with no fuel pin failures. 

EXPERIMENTS 

Gas sampling 

3. Reactor coolant gas samples were taken from the exit point of each 

experimental (defected) fuel channel, from the exit of a channel near the 

outer edge of the core which contained no fuel or normal, undefected fuel, 

and in some cases from the return sections of two heat exchangers (Fig.1). 

After flowing along some tens of feet of small bore mild steel piping, where 

it cooled to near ambient temperature, the gas sample was passed through 

Maypack type samplers (Fig. 2). The flowrate was normally equivalent to 

45 1/rnin at 20°C, 760 mm, and the sampling period varied from a few minutes 

to several hours. The sampler consisted of the following components, listed 

in the order in which the coolant sample was presented to them: 
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(a) six acid cleaned copper gauzes to react with elemental iodine; 

(b) millipore membrane filter to trap particulates; 

(c) three charcoal papers to collect relatively readily sorbed iodine 

vapour compounds; 

(d) two portions of 50 m1 207B coal based charcoal, usually impregnated 

with potassium iodide (18-52 mesh) to trap penetrating iodine vapour 

compounds such as methyl iodide. 

4. In later packs the charcoal papers were omitted. The 1311 activity on 

each component of the pack was subsequently measured by gamma spectrometry 

techniques. The second of the two charcoal components has always been 

found to be virtually free from iodine. 

5. Gas samples were usually taken with the reactor under full power 

operating conditions. 

6. A gas chromatographic method was used for identification of LLe gas

borne iodine species leaving one of the experimental (defected) fuel chan

nels. The iodine compounds were first concentrated from the gas phase by 

passage through a 30 cm long x 5 mm diameter column of 30% silicone oil on 

celite, cooled to -70°C, at a flow rate of 0.4 1/min for half an hour. The 

sorbed iodine compound(s) were then eluted at 100°C in a flow of nitrogen 

into a further column which consisted of a 4 m long x 5 mm diameter bed of 

10 w/o squalane on P'l'FE, which was held at 50 .±. 1°C. Nitrogen gas was 

again used as eluant and the sorbed t3tl activity was counted on a gamma 

scintillation measuring device, after concentration by freezing on cold 

charcoal. The system was calibrated with labelled methyl iodide prepared 

by passing an inert gas (argon or helium) through a mixture of dimethyl 

sulphate and an aqueous solution of Na127I + Na131I. 

Methyl iodide injection 

7. The experiment was carried out with the reactor at full power. The 

injection was made at a humidrier return point. Gas samples were withdrawn 

through Maypack samplers from a channel which contained no defective fuel 

and from a heat exchanger outlet. 

8. The apparatus used for the injection is shown in Fig. 3. Methyl iodide 
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(50 mCi or- 10 mg) was prepared as above and condensed into a silica cap

sule by cooling with liquid nitrogen. The capsule was subsequently sealed 

and transferred to the steel injection apparatus. The latter, which was 

enclosed in a glove box situated inside the reactor containment building, 

was connected to the reactor pressure circuit through valves. The capsule 

was inserted into the apparatus with its stem projecting through an open 

ball valve. The methyl iodide was released at 20°C into the pressurized 

co2 by rotating the valve, which crushed the capsule stem, and was dis

placed quickly into the reactor coolant circuit by successive pressure 

purges. 

9. A background gas sample was withdravm at each station before the injec

tion was made, followed by a series of consecutive samples over the ensuing 

half-hour. 

Heat exchanger surfaces 

10. Immediately following the occurrence of the first operational fuel pin 

failure, entry was made to the interior of a heat exchanger at reactor 

shutdown and specimens of various steels which had been suspended in the 

reactor coolant flow at various temperatures were withdrawn and analysed 

for 131I. A sample of economizer fin was also taken at this time. 

RESULTS AND DISCUSSION 

11. Iodine-131 which has been released into the gas phase from hot irradia

ted fuel is found in various physical and chemical forms, principally free 

elemental iodine, attached to particles, or combined with organic material 

mainly as methyl iodide. 

12. During the Windscale AGR coolant monitoring programme, virtually all 

the iodine found in the sampler is thought to have been in the form of 

methyl iodide. Typically, less than 10% of the iodine was found on the 

sampler components other than the charcoal granules. On one or two occa

sions the presence of methyl iodide was confirmed by the gas chromatography 

technique. However, much of any molecular and particle-borne iodine present 

would probably have been deposited during passage along the narrow bore steel 

sample pipe. 
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13. The results of the measurements made on coolant samples are plotted in 

Fig. 4, which presents the variation with time, separately, of the iodine 

concentration cd found in the channel or channels known to contain defec

tive fuel {as indicated by failed fuel detection gear) and the correspon

ding concentration Cc of iodine in a channel or channels {and in early work 

at heat exchanger outlets) which were known not to contain defective fuel; 

Fig. 5 plots the ratios of cdlcc when simultaneous measurements were taken. 

Where the measurements indicated that fission products were being released 

in more than one channel, cd was calculated by summing the separate contri

butions. 

14. It is convenient to consider the results {Figs 4 and 5) in three 

phases: 

(a) deliberately defected fuel data, days 0 to 375; 

(b) deliberately defected fuel pins plus individually occurring operational 

failures, days 375 to 800; 

{c) the period {800 days onwards) in which operational failures occurred 

more frequently, and occasionally such that more than one was present 

in the core at any one time. 

15. During phase {a), the ratio Cd/Cc {Fig. 5) had an arithmetic mean 

value of 37, and over two-thirds of the individual values lay within 50% of 

the mean; one very low value of 6.4 {day 173) is regarded as spurious. The 

mean value for the cd/cc for phase {b) was 29, with three-quarters of the 

values lying within 50% of the mean. 

16. D1ring phase (c), the mean value for cd/cc was 22 and a much wider 

scatter is evident. However, the four low values (5-7) which were based on 

the fission product emission from a known deliberately failed pin and were 

obtained in the period from 844 to 847 days were measured at a time whenthe 

failed fuel detection gear background had risen but no individual channels 

could be identified in which this signal indicated a positive fuel failure. 

This does not necessarily imply that 131r was not being released, since its 

radioactive half-life is much longer than the fission gas isotopes which are 

used for failed fuel detection and it would more readily escape the can. 

FUrther,since only a few channels could be sampled simultaneously for 131I, 

and a complete core scan, channelby channel, could only be carried out over 

a period of several days, it is likely that the pin which was releasing 131r 
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(especially if this emission was intermittent) may not have been identified. 

An accidentally failed fuel pin was detected a few days later. Similar 

considerations apply to the ratio value of 4.3, measured on day 1126; a 

failed fuel pin was detected a short time later on the same day. The ratio 

value of 3.2 obtained on day 1043 is probably spurious. If these low 

values which occurred during phase (c) are ignored for the reasons explained 

above, the arithmetic mean value becomes 29. The overall mean value, for 

cd/cc, phases (a), (b) and (c) is 33. 

17. The half-life of 131I for removal by deposition in the circuit which 

corresponds to this ratio can be calculated. The production rate is esti

mated from the product of the 'dirty' channel 131I concentration cd, and the 

flowratefof coolant in the channel (2 kg/s) whilst the decay rate is equal 

to ccmln2/T where Cc is the 'clean' channel (or heat exchanger) 131I 

concentration, m is the total mass of coolant (14,700 kg) and T is the half

life of iodine in the circuit. Thus, at equilibrium, cdf = ccm( 1n2/'1'). 

18. The ratio cd/cc of 33 corresponds to a chemical decomposition half-liie 

of 2.6 min. A similar half-life of 3 min was found for methyl iodide-131 

injected into the coolant circuit. 

19. It is to be noted that a small amount of iodine always remains gas 

borne. This amount <ccm> expressed as a fraction of the total steady-state 

release of iodine from the defective fuel pin, cd f times the mean life of 
131I (radioactive half-life of 131I ~ ln2 = a.osjo.693 days), represents 

the reciprocal of the total circuit decontamination factor (DF). The cir

cuit DF corresponding to the Cqfc value of 33 is 4500. 

20. Immediately following the first operational fuel pin failure, samples 

of various steels which had been suspended in the gas stream in one of the 

heat exchangers were removed, together with a piece of fin from the econo

mizer, and counted for 131I. The results are plotted against specimen 

temperature in Fig. 6, and although there is considerable scatter, they 

show predictably a tendency for iodine to be held at the cooler end of the 

heat exchanger, ie on economizer and evaporator sections, at temperatures 

below about 3oooc. Some variation with the surface condition of the steel 

sample was noted, more iodine being found, as expected, on roughened material. 
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21. The total 131I found on the heat exchanger economizer and evaporator 

surfaces, assuming the small steel samples were representative, was 1.3 Ci 

at reactor shut-down. The measured, approximately steady state (Fig. 4)13! 
release from that first failure was 1.5 Ci, thus showing that the major 

proportion of the l31I release was depOsited on these heat exchanger sur

faces. 

22. Assuming that the economizer and evaporator surfaces of the Windscale 

AGR are effective sorbents for gas-borne 131I under normal full-power oper~ 

ting conditions, these results may be conveniently expressed in terms of a 

deposition velocity, Vg which then affords a convenient basis for comparison 

with other work. In this case, Vg represents the ratio of the circuit gas 

volume V to available area for deposition A multiplied by the decay cons

tant (or ln2/T) for iodine in the circuit. For a chemical decomposition 

half-life T of 2.6 min, circuit volume of 3 x 104 cu. ft and economizer 

and evaporator area of 1.7 x 105 sq. ft, 

Vg Vln2 =--= 
AT 

0.024 cm/s. 

CONCLUSIONS 

23. Iodine-131, released into the Windscale AGR from deliberately or opera

tionally failed fuel pins, is found principally in the form of methyl iodida 

24. The majority of the results indicate that this iodine has a chemical 

decomposition half-life of 2t min; methyl iodide, separately injected into 

the coolant circuit, was found to have a similar half-life. This half-life 

corresponds (a) to a ratio of the steady state 131I release from the fuel 

pin to that which remains gas-borne of 4500, which is thus the overall 

circuit decontamination factor, and (b) to a deposition velocity of 0.02 

cm/s to the cooler parts of the heat exchangers, where iodine was found to 

have been deposited. 
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THE RELEASE OF FISSION PRODUCTS FROM 
ZIRCALOY-CLAD U02 FUEL AT AROUND 1000° C 

J.J. Hillary and J.C. Taylor 

U.K.A.E.A. 
Windsoale - U.K. 

SUMMARY. Fission product release experiments have been carried out 
with Zircaloy-clad uo2 fuel pins including two which were available 
from an irradiation experiment in SGHWR. 
The pins were caused to fail in flowing steam at,....... 1000° C, which 
are conditions relevant to some SGHWR fault situations, and the 
escaped fission products Xe-133, I-131, and in some cases Kr-85, were 
trapped and measured. 
The results of these exper1ments are assessed with a view to providing 
the best present estimates of inert gas/I-131 release ratios for use 
in reactor incident evaluation. 

RESUME. EMISSION DE PRODUITS DE FISSION PAR DU COMBUSTIBLE A L'UO 
GAINE DE ZIRCALOY PORTE A ENVIRON 1000° C. Des essais d'emission &e 
produits de fission ont ete faits avec des crayons d 1 UO a gaine de 
zircaloy, dont deux provenaient d'une experience d'irra~iation au 
SGHWR. 
Les crayons ont ete rendus defectueux dans un courant de vapeur a 
rv 1000° C, ce qui reproduit des conditions types de certains inci

dents du SGHWR et on a capte et mesure lea produits de fission emis 
Xe-133, I-131, et dans certains cas Kr-85. 
Le but de ces experiences est d'obtenir de meilleures estimations du 
rapport entre gaz inertes et I-131 liberes pour servir a des evalua
tions d'accident de reacteurs. 

KURZFASSUNG. FREISETZUNG VON SPALTPRODUKTEN AUS U02 -BRENNELEMENTEN 
~ITT ZIRCALOY-HUELLEN BEI ETWA 1.000° C. Ea wurden Versuche zur Frei
setzung von Spaltprodukten aus UO -Brennstoffstaben mit Zircaloy
Htillen durchgeftihrt; zwei davon stammten aus einem Bestrahlungsver
such im SGHWR-Reaktor. 
Die Stabe wurden nach Einbrir.gen in einen Heissdampfstrom bei 
~ 1.000° C beschadigt; dies sind Bedingungen, die ftir gewisse 

Storfalle beim SGHWR-Reaktor typisch sind. Die freigesetzten Spalt
produkte Xe-133, I-131 und bei einigen Versuchen auch Kr-85 wurden 
eingefangen und gemessen. 
Die Ergebnisse dieser Versuche warden daraufhin geprtift, ob sie die 
derzeit beste Bestimmung des Verhaltnisses der Freisetzungsraten von 
Edelgasen/Jod-131 abgeben, die bekanntlich fur die Abschatzung der 
Folgen von Reaktorunfallen benotigt warden. 
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INTRODUcriON 

1. A programme of work previously carried out under conditions relevant 

to postulated depressurisation incidents in the SGHWR included experiments 

to measure fission product release at temperatures ,... 1000° in flowing 

steam. These experiments used small Zircaloy-clad uo2 fuel pins that had 

been irradiated in an MTR.(1) 

2. More recently, fuel pins from an irradiation experiment in SGHWR 

became available, and since these corresponded more closely in size and 

irradiation conditions to typical SGHWR fuel, the above work was extended 

by two additional failure tests using these pins in a modified experi

mental assembly. 

EXPERIMENTAL 

3. The small pins used for the earlier part of the work consisted of a 

38 mm length of uo2 of 14.5 mm diameter contained in a helium-filled 

0.63 mm thick Zircaloy-2 can. At one end of the fuel a plenum occupied 

10% of the can volume, and the total pin length was 63 mm. The conditions 

of irradiation in an MTR were such that the can temperature was maintained 

at about 3oooc with ratings varying from 21 to 43 kW/kgU. The highest 

ratings gave a calculated fuel centre temperature of >2000°C and should 

have released a substantial amount of fission products from the U02 matrix. 

4. The experimental conditions under which the fission products were 

released from the pin have been previously described in detail(1), and 

release temperatures are given again in Table I. Briefly, the pin was 

mounted vertically in a silica chamber and was held for a period at 300°C 

in a stream of superheated steam to allow fission products near the can 

wall to attain chemical equilibrium with their environment at a temperature 

close to that of normal operation. It was then heated by RF induction to 

,... 10000C and the can was punctured by a laser beam focussed at the plenum 

surface. The fission products discharged from the pin were carried through 

a chamber at 100°C where they contacted evaporating water sprayed by an 

air jet, and after passing through a hot demister were led through a 



-~-

condenser, water bubbler and cold demister to a fission product trap of 

copper qauze, 'absolute' glass fibre paper, charcoal paper and charcoal 

granules. A gas sampling point before this trap enabled the inert fission 

gas release to be measured, and the helium release to be checked against 

the amount used in filling the pin. ~he I-131 was measured on rig compo

nents and in the water ~ standard y-spectrometric techniques. 

5. The large-scale experiments used 1.14 m long pins from an experi

mental assembly, irradiated in SGHWR to 3160 MWd/teU at a final mean 

rating of 20.4 kW/kgU, and were the most highly-rated available from the 

outer ring of the centre segment of the fuel cluster. The fuel consisted 

of a stack of solid uo2 pellets 17.8 mm diameter and density 10.6 g/cm3 

enriched to 1.9% U235, and was clad in 0.45 mm thick Zircaloy-2. The fuel 

decay time was 9-10 weeks at the time of car~;ing out the failure tests. 

6. A simplified flow diagram of these release experiments is given in 

Fig. 1, and an experiment is described in detail in the Appendix. 

7. The cleaned fuel pin was mounted horizontally in a silica contain

ment tube within a resistance furnace, which maintained a constant tempera

ture along the pin. After initial purging with argon, steam was added to 

the gas flow and the pin was heated. Since the rate of temperature rise 

was relatively slow compared with the RF heating of the small pins, the 

temperature was taken steadily to~ 10000C without pausing at 3oooc. The 

laser was fired through a hole in the furnace wall at- 1000°C and the 

temperature was either increased or maintained for some time after failure. 

The effluent gas was led from the furnace tube to a water-cooled condenser 

and demister, and the majority of the uncondensed argon was then passed to 

a fission product trap comprising a coarse cotton-wool plug, copper mesh, 

a glass fibre 'absolute• paper, charcoal paper and a bed of activated 

charcoal granules; a proportion of the outlet flow was taken from just 

upstream of the fission product trap, and was retained in evacuated gas 

sample bulbs. 

8. The gas was subsequently analysed ~ y- and mass-spectrometry. The 

silica furnace tube, rig components downstream of this, and condensed 

water were examined ~ standard y-spectrometric techniques. 
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9. A summary of the conditions that applied during the experiments is 

included in Table II. In these experiments with the longer fuel pins, 

considerable reaction of Zircaloy with steam at temperatures upwards of 

750°C was indicated by increased outlet gas flow, while at temperatures 

above 1000°C the outlet flow decreased due to hydriding. In the first 

experiment, which included a 38-minute period after laser firing and a 

final temperature of 1200°C, the Zircaloy was so embrittled that the pin 

broke into a number of pieces during handling subsequent to the experiment. 

Under the less extreme conditions of the second experiment, the Zircaloy 

seemed little affected. 

RESULTS 

10. The short pin results that have previously been reported are presented 

again in Table I for convenience. 

11. The first two short-pin experiments used fuel irradiated at 21 and 26 

kW/kgU and fission product release was very small. Releases were consi

derably higher from the more highly-rated fuel used in the two subsequent 

short-pin experiments, and from these 2% and 5% of the Xe-133 inventory was 

discharged. The I-131 escape was considerably smaller than that of Xe-133 

and amounted to 0.2% and 0.35% respectively of the inventory. 

12. The measured releases of inert gas and I-131 from the longer pins are 

given in Table II. The Xe-133 releases (0.065% and 0.050%) and I-131 

releases (0.018% and 0.0065%) were relatively small, but considerably 

larger than those of the similarly rated small pins. The long-lived Kr-85 

release was about 10 times greater than that of short-lived Xe-133. 

13. Penetrating forms of I-131 which persisted beyond the cold demister of 

the short pin experimental assembly amounted to about 10% of the total 

I-131 release; in three cases the majority of the penetrating forms was 

methyl iodide, and in the fourth case, particulate. 

14. The distribution of I-131 in the components of the longer pin release 

experiments is given in Table III. It can be seen that material passing 

the cotton wool plug amounted to 6.3% (in the higher temperature experi

ment) and 3.3% uf the total iodine release. Only a proportion of the 
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iodine retained in the cotton wool could be classed as truly penetrating, 

but if this is included, the iodine remaining gas-borne at the fission pro

duct trap amounted to 9.6% and 11.1% of the total release. 

15. Measurements of Cs-137 release were made only in the case of short pin 

experiments 3 and 4, and amounted to 0.037% and 0.27% of inventory respec

tively. 

DISCUSSION 

16. Assessment of I-131 release from reactor fuel during a depressurisa

tion incident can be made by applying experimentally determined inert gas/ 

I-131 release ratios to calculations of the inert gas that has been relea

sed from the matrix during the reactor life-time of the fuel. 

17. Since Xe-133 and I-131 are of relatively similar half-life, the re

lease ratios of the two isotopes gives the clearest indication of any reten

tion processes in the pin which will limit the escape of I-131; this ratio 

has been termed the 'retention factor' for iodine. 

18. The values derived from these experiments (neglecting short-pin tests 

1 and 2 where releases were small and atypical) are 10 and 14 for the short 

pins, and 3.6 and 7.7 for the longer pins. 

19. In other work on fission product release recently concluded(2) it was 

observed that small AGR-type pins irradiated in an MTR similarly gave 

larger retention factors than the larger typical AGR pins irradiated in 

WAGR. Whether this effect is due to the difference in geometry or in irra

diation conditions is not clear. It is considered, however, that the 

results frompinsmore closely resembling typical reactor fuel, and irradia

ted under typical reactor conditions, should be preferred for safety analy

sis purposes. 

20. Comparing short-pin experiments 3 and 4, a larger retention factor 

where fission product release is greater is again in accordance with the 

larger number of experimental results obtained using AGR-type fuel.( 2 ) 

21. The releases of inert gas from the two longer pins were very similar, 
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and the difference in retention factor in these two experiments is probably 

due to the difference in experimental conditions during and subsequent to 

fission product release from the pins. 

22. During the longer period and more elevated temperatures applied to the 

first long pin experiment, continuing iodine release processes could have 

been operating, and although the hole produced in the cladding by the 

laser was small 1 mm diameter), one cannot preclude the possibility of 

diffusion of steam or steam reaction products into the can. Taking into 

account also the extent of can reaction with steam/hydrogen and the con

sequent can fragility in this experiment it is considered that the experi

mental conditions of the first experiment were somewhat extreme in compari

son to a reactor incident not involving cladding loss and fuel-coolant 

chemical reaction, and that the can retention factor of the second experi

ment is more relevant to these reactor conditions. 

23. It should also be noted that the releases from the longer pins were 

small, and the Xe-133/I-131 release ratio could therefore be considerably 

affected by any processes (thermal- or corrosion- induced) which led to 

release of fission products directly from the matrix during the course of 

the experiments; such releases, being presumably proportionally equal and 

having little residence time in the can, would tend to reduce the Xe-133/ 

I-131 ratio. 

24. The variation of the can retention factor with temperature cannot be 

well established from the few available results; nevertheless if the dif

ferences between long and short pin irradiation conditions and geometry are 

assumed to produce little effect, and the release ratios are plotted again~ 

maximum experimental temperature fnr the four pins, there appears a trend 

for smaller retention factors at higher temperatures. (Fig. 2) 

25. The results of these experiments may be compared with those from two 

in-pile experiments carried out by oRNL' 3•4) in which a cluster containing 

a central pre-irradiated fuel pin was caused to fail during a reactor tran

sient. 

26. In these latter experiments all the volatile fission products (I-131, 
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Xe-133, Kr-Bs, Cs-137) were released to roughly the same extent. Neither 

type of experiment is a complete simulation of an SGHWR loss of coolant 

accident; although the ORNL experiments were carried out in-pile and might 

thus seem to be more representative, the actual conditions of the ORNL fuel 

pins at failure may well have been further removed from an SGHWR incident 

in which reactor trip precedes can failure. The larger relative iodine 

release in the ORNL experiments may, for instance, be due to substantial 

fuel-coolant chemical reaction via the breached can wall (especially in the 

first experiment where the can had a large ~reach), or to excessive fuel 

temperature during the transient (especially in the second experiment), 

either of which could produce a 'burst• of activity directly from the fuel 

matrix. 

27. In view of the above experiments and the few results from the work 

reported here, it is difficult to arrive at can retention factors that can 

be applied with confidence over a range of conditions. A value of 7 at 

failure temperatures up to 1000°C seems reasonably justified, but this 

value would almost certainly be reduced at increased temperatures. 

28. The ratio of long-lived inert gas to I-131 release also provides a 

factor that could be used in evaluating I-131 release in reactor incident 

conditions. This factor, however, combines the retention factor discussed 

above and another factor which relates the releases of long-term to short

term isotopes from the fuel matrix. This latter factor is difficult to 

evaluate, and is dependent on the extent and mode of fission product release 

from the matrix during the lifetime of the fuel in the reactor; it would 

tend to increase for longer burn-up fuel, and to decrease for comparatively 

new fuel at low burn-up where the fission product release rate is relativay 

small. A value of 70 for the long-life inert gas/I-131 release ratios 

could be derived from the two longer pin experiments. Properly the use of 

this should be restricted in application to fuel of equal or greater burn

up than thatof the fuel used in these experiments but if it were applied 

generally to reactor fuel of varied burn-up, errors resulting from its 

extended use would be relatively small. 

29. In the short-pin experiments, only 10% or less of the total I-131 

release was in a penetrating form; the furnace tube holding the fuel pin 
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was designed to provide minimum opportunity for iodine to deposit, and the 

majority of the I-131 released was captured by the water spray and the 

condensate. 

30. In the longer pin experimental assembly, a greater extent of furnace 

tube surface was available for iodine deposition, but there was only poor 

contacting with water further downstream. Under these considerably dif

ferent conditions, and even including the iodine retained on the cotton 

wool plug, penetrating iodine forms(mainly particulate) amounted at most 

to 11% of the release from the longer pins. 

31. The longer pin experiments therefore bear out the conclusions derived 

from lute models and short-pin results(1) that penetrating iodine forms 

amount to 10% of total iodine released, but reduce the iodine retention 

factor from 10 to 7. 

32. The series of factors proposed for deriving iodine release estimates 

at temperatures up to 1000°C in SGHWR fault conditions is as follows:-

Xe-133/I-131 

•Kr-85/I-131 

Factor for determining 
total iodine release 

7 

70 

•or Xe-134/I-131 

CONCLUSIONS 

Factor for determining 
penetrating iodine release 

70 

700 

33. Values for inert gas/I-131 ratios have been derived which may be 

tentatively used in predicting total and penetrating I-131 release under 

reactor incident conditions. 

34. The values are based on a very few relatively simple out-of-pile 

experiments with low burn-up fuel and further work should be carried out, 

particularly with fuel irradiated in SGHWR to high burn-up. 
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APPENDIX 

A typical experiment with longer fuel pins 

35. After washing and drying, the fuel pin was loaded into the silica fur

nace tube and the final rig connections were made. The apparatus was 

purged with argon, leak-tested, and the argon flows were adjusted to pro

vide 100 ml/min through the silica furnace tube and an additional 150 ml/ 

min directly to the condenser. 

36. Hot air was passed around the furnace joints to prevent condensation 

of water, and cooling air was directed at the laser lens. Heat was applied 

to the water boiler and inlet gas heater, and a water flow of 0.15 ml/min 

was provided to give a steam flow of 190 ml/min (NTP). The main furnace 

heating to the silica tube was then applied, and a proportion of the argon 

flow was diverted from a point just before the filter/charcoal assembly 

into evacuated bulbs. 

37. As heating proceeded, steam condensed in the receiver downstream from 

the silica furnace tube; when the temperature of the furnace reached 800°C, 

the main outlet flowmeter began to indicate an increased flow due to hydro

gen production. 

38. At 1000°C the laser was fired; at this temperature the outlet flow

meter indicated that the majority of the steam had reacted by the time it 

had left the furnace tube. The laser puncture hole was 500 mm from the up

stream end of the fuel pin, and it was not possible to determine the gas 

composition at this point. 

39. The furnace was held close to 10000C for some minutes, during which 

time an activity increase was registered by a y-probe attached to the sample 

bulb. The main furnace was then switched off, followed by the water flow, 

water boiler, and inlet gas heater. Hot air flow to the furnace ends was 

discontinued, and furnace cooling was accelerated by a cool air flow. The 

sampling flow was terminated, the inlet argon flows were stopped, and the 

pin was cooled overnight in an argon atmosphere. 
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40. After removing the fuel pin, blanked-off ends were secured to the fur

nace tube which was then inserted in a Perspex container and removed for 

examination. The fission product content was measured by traversing the 

tube in front of a collimated y-scanning device. Other rig components 

downstream of the furnace tube were broken down and arranged into suitable 

geometries for y-spectrometric analysis. The gas bulbs were sampled and 

the gas samples were analysed by y- and mass-spectrometry. 



TABLE I 

Iodine release from Zr-2 clad U02 at 1000°C (small pins) 

All results expressed as % of total fuel inventory (Xe-133 or I-131) 

Rating Xe-133 I-131 
I-131 

Fuel Calc. fuel Release penetrating Test (end of 
burn-up centre temp. temp. 

escape escape condensing/ No. irradiation) from can from can contacting system 
kW/kgU MWd/teU oc oc % % % 

1 21 1150 1080 925 not 10-5 10-6 

measured 

2 26 360 1290 700 0.1 5 X 10-5 6 X 10-6 

3 39 850 2030 1050 2 0.20 0.02 

4 43 1300 2300 900 5 0.35 0.02 
I 

it 
TABLE II 

Iodine release from longer fuel pins 

All results expressed as % of total fuel inventory (Xe-133 or I-131) 

Rating Fuel Failure Max temp. Time above 
Inlet gas Outlet gas comp. 
comp. by by vol during 

Test (end of burn-up temp. after failure temp. vol at and subsequent Xe-133 Kr-85 I-131 
No. irradia- failure after failure 100°c to failure 

tion) 
MWd/teU oc oc min H20/Ar H2/Ar % % % kW_/)<aU 

1 20.4 3160 1050 1200 38 1.94 0.5 0.065 0.56 0.018 
2 20.4 3160 1020 1040 4 1.45 1.0 0.050 0.65 0.0065 
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TABLE III 

Distribution of I-131 released from longer fuel pins 

Results expressed as % of total fuel inventory 

Experiment 1 

Furnace tube 48.2 

Condensed water 19.1 

Demister 21.9 

PVC lines and other rig surfaces 1.2 

Fission product trap 

Cotton wool plug ~ 3.3 

{

Copper mesh 

'Penetrating' Absolute filter 

species Charcoal paper 

Charcoal granules 

0.53 

5.7 

0.03 

0.04 

Experiment 2 

78.1 

7.6 

0.7 

l' 2.5 

7.7 

0.13 

3.1 

0.01 

0.16 
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PIEGEAGE ET DESORPTION D'IODE DANS LES 
REACTEURS GRAPHITE-GAZ 
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C.E.A. 
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J. Barbier et B. Cadet 
E.D.F. 

St.Denis, Paris; Chinon, Avoine -FRANCE 

RESUME. Les mesures d'exploitation effectuées dans les six réacteurs 
de type graphite-gaz exploités par l'EDF ont permis de supposer 
l'existence de phénomènes de piégeage de l'iode par les structures 
internes. 
Dans le but de confirmer cette hypothèse, une expérience fut entre
prise sur le réacteur de CHINON-1. Elle consistait en l'injection 
d'iode radioactif dans le circuit primaire et en l'étude de l'évo
lution de sa concentration et de sa forme physico-chimique. 
Les résultats montrent que la transformation de l'iode moléculaire 
en forme pénétrante est très rapide. On observe une vitesse de pié
geage par les structures internes importante. Le phénomène de désorp
tion est lent. 

KURZFASSUNG. ABLAGERUNG UND DESORPTION VON JOD IN GRAPHIT-GAS-REAK
TOREN. Die Betriebsmessungen in den secha von der EDF betriebenen 
Graphit-Gas-Reaktoren liessen die Existenz von Jodablagerungsvor
gangen an den Reaktoreinbauten vermuten. 
Zur Bestatigung dieser Vermutung wurden am Reaktor CHINON-1 Versuche 
vorgenommen. Dabei wurde radioaktives Jod in den Primarkreislauf in
jiziert und die Aenderung seines Konzentrationsverlaufs und seiner 
physiko-chemischen Form untersucht. 
Die Ergebnisse zeigen, dass die Umwandlung des molekularen Jods in 
die durchdringende Form sich sehr rasch vollzieht. Die Geschwindig
keit der Ablagerung an den Reaktoreinbauten ist sehr ho~h. Der De
sorptionsvorgang verlauft nur langsam. 

SUMMARY, TRAPPIN3 AND DESORPTION OF IODINE IN GRAPHITE-GAS REACTORS. 
Operational monitoring in the six gas-cooled graphite-moderated reac
tors used by Electricité de France has suggested that iodine trapping 
might be occurring in internal structures. 
To confirm this theory, an experiment was carried out on the CHINON-1 
reactor. It entailed injecting radioactive iodine into the primary 
circuit and studying the changes in its concentration and physical 
and chemical nature. 
The resulta showed that transformation of molecular iodine into a 
penetrating form was very rapid. High rates of trapping by internal 
structures were observed. The desorption phenomenon was slow. 
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Introduction 

Les six réacteurs de type graphite-gaz exploités par Electricité 
de France présentent l des niveaux différents d'un réacteur à l'autre, des 
contaminations en produits de fission résultant de pollution se présentant 
sous diverses formes. 

Parmi les radionucléides produits, les iodes et plus particulière
ment 13lr font l'objet d'une surveillance soutenue. 

Les mesures d'exploitation effectuées dans des conditions opératoi
res les plus variées montrent systématiquement une activité volumique en 
13lr beaucoup plus faible que celle que l'on pourrait logiquement attendre 
de la pollution en Uranium du coeur de nos réacteurs. 

C'est ainsi que la pollution en Uranium du coeur du réacteur de 
Chinon 1 calculée à partir de l'activité volumique des gaz nobles de fis
sion s'élève à environ 10 W. Cette estimation repose sur l'hypothèse que 
la majeure partie des gaz nobles émis reste dans le fluide caloporteur. Si 
la répartition de l'iode entre les différents milieux constituant le réac
teur (Uranium, fluide caloporteur, structures internes) se faisait dans les 
mêmes proportions que pour les gaz nobles de fission, on devrait trouver 
une activité volumique en 13lr du fluide caloporteur de l'ordre de 10-6 
Ci/m3. En fait on mesure une activité volumique de l'ordre de l0-10Ci/m3. 

Le rapport entre les activités en 131! calculée et mesurée se si
tue donc entre 1000 et 10 000. 

L'importance de ce rapport nous a conduits à envisager un piégeage 
de l'iode par les structures internes du réacteur et à entreprendre des 
expériences destinées à mettre ce phénomène en évidence. 

L'une d'entre elles, qui fait l'objet de cet exposé, consistait en 
une injection de quelques Curies d'l3lr dans le fluide caloporteur d'un 
réacteur et à étudier l'évolution de l'activité volumique en iode. 

La forme physico-chimique de l'iode jouant manifestement un r6le 
important dans les mécanismes de répartition entre les divers milieux, nous 
avons jugé nécessaire d'organiser l'expérimentation de façon à tenter de 
faire la part entre 13lr moléculaire et les formes pénétrantes. 

L'arrêt à terme de Chinon 1 a permis de réaliser cette expérience 
qui risquait d'entratner l'indisponibilité du réacteur et qui, de ce fait, 
n'était pas envisageable sur les autres installations. 

Conditions expérimentales 

L'expérience consiste l injecter dans le circuit primaire, en 
amont du réacteur, 4 Ci d 113lr auxquels ont été ajoutés 10 g d'iode natu
rel nécessaire à la génération. 

Des prélèvements sont effectués à l'amont et à l'aval du réacteur 
dès la fin de l'injection. 

Description du réacteur 

Chinon 1 est le premier réacteur à Uranium Naturel, modéré au Gra
phite et refroidi au Gaz construit et exploité par Electricité de France. 
La première divergence a eu lieu le 16 septembre 1962, le premier couplage 
au réseau est intervenu le 14 juin 1963. 

Les principales caractéristiques en sont les suivantes 

Puissance thermigue 
Puissance Electrique Nette 
Combustible Uranium Naturel 

Masse de combustible 
Flux maximal 

300 MW 
roMW 

0,51. Mo 
140 t 
3.lol3nfcm2/s 



Mod~rateur 

Fluide caloporteur 
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Masse du modérateur 
Nombre de canaux 

Masse totale 
Débit massique nominal 
Pression 

graphite 
1050 t 
1140 
anhydride 
60 t 
1600 kg/s 
25 b 

2 carbonique CO 

Température entrée réacteur 145°C 
Température sortie réacteur 3Jo•c 
Impuretés contenues et teneurs moyennes en ppm en 
volume : 
Hydrogène H

22 Azote N;; 

Méthane CH4 
Oxyde de carbone CO 
Eau H20 

60 
120 

30 
15000 
20 

Pertes de C02 du circuit primaire. Le bilan de consommation de c~ permet 
de les estimer en moyenne à 3t/j. Ce chiffre a été confirmé lors d'une ex
périence d'injection d'hélium dans le fluide caloporteur. Le but principal 
de cette expérience était d'obtenir quelques informations sur la vitesse 
d'homogénéisation du mélange gazeux C02-He. 
Circuits des rejets. Les différentes fuites de C02 sont collectées et ré
cupérées par le collecteur principal de vidange, équipé d'un filtre à iode 
au charbon imprégné. La valeur de l'efficacité du filtre, de l'ordre de 
2.104, a permis d'effectuer l'expérience dans de bonnes conditions. 

Le schéma, figure n°l, présente le principe du circuit primaire et 
permet de localiser les points d'injection de l'iode et de prélèvements. 

Dispositif d'injection 

Le procédé de génération était fondé sur l'échange isotopique entre 
du radio-iodure de sodium sous forme solide et des vapeurs d'iode naturel. 

Le dispositif d'injection, schématisé sur la figure n° 2, se com
posait, en série, d'un réservoir de 127r moléculaire et d'un générateur 
contenant environ 4 Ci de radiodure de sodium. Le réservoir de 127r était 
pourvu d'un circuit de contournement destiné à assurer le réchauffage des 
circuits avant la génération proprement dite de 13lr. 

L'ensemble a été installé en parallèle avec la ~fflante principa
le du circuit primaire de façon à pouvoir bénéficier de la pression diffé
rentielle de celle-ci pour assurer la circulation de C02. 

Dispositifs de prélèvement 

Le matériel de prélèvement était constitué de "Porte-charbon de 
Contrôle" doubles [1] d'une part et de dispositifs de type ''May-Pack"[2] d'au
tre part. 

Les Porte-charbon de Contrôle devaient permettre de suivre l'évolution de 
l'activité volumique totale de 13lr dans le fluide caloporteur, chaque 
Porte-charbon de ContrOle était constitué de deux couches successives de 
charbon qui, imprégné à l'iodure de potassium, présentait, dans les condi
tions de l'expérience, une bonne efficacité quelle que fut la forme physi
co-chimique de l'iode. Chaque couche de charbon avait une épaisseur de Sem. 
La seconde couche de charbon permettait de vérifier la pleine efficacité 
de la premiàre. 

La vitesse frontale sur le charbon était limitée à 20 cm/s à l'ai
de de diaphragmes fixes ; le débit de gaz prélevé s'élevait à 2 m3/h. La 
température du gaz analysé était inférieure à 50°C. 
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Les dispositifs de type May Pack étaient constitués, successivement dans le 
sens d'écoulement du gaz échantillonné de : 
- 1 filtre en laine de verre comprimée destiné à arrêter 1311 fixé sur les 

aérosols. 
- 7 couches de knit-mesh en laine de cuivre argenté dans le but de retenir 

l'iode moléculaire. 
- 3 couches de charbon non imprégné. 
- 6 couches de charbon imprégné au triéthylènediamine (TEDA). 

Le rôle de ces deux types de charbon est de retenir les formes pénétrantes 
de l'iode. 
- 1 filtre en laine de verre comprimée dont l'objet était d'arrêter les 
produits d'érosion des charbons. 
Chaque couche d'absorbant avait une épaisseur de 1 cm. 

Deux dispositifs de type May Pack, prévus pour fonctionner à la 
pression du circuit primaire, furent placés, l'un à l'amont, l'autre à 
l'aval du réacteur. Leur but était de fournir des résultats intégrés sur 
la durée totale de l'expérience. Le débit de gaz prélevé s'élevait à 1~/h. 

Les autres appareils, fonctionnant à la pression atmosphérique 
avaient pour but, de fournir des renseignements sur l'évolution dans le 
temps de chaque forme d'iode, moléculaire ou pénétrante. Le débit de pré
lèvement était réglé à 2 m3/h. 

Les prélèvements effectués par les dispositifs de type May-Pack 
destinés à fournir des résultats intégrés sur la durée de l'expérience 
seront désignés par l'expression prélèvements continus. Les prélèvements 
effectués à l'aide des autres dispositifs de type May-Pack seront appelés 
discontinus. 

M4thodes de mesure 

Les activités ont été mesurées à l'aide de s4lecteurs 400 et 4000 
canaux à détecteur INa (4x4in.) et Ge-Li. 

Déroulement de l'expérience 

L'ensemble de l'expérimentation s'est déroulé selon trois phases. 
La première phase couvrait l'injection et les évolutions rapides à court 
terme. L'évolution escomptée de l'activité volumique de 13lr étant rapide, 
il était indispensable d'effectuer des prélèvements de courte durée (Smn) 
avec une périodicité de 10 mn. Il était donc nécessaire d'injecter une 
quantité de 13lr suffisante pour que les activités recueillies durant cette 
première phase soient mesurables. Le diagramme, figure n° 3, donne l'éche
lonnement prévu des différentes opérations. 

L'activité volumique de 13lr résultant de la pollution du réacteur 
avait été préalablement mesurée. 

L'objectif de la seconde phase était de suivre l'évolution, après 
l'injection, de l'activité volumique de 13lr, dans les conditions normales 
d'exploitation du réacteur. Les faibles activités volumiques du C02 néces
sitaient alors des prélèvements de durée accrue. 
La troisième phase devait permettre d'évaluer la rapidité de désorption des 
structures dans des conditions différentes c'est-à-dire réacteur à l'arrêt 
et circuits principaux vidangés. 

Résultats expérimentaux 

Une expérience préalable de génération fut effectuée en Laboratoi
re pour obtenir l'assurance que la production de formes pénétrantes d'iode 
ne devait être imputée qu'au réacteur ou au fluide caloporteur. Cette ex
périence consistait à générer 13lr en atmosphère de C02 de qualité commer-
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ciale. On a observé qu'au maximum 7 1.ode l'iode généré était sous forme pé
nétrante (voir figure n° 4). 

On peut donc conclure de ce résultat que toute forme pénétrante 
constatée au cours de l'expérience principale est imputable à une transfor
mation de l'iode moléculaire dans le réacteur ou les circuits principaux. 

Form~physico-chimique de l'iode 

Des prélèvements effectués avant l'injection sur dispositifs de 
type May-Pack ont montré une activité volumique en 128I du fluide calopor
teur de 3,5 lo-6 Ci/m3, uniquement sous forme pénétrante. Nous n'avons pas 
pu déterminer avec certitude la source de cette pollution en 128I qui ne 
peut être attribuée entièrement à l'activation de 127I de fission. Il y a 
donc lieu de supposer que 1'128I provient en majeure partie de l'activation 
d'iode naturel, de forme physico-chimique inconnue, introduit accidentel
lement dans le réacteur. Malgré ces inconnues, en raison des lois des réac
tions d'équilibre, on peut penser que les formes pénétrantes de l'iode sont 
prépondérantes en réacteur. 
Les principaux résultats de l'expérience proprement dite sont les suivants: 
1°/- Les tableaux I et II ci-dessous regroupent les résultats des mesures 
d'activité volumique des deux formes de 131I obtenues à partir des disposi
tifs de type May-Pack. 

Tableau 1 - Prélèvement discontinus amont réacteur 

Heure 131 I moléculaire 
lo-6 Ci/m3 

131 I forme pénétrante 
lo-6 Ci/m3 

1 2 3 

To + 12mn 0,007 0,07 

Tableau 2 - Prélèvements discontinus aval réacteur 

Heure 131 131 I moléculaire I forme pénétrante 
1o-6 Ci/m3 1o-6 ci/m3 

~+ 5~ 0,003 0,278 
To + 15 ~ non mesurable 0,05 
To + 35 mn do 0,02 
To + 45 mn do 0,01 
~+ 55 ~ do 0,005 

La colonne 1 de chaque tableau indique l'heure de début de prélè
vement décomptée à partir de l'instant origine To correspondant à la fin de 
l'injection. La durée de chaque prélèvement était de 5 minutes. Les colon
nes 2 et 3 indiquent l'activité volumique en 131I respectivement sous forme 
moléculaire et sous forme pénétrante. 

Le diagramme, figure n° 5, donne la répartition de l'activité 131I 
retenue sur les différentes couches du premier dispositif de type May-Pack, 
à l'aval du réacteur. 
2°/- La proportion d'iode moléculaire sur les prélèvements continus est voi
sine de 15 1. sensiblement identique pour les deux échantillons. Cependant, 
il y a lieu de signaler que le prélèvement effectué à l'amont du réacteur 
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a été mis en service 12 mn après son homologue, effectué à l'aval du réac
teur et que, de ce fait ces prélèvements ne permettent pas, à eux seuls, de 
conclure quant à la vitesse de formation des formes pénétrantes. 

Les principales conclusions sont les suivantes : 
1°/- Il y a transformation de l'iode moléculaire en forme pénétrante à l'in
térieur des circuits principaux. L'examen des tableaux 1 et 2 permet de le 
constater. 
2°/- La transformation de l'iode moléculaire en forme pénétrante est rapide 
En effet, les constatations sont les suivantes : 

- la proportion d'iode moléculaire sur le prélèvement continu ef
fectué à l'aval du réacteur est de 15 %. Ce prélèvement a débuté au temps 
To. 

- l'échantillon discontinu prélevé à To + Smn contient 1% d'iode 
moléculaire. 

Il résulte de ces constatations que l'apport d'iode moléculaire 
sur le prélèvement continu a eu lieu au tout début de l'expérience. 

D'autre part, on constate sur le tableau 2 que le second échantil
lon effectué à To+lS mn ne contient plus d'iode moléculaire en quantité 
mesurable. 

La disparition de l'iode moléculaire est donc beaucoup plus rapide 
que celle des formes pénétrantes. La différence de comportement des deux 
formes peut être attribuée à la transformation de l'iode moléculaire en 
forme pénétrante. 
3°/- La transformation de l'iode moléculaire en forme pénétrante s'effectue 
au cours du passage dans le réacteur. 

En effet, le premier prélèvement discontinu, effectué à To+l2 mn à 
l'amont du réacteur, révèle une proportion d'iode moléculaire de 10 %, 
alors que cette proportion n'est que de 1% sur le premier prélèvement dis
continu effectué à l'aval du réacteur. Cette différence nous conduit à pen
ser qu'une partie de l'iode généré est restée fixée sur les tuyauteries 
situées en amont du point de prélèvement amont. L'iode moléculaire retenu 
un temps relativement long sur les tuyauteries ne s'étant pas transformé, 
la conversion de l'iode moléculaire en forme pénétrante est imputable au 
passage dans le coeur du réacteur et s'effectue pratiquement complètement 
en un seul passage. Ce temps de passage est de l'ordre de 1 s. 

La suite de l'exposé ne portera donc que sur l'évolution de l'iode 
sous sa forme pénétrante. 
Evolution de l'activité volumique de l'iode dans le fluide caloporteur 

Les courbes figures n° 6 et n° 7 établies selon des échelles de 
temps différentes montrent que la décroissance de l'activité volumique 
totale de 131I est extrêmement rapide et que l'état d'équilibre est atteint 
au bout d'environ 80 heures. Les év?lutions relevées à l'aval ou à l'amont 
du réacteur sont identiques. 

Ces résultats expérimentaux nous ont permis d'estimer la constante 
de temps de piégeage de 131I inférieure à 10 mn. 

Le niveau d'équilibre de l'activité de 131I est resté constant à 
4 lo-lO Ci/m3 jusqu'à l'arrêt du réacteur qui a eu lieu le 16 avril 1973 
soit 20 jours après l'injection. 
Désorption de l'iode 

L'évolution de l'activité volumique de 131I au cours de la période 
de fonctionnement aux conditions nominales a permis de fixer une limite 
inférieure à la constante de temps de désorption de l'iode. On a ainsi 
trouvé que cette constante de temps devait être plus grande que 40 jours. 
Il est en effet impossible d'obtenir une meilleure précision en raison 
d'une activité volumique à l'équilibre en 131I après injection trop peu 
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différente de celle mesurée avant l'expérience. 
Apr~s l'arrêt, le réacteur et les circuits ont été vidangés entre 

le 16 et le 18 Avril lç73. L'activité volumique moyenne en 131I du fluide 
caloporteur au cours de la vidange avait pour valeur 1,4 lo-10 Ci/ml. La 
variation de pression n'a donc pas entratné de déséquilibre appréciable 
entre les deux milieux : structures internes et fluide caloporteur. 

L'objectif de la troisi~me phase de l'expérimentation était de 
déterminer la constante de temps de désorption de 131I. Dans ce but, il 
fut procédé, à la pression atmosphérique, à un renouvellement aussi intense 
que possible de l'atmosph~re des circuits, afin d'obtenir une activité 
volumique en 131I la plus faible possible. Une soufflante auxiliaire, des
tinée normalement à l'évacuation de la puissance résiduelle avait été 
maintenue en service pour assurer l'homogénéisation de l'atmosph~re. Le 
renouvellement ayant été arrêté, l'évolution de l'activité volumique de 
Il31 fut observée. Cette évolution est indiquée sur la figure n° 8. On 
constate qu'elle présente un maximum au-delà duquel la pente de la courbe 
tend vers la période de llli. 

La constante de temps de désorption pour les conditions de tempé
rature et de pression (température moyenne du graphite : 60°C, pression 
atmosphérique) peut être obtenue à partir de la valeur initiale de l'acti
vité volumique de l'atmosph~re et de la valeur de l'activité absorbée par 
les structures. Elle a été estimée à environ 105 jours. On comprend alors 
pourquoi, au cours de la seconde phase, il n'a pas été possible de donner 
une meilleure définition de la valeur de la constante de temps de désorp
tion. Cette expérience a permis également de constater que le phénom~ne 
d'adsorption de l'iode varie avec les conditions de fonctionnement du cir
cuit. Ainsi dans les conditions de cette derni~re expérience (température 
moyenne 60°C, pression atmosphérique) la constante de temps d'adsorption 
s'élevait à environ 13 heures, valeur tr~s supérieure à celle trouvée lors 
du fonctionnement nominal. Le débit de la soufflante auxiliaire étant tr~s 
faible vis-à-vis du débit nominal du fluide caloporteur, il est tr~s vrai
semblable que le débit de gaz a une influence sur la vitesse d'adsorption 
de l'iode. 

Conclusion 

Dans les réacteurs graphite-gaz : 

1°/- Les formes pénétrantes de l'iode- et en particulier l'iodure 
de méthyle - sont des formes stables et rapidement prépondérantes en réac-
teur. 

2°/- Il y a piégeage rapide de l'iode sous forme pénétrante par 
les structures internes. La constante de temps de piégeage, pour les con
ditions d'exploitation de Chinon 1 a été estimée inférieure à 10 minutes. 

3°/- Le phén~ne de désorption est tr~s lent. 
Il faut, cependant, être tr~s prudent dans l'utilisation de 

ces résultats, et en particulier ceux concernant l'adsorption, pour d'autres 
réacteurs et dans d'autres conditions. Il est, en effet, tr~s probable que 
la vitesse de piégeage de l'iode dépend, entre autres para~tres, de la 
configuration des circuits et du réacteur, de la géométrie du canal et du 
débit de fluide caloporteur. On doit constater, en particulier, une dif
férence de comportement de l'iode, pour un même réacteur, s'il est en
marche nominale ou s'il vient d'être arrêté brusquement sur incident de 
combustible. Cette remarque est fondée sur des observations faites par 
ailleurs qui ont montré une augmentation appréciable d'activité volumique 
de 131I alors que le réacteur venait de passer de la pleine puissance à 
la puissance nulle. Le seul facteur important dans cette évolution crois• 
sante semblait être la diminution importante du débit de fluide caloporteur. 
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Ainsi, en cas d'accident survenant sur le combustible, parattrait
il souhaitable de maintenir le débit maximal de fluide caloporteur après la 
chute de barres afin de conserver le plus longtemps possible le bénéfice 
des phénomènes décrits dans cet exposé. 131 L'expérimentation qui mettait en oeuvre 4 Ci de I s'est traduite 
par un rejet atmosphérique d'environ 1 mCi. 
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REPARTITION DE L'IODE ENTRE LES DIFFERENTS MILIEUX 
D'UN REACTEUR GRAPHITE GAZ ET SON ENVIRONNEMENT 

J. Barbier 

E.D.F. 
Saint-Denis,, Paris - FRANCE 

RESUME. Parmi les produits de fission, l'iode 131 s'inscrit dans une 
oha1ne comportant l'~tain, l'antimoine et les Tellures 131 et 131 m. 
La distribution de l'iode entre les divers milieux : combustible, gaz 
carbonique, structures et environnement, est très d~pendante du com
portement des Tellures 131 et 131 m. 
Deux exp~riences montrent gue la presque totalit~ de l'iode gui se 
retrouve dans l'environnement y serait introduite par l'interm~diaire 
du Tellure. Pour gue cette thèse soit complète, il serait nécessaire 
de montrer gue le Tellure se retrouve en une forme encore plus péné
trante gue celle observée pour l'iode. 
Dans ce cas, la protection de l'environnement contre la contamination 
en iode avec des filtrations spécifiques de l'iode ne serait pas 
suffisante. Il faudrait envisager de leur donner une efficacité 
suffisante pour le Tellure. 

KURZFASSUNG. VERTEILUNG DES JODS AUF DIE VERSCHIEDENEN BEREICHE EINES 
GRAPHIT-GAS-REAKTORS UND SEINE UMGEBUNG. Unter den Spaltprodukten 
steht das Jod-131 in einar Zerfallsreihe, die Zinn, Antimon sowie 
Tellur-131 und 13lm umfasst. 
Die Verteilung des Jods auf die versohiedenen Bereiohe - Brennstoff, 
Kohlendioxid, Reaktorkomponenten und die Umgebung - hlngt sehr weit
gehend von dem Verhalten des !ellur-131 und -131• ab. 
Zwei Versuohe zeigen, dass nahezu das gesamte Jod, das in der Umgebung 
vorgefunden wird, Uber das Tellur dorthin gelangt sein muas. Um diese 
Ansioht zu erhirten müsste nachgewiesen werden, dass das Tellur in 
einer Form vorkommt, die es nooh leichter die Filter passieren lasst 
als beim Jod beobaohtet wurde. 
In diesem Fall würde der Sohutz der Umgebung gegen die Kontamination 
mit Jod durch spezifisohe Jodfilter allain nioht ausreichen. Es 
müssten für Tellur wirksame Filter vorgesehen werden. 

SUMMARY. IODINE PARTITION BETWEEN THE DIFFERENT MEDIA OF A GRAPHITE
GAS REACTOR AND ITS ENVIRONMENT. As a fission product, iodine 131 
forme part of a ohain linking tin, antimony and tellurium 131 and 
13lm. 
The partition of iodine between the various media of the plant, name
ly fuel, carbon dioxide, walls and environment, depends very largely 
on the behaviour of tellurium 131 and tellurium l~lm. 
Two experimenta prove that almost all the iodine found in the environ
ment oomes from tellurium. To demonstrate this theory oonolusively it 
would be neoessary to show that tellurium existe in a still more 
penetrating form than that observed for iodine. 
If this is so, environmental protection against iodine contamination 
using special iodine trapping techniques is inadequate ; one should 
think of inoreasing their effeotiveness so as to filter out tellu
rium. 
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I - INTRODUCTION 

Parmi les radionucléides produits dans les réacteurs d'ELEC

TRICITE DE FRANCE, les iodes, et plus particulièrement l'isotope 131, 

sont l'objet de la surveillance la plus soutenue. 

Jusqu'au deuxième semestre de 1971, on n'avait pas encore 

observé d'iode de façon notable et systématique dans les réacteurs gra

phite gaz. Les observations faites sur des échantillons de gaz prélevés 

dans des conditions très variées étaient alors presque toujours négatives. 

Des traces d'iode furent observées, au hasard, sans qu'il ait été possible 

de faire le moindre recoupement avec des évènements pouvant en expli

quer la présence à un instant plus qu'à un autre. Pourtant, la présence 

de gaz nobles donnait la certitude qu'il y avait une libération de produits 

de fission dans le fluide caloporteur. 

Depuis 1966, un dispositif basé sur l'utilisation d'un volume de 

reconstitution a été exploité [1]. Il permet de suivre l'activité volumique 

du Xe 13 8 dans le gaz carbonique à partir de la mesure continue de l'ac

tivité de son descendant, le Cs 138, qui se dépose sur un filtre placé en 

aval du volume. 

Connaissant l'activité volumique du Xe 138 et en supposant 

qu'il soit entièrement dispersé dans le gaz carbonique, on peut calculer 

la puissance du combustible dégazé et les activités correspondantes des 

iodes. 

Dès 1966, et longtemps après, on a constaté qu'il y avait tou

jours une présence de gaz nobles et une absence quasi totale d'iode dans 

le gaz carbonique. 

Plus tard, des incidents ayant entrainé la pollution des réac

teurs par de l'oxyde d'uranium, les activités volumiques des iodes 

devinrent mesurables. Ainsi, on a pu évaluer que l'iode 131 du gaz car

bonique représentait une infime partie de l'iode 131 produit. Cette partie 

est différente d'un réacteur à un autre. Pour un même réacteur, elle 

dépend de la ventilation et du type de pollution. On peut grossièrement la 
-4 -3 

situer entre 10 et 10 , L'iode 131 produit ne se retrouvant pas entiè-

rement dans le gaz carbonique, il fallait essayer de comprendre comment 
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il se répartit dans les différents milieux d'un réacteur. 

Certains faits montrèrent que les évolutions pouvaient être 

très complexes. Dès lors, la nécessité d'inscrire les observations dans 

un cadre de description convenable devint évidente. 

Cet exposé est un résumé de l'application à un modèle mathéma

tique à des observations faites, en partie, avec des sondes Ge Li au cours 

de deux expérimentations principales récentes effectuées à Chinon 1. Ces 

expérimentations consistaient, pour l'une, en une injection d'iode dans le 

réacteur [2]; pour l'autre, en une introduction de combustible dans un 

canal du réarteur. 

II - ETUDE DU PARTAGE DE L'IODE ENTRE LES DIFFERENTS 
MILIEUX D'UN REACTEUR 

II - 1. Rôle des structures 

L'idée, déjà exprimée en 1966, que le graphite joue un rôle 

important s'est imposée un peu plus après certaines observations. 

Lorsque les réacteurs sont arrêtés pour des travaux, ils sont 

décomprimés et balayés avec de l'air. Longtemps après leur arrêt, 

on constate qu'il y a encore de l'iode 131 et de l'iode 132 qui apparais

sent dans l'air de balayage. Cela peut être d1l à une désorption à long 

terme, soit du combustible, soit des structures, ou encore des deux 

à la fois. 

Parmi les structures, on est obligé de faire une part spéciale 

au graphite. Il joue, sans aucun doute, le même rôle que les autres 

structures pour les rétentions superficielles, mais de plus, sa poro

sité lui confère un rôle supplémentaire de rétention à long terme. 

Par la suite, nous distinguerons des structures superficielles 

et des structures profondes. Ces dernières impliquent des migrations 

à long terme des produits introduits à travers les structures superfi

cielles. 

II - 2, Mécanisme du piégeage sur les structures 

En excluant la pénétration en profondeur, il faut remarquer 
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que, dans les faits, le piégeage sur les structures est le résultat de 

deux mouvements principaux : 

L 1un correspond à une migration du nucléide depuis le 

milieu gazeux jusqu'à la surface des structures. Nous allons essayer 

de montrer, qu 1au moins dans les conditions qui sont celles d 1un réac

teur, la vitesse de cette migration n 1est pas spécifique du nucléide. 

Le déplacement, par rapport aux structures, d 1un nucléide 

situé dans le milieu gazeux, est le résultat de deux mouvements : 

• celui du nucléide par rapport au gaz pris comme réfé

rence, qui est spécifique à la fois du milieu et de la forme physico

chimique du nucléide, 

• et celui du gaz par rapport aux structures. 

Dans le but de favoriser les échanges thermiques, les 

écoulements du gaz carbonique ont été volontairement organisés pour 

être turbulents devant les surfaces prépondérantes de structure que 

sont les canaux du réacteur et les échangeurs. Dans ces conditions, les 

sollicitations au mouvement du nucléide dans le gaz changent constam

ment de direction, annulant ainsi le mouvement moyen et l'effet spéci

fique qui lui était lié. Dans la somme des deux termes, il ne reste 

pratiquement que celui qui est indépendant du nucléide. En conclusion, 

dans un réacteur, tous les nucléides se déplacent du milieu gazeux 

vers la surface des structures avec la même vitesse moyenne. 

L'autre mouvement principal résulte d 1un retour du nuclé

ide vers le milieu gazeux par suite de sa désorption du matériau des 

structures. L'affinité de la molécule, pour le matériau qui la retient, 

lui est spécifique. La vitesse de désorption qui en dépend est donc 

spécifique du nucléide. 

II - 3. L'iode dans son contexte de produit de filiation 

L'iode n 1est pas nécessairement un produit direct de la 

fission. C 1est un maillon dans une chaine de filiation qui peut aller de 

l'étain au xénon et au-delà, en passant par l'antimoine et le tellure 
(figuren° 3) 
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Les ascendants de l'iode sont susceptibles, comme lui, d'être 

déplacés d'un milieu vers un autre, L'étude du partage de l'iode, entre 

les différents milieux, ne peut pas être faite, logiquement, sans qu'il 

en soit tenu compte dans le modèle, 

II - 4, Cinétigue de la distribution de l'iode 

La figure no 1, hors texte, montre les cheminements possibles 

depuis la production {flêche grasse horizontale) jusqu 'à l'activité de 

l'iode dans l'environnement (flêche grasse verticale). 

Les colonnes représentent les différents milieux. Le combus

tible, le gaz carbonique ; les structures superficielles et les structures 

profondes qui sont déterminantes dans le partage des produits de fis

sion, sont représentées dans le plan principal, En arrière plan, par

tant du gaz, il y a le cheminement vers l'extérieur {environnement) à 

travers les équipements d'épuration des rejets ( filtres et pièges). 

Chaque nucléide est représenté sur un niveau qui se prolonge 

dans tous les milieux. 

La chaine de filiation du tableau est simple. Elle a été choisie 

pour soutenir la discussion, sans complication, avec des embranche

ments dus à des isomères. Le cas échéant, il faudrait, bien entendu, 

en tenir compte. 

II - 4. l, Transferts virtuels à l'intérieur d'un même milieu réel 

II- 4.1.1. Activités 

Les flêches verticales de la figure no l correspon

dent aux changements d'espèces des noyaux. Ce sont les activi

tés du nucléide de la chaine, dans chacun des milieux. Chaque 

milieu réel est donc subdivisé en autant de sous-milieux virtu

els que de radionucléides à considérer. L'activité n'est pas un 

déplacement réel. C'est un transfert virtuel d 1un sous-milieu 

vers un autre, à l'intérieur d'un même milieu réel. 

C'est ainsi que la flêche grasse verticale représen

te l'activité de l'iode dans l'environnement. 
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II - 4. 1. 2. Changement de formes chimiques 

Si l'on devait envisager qu'il y ait diverses formes 

chimiques en cause pour un même nucléide, avec passage de 

l'une à l'autre dans un mêil}e milieu, il faudrait créer autant de 

subdivisions des sous-milieux. 

Il n'est pas fait état d'un cas semblable dans la figure 

n ° 1 bien qu'il existe certaineme.'lt. 

II - 4. 2, Transferts physigues d'un milieu réel vers un autre 

Les fU~hes horizontales correspondent au passage réel des 

radionucléides d'un milieu vers un autre. 

Des échanges bilatéraux peuvent intervenir dans certains cas, 

Ils sont représentés par les couples de flêches opposées reliant deux 

milieux. 

L'écoulement représenté par la flêche grasse horizontale est 

cependant virtuel. Il correspond à la productivité de l'ascendant origi

nel de la chaine de filiation, Si ~ % est son rendement de fission et 

P la puissance du combustible, la productivité a pour valeur 

Acbo.asci/W P~o.ot(J% 

Elle a la dimension d'une activité, C'est un "courant" de 

noyaux, exprimé en curie, qui alimente un "réseau" de courants par-

tiels. 

II - 4, 3. Exposé du problème 

Le problème consiste : premièrement, à mettre en évidence 

les cheminements qui sont prépondérants, dans le réseau, pour aller 

de la production de l'ancêtre originel jusqu'à l'activité de l'iode dans 

11 environnement ; deuxièmement, à déterminer dans quelles conditions 

et quelle mesure ils sont prépondérants. 

Pour aboutir, il faut déterminer les coefficients de partage 

des courants à chaque niveau, dans chaque colonne, Pour cela il faut 

connartre l'égalité qui règle l'évolution de la quantité d'un nucléide 
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dans son sous-milieu. 

II - 4, 4, Evolution de la quantité d 1un nucléide dans un sous-milieu 

II - 4. 4. 1. Equation de base 

Un sous-milieu rn est occupé par la quantité Qm du nuclé

ide qui lui est particulier. Il est alimenté par un certain nombre 

de courants issus d 1un même nombre de sous-milieux, Ces cou-

rants sont désignés par Aim, L'indice i correspond à son sous

milieu d'origine. 

Du sous-milieu rn s'échappent d'autres courants AmJ 

vers autant d'autres sous-milieux. L'indice J correspond au sous-

milieu de destination. 

La variation d~; de la quantité Qm du nucléide est 

égale à la somme algébrique des courants 

dOm-~ Aim _ ~ Am1· dT - i J 

Parmi les courants de fuite AmJ on distingue le courant 

virtuel ,.\Qm correspondant à l'activité. 

Partant de l'hypothèse, généralement vérifiée, que les 

fuites réelles sont proportionnelles, elles aussi, à Qm, d'autres 

AmJ auront pour expression <fmJ Qm, Cf mJ étant la constante 

de fuite réelle du nucléide vers un sous-milieu J. 

On aura 

II- 4.4.2. L'équilibre 

Après une pertut:bation originelle, l'équilibre d'un réseau 

est obtenu lorsque toutes les variations dQm sont nulles. 
dT 

Mathématiquement, cela intervient lorsque l'on fait 

tendre T vers l'infini, Pratiquement, on peut considérer que 

l'équilibre est atteint au bout d'un temps n'excédant pas quatre 

fois l'inverse de la constante de fuite { À+~~mj) 
J 

la plus faible de toutes les constantes de fuite du réseau, 
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A l'équilibre l'égalité précédente devient : 

~Ai rn~= Omoe ( À+ ~tpmj) 
Aimaoet drnoe sont les valeurs que prlnnent les courants et les 

quantités quand T tend vers l'infini. 

II - 4. 4. 3. Les coefficients de partage des courants 

Le courant de fuite totale d'un sous-milieu se subdi-

vise en courants partiels • 

On a l'activité: .i\ Omoo=~Aimoo ..,"-~--
1 ~+~fOmj 

et un courant :fbm·Omc>O=-~A· 00 <prr,.j 
Tl J i lm À+~fmj 

Les coefficients de partage sont : 

-:::---i;À;:::--"--pour l'activité 
À+fcpmj 

pour une fuite ph y si que 

II - 4. 4. 4. Echange bilatéral entre gaz et structures 

Figure n° 2. 

Si l'on appelle Q 1 la quantité d'un nucléide dans le 

gaz ; Q 2 sa quantité retenue sur les structures superficielles ; 

À sa constante radioactive ; ~ 12 sa constante de déplacement 

du gaz vers les structures et r{J21 sa constante de désorption 

des structures ; si par ailleurs, on considère que la fuite vers 

l'extérieur et la pénétration profonde des structures sont négli

geables, on aura à l'équilibre : 

Al et A2 étant les apports, du nucléide dans le gaz et dans les 

structures autres que ceux de l'échange bilatéral. 

On peut définir les coefficients de partage du nuclé

ide pour les milieux 1 et 2 par les quantités:__Ot_ et ~ 
~ \.;Jt+'-.tl2 
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Du système on tire 

et 

on a 

Dans le cas particulier où A 1 et A2 seraient uniquement les 

activités de l'ascendant dans le gaz et sur les structures, on 

peut envisager deux hypothèses extrêmes : 

1 - si l'ascendant est entit:,rement dans le gaz A2 0 

A B 

2 - si l'ascendant est enti"l:rement sur les structures Al 0 

ce qui donne : C D .-..9L _ ).. -r 'ftz 
Qt+Qz- f\i'~rz't''Pzt 

Remarque À (QI + Q2) 
ÀQl 

>-- Q2 

est 1 'ac ti vi té totale 
est 1 'activité dans le gaz 
est l'actlvlté dans les structures, 

Il - 5. Application au probll·me de l'iode 

II - 5. 1. Principaux résultats des expénences effectuées ~1 

Chinon 1 

Trois informations principales ont été obtenues :i par

tir de l'expérience d'injection d'10de [z] 
1' - L'iode injecté sous forme moléculaire s'est retrouvé. en 

totalité, sous une forme pénétrante en un seul passage dans 

le coeur du réacteur. 

2 o - La constante de déplacement du gaz vers les structures est 
-1 

de l'ordre de 10 h à pleine puissance, 

3 o - La constante de désorption de l'iode des structures est 
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-1 
faible (de l'ordre de 0, 06 h ). 

L'expérience d'introduction de combustible a montré que : 

1 ° - la constante de déplacement du gaz vers les structures est de 
-1 

l'ordre de 7 h , en léger désaccord avec l'autre expérience. 

Elle est la même pour les tellures et les iodes. 

2 ° - La constante de désorption de 1 'iode des structures est trop 

petite pour être mesurable avec précision. 

3 ° - la constante de désorption des tellures est de l'ordre de 

0, 633 h-l (au moins dix fois supérieure à celle de l'iode}. 

4 ° - Pratiquement, ne sortent du combustible que les produits de 

fission qui sont situés et qui sont propulsés par la fission, de 

telles sortes qu'ils cheminent suffisamment dans le métal pour 

s 1en échapper. 

Parmi eux, et dans la configuration de l'expérience, un pour 

cent environ a été effectivement injecté dans le gaz carbonique 

instantanément. 

La presque totalité des autres semble avoir été retenue. Elle 

s 1est échappée à moyen terme dans des conditions diverses. 

II - 5. 2. Signification des résultats expérimentaux 

L'ionisation intense du milieu est sans aucun doute le 

facteur essentiel de la rapidité des transformations chimiques. 

Dans le cas de l'iode, la transformation a été complète en moins 

d'une seconde. Cet heureux résultat évite la prise en compte de 

plusieurs formes chimiques. 

Dans le gaz carbonique d'un réacteur, outre le carbone 

et l'oxygène qui constituent la masse du milieu, il y a des impure

tés hydrogénées. Il y en a peu :quelques dizaines de ppm d'eau ; 

quelques centaines de ppm d'hydrogène et de méthane. Cela esttout 

de même très suffisant pour que l'on puisse envisager la formation 
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de molécules organiques, avec n'importe quel radionucléide, Dans 

ces conditions, il n 1est pas raisonnable de croire qu'en matière 

de formation de molécules pénétrantes, un halogène puisse être 

privilégié. 

La constante de désorption du tellure des structures qui 

est plus grande que celle de l'iode montre que lui aussi est trans

formé en une forme pénétrante. 

L'iode adsorbé sur les structures y est bien retenu. Pour 

un réacteur en puissance on peut négliger son courant de retour 

vers le gaz. Ce n'est pas le cas pour les tellures. 

Pratiquement, les produits de fission restent dans le 

combustible ou en sortent instantanément. Pour ceux qui sortent, 

il existe un effet de rétention superficielle. Cet effet a été intense 

dans le cas de la 2ème expérience à cause d'une configuration 

particulière du combustible. Il est négligeable lorsque l'uranium 

est finement divisé et dispersé, Il est ainsi possible d'éliminer 

du réseau les transferts des produits de filiation depuis le combus

tible jusqu'au gaz. 

II - 5. 3. Application à un réacteur en régime normal 

La figure n° 3 représente le réseau que l'on obtient avec 

la chaine 131, compte tenu des résultats expérimentaux, Il y man

que quelques données pour nous permettre de faire complètement le 

point sur la répartition de l'iode. Ce sont les constantes de désorp

tion de l'antimoine et de l'étain des structures. Il est cependant 

possible de juger de l'importance relative {IR) des tellures par 

rapport à l'iode, Elle est comprise entre deux valeurs extrêmes 

correspondant respectivement aux cas d 1un antimoine situé en to

talité dans le gaz ou sur les structures. 

A l'équilibre, l'activité de l'iode 131 dans l'environnement 

est égale à la somme des débits de noyaux d'étain ; d'antimoine ; 

de tellure métastable ; de tellure et d'iode. L'importance relative 

{IR) des tellures par rapport à 1 'iode peut être définie comme le 
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rapport des débits de rejet du tellure par le débit de rejet de 

l'iode, 

(IR)= y (Cf figure 3) 

Comme on ne peut préjuger de 11 efficacité des filtres et 

des pièges, il n 1en est pas tenu compte dans le calcul. Ainsi, la 

constante de fuite fl5 est unique pou'r tous les nucléides et elle 

est égale à celle du réacteur (Cf figure 1), 

Enfin, la constante de fuite du réacteur ( cp 15) est géné-
-3 -1 

ralement faible (410 h pour Chinon 1 au moment de l 1expériErJCe) 

Elle est négligeable devant la constante de déplacement du gaz vers 

les structures (cp12). Ainsi elle n'intervient pas dans le calcul de 

(IR). 

En annexe 1 on trouve la récapitulation des données néces

saires au calcul de (IR) et un tableau donnant les coefficients de 

partage des tellures dans l'alternative d'un ascendant situé en 

totalité dans le gaz ou sur les structures. Les nombres y sont 

repérés en fonction de leur utilisation dans le calcul de (IR) en 

annexe 2, 

Le résultat des calculs 37<(IR)< 97 montre qu'à 

Chinon 1, moins de 3 '1o de l'iode dans 11 environnement pourrait 

provenir effectivement du rejet de l'iode, La plus grosse partie 

serait due au rejet de Te 131 m. 

Remarque : à Chinon 1 tp 12 = 7 h-l 
-1 

à St-Laurent cp 12 =35 h 

La valeur de (IR) est proportionnelle à cp 12. Si, par ailleurs, la 

valeur de cp21 pour le tellure était la même à St-Laurent qu'à 

Chinon 1, on aurait pour St-Laurent 180 <(IR)< 47 0 

II- 5,4, Application à l'accident nucléaire 

L'accident nucléaire se présente sous des auspices diffé-

rents, 

On retiendra tout d'abord, l'habituelle formation d'hydrure 
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ou d'oxyde d'uranium qui sont pulvérulents l'un et l'autre. Tant 

que la poudre est maintenue sous flux, le processus de transfert 

des produits de fission est le même que celui précédemment dé

crit, C'est sans doute l'éventualité la plus redoutable en cas d'acci-

dent. 

Cependant, il est un autre processus qui pose le problème 

de façon différente. Dans le combustible irradié, il se forme une 

multitude de micro-cavités qui retiennent les produits de fission, 

Lorsque survient un accident, une certaine quantité de micro

cavités sont ouvertes, libérant ainsi, les produits qui étaient 

retenus, 

La libération est instantanée, et en cela le processus est 

semblable au précédent, Cependant les proportions sont différentea 

Dans les cavités {et même dans le métal) les activités à l'équilibre 

des nucléides d'une même chaine sont égales. Iùisqu 1ils sont libérés 

ensemble, les courants des nucléides sont entre eux comme leurs 

quantités, soit comme 1 'inverse de leurs constantes radio-actives, 

D'autre part, l'aspect transitoire du phénomène nous obli

ge à considérer (IR) de façon différente, 

Si on appelle Q 10 la quantité d 1un nucléide injecté dans le 

gaz pendant toute la durée de l'incident et q, sa quantité finalement 

rejetée dans l'environn~ment, si le gaz est le milieu 1, les struc

tures le milieu 2, et l'environnement le milieu 5, on a : 

Q ,n "-. + 'i>z1 q = 10 115 -:,~;..( ~~.~n~rn:-) 
""- À+T12+"'fz1 

On peut qéfinir {IR) comme le rapport des q des tellures 

par le q de l'iode, Dans ce cas on ne tient pas compte des appoints 

dus à l'activité des ascendants. Ils ne modifient pas sensiblement 

le résultat, 

Le tableau ci-après résume la situation pour P = 117 W, 

puissance pour laquelle, dans la formule du paragraphe II - 4, 2,, 

l'activité est égale à un curie pour un rendement de fission de 1%. 
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Nucléide Activité du nucléide Quantité Q 10 Quantité q 
dans 1 e comb us ti b 1 e correspondante final erne nt sortie 

Tem 0,83 Ci 35 Ci h 125 Ci h 

Te 2, 38 Ci 1, 5 Ci h 0, 22 Ci h 

I 3, 04 Ci 850 Ci h 120 Ci h 

On voit que l'importance du tellure métastable est comparable 

à celle de l'iode, 

III- ORIENTATION A DONNER AUX ETUDES A ENTREPRENDRE 

III - 1, Confirmation de la présence de tellure par d 1autres expériences 

Dans cet exposé, le calcul de l'importance relative du tellure 

est entièrement basé sur une seule expérience et un cheminement lo-

gique mais hypothétique. Il n 1est pas exclu que la cinétique des pro

duits de filiation soit encore plus complexe qu 1il n 1y parait. L'exploi

tation des résultats de l'expérience d'injection d 1iode montre que les 

valeurs théoriques que l'on obtient en supposant une pénétration pro

fonde non négligeable de l'iode dans le graphite, sont en bon accord 

avec les valeurs expérimentales. 

Pour évaluer expérimentalement l'importance relative du 

tellure, il serait donc utile de reprendre des expériences dans les

quelles seraient mis en oeuvre des dispositifs utilisant des volumes 

de reconstitution, L'utilisation de tels dispositifs a déjà permi de 

mettre qualitativement en évidence la présen·ce des ascendants de 

l'iode dans le gaz carbonique de nos réacteurs. 

III - 2, Recherche de moyens pour échantillonner et piéger le tellure 

Le fait que l'iode se présente sous une forme pénétrante a 

soulevé bien des problèmes tant du point de vue de son échantillonnage 

que de celui de son piégeage, 

A la rigueur, dans le cas du tellure, on peut utiliser des 

volumes de reconstitution pour en mesurer la concentration dans le 
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gaz carbonique, Cela ne résout pas le problème de son élimination, Il 

faut donc rechercher des moyens pour en assurer le piégeage. Comme 

pour l'iode, on pourrait envisager, par exemple, l'emploi d'additifs 

au charbon. 

Ill - 3. Etude de la répartition dans 1' environnement dans le cas de la 
filiation 

Un nucléide qui vient d'être formé par désintégration de son 

ascendant se trouve provisoirement sous une forme ionisée. Cela fa

vorise de nouvelles associations dont la nature dépend du milieu. Bien 

que l'on ne puisse préjuger du résultat, il est probable que le chemi

nement d'un noyau depuis la cheminée jusqu'au sol ne soit pas grande

ment influencé par sa forme physico-chimique. Mais la forme sous 

laquelle il se trouve au- sol a certainement une grande influence sur 

sa rétention, Le problème est semblable à celui du dépot sur les 

structures, mais il est beaucoup plus compliqué à cause de la diversi

té des situations. 

III - 4, Examen des autres filières radio-actives 

L'iode et le tellure ne sont probablement pas les seuls radio

nucléides qui peuvent être transformés en des formes pénétrantes, Il 

faut donc examiner toutes les filières pour s'assurer que les filiations 

qu'elles engendrent ne constituent pas des cas semblables à celles de 

la filière de 1 'iode 131, 

IV- CONCLUSIONS 

Le piégeage sur les structures est évidemment favorable aux 

objectifs de la radioprotection, Cependant, la spécificité de ses effets 

modifie les données et l'importance relative des différents radionucléides, 

La prise en considération complète des filiations modifie le problème de 

la distribution des produits de fission en le compliquant, Dans l'étude du 

cheminement des nucléides depuis le combustible jusqu 'à 1 'organe criti

que, la constante de fuite cp est à 1 'installation industrielle ce qu 1 est la 

période biologique à l'homme, L'expérience montre qu'il faut généra-
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liser son emploi pour avoir quelques chance de résoudre les problèmes 

complexes de la distribution des nucléides dans l'espace et dans le 

temps, Cela met en oeuvre une méthode très comparable à celle bien 

connue des réseaux, Encore faut-il connaitre les valeurs numériques 

des paramètres ce. 

Note de l'auteur 

En étendant le raisonnement tenu dans cet exposé, à l'étude 

du cheminement des radionucléides à travers un milieu finement divisé 

(filtres et pièges) on aboutit à des fonctions de Bessel, Le développement 

de ce thème eut été mieux conforme à l'objectif du séminaire. Mais il 

nous manque un support expérimental pour lui donner la sanction qu'il 

mérite, Il faut toutefois remarquer que le problème du transfert des 

radionucléides est très proche des problèmes électriques. Par analogie, 

on peut imaginer les développements que cela implique et le parti qui 

peut en être tiré : 

- notions comparables à la capacité ; à la résistance, et aboutissant à 

des paramètres métriques bien adaptés pour définir les matériaux, 

Paramètres qui sont comparables à la capacité linéique et à la résis

tivité etc. 

- notions comparables à celles de la propagation dans les câbles avec 

des réponses identiques et des efficacités d'épuration ou de reconcen

tration qui peuvent être exprimées en neper. 
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ANNEXE 1 : Données nécessaires au calcul de ( IR) 

Récapitulation des données 

Constante radio-active: du Te 131 rn 
du Te 131 
deI 131 

Te rn= 0, 024 

Constante de déplacement dans le gaz 

Constante de désorption du tellure des 
structures 

Production à partir de l'antimoine 

Te 
I 

C{Jl2 

<f21 

Elle est partagée en 15 % vers Te 131 rn soit 
et 85 %vers Te 131 soit 

Production à partir du Te 131 rn 

Production totale de Te 131 rn 

Partage du Te 131 rn vers le Te 131 
vers 1 'iode 131 

Partage des tellures entre gaz et structures 

Application des formules du chapitre II - 5, 4, 4, 

= 1, 6 
= 0,0036 

= 7 

= 0,633 

2,6 '1· 
0,39 % 
2,21 % 

0,44 '1· 

0,83 % 

0, 22 
0, 7 8 

-1 
h_l 
h_l 
h 

h 
-1 

h-l 

Répartition du Te 131 Répartition du Te 131 n 

Ascendant 
dans le 

gaz 

Ascendant 
sur les 

structures 

Remargue 

Gaz ~tructures Gaz structures 

formule A B A B 

coefficient ® 0,242 0,758 0 0,085 0 
ormule c D c D 

oefficient ® 0,068~ 0,93 0 0,085 0 

La répartition du Te 131 rn est indépendante de la 
répartition de son ascendant, 

0,915 

0,915 
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ANNEXE 2 : Calcul de l'imEortance relative 
des tellures {IR) 

mil leu nucléide provenance opération Ci pour 117 W 

gaz Te rn (1) x (2) I 0,07 

struct. Te rn CD x CD II o, 76 

Te Temdugaz I xe)xé) 0,0031 

gaz Te Te rn des structures II x (4) x (6) + 0,0114 

Te Activité partie 11 e position Sb indifférente Il 0,0151 

..... ïe rn I x fJ1s/>..r .. m • 2,9 
.:: 
<]) 

s le III x 'As/ ?\..re + u,u095 
<]) 

.:: Te rn+ Te Fuite partielle position Su indifférente VI 2,9 .:: 
0 

"" I Temauyaz I x (B) x ~s/(Àl + 'f,z) 0,0018 .... 
> .:: 
<]) I 1 e du yaz III x ~s/(;:\.I + '{)tz) + 0,0021 

I Fuite partielle position Sb indifférente VIII 0,010 

POS 1 T 1 ON DE L 1 ANT 1 MO 1 NE Gaz structures 

Te directe de Sb gaz (7) x (5) v 1 0,54 
Gaz 

(7) x Cü v 1 0,15 Te Sb structures 

Te IV x ff,s/i'.. Te 
0,34 

Te v 
..... 

x 'Pts/ Ï'\.re 0,094 

.:: Tern+Te Report de la fuite p~rtielle VI 2,9 + 2,9 <]) + 
s 

lVIII 3,24 <]) Te rn+ Te Fuite totale 3 
.:: 
.:: 

IV fts /{;\.1 + 'Ptz) 0 I Sb via Te x 0,07ï 

"" .... 
v x 'Pts/(1\.t+ 'Ptz) > I Sb via Te 0,021 .:: 

<]) 

I Report de la fude partielle VII + 0,010 ... 0,011 

I Fuite totale px 0,087 0,031 

(IR) VIII / IX 37 · < (IR) < 97 

Les repères en chiffres arabes correspondent aux chiffres de 
l'annexe 1. 

• La constante de fuite du réacteur 15 est prise arbitrairement 

' 1 ' l -l ega e a h 
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CHEMINNEMENT DES PRODUITS 

CD 
Combustible GAZ 

Sb 

Te 

I 

Xe 
-----------------------------' HYPOTHE SE: Amj = Om <lJmj 

Equation: dOm -4: Aim-Om(/\+ E cpmj) 
dt - ~ J 

Equilibre: dOm- 0 
dt -

·........ 1 A2 +01 'P12+03'P32=02(i\+'P21+cp23)1 
~ .. ~, M.:::2=M=3=-:c::o E;.FF:I C:IE;:NT:-:d::-:e P:-;AR:TA:BE~d~e ~f'A;:im-;=;;;;;;;;:;;;;;;;;:"l=.. 

....,:.:..:~..:..:..:...=-+~=-. P 0 UR 0 BT Er.l R A L' E 0 U 1 LIBRE : r\ 
A2 Te 1 'activité À_+~'Pmj 

J 
<pl2 cp 23 

01 QJ ou 
cp 21 <p 32 ~mj 

i\ 
un transfert À+l: C'pmj 

J 
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ECHANGE BilATERAl ENTRE GAZ ET STRUCTURES 

MILIEU 5 MILIEU 1 MILIEU 2 MILl EU 3 

ENVI RONN EME NT GAZ 
STRUCTURES STRUCTURES 

SUPERFICIELLES PROFONDES 

At A2 
t (f_l2 t 

[, 01 02 E - -~21 

t t 
i\ A 

A l'équilibre: pour A2 =0 

A a1 À+ cp21 
a1 + a2 À+ 'Pt2 + <p21 

B a2 "Pt2 
a1 +a2 À+ '({2 + cPzt 

pour A1=0 

c 01 ~1 
a1 + a2 À+ 'P,2 +~, 

D a2 À + tp,2 
al+ a2 ,À+~2 +~, 
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Chaine de filiation des radionucléides de masse 131 

2,6% 0,44% 

Sn m ~ Te m 7 

~b~~ •• ~I 
Sn~~Te~ 

Réseau partiel de la filière 131 à Chinon 1 

environnement gaz structuras 

MS M1 M2 
les co"stan tes 

Sb 
sont. A1 A2 

ex primi!E's l') ... 

en li1 Il) "' 
.. Q 

~ 7 

Te m 0633 
l') 
Il) 
Q 
ô 

... ~ ' Te QI 

ô 
ô 7 

10 .. 
10 ~ 1 
l') 7 Q 

â~ ~ ' 
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MESSUNGEN ZUR BESTIMMUNG DER JODZUSAMMENSETZUNG IN DER RAUM
UND GEBAEUDELUFT EINES KERNKRAFTWERKES MIT SIEDEWASSERREAKTOR 

K. Pfeiffer 

Kraftwerk Union 
Frankfurt/Ma.in - B.R. DEUTSCHLAND 

KURZFASSUNG. Das aus Kühlmittelleckagen in die Raum- und Geb~udeluft 
eines Kernkraftwerkes freigesetzte Spaltjod kann als gasförmiges 
elementares Jod, gasförmiges anorganisch oder organisch gebundenes 
Jod und als Aerosol-Jod vorliegen. Die Zusammensetzung h~gt von den 
jeweiligen Betriebsbedingungen ab. Zur Absch~tzung der Anteile der 
verschiedenen Jodkomponenten wurden unter Anwendung der Mehrfilter
methode in einem Siedewasserreaktor-Kernkraftwerk Versuche mit ver
schiedenen Filtermedien durchgeführt. Im Einzelnen wurden Aerosol
Faserfilter, Aktivkohle-Filter, KJ - impr~gnierte Aktivkohle sowie 
der Ag N03 - impr~gnierte Ka.talysatortr~ger AC-6120 eingesetzt. Nach 
den bisherigen Ergebnissen ergab sich für die von Faserfiltern leicht 
filterbare Komponente ("Aerosoljod") ein Anteil von 30 - 40 %. Für 
die von gewöhnlicher Aktivkohle leicht filterbaren Komponente ergab 
sich ein Anteil von 50 - 60 %, wHhrend der Anteil der schwer filter
baren Komponente unterhalb 10 % liegt und zwischen Werten von 3 -
6 % schwankt. Bei simulierten Leckagen in einer Versuchskammer wurden 
Aerosoljodanteile von bis zu 80 % gemessen. 

SUMMARY. MEASUREMEBTS OF TBE IODINE COMPOSITION IN TBE PLANT ENCLO
SURES OF A BWR NUCLEAR POWER PLANT. Fission-product iodine 
released by coolant leak~ge into the air in the roomsand buildings 
of a nuclear power station may be present as elementary iodine, 
ga.seous inorganic or organic bound iodine, or as aerosols. The com
position depends on the operating conditions at the time of release. 
To determine approximately the proportions of the various iodine 
components, experiments were carried out in a BWR nuclear power plant 
with various filter media, using the multi-filter method. Particu
late filtere, fibre filtere, activated charcoal filtere, KI-impre
gnated activated charcoal filters, and eilver nitrate-impregnated 
catalyst carrier AC-6120 were used. The results so far obtained 
indicate that the component readily trapped by fibre filtere (aero
sol iodine) account for 30 - 40 % of the total. The fraction of 
components readily absorbed by normal activated charcoal is 50 - 605~, 
while the fraction of components which are diffioult to remove by 
tiltration is below 10 %, ranging from 3 to 6 %. Wlth simulated 
leakages in an experimental chamber the proportion of aerosol iodine 
was sometimes as high as 80 %. 
RESUME. MESURES EN VUE DE LA DETERMINATION DES DIVERS COMPOSES IODES 
PRESENTS DANS L1 AIR A L1 INTERIEUR D1 UNE CENTRALE NUCLEAIRE A REACTEUR 
A EAU BOUILLANTE. L'iode de fission libere par les fuites du calo
porteur dans l'air a 1 1 interieur d'une centrale nucleaire peut se 
presenter SOUS forme d 1iode elementaire gazeux, de composes gazeux 
mineraux ou organiques de l'iode et d'aerosol. La composition depend 
des conditions de fonctionnement. Afin de determiner les pourcen
tages des differente composants iodes, des essais ont ete realises 
avec differente milieux filtrants dans une centrale nucleaire a 
reacteur a eau bouillante, en utilisant la methode du filtrage selec
tif. Ont ete utilises des filtres en fibre pour aerosol, des filtres 
a charbon actif, du charbon actif impregne de KI ainsi qu'un support 
catalytique AC-6120 impregne d' Ag No

3
• Selen les resultats obtenus 
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jusqu'ioi, on a pour les el,ments facilement filtrables par les 
filtres a fibres {iode SOUS forme d 1aerosol), un pouroentage de 
30 - 40 % ' pour les olements facilement filtrables par le oharbon 
active ordinaire, un pourcentage de 50 - 60 %, tandis que pour les 
elements difficilement filtrables le pourcentage est inferieur a 
10% et compris entre 3 et 6 %. Lors d'essais de fuites simulees 
dans une ohambre experimentale, on a mesure des teneurs d'aerosols 
d 11ode atteignant 80 %. 
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1. Problemstellung 

Angesichts der immer größer Merdenden Anzahl von kerntech

nischen Anlagen, insbesondere Kernreaktoren und Wiederauf

bereitungsanlagen, werden zunehmende Bemühungen unternom

men, die Aktivitätsabgabe an die Umgebung zu reduzieren. 

Dabei steht mit Rücksicht auf die große Spaltausbeute so

wie die ungünstigen radiologischen Eigenschaften des Iso

tops Jod 131 die Einrichtung von Jodfilteranlagen im Vor

dergrund. 

Ein Teil der aus dem Spaltprozeß des Kernbrennstoffes stam

menden Jodisotops können beim Betrieb mit schadhaften Brenn

elementen in das Reaktorkühlmittel gelangen und werden bei 

Normalbetrieb durch kleine Leckagen oder bei angenommenen 

Kühlmittelverlustunfällen in die Raum- und Gebäudeluft der 

Anlage freigesetzt. 

Nach bisherigen Erfahrungen kann Spaltjod als Aerosol, gas

förmig elementar und anorganisch oder organisch gebunden 

in der Luft einer Reaktoranlage vorliegen. 

Der totale Abscheidegrad einer Filteranlage - zumeist eine 

Kombination aus Schwebstoff- und Aktivkohlefiltern - setzt 

sich aus den Einzelabscheidegraden für die betreffenden 

Jodkomponenten zusammen. Da sich diese Einzelabscheidegrade 

beträchtlich voneinander unterscheiden, ist beim Bau einer 

Jodfilteranlage die Frage nach der Zusammensetzung der Jod

anteile in der zu filternden Luft von Interesse. Die vor

liegende Arbeit hatte die Zielsetzung, Anhaltspunkte für 

die Zusammensetzung der Jodaktivität zu ermitteln, wie sie 

als Folge von Kühlmittelleckagen in einem Kraftwerk mit 

wassergekühltem Kernreaktor auftritt. 

Die im folgenden geschilderten Messungen wurden in den Mo

naten März/April 1973 im Kernkraftwerk Gundremmingen durch-
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geführt. Zu jenem Zeitpunkt bestand eine Undichtigkeit an 

einer Armatur der Primärwasserreinigung, woraus eine erhöh

te Jodaktivitätskonzentration in der Luft, der aus Strah

lungsgründen nicht begehbaren und lüftungstechnisch von be

gehbaren Bereichen abgetrennten Räume des Umwälzsystems, re

sultierte. 

2. Beschreibung der Messungen 

2.1 Probenahme und Filtermaterial 

Die Luftproben wurden an einer Probenahmestelle des Um

luftkanals genommen, durch den der Luftstrom aus dem 

Raum, in dem die Reaktorwasserleckage vorlag, zu dem Um

luftkühler geführt wurde. Zur Probenahme wurde ein han

delsüblicher Jod- und Aerosol-Probensammler, Typ Her

furth 1351, verwendet, dessen Filterhalterunq in geeig

neter Weise erweitert worden war. Die Abbildung 1 zeigt 

schematisch die Anordnung der Meßfilter. Der Strom der 

zu untersuchenden Luft konnte über mehrere hinterein

ander geschaltete Aerosol- und Jodfilter geführt werden. 

Die in den einzelnen Filtern zurückgehaltene Jodaktivi

tät wurde mit einem Ge/Li-Detektor/Vielkanalanalysator 

bestimmt. Ausgewertet wurde die Aktivität der Isotope 

J 131 und J 133. Im gleichen Zeitraum wurden Messungen 

in den Abluftströmen des Reaktor- und Aufbereitungsge

bäudes, des Maschinenhauses sowie in der Kaminabluft 

selbst angestellt. Die Messungen wurden über einen Zeit

raum von insgesamt 10 Tagen durchgeführt. Zur Proben

sammlung wurden folgende Filter eingesetzt: 

Asbest Faserfilter vom Typ Schleicher und Schül~ 

Aktivkohle vom Typ Cesco, 

Aktivkohle, 1 % - KJ imprägniert, Typ CGI (CEAG~ 

Silber-Katalysatorträger SORBAG AC 6120. 
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Zur Bestimmung der Zusammensetzung des Jodgemisches in 

der Meßluft wurde die Mehrfiltermethode herangezogen. 

Dabei wurden folgende Komponenten unterschieden: 

Eine Aerosolkomponente A, die von gewöhnlichen 

Schwebstoffiltern gut, von Aktivkohle- und Kataly

satorträgerfiltern dagegen schlecht oder gar nicht 

zurückgehalten wird. 

Eine gasförmig elementare Jodkomponente B, die von 

Schwebstoffiltern schlecht, von den drei anderen 

Filtersorten hingegen gut angelagert wird. 

Eine gasförmig organisch gebundene Jodkomponente c, 
die von Schwebstoffiltern nicht abgeschieden wird, 

an gewöhnlicher Aktivkohle schlecht adsorbierbar 

ist und nur von imprägnierter Aktivkohle bzw. dem 

Katalysatorträger SORBAG gut zurückgehalten wird. 

Zur Bestimmung der Komponente A wurden in mehreren Ver

suchen bis zu 7 Asbest-Faserfilter angeordnet. Um den 

von diesem Filtertyp schwer filterbaren Anteil (Kompo

nente B) zu erfassen, wurden den Faserfiltern mehrere 

Aktivkohlefilter nachgeschaltet. 

Zur Bestimmung der Komponente B wurden mehrere Aktiv

kohlepatronen in den Luftstrom gebracht, denen zur Er

fassung der Komponente A ein oder,mehrere Faserfilter 

nachfolgten. 

Eine Unterscheidung zwischen den Komponenten B und C 

müßte nach dieser Arbeitshypothese möglich sein, wenn 

man durch entsprechende Vorfilterung die Komponente A 

aus dem Luftstrom entfernte und diesen über eine Kette 

von gewöhnlichen Aktivkohlefilterpatronen schickte. 
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Das Auftreten eines schwer filterbaren Anteiles würde 

dann vom Vorhandensein der Komponente C herrühren. 

Bei jedem Versuch wurde zur Bestimmung der Gesamtak

tivität L 0 hinter dem letzten Meßfilter ein Sicherheits

bett angeordnet, das entweder KJ imprägnierte Aktivkoh

le oder den vom Kernforschungszentrum Karlsruhe entwik

kelten Katalysatorträger SORBAG enthielt. Dadurch sollte 

sichergestellt werden, daß selbst geringste Mengen der 

schwer filterbaren Komponente C bei der Messung erfaßt 

würden. 

In Tabelle II ist die Anordnung der Meßfilter der ein

zelnen Versuche dargestellt. Dabei wurden folgende Ab

kürzungen verwendet 

FF 

Ak 

Aki •••• 

s ..... . 

Asbest Faserfilter 

Aktivkohle 

Aktivkohle, KJ imprägniert 

Katalysatorträger 

2.2.1 Bestimmung der von Schwebstoffiltern gut 

------~~~~~~g~b~!~~~~~-~~~~~~!Y!~~~-----------
In der Abbildung 2 ist der Aktivitätsverlauf für 

J 131 in Abhängigkeit von der Filternummer darge

stellt, wie er sich in einer aus 5 Faserfiltern und 

4 Aktivkohlefiltern bestehenden Meßanordnung ergab. 

Der Hauptanteil (98 %), der von den Faserfiltern zu

rückgehaltenen Aktivität ist im ersten Filter ent

halten. Aus der vergleichsweise langsamen Aktivitäts

abnahme zwischen dem 2. und 4. Faserfilter ist das 

Auftreten der von diesem Filtertyp schwer filterbaren 

Komponente B zu erkennen. Aus dem Vorhandensein die

ser Komponente resultiert das hohe Aktivitätsinven-
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tar der ersten darauffolgenden Aktivkohlepatrone. 

Aus dem Aktivitätsverlauf zwischen Filter Nr. 7 

und 9 ist eine, vermutlich auch für Aktivkohle 

schwerer filterbare Komponente zu vermuten (C). 

Der Aktivitätsinhalt des Sicherheitsfilters lag un

terhalb der Meßgrenze und wurde nicht in das Dia

gramm aufgenommen. 

Abbildung 3 zeigt die eben dargestellten Ergeb

nisse zusammen mit zwei Wiederholungsmessungen. 

Allen Versuchen gemeinsam ist das Auftreten jeweils 

einer leicht- und einer schwer filterbaren Komponen

te für beide Filtersorten. 

In Abbildung 4 ist die Durchlässigkeit der Paser

filterkette dargestellt, wie sie sich aus dem Ak

tivitätsinventar A1, A2 ••• bis An der Faserfilter 

bezogen auf die Gesamtaktivität L0 der Versuche 5, 

6 und 7 ergibt. Hinter dem ersten Filter fällt die 

Durchlässigkeit exponentiell ab, wobei die Durch

lässigkeitskurven bei allen Versuchen annähernd 

parallel verlaufen. 

2.2.2 Bestimmung der von Aktivkohlefiltern gut 

------~~EQ~~9~~~!~~~~~-~~~~~~!~!~~~-----------
In Abbildung 5 ist das Aktivitätsinventar an J 131 

von 4 in Reihe geschalteten Aktivkohlefiltern darge

stellt, denen 1 Faserfilter und zwei Filter mit KJ 

imprägnierter Aktivkohle nachgeschaltet sind. Der 

Aktivitätsabfall entlang der Filterkette erfolgt 

nur langsam. Der Grund muß also im Vorhandensein 

ein oder mehrerer für Aktivkohle schwer filterbarer 

Komponenten liegen. Aufgrund des hohen Inventars 
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des Schwebstoffilters (Filter Nr. 5) muß es sich 

dabei unter anderem um die Komponente A handeln. 

Das geringe Inventar der beiden zuletzt stehenden 

imprägnierten Aktivkohlefilter zeigt an, daß der 

Anteil der Komponente C sehr klein verglichen mit 

der Gesamtaktivität sein muß. 

Abbildung 6 zeigt das Aktivitätsinventar von 6 in 

Reihe geschalteten Aktivkohlepatronen mit einem Fa

serfilter am Ende. Bei Vergleich mit der eben dis

kutierten Anordnung (Abbildung 5) wird der Filter

effekt der Aktivkohle auf die Aerosolkomponente er

sichtlich. Bei nur 4 Aktivkohlefiltern betrug der 

Anteil im Faserfilter ca 18 % an der Gesamtaktivi

tät, während er bei Hinzunahme von weiteren 2 Ak

tivkohlefiltern in Versuch 9 (Abbildung VI) auf nun

mehr 8 % abgefallen ist. 

In Abbildung 7 sind drei Versuche mit 4 und ein Ver

such mit 6 reihegeschalteten Aktivkohlefiltern dar

gestellt. Zum Vergleich dazu in der nebenstehenden 

Abbildung 8 der Verlauf der J 131 - Aktivität 

in 6 Aktivkohlefiltern, denen ein Faserfilter vorge

schaltet wurde. Man sieht, daß nach dem Entfernen 

der Komponente A die verbleibende Jodaktivität fast 

zur Gänze bereits in den ersten beiden Filtern zu

rückgehalten wird. 

Abbildung 9 zeigt die Durchlässigkeit aus 7 Ver

suchen an in Reihe geschalteten Aktivkohlepatronen. 

Die obere Kurvenschar stellt die Durchlässigkeit 

dar, wie sie ohne Vorfilterung gemessen wird, wäh

rend sich bei einer Vorfilterung mit einem oder meh

reren Faserfiltern die untere Kurvenschar ergibt. 

Eine Mittelung der Durchlässigkeit ergibt den in Ab

bildung W gezeigten Verlauf. 
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2.3 Filteranordnung bei den Messungen in 
der Gebäudeabluft 

Die Zielsetzung bei den Messungen der Jodaktivität der 

Gebäudeabluft war die Bestimmung des Aerosol- und gas

förmigen Jodanteils. Zu diesem Zweck wurden in mehreren 

Versuchen 4 Filterpatronen des Katalysatorträgers SORBAG 

mit einem oder mehreren Faserfiltern kombiniert. 

Abbildung 11 und 12 zeigen das Ergebnis zweier 

Messungen der J 131 Aktivität in der Abluft des Auf

bereitungsgebäudes. Auffällig ist der vergleichswei

se niedrige Anteil an Aerosoljod, der in den gezeig

ten Fällen 0,24 bzw. 3,6 % ausmacht. 

Abbildung 13 und 14 zeigen die Meßergebnisse bei 

der Untersuchung der Reaktorgebäudeabluft. Das Ak

tivitätsinventar der vierten bzw. dritten und vier

ten Filterpatrone lag unterhalb der Meßgrenzen. Der 

in den Aerosolfiltern zurückgehaltene Anteil lag 

bei 31,2 und 30,9 %. 

2.3.3 Kamin- und Maschinenhausabluft 

Die letzten beiden Abbildungen (1~, 16) zeigen 

Meßergebnisse aus der Kamingesamtabluft und der 

Maschinenhausabluft. Der Aerosolanteil in der Ka

minabluft lag bei ca. 12,5 %. Der Anteil in der 

Maschinenhausabluft lag unterhalb der Meßgrenze 
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3. Diskussion der Ergebnisse 

3.1 Umluft 

3.1.1 Faserfilter 

Aus Abbildung 4 folgte, daß im Hinblick auf die 

Filterung von Jod durch Schwebstoffilter 2 Kompo

nenten unterschieden werden können: 

a) Eine gut filterbare Komponente A, die praktisch 

vollständig im ersten Filter zurückgehalten wird. 

b) Eine schlecht filterbare Komponente B, welche 

sich durch den langsamen exponentiellen Ver

lauf der Durchlässigkeitskurve hinter dem ersten 

Filter ausdrückt. 

Eine Extrapolation der Durchlässigkeitskurven ge

gen das nullte Filter liefert ein Maß für die 

Anteile dieser beiden Komponenten in der Eintritts

aktivität vor dem ersten Filter. 

Für die leicht filterbare Komponente A ergibt sich 

ein Anteil von 40% (Schwankung zwischen 36%- 41 %), 

während sich für die zweite Komponente ein Anteil von 

ca. 60 %ergibt (Schwankung zwischen 59 %und 64 %). 

3.1.2 Aktivkohlefilter 

Eine analoge Behandlung der Meßergebnisse an Aktiv

kohlefiltern zeigt das Auftreten von ebenfalls 2 

verschieden gut rückhaltbaren Komponenten (B, re

spektive A und C). Die Extrapolation der Durchläs

sigkeitskurve ergibt einen Anteil von ca. 50 % 

(50 % - 52 %) für die leicht filterbare Komponente (B) 



- 105-

während die schwer filterbaren Komponenten im Mittel 

ebenfalls 50 % ausmachen. Durch Entfernen des Aerosol

anteils aus der Meßluft sinkt der schwer filterbare 

Anteil auf ca. 7% (3.%- 7,5 %) ab. 

Aus den voneinander unabhängigen Meßreihen folgt 

somit für A, B und C ein Anteil von ca. 40 %, 50 %, 

und 7 %. Diese Ergebnisse wurden bei der Auswertung 

der J 133 - Aktivität bestätigt. 

3.2 Abluft 

Die in der Gebäudeabluft durchgeführten Messungen ge

statten nur die Abschätzungen des Anteils der an Aero

sole gebundenen Jodaktivität. In der Abluft des Maschi

nenhauses und des Aufbereitungsgebäudes wurden vernach

lässigbar geringe Aerosolanteile nachgewiesen. Der da

gegen verhältnismäßig hohe Anteil von ca. 30 % in der 

RG-Gebäudeabluft stammt sicherlich aus dem Beitrag der 

zur Unterdruckhaltung der Loop-Räume zugeführten Ab

luftrate von 2000 m3/h. Der dagegen geringere Anteil 

von 12 % in der Kamingesamtabluft entsteht durch eine 

Verdünnung mit dem "aerosolärmeren" Anteil des Auf

bereitungsgebäudes. 

Eine Aufschlüsselunq des gasförmigen Jodanteils in 

der Gebäudeabluft aus den letztgenannten Messungen war 

nicht möglich. Zwar ergab sich bei dem Versuch, die 

Filteraktivität der Katalysatorträgerpatronen nach der 

Mehrfiltermethode auszuwerten in fast allen Fällen ein 

Verlau~ der bei Vorfilterung des Aerosolanteils das 

Auftreten einer schwer- und einer leicht filterbaren 

Komponente andeutete. Jedoch lag das Meßergebnis der 

dritten und vierten Patrone so nahe an der Meßgrenze, 
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daß eine Diskussion nicht sinnvoll erscheint. 

Eine Wiederholung der Messungen war bis jetzt nicht mög

lich, da die Jodaktivitätskonzentration in den Umluft

räumen nach Behebung der Undichtigkeit so niedrig ist, 

daß eine Messung nur wenig Erfolg versprach. Der trotz

dem im Oktober durchgeführte Versuch wurde nach ca. 

8 Tagen Sammelzeit abgebroche~. Die in dieser Zeit in 

der 1. Filterpatrone akkumulierte Aktivität betrug ca. 

10-3;u Ci. Bereits das Inventar der zweiten Patrone 

lag unterhalb der Meßgrenze. Die J 131 Konzentration 

der Luft ergab sich daraus durch Normierung auf die 

gesammelte Luftmenge zu ca. 5 • 1o-12 Ci/m3, d.h. etwa 

1/500 MZK. 

4. Schlußfolgerung 

Die geschilderten Ergebnisse zeigen, daß bei Kühlmittel

leckagen offensichtlich ein großer Teil des freigesetzten 

Spaltjods an Aerosole gebunden ist. Die vorliegenden Meß

ergebnisse liefern dafür einen Wert von ca. 40 %. Der gas

förmige Anteil, der auf das von Aktivkohle leicht filter

bare elementare Jod entfällt, hatte bei unseren Messungen 

einen Anteil von ca. 50 %, während der schwer filterbare 

Anteil bei ca. 7 % lag. Die unter normalen Betriebsbe

dingungen zum Abluftkamin gelangende Jodaktivität enthält 

wesentlich geringere Aerosolanteile. 

Abschließend möchte ich der Betriebsleitung von KRB für 

die Genehmigung zur Durchführung dieser Messungen danken. 

Der Abteilung Physik/Chemie und Strahlenschutz, unter Lei

tung von Herrn Dipl-Phys. N. Eikelpasch schulde ich großen 

Dank für die Unterstützung bei den Experimenten. 



Jodkomponente Bez. Filtertyp 
Aerosolfilter Aktivkohle Aktivkohle ( impr.) 

Aerosoljod A gut schlecht schlecht 

Gast. eiern. Jod 8 schlecht gut gut 

Gasf. organ. geb. Jod c nicht schlecht gut 

Tabi Rückhaltefähigkeit der verwendeten Filtertypen 
gegenüber den verschiedenen Jod - Komponenten 

Katalysatorträger 

nicht 

gut 

gut = ..... 
I 



Versuch Nr. Filter Nr. 
1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 

1 AK AK AK AK FF AKi AKi 

2 AK AK AK AK FF AKi AKi 

3 AK AK AK AK FF AKi AKi 

4 FF AK AK AK AK AK AK FF AKi 
I 

5 FF FF FF FF FF AK AK AK AK AKi i 
I 

6 FF FF FF FF FF FF AK AK AK AK AKi 

7 FF FF FF FF FF FF FF AK AK AK AK s 

9 AK AK AK AK AK AK FF s 

Tab.][ Anordnung der Filter 



Katalysatorträger AK- Patrone AK- Patrone 
(CEAG) (CESCO) 

Zur Pumpe 

Faserfilter 

Abb.1 Schematische Darstellung der Probenahmevorrichtung 

I -= 'G 

I 
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THE AGEING OF IMPREGNATED CHARCOALS 

L.R. Taylor and R. Taylor 

U.K.A.E.A. 
Windsoale - U.K. 

SUMMARY. Activated charcoals impregnated with potassium iodide or 
triethylenediamine are widely used for the trapping of iodine species. 
This report describes laboratory work on accelerated dynamic ageing 
and real-time static ageing of impregnated charcoals. From these in
vestigations an equation, which allows predictions of ageing perfor
mance to be made, has been developed. The predictions of the ageing 
equation are compared with the results obtained from the real-time 
dynamic ageing performance of an installed full-scale iodine trapping 
plant. 

RESUME. VIEILLISSEMENT DE CHARBONS IMPREGNES. Le charbon aotif impre
gne d'iodure de potassium ou de triethylenediamine sert oouramment a 
pieger les compos's iod,s.Le present rapport decrit lea travaux de 
laboratoire relatifs aux vieillissements dynamiques aooeleres et sta
tiques en temps reel de oharbons impregnes. Ces reoherohes ont permis 
d'etablir une equation predisant les performances en fonotion du vieil
lissement. Lea valeurs ainsi predites sont oomparees a oelles des 
performances mesurees apres vieillissement dynamique en temps reel 
d'une installation de piegeage d 1 iode grandeur nature. 

KURZFASSUNG.ALTERUNG VON IMPRAEGNIERTER HOLZKOHLE. Aktivierte Holz
kohle, die mit Kaliumjodid oder Triithylendiamin imprigniert ist, wird 
in grossem Umfang zumAuffangen vonJod oder Jodverbindungen benutzt. 
Dieser Bericht beschreibt die Laborarbeiten Uber die beschleunigte 
dynamische Alterung und Uber die tatsiohliche zeitliche Alterung von 
imprignierter Holzkohle bei statisohen Bedingungen. Aus diesen Unter
suohungen wurde eine Gleiohung abgeleitet, die Voraussagen Uber den 
Alterungsprozess erm5glioht. Die Voraussagen gemiss dieser Alterungs
gleiohung werden mit den Ergebnissen verglichen, die fUr den dyna
mischen "real-time"•llterungsvorgang bei einer Jod-Auffanganlage im 
teohnischen Masaatab erzielt wurden. 
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INTROIXJCTION 

1. An important duty of part of the trapping plant fitted to nuclear reactors 

and to irradiated fuel element handling facilities is to provide protec

tion against the release of Iodine-131 to the environment. Molecular 

iodine may be adsorbed by a variety of materials but organic compounds 

containing iodine, for example methyl iodide, are more difficult to trap. 

At the present time activated charcoal is the preferred adsorbent and 

impregnation of the charcoal with potassium iodide or triethylenediamine 

(TEDA) greatly increases its effectiveness towards methyl iodide, particu

larly at high relative humidity. 

2. The development of impregnated charcoals for trapping methyl iodide 

and other forms of iodine in a variety of conditions has been described in 

previous reports <1• 2>. In these reports a brief account of dynamic 

ageing has been given(1) and the necessity of sizing a trapping plant to 

allow for ageing of the charcoal has been emphasised(2). 

3. This report considers laboratory-scale accelerated dynamic ageing 

tests and real-time static ageing. The results of the laboratory work are 

compared with ageing data obtained from a real-time dynamic ageing situa

tion in an installed charcoal bed in full-time use on one of the Windscale 

fuel element handling facilities. 

4. As in previous reports on the trapping of iodine species on charcoal, 

it must be emphasised that the results are applicable only to charcoal 

beds which are properly installed and maintained. Leakage paths round a 

charcoal bed will completely invalidate any predictions of charcoal per

formance. 

EXPERIMENTAL 

GENERAL 

5. A standard test for the determination of charcoal efficiency against meth~ 

iodide has been in use for some years at RDL Windscale. This standard test, 

which is described in Reference 1, was used to determine the efficiency of 

charcoals after various ageing periods and procedures. The results of the 

tests are reported in the form of an index of performance K = (log 10 DF)/t, 
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as in previous work. 

6. The charcoal samples used in this work cover a range of preparative 

procedures but were all of the same charcoal-base type, ie Sutcliffe

Speakman type 207B and, with one e~eption, the granules were all in the 

size range -2nunl+ 1.40 mm. The charcoals were either impregnated in the 

laboratory or provided by Sutcliffe-Speakman Ltd as samples of impregnated 

material made by normal commercial manufacturing processes. In addition 

some tests were carried out on samples taken from a large consignment of 

charcoal supplied by Sutcliffe-Speakman Ltd for use in full-scale plants 

at Windscale. 

ACCELERATED DYNAMIC AGEING 

7. Two small-scale rigs were used for the laboratory work on accelerated 

dynamic ageing. The first rig to be brought into operation is shown dia

gralllllatically in Fig. 1. This was designed as a "once-through" rig which 

was to operate under fairly realistic conditions to examine the behaviour 

of charcoal when exposed to active cell air. 

8. The rig consisted of 25mm nominal bore glass columns containing a 

75mm depth of charcoal. The columns were designed so that they could be 

mounted in the ageing rig, aged, and then removed and re-mounted in the 

standard methyl iodide test rig without disturbing the charcoal. In the 

ageing rig the columns containing the charcoal were mounted on a manifold 

connected to the suction side of a large rotary pump. Four columns were 

operated simultaneously. Rota-meters were mounted up-stream of each char

coal bed and flow rates were adjusted to 171tm through each bed. The rig 

was installed in a very large concrete cell which contained a variety of 

other equipment. The air passing through the charcoal was not filtered or 

treated in any way. The air used for ageing therefore contained normal 

atmospheric dusts and impurities together with concrete dust from the cell 

and oil mist from nearby equipment. Relatively high hydrocarbon concentra

tions were present in the air from time to time, due to the presence of 

large diesel engines exhausting to atmosphere near the building. The rela

tive humidity of the air was not controlled and was simply allowed to fol

low the normal atmospheric conditions; in general the relative humidity 

would be in the range 60% to 80%. The conditions used in this rig were 
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probably somewhat morearduousthan those normally encountered on fuel 

element handling caves, where the charcoal bed would be preceded by (at 

leas~) an effective filter system. 

9. The second accelerated dynamic ageing rig was more sophisticated than 

the first. A schematic diagram is shown in Fig. 2. A 150mm diameter 

section of glass pipe line contained a 12mm-deep bed of charcoal granules 

firmly held between two stainless steel mesh discs to prevent movement of 

the granules at the high gas velocities used. The test section was part 

of a simple recirculation loop between output and input of two large 

centrifugal blowers operating in parallel. The whole loop was maintained 

slightly above atmospheric pressure by bleeding clean air into the low 

pressure side of the circuit. The bleed air was cleaned by passage through 

an absolute filter and a deep charcoal bed consisting of equal quantities 

of KI- and TEDA- impregnated charcoals, followed by an equivalent volume 

of non-impregnated 207B base charcoal. The circuit was maintained in a 

clean state by a full-flow un-impregnated charcoal bed. Very high flow 

rates could be achieved in this system and ageing to 8 x 108 bed volume 

changes of air was completed in about 4 weeks of continuous operation. 

STATIC AGEING 

10. Two types of static ageing have been used in the present series of 

experiments. Initially the charcoals under test were spread out in 

stainless-steel trays filled to a depth of about 10mm. The trays were then 

exposed to the normal circulation of air in a disused office in one of the 

process buildings at Windscale. 

11. Later samples of charcoal were set aside in normal screw-top bottles 

to age without free air access. The bottles were opened only for the 

removal of test samples and were immediately re-closed. Since no material 

which had been tested was ever returned to stock there was no risk of 

contamination. Two samples from production batches supplied to Windscale 

for filling full-scale plants were aged for the first part of the ageing 

process in the drum in which they were supplie~ Only the later part of 

their ageing was in a screw-capped bottle. The bottles and drums contain

ing the ageing material were stored in the laboratory. 
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REAL-TIME DYNAMIC AGEING 

12. One of the Windscale fuel examination caves has a readily accessible 

charcoal bed installed. One face of this charcoal bed was designed to 

contain removable sample packs so that the change in behaviour of the 

charcoal during realistic operational conditions could be monitored. The 

sample packs approximated to the geometry required for the standard methyl 

iodide test equipment so that they could be removed from the charcoal bed, 

tested in the standard manner in the laboratory and then replaced in the 

charcoal bed for further ageing. Samples from this charcoal bed were 

tested with small mass loadings of iodine (usually > 10 }lg/g) since repea

ted loadings of 100 pg CH3I/g charcoal, as used in the standard test, 

might have confused the results ~ over-loading the charcoal with consequent 

deterioration in performance(1). 

RESULTS AND DISCUSSION 

13. In previous work reported ~ this laboratory an index of performance 

has been used to compare the efficiency of various charcoals. The same 

index of performance is used in the present work and is defined as K = 
(log10 DF)/t 

where DF = Decontamination Factor 

and t 

= Total activity of I-131 approaching the charcoal bed 
11 11 11 11 leaving 11 11 11 

the stay-time (in seconds) of the carrier gas in the 
charcoal bed at the pressure and temperature of the bed. 

Geometric volume occupied by the charcoal granules 
Volumetric flow rate (at temperature and pressure) 

For the standard test used in the present work the temperature was 20°C and 

pressure was normal atmospheric in all cases. 

14. The dynamic ageing process must be dependent on the volume of gas 
1 seen 1 ~ unit mass of charcoal. A useful method of expressing the extent 

of ageing is to use the concept of the number of bed volumes of air passed 

through the bed, ie the number of E_ed .Y,olume £hanges (BVC). All dynamic 

ageing results are therefore reported in BVC 

Total volume of gas passed through bed 
Geometric volume occupied ~ charcoal granules 

15. The standard test involves the equilibration of the charcoal bed with 
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98-100% RH air for 16h before loading the CH3131I. The number of bed 

changes inherent in this part of the standard test is only 1 x 105 BVC and 

is negligible compared with the ageing period. 

16. Fbr static ageing, time is the only variable and the unit of weeks has 

been used as a standard for calculation rather than the less familiar SI 

unit of seconds; however, seconds are plotted on the axes of the graphs 

presented. 

ACCE:U:RATED DYNAMIC AGEING 

17. The results obtained from the 'once-through' accelerated ageing tests 

are shown in Table I. The results are plotted in Fig. 3. In spite of 

some scatter the points fall close to a straight line relationship between 

log1QK and the number of bed volume changes. The scatter in the results of 

the laboratory impregnated material may be due to each test batch of char

coal being impregnated individually rather than as a bulk batch. The same 

base charcoal was used for each test batch. The commercially prepared cha• 

coals came from a single drum of each type of charcoal. 

18. Two points of interest may be noted. The first is that laboratory 

KI- and TEDA- impregnated materials both have very similar ageing slopes, 

that is they have the same ageing characteristics, since the equation of the 

line is of the fornu 

log1oK' = log1cf<
0 

+ CN 

where N is the number of BVC, 

K' is Performance Index after N BVC. 

Ko is the original Index of Performance. 

C is a constant. 

The difference between the values of -0.18 x 10-8 and -0.20 x 10-8 for the 

ageing slopes is within the experimental errors for this work. Likewise, 

the ageing characteristics for the commercial preparations, whilst differing 

from the laboratory material, are again very similar at -0.31 x 10-8 for KI

and -0.27 x 10-8 for TEDA- impregnated material. These results suggest 

that there is a significant difference either between the laboratory and 

commercial impregnation techniques or in the behaviour of the base charcoals 

used for these particular preparations. 
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19. The second point of interest is that TEDA- and KI- impregnated char

coal both have the same ageing characteristic when impregnated on the same 

base charcoal. This suggests that the base charcoal is the main factor in 

the ageing process. It seems probable that the charcoal surface is being 

poisoned in some wa::~, rather than the ageing being due to modification or 

loss of the impregnant. This effect is discussed in more detail below. 

20. The data obtained from the recirculation rig are given in Table II and 

are plotted in Fig. 4. Only laboratory impregnated materials were tested 

and the same batch of base charcoal was used for both impregnants. As the 

results show, the rate of ageing of KI- and TEDA- impregnated charcoals 

cannot be distinguished from each other. Both charcoals fit the same ageing 

slope of -0.12 x to-8 over the range of BVC up to 8 x 108. There is a sug

gestion of a somewhat more rapid ageing over the first period up to 

1 x 108 BVC and on a plot of the results to this limit, the best-fit line 

for both charcoals gives an ageing slope of -0.18 x to-8. 

21. As in the case of the 'once-through' ageing results, the closeness of 

the ageing characteristics of the KI- and TEDA- impregnated materials sug

gests that the ageing process is one which affects the base charcoal rather 

than the impregnant. This is to be expected if the trapping mechanism is a 

two-stage process. The first stage (probably fast) would be the adsorption 

of methyl iodide onto the surface of the activated charcoal. The second 

stage (probably relatively slow) would be the migration of the methyl iodide 

molecule over the surface of the charcoal either to a site of lower thermo

dynamic potential, resulting in trapping at an ' active centre' , or to the 

proximity of a TEDA molecule, followed by trapping by chemical reaction and 

formation of the quaternary ammonium salt. 

22. Comparison of the ageing characteristics of laboratory impregnated 

charcoals in clean and dirty air shows that ageing is more rapid in the 

case of dirty air. This result is probably due to blinding of the charcoal 

surface by dusts and atmospheric impurities in the dirty air. The appea

rance of the charcoal after ageing in the 'once-through' rig showed a marked 

variation from front to back of the column. The front half of the bed 

presented a tarry appearance after about two or three times 108 BVC. Dete

rioration of the front of the bed was confirmed by scanning the column after 
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the standard test using the 0.364 MeV y radiation from 131I as a measure of 

the distribution of iodine. Scanning was carried out using a very heavily 

shielded sodium iodide crystal with an accurate 5mm collimated slit assem

bly. Typical results obtained in this way are shown in Fig. 9 (See also 

para. 40). These results show that the front of the charcoal bed becomes 

progressively less effective at high values of BVC. 

23. The accelerated dynamic ageing results show a deterioration in per

formance in the order: laboratory-impregnated charcoal in clean air, fol

lowed by laboratory-impregnated charcoal in dirty air and finally commercial 

charcoal in dirty air. It would be prudent, therefore, to take the per

formance of commercial charcoal in dirty air as the standard for prediction 

of the performance of large-scale trapping plants. Accordingly an equation 

of the form: 

log1QK' = log 1QK
0 

- 0.3 x 10-~ 
where N is the number of BVC since measurement of K0 

should be used to predict the dynamic ageing of large-scale charcoal beds. 

STATIC AGEING 

24. The results obtained from the static ageing experiments are given in 

Table III. The charcoals tested include laboratory-impregnated, small com

mercial samples and samples taken from large commercial consignments to 

Windscale. 

25. The ageing characteristic slope, from plots of the type shown in Fig. 

5, is quoted in Table III and some of the results are plotted in Figs 5 

and 6. The results are for -2mrnl+l.4 mm granules, except for one batch of 

-0.85mm/+0.50mm granules which shows that the static ageing rate for the 

finer grade material is not very different from that of the normal sized 

material. 

26. The results show a wide range of variation for the ageing characteri

stic of each impregnant. There is no correlation between the preparative 

method and performance. 

27. There is a tendency for TEDA-impregnated material to have a better per

formance (low value of slope) than the KI-impregnated. However, one TEDA-
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impregnated charcoal (laboratory-impregnated; L/166) gave a poor performance 

which was comparable to the poorer KI-impregnated charcoals. 

28. The results suggest that there may be a variation in the ageing per

formance of the base charcoal. If this postulate is correct then batch

to-batch variation in the base charcoal may account for the wide spread of 

results and the reason for the apparent better performance of the TEDA 

material may be a bias due to not taking a sufficient number of TEDA sam

ples for ageing. 

29. Interest in the performance characteristics of the base charcoal was 

increased when it was noted that a batch of charcoal (identified as Batch 

3), supplied for laboratory experimental work, consistently gave very low 

results in the standard test. Careful comparisons with the charcoal used 

in the development work on impregnated charcoals (identified as Batch 2) 

showed conclusively that Batch 3 was consistently inferior to Batch 2. At 

about this time a KI-impregnated coiiUI\ercial sample was supplied (UKA/31) 

which gave a very high Index of Performance in the standard test.Sutcliffe

Speakman Ltd were asked to supply a sample of the base charcoal from which 

UKA/31 was made and this base charcoal (UKA/32) was investigated inten

sively in the laboratory. FUll analytical data were obtained on UKA/32, 

Batch 2 and Batch 3 in an attempt to identify a chemical reason for the 

variation in performance of these three charcoals. No significant dif

ferences were found by chemical analysis. Various physical measurements 

including surface area were made but again no significant differences could 

be detected between the three charcoals. 

30. Discussions held with the staff of Sutcliffe-Speakman Ltd proved 

inconclusive, except for the information that the base charcoal UKA/32 was 

from a relatively recent production batch and therefore had been •activa

ted' recently. Sutcliffe-Speakman Ltd supplied the activation dates of 

Batches 2 and 3 which, in the case of Batch 3, was several years before the 

date of the first Windscale test on the material. This information, 

together with the early results coming from the ageing programme, led to a 

series of experiments on the ageing of the base charcoal. 

BASE CHARCOAL AGEING 

31. The ageing of the base charcoals was followed by allowing the base 
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charcoal to age without impregnants present. Each individual sample of the 

base charcoal was impregnated with KI on the day before the standard test 

was carried out. In the case of UKA/32 a parallel set of ageing experi

ments were done with the charcoal aged in the impregnated form. The limited 

supply of UKA/32 available only allowed an ageing test on the KI impreg

nant. It would have been more instructive to have been able to have com

pared base charcoal, KI-impregnated and TEDA-impregnated ageing but this 

was not possible. 

32. The results of base charcoal static ageing are reported in Table IV 

where the age is the period of time between activation of the charcoal and 

the time of the standard test. The data for 83/211 and the first two 

results for 82/256 were taken from experiments which had been carried out, 

as part of the routine experimental programme, some time before the ageing 

of base charcoal was recognised as an important parameter. 

33. The results are plotted in Fig. 7 and show that the three charcoals 

are a suprisingly good fit to a single line with an ageing characteristic 

slope of -1.3 x 10-3. Also on the plot is shown the ageing of 0.5 wt.% 

KI-impregnated UKA/32 (ie material aged in the impregnated form). These 

results again lie very close to the line. Although it appears that a line 

of slightly steeper slope could be fitted to the points representing 

impregnated UKA/32, the change in slope involved is within experimental 

errors. 

34. These results show that the ageing of the base charcoal is the most 

important factor. Any deterioration of impregnant makes only a minor 

contribution to the overall deterioration in performance. 

35. Taken in isolation, the results of base charcoal ageing are very 

convincing but there are serious anomalies when comparison is made with 

static ageing of impregnated charcoals. Most of the TEDA ageing results 

show this type of material to have a significantly better performance than 

that of the base charcoals. This could be explained by assuming that the 

amino group present in TEDA acted as an inhibitor of ageing or as a sink 

for impurities which were a cause of ageing. For example, a probable 
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candidate for the slow poisoning process is the migration of sulphur from 

the bulk of the charcoal to active sites on the surface. The amino grou

pings of TEDA could trap this sulphur as a mercaptan and thus reduce poiso

ning. However, one TEDA result is in agreement with the base charcoal 

ageing data and therefore the impurity sink theory cannot be consistently 

true. Further, two of the KI-impregnated charcoals (UKA/14 and UKA/48) 

show ageing characteristics significantly better than the base charcoals 

tested separately. 

36. If one considers all the static ageing results it must be inferred 

that there is a variation in the ageing characteristics of various batches 

of charcoal. It appears probable that there is some bias in the results 

(particularly TEDA) due to an insufficient number of charcoals being 

tested. However, if the mean slope from the KI-impregnated material 

(-1.1 x 1o-3) is compared with the slope for the base charcoal (-1.3 x 

10-3), then the errors involved by the use of either as a "constant" in 

an ageing equation are relatively small. The only serious anomaly is then 

the TEDA-impregnated material which, in general, ages significantly more 

slowly. Therefore, the use of an ageing equation of the form:-

log 10K" = log1oK
0 

- 1.3 x 1o-3"t 

where K
0 

index of performance (log10DF)/t at start of ageing 

!(' 11 11 after '"C weeks ageing 

"t age in weeks 

will tend to give a somewhat pessimistic result, based on present know

ledge. The precise value of the static ageing constant has a relatively 

small effect on the half-life of ageing. A value of 1.3 x 1o-3 represents 

a half-life of 4.5 years, 1.1 x 1o-3 a half-life of 5.25 years and 1.0 x 

to-3 is equivalent to 5.75 years. In most operational situations the 

number of bed volume changes, in periods comparable with the half-life of 

static ageing, will lead to dynamic ageing effects orders of magnitude 

greater than those due to static ageing. 

REAL-TIME DYNAMIC AGEING 

37. For the prediction of the overall change in performance with dynamic 

and static ageing, the two equations may be combined into the form: -
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log1cf<t = log10K
0 

- 0.3 x 10-~ - 1.3 x 10-3.::: 

This equation has been tested against the results obtained from samples 

taken from the charcoal bed installed on a fuel element examination facil

ity at Windscale. This particular charcoal bed contained equal quantities 

of 5 wt.% TEDA- and 0.5 wt.% KI-impregnated charcoals. The two types of 

charcoal were arranged in nominally discrete layers during the period of 

operation under review. The layers were nominally 40mm thick in the 

sequence KI:TEDA:KI:TEDA. Fig. 8 shows the results obtained over a period 

of about 4 years. It should be noted that the age scale is not linear with 

BVC since two fan units are available, each for use under different circum

stances. Also, modifications were made to the fan drives during the test 

period. Ten sample packs were available for testing at any one time and a 

minillLim of two packs were used. In most cases 4 to 8 packs were removed 

at the end of each test period. 

38. At about 1.3 x 108 BVC the main charcoal bed was replaced and a new 

charge of mixed TEDA- and KI-impregnated charcoal was introduced. All the 

sample packs except two were recharged with the new charcoal. The two 

sample packs with old charcoal were allowed to continue ageing to provide 

long-term information. Due to uncertainties in flow-rate data for the 

plant in the period from 1.5 to 2.0 x 108 BVC, the accuracy of the last 

four sample points is considerably less than that for the earlier samples. 

39. The .line drawn in Fig. 8 is for the complete ageing equation. The 

line is a good fit to the experimental points but a slightly better fit 

would have been obtained, in this case, by using a static ageing constant 

of -1.0 x 10-3. 

40. The sample packs were scanned using the collimated y - spectrometer 

after each period of ageing. The results for one of the packs is shown in 

Fig. 9. Curve A is typical of a good impregnated charcoal which has not 

been aged. Curve B is typical of the results after long periods of 

dynamic ageing either in the full-scale plant or in the "once-through" 

accelerated dynamic ageing rig. In all cases the peak of the y - activity 

profile slowly moved downstream through the charcoal bed as the number of 

BVC increased. At the same time the front edge of the peak became less 
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steep and m:>re erratic while the downstream edge tended to lose its expo

nential decay characteristic. 

OONQ.USI~S 

41. The dynamic and static ageing of impregnated charcoals have been 

studied in the laboratory and an equation has been proposed to enable 

predictions of ageing to be made. 

42. The use of the ageing equation to predict the real-time ageing of 

charcoal in a full-scale trapping plant has shown good agreement between 

predicted and actual ageing results. 

43. There are some anomalies in the results which can be fully resolved 

only by a much larger programme of static ageing on a large number of 

different batches of charcoal. 

44. An extension of the experimental work to compare dynamic and static 

ageing in 002 with the present results in air is desirable. 

45. The work reported here emphasises the necessity of using freshly 

activated charcoal to ensure maximum performance and life of installed 

trapping plants. 
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TABLE I 

Accelerated dynamic ageing: Once-through rig 

Charcoal Impregnant Sample type BVC (log10DF)/t Slope 
X 108 

207B KI (0.5 wt.%) Laboratory Nil 10.4 
impregnation 3 X 107 7,9 and 9.7 

6 X 107 B.2 and 7.2 
2.5 X 108 3.2 

4 X 108 2.0 - 0.18 

207B TEDA (5 wt.%) Laboratory Nil 15.0 
impregnation 3 X 107 12.9 

6 X 107 10.7 and 10.B 
2,5 X 108 4.1 

4 X 108 2.5 - 0.20 

207B KI (0.5 wt.%) Commercial Nil 10.4 
impregnation 2,5 X 108 1.B and 1. 7 - 0.30 

207B TEDA (5 wt.%) Commercial Nil 18.3 
impregnation 2,5 X 108 3.6 - o.2B 
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TABLE II 

Accelerated dynamic ageing: Recirculation rig 

Charcoal Impregnant Sample Type BVC (log10DF)/t Slope 
X 108 

207B KI (0.5 wt %) Laboratory Nil 16.0 
impregnation 5 X 1o5 14.1 

1 X 106 15.6 
5 X 106 12.7 
1 X 107 11.7 and 12.4 
4 X 107 12.6 
5 X 107 11.9 
1 X 108 10.7 and 9.1 
8 X 108 1.7 - 0.12 

207B TEDA (5 wt %) Laboratory Nil 17.2 and 17.2 
impregnation 5 X 1o5 15.8 

1 X 106 16.9 
5 X 106 13.0 and 13.8 
1 X 107 10.3 and 11.6 
1 X 108 11.6 and 10.7 
8 X 108 1.6 - 0.12 
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TABLE III 

Static ageing: impregnated charcoals 

Sample code Impregnant Sample type Age (log10DF)/t Slope 
(Weeks) X 103 

UKA/13 KI (0.5 wt.%) Commercial 0 17.5 
sample 133 12.4 

180 9.1 
210 7.~ 
276 7.~ 
331 6.9 - 1.3 

UKA/14 KI (0.5 wt.%) Commercial 0 10.8 
sample 119 9.6 

163 9.0 
194 6.~ - 0.7 

UKA/32 KI (0. 5 wt.%) Laboratory- 0 18.3 
impregnation 110 12.~ 

144 11.4 
207 ~.8 
264 8.3 - 1.3 

UKA/4~ KI (0.5 wt.%) Commercial 0 11.9 
sample 127 9.3 

195 9.0 
247 ~.5 
291 7.6 - 0.7 

UKA/50 KI (0.5 wt.%) Commercial 0 12.4 
sample 138 ~.0 

195 ~.4 
247 7.~ - 1.0 

L/109 KI (0.5 wt.%) Laboratory- 0 17.4 
impregnation 82 12.2 

191 8.9 
228 7.9 - 1.4 

L/166 KI (0.5 wt.%) Laboratory-
I 

0 13.4* 
impregnation 44 11.0* 

54 11.~· 
8o 10.7* 

104 9.7• and 10.4 - 1.3 

Drum 1 KI (0.5 wt.%) Large-scale 0 11.2 
commercial 169 7.5 
prep 208 6.0 

270 6.0 
327 5.4 - 1.0 
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TABLE Ill (Cont'd) 

Sample code Impregnant Sample type Age (log10DF)/t Slope 
(Weeks) X 103 

Drum 41 KI (0.5 wt.~) Large-scale 0 11.5 
commercial 171 7.1 
prep 209 7.1 

270 6.1 
327 5.7 - 1.1 

Bin t$0 KI (0.5 wt.%) Large-scale 0 11.6 
commercial 3(S 11,0 
prep 132 7.3 

176 6.3 
210 5.6 - 1.5 

L/152 KI (0, 5 wt.%) Laboratory 0 31.5 
impregnation 3 30.2 
(small 171 1(S.6 
granules) 206 15.3 

271 13.7 
327 13.0 - 1.4 

UKA/12 TEDA (5 wt.%) Commercial 0 14.0 and 14.7 
sample 134 12.4 

1~ 12.1 
209 11.5 
269 10.4 
324 10.2 
34~ 10.9 - 0.5 

UKA/49 TEDA (5 wt.%) Commercial 0 15.2 and 16.9 
sample 134 12.0 

195 11.7 
251 13.4 
275 11.7 - 0.5 

UKA/51 TEDA (5 wt.%) Commercial 0 15.1 and 14.4 
sample 247 12.5 

306 13.4 
327 12.0 - 0.3 

Drum 26 TEDA (5 wt.%) Large-scale 0 16. 1,t 
commercial 175 14.5,t 
prep 20(S 11. ~"' 

264 12.3 
323 10.7 - 0.5 
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TABLE III (Cont'd) 

Sample code Impregnant Sample type Age (log10DFJ/t Slope 
(Weeks) X 103 

L/166 TEDA (5 wt.~) Laboratory 0 19.~· 
impregnation 36 17.3* 

46 15.9* 
72 14.1* 

125 13.1 
1~4 13.4 
219 10.6 - 1.3 

• Aged in open tray. 
- Ageing period in drum,as supplied 
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TABLE IV 

Static ageing: base charcoal 

Date charcoal Date of first Age since 
Sample code activated standard test activation (log10DF)/t 

(weeks) 

B2/256 February 1965 5/5/66 62 14.8 
68 12.5 
78 11.9 
98 11.3 

110 10.3 

B3/211 August 1962 6/4/66 185 10.5 
198 10.3 
208 9.7 

UKA/32 June 1966 15/12/66 26 18.1 
136 13.6 
170 11.4 
233 8.2 



- 141-
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THE DESIGN OF IODINE !RAPPING PLANTS IN THE U.K. 
FOR CEGB GAS-COOLED REACTOR USE 

F.H. Passant 

Central Electricity Generating Board 
Cheltenham, Gloucestershire - U.K. 

SUMMARY. The design principles and practice for iodine adsorption 
plants used on the Central Electricity Generating Board's C02 cooled 
reactors are described. In general, a single adsorption bed has been 
provided on magnox reactor stations through which the reactor coolant 
can be discharged to atmosphere following the unlikely event of a 
major release of fission products into the reactor circuit. The 
Advanced Gas-Cooled Reactor stations under construction employ several 
adsorption beds for routine discharge of reactor coolant, charge/dis
charge machine coolant and fuel handling cells coolant in addition to 
an emergency use adsorption bed. 
The adsorption beds, all utilizing impregnated activated charcoal, 
have been improved in design over the years to accommodate more strin
gent requirements for performance, reliability and ease of maintenance. 
Descriptions are given of current designs including provisions for 
testing and servicing and the provision of pre-and post filtration in 
conjunction with the adsorption beds. 
Incorporation of iodine adsorption beds into ventilation systems asso
ciated with CEGB nuclear power stations has not so far been necessary 
but the design of such beds is under consideration for possible 
future use on A.G.Rs. A brief description of the type of bed likely 
to be employed is given. 

RESUME. CONCEPTION DES INSTALLATIONS D1ADSORPTION D1 IODE AU ROYAUME
UNI POUR LES REACTEURS REFROIDIS AU GAZ DU CEGB. Le rapport expose 
sur quels prinoipes ont ete 00n9ues les installations d 1adsorption 
d'iode utilisees pour lea reacteurs refroidis au C02 du Central Elec
tricity Generating Board et !'experience ainsi aoquise. En general, 
les reacteurs magnox n'ont ete equipes que d1un seul lit adsorbant a 
travers lequel le refrigerant du reaoteur peut 8tre rejete a 1 1air 
au cas improbable ou un degagement important de produits de fission 
se produirait dans le circuit primaire. Lea reacteurs avances refroi
dis au gaz (AGR), en oours de construction, utilisent, outre unlit 
de seoours, plusieurs lite adsorbants pour lea rejets de routine de 
refrigerant du reacteur, de la machine de ohargement/deohargement du 
combustible et des cellules de manipulation de oelui-ci. 
Les lite adsorbants, tous au charbon aotif impregne, ont ete amelio
res au fil des ans pour satisfaire aux exigences plus striotes de 
rendement, de fiabilite et de faoilite de maintenance. On deorit 
aussi lea conceptions aotuelles des installations y oompris lea dispo
sitions pour le oontr&le et 11 entretien et oelles pour la prefiltra
tion et la post-filtration assooiees a !'adsorption. 
Jusqu'ioi, on n'a pas da equiper lea circuits de ventilation des 
oentrales nucleaires du CEGB de lit adsorbant l'iode, mais on etudie 
la conception de tela lits pour un emploi eventual sur des reacteurs 
avanoes refroidis au gaz. Le type de lit qui pourrait 8tre utilise 
est brievement decrit. 
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KURZFASSUNG. DIE KONSTRUKTION VON JOD-ADSORPTIONS-VORRICHTUNGEN, DIE 
IM VEREINIGTEN KOENIGREICH FUER. GASGEKUEHLTE REAKTOREN DES CEGB 
BENUTZT WERDEN. Konstruktionsgrundsitze und AusfUhrungsformen von 
Jod-Adsorptions-Vorrichtungen werden besohrieben, die bei den C02-
gekUhlten Reaktoren des Central Electricity Generating Board (CEGB) 
ublioh sind. Im allgemeinen ist bei den Magnox-Reaktoranlagen ein 
einziges Adsorptionsbett vorgesehen, duroh das das ReaktorkUhlmittel 
in dem unwahrscheinliohen Fall einer grosseren Freisetzung von Spalt
produkten in den Reaktorkreislauf in die Atmosphire abgeleitet werden 
kann. Bei den gegenw&rtig im Bau befindliohen fortschrittlichen gas
gekUhlten Reaktoranlagen (AGR) werden zusitzlioh zu einem Filterbett 
fUr Notfille mehrere Filterbetten fUr die routinemissige Ableitung 
des ReaktorkUhlmittels, des Ktihlmittels fUr die Besohiokungsmasohine 
sowie des Ktihlmittels fUr die Zellen zur Behandlung von Brennstoff
elementen benutzt. 
Die Adsorptions-Filter, bei denen durohweg imprignierte Aktivkohle 
benutzt wird, sind im Verlauf der Jahre konstruktionsmissig ver
bessert worden, um hoheren Anforderungen im Hinblick auf Leistung, 
Zuverllssigkeit und einfaohe Wartung gerecht zu w~rden. Ea werden die 
Ubliohen Konstruktionsmodelle beschrieben, einsohliesslich der Test
und Wartungsvorriohtungen sowie der den Adsorptionsfiltern vor- und 
nachgeschalteten Filter. 
Ein Einbau von Adsorptions-Jodfiltern in die Ventilationssysteme bei 
den CEGB-Kernkraftwerken war bisher nicht notwendig, dooh wird die 
Konstruktion derartiger Einriohtungen im Hinbliok auf eine etwaige 
kUnftige Verwendung fUr Kernkraftwerke vom Typ AGR erwogen. Es folgt 
eine kurze Beschreibung des Filter-Modells, das wahrsoheinlich zum 
Einsatz kommt. 
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1. Introduction 

This paper discusses the development of the design principles and 

practice of iodine trapping plants on Central Electricity Generating Board 

carbon dioxide cooled reactor power stations. There are a total of eight 

operating twin reactor magnox stations and four twin Advanced Gas-Cooled 

Reactor (AGR)stations under construction in the U.K. owned by the C.E.G.B. 

In addition the South of Scotland Electricity Board have one twin reactor 

magnox station in operation and one twin AGR under construction which have 

trapping plants similar to those on C.E.G.B. stations. 

The importance of preventing a major fission product release to 

the environment in the unlikely event of an accident involving the nuclear 

fuel in the reactor was recognised at an early date and each of the magnox 

reactor stations was provided with trapping plant capable of removing 

particulate and volatile fission products from the carbon dioxide coolants 

of these reactors. The plants were intended for use in emergencies only. 

Release of fission products to atmosphere in normal operation of magnox 

reactors is extremely unlikely and no plant is provided for this purpose. 

Normally a single trapping plant serves each station. 

The possibility of fission product release to atmosphere in the 

normal operation of AGR stations is greater due to differences in fuel 

design and operating conditions. Consequently these stations are provided 

with trapping plants for use in normal operation as well as in emergencies. 

The design principles currently applied have evolved over many 

years as a result of development based on operating experience. The 

design data applied has been derived from research work carried out by the 

United Kingdom Atomic Energy Authority. 

2. Design of Magnox Reactor trapping plants 

Although the need to prevent fission product escape to atmosphere 

was recognised in the design and construction stage of magnox reactor 

stations little was known about fission product transport in reactor 

circuits, in particular about the various forms that iodine could take 

and the relative behaviour of these forms. It was known that iodine 

could exist attached to particles and as vapour of elemental iodine and 

compounds of iodine. Trapping plants were designed therefore to remove 

all forms of iodine and other fission products attached to particles. 

The plants were based on a need to discharge the reactor coolant to 
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atmosphere through them in a reasonable period of time (normally 24 hours) 

following accidents which may involve gross fission product release into 

the intact reactor circuit. Provision was also made for enforced discharge 

of gas from the reactor circuits at atmospheric pressure following depress

urisation accidents although the probability of fission product release to 

the circuit in such circumstances is small. These requirements dictated 

the size of the plants provided although, in retrospect, it can be noted 

that their trapping capacity for all fission products, and in particular 

iodine, is adequate. 

The plants at each station vary a great deal in detail but that 

at Oldbury Power Station is typical and is described below. Figure 1 

shows a simplified diagram of the trapping plant excluding valves, 

instrumentation, etc. The vessels and pipework are designed for operation 

at up to reactor inlet pressure and temperature, i.e. 24 bar and 250°C. 

The plant comprises a main trapping vessel with separate vessels for pre

and post- filters (ceramic elements). The main vessel is about 2m in 

diameter and is arranged for downwards flow of co2 through the following:-

(i) Approximately 0.6m depth of silver coated copper 

knitmesh for elemental iodine vapour sorption. 

(ii) 'Absolute' filters (Vokes type) for trapping particles 

of size above 0.1 micrometers. 

(iii) 0.3m depth activated charcoal (Sutcliffe Speakman 

type 207B, 8 - 12 mesh) for iodine and iodine compounds 

sorption. 

(iv) Approximately 0.6m depth of silver coated copper 

knitmesh for elemental iodine vapour sorption (in 

case of desorption from charcoal). 

The plant is designed for a minimum gas stay-time (defined as the 

ratio of charcoal volume to gas volumetric flow rate) of 0.5 second in 

the charcoal although when in use the stay-time may be much longer than 

this. The plant is heavily shielded against fission product activity and 

all operating duties are performed from outside this shielding. No 

provisions were made for routine maintenance of the vessel internals nor 

for routine performance testing (although the latter have been added 

subsequently). 

Experience with the Oldbury and other magnox reactor station 

trapping plants has brought to light a number of poor design features 
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some of which it has been possible to overcome at the magnox stations but 

all of which have led to much improved designs for the AGR plants. The 

more important of these are summarised below. 

{a) No specification of iodin~ efficiency was made and plants 

were not tested during commissioning. Laboratory tests on 

the charcoal used in the beds were not specified. 

(b) No provision was made for in situ testing of the plants for 

iodine trapping efficiency. 

(c) No provision was made for removal of samples of charcoal 

from the plants during service for laboratory tests. 

(d) Access to the plant through the shielding is difficult and 

the engineering of the plant is not designed for routine 

maintenance of the vessel internals (e.g. welded joints in 

pipes necessitating cutting, rewelding and radiography each 

time access is required). These difficulties lead to pro

longed outage periods for maintenance, an undesirable 

feature for essential safety plant. 

(e) The design of the internals of the main trapping vessels is 

not simple and poor engineering of vessel internals has led to 

poor trapping performance due to gas by-passing the charcoal. 

The experience on performance testing of the magnox reactor 

trapping plants is reported in detail in Reference (1), from which it 

can be seen that, having recognised and overcome some of the features 

discussed above, good iodine trapping performances are currently achieved. 

It is not now considered that the plants will need to remove large amounts 

of elemental iodine since it is known that this will deposit readily on 

cool surfaces inside the reactor circuit before gas is discharged via the 

trapping plant. The silver coated copper knitmesh is thus no longer 

necessary in these plants. The most likely penetrating iodine species is 

methyl iodide and all tests, both laboratory and in situ, are carried out 

using this compound. 

3. Design of AGR Trapping Plants 

The design of trapping plants currently being installed in AGR 

power stations is based on magnox reactor plants experience. The plants 

are similar to the ones discussed earlier incorporating high efficiency 

filtration and iodine sorption on granulated charcoal. The detailed 
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design features are discussed below. 

(i) Functional Design 

The trapping plants must be capable of removing particulate-borne 

fission products and all compounds of iodine with an efficiency of b~tter 

than 99.9% from:-

(a) all routine and controlled emergency discharges of 

reactor and refuelling machine coolant to atmosphere, 

and (b) all discharges of irradiated fuel coolant to 

atmosphere from the fuel handling route. 

It is also required to be able to recirculate reactor coolant 

through trapping plant back into the reactors. 

(ii) Engineering Design 

All vessels, valves and pipework associated with the trapping 

plant for reactor coolant treatment must conform to the standards appro

priate to the reactor auxiliary pressure circuits. (e.g. design pressure 

50 bar, temperature 300°C, to British Standard 1500 Class 1). 

Access to the vessels and their internals should be consistent 

with a requirement for routine (e.g. annual) and easy maintenance. (e.g. 

labyrinth entrance via shielding, provision of vessel head lifting equip

ment, adequate space for men and equipment access). 

(iii) Charcoal Specification 

The type of charcoal specified for use with carbon dioxide is 

Sutcliffe Speakman Ltd., coal-based 207B, size 8- 12 mesh (1.4- 2.0mm) 

impregnated with 1.5% by weight of potassium iodide. The charcoal must 

be laboratory tested before installation (UKAEA test procedure, Reference 

(2) for performance with methyl iodide. This choice of charcoal is based 

on Reference (3). 

The minimum volume of charcoal required is based on a maximum 

capacity for methyl iodide sorptio~ of 50 microgram per gram charcoal 

(derived from Reference (3). The minimum depth of charcoal is specified 

to be 0.3m based on a need to prevent channelling of gas and consequential 

poor performance. 

The maximum operating temperature is limited to about 200°C to 

prevent desorption of iodine from the charcoal. 

Data used in determining the ageing characteristics of the charcoal 

is derived from Reference (4) and used in the design to ensure a lifetime 

of not less than about five years for the charcoal. 
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(iv) Additional Features 

All trapping plants must incorporate the following design features 

considered essential for satisfactory operation, testing and maintenance. 

{a) Provisions for testing the performance of the plants, 

in situ, in operational conditions. These include 

suitable injection points upstream of the plants and 

gas sampling points both upstream and downstream of 

the plants. Sampling pipes must be kept as short as 

practicable and have as few bends as possible. 

(b) Provision for the easy removal of a representative 

sample of charcoal for laboratory tests at regular 

intervals. 

(c) Temperature, flow and differential pressure instrumen

tation must be provided for the main trapping vessel. 

(d) All filters must be easily cleaned in situ or readily 

replaced during maintenance. 

(e) The plant must be designed such that radiological hazards 

during maintenance are minimised. (It is not intended to 

maintain or re-use plant which has been heavily contaminated 

due to use in an emergency situation and provision is made 

for the isolation of such plant and installation of 

replacements as necessary.) 

A typical plant incorporating the design features discussed above 

is that installed at the Hartlepool Power Station by British Nuclear Design 

and Construction Limited. A simplified schematic of the reactor coolant 

discharge system is shown in Figure 2. The main trapping plant consists 

of two cartridge type absolute filter units in parallel followed by two 

charcoal beds in parallel, all the units being in separate pressure 

vessels. The a1o identical plants can be used singly for either reactor 

blowdown or in parallel. The testing points for in situ performance 

checks are shown on Figure 2. All injection and sampling pipework is 

terminated at a test panel for convenience. 

The filter and·charcoal units meet all the requirements discussed 

above and simplified drawings of these are shown in Figures 3 and 4. The 

drawings are self-explanatory. Use of the two trapping plants in parallel 

enables the reactor coolant inventory of about 80 tonnes of carbon dioxide 
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to be discharged to atmosphere in about 12 hours. The methyl iodide 

capacity of each charcoal bed is about 10 gram at a loading of 50 micro

gram per gram charcoal and the anticipated trapping efficiency of the beds 

for methyl iodide is better than 99.9% even after 5 years ageing. In 

addition to the design features discussed earlier an important feature to 

note is the elimination of possible gas by-pass paths around the charcoal 

by filling the vessels radially with charcoal. The segment assembly on 

top of the bed of charcoal prevents gross movement of the charcoal in the 

vessel, another possible cause of poor performance. 

The trapping plant described above is appropriate for reactor 

coolant treatment on the AGR power Stations. Other plants used for 

refuelling machine coolant treatment and fuel handling route coolant 

(carbon dioxide or air) treatment are similar in design and will not be 

discussed separately. 

4. Design of Trapping Plants for Ventilation Air 

The design of trapping plants (principally for iodine) fer 

installation in reactor building ventilation systems is under considera

tion in the C.E.G.B. for possible future use if required. The function 

of the plants would be to remove methyl iodide from all power station 

ventilation extracts which could contain iodine 131 with an efficiency of 

not less than 95%. 

Since the plants in question may need to be installed into exist

ing facilities without excessive interference with their continued opera

tion their design is constrained by such factors as available pressure 

drop and space. Absolute filters are already included in all the systems 

likely to require iodine removal and the additional plant would involve 

only charcoal filters. The designs under consideration are based on beds 

of charcoal of medium depth (approximately 10 cm) arranged in 'Vee' 

configuration in standard size ventilation filter housings. Such charcoal 

filters are currently manufactured in quantity by Vokes Ltd. for use in 

water reactor installations outside the U.K. 

The type of charcoal likely to be specified for use in these 

plants is a 50%/50% mixture of 1.5% potassium iodide impregnated, and 5% 

tetraethylene-diamine impregnated 207B charcoal manufactured by Sutcliffe 

Speakman Ltd. Optimisation of charcoal granule size, air stay-time, pres

sure drop and efficiency of methyl iodide removal has not yet been 
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completed, but initial studies indicate that, for the large ventilation 

air flows under consideration (up to about 70 m3/s), the plant sizes and 

costs will be large (up to about £200,000 per power station). These 

trapping plants will incorporate all the design features discussed 

earlier consistent with achieving satisfactory performance and ease of in 

situ testing and maintenance. 
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JODFILTER FUER KERNKRAFTWERKE 

H.J. Strauss. G. Staschik und K. Winter 

Ceagfilter und Entstaubungstechnik 
Dortmund - B.R. DEUTSCHLAND 

KURZFASSUNG. Um radioaktive Ableitung-n, in diesem Falle von Radio
jod und seinen organischen Verbindungen, in die Atmosphäre zu unter
binden, muss verhindert werden, dass die im Containment enthaltene 
Luft - die nach einem Zwischenfall radioaktives Spaltjod enthalten 
kann - in die freie Atmosphäre entweicht. Diese Bedingung wird 
erffillt, wenn 

a) das Containment absolut dicht ist, oder 
b) der Druck im Containment immer kleiner als der der freien 

Atmosphäre ist. 
Da bei jedem Zwischenfall durch freigesetzte Wärmeenergie notwendiger
weise auch ein Druckanstieg erfolgt und da darüber hinaus wegen vor
handener Durchffihrung ein Containment nie absolut dicht gehalten 
werden kann, ergeben sich zwei Lasungsmöglichkeiten : 
Einmal kann ein doppelwandiges Containment so gebaut werden, 
dass von innen nach aussen tretende verunreinigte Luft aus dem Ring
spalt zwischen den beiden Containmentwinden abgesaugt und in Abluft
filtern gereinigt wird oder, 
dass im Innern eines einwandigen Containments ffir eine schnelle 
WärmeabfUhr - und damit ffir ein schnelles Abbrechen eines sich auf
bauenden Druckes -und durch eine Umluftreinigung mit einem Contain
ment-Filter ffir eine schnelle Verringerung des Verunreinigungspegels 
Sorge getragen wird. 
Wegen der Temperaturabhängigkeit der Abscheidung von Radiojod oder 
von radioaktiven Organejodverbindungen durch Kohle, hat es sich als 
vorteilhaft herausgestellt, im Containment-Filter anorganische Sor
bentien einzusetzen, die speziell ausgerfistet sind. Die Anordnung 
dieser Sorbentien kann in Form einer Planschicht- oder Ringschicht
anordnung erfolgen, wobei die Ringschichtanordnung bezfiglich den zu 
stellenden Anforderungen Vorteile bietet. Die Adsorption kann in 
diesem Falle bis zu einer Temperatur von 300° C aufrecht erhalten 
werden, wenn die auf Keramikbasis aufgebauten Sorbentien in besonderer 
Weise imprägniert werden. 

SUMMARY. IODINE SORPTION PLANTS FOR NUCLEAR POWER STATIONS. To pre
vent radio-active leaks into the atmosphere, in this case radio
active iodine and its organic compounds, the air in the Containment 
building which may contain radio-aotive fission-product iodine after 
an incident must be prevented from esoaping into the atmosphere. This 
can be done if 

a) the Containment is completely airtight, or 
b) the pressure in the containment is maintained below atmosphe-

ric pressure. 
Since there is an increase in pressure every time an incident oocurs 
through the release of heat energy, and since, due to the 
tions a Containment oan never be kept absolutely airtight, there are 
two possible solutions : 
A double-valled Containment can be built, so that any polluted air 
escaping from the annular apace between the two oontainments is 
auoked out and oleaned in absolute filtera, or provision oan be made 
within a single-vall Containment for a rapide eztraotion of heat 
and henoe for a zapid release of the presaure aa it builds up and 
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a rapid reduotion in the level of atmospherio oontamination by re
ciroulating the air through a containment filter. 
Beoause the trapping of radioaotive iodine or organic iodine oom
pounds by oharooal is temperature dependent, it has been found 
advantageous to put inorganio adsorbents into the Containment filtere, 
whioh have been specially fitted. These adsorbents can be placed 
either in flat or cirular 1ayers, the latter being more effioaoious 
in meeting the requirements. In this oase adsorption oan be main
tained up to a temperature of 300°C, if the sorbents built up on 
a oeramio base are speoially impregnated. 

RESUME. FILTRES A IODE POUR CENTRALES NUCLEAIRES. Pour eviter que 
des effluents radioaotifs, ioi de l'iode radioaotif et ses oomposes 
organiques, ne soient rejetes dans l'atmosphere, il faut emptoher 
l'air oontenu dans le oonfinement - qui, apres un acoident, peut 
oontenir de l'iode de fission radioaotif - d'eohapper A l'air libre. 
Cette oondition est remplie si : 

a) Le oonfinement est absolument etanohe, ou 
b) la pression dans oelui-oi est toujours inferieure A celle de 

l'air libre. 
Puisqu'a ohaque acoident l'energie thermique liberee provoque foroe
ment une hausse de pression et que, par ailleurs, du fait des acoes 
existants,le confinement ne peut jamais ttre entierement etanche, 
deux solutions sont possibles : 
ou la double enceinte est conQue de sorte que l'air pollue s'eohap
pant de l'interieur vers l'exterieur soit aspire dans l'espaoe annu
laire entre les deux enceintes et epure sur les filtres d'extraotion 
d'air ou bien on fait en sorte qu'a l'interieur d'une enoeinte simple 
la ohaleur se dissipe rapidement et qu'ainsi oesse vite de monter 
puis qu'en epurant en oirouit ferme l'air de oelle-oi sur un filtre 
d'enoeinte le niveau de oontamination y tombe au plus t&t. 
La retention Bur oharbon de 1 1 iode radioaotif OU des COmposes d'iode 
organo-iodes radioaotifs dependant de la temperature, il est apparu 
indique d'utiliser pour le filtre d'enoeinte des adsorbants mineraux 
qui soient speoialement equipes. On peut disposer ces adsorbants en 
oouohe plane ou annulaire, oelle-oi offrant oertains avantages quant 
aux performanoes requises. Dans ce oas, l'adsorption peut ltre main
tenue jusqu'a une temperature de 300° C, si les sorbants A base de 
oeramique ont ete speoialement impregnes. 
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Die bei der Kernspaltung entstehe~den Jodisotope stellen im Spalt

produktinventar eines Reaktors nur einen Teil der radioaktiven Stoffe 

dar. Dieser Teil ist jedoch von besonderem Interesse, da er wegen 

seines hohen Dampfdrucks bei einem Zwischenfall, der mit Austreten 

von Spaltprodukten verbunden ist, leicht als Joddampf in die Luft 

übergehen kann. Dort kann es sich an vorhandene Teilchen des Aerosols 

anlagern, kann mit (praktisch immer (auch in sauberer natürlicher 

Luft im Bereich weniger ppM) vorhandenen) organischen Dämpfen reagie

ren und sogar mit den Oberflächen in (chemische) Wechselwirkung tre

ten. Daher sind bei einem Spaltproduktaustritt 

- mit Radiojod beladene Schwebstoffe 

- dampfförmiges Radiojod 

- dampfförmige Radiojod-Verbindungen 

in der Luft nachweisbar. Jod und Jodverbindungen werden leicht in

korporiert und konzentriert in der Schilddrüse abgelagert. Von dort 

aus kann eine unerwünschte Strahlenbelastung ausgehen. Da aus tech

nischen Gründen ein Spaltprodukt-Austritt nicht voll ausgeschlossen 

werden kann, ist durch geeignete Maßnahmen für das Abscheiden der in 

die Luft gelangenden Spaltprodukte zu sorgen. Die Orte des Austretens 

sind im Regelfall das Reaktorcore, das Abklinglager und schließlich 

die Anlage zur Kernbrennstoff-Wiederaufbereitung. Sieht man von den 

Wiederaufbereitungsanlagen einmal ab, kann das Jod primär nur im 

Containment des Reaktors freigesetzt werden. Bei einigen Reaktor

typen könnte mit dem Dampf-Wasserkreislauf allerdings ein Übertreten 

in andere Kraftwerkteile möglich sein. Dies gilt jedoch auch für z.B. 

radioaktive Edelgase, die aus dem Kondensator abgezogen und einer 

Verzögerungsstrecke zugeführt werden. Die in der Verzögerungsstrecke 

enthaltenen Sorbentien sorgen jedoch auch für die gewünschte Jodab

scheidung, so daß diesem Problem hier keine weitere Aufmerksamkeit 

gewidmet werden soll. Beim natriumgekühlten schnellen Brüter wird 
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ebenfalls ein Prozeßgas frei, das wie das aus dem Kondensator abzu

ziehende Gas aufbereitet werden kann, 

Im Schadensfall ist mit einem Übertritt von Radiojod in die Luft des 

Containments zu rechnen. Diese Containmentluft ist mit lüftungstech

nischen Mitteln zu behandeln, Dabei soll verhindert werden, daß ver

unreinigte Luft überhaupt aus dem Containment austritt. Dies wird 

beim doppelwandigen Containment durch das Absaugen der Luft des Rau

mes zwischen den beiden Hüllen, des Ringspalts, erreicht. Beim ein

fachen Containment ist eine Unterdruckhaltung vorgesehen, bei der 

immer so viel Luft aus dem Containment abgesaugt wird, daß ein be

stimmter Unterdruck gegenüber dem atmosphärischen Druck aufrechter

halten wird. In beiden Fällen wird Luft abgesaugt, die in einer 

Filteranlage gereinigt werden muß. Quantitativ wird der Grad dieser 

Reinigung z.B. durch den Dekontaminationsfaktor erfaßt, Diese Dekon

taminationsfaktoren werden von den möglicherweise auftretenden Jod

konzentrationen bestimmt, Während bei der Ringspaltabsaugung am 

Doppelcontainment Dekontaminationsfaktoren von 103 ausreichend sein 

können, wird bei der Reinigung des Prozeßgases mit höheren Dekonta

minationsfaktoren, die u.U. 10
6 

übersteigen, zu rechnen sein. 

In den Anfängen der Reaktortechnik hatte sich unimprägnierte Aktiv

kohle zur Jodabscheidung eingeführt, Das Erkennen von Organejod

verbindungen als Ursache für zu geringes Abscheidevermögen, beson

ders bei sehr kleinen Konzentrationen und auch bei extrem hohen rela

tiven Feuchten, führte zur Verwendung von mit KJ-J imprägnierten 

Kohlen, die jetzt als Stand der Technik anzusehen sind. Die Vorteile 
2 der Aktivkohle sind ihre große innere Oberfläche von etwa 1000 m /g, 

die (relativ) leicht mit hinreichender Gleichmäßigkeit in gewünschter 

Weise imprägniert werden kann, - und - besonders bei geformter Aktiv

kohle, die auch wegen verringerter Entmischungsgefahr bevorzugt 

werden sollte - ihre Härte, die keinen Abrieb erwarten lägt, Nach

teilig sind die leichte Belegbarkeit der freien Oberfläche mit 

fremden Stoffen, besonders mit organischen Dämpfen, die im Laufe 

der Betriebszeit zu einer Verringerung der Adsorptionsfähigkeit der 

Kohle führt und ihre Brennbarkeit, über die noch zu sprechen sein 

wird. Um dem Nachteil der Brennbarkeit abzuhelfen, sind in jüngster 
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Zeit auch unhrennbare Sorbentien zum Einsatz gekommen. Darunter 

Zeolite mit Silberdotierung, Adsorber auf Si0
2
-Basis mit Silbernitrat

Imprägnierung oder Adsorber auf Al
2
o

3
-Basis mit Silberimprägnierung. 

Diese Sorbentien haben eine etwa um eine Größenordnung kleinere inne-

re Oberfläche, verglichen mit Aktivkohle. Dies hat zur Folge, daß 

zum Erreichen des gleichen Abscheidegrades bei der Adsorption größere 

Schichtdicken und längere Verweilzeiten nötig werden. Der wesentliche 

Vorteil gegenüber der Kohle ist ihre Unbrennbarkeit; auch scheint bei 

ihnen die Gefahr einer Fremdbeladung geringer zu sein als bei Aktiv

kohle. 

Für die Anordnung der Sorbentien haben sich - neben der in Filter

zellen - Plan- und Ringschichten (Bild 1, Bild 2) eingeführt, die im 

Gegensatz zu den Filterzellen ohne besondere Abdichtung so angeordnet 

werden, daß dem zu reinigenden Luftstrom kein anderer Weg bleibt, als 

Bild 1: Aktivkohlefilter mit 
planer Schicht. Die zwischen 
den Siebblechen angeordnete 
Schicht steht senkrecht. 
Die Aktivkohle kann vom 
oberen Stutzen aus einge
füllt und durch den unteren 
Stutzen abgezogen werden. 
Die Luft wird durch die 
(hier) seitlich gezeichneten 
Stutzen zu- bzw. abgeführt. 
(Werkphoto CEAG) 

durch die Sorptionsschicht zu strömen. Beide Schichtanordnungen 

haben ihre Berechtigung, besonders wenn davon ausgegangen wird, daß 

die Platzverhältnisse oft den Raum für die eine oder die andere 

Anordnung nicht hergeben. Die Form der Schicht und die Verweilzeit 

bestimmen dabei über Anströmgeschwindigkeit und zulässige Druck

differenz die Kohlekörnung. So werden z.B. für Aktivkohle-Plan

schichten geformte Kohle mit einer Körnung von 2 mm in Schicht

dicken von 200 bis 500 mm und für Ringschichten geformte Kohle mit 

Körnungen von 0.8 bis 1 mm in Schichtdicken von 100 bis JOO mm einge

setzt. Typische Anströmgeschwindigkeiten sind Werte bis 0.5 m/s(also 
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Bild 2: Aktivkohlefilter mit 
Ringschicht. Die zwischen den 
zylindrischen Siebblechen ange
ordnete Schicht steht senkrecht. 
Die Aktivkohle kann - wie auch 
bei der Planschicht - durch den 
oberen Stutzen eingefüllt und 
durch den unteren Stutzen abge
zogen werden. Die Luft kann 
durch den unteren, zur Seite 
gerichteten Stutzen zu- und 
durch den seitlich am Filter 
angebrachten Stutzen abgeführt 
werden. 

(Werkphoto CEAG) 

Verweilzeiten von 10-l bis 10° Sekunden), und dabei stellen sich 

Druckdifferenzen von etwa 1000 bis )000 Nm-
2 

ein. Diese Druckdiffe

renzen können in besonderen Fällen durchaus auch bei Werten bis zu 

5000 Nm-
2 

liegen!), Die Schichten werden im Regelfall stehend aus

geführt und von Lochblechen, die oft mit Siebgeweben belegt sind, 

gehalten. Für diese Lochbleche und diese Siebgewebe sollten Edel

stähle gewählt werden, während für die Gehäuse selbst oft Normal

stähle ausreichen, wenn sie mit einem entsprechenden Oberflächen

schutz versehen sind. Oft wird dafür eine 4-fache Behandlung mit 

Lacken vorgeschrieben, deren Eigenschaften hinsichtlich notwendig 

werdender·Dekontaminierungen untersucht und für gut befunden wurden. 

Bei dieser Oberflächenbehandlung besteht jedoch immer die Gefahr, 

daß Lösemittel noch über lange Zeit hinweg abgegeben werden. Damit 

kann die eingesetzte Kohle geschädigt werden. Aus diesem Grunde 

sollte eine lösemittelfreie Oberflächenbeschichtung, z.B. mit 

Glasamit, das geprüft und in die Dekontaminierbarkeitsklasse 

"Sehr gut" eingestuft wurde, vorgezogen werden, Das Gehäuse liegt 

bei der Ringspalt- und auch bei der Containmentabsaugung im Unter

druck. Es treten jedoch Fälle auf, in denen der volle Containment-
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druck als Überdruck im Filter wirksam werden kann. Da das Volumen 

derartiger Filter im Regelfall größer 2000 1 ist, muß der Behälter, 

wenn der wirkende Überdruck 0.5 Bar überschreiten kann, so ausge

bildet werden, daß er der Druckgasverordnung entspricht. Wegen der 

beengten Platzverhältnisse im Containment ist auf hinreichend Luft 

oberhalb und unterhalb des Filters zu achten. Nur so kann ein Auf

setzen der Füllbehälter sowie der Behälter für das verbrauchte 

Sorbens und damit ein störungsfreier Austausch des Sorbens sicher

gestellt werden. Ist mit hoher Aktivität durch adsorbiertes Radiojod 

zu rechnen, sollte eine Fernbedienbarkeit vorgesehen werden. So kann 

z.B. eine Schubförderanlage das beladene Sorbens aus dem Filter in 

geeignete Abklingbehälter fördern und eine zweite das neue Material 

aus einem Vorratsbehälter dem Filter zuführen. Allerdings ist in 

diesen Fällen die abgehende Förderluft zu reinigen. Jedoch dürfte 

der dazu notwendige Aufwand, gemessen an der zu lösenden Aufgabe, 

gering sein, denn um etwa 4 m3 Aktivkohle in ein derartiges Filter 

zu fördern, muß mit einem Förderluftanfall von um 100 m3 gerechnet 

werden, Soll der Fördervorgang in etwa einer Stunde abgeschlossen 

sein, müßte die Reinigungsanlage für die Förderahluft für etwa 

100m3/hausgelegt werden. Die dazu notwendige Filteranlage ist ein

mal vom Luftstrom, zum anderen auch vom Luftzustand her gesehen 

(Normaltemperatur, relative Feuchte weit unter 100 %), ohne großen 

Aufwand realisierbar. Die notwendigen Ventil- und Schieberbetäti

gungen können natürlich pneumatisch und elektromotorisch erfolgen, 

so daß eine tatsächliche Fernbedienbarkeit erreicht werden kann, 

zumal der Förderstrom des verbrauchten Sorbens, der des neuen sowie 

der Füllstand im Filter getrennt überwacht werden können. Diese Art 

der Förderung ist besonders dort interessant, wo die Container für 

das verbrauchte und für das neue Sorbens wegen der Enge am Einbau

ort nur mit Schwierigkeiten transportiert werden können. 

Die Bedingungen, unter denen das Jod (elementar oder in Verbindungen) 

abgeschieden werden muß, variieren von Einsatzfall zu Einsatzfall 

selbst dann, wenn die gleichen Umstände für den Auslegefall ange

nommen werden. Besondere Bedeutung kommen hier den Parametern 

Temperatur und Feuchte zu. Daneben sind es luftfremde Bestandteile, 

die nicht notwendig radioaktiv zu sein brauchen, wie anorganische 
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oder organische Gase bzw. Dämpfe, die die Wirksamkeit des Gassorp

tionsfilters beeinflussen können. Werden bei einem Zwischenfall etwa 

gröl~ere Wärmemengen freigesetzt, können organische Stoffe (ver

dampfte Weichmacher, Schmiermittel u.ä.) als Dampf in die Luft über

gehen und so in das Filter gelangen. Natürlicherweise werden diese 

Stoffe auch adsorbier~ und sie belegen so die innere, aktive Ober

fläche des Sorbens. Sollten etwa einmal Beschichtungsarbeiten oder 

Lackierungen im Containment vorgenommen werden, besteht durch die 

dabei frei werdenden Lösemittel akute Gefahr für die Gassorptions

filter. 

Wird als Sorbens Aktivkohle eingesetzt, sollte die obere Grenztempe

ratur mit 125 °C angesetzt werden. Bei höheren Temperaturen besteht 

bereits merkliche Oxidationsneigung der Kohle, die mit steigender 

Temperatur schließlich so rasch zunimmt, daß die stille Oxidation 

in einen Brand übergehen kann. Ein derartiger Brand führt - wegen 

der freiwerdenden Wärme - zu einer vollständigen Desorption der 

Kohle. Das Löschen eines derartigen Brandes ist nur durch Inerti

sierung möglich. Dabei ist Wasserdampf als nicht inert gegenüber 

der glühenden Kohle anzusehen (Wassergasbildung! ). Nicht ausge

schlossen werden kann auch eine Veränderung der Struktur der Akt1v-

kohle durch oxidierend wirkende Stoffe wie etwa Stickstoffoxide oder 

Ozon. 

Für den Fall der Temperaturüberschreitung oder der unvermeidbaren 

Anwesenheit störender Gase oder Dämpfe ist ein Ersatz der Aktiv

kohle durch andere Sorbentien möglich. Hier können etwa mit Silber 

dotierte Zeolite oder mit Silber imprägnierte poröse Stoffe auf 

K1eselsäure- oder Aluminiumoxidhasis eingesetzt werden. Dies kann 

besonders dann notwendig werden, wenn die Luft im Containment selbst 

mit einem Containmentfilter (Bild J) gereinigt werden soll. Um mit 

derartigen Filtern entsprechende Wirkungen zu erreichen, ist neben 

dem notwendigen Dekontaminationsfaktor ein gro\cr Luftstrom von ~er 

Filtereinheit zu verarbeiten und die gereinigte Luft mu .• , dies ist 

das zweite Problem, so in dem Containment ausgeblasen werden, da.\ 

eine Verdünnung wirksam werden kann. 
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Bild J: Containment-Filter 
mit Ventilator und vorge
schaltetem Tropfenabscheider 
zur Umluftreinigung in einem 
Containment. Die Kontroll
filter sind seitlich am 
Filterkessel untergebracht, 
und sie verbinden den 
Rohluftraum unterhalb des 
unteren Flansches mit dem 
Reinluft raum. 

(Werkphoto CEAG) 

Unter Berücksichtigung dieser Umstände sind die Filter so auszulegen, 

daß die geforderten Dekontaminationsfaktoren erreicht werden, ~ak

toren, die je nach Art der kerntechnischen Anlage und deren sicher

heitstechnischem Risiko, einzeln festgelegt werden müssen. Bei nor

malen Siedewasser- oder Druckwasser-Reaktoren wird im Regelfall ein 

Dekontaminationsfaktor von um 103 ausreichen, der bei Temperaturen 

unter 125 °C und Feuchten unter 100 % mit KJ-J imprägnierter Aktiv

kohle erreicht werden kann. Ist mit einer Feuchte von 100 % und 

mehr (Nebelbildung) zu rechnen, empfiehlt es sich, die aus der 

üblichen Verfahrenstechnik bekannten Apparatekomponenten zu be

nutzen. (Bild 4) 

Thermostat 

Bild 4: Schematische Dar
stellung eines Jodfilters 
mit vor- und nachgeschal
tetem "S"-Filter sowie 
Tröpfchen- und Nebelab
scheider und Heizregister. 

(Werkphoto CEAG) 

Kombination Tro fM- N.be/obscheider- Lufterht tzer 
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Nach einer mechanischen Tröpfchen- und einer Nebelabsche1dung kann 

eine darauffolgende ~iederaufheizung die relative Feuchte auf unter 

100 )0 bringen und so den Einsatz von Aktivkohle ermögltchen. Besteht 

Brandgefahr oder müssen Bedingungen angenommen werden, die die Ver

wendung von Aktivkohle ausschlie1~en, kann auf die oben genannten 

unhrennbaren Sorbentien ausgewichen werde11. Hier ist jedoch auf eine 

sorgfältige Anpassung von Körnung, Sch1chtdicke und Geschwindigkeit 

an die Bedingungen des Einsatzfalles zu achten. Die Jodfiltereinheit 

für eine in der Zwischenzeit ausgef~hrte Anlage zeigt das Bild 5, 
das dazu gehörende Heizregtster ist 111 Bild 6 gesondert dargestellt. 

B1ld ): Jodfilter mit 
vor- und nachgeschal
tetem "5"-Filter. 
(Doppelanlage). 
Anordnung der Aktiv
kohle in stehender, 
planer Schicht. Die 
beiden Kontrollfilter 
sind vor dem Aktiv
kohlekessel zu erken
nen. 

(Werkphoto CEAG) 

Bild 6: 
Heizregister in einem 
RPT-Filtergehäuse. 

(Werkphoto CEAG) 
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Im allgemeinen können - besonders wenn die Gassorptionsfilter zwei

stufig ausgeführt werden - auch höhere Dekontaminationstaktoren auf 

diese Weise beherrscht werden. In besonderen Fällen, etwa wegen der 

möglicherweise auftretenden hohen Jodkonzentrationen in der Abluft 

von Wiederaufbereitungsanlagen müssen andere Abscheideverfahren ein

gesetzt werden. Hier ist es wegen der anfallenden Säurenebel not

wendig von Waschstufen auszugehen, in denen aus der Abluft Gase, 

Dämpfe und Nebel mit entsprechenden Waschflüssigkeiten die jod

spezifische Reaktionspartner enthalten, ausgewaschen werden, Stufen 

also, die im Bereich der physikalischen oder chemischen Absorption 

arbeiten. Diesen Stufen, die Dekontaminationstaktoren von um 102 

erreichen, können Gassorptionsfilter dann nachgeschaltet werden. 

In jedem Fall empfiehlt es sich, die zur Adsorption noch verfügbare 

frei Oberfläche eines Sorbens zu überwachen. Dies kann nach ein

facher Probenahme z.B. aus einem Monitorfilter so geschehen, daß 

ein qualitativer Test mit Tetrachlorkohlenstoff oder eine quantita

tive Bestimmung der noch freien Oberfläche mit ·Hilfe des BET-Ge

rätes vorgenommen wird. Empfehlenswerter aber sind die Tests, die 

von der GfK Karlsruhe durchgeführt werden, und bei denen an Hand 

der Kontrollfilter der aktuelle Abscheidegrad gegenüber radioaktivem 

Methyljodid bestimmt wird. Jede Jodfilteranlage wird normalerweise 

mit solchen Kontrollfiltern versehen (s. dazu Bild ~). 
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JODRUCKHALTUNG IN WIEDERAUFARBEITUNGSANLAGEN 

F. Herre 

Ges. zur Wiederaufarbeitung von Kernbrennstoffen mbH. 
Karlsruhe - B.R. DEUTSCHLAND 

KURZFASSUNG. Die Jodfiltereinrichtungen der Wiederaufarbeitungsanlage 
Karlsruhe (WAK) werden beschrieben sowie über die Ergebnisse von Vor
versuchen und den zweijährigen Betrieb berichtet. Die Probleme der 
Jodrückhaltung bei Grossanlagen werden aufgezeigt. 

SUMMARY. IODINE RETENTION IN REPROCESSING PLANTS. A description is 
given of the iodine filtering equipment at the reprocessing plant at 
Karlsruhe (WAK), together with details of preliminary test results 
and operating experience in the two years to date. The problems of 
iodine retention in large-scale plants are listed. 

RESUME. RETENTION D'IODE DANS LES USINES DE RETRAITEMENT. Le rapport 
decrit les dispositifs de retention d'iode de l'usine de retraitement 
de Karlsruhe (WAK) et expose les resultats tant d'essais preliminaires 
que de deux ans d'exploitation. Il presente les problemes souleves 
par la retention d'iode dans de grandes installations. 
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Abgasreinigungssysteme fUr Jod wurden mit wenigen Au~nahmen 

fUr den Einsatz in Reaktoren ausgewMhlt und aenriift. Ihre 

Technik kann nicht ohne '\I'Tei teres auf das J\baasreiniaunassv

stem einer Wiederaufarbeitunqsanlaqe Ubertraaen werden, da 

sich Jodfreisetzunq und Abluftzusammensetzuno deutlich von 

den Verhältnissen in den Reaktoren unterscheiden. 

So besteht das Aufl5serabqas im wesentlichen au~ 

Luft mit hoher relativer Feuchte 

nitrosen Gasen mit aerissener Saloeters~ure 

J-131, J-127, J-129 

Xe-133, Xe-131 m 

Kr-85. 

Edelgase sind oraktisch ohne Einfluß auf da~ A~aasreiniryunas

systeM flir Jod, daqegen k5nnen Feuchtia~eit und ~tickoxide 

die Abscheideleistunq eines Jod-RHckhaltesvstems erheblich 

mindern. 

Im Geryensatz zu dem im ~eaktor einaesetzt~n nrennstoff ist 

die Jodaktivität ie to verqleichsweise ryerina, n~Mlich rund 

10 6 mal kleiner. 

1. Erfahrungen mit d~ -~·'AK 

Die I~K ist flir 35 t Uran/a ausaeleat worden, wobei flir den 

Brennstoff ein 1\rl-,rand von 20 ono ~1Fd/t, 20 'V!'·J/t Leistuno und 

150 d KOhlunq anqesetzt wurden. Flir diesen ~tandardhrennstoff 

errechnet ~an einen Jodanfall von 

2, 4 Ci 

40 Ci 

Jod 129/a und 

,Tnd 13l/a. 

Bs wurden daher und \·Teaen des Frf ahrunasryeT·Tinns •taRnahmen zur 

Rückhaltuno vorqesehen. 
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Dabei war an einen Rückhaltefaktor von ~ 10 2 gedacht worden. 

Die Hauptmenge des Jods wird im Dissolver in einer~ll molar 

Salpetersauren Lösung freigesetzt und im nitrosen Abgasstrom 

mitgerissen. Unter solchen Bedingungen kam seinerzeit nur eine 

nasse Wäsche infrage. Wir haben daher die Jodwäsche folgender
maßen in das Abgassystem eingebunden: 

Die Auflöserahgase durchlaufen zuerst einen Rücklaufkonden
sator und werden hier auf ca. 30° C gekühlt, wobei der in den 

Gasen enthaltene Wasserdampf kondensiert. Die nichtkonden
sierbaren Gase gelangen zusammen mit dem Kondensat in einen 

Verweilbehälter. Hier werden die nitrosen Gase durch Luft

sauerstoff zu N0 2 oxydiert. Um einen Sauerstoffüberschuß zu 

erreichen, wird zusätzlich Luft in den Behälter geleitet. 
Uber eine im Verweilbehälter angebrachte Kühlschlange wird 
die Reaktionswärme abgeleitet. 

Nach der erforderlichen Verweilzeit treten die Gase mit ca. 
30° C in eine Waschkolonne ein und werden im Gegenstrom mit 

Wasser gewaschen. Die sich im Sumpf der Kolonne ansammelnde 

Salpetersäure wird umgewälzt. Die Reaktionswärme, die bei der 

Bildung der Salpetersäure entsteht, wird über eine Außenman
telkühlung abgeführt. 

Ein Teil dieser neugebildeten Salpetersäure wird zum Lösekes

sel geleitet. Das Restgas wird mit einer Temperatur von ca. 

30° c zum Abgasfilter abgezogen und von dort zur weiteren Be
handlung zum Jod-Wäscher geleitet, wo es nochmals mit ver
dünnter Salpetersäure gewaschen wird. Bei Bedarf kann auch 
Natronlauge als Waschlösung eingesetzt werden. Die Waschlösung 
wird über einen Kühler umgepumpt und kann nach Erschöpfung ab

gezogen werden. Nach Trocknung in einem Erhitzer treten die Ab
gase mit einer Temperatur von ca. 50° C in eines der wechsel

weise betriebenen Absolutfilter ein. 
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Gebläse fördern schließlich das gereinigte Abgas über eine 

Edelstahlleitung, die innerhalb des Kamins bis zu seineM obe

ren Ende, getrennt von der Gebäudeabluft, verläuft. Die Abgas

reinigung ist für einen Durchsatz von 75 Nm 3/h aus~elegt. 

Ein zweiter Jodwäscher dient zur Rückhaltunq des im Behälter

ventilationssystems anfallenden Jedes. Dieses SysteM ist für 
500 rn 3 /h ausgelegt. 

1.2 Vorversuche 

Die atomrechtliche Errichtungsgenehmigung für die WAK enthält 

die Auflage, nachzuweisen, daß mit den vorgesehenen Apparaten 

der Abgasbehandlung ein Jod-Rückhaltefaktor von 100, d. h. 

eine Entfernung von 99 % Jod aus dem Abgas erreicht wird. 

Es wurde daher im Jahre 1968 von Knoch (1) eine Reihe von 

Versuchen im r1aßstab 1 : 1 unternommen, um diesen Nachweis zu 

erbringen. Dabei war es selbstverständlich, daß nur eine Si
mulation mit mehr oder weniger guter Annäherunq an die sp5-

teren, tatsächlichen Betriebsverhältnisse möglich ~ein konnte. 

Bei der Versuchsanordnung und Durchführunq waren folgende Ab

weichungen gegenüber den vorgesehenen Betriebsbedingungen ge

geben: 

- Das Abgas wurde nicht durch Auflösen bestrahlter Kernbrenn

stoffe erzeugt, sondern Mit Hilfe von Abschätzunaen aus den 

einzelnen Gaskomponenten zusammengesetzt. Jod wurde nur in 
elementarer Form zugegeben. 

- Untersucht wurde nur die Wirkungsweise des Kondensators mit 

Oxydationsbehälter, des Wäschers 1 und des Wäschers 2. 

Filter und Wärmeaustauscher befanden sich nicht im Versuchs

kreislauf. 
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- Den Versuchen wurden die ungünstigsten Bedingungen zugrunde
gelegt: 

Freisatzung der Hauptmenge Jod einer Auflösereharge während 
1 Std.; vollständiger Ubergang des Jods in die Gasphase. 

Das Ergebnis der Versuche war folgendes: 

- Große Dampfmengen begünstigen die Jodentfernung im Konden

sator-Verweilbehälter. Möglicherweise wirken kleine Wasser
tröpfchen als Kondensationskeime für Jod oder umgekehrt. 

- Große N02-Mengen im Abgas verringern die Jodentfernung im 

Kondensator-Verweilbehälter. 

- Der Aufbau hoher Säurekonzentrationen im Wäscher verringert 
die Jodentfernung. Da die Löslichkeit des Jods in HN03 
nicht wesentlich von der im Wasser verschieden ist, muß es 
sich hier um eine Abnahme der Reaktionsgeschwindigkeit oder 

aber Mitwirkung von hydrolytischen Reaktionen bei Abwesen

heit von Säure handeln. 

- Die Kapazität von Wasser bzw. HN03 als Waschflüssigkeit ist 

nur begrenzt, da die Löslichkeit von Jod nur~ 300 mg J/1 

(20° C) beträgt. NaOH reagiert chemisch und hat daher eine 
größere Adsorptionskapazität. 

- Das Verhalten organischer Jodverbindungen wurde nicht unter
sucht. 

- Die behördliche Auflage, einen Rückhaltefaktor von 100 
nachzuweisen, kann erfüllt werden. Die gemessenen Werte be

tragen~40 bis 3000. Für den Betrieb ließ sich voraussehen, 

daß eine entsprechende Rückhaltung des Jods evtl. auch mit 

Wasser bzw. Säure als Waschflüssigkeit erreicht werden 
kann, da die pro Zeiteinheit anfallenden Mengen höchstwahr

scheinlich viel geringer sein werden als im Versuch ange
nommen. Im Bedarfsfall müßte Natronlauge als Waschflüssig-
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keit verwendet werden. 

1.3 Betriebserfahrungen 

Die WAK wurde am 9.9.1971 in Betrieb genommen, so daR jetzt 

über 2 Jahre Betriebserfahrungen vorliegen. Insqesant wurden 

~25 t Brennstoff aufgearbeitet. 

Das kalkulatorische Jod-131-Inventar, bezogen auf den Taq der 

Auflösung, betrug 1,1 • 10- 2 Ci. Es wnr nicht Möglich, mit 

J-131 nachzuweisen, daß die Jodrückhalteeinrichtun~en minde

stens 99 % des anfallenden Jods zurückhalten. 

Aus diesem Grunde hat l'Jilhelm (2) ein Verfahren entwickelt, 

das es erlaubt, den Rückhaltefaktor für Jod mittels Jod 129 

zu bestimmen. 

Dieses Verfahren wurde in der 1•7A!~ unter rauhen Betriebsbe

dingungen erfol~reich erprobt. Bine genaue Bestimmunq des 

Rückhaltefaktors der ~'lAK-Näscher steht jedoch noch aus, da die 

nötiqen zusätzlichen Meßeinrichtunqen noch nicht in die vor

handene Installation eingebaut werden konnten. 

Im Betrieb zeiqte sich, daß das Waschwasser des Jodturms 

schon nach 5 Auflösungen 5 m salpetersauer war. Dieses rührt 

von der nur unvollkoMmenen NO/N0 2-oxidation her. !:laMit ent

fiel die ..,1öglichkeit, 1 bis 2 M Natronlauae als 1·!aschfli.issi'1-

keit einzusetzen, da bereits nach 1 his 2 ~ufl0sunqen die 

Waschwirkung nachläßt. Es kann also nur mit der vorhandenen 

Einrichtung sauer qewaschen werden, was, wie wir 1a wissen, 

nur eine qerinae Rückhaltunq erqibt. 

2.1 Jodanfall und Rückhaltefaktoren 

Eine große Wiederaufarbeitunqsanlaqe wird rund 1500 t Uran/a 
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an Leichtwasser-Reaktor-Brennelementen durchsetzen. Der Ab

brand wird mit 60 000 MWd/t, die Leistunq in den letzten drei 

BetriebsMonaten mit 30 MN/t anqenornmen werden müssen. F.ine 

Mindestkühlzeit von 150 d vor Aufarbeitunq wird vorausqesetzt. 

Der Jodanfall einer solchen Anlage betrMgt rund 1 to/a. 7.u 

der gesamten Jodmenqe trägt das Isoton 131 praktisch nichts 

bei. Von dem Anfallenden sind rund AO % Jod 129. 

Welche Rückhaltefaktoren sind fiir diese Jod-Mengen nötiq? 

- Jod 131 • 
Jod 131 verursacht weqen seiner kurzen Halbwertszeit keine 

Langzeitrisiken. Die zultlssiqe jährliche Aktivitätsabgabe 

kann man durch länaere Lagerunq vor der ~ufl~sung, durch 

eine Rückhaltunq ooer nie Komt>ination heioer erreichen. Mit 

eineM 100 m hohen Schornstein wird nan zur Einhaltuno von 

rund 100 mrem/a Schilddrüsenbelastung ie nach Windverteiluno 

und unter Berücksichtiqunq des ~ilchzyklus rund 1 bis 10 

Ci/a ableiten Y.Bnnen. ~iese ~axinalen AhleitwPrte erfordern 

fflr 15n d KHhlzeit einen ~i.lckhaltef;:jktor von 33n his 3300. 

Die Erhöhunq der Kühlzeit auf 18n ~ reduziert die anqeoe

henen 1verte auf 1/10. Eine \>lei ten;• 'RenuY.tion UM den Faktor 

10 erqibt sich, weil ;\blichen-reise alte Reaktoren i!!l SomnE'r 

entladen, die betrachtete Großanlaqe iedoch nur einen Taaes

durchsatz von 5 t besitzt. 

- Jod 129 

Fi.i.r Jod 129 erhält nan unter den oben aenannten Bedinqunqen 

als Maximal zulnssiqe Ableitungen hei Berücksichtiauna des 

r~ilchzyklus (3) 0,2 bis 2 Ci/a. Diese maximal zul~ssigen 

Ableitwerte erfordern RUckhaltefaktoren von 50 bis 500. Man 

kann jedoch J-129 nicht wie Jod 131 behandeln und nur. von 

einer einmaliqen IMMission ausqehen, vielMehr Muß man den 

Nelt•..reiten Aufhau des Jod 129 betrachten. Angaben hierzu 

findet man z. B. bei Köniq (3) sowie bei Brauer et. al. (4). 
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Es scheint sinnvoll zu sein, J-129, soweit wie es technisch 

möglich ist, zurückzuhalten und in eine laererfähiere Form 

über zuführen. 

- Kritikalitätsstörfall 

Betrachtet man die i~~rlich anfallenden Jodmengen, so fraat 

man sich, wie diese Jodmengen in ~elation zu denjeniaen 

eines Kritikalitätsstörfalls stehen. Es hat sich eingebür

gert, bei Sicherheitsbetrachtungen von Lösunerssystemen mit 

10 19 Spaltungen iM Falle eines ~inzelburstes und mit 

10 2 0 Spaltuneren im Falle oe« "rveiterkochens" 

zu rechnen, obwohl man anhand der CRAC-Untersuchun~en und 

der tatsächlich voraekommenen Unf2lle um den Faktor 1n his 

100 weniger Spaltuneren cremessen hat. FUr unsere Uversc~l~

gige Abschätzun~ wollen wir einen Einzelburst ~it 10 18 Spal

tungen ansetzen und nach dem Jodanfall, der für den 'Ulc11-

zyklus wichtigen Isotope 129 un0 131 fra~en. Die Jodisotope 

entstehen nicht sofort. na die Vorqfinaer Antimon und Tellur 

sowie ihre Verbindungen wenierer flüchtier sind, verbleiben 

sie in der Lösung oder adsorbieren an den Behälter~~~nden. 

Lösuna und Behälterwände bilden demnach die 0uelle des Jods, 

von dem dies mehr oder \'renirrer vollständier abdamPft. ner 

Transport vom Entstehungsort bis zurr. Kaminende dauert eine 

gewisse Zeit, d. h. die aanz kurzlebigen IsotoDe zerfallen 

schon innerhalb der Anlage, die etwas l~nrrerlebiqen Is0toDe 

bis zum Aufounkt. 

Das Zeitintegral über den Aktivit~tsverlauf ereribt die ~e

samtaktivit~t. Sie betrMat bezoaen auf den Jahresanfall nur 

4 • 10- 9 % hei Jod 1?.9 

1,S • 10- 2 %bei Jod 131. 

Daraus folat, daß selbst ~ritikalitätsstörf~lle die an

fallende länaerlebiae Jodmenge nur um.,esentlich beeinflus

sen. Für die kurzlebiqen Isotone errechnet man ohne ~~c~-
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haltungeine Inhalationsdosis von weniaer als 80 mrem/1018 

ST?altungen. 

Aus de~ obigen ergibt sich damit, daß die Ableitungen von Jod 

aus Wiederaufarbeitungsanlaaen unter dem Aspekt des Jod-129-

Aufbaus und nicht unter demjeniaen der einmaligen Immission 

aesehen werden mUssen. Demnach sind auch die RUckhalteein
richtungen so auszulegen, daß das Jod endlagerfMhig ausge

bracht werden kann. 

2.2 VerfUqbare RUckhalteverfahren 

Uber die heute zur VerfUgunq stehenden RUckhalteverfahren gibt 

eine Zusammenstellung von Roth und Beutner (5) aus dem Jahre 
1969 und ein von Ferguson (6) kUrzlieh qehaltener Vortraq Jl.us

kunft. 

Großtechnisch erprobte Systeme sind nur WaschtUrrne, versilber

te Kupferspäne sowie Silberreaktoren. Diese Syste~e wurden 

vor allem im Hinhlick auf eine Jod 131 RUckhaltung entwickelt. 

Sie sind im Grunde nur als Verzöaerunasstrecken anzusehen. 

Ein direkter Jodaustrag ist bei diesen Systemen im allge~einen 

nicht vorgesehen. 

Bedenkt Man jedoch, daß eine RUckhaltung von Jod 129 in end

lagerfähiger Form nöglich sein muß, so kann man zur Zeit nur 

auf Verfahren zurückgreifen, die nicht Uber den Labormaßstab 

hinaus entwickelt wurden. Es handelt sich hierbei um das JODEX

Verfahren, die Quecksilbernitrat-Salpetersäurewäsche und Fest

stoff-Filter rus silberiMpr~gnierten ~olekularsieben bzw. 

Katalysatorträqern. Von allen Verfahren werden hohe Rückhalte

faktoren bis zu 1n4 berichtet. 

Man ~uß daher feststellen, daß heute kein technisch ausqe

reiftes, prUf- und ahnahmefähiges Verfahren zur VerfUguna 
steht, mit dem Jod 129 in ausreichendem Maße zurückgehalten 

werden kann. 
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JODFILTERUNG AUS DER ABLUFT VON WIEDERAUFARBEITUNGSANLAGEN 

J. Furrer und J.G. Wilhelm 

Gesellschaft für Kernforschung 
Karlsruhe - B.R. DEUTSCHLAND 

KURZFASSUNG. Zukünftige Wiederaufarbeitungsanlagen werden z.Z. für 
einen Brennstoff-Durchsatz von 1500 t/a konzipiert. Setzt man voraus, 
dass der Brennstoff aus Leichtwasser-Reaktoren stammt, nach 2 Jahren 
Leistungsbetrieb entladen und einer Kühlzeit von 160 Tagen aufgear
beitet wird, muss ein Gesamtdekontaminationsfaktor von 1800 erreicht 
werden, um eine Emission von 0,1 mCi/h an J-131 über den Abluftkamin 
der Wiederaufarbeitungsanlage nicht zu überschreiten. 
Ausserdem fallen im Verlauf eines Betriebsjahres der Wiederaufarbei
tungsanlage ca. 280 kg J-129 mit einer Gesamtaktivität von 46 Ci J-129 
an. Es erscheint zweckmässig, das J-129 (T 1/2 1,7 • 107a) bereits am 
Anfang des Aufarbeitungsprozesses an feste Sorptionsmaterialien zu 
binden, die endlagerungsfähig sind. Damit werden alle Probleme ver
mieden, die durch das Auftreten von J-129 in den Abfall-Lösungen des 
Wiederaufarbeitungsprozesses gegeben sind. 
Es wird über das Abscheidungsverhalten von Jod-Sorptionsmaterial in 
Laborversuchen mit Luft-N02-Gemischen als Trägergas berichtet. Ausser
dem wird die Wirksamkeit des Materials in den Behälter- und Auflöser
abgaseneiner Wiederaufarbeitungsanlage diskutiert. 

SUMMARY. IODINE TRAPFING FROM THE EXHAUST AIR OF REPROCESSING PLANTS. 
Reprocessing plante are at present being planned for a fuel through
put of 1500 t/a. Assuming that the fuel comes from light water reac
tors, is discharged after 2 years of full power operation and repro
cessed after a cooling period of 160 days, a total decontamination 
factor of 1800 must be achieved, to prevent emission in excess of 
0.1 mCi/h I-131 through the exhaust stack of the reprocessing plant. 
In addition, approx. 280 kg I-129 with a total activity of 46 Ci I-129 
are produced during one year's operation. It would seem advisable to 
bind, immediately at the beginning of reprocessing, the I-129 
(T 1/21•7 x 107 y) to solid sorption materiale, which can be perma
nently stored. This would eliminate all problems presented by the 
occurrence of I-129 in the waste solutions from the reprocessing 
plant. 
The retention behaviour of iodine sorption material in laboratory 
tests with air-N02 mixtures as carrier gas is described. In addition 
the efficiency of the material in the tank and solvent exhaust gases 
of a reprocessing plant is discussed. 

RESUME. FILTRAGE DE L'IODE DE L'AIR EXTRAIT D'INSTALLATIONS DE RE
TRAITEMENT. On con~oit actuellement de futures installations de re
traitement d'une capacite de 1500 t/a de combustible. Si l'on admet 
que le combustible provient de reacteurs ä eau legere, decharge apres 
deux ans d'exploitation en puissance et retraite apre& un refroidisse
ment de 160 jours, le facteur total de decontamination doit atteindre 
1800 pour que l'emission d'I-131 par la cheminee d'evacuation d'air 
de l'installation de retraitement ne depasse pas 0,1 mCi/h. 
En outre, en une annee d'exploitation de l'installation de retraite
ment, il apparait environ 280 kg d'I-129 d'une activite totale de 
46 Ci. Il apparait opportun de lier l'I-129 (T l/2 1,7 x 107 a) des 
le debut du procesaus de retraitement ä des materiaux de sorption 
solides susceptibles d'un entreposage final. Tous les problemes que 
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pose l'apparition de l'I-129 dans les solutions de rejet au cours du 
processus de~etraitement sont ainsi evites. 
Il est rendu compte de la tenue des materiaux de sorption de l'iode 
au cours d'essais de retention en laboratoire avec des melanges 
air-N02 utilises comme gaz porteur. En outre, on discute de l'effi
cacite du materiau sur les gaz d'extraction des reservoirs et des 
dissolveurs. 
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Die wachsende Zahl von Kernreaktoren erfordert die Wiederaufarbeitung 

von abgebrannten Brennelementen, d. h. die Abtrennung der weiter ver

wendbaren wertvollen Bestandteile wie Uran und Plutonium vom Spalt

produktgemisch. In Deutschland werden z. z. bestrahlte Brennelemente 

an der Wiederaufarbeitungsanlage in Karlsruhe mit dem PUREX-Verfahren 

aufgearbeitet. Diese Prototyp-Anlage ist für einen kleinen Teil der 

Kapazität einer großen Wiederaufarbeitungsanlage ausgelegt. Zukünf

tige Wiederaufarbeitungsanlagen werden für einen Brennstoff-Durch

satz von 1500 t/a geplant. Derartige Anlagen können den Brennstoff 

für eine installierte Kernkraftwerksleistung von 45 GWel aufarbeiten. 

Setzt man voraus, daß dieser Brennstoff aus Leichtwasserreaktoren 

stammt, nach 2 Jahren Leistungsbetrieb entladen und einer Kühlzeit 

von 160 Tagen aufgearbeitet wird, ist mit einem Anfall von ca. 

1,6 • l~Ci 1 ' 1 J pro Jahr zu rechnen. Um eine Emission von 0,1 mCi/h 

nicht zu überschreiten, muß ein Dekontaminationsfaktor von 1800 in 

der obengenannten Anlage mit Sicherheit erreicht werden; dies ent

spricht einem Abscheidegrad der eingesetzten Filter von 99,95 %. 

Außerdem fallen im Verlaufe eines Betriebsjahres der Wiederaufar

beitungsanlage bei einem geplanten Abbrand von 60.000 MWd/t U (1) 

ca. 788 kg 12 'J, mit einer spezifischen Aktivität des 129 J von 
-~ 

1,63 • 10 Ci/g, d. h. eine Gesamtaktivität von 128,4 Ci 129 J, an. 

Nach Abschätzungen von Russel und Hahn (2) werden bei Berücksichti

gung aller Verteilungsfaktoren in einer großen Anlage der Nuclear 

Fuel Services in West Valley ohne zusätzliche Filterung 90 % des Ge

samtjodinventars an 12 'J über den Kamin abgegeben. Ueber den Zeit

raum des Auflöserprozesses wurde eine 5- 10 %ige 129 J-Abgabe von 

Cochran et. al (3) gemessen. Eine beträchtliche Menge 12 'J wird zu

sätzlich bei der Rückgewinnung der Salpetersäure freigesetzt; weiter 

scheidet sich Jod durch die langen Abgaswege vorübergehend ab und 

wird allmählich mit dem Abluftstrom ausgetragen. 

Hauptmerkmale zur Bewertung der sicherheitstechnischen Bedeutung 

des 12 'J 

1. Durch die hohe Spaltausbeute von 1% werden große 129 J-Mengen 

erzeugt. 

2. Die Halbwertszeit von 1,7. 107 a kann zu einer dauerhaften lo

kalen und möglicherweise weltweiten Kontamination führen. 
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3. Die physiologische Anreicherung in der Schilddrüse ist eine Ge

fahrenquelle. 

4. Die niedrige ß- und l( -Energie bereiten beim Nachweis Schwierig

keiten. 

Es erscheint zweckmäßig, das 12 'J bereitsamAnfang des Aufarbei

tungsprozesses an feste Sorptionsmaterialien im Abgasstrom zu bin

den, die abgepackt in Fässern ohne weiteren Arbeitsgang endlagerungs

fähig sind. Jod sollte nicht in Lösungen angereichert werden, da 

mit teilweiser Freisetzung, vor allem bei der Durchführung von Ver

fahrensschritten zur Ueberführung der flüssigen Abfälle in eine 

feste Form gerechnet werden muß. Dies gilt vor allem für Verfah

rensschritte, bei denen höhere Temperaturen angewandt werden wie 

bei der Bituminierung, Verglasung und Verbrennung der radioaktiven 

Abfälle. 

Ziele der Entwicklung von Jodfiltern 

1. Der Abscheidegrad soll~ 99,99 % betragen. 

2. Die Kapazität der Jodfilter soll möglichst groß sein. 

3. Die dauerhafte Bindung des Jodes an das Sorptionsmaterial soll 

gewährleistet werden, so daß ein leicht handliches endlagerungs

fähiges Produkt entsteht. 

Die bisher durchgeführten Arbeiten betrafen den zukünftigen Einsatz 

eines Jod-Sorptionsmaterials in den Abgasfiltern von Wiederaufar

beitungsanlagen. In Zusammenarbeit mit der Fa. Bayer, Leverkusen, 

wurde das Jod-Sorptionsmaterial AC-6120 entwickelt; es hat eine 

Silber-Imprägnierung von 7,5 Gew.%, eine Korngröße von 1 - 2 mm und 

eine spezifische Oberfläche von -125 m2 /g. 

Probenahme in der Wiederaufarbeitungsanlage 

Die Abscheidung des 12'J wurde in den Originalabgasen der Wieder

aufarbeitungsanlage durchgeführt. Abb. 1 zeigt den bisher benutzten 

Aufbau der Probenahmestelle. Es werden Teilströme von Auflöser

bzw. Behälterabgasen mit konstanter linearer Luftgeschwindigkeit 

(25 cm/s) durch Testbetten mit dem Sorptionsmaterial AC-6120 
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vom Behalter vom Aufloser 

Ab b • 1 Probennahmestelle Abgas Wiederaufarbe1tungs • 
anlage 

bei konstanter Temperatur 

von l50°C gesaugt. Die fil

trierten Abgase werden wie

der in den Abluftkanal zu

rückgeleitet. Eine Vorhei

zung der Abgase verhindert 

das Auskondensieren von 

N02 bzw. N2 o,. , HNO} , HN02 

und Wasser im Leitungs

system und in den Sorptions

betten. 

Die Untersuchungen mit dem 

Sorptionsmaterial AC-6120 

bezogen sich auf das Stand

zeitverhalten in Luft (4) 

und in den Abgasen der 

Wiederaufarbeitungsanlage. 

Zusätzlich wurde die Ab

scheidung von Methyljodid 

in Luft/N02 -Gemischen bei 

einem N02 -Gehalt der Luft 

von 1 - 10 Vol.% in Laborversuchen untersucht. 

Wirksamkeit der Jodfilter 

Bestimmt man nach einer Betriebsperiode das Verhältnis von Jod in 

Filterbetten und Jod im nachgeschalteten Sicherheitsbett, kann man 

die über die Betriebszeit kumulierte Durchlässigkeit des Jod-Sorp

tionsmaterials ermitteln. Flir die Bestimmung dieser Durchlässigkeit 

in Abhängigkeit von derBeladungist das langlebige 129 J und das 

inaktive 127 J (Isobarenausbeute: 20% der Ausbeute an 129 J) heran

zuziehen, da der Abscheidegrad eines Filterbettes mit steigender 

Beladung sinkt und die Jodbeladung nicht gleichmäßig über die Bett

Tiefe erfolgt. Falsche Werte erhält man, falls die Bestimmung der 

kumulierten Durchlässigkeit mit Jodisotopen durchgeführt wird, die 

gegenüber der Beaufschlagungszeit eine kurze Halbwertszeit haben. 

Die nach einer bestimmten Betriebsperiode vorhandene Durchlässig-
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keit des Jodfilters kann durch Laborversuche an Proben des Sorp

tionsmaterials ermittelt werden (z. B. mit CH3
1 ' 1 J als Prüfmittel, 

Tab. I). 

Tab. I Abscheidegrade von AC-6120 nach Einsatz in einer Wiederaufarbeitungsanlage 
(Laborversuche) 

Adsorbermaterial: AC-6120; Imprägnierung: ca. 74 mg Ag/g AC-6120 
Einsatzzeit in den Abgasen der Wiederaufarbeitungsanlage: 
Abscheideperiode I: 13 d; II: 20 d; III: 10 d; IV: 34 d 

Laborversuche 

Trägergas: Feuchtluft 150° C (Taupunkt 30° C), teilweise mit Zusatz von 2,5% N0 2 

Vorströmzeit: > 24 h 
Beaufschlagung (Prüfmedium + Trägergas): 1 h 
Nachströmzeit (nur Trägergas): ~ 21 h 
Prüfmedium: ca. 1,5 mg 127J/g AC-6120 vermischt mit ca. 2,5 11Ci CH 1

131 J/g AC-6120 
(berechnet fUr 10 cm Bett-Tiefe) 

Abscheidegrade in \ll 

Bett-Tiefe in Cll 

Abscheide- Abgas aus: '• 'J-Menge 

1 I I periode in 11g ++) 2,5 5,0 7,5 10,0 

Verweilzeit in a 
0,1 0,2 0.,3 0,4 

I +) Auflöaer 19 95,4 99,951 99,9949 99,9965 

II " 76 63,1 98,9 99,9989 99,9998 

III " 171 6o,3 97,8 99,9969 99,9997 

IV " 373 45,5 90,7 99,979 99,9999 

I Behälter 0,16 73,0 99,85 99,9998 

II " 1,3 54,4 81,1 93,3 

III " 0,32 90,9 99,96 99,9997 

IV " 5,0 41,5 71,5 90,2 

Vergleiche- - 0 93,8 99,972 99,9998 versuch 

+) Versuche wurden mit 2,5 \ll NO, gefahren. 

++) angegeben iat die Summe der in den 4 Test-Betten abgeschiedenen 
' 1 'J -Mengen. 

99,9999 

97,7 

99,99995 

96,6 

99,99992 
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Die während der Beladung in den einzelnen Filterbetten abgeschiedenen 
12 'J-Mengen wurden durch Aktivierungsanalyse bestimmt. Zur Gegen

kontrolle diente die chemische Analyse des Gesamtjodgehaltes von 
12 'J und 127 J nach verschiedenen Verfahren, die abhängig vom Jod-Ge

halt der Probe angewandt wurden. In Spalte 3 der Tab. I sind die 
12 'J-Mengen für verschiedene Abscheideperioden aufgeführt. 

Unter Verwendung der Ergebnisse der quantitativen Jodanalyse wurden 

außerdem die Abscheidegrade in Abhängigkeit von der spezifischen 

Jod-Beladung des AC-6120 für verschiedene Filterbett-Tiefen berech

net. Abb. 2 zeigt die Kurven für die Abhängigkeit des Abscheidegra

des von der spezifischen Beladung in Auflöser Abgasen; während aus 

Abb. 3 die entsprechenden Kurven für Behälterabgase zu entnehmen 

sind. 
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Spoz1f1scho Betadung 1n mg 129J /g AC 6120 

Abscheidegrad '"'"AC-6120 fur Jod aus dem 
BohaUer-Abgas als FunktiOn der spez1f Boladung 

f 80 

I 
70 

Bon-Tiefe 
a • ?.Sem 
o • 5.0cm 
• • 2.5cm 

10° 5 101 

Spez1f1sche Boladung 1n mg 129J/g AC 6120 

Abscheidegrad von AC -6120 fur Jod aus dem 
Ab b • 2 Aufloserabgas als Funktion der spezlf. Boladung 

Der Kurvenverlauf zeigt deutlich das Absinken der Abscheidegrade 

5 

der Testbetten mit steigender spezifischer Beladung infolge des 

Verbrauches an Silberimprägnierung durch Umsetzung der Halogene zu 

Silberhalogeniden. Frühere Untersuchungen (5) weisen auf einen voll

ständigen Verbrauch des vorhandenen Silbers in Laborversuchen bei 
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der Reaktion mit Jod bzw. Methyljodid hin. Da neben 129J und 127J 

auch Brom als Spaltprodukt auftritt, wird ein zusätzlicher Anteil 

der Silberimprägnierung aufgebraucht. Potentiometrische Titrationen 

ergaben auf dem ersten Sorptions-Bett einen AgBr-Anteil von 15 -

20 % des Gesamt-Silberhalogenidgehaltes. Die Abhängigkeit der Ab

scheidegrade von der Vorbeladung mit Jod in den Originalabgasen der 

Wiederaufarbeitungsanlage ist in Spalte 4 der Tab. I deutlich zu 

erkennen. Dabei ist zu berücksichtigen, daß die Hauptmenge der schon 

vorhandenen Halogene auf den ersten beiden Betten durch chemische 

Reaktion gebunden wurde. 

Die in den Behälter-Abgasen beladenen Testbetten zeigten bereits 

nach Aufnahme geringer 129 J-Mengen in nachfolgenden Laborversuchen 

relativ niedrige Abscheidegrade. Diese wurden durch sehr unterschied

liche Komponenten herbeigeführt. Der Vergiftungseffekt beruht teil

weise auf der Reduktion der Imprägnierung zu Silberoxid durch orga

nische Lösungsmittelbestandteile, die organische Phosphate, Nitrate 

und weitere Radiolyseprodukte sowie die Lösungsmittel Dodecan und 

Tributylphosphat enthalten. Die Bildung von Silberphosphat wird 

nicht ausgeschlossen. 

Abscheidegrad von AC-6120 in Luft-N02 -Mischungen verschiedener Kon

zentrationen 

Die in Wiederaufarbeitungsanlagen eingesetzten Jod-Sorptionsmittel 

müssen auch nach wochenlangem Kontakt mit N02 ihre volle Wirksam

keit beibehalten. Aktivkohle verliert ihre Abscheideeigenschaften 

gegenüber Spaltjod durch Reaktion mit N02 zu leicht entzündlichen 

Reaktionsprodukten. Ag-Zeolithe können nach kurzer Kontaktzeit zu 

gallertartigen Massen aufquellen. Auf Abb. 4 wird die Durchlässig

keit von AC-6120 für CH3131 J als Funktion der N02 -Konzentration in 

Luft für verschiedene Filterbett-Tiefen gezeigt. Bei einer Arbeits

temperatur von 150°C ergibt sich ein relativ geringer Einfluß im 

Bereich zwischen 1 % und 10 % N02 • Damit ist eine wichtige Voraus

setzung für die Funktion eines Abluftfilters an Wiederaufarbeitungs

anlagen erfüllt, da in den Auflöser-Ahgasen der N02 -Gehalt stark 

schwankt. 
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2.5 5 75 
Bett- T1efe 1n cm 

Durch1ass1gke1l von AC- 6120 fur CH 3
131 J 1n 

Abhang1gke1t vom N~-Anlell on der Luft 

,.,. 
10 

In Tab. II sind die im Labor

test mit dem Prüfmittel aus 

CH5 
1 '1 J und CH5 

1 2 7 J gemes

senen Abscheidegrade in 

Luft/N02 -Mischungen aufge

führt. 

Regeneration der Filter

betten 

Die Testbetten aus AC-6120 

in den Auflöser- und Be

hälterabgasen der Wiederauf

arbeitungsanlage wiesen bei 

allen Versuchen unterschied

liche Färbungen auf. Das 

Sorptionsmaterial aus den 

Auflöserahgasen färbte sich 

nur auf den ersten Zenti

metern in Anströmrichtung 

schwach grau, während die 

Proben aus den Behälterabgasen über alle aufeinanderfolgenden Betten 

dunkelgraublau durchgefärbt waren. Die starke Verfärbung war mit 

einer Verringerung des Abscheidegrades verbunden. Die Umsetzung des 

verfärbten Sorptionsmaterials mit N02 führte zur Entfärbung und zur 

Regeneration mit guten Abscheidegraden. 

In Abb. 5 sind die Ergebnisse von drei Laborversuchen (Kurve 1,2 

und 3) mit dem Sorptionsmaterial AC-6120 wiedergegeben, das 20 Tage 

mit Behälterabgasen in der Wiederaufarbeitungsanlage beaufschlagt 

wurde. Die Testbett-Temperatur betrug bei allen Versuchen 150°C, 

der Taupunkt war auf 30°C eingestellt und die lineare Luftge

schwindigkeit ergab 25 cm/s. 

Kurve 1 zeigt die hohe Durchlässigkeit des Sorptionsmaterials gegen

über CH5
151 J als Prüfmedium in Luft, während durch Kurve 4 die ge

ringe Durchlässigkeit von frischem AC-6120 dargestellt wird. Kur-

ve 2 gibt die Durchlässigkeit von AC-6120 nach einer Regenerations

zeit von 24 h in einem Gemisch von Luft und 2,5 % N02 wieder. 
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Tab. II Abecheidesrad von Jodadeorbermaterial AC-6120 in 

Luft-NOa-Miechungen verschiedener Konzentrationen 

Adeorber-Material: ca. 80 mg/g AC-6120 

Trägergas 

Vorströmzeit 

Feuchtluft (1 ata), l50°C (Taupunkt 30°C), 

vermischt mit NO., lineare Luftgeechwindigkeit: 25 cm/s 
24 h 

Beaufschlagung (Trägergas + Prüfmedium): 1 h 

Nachströmzeit 20 h 

PrüfmediWI 

NO. ( Vol. ~) 
im Trägergas 

1 

2,5 

5,0 +) 

10,0 +) 

1 

2,5 

5,0 +) 

10,0 +) 

ca. 1,5 mg CH, 117 J/g AC-6120, vermischt mit 

5- 9~Ci CH, 1 ' 1 J/g AC-6120 (Beladung berechnet 

auf 10 cm Bett-Tiefe) 

Integrale Abscheidegrade für CH, J (~) 

Bett-Tiefe in cm 

2,5 I 5,0 I 7,5 I 10,0 

Verweilzeit in s 

0,1 0,2 0,3 0,4 

98,4 99.9981 99,9994 99,9996 

98,5 99,9971 99,9991 99,9994 
98,1 99,986 99,9972 99,998o 
96,7 99,973 99,9954 99,9973 

Differentielle Abscheidegrade für CH, J (~) 

Bett 1 Bett 2 Bett 3 Bett 4 

98,4 99,88 68,9 36,2 

98,5 99,81 67,9 31,5 

98,1 99,30 78,2 27,3 

96,7 99,20 83,2 43,4 

+) Mittelwert von 2 Versueben 
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Als Trägergas wurde während der Beaufschlagung mit Methyljodid eben

falls N02 -haltige Luft verwendet. Kurve 3 zeigt die Durchlässigkeit 

des Sorptionsmaterials nach einer Regenerationszeit von 21 h in Luft 

mit 2,5 % N02 • Die Beaufschlagung mit Methyljodid erfolgte nach 

mehrstündigem Spülen der Apparatur und des Sorptionsmaterials mit 

Luft. Als Trägergas wurde während der Beaufschlagung und der Nach

strömzeit N02 -freie Luft genommen. 

In Abb. 6 sind die Ergebnisse von zwei Abscheideversuchen im Labor 

mit AC-6120 wiedergegeben, das vorher 20 Tage mit Auflöserahgasen 

beaufschlagt wurde. 

-.: 
!: ..., 
~ 

-g 
.2 

I 
::1 
.5I 
.t:. 
1:! 
d 

101 

10° 

10"1 

10·2 

10-3 

10"" 
Bett- T1ele 1n em 

25 5.0 7.0 10.0 

Ab b 5 Versuc:he zur Rog-rot1011 -.on verg1ftetem 
• AC -6120 durc:h N02 nach E1nsatz 1m 

Bthalterabgas 

102
,-----------------, 

101 

-.: 10° 5 

~ 
'r.~ 
u 
;; 

j 
10"1 

5!' 

j 
.t:. 
!:! 
d 10-2 

10-3 

10-4 

Abb. 6 

Bett-T1efe 1n em 

2.5 75 100 

Durehlass1gke1t von AC-6120 gegenuber 
CH3

131J nac:h E1nsatz 1m Aufloserabgas 

Die Bedingungen der Laborversuche, deren Ergebnisse in Abb. 5 durch 

die Kurven 1 und 2 wiedergegeben sind, entsprechen denen, die in 

Abb. 6 für die Kurven 1 und 2 angegeben wurden. Da das Auflöserah

gas N0
2 

enthält und organische Verunreinigungen des Gasstromes nur 

in geringem Maße auftreten, ist eine Vergiftung wie in den Behälter

abgasen nicht zu erwarten. Dementsprechend ist auch kein Regene

rationseffekt im Verlauf des Abscheidungsversuches im Labor unter 
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Tab. III Abseheideerade von AC-6120 nach Eineatz in einer Wiederauf
arbeitunseanlase, Laborversuche zur Regeneration 

Adeorbermaterial AC-6120; Imprägnierung: 78 mg As/g AC-6120 

Einsatzzeit in den Abgasen der Wiederaufarbeitungsanlage: 20 d 

Laborversuche 

Trägergas: Feuchtluft l50°C (Taupunkt }0°C), teilweise mit Zusatz von 2,5 ~ NOz 
Voratrömzeit: C!:: 24 h 

Beaufschlagung (Prüfmedium + Trägergas): 1 h 

Nachströmzeit (nur Trägergas): C!:: 21 h 

Prüfmedium I~ 1,5 mg CH,' Z7 J/g AC-6120, vermischt mit~2,5 JUCi CH,' '' J/g AC-6120 
(berechnet für 10 cm Bett-Tiefe) 

Abscheidegrade in ~ 

AC-6120 aus Zusammensetzung Bett-Tiefe in cm 
Abgasstrom des Trägergases 

I I 110,0 VOn I im Laborvereuch 2,5 5,0 7,5 

Verweilzeit in s 

0,1 0,2 0,3 0,4 

Auflöeer Luft 63,1 98,9 99,9989 99,9998 

Auflöeer Luft + 2,5 ~ NOz 68,7 98,0 99,89 99,9922 

Behältern Luft 54,4 81,1 93,3 97,7 

Behältern Luft + 2,5 ~ NOz 88,1 99,68 99,986 99,9968 

Behältern Vorströmzeit 91,7 99,937 99,990 99,9995 
+) 

Luft + N01 
dann nur Luft 

kein Abgas Luft 95,0 99,9925 99,99994 99,99999+) 

+) Keßgrenze erreicht 
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Anwendung von N02 -haltigem Trägergas festzustellen. 

Aus dem Verlauf der Kurven können folgende Schlußfolgerungen ge

zogen werden: 

AC-6120 wird in den Behälterabgasen zusätzlich zur Jodbeladung 

vergiftet. Durch Einwirkung von N02 wird die Vergiftung weit

gehend beseitigt (Vergleich von Kurve 1 und 3, Abb. 5). 

Wurde das AC-6120 durch ein N02 -Luftgemisch regeneriert, erhöht 

ein weiterer N02 -Zusatz zur Luft während der Beaufschlagung mit 

Methyljodid die Durchlässigkeit in geringem Maße (Vergleich von 

Kurve 2 und 3, Abb. 5). 

Durch einen geringen N02 -Gehalt in den zu filternden Abgasen kann 

die Vergiftung des AC-6120 weitgehend vermieden werden. Geringere 

Durchlässigkeit und höhere Standzeiten des Jodfilters sind zu er

warten. 

- Da in den Auflöserahgasen einer Wiederaufarbeitungsanlage N02 auf

tritt, sollten die Behälte~und Auflöserahgase vor dem Jodfilter 

gemischt werden. Dies gilt jedoch nur dann, wenn die Jodmengen in 

den Behälterabgasen so groß sind, daß eine Abscheidung erfolgen 

muß und durch die Zumischung der Behälterabgase vor dem Filter 

keine wesentliche Verringerung der Abscheideleistung für die aus 

den Auflöserahgasen stammenden, relativ großen Jodmengen eintritt. 

In Tab. III sind die in den hier diskutierten Versuchen erreichten 

Abscheidegrade aufgeführt. 

Zusammenfassung 

Ein Brennstoff-Durchsatz von 1500 t/a in einer geplanten großen 

Wiederaufarbeitungsanlage erfordert eine Filterung der radioaktiven 

Abgase mit hohem Abscheidegrad. Bei einem angenommenen Abbrand von 

60.000 MWd/t U fallen 788 kg 129 J über den Zeitraum eines Jahres an; 

d. h. eine Gesamtaktivität von 128,5 Ci 12 9J. 

Das Jod Sorbens AC-6120 ist durch seine ehern. Stabilität gegen 

NO -haltige Abgase bei einer Temperatur ab 120°C (zur Vermeidung 
X 

• der Kondensation von HN03 ) ein wirksames Agens zur Chemiesorption 



- 198-

des Spaltjodes, das nach Auflösen der Brennelemente in den Auflöser

ahgasen in hohen Konzentrationen als luftgetragener Kontaminant gas

förmig oder partikelförmig auftritt. 

Bei einer angestrebten Kühlzeit der eingelagerten Brennelemente von 

16C Tagen ist 131 J noch mit einer Aktivität vorhanden, die zur 

Filterung der Abgase zwingt. Bei der Auflösung von einer Tonne ab

gebrannter Brennstoffe erhält man pro Tonne Uran ca. 1 Ci131 J, d. h. 

bei 1500 t Durchsatz pro Jahr ist ein Anfall von ca. 1,5• l~Ci 
131 J zu erwarten. Diese hohe Aktivität an 1' 1 J erfordert eine zu

verlässige Abscheideleistung der eingesetzten Filter, um unzuläs

sige Belastungen der Umgebung einer Wiederaufarbeitungsanlage mit 

131J zu verhindern. 

Konstruktion und Entwicklung von Jod-Sorptionsfiltern für Wieder

aufarbeitungsanlagen müssen ausgerichtet sein auf große Jodkapazi

tät der Filter, Strahlungsbeständigkeit, NO -Beständigkeit und aus-
x 

reichende mechanische Festigkeit des Sorptionsmaterials. 

Als Lösungsmöglichkeit bieten sich an: 

1. Schüttbett-Filter in Form von endlagerungsfähigen automatisch 

verschließbaren Fässern. 

2. Wanderbett-Filter mit diskontinuierlicher Beschickung. 

In beiden Fällen ist das Sorptionsmaterial AC-6120 zur Abscheidung 

von Spaltjod einzusetzen. 
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UTILISATION DE ZEOLITHES ARGENTEES POUR LE 
PIEGEAGE A HAUTE TEMPERATURE DE L'IODE 

M. Belval et J. Miribel 

C.E.N. Cadarache 
St.Paul-lez-Durance - FRANCE 

RESUME. Le problème du piégeage de l'iode dans les boucles à haute 
température en vue des études de problèmes de sûreté a été résolu par 
l'emploi de tamis moléculaires 13X argentés. 
Le présent rapport fait état des essais qui ont été réalisés sur un 
certain nombre de matériaux. 
Un piégeage économique est constitué par du tamis 13X argenté à 
260 g/1. Son efficacité à 40~° C pour une vitesse de passage de 
70 cm/s est de l'ordre de 10 • 

KURZFASSUNG. VERWENDUNG VON SILBERZEOLITHEN ZUR JODABSCHEIDUNG BEI 
.HOHER TEMPERATUR. Das Problem der Jodabscheidung in Hochtemperatur
kreislaufen im Hinblick auf die Klarung von Sicherheitsfragen konnte 
durch die Vervendung von silberbeladenen Molekularsieben des Typs 
13X gelost verden. 
In dem vorliegenden Bericht verden die Versuche erortert, die mit 
einer Reihe von Materialien durchgeführt vorden sind. 
Eine virtscbaftliche Abscheidung vird mit dem silberbeladenen 
(260 g/1) 13X-Sieb erreicht. Sein Wirkungsgrad be~ 4oo• C und einer 
Durchlaufgeschvindigkeit von 70 cm/s liegt bei 10 • 

SUMMARY. UTILIZATION OF SILVERED ZEOLITES FOR IODINE TRAPPING AT HIGH 
TEMPERATURE. The problem of trapping iodine in loops at high tempera
tures, as it bears on etudies of safety problems, has been solved by 
the use of 13X silver-coated molecular sieves. 
This report describes the tests which have been carried out on various 
materials. 
An economical method of trapping is the use of a 260 g/1 silver-coated 
13X sieve. Its efficiency, at 4oo• C and a flow rate of 70 cm/s is in 
the region of 104. 
The appendix describes the method of manufacturing these sieves and 
the various tests conducted in order to determine manufacturing stan
dards. 
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Pour mener à bien les expériences liées à l'étude des problèmes 

de sûreté des réacteurs haute température, il est nécessaire de piéger aux 

alentours de 600° C les produits de fission ou d'activation volatils ou à 

tension de vapeur élevée à cette température et en particulier les radioiodes. 

Nous avons donc été amenés à rechercher un matériau susceptible de piéger 

l'iode et répondant aux spécifications suivantes : 

-conserver une efficacité d'au moins 99% à 600° C pendant trois mois. 

- avoir un taux de désorption négligeable, 

- ne pas dégager à la température d'utilisation des corps susceptibles soit de 

s'activer, soit d'~tre corrosifs vis à vis des matériaux de la boucle dans 

laquelle ils sont utilisés, 

avoir le prix de revient le moins élevé possible. 

Dans le cas particulier des expériences HTR, le piégeage est 

effectué sous atmosphère d'hélium ; on pourrait penser que les charbons actifs 

(qui ne peuvent pas s'enflammer sous atmosphère inerte) conservent à 600° C 

une efficacité suffisante. Des essais effectués sur deux types de charbon ont 

infirmé cette idée. Nous avons alors essayé les zéolithes argentées. Les essais 

effectuée sur une boucle d'étude à des températures différentes, d'une part, et 

avec des teneurs en argent variables, d'autre part, ont montré que ce matériau 

constituait un piège efficace à haute température. 

I - DESCRIPTION DE LA BOUCLE EXFERIMENTALE -

Le dispositif expérimental (figure 1) est un circuit fermé comprP 

nant une partie froide (à température ambiante) et une partie chaude dans 

laquelle la température peut ~tre réglée entre 20° C et 6000 C. 

La zone froide comprend essentiellement : 

- un circulateur de gaz 

- un volume tampon 

- un débitmètre 

-une bouteille d'argon avec détendeur 

La zone chaude est constituée par 

- un four de réchauffage 

- un générateur d'iode 

- un élément piège contenant le matériau à ess~er. 
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Un piège constitué par six pots de charbon de 1 cm d'épaisseur 

refroidis par des injections discontinues d'azote liquide permettant de mainte

nir la température à- 120° C et destiné à arr~ter l'iode non fixé à chaud, 

fait la transition entre la zone chaude et la zone froide. Les divers éléments 

sont reliés par une tuyauterie chauffée à l'aide de P,Yrothénax. Un régulateur 

de température permet de maintenir dans la boucle la température désirée. 

La mesure de l'activité sur les pièges était effectuée par spec-

trométrie 'i. 

L'efficacité est considérée comme le rapport entre la quantité 

qui entre et la quantité qui sort. 

II -ESSAIS DE PIEGEAGE DE L'IODE SUR CHARBON ACTIF -

Deux types de charbon ont été essayés. Dans chaque cas, ils 

étaient préalablement conditionnés sous vide à une température de 110° C pen

dant soixante-douze heures. 

Lorsque le charbon, sous atmosphère inerte, est porté à une 

température supérieure à 450° C, on observe une distillation. Pour cette rai

son, il n'a pas été jugé utile de poursuivre l'essai. 

II.2. - Charbon de houille TS -

Les essais ont été effectués sur des colonnes de 6 cm de charbon 
-1 traversées par un fluide (argon) contamiué en iode au débit de 3m3.h TPN. 

Le temps d'émission d'iode moléculaire a été limité à une heure, et le charbon 

était ensuite bal~é par un gaz propre pendant un temps suffisamment long pour 

permettre de mesurer la vitesse de désorption. Deux essais à des températures 

différentes ont permis de montrer que les charbons ne constituaient pas un 

matériau convenable pour le piégeage de l'iode à haute température. En effet, 

le tableau ~!_?suivant, qui résume les deux essais, fait apparattre, outre 

une mauvaise efficacité, un taux de désorption important. 
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TABLEAU I 

RESUME DES ESSAIS SUR CHARBON 

Température de piégeage 

Débit du fluide 

Vitesse de passage sur le charbon 

Epaisseur de charbon 

Durée de l'émission d'iode 

frurée totale de l'essai 

Activité d'I2 passée sur le piège 

Activité d' r2 retenLte en fin d'injection 

Activité d'I2 retenue en fin d'essai 

Efficacité "instantanée" pendant l'injection 

Efficacité en fin d'essai 

Vitesse de désorption 

1° ESSAI 

450 ° c 
3 rn 3.h-1 

-1 
77 cm.s 

6 cm 

1 h 

57 h 

496 f.i.Ci 

2° ESSAI 

350 ° c 
3 rn 3.h-1 

-1 
66 cm.s 

6 cm 

1 h 

160 h 

31 ,4 iJ.Ci! 
1 1 1 

! ( + 3mg I 127) ! ( + 3mg I 127) ! 
1 1 

295,3 iJ.Ci; 21,8 iJ.Ci; 

235,3 f.i.C"I 1. 11 '5 iJ.Ci! 

2,5 3,3 

1 ,9 1 ,55 

4% h 4%h 
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III -ESSAIS DE PIEGEAGE DE L'IODE SUR TAMIS .AOOENTES -

Une première série d'essais a été effectuée à l'aide d'un tamis 

moléculaire 13 X de formule : 

Na 86 

dont les ions Na avaient été en partie échangés par des ions Ag 

à l'aide d'une solution saturée de nitrate d'argent et contenant dans ses pores 

une quantité d'argent métallique équivalent à celle échangée, 

Dans une deuxième série d'essais, les tamis comportaient une quan

tité d'argent moins importante. 

Les essais ont été effectués sur la boucle décrite précédemment. 

Les conditions expérimentales étaient les suivantes : 

- Gaz vecteur 

- Concentration en I 127 

- Vitesse frontale sur le tamis 

Hélium 
-3 20 mg. rn 

-1 70 cm.s 

- Epaisseur de la boucle de tamis : 7 couches de 1 cm 

- Température 

-Durée de l'essai 

variable de 50° à 500 ° C suivant les essais 

3 heures 

L'efficacité en fonction de la température pour une couche de 5 cm 

de tamis argenté est représentée sur la figure 2. On peut voir sur la courbe 
4 

qu'à partir de 200 ° C, l'efficacité reste constante et est de l'ordre de 10 • 

Les conditions expérimentales étaient les suivantes : 

- Gaz vecteur 

- Température du gaz vecteur: 300 ° c 
-Durée de l'essai 3 heures 

- Composition du piège 6 couches de 1 cm de tamis argenté 

- Concentration en iode 
dans le gaz vecteur -3 -1 1 de 2 • 1 0 à 9 , 6 • 1 0 mg 1 
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-Vitesse de passage 70 cm/s 

L'efficacité en fonction de la concentration est représentée 

figure 3. 

111.3.1 -Essai sur 500 h avec une seule injection d'iode 

pendant un temps court -

Les conVitions expérimentales étaient les suivantes 

- Température du gaz 
vecteur 

-Composition du piège 

- vitesse de passage 

- Concentration en iode 
dans le gaz vecteur pen
dant l'injection 

-Durée de l'injection 

-Quantité totale d'iode 
injecté 

-Durée totale de l'essai 

350 ° c 
6 couches de 1 cm de tamis argenté 

-1 
70 cm.s 

-3 2.10 mg/1 

3 heures 

3 mg 

500 heures 

Deux sondes gamma étaient placées respectivement sous le piège 

chaud et sous le piège froid. L'activité des deux pièges était enregistrée. 

Aucune augmentation notable de l'activité du piège froid n'a été 

observée pendant toute la durée de l'expérience. Un comptage sur les pots de 

charbon après démontage de la boucle a montré que l'activité fixée était de 

l'ordre du bruit de fond. On peut donc affirmer qu'aucune désorption de l'iode 

sur les tamis argentés ne se produit dans le temps. 

111.3.2.- Essai de longue durée avec injection d'iode échelon

nées dans le temps -

Les conditions expérimentales étaient les suivantes 

- Température du gaz vecteur 

- Composition du piège 

-Vitesse de passage 

- Concentrationm iode lors de 
chaque injection 

550 ° c 
5 couches de 1 cm de tamis 

60 cm.s-1 

9 générations de 18,8 mg d'iod~ 
3 à la concentration de 18 mg.m 



- Durée des injections 

- Quantité totale d'iode injec
té 

- Durée totale de 1' essai 
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-3 1 injection de 380 mg à 4365 mg.m 

30 mn pour les 9 premières 5 mn pour la 

10ème 

549 mg d'iode 127 marqué à l'iode 131 

646 heures 

Comme dans l'essai précédent, un piège charbon froid était placé 

en aval et l'activité des deux pièges était enregistrée. 

Après les neuf premières générations, aucune activité décelable 

n'était enregistrée sur le détecteur aval. Etant donné la sensibilité de ce 

détecteur, on peut affirmer que l'efficacité des 5 cm était supérieure à 103 

Au cours de la dixième injection (avec une concentration 120 fois 

supérieure à celle des injections précédentes), un passage d'iode a pu ~tre 

décelé par le détecteur aval. Un comptage sur les pots de charbon froid et 

sur les pots contenant le tamis a permis de définir l'efficacité après la 

dixième injection : 

e 3,2.10 2 

Le tamis argenté était utilisé dans les conditions suivantes 

- Gaz vecteur 

- Température 

- Pression 

-Vitesse de passage 

- Nature de 1 1 iode 

Hélium 

450 ° c 
40 bars 

40 cm/s 

Produit de fission 

Le piège était constitué par deux couches de tamis argenté main

tenues par des plaques d'acier ino~dable fritté. 

Une partie importante de l'iode était retrouvée sur le premier· 

fritté. L'efficacité du tamis argenté était légèrement inférieure à 100. 
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IV - C 0 N C L U S 1 0 N S -

Les tamis moléculaires argentés constituent un excellent matériau. 

Néanmoins c'est le seul matériau adapté à l'heure actuelle, au piégeage dans 

les boucles HTR. Les quantités utilisées étant faibles le prix du tamis est 

négligeable devant le coat des expériences. 
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Tamis moléculaires 13 X argentés 

( 
~--

• 

100 200 300 TEMPÉRATURE •c 

conditionnés à 4oo·c 
gaz vecteur: Hélium 
concentration en Iode 127: 20 mg.m-3 fig.2 
vitesse: 70 cm.s-1 
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Tamis moléculaires 13 X argenl~s 

14.1 
Efficacité en fonction de la 

.... concentra/ion du gaz porteur -0 en Iode ~ 
0 

\ ~paisseur: 5 cm 
1 -

~ vi/esse: 70 cm.s· 
lemp~ralure: 400 •c -, 

\.. -, 

\ 
\ 

' 

CONCENTRATION 

1 10 mg.J1 

fig.3 
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PRtlFUNG VON JODFILTERANLAGEN 

J.G. Wilhelm, H.G. Dillmann und K. Gerlach 

Gesellschaft für Kernforschung 
Karlsruhe - B.R. DEUTSCHLAND 

KURZFASSUNG. Das in der BRD praktizierte Verfahren zur Prüfung von 
Jodfiltern für kerntechnische Anlagen besteht aus der Chargen-Prüfung 
des Sorptionsmaterials unter Standard- und simulierten ungünstigsten 
Störfallbedingungen und der Vor-Ort-Prüfung der eingebauten Jodfil
teranlage. Ausserdem wird in geeigneten Zeitabständen Sorptionsmate
rial aus sogenannten Kontrollfiltern untersucht, die im Bypass zum 
Sorptionsteil der Jodfilter angeordnet sind. Die angewandten Prüf
verfahren und Prüfapparaturen werden im einzelnen beschrieben und 
diskutiert. 
Zum zukünftigen Umfang der Filterprüfung werden aufgrund der gewonne
nen Erfahrungen Vorschläge gemacht, die als Diskussionsgrundlage für 
ein einheitliches Prüfverfahren dienen sollen. 

SUMMARY. THE TESTING OF IODINE FILTER SYSTEMS. The method used in the 
Federal Republic of Germany for testing iodine filters for nuclear 
plants consists of batch testing the sorption material under normal 
and simulated incident conditions, and of in situ testing the filters 
after installation. In addition to this, sorption material from test 
filters, which are situated in a by-pass line to the filter's sorp
tion section, are examined at appropriate intervals. The methods and 
equipment used in testing are described and discussed in detail. 
Based on the experience obtained, proposals are made concerning the 
extent to which filter testing will be carried out in the future. 
They are intended to form the background of discussions on a uniform 
method of testing. 

RESUME. ESSAI DE DISPOSITIFS DE FILTRATION D'IODE. La methode utili
see en RFA pour essayer des filtres ä iode destines aux installations 
nucleaires consiste ä essayer des charges de la substance sorbante 
dans des conditions normales et dans des conditions simulees d'acci
dent et ä examiner in situ le dispositif de filtration d'iode. En 
outre, ä intervalles de temps appropries, on controle le materiau 
sorbant de filtres dits de controle, places en derivation ä la partie 
sorbante des filtres ä iode. On decrit et discute cas par cas des 
methodes et appareillages de controle utilises. 
Les resultats ainsi obtenus permettent de formuler des propositions 
sur l'ampleur future des essais de filtres, qui serviront ensuite de 
base de discussion pour la mise au point d'une methode de controle 
uniforme. 
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1. Art und Umfang der Prüfungen 

Die Inbetriebnahme- und Wiederholungsprüfungen von Jodfiltern 

sollen die Abscheideleistung gegenüber Spaltjod nachweisen. Auf 

Anforderung der Aufsichtsbehörde oder anderer Auftraggeber werden 

z. z. folgende Prüfungen durchgeführt: 

- Vor der Inbetriebnahme werden Proben der Originalcharge der im 

Jodfilter eingesetzten, ungebrauchten Aktivkohle im Labor unter 

Einstellung der ungünstigsten zu erwartenden Betriebsbedin

gungen in Hinsicht auf Verweilzeit, relative Luftfeuchte, 

Temperatur, Druck und Beladung geprüft. Die Tiefe des Testbet

tes entspricht der des Jodfilters. Als Prüfmittel wird radio

aktiv markiertes Methyljodid, u. U. auch elementares Jod, ein

gesetzt. 

- Vor der Inbetriebnahme von Jodfilteranlagen, die während oder 

nach Störfällen zur Reinigung der Abluft eines Kernkraftwerkes 

dienen, werden außerdem Vor Ort-Prüfungen durchgeführt, die in 

erster Linie zur Feststellung mechanischer Lecks bestimmt sind. 

Als Prüfmittel wird ebenfalls radioaktiv markiertes Methyl

jodid oder elementares Jod eingesetzt. Die Vor Ort-Prüfungen 

werden unter normalen Betriebsbedingungen der Jodfilteranlagen 

durchgeführt. Zum Teil werden auch Anlagenabluftfilter, die nur 

bei Normalbetrieb benutzt werden, einer Vor Ort-Prüfung unter

zogen (1). 

Im Abstand von einem oder mehreren Jahren bzw. nach dem Wechsel 

der Aktivkohlefilterzellen oder einem Austausch der Aktivkohle 

sind Vor Ort-Wiederholungsprüfungen vorgesehen. 

- Nach bestimmten Betriebszeiten wird die Abscheideleistung der 

Jodfilter durch Laboruntersuchung von Aktivkohleproben aus 

Kontrollfiltern überprüft. Diese Untersuchung ist weniger auf

wendig als eine Vor Ort-Prüfung, kann aber nur dann durchge

führt werden, wenn die Aktivkohle in den Kontrollfiltern und 

den Jodfiltern aus der gleichen Charge stammt und über den 

gleichen Zeitraum mit der gleichen Abluft beaufschlagt worden 

ist. Es werden dieselben Prüfbedingungen angewendet wie bei 

der eingangs angegebenen Laborprüfung der ungebrauchten Aktiv-
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kohle. Mechanische Lecks der Jodfilter werden durch diese Labor

prüfung nicht erfaßt. 

2. Prüfmethode zur Bestimmung der Jod-Abscheideleistung von Aktiv

kohle im Laborversuch 

2.1. Prüfbedingungen der Laborversuche 

Bevor auf Einzelheiten der Prüfme~hode und der Apparaturen 

eingegangen wird, erscheint es notwendig, die Anforderungen 

zu diskutieren, die an Jodfilter gestellt werden und bei der 

Prüfung der Aktivkohle zu berücksichtigen sind. 

In der BRD werden z. z. Jodfilter in Abluftanlagen einge

setzt, die unter einem Druck nahe dem Atmosphärendruck ar

beiten. Filteranlagen, die der Atmosphäre im Sicherheitsbe

hälter bei einem GaU unmittelbar ausgesetzt werden und die 

dort vorhandene Aktivität durch Umluftbetrieb schnell ab

bauen bzw. im Abluftbetrieb mit extrem hohen Dekontami

nationsfaktoren reduzieren müssen, werden bisher nicht ge

baut. Bei den meisten Abluftfilteranlagen muß trotzdem mit 

dem Auftreten von Abluft sehr hoher relativer Feuchte ge

rechnet werden, zumal Filteranlagen älterer Bauweise gewöhn

lich nicht mit Einrichtungen zur Reduzierung der relativen 

Luftfeuchte durch Erhitzung oder Absenkung der Taupunkt

temperatur, z. B. durch Auskondensation von Wasser oder 

durch Trocknung, eingerichtet sind. Besondere sicherheits

technische Bedeutung kommt den Abluftfilteranlagen zu, die 

während oder nach Reaktorstörfällen eingesetzt werden. Dies 

sind z. B. die Ringraum- bzw. Ringspaltabluftfilteranlagen 

wassergekühlter Reaktoren, die zur Aufrechterhaltung eines 

Unterdruckes im Ringraum zwischen dem Reaktorsicherheitsbe

hälter und einer diesen umschließenden Betonkuppel, Blech

haut oder des Reaktorgebäudes eingesetzt werden. 

Setzt man nach einem Kühlmittelverlust-Unfall ein einwand

freies Funktionieren (geringe Leckrate) des inneren, druck

aufnehmenden Sicherheitsbehälters sowie kein Auftreten zu

sätzlicher Dampfleckagen aus den im Ringraum vorhandenen 
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Anlageteilen voraus, können extrem hohe Luftfeuchten nur vor 

bzw. bei Störfallbeginn (nicht belüfteter bzw. klimatisierter 

Ringraum) und gegen Ende des Abkühlungsprozesses des Sicher

heitsbehälters vorliegen, da die relative Luftfeuchte im 

Ringraum durch die schnelle Erwärmung der Sicherheitsbe

hälterwandung und damit des im Ringraum befindlichen Luft

volumens abgesenkt wird. Die für die Aktivkohle des Ring

raum-Abluftfiltere kritischste Kombination von relativer 

Luftfeuchte und Temperatur des Trägergases wäre durch 100 % 

relative Feuchte (r. F.) und die dazugehörige Taupunkt

temperatur bzw. die dem Taupunkt am nächsten liegende, im 

Ringraum zu erwartende Temperatur und die entsprechende 

relative Luftfeuchte gegeben. 

Die meisten Untersuchungen der Abscheideleistung einzelner 

Aktivkohlen werden in unserem Labor daher bei hoher rela

tiver Feuchte der als Trägergas für das Prüfmittel benutzten 

Luft durchgeführt. Ueberwiegend wird bei relativen Luft

feuchten von 98 - 100% gearbeitet. Da an den von uns bisher 

untersuchten imprägnierten Aktivkohlen bei gleichzeitigem 

Auftreten von extrem hoher Luftfeuchte und erhöhter Tempe

ratur höhere Abscheidegrade gemessen wurden als bei extrem 

hoher Luftfeuchte und Raumtemperatur, werden die Prüfungen 

zur Ermittlung des Abscheidegrades üblicherweise bei Raum

temperatur vorgenommen. Die Ergebnisse der Laborprüfung der 

Aktivkohle bei 98 - 100% r. F. sind nur dann mit aus

reichender Sicherheit übertragbar, wenn Taupunktunterschrei

tungen in der zu reinigenden Abluft und Kondensateinspei

cherung in der Aktivkohle entweder unter den zu erwartenden 

Betriebsbedingungen nicht möglich sind oder durch konstruk

tive Maßnahmen eingeschränkt werden. Da dies nicht immer 

der Fall ist, zeigte sich bei der Prüfung von Jodfilteran

lagen, die durch Kondensateinspeicherung infolge Abkühlung 

der Abluft auf dem Weg zur Filteranlage und Taupunktunter

schreitung in der Aktivkohle unbrauchbar geworden waren, ob

wohl durch das dem Aktivkohlefilter vorgeschaltete Schweb

stoffilter der Klasse S während der relativ kurzen Be

triebsperioden, in denen Taupunktunterschreitungen möglich 
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waren, Nebelabscheidung erfolgte. 

2.2. Prüfmittelherstellung 

1. 

2. 

3· 

4. 

5-

6. 

7. 

Die Abb. 1 und 2 zeigen schematisch die Apparaturen, in de

nen radioaktiv markiertes Methyljodid bzw. elementares Jod 

für die Laborprüfung von Jod-Sorptionsmaterial hergestellt 

wird. 

1...__,_ 

5 

Abb.1 

He-:Uruckflasche 

Durchflußmesser 

Rückflußkühler 

Reaktionsgefäß 

Wasserbad 

Heizplatte und Magnet-
rühr er 

Thermometer 

8 9 9 

Apparatur 
zur Herstellung von 

Methyljodid. 

12 

8. Wasserfallen 

9. U-Rohre 

13 

10. Dewar mit C02 /Aceton 

11. Dewar mit N2 fl. 

12. Aktivkohle-Filter 

13. Blasenzähler 

14. Zum Abzug 

14 

-
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Abb.2 
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7 8 

I ~
_,, 

-----------.-. --- ---

11 12 

7 

Apparatur zur Herstellung von 
elementarem Jod 

9 10 

... 
.. 

'• : .. .. 

Druckflasche, synth. Luft 8. Wasserfalle 

Durchflußmesser 9. Aktivkohle-Filter 

Trockenmittel 10. Blasenzähler 

13 

Schwebstoffilter 11. Dewar mit Eis/Kochsalz 
Klasse S 

Reaktionsgefäß 12. Dewar mit N2 fl. 

Ofen 13. Zum Abzug 

Dreiweghahn 

Es werden folgende Reaktionen angewandt: 

Als Träger wird für beide Darstellungsmethoden K127 J ein

gesetzt, die 131 J-Aktivität wird in Form von K131 J in wäss

riger Lösung in das Reaktionsgefäß eingebracht. Da es sich 

um übliche präparative Darstellungsmethoden handelt, werden 

an dieser Stelle keine weiteren Einzelheiten angegeben. Es 

sei lediglich darauf hingewiesen, daß die Herstellung aus-
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reichend reiner Endprodukte ein Arbeiten in vollständig fett

freien Glasapparaturen und eine zusätzliche Destillation der 

gewünschten Endprodukte voraussetzt. Wurde elementares Jod 

hergestellt, sollte unmittelbar vor dem Einleiten in die 

Prüfapparatur die in dem Probengefäß immer in geringem An

teil auftretende "leichtflüchtige Fraktion" durch kurzes 

Abblasen entfernt werden. 

2.3. Prüfapparaturen 

In Abb. 3 ist das Fließbild einer bei der Gesellschaft für 

Kernforschung entwickelten Apparatur zur Prüfung der Ab

scheideleistung von Jod-Sorptionsmaterialien unter Normal

druck wiedergegeben. Diese Feuchtluftapparatur erlaubt Mes

sungen im Bereich von 5 - 100 % r. F. bei Temperaturen des 

Trägergases (gewöhnlich Luft) zwischen 10 und 80°C und einem 

Durchsatz bis zu 1,8 m3 /h. 

Das Jod-Sorptionsmaterial wird in Form von Testbetten einge

bracht, die einen Durchmesser von 2,5 cm haben. Es können 

mehrere Testbetten hintereinander bis zu einer Bett-Tiefe 

von insgesamt 50 cm eingesetzt werden. Das pro Testbett be

nötigte Jod-Sorptionsmaterial wird eingewogen, nachdem eine 

genaue Bestimmung des Schüttgewichtes durchgeführt wurde. 

Dadurch wirken sich Schwankungen des Durchmessers der Glas

rohre, die zur Testbett-Herstellung benutzt werden, nicht 

auf die genau einzuhaltende Verweilzeit des Trägergases im 

Testbett aus. Durch Einrütteln des Jod-Sorptionsmaterials 

mit einem Stampfvolumeter werden reproduzierbare Packungs

dichten erreicht und Lecks vermieden. Die Testbetten werden 

durch wenig adsorbierende Netze und Federn aus Edelstahl 

im Glasrohr festgehalten und nach dem Einrütteln durch Aus

saugen mit einem Staubsauger vom Abrieb befreit. 

Die Funktionsweise der in Abb. 3 wiedergegebenen Feuchtluft

apparatur sei kurz beschrieben. Durch ein Schwebstoffilter 

der Klasse S L-1_7 wird Laborluft angesaugt. Mit einem 

Durchflußmesser L-2_7 wird der Volumenstrom bestimmt. 
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2 4 

Abb. 3 

Schwebstoffilter Klasse S 8. 
Durchflußmesser 

Verdampfer 9. 

Heizstrecke 

Taupunktkühler 10. 

Kondensatbehälter 11. 

Badthermostat 12. 

4 

12 

6 
Apparatur 

zur Prüfung von 
Jod- Sorptionsmaterial 

Testbetten mit Jod-
Sorptionsmaterial 

Sicherheitsbetten mit Jod-
Sorptionsmaterial, geheizt 

Entfeuchter 

Druckflasche mit CH3 J 

Pumpe 

Anschließend wird der Luft Dampf aus einem Dampferzeuger 

L-3_7 zugemischt. Das Luft-Wasserdampfgemisch wird zur Ver

meidung von Kondensation über ein beheiztes Rohr L-4_7 in 

einen sogenannten Taupunktkühler L-5_7 geleitet, der doppel

wandig ausgeführt ist und eine sehr eng gewickelte Kühl

schlange besitzt. Die nach außen isolierte Doppelwandung 

und die Kühlschlange werden vom Kühlmittel aus einem 

Kryomat (nicht eingezeichnet) im Gegenstrom zur Feuchtluft 

durchströmt. Der Kryomat reguliert die Temperatur des Kühl

mittels mit einer Genauigkeit von ~ 0,03°C. Die Temperatur 

der Feuchtluft wird im Taupunktkühler auf den Sollwert 



- 219-

eingestellt und innerhalb eines Schwankungsbereiches von 

~ O,l°C konstant gehalten. Die überschüssige Luftfeuchte 

kondensiert im Taupunktkühler und wird in einem Rundkolben 

[-6_7 aufgefangen, gemessen und in bestimmten Zeitabständen 

daraus abgezogen. Die Feucbtluft mit nun genau eingestelltem 

Taupunkt wird durch ein schwach beheiztes, doppelwandiges 

Rohr aus dem Kühler abgezogen und beim Durchgang durch ein 

anschließendes, langes Glasrohr [-7_7, das durch einen Bad

Thermostaten temperiert wird, auf eine vorgegebene Tempera

tur gebracht. Der Bad-Thermostat wird innerhalb einer 

Schwankungsbreite von ~ 0,03°C auf dem vorgegebenen Soll

wert gefahren. Die relative Feuchte der Luft (oder eines 

anderen, beliebigen Trägergasgemisches) ergibt sich aus der 

Differenz zwischen der im Taupunktkühler eingestellten Tau

punkttemperatur und der im Thermostatenrohr [-7_7 eingestell

ten Feuchtlufttemperatur. Sind z. B. Feuchtlufttemperatur 

und Taupunkttemperatur gleich, beträgt die relative Luft

feuchte 100 %. Diese Betrachtung setzt voraus, daß zwischen 

Taupunktkühler und Testbett kein Druckabfall auftritt, der 

gleichzeitig zu einer Reduzierung des Wasserdampfpartial

druckes und damit einer Herabsetzung der relativen Luft

feuchte führen würde. Um diesen Effekt auszugleichen, muß 

die Taupunkttemperatur ggf. etwas angehoben werden. 

Zur Abscheidung eventuell noch vorhandener Tröpfchenaerosole 

aus dem Kondensationsprozeß im Taupunktkühler wird in das 

Thermostatenrohr eine Filterstrecke aus Glaswatte einge

setzt (nicht eingezeichnet). Diese wird vorwiegend bei sehr 

hohen Luftfeuchten benötigt, da anderenfalls die in sehr ge

ringen Mengen auftretenden Tröpfchenaerosole durch die Nach

erhitzung der feuchten Luft zwischen Taupunktkühler und 

Testbetten [-8_7 verdampft werden. Das zu prüfende Jod

Sorptionsmaterial befindet sich in den Testbetten. 

Als Prüfmittel benutztes gasförmiges CH3
12 7J + CH3

1 ' 1 J-Ge

misch wird in einer mit gereinigter und getrockneter Preß

luft aufgefüllten Druckflasche aus Edelstahl [-11_7 vor

rätig gehalten und über einen Durchflußmesser [-2 _7 der 
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Feuchtluft so weit vor dem Testbett zugemischt, daß eine 

gleichmäßige Konzentration über den Rohrquerschnitt erreicht 

wird. Elementares, radioaktives Jod als Prüfmittel wird un

mittelbar aus dem bei der Darstellung benutzten U-Rohr in die 

Feuchtluft eingespeist. Die Konzentration des Jodes wird über 

die Temperatur des U-Rohres und den Volumenstrom des Träger

gases durch das U-Rohr eingestellt. Durch Messung der Dosis

leistung des im U-Rohr vorhandenen Jodes wird die Abnahme 

der 131 J-Aktivität im U-Rohr überwacht und daraus die Kon

zentration in der Feuchtluft fortlaufend berechnet. 

Nach dem Passieren der Testbetten wird das Feuchtluft-Prüf

mittelgemisch durch eine Vorheizstrecke und geheizte Sicher

heitsbetten i-9_7 gesaugt, die aus einem Jod-Sorptions

material bekannt hoher Abscheideleistung bestehen. Die Vor

heizung wird so bemessen, daß die relative Luftfeuchte bei 

Erreichen der Sicherheitsbetten unter 30 % gesunken ist. Der 

Anteil an Prüfmittel, der von den Testbetten nicht zurückge

halten wurde, wird erfahrungsgemäß bereits durch einige von 

mindestens acht aufeinanderfolgenden Sicherheitsbetten abge

schieden. Durch Ausmessung der Aktivität in den Sicherheits

betten kann nach jedem Versuch die Vollständigkeit der Prüf

mittelabscheidung überprüft werden. Die Abluft der Sicher

heitsbetten wird entfeuchtet i-10_7, gemessen und über eine 

Membranpumpe i-12_7 in die Abluft des Isotopenabzuges, in 

dem sich die Apparatur befindet, abgegeben. 

Der Volumenstrom VTB der Feuchtluft durch die Testbetten be

stimmt die Verweilzeit. Da eine Messung von VTB bei extrem 

hohen relativen Luftfeuchten schwierig durchzuführen ist und 

die verschiedenen möglichen Betriebsbedingungen eine um

ständliche Eichung des Durchflußmessers bedingen würden, 

wird der Volumenstrom VL der angesaugten Laborluft (Maß

stelle hinter dem Schwebstoffilter i-1_7, der einem be

stimmten VTB entspricht, nach (I) berechnet: 



TL = 

TB = 

PL = 

fTB = 

~L = 

PS,TB = 

PS,L = 
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( P L- <t: TB • p S , TB) 
100 

Temperatur der Laborluft, in 

(I) 

OK 

Temperatur der Feuchtluft im Testbett, 

Druck der Laborluft, in mb 

relative Luft feuchte im Testbett, in % 

relative Feuchte der Laborluft, in % 

Sättigungsdruck des Wasserdampfes bei 

in 

TB' 

Sättigungsdruck des Wasserdampfes bei TL' 

OK 

in mb 

in mb 

Die Temperatur wird an allen wichtigen Stellen der Apparatur 

(z. B. im Taupunktkühler und an den Test- und Sicherheits

betten) fortlaufend gemessen und registriert; sämtliche 

Heizstrecken werden über Kontaktthermometer und Thyristor

regler gesteuert. Die relative Luftfeuchte wird durch 

psychrometrische Messung (diskontinuierlich), durch Messung 

der Taupunkt- und Testbett-Temperatur (kontinuierlich) und, 

bei Versuchen mit 98- 100% r. F.,durch die Taupunkt

spiegelmethode (kontinuierlich) kontrolliert. Bei der An

wendung der zuletzt genannten Methode werden an der Wandung 

des Thermostatenrohres [-7_7 kleine Beschlaginseln von 

Wasserdampfkondensat erzeugt, die über die Versuchsdauer auf 

gleicher Größe gehalten werden.Im Handel erhältliche Feuchte

meßgeräte bewährten sich bisher nur zum Anzeigen von kurz

fristigen Veränderungen der relativen Luftfeuchte, jedoch 

nicht zur direkten Messung, da ausreichende Linearität der 

Anzeige im Bereich der einzustellenden Luftfeuchten und ge

nügende Konstanz der Messung über längere Betriebsdauer 

nicht gegeben waren. Die Regelung der Feuchtluftapparaturen 

arbeitet auf ca. ~ 1 % r. F. genau, die Apparaturen können 
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ohne Beaufsichtigung über Nacht betrieben werden und lassen 

daher Dauerversuche über mehrere Tage ohne zusätzlichen Per

sonalaufwand zu. 

Es ist entscheidend für die Reproduzierbarkeit von Ab

scheidungsuntersuchungen, daß sich das Jod-Sorptionsmaterial 

im Adsorptions-Desorptionsgleichgewicht mit der ansträmenden 

Luftfeuchte befindet. 
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Wasserdampfadsorption an imprägn'-rter Aktivkohle 
Zeit in h 

Abb.4 

Abb. 4 zeigt die Abhängigkeit der an imprägnierter Aktiv

kohle adsorbierten Wassermenge von der Anströmzeit und Bett

Tiefe. Da die meisten Untersuchungen für Jodfilter mit einer 

Bett-Tiefe von 50 cm durchgeführt werden, wurde eine auf der 

sicheren Seite liegende Vorbefeuchtungszeit von~ 20 h fest

gelegt. Infolge des Iruckabfalls über die Testbett-Tiefe 

tritt bei isothermen Versuchsbedingungen ein Abfall der rela

tiven Luftfeuch~e mit der Testbett-Tiefe auf. Dieser Effekt 

flihrt bei größeren Bett-Tiefen zur Verringerung der Wasser

dampfadsorption in aufeinanderfolgenden Teilbetten und ist 

auf Abb. 4 deutlich zu erkennen. 
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Abb. 5 zeigt den Aufbau einer Apparatur, die eine Prüfung 

von Jod-Sorptionsmaterialien in Dampf-Luftgemischen unter er

höhtem Druck und bei hoher Temperatur erlaubt. Unter diesen 

Bedingungen ist die Regelung und Einstellung von Temperatur, 

Druck und relativer Feuchte mit verringerter Genauigkeit mög

lich, so daß größere Schwankungen der Versuchsergebnisse auf

treten, als bei Benutzung der in Abb. 3 wiedergegebenen 

Apparatur beobachtet wurden.Die Messung von Abscheidegraden 

bei erhöhtem Druck und höherer Temperatur eignet sich des

halb nach Meinung des Verfassers nicht als Standardmethode 

zur Bestimmung der Abscheideleistung von Jod-Sorptions

materialien. 

SI 

Apparatur zur Prüfung von 
Jod-Sorptto_..,lal 

in Dampf- Luftgtmllchen 
unter Drude und hohlr ~ 

Abb.5 

D Destille KK Kondensatkühler 

DE Dampferzeuger SB Sicherheitsbett 

RDK Rückdampfkühler TB Testbett 

DP Dampfpuffer A Aktivitätsaufgabe 

TPK Taupunktkühler K Kondensatabscheider 

LP Luftpuffer KW Kühlwasser bzw. Kühlmittel 



2.4. Auswertung der Abscheidungsuntersuchungen 

Zur Versuchsauswertung werden die Test- und Sicherheitsbet

ten demontiert, das Jod-Sorptionsmaterial jedes Einzelbettes 

wird in ein gesondertes Plastikschälchen überführt und sorg

fältig durchmischt, damit eine gleichmäßige Verteilung der 

Aktivität in der Probe gewährleistet ist. Durch Messung des 

Photopeaks der 0,36 MeV t-Linie mittels NaJ(Tl)-Szintilla

tionsdetektor und Vielkanalanalysator wird die Aktivität 

jedes Einzelbettes bestimmt. Die Meßergebnisse werden mit 

einem Computerprogramm mit Geometriefaktor, Zerfallszeit 

und Untergrundzählrate korrigiert und sowohl auf Einzelab

scheidegrad jedes Testbettes (differentieller Abscheidegrad) 

als auch Gesamtabscheidegrad in Abhängigkeit von der Bett

Tiefe (integraler Abscheidegrad) ausgewertet. Die Abscheide

grade ergeben sich auf einfachste Weise aus dem Verhältnis 

der im betrachteten Testbett abgeschiedenen Aktivität zur 

in den gesamten Test- und Sicherheitsbetten abgeschiedenen 

Aktivität. Diese Auswertung liefert mehr Informationen und 

ist wesentlich genauer als eine Bestimmung des Abscheide

grades an einem nicht unterteilten Testbett durch Messung 

der Roh- und Reinluftkonzentration mit Hilfe von Probensamm

lern, da bei dem zuletzt genannten Verfahren die Durchfluß

schwankungen des Roh- und Reinluftteilstromes in das Meßer

gebnis eingehen. Mit dem Computerprogramm werden außerdem 

die differentiellen und integralen Durchlaßgrade sowie die 

Leistungsindices errechnet. Für jeden Abscheidungsversuch 

wird ein Abscheidungsprofil (log Durchlaßgrad gegen Bett

Tiefe) gezeichnet. Lecks in den Testbetten, Fehler in der 

Versuchsdurchführung und Verunreinigungen des Prüfmediums 

können meistens unmittelbar aus den differentiellen Ab

scheidegraden und dem Abscheidungsprofil erkannt werden. 

Für die Bestimmung des Abscheidegrades einer Probe des Jod

Sorptionsmaterials werden jeweils zwei Einzelversuche durch

geführt. Die Durchlaßgrade der Einzelversuche werden ge

mittelt. Die prozentualen Fehler der Einzelwerte gegenüber 

dem Mittelwert hängen von dem insgesamt erreichten Abscheide-



grad~ab. Bei einem Abscheidegrad zwischen 99 und 99,9% 

wird im allgemeinen eine Abweichung der Einzelwerte der 

Durchlaßgrade (100-~) vom Mittelwert in Höhe von~ 30% 

des Mittelwertes nicht überschritten. Bei Abweichungen 

>50 % werden die Abscheidungsversuche wiederholt. 

Außer der Abscheideleistung werden in jedem Versuch die Was

seraufnahme des Jod-Sorptionsmaterials (in% vom Trockenge

wicht), die Beladung mit Prüfmittel (in ug Prüfmittel pro g 

Aktivkohle) und def Druckabfall über die gesamte Testbett

Tiere (bei einer scheinbaren linearen Luftgeschwindigkeit 

von 25 cm/s) bestimmt und protokolliert. 

3. Vor Ort-Prüfungen 

Eine Vor Ort-Prüfung soll eine Aussage über die Leckdichtigkeit 

der Anlage, und, soweit möglich, über den Zustand des Jod-Sorp

tionsmaterials und den erreichbaren Abscheidegrad erlauben. 

3.1. Prüfmittel 

Ein ideales Prüfmittel sollte folgende Anforderungen er

füllen: 

1. Kleinste Mengen des Prüfmittels sollten mit einem ein

fachen, hochempfindlichen Nachweisverfahren quantitativ 

und mit guter Reproduzierbarkeit nachgewiesen werden kön-

nen. 

2. Die Abscheideleistung der Jodfilter sollte durch das 

Prüfmittel nicht beeinträchtigt werden. 

3. Das Prüfmittel sollte sich in Sammaleinrichtungen mit ge

ringem Aufwand anreichern und dann unmittelbar messen 

lassen, da bei großen Filteranlagen meistens nur ein~ 

sehr geringe Konzentration des Prüfmittels in der Abluft 

erreicht werden kann. 

4. Das Prüfmittel sollte von einwandfreien Jodfiltern unter 

Prüfbedingungen praktisch vollständig und für aus-
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reichende Zeit zurückgehalten werden, um einen empfind

lichen Lecknachweis zu erlauben. 

5. Falls das Jod-Sorptionsmaterial verbraucht ist, sollte 

dies durch die Beaufschlagung der Filter mit Prüfmittel 

nachgewiesen werden können; Aussagen über den aktuellen 

Zustand des Jod-Sorptionsmaterials sollten aus den Er

gebnissen der Vor Ort-Prüfung hervorgehen. 

6. Das Prüfmittel sollte sich weitgehend wie das tatsächlich 

auszufilternde Jod verhalten. 

7. Das Prüfmittel sollte einen niedrigen Siedepunkt haben 

um während der Prüfung nicht zu kondensieren; es sollte 

an den Oberflächen der Strukturmaterialien von Jodfilter 

und Zuleitung nur wenig adsorbiert werden. 

8. Das Prüfmittel sollte nicht als natürliche Verunreinigung 

in den zur Probenahme benutzten Materialien auftreten, 

wie z. B. inaktives Jod. 

9. Das Prüfmittel sollte mit geringem Aufwand gehandhabt 

werden können und billig sein. 

10. Durch das Prüfmittel sollte keine nennenswerte Belastung 

des Personals und der Umgebung der Reaktoranlage hervor

gerufen werden. 

Von keinem bisher bekannten Prüfmittel werden alle An

forderungen erfüllt, jedoch kommt radioaktiv markiertes 

Methyljodid einem idealen Prüfmittel relativ nahe. Die unter 

1 - 8 genannten Anforderungen werden vollständig, 9 nicht 

und 10 nur bei Beachtung entsprechender Vorsichtsmaßnahmen 

erfüllt. In Fällen, in denen wegen der Filterauslegung die 

unter 4 genannte Anforderung durch radioaktiv markiertes 

Methyljodid nicht erfüllt wird, kann elementares, ebenfalls 

radioaktiv markiertes Jod als Prüfmittel verwendet werden. 

Jedoch werden dann zusätzlich die unter 5 und 7 genannten 

Anforderungen nicht oder nur teilweise erfüllt. 
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Ein echter Nachteil ist durch die Radioaktivität des Methyl

jodids oder Jodes gegeben. Durch eine geeignete Handhabungs

und Prüftechnik kann das Sicherheitsrisiko vollständig be

herrscht werden (2). 

3.2. Transport des radioaktiven Prüfmittels 

Die Abb. 6 zeigt einen von uns benutzten Probenbehälter und 

den zugehörigen Transportbehälter, in dem der Transport der 

Radioaktivität praktisch problemlos durchgeführt werden 

kann. Der Probenbehälter, der im Prinzip aus einem bleiab

geschirmten U-Rohr aus Edelstahl besteht, wird als zweites 

U-Rohr der in Abb. 1 gezeigten Apparatur bei der Herstellung 

des radioaktiv markierten Methyljodids (CH3
1 ' 1 J + CH3

1 27J) 

benutzt. Durch den letzten Destillationsschritt wird das 

Prüfmittel bereits in dem abgeschirmten Probenbehälter ab

geschieden, ein Risiko beim Umfüllen und zusätzliche 

Strahlenbelastung wird dadurch vermieden. Der Transportbe

hälter wird durch ein eingebautes Jodfilter([-1.3_7 in 

Abb. 6) entlüftet, es kann daher kein Druck im Innern ent

stehen. Vor dem Oeffnen wird der Transportbehälter über das 

eingebaute Aktivkohlefilter mit Luft gespült. Ist durch eine 

mechanische Beschädigung des Probenbehälters radioaktives 

Prüfmittel aus dem Probenbehälter ausgetreten, wird es durch 

den Spülvorgang in das Aktivkohlefilter transportiert und 

dort festgehalten. Das Aktivkohlefilter ist nicht abge

schirmt, darin befindliche Aktivität ist leicht nachzuwei

sen. Vor dem Oeffnen des Transportbehälters kann daher eine 

Undichtigkeit des Probenbehälters bereits festgestellt und 

eine Kontamination der Umgebung sicher vermieden werden. 

3.3. Durchführung der Vor Ort-Prüfung 

Die Abb. 6 zeigt weiter einen Probensammler für Vor Ort

Prüfungen. Der Aufbau zur Vor Ort-Prüfung eines Jodfilters 

ist in Abb. 7 wiedergegeben. Zur Prüfung wird Prüfmittel 

in den Abluftkanal vor dem Filter eingespeist (möglichst 

mindestens 10 Rohrdurchmesser vor den beiden Rohluft-Proben

sammlern). Durch Roh- und Reinluftprobensammler (Abnahme 
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Reinluft möglichst 10 Rohrdurchmesser hinter dem Filter) 

werden Proben gezogen, die Aktivkohlebetten der Probensamm

ler werden, wie bereits beschrieben, demontiert und ausge-

messen. 

Abb.s 

Prüfmittel-und Transportbehälter 
für 

Hauptprüfung 

Probensammler 
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1. Transportbehälter für Hauptprüfung 

1.1 Gasdichter Deckel 

1.2 Belüftung (gasdicht verschließbar) 

1.3 Aktivkohlefilter 

1.4 Absaugetutzen (gasdicht verschließbar) 

l. 5 Druckfeder 

1.6 Sieb 

1.7 Verschlußschraube 

1.8 Bleiabschirmung (fest) 

1.9 Abschirmdeckel 

2. Prüfmittelbehälter 

2.1 U-Rohr mit Prüfmedium 

2.2 Faltenbalgventil 

2.3 Selbstschließende, gasdichte Schnellkupplungen 

2.4 Abschirmbehälter mit U-Rohr 

2.5 Halterung für Kupplungen und Ventile 

2.6 Handgriff 

3- Probensammler (Rohluft) 

3.1 Aktivkohlebett 

3-2 Glasrohr 

3-3 Endstück mit Schlaucholive 

3.4 Drahtnetz 

3-5 Feder 

3.6 Dichtung 

3-7 Spannflansch 
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13 

Aufbau zur VorOrt-~ 
eines Jodfilters 

Abb. 7 

1 U-Rohr mit Methyljodid 

2 Entnahmerohre 

3 Preßluftflasche 

4 Lüftungskanal 

5 Schwebstoffilter Klasse S 

6 Aktivkohlefilterzellen 

7 Rohluft-Probensammler 

8 Reinluft-Probensammler 

9 Durchflußmesser 

10 Trockengasuhr 

11 Pumpe zur Rohluftentnahme 

12 Radialgebläse für Reinluftentnahme 

3.4. Berechnung der benötigten Prüfmittelaktivität 

zum Kam1n 

Die zur Vor Ort-Prüfung einzusetzende Prüfmittelaktivität 

ist nach der Größe des nachzuweisenden mechan. Lecks fest

zulegen. Das kleinste nachzuweisende mechan. Leck L . , ml.n 
ausgedrückt in % Durchlaßgrad, wird bei unseren Messungen 
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meistens auf einen Wert festgelegt, der dem Quotienten 

L . m1n = 
max. zulässiger Durchlaßgrad des Jodfilters 

100 

entspricht. 

Aus 

VJ • 100 • AB 

VRn • L . m1n 

(II) 

mit Ap = Aktivität des eingesetzten Prüfmittels, in Ci 

AB = Aktivität des ersten Aktivkohlebettes eines 

Reinluftprobensammlers, in Ci 

VJ = Volumenstrom durch das Jodfilter während der 

Prüfung, in m'/h 

VRn Teilstrom durch einen Reinluftprobensammler, 

in m' /h 

läßt sich die einzusetzende Prüfmittelaktivität berechnen. 

Bei Benutzung eines abgeschirmten Meßplatzes dürften in 

einem Aktivkohlebett eines Probensammlers ohne Schwierig-
-' keiten 1 • 10 Ci 1 ' 1 J nachzuweisen sein. Die dafür einzu-

setzende Prüfmittelaktivität liegt nach (I,I) für die meisten 

Jodfilteranlagen im Bereich zwischen 0,1 und 0,01 Ci. 

Gewöhnlich werden 150 1/h Rohluft und G m'/h Reinluft durch 

die entsprechenden Probensammler gezogen. Aus dem Verhält

nis der Aktivität von Roh- und Reinluftprobensammlern werden 

nach: 

mit DF 

DF = 
ZRRh • VRn 

ZRRn • VRh 
( III) 

= Dekontaminationsfaktor 

ZRRh = Nettozählrate eines Rohluft-Probensammlers in 

ipm 
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Nettozählrate eines Reinluft-Probensammlers in ipm 

Volumenstrom durch einen Rohluft-Probensammler in 

m3 /h 

die Dekontaminationsfaktoren berechnet und der Mittelwert 

gebildet. Nach 

D = 

mit D = Durchlaßgrad 

100 
DF 

(IV) 

wird der Durchlaßgrad des Jodfilters aus dem mittleren De

kontaminationsfaktor berechnet. 

3.5. Sicherheitstechnische Ueberlegungen, Vorprüfung 

Bei großen Lecks könnte die nach (II) berechnete Aktivität 

zu einer Umgebungsbelastung führen. Daher wird eine Vor

prüfung mit geringer Aktivität (k,2 mCi) des Prüfmittels 

durchgeführt. Die Abb. 8 zeigt den dafür benutzten Prüf

mittel- und Transportbehälter. Da die niedrige Aktivität 

keine zusätzliche Abschirmung benötigt, kann eine Druck

flasche benutzt werden, deren Umfang zur Abschirmung (wegen 

des Gewichtes der erforderlichen Blei-Menge) zu groß wäre. 

Aus der Druckflasche kann ein, durch ein aufsteckbares Mano

meter kontrollierbarer, genau festgelegter Anteil des Gases 

und damit der Aktivität entnommen werden. Die bei der Vor

prüfung auf einem Reinluftprobensammler abgeschiedene Akti

vität wird mit einem tragbaren, batteriebetriebenen Ein

kanalanalysator ausgemessen. Die Nachweisgrenze der Vor

prüfung wird über die eingesetzte Aktivität auf 1 % Durch

laßgrad gelegt. Da aufgrund einer optischen Inspektion und 

der Messung des Druckabfalls über die Jodfilter ein Leck, 

das zu einem Durchlaßgrad > 10 % führt, mit Sicherheit aus

geschlossen wird, kann die Abgabe von 131 J-Aktivität über 

den Kamin bei der Vorprüfung höchstens 10 % von max. 2 mCi, 

also maximal 0,2 mCi betragen. In diesem Fall würde die 

Hauptprüfung entfallen. 
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Prüfmittel-und 
Transpcrtbehälter 

für 
\brp'üfu1g 

r·--i t""Ttr+--...,.----. 

i 
I 
i 
i 

L. __ _j 

Druckflasc:he 

Wurde bei der Vorprüfung keine meßbare Aktivität auf der 

Reinluftseite festgestellt, also nachgewiesen, daß der Durch

laßgrad~l% ist, wird die Hauptprüfung durchgeführt, bei 

der unter ungünstigsten Umständen maximal 1 % der einge

setzten Aktivität durch das Jodfilter gelangen kann; bei 

einem Einsatz von 50 mCi für die Hauptprüfung also50,5 mCi. 

In dem sehr unwahrscheinlichen Fall, daß der Durchlaßgrad 

des Filters der Nachweisgrenze der Vorprüfung entspricht, 

würden also insgesamt 0,52 mCi aus der Vor- und Hauptprüfung 

über den Abluftkamin abgegeben werden. Da Methyljodid nicht 

an Gras adsorbiert wird, ist der Milchfaktor für die Be

rechnung der Umgebungsbelastung nicht anzuwenden. Bei Be

rücksichtigung des Kaminfaktors zeigt sich, daß die maxi

male Schilddrüsenbelastung eines Menschen am Aufpunkt unter 

ungünstigsten Bedingungen in der Größenordnung vonprem 
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oder darunter liegt. Eine Abschätzung der maximalen Umgebungs

belastung unter Berücksichtigung des Kurzzeit-Verdünnungs

faktors wird vor jeder Vor Ort-Prüfung durchgeführt und den 

Aufsichtsbehörden auf Wunsch zur Verfügung gestellt. 

4. Diskussionsbeitrag zum Zeitabstand zwischen Wiederholungs

prüfungen 

4.1. Laborprüfungen 

Die Prüffrequenz sollte sich nach der Betriebsart des Jod

filters und seiner Auslegung richten. Bei Filtern im "stand

by-Betrieb" (z. B. Störfall-Filter) dürften Wiederholungs

prüfungen des Jod-Sorptionsmaterials aus den Kontrollfiltern 

im Jahresabstand ausreichen. Jodfilter, die häufig oder 

dauernd in Betrieb sind, sollten ca. vier Monate nach Inbe

triebnahme einer Wiederholungsprüfung durch Untersuchung 

des Abscheidungsverhaltens des Sorptionsmaterials aus einem 

Kontrollfilter unterzogen werden. Falls die Prüfung keine 

wesentliche Erhöhung des Durchlaßgrades gezeigt hat, wäre 

eine zweite Wiederholungsprüfung des Sorptionsmaterials 

nach einer längeren Zeitspanne zu diskutieren. 

Die Prüfergebnisse aus den Wiederholungsprüfungen des Jod

Sorptionsmaterials sollten in einer Kurve dargestellt werden, 

die die Abhängigkeit des Durchlaßgrades von der Betriebszeit 

beschreibt. Der Kurvenverlauf kann als Anhalt für die Fest

legung der zukünftigen Prüffrequenz der betreffenden Jod

filter dienen. 

4.2. Vor Ort-Prüfungen 

Falls Jodfilter während oder nach Störfällen eingesetzt wer

den müssen, sollten Vor Ort-Prüfungen bei der Inbetrieb

nahme des Kernkraftwerkes und nach jedem Austausch des 

Sorptionsmaterials oder jedem Wechsel der Filterzellen durch

geführt werden. Generell sollte die Prüffrequenz von Vor 

Ort-Wiederholungsprüfungen (ohne Wechsel von Filterzellen 

oder Sorptionsmaterial) in Abhängigkeit von der techn. Aus

führung diskutiert werden. Vor Ort-Wiederholungsprüfungen 
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an Störfall-Filteranlagen im Abstand von einem Jahr dürften 

dann unumgänglich sein, wenn kein repräsentatives Sorptions

material aus den Kontrollfiltern im Laborversuch geprüft 

werden kann. 

Bei Abluft-Jodfiltern für den Normalbetrieb sollte nach 

einer gewissen Erfahrung mit der jeweiligen Filteranlage der 

Schwerpunkt nicht auf die Vor Ort-Prüfung, sondern die mit 

geringerem Aufwand durchzuführende Prüfung des Sorptions

materials aus den Kontrollfiltern gelegt werden. Die Be

deutung von Alterungseffekten des Sorptionsmaterials dürfte 

für den Abscheidegrad größer sein als das eventuelle Auf

treten von mechanischen Lecks. Moderne Jodfilter, zu denen 

Schüttbettfilter zu zählen sind, lassen diese Empfehlung 

durch ihre Konstruktion berechtigt erscheinen, 
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IODINE SORPTION PLANT TEST PROCEDURES IN THE UNITED KINGDm1 

J .J. Hillary 

U.K.A.E.A. 
Windscale - U.K. 

SU11MARY. The United Kingdom approach to performance monitoring of 
Iodine Sorption Plant combines in-situ testing at full-scale with 
laboratory tests of the sorbent (usually impregnated charcoal) using 
a realistic labelled iodine compound, methyl iodide-131. Plant per
formance can then be evaluated under a wide variety of operational 
conditions difficult to achieve conveniently on the plant. 
Essentially, the full-scale test gives a measure of the extent to 
which gas may by-pass the charcoal. Laboratory testing is also impor
tant in the assessment of in-service performance of the sorbent, to 
check ageing and possible poisoning effects. 
In a typical large scale test, the source is released upstream of 
the plant. Penetration is measured by withdrawing a proportion of 
the main gas flow through charcoal samplers situated in upstream and 
downstream locations and comparing the sampler activities. 
There is considerable experience in the conducting of these large 
scale tests with milli-curie levels of methyl iodide-131, according 
to well developed safety procedures. 
The laboratory test for iodine sorption materials is carried out with 
methyl iodide-131 in air at near 100% relative humidity. This re
presents rather pessimistic operating conditions which can conve
niently be achieved reproducibly. Performance is again measured by 
charcoal samplers. 

RESUME. METHODES D1 ESSAI DES INSTALLATIONS D1 ADSORPTION D'IODE AU 
ROYAUME-UNI. La methode utilisee au Royaume-Uni pour controler le 
fonctionnement des installations de sorption d'iode combine lee essais 
in situ, grandeur nature, aux essais en laboratoire d~ sorbant (ge
neralement du charbon de bois impregne), effectues en utilisant un 
compose iode realiste, de 1 1 iodure de methyle (I-131). Le fonctionne
ment de !'installation peut ainsi Atre evalue dans une large gamme de 
conditions operatoires difficiles a reproduire commodement sur place. 
Avant tout, l'essai grandeur nature permet de mesurer a quel point le 
gaz peut outrepasser le charbon. L'essai en laboratoire sert,lui, a 
determiner l 1 efficacite du sorbant en service pour controler lee 
effete du vieillissement et d'un eventual empoisonnement. 
Au cours d'un essai type a grande echelle, le rejet intervient en 
amont de !'installation. La penetration est mesuree en deviant une 
partie du flux principal de gaz au travers de temoins de charbon 
situes en amont et en aval de !'installation et en comparant lea 
activites de leurs temoins. 
On a acquis une vaste experience de la pratique de ces essais a grande 
echelle, avec des activites de l'ordre du millicurie d 1 iodure de 
methyle (I-131), tout en observant des mesures de securite tree au 
point. 
L1essai en laboratoire de materiaux sorbant l'iode est effectue avec 
de l'iodure de methyle (I-131) dans de l 1air a pres de lOO % d 1humi
dite relative. Ce sent la des conditions operatoires plutot pessi
mistes reproductibles a volonte. L1efficacite est mesuree ici encore 
a 1 1aide de temoins de charbon. 



KURZFASSUNG. PRUEFVERFAHREN FUER JODSORPTIONSANLAGEN IM VEREINIGTEN 
KOENIGREICH. Die Ueberwachung der Abscheidegrade von Jodsorptions
anlagen im Vereinigten Konigreich besteht darin, dass PrUfungen an 
Ort und Stelle im technischen MaSstab mit Laborprtifungen des Sorp
tionsmittels (in der Regel impragnierte Aktivkohle) kombiniert werden, 
wobei eine in der Praxis vorkommende mit Jod-131 markierte Verbindung, 
namlich Methyljodid verwendet wird. Der Abscheidegrad der Anlage kann 
so unter den vielfaltigsten Betriebsbedingungen ermittelt werden, die 
an der Anlage selbst nur mit grossen Schwierigkeiten zu realisieren 
sind. 
Die vollmaSstabliche Prtifung ergibt im wesentlichen in welchem Aus
maa Gas die Aktivkohle auf Nebenwegen umgeht. Die LaborprUfung ist 
ebenfalls wichtig fur die Bewertung des Abscheidegrads des Sorptions
mittels im Betrieb sowie fUr die Prtifung der Alterungs- und ggf. 
Vergiftungseffekte. 
Bei einem typischen Grossversuch wird die Jodquelle vor dem Abschei
der freigesetzt. Die Abscheidung wird gemessen indem ein Teil des 
Hauptgasstroms durch Sonden vor und hinter dem Abscheider abgezweigt 
und durch Kohlepatronen geleitet wird; durch Vergleich der Aktivitat 
in diesen Probenahmegeraten wird der Abscheidegrad ermittelt. 
Umfangreiche Erfahrungen wurden bei der DurchfUhrung derartiger 
Grossversuche mit Methyljodid (markiert mit Jod-131) im Millicurie
Bereich gewonnen; dabei konnten die festgelegten prazisen Sicher
heitsmassregeln eingehalten werden. 
Die Laborprtifung von Jodsorbentien wird mit Methyljodid (J-131) in 
Luft bei einer relativen Feuchte von nahezu 100% ausgefUhrt. Das 
sind verhaltnismassig ungUnstige Betriebsbedingungen, die leicht re
produzierbar sind. Der Abscheidegrad wird wiederum mit Hilfe von 
Probenahmegeraten mit Aktivkohlepatronen gemessen. 
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INTRODUCl'ION 

1. The fission product trapping system of a nuclear power plant is desig

ned to control the release of activity in both normal operation and postu

lated accident situations. Probably the most important of these fission 

products is iodine-131 due to the combination of its large nuclear yield, 

ready volatility, chemical reactivity and high radio-biological hazard(l), 

and the plant design criteria are usually dominated by the requirements for 

efficient trapping of this isotope under a variety of conditions. 

2. A particularly critical component of iodine-131 releases has been 

found to consist of combined organic species, principally methyl iodide(2, 

3,4,5), and considerable efforts have been devoted( 6 ) to the development of 

suitable sorption materials for the effective control of this compound. 

3. It should be noted that the trapping system also incorporates a high

efficiency particulate filter unit to deal with particle-borne iodine-131 

and other fission products. Separate test methods are used for this plant 

component. 

4. Given the installation of a properly designed and constructed iodine 

sorption plant, the need remains to obtain as good a measurement as possible 

of its true operational performance; the measurement should be sufficiently 

reliable to give confidence in the event of actual usage of the p1 -r~ •- -

postulated incident situation. 

5. A typical schedule for proving iodine sorption plant in the u; ......... -... 

Kingdom is based on a combination of in-situ tests at full-scale with a 

supporting programme to monitor the efficiency of the sorption material 

(usually impregnated charcoal) in the laboratory. A realistic, labelled, 

compound of the fission product iodine-131 is employed, namely methyl 

iodide. This integrated appr~ach allows plant performance to be evaluated 

under a variety of conditions, some of which may not be obtained conveniently 

on the plant. 

6. An important additional feature, which gives useful data on in-service 

deterioration of the sorption material is to provide a facility which 
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enables samples of sorbent from the main sorption bed, which have experien

ced typical bed operating conditions, to be withdrawn for periodic labora

tory testing. Preferably the samples should then be replaced in the main 

bed for further in-service use. This affords a check on ageing predictions 

and the possible occurrence of poisoning effects. 

7. Procedures based on the use of methyl iodide-131 are described and 

discussed. Experience in the application of these procedures is described 
(7) 

elsewhere • 

IN-SITU TEST METHOD AT FULL SCALE 

8. The procedure for testing the installed iodine sorption unit of a fis

sion product trapping plant consists essentially of releasing a plug source 

of methyl iodide-131 into the gas flow upstream of the unit and measuring 

the proportion which penetrates by withdrawing part of the gas flow immedia

tely upstream and downstream of the unit through special gas sampler de

vices. The ratio of the activity found in the downstream unit to that in 

the upstream unit gives the penetration value. (Alternatively the perfor

mance can be presented as a decontamination factor, which is the reciprocal 

of the fractional penetration, or as an efficiency factor). As well as 

providing a convenient direct activity comparison with the downstream de

vice, the activity received on the upstream sampler affords a check on the 

efficient operation of the sampling system, given a knowledge of the main 

gas flow-rate, the sample flow-rate and the activity of the added source. 

9. The plant is typically set-up for the test as in Fig. 1 in its normal 

operational IOOde. It is also a usual precautionary feature, particularly with 

new plant or plant which has experienced some change (eg a fresh charge of 

sorption material) or modification, for a preliminary test with a source of 

low activity to be carried out to give a minimum value for the plant perfor

mance prior to the use of a larger source. 

10. About a milligramme of methyl iodide, labelled with usually milli

curie a100unts of iodine-131, is prepared in a silica capsule by passing an 

inert gas through a mixture of dimethyl sulphate and an aqueous solution of 

potassium iodide-131. The methyl iodide-131 which is volatilised into the gas 

phase is condensed by freezing techniques into the capsule which is then 

sealed. The source preparation procedure is described in more detail at 
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Appendix 1 and at Fig. 2. 

11. The sampler devices consist of small volumes of fine mesh ( -18 + 52 BSS) 

coal-based 207B charcoal impregnated with 1.5$ potassium iodide which is 

considerably more efficient for trapping methyl iodide than the larger mesh 

( -8 + 12 BSS) plant material ( 3) • The samplers are so operated that the sta~ 

time (defined as the ratio of the charcoal volume - usually 50 ml - to the 

volumetric rate of gas-flow through the sampler- usually 20 litres/min)is 

at least 0.1 sec. The efficiency is checked occasionally by placing a 

further sampler downstream of the primary device and assessing any activity 

which may penetrate the latter; usually only a very small proportion is 

found on the secondary sampler. 

12. The operational plant unit is tested prior to source release withthese 

sampler devices and 'base-line' or background samples are taken to ensure 

that any extraneous activity which may interfere with the test result is 

detected. After replenishing the samplers, and adjusting the flow through 

them, the source of methyl iodide-131 is released (relevant techniques and 

apparatus are described elsewhere< 4>). 

13. Routes by-passing the charcoal or a very poor charcoal performance 

contribute to the penetrating values derived from the initial sample activi

ties. The samples are changed at intervals, starting after the source has 

been completely released, to evaluate longer termdesorption from the char

coal. Where possible the source residue is checked to ensure that release 

has taken place. A typical pattern of sampling timetable is given in 

Table I. 

14. Each sample is then assessed for its iodine-131 content by conventionci 

gamma-spectrometry techniques and the values found are compared to evaluate 

the plant performance. 

15. It should be noted that the performance of the sorption material will 

normally be better in-situ than in the high humidity laboratory test (des

cribed below) since the humidity in the plant test will almost invariably 

be lower. However, this will not often be apparent in practice since the 

plant test is relatively much less sensitive. 
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LABORATORY TESTING UNDER STANDARDISED CONDITIONS 

16. The general arrangement and layout of the apparatus for the testing of 

iodine trapping plant sorption materials is shown in Figs 3 and 4. The rig 

is constructed in glassware and is composed essentially of eight parallel 

systems each of which comprises a source-holding bulb from which methyl 

iodide-131 vapour is displaced into a flow of moisture-saturated gas 

(usually air) and thence to a test material bed. The penetration of the 

bed is measured by two full-flow samplers in series which because of the 

known high efficiency of the charcoal wsed, would trap any methyl iodide 

that passes through the bed. 

17. The sorbent, normally charcoal, is loaded to each test position and is 

vibrated by tapping to its normal settled packing density. In practice one 

or possibly two of the eight test samples are operated as controls to ensure 

that a particular experiment is satisfactory. 

18. Each 40 m1 sample of sorption material is pre-equilibrated with air at 

near saturation with respect to its moisture content (normally in the range 

96-99% relative humidity as measured by wet-and-dry bulb hygrometry) for 

about 16 hours at a staytime of 0.4 sec. Since the penetration by methyl 

iodide is dependant on the charcoal water content, the reproducibility of 

this equilibration period is important. To ensure constant humidity the 

carrier gas is saturated with water vapour at slightly above ambient tem

perature. This is then cooled to ambient by passage through a 

heat exchanger and mist removed by passage through a high efficiencyfilter. 

The humidity is reduced to close to 98%and is checked frequently. 

It is particularly important that water is not allowed to condense on the 

test bed, since this will result in a relatively poor trapping efficiency 

for methyl iodide. For this reason a range of relative humidity somewhat 

below 100% is chosen. The charcoal moisture content is also checked 

occasionally to ensure that a particular sample is not oversaturated, 

either initially or subsequent to saturation in the test rig. 

19. In a typical experiment, following the pre-equilibration stage,each of 

the source-holding bulbs is loaded with about 1 mg methyl iodide vapour 

labelled with iodine-131 (equivalent to an average charcoal loading of 

50 ~g/g) and the twin sampler holders charged with the initial sample of 
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25 mls each, fine mesh (-18 +52 BSS) 2078 charcoal impregnated with 1.9%KI. 

The gas flows are adjusted to achieve the correct test stay-time (normally 

0.20 sec). The loading of methyl iodide to the test material is then 

achieved by displacement of the contents of the holding bulb over a period 

of 10 minutes at an approximately constant rate. This is equivalent to a 

mean methyl iodide concentration in the main gas stream arriving at the 

test material of about 10 mg/m3• The charcoal samplers are changed hourly 

over the duration of the test, usually four hours. 

20. The sampler charcoal is transferred to sealed plastic sachets follo

wing a test and the iodine-131 content, including that of the test material, 

is assessed by a standard y-spectrometry counting system. The measured 

penetration of the test material is then clearly the activity found on the 

full-flow samplers relative to the total found on the test bed and the 

samplers. 

21. The normal test pattern is such that essentially the whole of this 

measured penetration occurs within the first hour (probably much less than 

this): the purpose of the extended elution period is to ensure that desorp

tion from the sorption material (due to poisoning, or ageing) is detected. 

DISCUSSION 

22. Commencing with the viewpoint that an in-situ test method for iodine 

sorption plant should be based on a species of iodine, early work at 

Windscale was directed to the development of procedures based upon the 

elemental form. Iodine was passed over heated reactor fuel materials in an 

attempt to produce a proportion of iodine which was in a relatively pene

trating form, attached to particles. This work was not particularly 

encouraging due to the small yield of these particles under the prevailing 

experimental temperature conditions and the ease with which the chemically 

reactive elemental iodine deposited on the surfaces of metal pipework: this 

meant that very little of the original iodine source material was carried to 

the plant under test. In one of thesedevelopmenttests a useful result was 

obtained <8 >. However, even in this case it arose from the conversion of a 

proportion of the elemental iodine at low mass (carrier free) to a combined 

form, probably methyl iodide. 

23. The identification of methyl iodide as an important component in fis-
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sion product releases from irradiated fuel has led to its adoption as a 

basis for a simple in-situ test method. It is also both relatively stable 

and comprises probably the most penetrating form of iodine from a sorption 

point of view. It is appropriate, in considering the reasons for the sele~ 

tion of this technique as the test method, to briefly appraise the alterna

tive methods which are presently available. They are listed in 

Table II together with their main features: 

24. In the UK, the emphasis has been placed on the choice of a test agent 

which is as realistic as possible, with the assumption that such a single 

agent is more likely to suffice. Thus methyl iodide-131 has been selected, 

and over a number of years of development and usage confidence has been 

gained with a procedure which has given satisfactory results. It should be 

stressed however that its safe use requires the strict application of well

defined safety rules which have also been evolved. The mass of the test 

agent requires control to ensure the use of only a small fraction of the 

saturation value for the sorption material: the usual test amount is about 

a milligramme. The sensitivity of the method is such that with normal 

gamma-spectrometry equipment penetrations below 0.1% can be measured using 

a source at millicurie levels of activity at plant flowrates of 1000 ft3/ 

min ( 30m3/min ) • 

25. Other methods, as is evident from Table II, have merit in one respect 

or another. For example, a method based on freon, a halogenated hydro

carbon refrigerant, has been developed in the USA(g) and forms the basisfor 

the procedure described in the relevant regulatory guide( 10 '. 

26. The data presented in Table II are not intended to be exhaustive but to 

indicate in broad terms the alternatives which are available. A full 

appraisal of the relative merits of individual test methods would only be 

possible if a systematic comparative programme was carried out. 

Performance evaluation 

27. The integrated programme of iodine plant testing combines a number of 

different aspects each of which gives rise to specific data. Thesedata 

require correlation to give the maximum advantage. 
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28. The full scale in-situ test gives information on plant mechanical per

formance or the extent to which gas by-passes the sorption material and will 

also give relatively coarse data on the sorption material behaviour with 

methyl iodide. 

29. Under a different, more carefully controlled set of conditions -

usually in air at high humidity - the laboratory testing with methyl iodide 

gives more exact data on the sorption material performance which can be 

applied to the plant. For example, based on previous experience with 

impregnated charcoals, the results can be interpreted in terms of a 'K' 

value, an index of performance (G), where K = (log 10DF)/t (t is the test 

staytime in seconds; DF is the decontamination factor which is the reci

procal of the fractional penetration). This allows extrapolation to actual 

plant values of t, but the result will apply only at high humidity and may 

be somewhat pessimistic for some real situations. 

30. ( 11) In addition, laboratory work, such as described in another paper on 

the in-service deterioration or 'ageing' characteristics of impregnated 

charcoals, predicts the change in performance with time (normally in terms 

of the 'K' value) so that a date can be established at which it will be 

appropriate to replace the sorption material with a fresh charge. It is in 

this context that removable samples which are typical of that in the main 

bed are most useful, in that a check may be r .. ade on the predicted in-service 

performance of the sorption material. In this way a more comprehensive 

picture of the performance of the plant with time is built up. 

31. Although normally a standardised high humidity test has been employed 

in the laboratory, variations in the test procedure can be introduced to 

reproduce conditions more relevant to a particular plant. However, experi

mental work at, for example, a combination of elevated temperature and pres

sure conditions( 12) is usually nuch more difficult to carry out on a rou

tine basis. 

Safety Aspects 

32. In general, throughout the source preparation, transportation, and 

application of test procedures both in-situ at full scale and in the labor~ 

tory, careful attention has been accorded to safety aspects. The main 
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principles which have been applied are as follows: 

(a) Double containment, including the use of a sorption material 
(eg charcoal) 

(b) Ventilated containment as an alternative to (a) with single 
containment. 

(c) Exhaust gases cleaned by traps, including effluent arising from 
the use of experimental safety devices. 

(d) Monitoring by competent Health Physics personnel. 

(e) Design and safety procedures agreed by an independent local 
safety authority. 

(f) Preliminary testing to include 

(i) Inactive trial, to fully evaluate procedures and familiarise 
operators. 

(ii) Test at low activity to demonstrate that the charcoal bed to 
be tested is at least sufficiently efficient to permit tes
ting with a high-activity source. 

(g) Clear identification of responsibilities of personnel, including 
test plant management. 

33. Examples of the application of these principles can be seen by refer

ring to source storage for transportation (Fig. 5), and the source prepara

tion apparatus (Fig. 2) which is operated within a well-ventilated enclosure 

of the fume-hood type fitted with an adjustable sliding transparent front

shield through which there is a high air flow from the operating area. 



- 247-

REFERENCES 

( 1) BEATTIE, J R and BRYANl', P M. "Assessment of environmental hazards 

from nuclear fission product releases". AHSB(S)R 135. 1970. 

(2) EGGLETON, A E J and ATKINS, D H F. ''The identification of trace quan

tities of radioactive iodine compounds by gas chromatography and effu

sion methods" Radiochemica Acta l• 151 ( 1964). 

(3) COLLINS, D A et al. "Experiments relating to the control of fission

product release from Advanced Gas-cooled Reactors". Reactor Science 

and Technology, J Nucl Energy PtsA/B, Volume 20, p97 ( 1966). 

( 4) COLLINS, R D, HILLARY, J J and TAYLOR, J C. "Air cleaning for reac

tors with vented containment". TRG Report 1318(W) 1967; also CONF-

660904, p419. 

( 5) •HILLARY, J J. "Behaviour of iodine species in the Windscale AGR". 
J British Nuclear Energy Society, volume 12, p443 (1973). 

(6) COLLINS, D A, TAYLOR, L R and TAYLOR R. "The development of impreg

nated charcoals for trapping methyl iodide at high humidity. 

TRG Report 1300(W) 1967; also CONF-660904, p159. 

(7) •HILLARY, J J and TAYLOR, L R. "Experience at Windscale of full-scale 

testing of installed iodine sorption plant with methyl iodide". 

TRG Report 2497 Part II, 1973. 

( 8) HILLARY, J J, GATE, L F and GURNEY, K. "Experience in testing instal-

led fission product trapping plant with methyl iodide". TRG Report 

1548(W) 1967. 

(9) MUHLBAIER, DR. "Standardised non-destructive test of carbon beds for 

Reactor Confinement application 11 • DP-1082 196 7. 

( 10) USAEC Regulatory Guide 1.52. "Design, testing and maintenance criteria 

for atmospheric clean-up system air filtration and adsorption units of 

light-water-cooled nuclear power plants". 1973. 

( 11) "TAYLOR, L R and TAYLOR R. "The ageing of impregnated charcoals", 

TRG Report 2483(W) 1973. 



- 248-

( 12) TAYLOR , R and YUILLE, W D. ''The trapping of methyl iodide at high 

pressure and temperature", TRG Report 2135(W) 1971. 

•Also presented at the Seminar on Iodine Filter Testing, Karlsruhe, Dec 

1973. Papers 2p.(Reference 5), 19(Reference 7), 6(Reference 11). 



- 249-

APPENDIX I 

SOURCE PREPARATION 

Methyl iodide-131 sources are prepared (Fig. 2) by the methylation of 

iodine-131 labelled aqeuous potassium iodide solution using dimethyl sul

phate. 

The reaction proceeds at a satisfactory rate at room temperature providing 

the immiscible liquors are thoroughly agitated. This is achieved by 

optimum design of reaction vessel, and the use of gaseous helium to act as 

a mixing agent and as a carrier for the volatile reaction product. On 

mixing, the reaction product is purged from the reaction vessel through a 

drying agent (granulated magnesium perchlorate) into a glass coil maintained 

at liquid nitrogen temperature where the pure methyl iodide is deposited. 

The source is then transferred by vacuum manipulation into a narrow necked 

silica capsule, evacuated to remove residual gases, then finally isolated 

from the rig using an oxy-hydrogen flame. Care is taken to ensure that the 

capsule neck is free from methyl iodide during sealing to avoid thermal 

decomposition. Alternatively the source is transferred to a pre-evacuated 

glass flask and thence to a series of pre-evacuated source flasks for use 

in the laboratory test apparatus. In this case the source strength is 

usually considerably less than one millicurie iodine-131. 

For optimum yields (up to 95%) and maximum stability of methyl iodide care 

should be taken to maintain at a low level the hydrolysis products of 

dimethyl sulphate which interfere with the reaction; this is achieved by 

limiting its exposure to moisture and by using fresh material so far as this 

is possible. 
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TABLE I 

Time-table of a typical in-situ test 

Stage Time period 
number hours 

0 0900 1000 Background run for one hour: if background 
contamination is suspected run for two separate 
periods. 

1030 1100 With stage 1 samplers running load capsule into 
release location. 

1100 Break capsule. 

1 1100 1130 First half-hour period. 

2 1130 1200 Second half-hour period. 

3 1200 1400 First two-hour period. 

4 1400 1600 Second two hour period. 

5 1600 0900 Overnight sample. 



TABLE II 

Principle features of in-situ test methods 

Test agent Advantages 

1. INACl'IVE; IODINE BASED 
(a) Methyl Less toxic than radioactive iodine. 

iodide-127 Realistic material. Relatively 
stable, compared with el ~ental 
iodine. 

(b) Elemental As (a) but less stable (ie more 
iodine-127 reactive). 

2. INACl'IVE, NON-IODINE BASED 
Freon Non-toxic. 

Not permanently sorbed. 

3. RADIOACl'IVE, IODINE BASED 
(a) Methyl Realistic compound of radioactive 

iodide-131 iodine which the plant is designed 
to trap. Relatively stable. Simple 
to use (even at pressure) due to ease 
of volatility. Affords completetest 
of system, noth plant (leakage) and 
sorption material. Sensitive at 
full scale. 

(b) Methyl 
iodide-132 

Gives experience of emergency moni
toring procedures. 
Less toxic, than methyl iodide-131 
cue to shorter half-life (2.3 hours 
compared with 8.05 days). 

Disadvantages 

May be restricted to a leakage test 
if the trapping mechanism is iso
topic exchange. 

Easier to trap, this may give more 
optimistic result. May change to 
methyl iodide. 

Limited to measurement of leakage. 
Separate tests required to confirm 
no deleterious effect on a particu
lar sorption material. Not realis
tic - it is not a form of iodine. 

Radio-toxicity (but small source 
can be used to estaolish minimum 
plant performance). 

Contains some iodine-131. 
Short half-life means source must 
be prepared on or near test site. 
Gives little dat~ on longer term 
effects on sorot~on material. 



TABLE II (cont'd) 

Test agent Advantages Disadvantages 

(c) Elemental Realistic material Radiotoxicity. 
iodine-131 May give more optimistic result 

than methyl iodide-131 due to 
greater chemical reactivity. May 
change to methyl iodide. 

(d) Elemental Less toxic than iodine-131. See 3(b) and 3(c) above. 
iodine-132 
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Fig. 4 - Windscale cbarcoal test rig- front view 
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CONTROLE DES PIEGES A IODE DES CENTRALES NUCLEAIRES 

P. Sigli et L. Trehen 

C.E.A. 
Fontenay-aux-Roses - FRANCE 

RESUME. La présente communication décrit en détail la technique uti
lisée pour le contrôle des pièges à iode. 
De l'iode 131 ou de l'iodure de méthyle marqués peuvent être injectés 
en amont du piège dans des canalisations d'installation où la pression 
est inférieure à 1,4 bar. Des prélèvements sur éléments standards 
sont effectués en amont et en aval du piège de charbon actif. La me
sure des activités piégées conduit à l'évaluation de l'efficacité. 
Grâce au type de prélèvement, l'efficacité globale du piège peut être 
comparée à l'efficacité d'une couche de même nature, de même épais
seur, fonctionnant dans les mêmes conditions (hygrométrie, tempéra
ture) que le piège lui-même. 

KURZFASSUNG. PRUEFUNG DER JODABSCHEIDER IN KERNKRAFTWERKEN. In der 
vorliegenden Mitteilung vird das Verfahren zur Prüfung der Jodabschei
der ausführlich beschrieben. 
Jod-131 oder markiertes Methyljodid kënnen vor dem Abscheider in die 
Abluftleitung eingespritzt verden, in der der Druck weniger als 
1,4 Bar betragt. Vor und hinter dem Aktivkohleabscheider verden Pro
ben mit Hilfe von Standardpatronen entnommen. Die Messung der jeweils 
in den Patronen fixierten Aktivitat ermëglicht die Ermittlung des Ab
scheidegrads. 
Wegen der Art der Probenahme kann der Globalabscheidcgrad der Jodfalle 
mit dem Abscheidegrad eines Aktivkohlebetts von gleicher Art und glei
cher Dicke, das den gleichen Bedingungen (Luftfeuchtigkeit, Tempera
tur) vie der Abscheider ausgesetzt ist, verglichen verden. 

SUMMARY. IODINE TRAP TESTING IN NUCLEAR POWER STATIONS. This paper 
gives details of the technique used !or testing iodine traps. La
belled iodine 131 and methyl-iodide can be injected upstream of the 
trap in the piping system vhere the pressure is less than 1.4 bar. 
Samples on standard elements are taken upstream and downstream of the 
activated charcoal trap. The efficiency is evaluated by measuring the 
trapped activities. 
The sampling method allows comparison of the overall efficiency of 
the trap with that of a bed of the same kind and the same thickness, 
operating under the same conditions (relative humidity, temperature) 
as the trap itself. 
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I. INTRODUCTION 

L'accident de Windscale avait mis en relief l'importance des iodes 
radioactifs et le danger encourru par les populations avoisinantes. Des 
études entreprises alors, notamment en France [1] [2] [3], ont abouti au 
fait que les charbons actifs, de noix de coco ou de houille se révélaient 
efficaces pour piéger l'iode. Les réacteurs français furent, en conséquenc~ 
équipés de pièges de charbon actif, généralement de 5 cm d'épaisseur, 
devant servir à traiter l'air ou le COz avant rejet dans l'atmosphère. Dans 
ce cas, la vitesse de passage sur le lit actif a été fixée à 30 cm.s-1, ce 
qui correspond à un temps de contact apparent d'environ 0,2 s entre le gaz 
à épurer et la couche utile. 

La situation, depuis lors, a considérablement évoluée. Des chercheurs 
anglais et américains [4] à [10] ont montré que l'iode ne se présentait pas 
uniquement sous la forme moléculaire mais également sous une ou plusieurs 
formes pénétrantes, identifiées comme étant principalement des iodures 
d'alkyles, et surtout de l'iodure de méthyle. Toutefois, il semble bien 
admis aujourd'hui que cette identification ne soit pas exhaustive. C1est 
ainsi que KELLER and al. [11] ont identifié d'autres formes possibles 
telles que l'acide iodhydrique ou l'acide hypoiodeux et que WILHELM citait 
récemment une forme d'iode non identifiée et plus pénétrante que l'iodure 
de méthyle. 

Une controverse s'établit alors sur les proportions relatives iode 
moléculaire-iodure de méthyle qui pouvaient se former lors d'accident de 
réacteur (voir par exemple [12]). Il est certain que cette proportion 
dépendra étroitement du type de réacteur et du réacteur lui-même. Les 
chiffres cités s'étalent depuis de& quantités insignifiantes d'iodure de 
méthyle jusqu'à des quantités avoisinant 90% ou 100% de la quantité 
totale d'iode. En fait, il convient sans doute de corriger ces valeurs très 
élevées en songeant que l'iode moléculaire est particulièrement bien adsor
bé par la quasi totalité des matériaux et que la quantité apparente 
d'iodure de méthyle correspond en fait à un enrichissement dG à la dispari
tion de l'iode moléculaire sur les structures. C'est ainsi qu'une expérience 
récente menée en France sur le réacteur graphite-gaz de Chinon I [13] a 
montré que très rapidement tout l'iode artificiellement injecté dans le 
réacteur se retrouvait sous forme pénétrante dans le fluide caloporteur. 
Un mécanisme possible de formation est d'admettre que sous rayonnement les 
impuretés organiques de l'anhydride carbonique (méthane notamment) sont 
radiolysées en donnant lieu à des radicaux libres CH3 qui se combinent 
aisément à l'iode moléculaire pour former l'iodure de méthyle. Par ailleurs 
cette quantité diminuait rapidement, vraisemblablement par destruction dans 
un deuxième temps de l'iodure de méthyle sous rayonnement et piégeage de 
l'iode moléculaire ainsi formé. 

Quoiqu'il en soit, il est apparu nettement comme une nécessité de 
mettre au point des adsorbants susceptibles d'être efficaces vis-à-vis des 
formes pénétrantes. Différents travaux, tant à l'étranger qu'en France [14], 
ont abouti à l'élaboration de nouveaux adsorbants efficaces. La solution la 
plus généralement adoptée est l'utilisation de charbons imprégnés soit à 
la triéthylènediamine (TEDA) soit à l'iodure de potassium. Une des limita
tions du charbon actif est son utilisation à température élevée, ou bien en 
présence d'oxyde d'azote (cas des usines de retraitement). D'autres adsor
bants ont vu alors le jour, zéolites [15] ou supports de catalyseurs [16] 
totalement ou partiellement échangés à l'argent, par exemple. Ces dernières 
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solutions sont toutefois d'un coût élevé, ce qui en limite l'emploi. Il 
n'est toutefois pas exclu d'envisager leur utilisation pour l'épuration des 
effluents gazeux des usines de retraitement. 

Des études ultérieures ont montré que les charbons vieillissent [17] 
[18] [19]. D'après COLLINS leur efficacité vis-à-vis de l'iodure de méthyle 
serait divisée par deux après 108 renouvellements d'air. Par ailleurs un 
vieillissement non négligeable est observé même si le piège n'est pas conçu 
pour un fonctionnement continu. Enfin, des empoisonnements peuvent prendre 
place lorsque a lieu une émission occasionnelle de solvants (peinture, 
trichloréthylène, etc.). L'efficacité d'un piège à iode à un instant donné 
est donc essentiellement fonction de "l'histoire" de ce piège, et, afin 
d'être sûr de l'efficacité pour le cas où se produirait un accident, il 
convient de s'assurer périodiquement de l'état du piège. Le test, effectué 
in situ, doit fournir l'efficacité du moment, dans des conditions aussi 
proches que possible des conditions de l'accident le plus probable (tempé
rature, hygrométrie, etc.). Si la valeur de l'efficacité tombe en dessous 
de la valeur fixée par le rapport de sûreté, alors le charbon actif devra 
être remplacé. 

II. TEST IN SITU - FREQUENCE DU TEST 

II.l. Cas particulier des pièges en fonctionnement permanent 

Un contr8le sur place et en vraie grandeur du piège est une opération 
relativement onéreuse. BILLARD [20] a préconisé en France l'adoption d'un 
système permettant d'en réduire le coût en en réduisant la fréquence. En 
dérivation du piège du réacteur, on dispose d'un piège témoin présentant 
les mêmes caractéristiques que le piège principal. La qualité de l'adsor
bant utilisé pour son garnissage est la même que celle du piège principal 
et la vitesse de passage est au moins égale à 30 cm.s-1 de telle manière 
que son vieillissement éventuel apparaisse plus rapidement que celui du 
piège du réacteur. Le piège témoin, aisément démontable, est testé en 
laboratoire suivant une technique tout à fait analogue à celle pratiquée 
in situ. Dans le cas où l'efficacité du témoin s'avère insuffisante, un 
contr8le sur place devient nécessaire. 

II.2. Contr8le in situ 

Le choix d'une méthode pratique est guidée par le souci de connaitre à 
la fois l'efficacité à l'iode moléculaire et à l'iodure de méthyle. Il 
apparait donc que la technique la plus adaptée consistera à injecter de 
l'iode marqué soit sous forme moléculaire, soit sous forme organique, 
directement dans le circuit de ventilation du réacteur. Les mesures des 
quantités d'iode en amont et en aval du lit de charbon actif fourniront 
l'efficacité réelle, à un moment déterminé, du piège. 

Une autre technique a été proposée [21] [22] qui consiste à mesurer 
l'efficacité du piège par le fréon. L'avantage de cette méthode est qu'elle 
fait appel à des produits non radioactifs toujours plus délicats à manipu
ler, Son inconvénient majeur est que l'efficacité trouvée n'est en aucun 
cas représentative de l'efficacité vis-à-vis de l'iode ou de l'iodure de 
méthyle, Ceci entratne donc en plus le contr8le d'un échantillon du charbon 
constituant le garnissage, Si le premier test donne bien un aperçu des 
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fuites éventuelles dues au montage industriel du piège, et si le second 
test donne bien l'efficacité du matériau utilisé, une telle technique 
conduit à une information moins riche que la technique que nous préconisons 
qui, seule, permet d'affirmer que le piège est réellement satisfaisant ou 
non au moment considéré, La seule contrainte réelle est le fait que.travail
lant avec des radioélément~ on devra s'assurer d'une bonne sécurité afin 
de prévenir tout accident pouvant survenir pendant les essais, 

11.3, Nature du test. sa fréquence 

On peut se demander si le contrôle à effectuer sur place doit compor
ter un essai à l'iode moléculaire ou un essai à l'iodure de méthyle, à 
moins qu'on ne considère que les deux types de test soient nécessaires, 

Pour un piège neuf, dont la mise en place vient juste d'être effectuée, 
il nous semble que le contrôle effectué à l'iode moléculaire s'impose. Le 
résultat final, bien que lié aux conditions dans lesquelles s'effectue 
l'essai, est beaucoup plus aisément interprétable en termes de fuites ou 
d'étanchéité, dépendant étroitement du montage, Un essai ultérieur à 
l'iodure de méthyle donnera la valeur de référence à prendre en considéra
tion au départ ; le résultat obtenu étant étroitement fonction de l'hygro
métrie, il convient donc de contrôler ce paramètre avec précision au cours 
des essais, Si l'efficacité s'avérait insuffisante, dans des conditions 
hygrométriques données, tandis que le premier test à l'iode moléculaire 
montrait que le montage était satisfaisant, alors seulement la qualité du 
produit de remplissage pourrait être mise en cause. 

Une question qui se pose alors est de savoir quelles valeurs peuvent 
être retenues comme critères convenables d'efficacité, vis-à-vis de l'iode 
moléculaire ou de l'iodure de méthyle, 

Dans le cas de l'iode élémentaire, le problème semble assez simple, 
Sur les réacteurs français, l'hygrométrie est le plus souvent inférieure 
à 40 %. Les efficacités obtenues initialement sur un piège neuf avoisinent 
la plupart du temps 104 pour une couche de 5 cm d'épaisseur, La limite 
minimale entraînant le renouvellement du piège est fixée à 103, ce qui, 
compte tenu du fait que les pièges ne seront utilisés qu'en cas d'accident, 
demande quelques années, En ce qui concerne la valeur minimale à retenir 
pour l'arrêt de l'iodure de méthyle, la situation idéale serait de pouvoir 
contrôle~ en le fixant, le degré hygrométrique au cours des essais. En 
absence de cette possibilité - cas général - le test sera effectué à 
l'hygrométrie du circuit, et on extrapolera l'efficacité trouvée à 90% 
d'humidité, ou mieux à 70% qui semble être un bon compromis, d'après les 
courbes trouvées en laboratoire, 

Les valeurs préconisées pour ces essais sont aux USA de 20 [ 23], 
valeur qu'il semble raisonnable d'atteindre pour un p1ege industriel (bien 
qu'en toute rigueur il s'agisse d'essais en laboratoire). 

Quant à la fréquence des contrôles, l'expérience acquise en France 
entraînerait un test tous les ans, voire même tous les deux ans, si on ne 
s'intéresse qu'à l'iode seul, Si on s'intéresse à l'iodure de méthyle, le 
manque d'expérience dans notre pays fait qu'il est encore difficile de 
fixer un laps de temps convenable pour contrôler l'efficacité des pièges à 
l'aide des formes pénétrantes de l'iode, et le débat sur ce point précis 
nous semble présenter un intérêt certain. 
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III. TECHNIQUE DU CONTROLE IN SITU 

III.l. Injection d'iode ou d'iodure de méthyle 

Le schéma d'ensemble du dispositif utilisé est représenté figure 1, 
Le système comprend trois parties distinctes : 

Un dispositif est prévu pour effectuer une injection d'iode stable 
destinée à représenter la quantité massique d'iode supposée qui serait 
relâchée en cas d'accident. Sur les réacteurs graphite-gaz français cette 
quantité est sensiblement de 0,5 mg.m-3. Il suffit d'ajuster le débit d'air 
passant sur les paillettes d'iode pour obtenir la concentration désirée 
dans la gaine où se pratique l'injection. 

Le principe de la génération d'iode moléculaire a déjà été décrit par 
ailleurs [20]. Il s'agit en fait d'un échange isotopique entre 131INa et 
127I2 obtenu en balayant une solution d'iodure de sodium marqué, par de 
l'air chargé en iode moléculaire non radioactif, La réaction d'échange peut 
être symbolisée par le schéma réactionnel suivant 

2 131INa + 127I
2 
~ 131I

2 
+ 2 127INa 

La source d'iode est une source portative composée d'un container en verre 
muni de deux sorties avec robinets, l'une des sorties aboutissant à un tube 
plongeur. Cette ampoule est contenue dans un château de plomb et est main
tenue en place par de la mousse de polyuréthane. L'ensemble est complète
ment étanche, aux fins de transport. Le chargement est effectué par 
introduction d'une solution de 131INa dans l'ampoule, réduite ensuite à 
l'état d'extrait sec par distillation sous vide. La protection du château 
de plomb permet des activités pouvant aller jusqu'à 3 Ci. Au moment de la 
génération il suffit de réhumidifier la source avant d'effectuer le montage 
de la figure 1, 

Un des problèmes poséspar les centrales graphite-gaz était que la 
gaine où devait s'effectuer l'injection était à une pression d'environ 
1,2 bar absolu. Il a donc fallu imaginer un dispositif permettant de 
vaincre cette pression, En partant de la gaine, le système est constitué 
tout d'abord d'une petite trompe à air, en verre, alimentée par de l'air 
comprimé, puis d'une soupape de sécurité empêchant tout retour d'air et 
éventuellement une génération a contrario dans l'atmosphère. Vient ensuite 
la source proprement dite, l'iode stable, le desséchant, puis un rotamètre 
indiquant le débit d'air provoquant la génération. L'ensemble est contenu 
dans une boîte à gants, elle-même maintenue en dépression par rapport à 
l'extérieur. Le circuit de rejet de cette boîte est filtré sur charbon 
actif avant retour dans la cheminée. 

Au moment de l'injection, l'ouverture, dans l'ordre, des robinets 1, 
2, 6, 3, provoque la mise en dépression de la ligne d'injection! l'ouver
ture de la vanne n° 4 entraînant le balayage par l'air (80 l.h- ). 

Pour le contrôle à l'iodure de méthyle, le système utilisé est tout à 
fait analogue. 
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En plus du dispositif précédent, la ligne d'injection comporte une 
réserve de sulfate de méthyle ; l'ouverture des robinets 1, 2, 5 provoque 
par succion l'entrée du sulfate de méthyle dans la source de 13lrNa. Après 
fermeture de 5, l'ouverture des robinets 6 et 4 provoque le balayage par 
l'air, et l'iodure de méthyle est libéré suivant le schéma 

2 131 rNa + S0
4

(cH
3

)
2 
~ 2 131rcH

3 
+ S0

4
Na 

Dans l'un et l'autre cas la génération quasiment totale de 131r 2 ou de 
13lrcH3 demande 15 à 20 minutes. 

111.1.3. Prélèvements 

Les prélèvements en amont et en aval du piège du réacteur sont effec
tués au moyen de porte-charbon de contrôle dont le schéma est donné figure 
2. 

Le dispositif comprend tout d'abord un filtre destiné à arrêter les 
poussières ou les aérosols ayant pu fixer de l'iode. Derrière se trouvent 
1, 2, ••• , couches de charbon actif de 5 cm d'épaisseur, tassées et mainte
nues en place entre deux grilles par un ressort. L'ensemble est réalisé en 
inox ou en laiton chromé de manière à éviter les adsorptions. On a indiqué 
figure 3 le schéma de montage permettant d'effectuer le prélèvement. Le 
passage du gaz est dû à la dépression créée par une trompe à air, et le 
débit de gaz passant sur le charbon est mesuré grâce à la dépression créée 
dans un venturi préalablement étalonné. Le débit de gaz est tel que la 
vitesse de passage sur le charbon est de 30 cm.s-1 (égale à la vitesse de 
passage sur le piège) soit 3 m3.h-l. Généralement le prélèvement amont 
comporte deux couches successives de 5 cm, et si possible de la même quali~ 
de charbon que celle utilisée sur le piège. La comparaison des activités 
recueillies sur chacune de ces couches donne l'efficacité intrinsèque de la 
couche de 5 cm, utilisée rigoureusement dans les mêmes conditions que le 
piège principal dans les conditions de l'essai. 

La comparaison des activités prélevées en amont et en aval du piège du 
réacteur fournit son efficacité du moment. 

Il est à noter que l'ensemble, injection et prélèvement, fonctionne 
uniquement à l'aide de trompes à air, alimentées par de l'air comprimé, ce 
qui, sur le terrain, est un avantage certain. Tous les raccords de type 
"rapide", permettent l'installation sur le site, en à peu près une heure, 
avant que ne débutent les opérations de contrôle. 

Un balayage par de l'iode 127 d'une dizaine de minutes est effectué 
préalablement de manière que les circuits de ventilation se saturent et 
que, ultérieurement, on évite au maximum l'adsorption d'iode radioactif. 
On procède alors à l'injection (15-20 minutes, puis balayage plus rapide de 
10 minutes) suivie d'une élution sur le piège d'une heure environ. Le comp
tage s'effectue soit sur place, soit au laboratoire, par spectrométrie y. 



- 265-

Ce système, relativement simple, est utilisé depuis plusieurs années 
en France pour le contrôle des pièges à l'iode moléculaire. Depuis peu, les 
centrales s'équipent de pièges à charbon imprégné et nous généralisons 
maintenant les essais à l'iodure de méthyle. 
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SUMMARY. This report discusses the characteristics of the various 
methods for testing the efficiency of filters and ventilation systems 
used in nuclear plants for the retention of iodine and its volatile 
compounds. A detailed report is given on the development of the equip
ment and instrumentation systems required for such tests, as well as 
on significant results pertinent to the qualification methods. 
Finally, some tentative indications are given as to the criteria of 
choice among the various experimental methods in relation to the 
type of testing to be performed, suggesting some simple arrangements 
which could considerably facilitate the execution of periodical in 
situ efficiency tests of iodine filtering systems. 

RESUME. METHODES POUR TESTER LES FILTRES A IODE DANS LES INSTALLA
TIONS NUCLEAIRES. Ce rapport traite des caracteristiques des diverses 
methodes de test de l'efficacite des filtres et systemes de ventila
tion utilises, dans les installations nucleaires, pour la retention 
d 1 iode et de ses composes volatile. On y expose en detail l'equipe
ment et !'instrumentation requis pour ces tests ainsi que les resul
tats significatifs relatifs aux methodes de test. 
Le rapport donne enfin quelques indications quant aux criteres a 
adopter pour le choix entre lee diverses methodes d'essai, selon le 
type de test a effectuer, et suggere quelques dispositifs simples qui 
pourraient faciliter considerablement l'execution in situ des tests 
periodiques d'efficacite des systemes de filtres a iode. 

KURZFASSUNG. PRUEFMETHODEN FUER JODFILTER VON KERNKRAFTWERKEN. Der 
Bericht befasst sich mit den Besonderheiten der verschiedenen Metho
den zur PrUfung der Wirksamkeit von Filtern und BelUftungsanlagen, 
die in Kernkraftwerken zur RUckhaltung des Jods und seiner flUchtigen 
Verbindungen eingesetzt werden. Ueber die Entwicklung der fUr diese 
PrUfungen ben8tigten AusrUstung und Instrumentierung und tiber Ergeb
nisse, die fUr das PrUfverfahren charakteristisch sind, wird einge.hend 
berichtet. 
Abschliessend werden einige vorliufige Anhaltspunkte fUr die Wahl der 
fUr die jeweilige Prtiiaufgabe am beaten geeigneten Testverfahren ge
geben; ausserdem werden einige einfache Anordnungen vorgeschlagen, 
die die regelmissige UeberprUfung an Ort und Stelle von Jodfilteran
lagen auf ihre Wirksamkeit wesentlich erleichtern konnten. 



-V2-

The retention of radioactive iodine, both in 
molecular and organic (cH3r and heavier alkyliodides) or 
inorganic compound (e.g. HI 0) that appears in gaseous 
effluents, is usually carried out by activated charcoal beds, 
eventually impregnated with KI or TEDA (1), (2). 

For special applications (heavy radioisotope loads 
on the filter or high temperatures) it has been proposed the 
use of Ag impregnated zeolites (3), (4). 

All these materials are assembled in filters, to-day 
on sale in standard sizes, in a similar way as for H.E.P.A. 
filters. For these filters too, the main problem is to check 
at the beginning and during the plant operating life, the real 
performances of the filtering installation; such performances 
can be jeopardized by filter's preferential internal paths 
(faulty compacting of absorbing material during filter 
assembling, grain shattering, etc.) or because of bad 
installation (e.g. faulty sealings). 

The various methods proposed so far for iodine 
filter testing can be classified in two categories: 

- iodine methods 

- freon methods. 

All these methods are not made to test efficiency 
under operating condizions but to define the efficiency loss 
due tn the existing of preferential paths in the filter and/or 
in the filtering assembly. 

The capability of a filtering installation to 
retain a certain substance can be considered as the result of 
the product of the intrinsecal efficiency of the absorbing 
material ( 0 ) by an efficiency factor of the assembly which 
accounts for the preferential path effect. The end product of 
all the test methods is the definition of such a factor which 
is carried out measuring the installation efficiency with a 

(o) This is to be determined with laboratory tests at referen 
ce operating conditions. 
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suitable tracer. 

In order to obtain by this measurement a conservati
ve evaluation of such a factor, it is sufficient that: 

- tracer penetration through filtering material be very small 
and in any case identifiable from the penetration through 
the preferential paths; 

- tracer penetration through preferential paths at test 
conditions be higher than penetration of substance to be 
filtered during operation. 

When the tracer is the same substance to be filte
red it can be difficult to comply with these conditions and, 
on the other hand, it might be over-prudential to evaluate 
an installation efficiency merely according to what stated 
before. 

As a matter of fact a filtering installation 
efficiency can be written as 

i ~ p 
= mn6mp 

where E. and ~ is the absorbing mnterial efficiency under 
test an~Punder ~erating conditions respectively; ~ is the 
installation efficiency measured in the test. Conse&uently, 
when it cannot be expected neither ~ mr!Em nor 2-: mp to be 
equal to the unit, it is suitable to evalu~te by laboratory 
tests~ mp as well as t mn. 

Iodine methods 

To test high efficiency impregnated charcoal filter~ 
methyl iodide vapours are injected into the :~as stream which 
flows through the filtering system, while in the case of 
filters for retention of molecular iodide, molecular iodide 
itself is injected (5) (6). These substances change the filter 
condition; therefore in testing filters it is necessary to 
use iodi~e load much less than the maximum allowable one. 

Tagging the iodine by one 6f its radioactive 
isotopes (for example 131r), the tracer activity can be 
evaluated taking a sample of the gaseous mixture simultaneou
sly up and downstream the filter (each sampler could be made 
with impregnated charcoal cartridges of known efficiency) and 
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measuring by r counting the iodine absorbed by the cartridge~ 
The 131r activity usually used for the test is between 1 and 
100 mCi, values which involve radiological safety problems. 

With a device capable of producing iodine vapours 
at a ste~.y rate for a long run (up to 10 hours), commercial 
filter tests (W ~ 1000 m3/h and efficiency up to 99.9~) can 
be carried out with a top activity of 100rCi. ( 0 ) 

Filtering assemblies are usually designed for lower 
than 1000 m3/h. flows. Assuming a test concentration equal to 
0.1 mg/m3, in order to carry out the tests, it is sufficient 
to set up a,device which produces iodine vapours at a. ate~.ov 
r·•+e of-._lrl·'i,,.l,.,in, for 1410 !"rs. 

Devices norres'PonrinP" to these snecificrrtions h'l"f'l ,..een 
f!.e"'!'!lOT'RO At +,'he TJ',i,·e~s.; ty o"' PisP., 

( 0) 

With a detection limit of 10-3 ~i for the counting instrumen
tation (and this is not a heavy one) this result can be easily 
obtained sampling the gas up and downstream with rates 
corresponding to 0.1% and 1~ respectively of the ventilation 
circuit flowrate; so 

a = c w 4 t av = c w ~ t· a = w c L\t 
m m m vv ' p m 

£= Cm -CV = 1 - 8.v wv 

Cm ~ Wm 

and with the values stated above 

Sm= 
By Wm 

= 10--rCi 
1-£ Wv 

w 
= 10~Ci 
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a) Source of r 2 vapours. 

When earring out the PSICO research program (7) 
steady generations of molecular iodine vapours were aohiwred 
by sublimation of I131 traced iodine crystals; the preparation 
method is reported in (8). 

The iodine vapours diffuse through a pipe and are 
removed byEigaseous stream (fig. 1 a). 

To reach P values of the wanted order of maenitude, 
the device shown in fig. 1 b was made. Pipe dimensions are: 
length 20 cm, internal diameter 1.4 cm. 

When the production temperature is less than 150°C 
the production rate can be written as: 

P = 6·104 ~ pvM 
1 RTc 

P ranges from 160 to 1600 ~g/min when T
0 

ranges from 90°C to 
150 °C. / 

A set of experiments was run to set up this device: 
a steady generation was checked for some hours and the trend 
of P verified in the above mentioned range with a good 
agreement with the theoretical prevision (see fig. 2). 

b) Source of cH
3

r vapours. 

In order to generate these vapours, dry air is 
passed through a solution of r131 tagged CH I in decaline. 
(cH3I is traced with r 131 by isotopic exch~e in propanol
water solution according to the method reported in (9); in 
the end CH3I is stripped by decaline). 

A set of experiments has been run to study the 
source generation rate vs. the followingparameters (in the 
specified ranges): 

solution temperature T (-20°C • 15°0); 
0 

-dry air flowrate WP (20 • 500 cm3/min); 

- cH
3

I concentration in the solution Cl (0.5 • 5 g/1). 

In these tests 200 cm3 have been used and conse-
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quently the solution head in the scrubber was 13 cm Results 
are shown in figure 3. 

Freon methods 

The method suggested by Muhlbaier (10) consists on 
injecting freon vapours at known concentration upstream the 
filter and on determining the trend as a function of time of 
the concentration downstream taking samples. The freon 
detection is made by a cromatograph fitted with an electronic 
capture detector. 

The quantity of freon passing through the filtering 
system can be evaluated by extrapolation at the time of 
arrival of the step front at the sampling point downstream. 

Errors due to this operation are obviously smaller if: 

- the quantity of freon flowing through the charcoal is 
slowly variable; 

- it is small compared to that which flows through the 
preferential paths; 

- the absorption on these paths rapidly gets to equilibrium 
with the tracer concentration in the gas stream. 

At the end of the test, the freon can be taken out of 
the filter by passing an air stream for a time which depends 
on the air speed, on its temperature, on the type of freon 
and on the type of charcoal in the filter. 

In order to define the limiting operating conditions 
of the method, Muhlbaier carried out a comparative study on 
the behaviour of various types of freons (11) (12). 

The conclusions of the study are shown for new 
activated charcoal in table I, taken out from (12). 

It can be shown that. 

- Freon 12 is suitable for testing new filters in the labo
ratories. It is a gas at room temperature (and so easily 
in~ectable in the ventilation circuit with known and 
constant concentration); its desorption is however quick 
(low values of the speed, of the temperature and of the 
relative humidity of the gas carrier, lack of impurities 
and of impregnants which make the desorption still faster). 
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Even if it allows a quick recovery of the initial 
conditions of the filter this is the major limitation of the 
method. 

- Among other types of freon examined, the best behaviour is 
shown by freon 112, which allows to test new or used 
charcoal filters in the laboratory and in situ; the limits 
at operating conditions are higher than those normally met 
by the filters on the plants (o). 

In any way it is ncc0s8ary to set up a F 112 
vapour source with o. nroouctjo~ rate known and constant 
during a test; otherwise it is necessary to carry out con
temporarily the F 112 concentration measurement up and 
downstream the filter. 

Because of the reduction of the number and 
efficiences of the absorbing centers, due to the accumilating 
impuritie~ test operating limits for used filters with F 112, 
are lower than those shown on table I. However, also with 
filters used for 15 months, such limits are similar to those 
which &re obtained for the test of new filters with F 12 
(v = 6 + 15 m/min; T = 25 + 30 °C; Q = 5%) (13). a 

( 0 ) F 114B2 is not sui table for in si +.11 t.Rs+.i~"' ~P.M11RI'l i + 
decomposes when in the light; decomposition substances 
interfere with freon absorption on the charcoal and 
would give a reduction of max water content in charcoal 
(Q) to 5% in weight. 
F 11 has a Q limit value lower than half of that relating 
to F 112. The minimum F 113 detectable concentration in 
air is five times than F 112. 
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The limits to the operating conditions shown on table I 
are interdependent; for all the freons any such limit can be 
extended if one or both the remainings are reduced. 

After a test, freon desorption from charcoal 1s 
favoured by high values of temperature, relative humidity, 
air speed, and particularly by air stream opposite to the 
freon direction during the test. In any case with v = 20 
m/min, Ta= 95°C, UR 3% and opposite flow, it takes 3 days for 
the desorption ofF 112 to reach 95% (in the case ofF 12 a 
few hours are sufficient) (13). 

Freon 12 method. 

The first problem to be obercome, was the setting up 
of the F 12 concentration measuring methods using the 
available gascromatograph (Varian Aerograph mod. 1200, fitted 
with electronic capture detector). 

On the basis of known literature (14) a stainless steel 
column (1 = 3 ~. ~ = 3/32") filled with SF-96 at 20% on 
chromosorb P 80 + 100 mesh was used. On fig. 4 is sho~ the 
calibration curve of the instrument equipped with aNi 3 
detector. 

The detection range is 0 + 4 ppm. The min1mum detectable 
concentration comes out to be 0,03 ppm which corresponds to 
test charcoal filters with an efficiency higher than gg,gg% 
with a freon 12 concentration upstream the filter of about 
500 ppm. 

By using small size charcoal filters the method was 
finalized in the PSICO 10 ventilation circuit (fig. 5). 
Three types of charcoal have been tested (active CECA 
nr. 935R, CECA n. SA 1428 impregnated and active Barnebey
Cheney n. 572), varying both bed thickness and frontal speed. 
All the tests were carried out at room temperature, on dry
stoved charcoal (120°C for several hours). 

On fig. 6 are shown experimental results of the 
release time ( 0 ) vs stay time. 

(o) Release time is defined as the time which elapses 
between the air-F 12 mixture entering the charcoal sample 
and the time when the F 12 concentration increases 
downstream. 
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Such a curve allows to choose the experimental 
conditions for carr;yi]'\g oul; a filter test at full scale, provided 
the charcoal filling is known. Since it is necessary to have 
at least 3 measuremenis of z ( t) to evaluate Z. and this takes 

0 
more than one minute, it comes out that release time must at 
~east exceed such value. If S is known, this defines the test 
speed value. 

F 112 method 

The response range of Muhlbaier electronic capture 
gascromatograph (similar to thatinitially available) hardly 
covers two decades. 

Therefore Muhlbaier, in the case ofF 112, had to 
use two gascromatographs of the same kind for taking samples 
up and downstream, at the same time, as well as a diluition 
circuit to measure the sample upstream. 

All this produces a considerable complication for 
the equipment. 

Such an inconvenience can be overcome either using a 
stationary F 112 source (e.g. with P known and sufficiently 
constant during the whole test) or modifying the gascromato
graph so to enlarge the response range and to sample up and 
downstream with the same equipment. 

So, at the beginning, the job followed two main 
lines: 

a) set ~p of a F 112 vapours source with known and constant 
production speed; 

b) modification of the available gascromatograph so to 
amplify the response range up to at least 4 - 5 decades. 

a) "Source" of Freon 112 vapours - among the various possible 
solutions examined to obtain such a "source", the type 
shown on fig. 7 has been chosen. Freon vapours, sublima
ting from an F 112 solid film deposited on the internal 
surface of some •bubble chambers" (kept at a constant tem
perature by the circulation of a fluid in the sleeve), 
are removed by an air-stream. 

The results of tests carryed out to determine the 
trend of the production rate as a function of the sleeve 
temperature and of the gas flow, are shown on fig. 8. 
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Stability tests showed that loading each refrigerator 
with 100 g of Freon 112, a constant P production rate is 
obtained until 1/5 + 1/4 of the total Freon load is not remo
ved. 

The production is sufficient to carry out more than 
10 efficiency tests on a 1.000 rn3/h charcoal filter (At > 60 
m in). 

b) Modification and rating of the detecting system. Modifi
cations of Varian Aerograph mod. 1200 have been carried 
out for the following purposes: 

1) to obtain a better detecting stability; 

2) to amplify the detecting range; 

3) to simplify the sampling system. 

The tritium detector, that formerly equipped the 
gascrornatograph, has beer: replaced with Ni63 detector. 
Such detector, installed in May 1971, has not so far revealed 
any change of the reference current; such performance permits 
to avoid the gascrornatograph calibration except in the case 
of replacement of the column. 

The detector range response increase (from 2 - 3 to 5 
decades) was obtained using a pulsing voltage for the detector. 
The relative calibration curves are shown on fig. g. 

The use of a sampling valve which injects 1 rnrn3 or 
crn3 into the column allowed to obtain a "precolumn" 

diluition factor of 3 decades, so that the modified equipment 
range increases from the minimum detectable up to almost 8 
decades. 

The Freon 112 detecting equipment was finally set up 
using the PSICO 10 ventilation circuit (fig. 5). 
As for Freon 12, preliminary tests have been carried out with 
small active or impregnated charcoal beds. 

TESTS ON FULL SIZE FILTERS 

The various methods were improved by carrying out some 
efficiency tests on filters used on nuclear plants. 

VOKES FILTER (overall dimensions 600 X 600 X 300). 

This was a new filter, with a thickness of 2,5 ern of 
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active charcoal; during trasport small charcoal pieces 
leaking through the grids were noted. 

Tests have been carried out on the .ren+i 1 ~ -1-j o,., 0i -r.c11j+ 

of the PSICO 10 facility with the F 12 and F 112 methods. 

a) Test with F 12. 

The test was carried out in the following conditions: 

W = 135 m3;h corresponding to v = 6,2 m/min 
Cm = 550 ppm ; Ta = 25 °C; UR = 18~~ 

The freon quantity downstream the filter was such 
to outscale the instrument. Therefore it is nnl" poss 4 '11, e 
+o st.Pt.e that the efficiency, measured with the Freon 12 

method, was lower than 99,8%. 

b) Test with F 112. 

The filter test conditions we~e: 

\'I = 380 m3 1b.; Tn. = 24°C; U.R. = 68%; ('re = 19 °C; 
Wp = 25li.tren /mi.n). 

'l'he time-efficiency curve concerning this test is 
shown on fig. 10. 

The efficiency is only 99,79% probabl:- because of 
a non complete filling of the filter supporting frame. 

The slope of the efficiency-time curve is neglip:-; __ 
ble; this is because of the F 112 quantity released fro:n 
charcoal is negligible compared with that by-passing t,1e 
filter through the preferential paths. 

PSICO 10 FILTER (overall dimensions 600 X 600 X 300). 

Th:is is a filter with a 10 cm impregnated charcoal 
thickness, llSed for Iodine removal runs carriP.o out with the 
PSICO 10. T'1is is the only "old" filter on v;hicl ··rerc ~., .• ,.iP·1 r-J~ 

efficiencJ tests. 

The filter has not been conditioned before the 
tests. 

a) Test with r 1 ~ 1 tagged I2 vapours. 

Two tents n.t two di~ferent rates were carried out, 
using an activity lower tha.r: iOO )Xi on the whole. 
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Experimental conditions and results obtained are shown 
on table II: the filter efficiency variation as a 
function of the flow can be due to a pin-hole effect.(1). 

b) Tes"'E using F 112 freon. 

Conditions for first test of the filter were: 

W = 350 m3/h; Ta = 27 °C; UR = 60%;(Tc = 15 °C; 
Wp = 2.5 litres/min.) 

Results are shovm on fig. 11. Efficiency zo 
was 99,28%. (o). 

Because of the filter thickness it is very unlikely 
that the rather low efficiency be du~ to nana+r~+.i0n 
throu~h the charcoal bulk. Most probably it is due to 
preferential patho ~t the boundary between the charcoal 
and the support frame and to a faulty sealing of the 
fittings. After 24 hours another test was carried out 
on the same filter, without desorption of the freon 
previously injected on the charcoal. 

The operating conditions concerning this second 
test were: W = 1000 m3/h; Ta = 27 oc; U.R.=55fo; 

(Tc = 25.5 °C; Wp = 3.5 litres/min). 

Test cromatogram is shown on fig. 12: a continuous 
penetration increase is noted (due to F 112 release 
which was previously absorbed by the charcoal). 

Apparently the efficiency seems highly reduced 
compared with that revealed by the former test. But; if 
we consider the release of the freon previously absorbed 
by the charcoal (fig. 1 3 ) we have an f. o :lt 99'%. 

( o) Higher E. o value, referred to the other tests using 12 , 
is due to a best charcoal compacting. 
This result is in good agreament with those obtained, in 
similar conditions, when we da~ressurized the PSTro 1n contajn
ment modal after the tests on iodi_ne ramovFtl by spr<>ys +.he filter 
efficiency in iodine trR.pping is ranging between 9~% ~ctnc 110 .~%. 
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TESTS CARRIED OUT ON THE TAPIRO REACTOR OF THE C.N.E.N. PLANT 

AT CASACCIA. 

With the F 112 method efficiency test were carried 
out on two active charcoal filters installed on the ventila
tion circuit of the TAPIRO reactor at the CASACCIA C.S.N •. 

The flow-sheet is shown in fig. 14. 
Filter mod. VOKES D 8800 3/6 (overall dimensions 380 X 380 X 
X 210). The filter is installed on the underpile room venti
lation circuit and its charcoal thickness is 2,5 cm. 

- Filter test conditions were: 

W = 115 m3 /h; Ta = 19 °C; UR = not measured; (T = 11,5 °C; 
W = 1 litres/min.). c 

p 
Test cromatogram is shown on fig. 15; the efficiency to 
is 99,88%. In this case too, no desorbing effect is noted; 
this is due also to the low fro'l'lt"'l speerl (v ...., 12 m/min) of the 
~ ~-,. f'lowi!",<>' t.nrn•1 :-h t"he f:i 1 +f'r. 

- Filter mod. VOKES D 8800 3/3 (overall dimensions 300 X 300 X 
X 140). The filter is installed on the by-pass of the TAPIRO 
main ventilation circuit line. 

Filter test conditions were: 

w = 200 m3/h; Ta = 18 oc; UR =not measured; (Tc = 14.5 °C; 
W = 0.5 litres/min). 

p 

Because of an error (the air pump was not operated in time) 
only two samplings were done (one at 6 min. and the other 
at 10 min. from injection) which gave the following results= 

a = 99.8% at 6 min. 

~ = 99.7% at 10 min. 

The increase of penetration with time at such low efficien
cies, shows how, the air frontal speed was too high (v = 
35 m/J'1in.). 
A new t.;'!st was c::trried out within 2 4 Hours. 

Operating conditions were the same as for the 
previous test except for the temperature of the source 
chamber which was T = 11,5 °C. c 
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The Chromatogram concerning the new test is shown on fig. 16, 
were is also shown the part concerning the release after F 112 
injection was completed. 

Considering the release due to the previous test, efficiencies 
were the following: 

~ = 99,83~ a 2,75 min. 
~ = 99,48~ a 5,25 min. 
~ = 99, 17~ a 7,00 min. 

As one can see, the curve efficiency-time slope is further 
increased because of: 

1) release ofF 112 due to the first test; 

2) numerical decrease of absorption centers due to the first 
test again. 

TESTS PERFORMED ON THE IODINE FILTERING SYSTEM OF LATINA 

NUCLEAR POWER STATION. 

The iodine filtering system is charged with impregnated 
coconut charcoal (Sutcliffe a Speakman eo. n° 207 B). A 
sample of this charcoal was tested in laboratory before its 
installation to verify the trapping efficiency (15). 

The efficiency measurement of the filtering system 
with CH3I is done in such a way to avoid damage of the 
exchange capacity of the filter. 

The test line (a sketch is illustrated in fig. 17) 
is so conceived : 

- An air stream flows through the filter, simulating the 
normal conditions (about 1.000 m3/h). 

- In about 3 sec the amount of CH3I is injected in the 
circuit. 

- From the test points upstream and downstream the filter 
(fig. 17) air samples are drawn, during the injection time 
(about 5 minutes) through impregnated charcoal samples. 

- With the same techniques air samples are drawn downstream 
the filter during the 5 hours following the injection and 
the sampling cartridges are changed every hour tc evaluate 
the potential 
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release of cH
3

I from the filter under test. 

The amount of CH3r and r 131 are fixed during the 
preparation (15). An ionization chamber is used to ascertain 
the end of injection of the radioisotope into the circuit. 

The flow through the sampling filters is measured 
using rotameters and is fixed at 400 lt/h corresponding 
to a transit time through the bed of 0.5 sec; to make sure 
the samplers to retain all the r 131 two filters in series 
are used for the first measurement. 

After the suction time the r 131 entrapped in in each 
sampler is measured using a multichannel analizer. 

The measurements taken are collected in Tab. III. 

The efficiency obtained in the various tests is about 
95%. This value is acceptable; the tests prove that, following 
an accident, the act:vity released would be smaller than the 
amount calculated during the accident analysis. 

TESTS CARRIED OUT AT TRINO VERCELLESE POWER PLANT. 

The main component of the circuit for the absorption 
of the radioactive iodine, which could be present in the air 
of the annulus (fig. 18), is a bolted cell which contains 
active charcoal filter and absolute filters. 

The overall dimensions of radioactive charcoal filter, 
type 416, manufactured by Barneby- Cheney Co., are 600 X 
X 600 X 300; the bed thickness is 1,3 cm. 

This filter was tested at supplier Laboratory and it 
was declared to have a 99,9% efficiency at operating 
conditions. 

The efficiency test, after the installation was 
completed, was performed in 196~ with the freon 12 method. 

In order to carry out the test the ventilation circuit 
up and downstream the filter box was suitably modified as 
shown on fig. 18. 

At that time the equipment for Freon 12 measurements 
was not available on the site; so reinforced phials having 
volumes of 1.000 cm3 and 500 cm3 were used to take samples 
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The test was performed as follows: 
After start the fan, the diaphram upstream the filter box was 
set up to have a 100 m3jh air flow and the heat resistances 
were adjusted so that the air temperature upstream the filter 
was about 23 °C. 

The freon injection began with a flow of 45 dm3/h 
corrisponding to a freon concentration in the air upstream 
the filters of about 450 ppm. 

During freon injection (5 minutes) three air samplings 
were taken upstream and 10 downstream the filter at different 
times. 

The 13 samples were sent for an external laboratory to 
be analyzed with an electronic capture gascromatograph, but 
only 8 were examined. 

The results, reported on table IV, show that the active 
charcoal filter efficiency is about 99~. 

Just one comment has to be expressed on the freon con
centration upstream the filter. It was noted a fluctuation 
in concentration values upstream the filter, which is due to 
a faulty injection of air and freon. 

The F 12 deposition could be the reason of the differeg 
ce between foreseen and measured values of the upstream 
concentration. 

Further tests were carried out with an installation 
control method using F 12 too. 

Such tests are described on (15). 

Conclusions 

Satisfactory results obtained in setting up the instru
mentation necessary for the different test methods, allowed 
to check their operating limits on plants and on full scale 
experimental loops. The results of this work also allow to 
plan the testing of the other Italian nuclear plants. 
It is foreseen to perform such tests in the next year. 

In conclusion it ~an be said that all the methods· 
allow to test filters or ventilation circuits which have 
penetrations of about 10-4. To cho~se between the different 
methods it is however necessary to have in mind their pecu-
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liarities. 

One can say that: 

- F 12 method seems to be more suitable for testing filters 
or filtering installations which have never been operated; 

F 112 and CH3r methods are specially advisable when perio
dical testing of filters or filtering installations is 
needed; 

- I2 method can be accepted only when test and operating 
conditions are not very different. 

12 and CH3I methods allow to test zeolite granular beds 
provided the test conditions are not very far from the real 
plant operating ones. 

It must be kept well in mind that the above-mentioned 
methods allow to test installation condition only, but no 
information is given about the absorbing material. Due to the 
fact that the aim is to assess the right behaviour of the 
whole filtering aseembly, it seems useful that cartridges 
filled with charcoal of the same lot, be installqd together 
with the filter and be subjected to the same filter condition~ 
With these cartridges, absorbing material efficiency will be 
periodically measured in laboratory tests carried out at 
reference operating conditions (and in case of Iodine 
methods at the condition of in situ tests). 

This allows to complete the installation efficiency 
analysis. 

In situ, it can be sometimes difficult to have 
experimental conditions fit for the chosen method. In this 
connection it could be useful to test in advance one filter 
in order to state the best operating conditions in relation 
to plant features. Of course in new plants this drawback can 
be overridden if ventilation circuits are designed having in 
mind the following items: 

1) Sampling points: the upstream sampling point must be 
situated as close as possible to the charcoal filter and 
far enough (20 diameters about) from tracer injection 
point; the distance is reduced if a mixing device is 
used ( dur,ing the F 112 tests at the TAPIRO plant a rock 
wool prefilter was used). 
As far as the downstream sampling is concerned, in order 
to have samples of the true tracer mean concentration it 
is advisable to put a flow mixing device close to the 
filter, or to use a multi-point sampling system 
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2) Choking and conditioning. 

Due to the method restrictions it should be useful 
to prearrange, upstream the filter, systems which allow to 
choke and to hea~ the air.which is flowing through the 
ventilation circuit; this in order to lower the charcoal 
water load and to control test flow rate during the test. 
In F 112 tests these systems should have the additional 
advantage of making it possible a desorption time 
reduction. 

NOMENCLATURE 

am = activity collected by the upstream sampler (~Ci). 

ap = whole injected activity <;vci). 

a =activity collected by the downstream sampler (~Ci). 

Av =diffusion tube transversal section (cm2 ). / 

B.C. = detector backgrou..."'ld current. 

cl 
c m 
c 

V 

d 

l 

1 
,, 

Pv 
p 

Q 

R 

= CH
3
I concentration in decaline (gl~ t). 

upstream tracer concentration. 

= downstream tracer concentration. 

= diffusion tube diameter (cm). 

= diffusion tube lenghth (cm). 

= chromatographic column length (cm). 

tracer molecular weigth (g). 

-- tracer vapour pressure (atm). 

= generation rate of tracer vapours (fg/min). 

=water load on the charcoal (%). 
ideal gas constant (lt.atm/°K). 

/ 

R.F. pulse rate-pulse width ratio of the power voltage of 
the E.C.D. ~s)-s). 

S = charcoal bed thickness (cm). 
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t =time interval from f~eon injection start up (min.) 

Ta = temperature of the air passing through the filter (oc). 
Tc = 
TcL 

TD 

TIN 
UR 

temperature of the tracer vapour generation device (oc). 
= gaschromatographio column temperature (oc). 
= gasohromatographic detector temperature (oc). 
= gaschromatographic injector temperature (oc). 
= relative humidity of the air passing through the filter 

(fa). 

v = frontal speed of the air passing through the filter 
(m/min.). 

V =power voltage of the E.C.D. (V). 
a 

W = flowrate through the filter (m3/h). 

WG = nitrogen flowrate through the chromatographic column 
(cm3/min). 

W = flowrate through the upstream sampler (m3/h). 
m 

W = flowrate of the air carrying tracer vapours (1/min. ) 
p 

WPG= nitrogen flowrate to purge the gaschromatographic 
detector (cm3/min.). 

W = flowrate through the downstream sampler (m3/h). 
V 

~ = electrometer attenuation. 

At = efficiency test length. 

~ = filter efficiency measured at the time t. 

£
0 

= filter efficiency extrapolated at the initial time. 

z = absorbing material efficiency in the reference operating 
mn conditions. 

absorbing material efficiency in the test conditions. 

installation efficiency in the test conditions. 

installation efficiency in the reference operating 
conditions. 

gas chromatographic column internal diameter. 
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TABLE I : PROPERTIES AND TEST. CONDITION LIMITS FOR SOME 
FREONS. 

Boiling Minimum Test condition limits 
point detectable Freon concentration 

in air V Ta Q 

(oc) (ppm) (m/min) ( oc) (%) 

F12 (CC12F2) -29,8 0,03 6 30 5 
F11 (CC1

3
F) 23,8 0,0003 20 30 12,5 

F114 B2 (CBrF2-
CBrF2) 47,3 0,0005 20 30 20 

F113 (CC12F-
CC1F2 ) ,n ,6 0,005 20 30 25 

F112 (CC12F-
CC12F) 92,8 0,001 20 30 27 

TABIJE II : EXPERIMENTAL CONDITIONS AND RESULTS OF THE TEST 
RUN ON PSICO 10 FILTER WITH IODINE TEST METHOD. 

Temperature Relative Rate Upstream Efficiency 
Humidity iodine con-

centration 

( oc) (%) (m3/h) (mg/m3) (%) 

32 .:!:. 1 60 .:!:. 2 263.:!:. 9 0,342.:!:,0,024 98,32,:t0,34 

28 + 1 56 .:!:. 1 986.:!:,29 0,140.:!:,0,011 99, 10,:t0,08 -



TABLE III 

DAft TIME UPSTREAM CH
3 

I CONCENTRATION DOWtrSTREAM CONCENTRATION SUCTION RELATIVE TEMPERAT. 
I FILTER II FILTER I FILTER II FILTER TIME HUMIDITY 

(h) (cpm)• (cpm) • (cpm) • (cpm) • (min) (')b) ("C) 

a Sept. 1967 0 2660 background so background 5 60 26.2 
1 - - background - 60 60 26 
2 - - background - 60 52 26 
3 - - background - 60 60 25.5 
4 - - background - 60 65 25 
5 - - background - 60 65 24 

30 Sept. 1968 0 131543 background 5307 background 5 69 22.8 
1 - - 39 - 60 90 22 
2 - - background - 60 90 22 
3 - - background - 60 90 20 
4 - - background - 60 90 19 
5 - - background - 60 90 18 

19 Dec. 1969 0 95539 134 4106 background 5 86 10 
1 - - 26 - 60 90 9.6 
2 - - background - 60 94 9.6 
3 - - background - 60 82 9.0 
4 - - background - 60 86 8.2 
5 - - background - 60 86 8.2 

11 Dec. 1970 0 77000 204 3334 background 5 57 15.2 
1 - - background - 60 62 15 
2 - - background - 60 70 13.2 
3 - - background - 60 76 12 
4 - - back~rpund - 60 76 10.4 
5 - - back\)'round - 60 86 9 

,...----· -
17 Gen. 1972 0 100700 60 3100 60 5 52 13.8 

1 - - 100 - 60 52 13.8 
2 - - background - 60 49 15 
3 - - bac:<grcund - 60 47 15 
4 - - background - 60 48 14.2 
5 - - background - 60 66 11 

17 Sept. 1973 0 52205 160 2840 10 5 65 25 
1 - - background 37 60 65 25 
2 - - background - 60 67 26 
3 - - background - 60 70 26 
4 - - background - 60 72 26 
5 - - background - 60 75 26 

• Cpm are referred to the peack area at 364 ReV free from background. Measures are made by 
spectrometrie using Na I (T1) 3"x3" crystal. 



TABLE IV 

Total flow- F 12 flow- Elapsed Freon 12 upstream Freon 12 downstream Efficiency 
rate rate Time concentration concentration 

(m3 /h) (litres/h) (sec) (ppm) (ppm) (%) 

102 45 30 240 1 99.6 

60 - 1.1 99.6 

90 - 2.1 -
150 350 - -
180 - 3 .o 99.1 

270 290 - -
300 - 4.0 -
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METHODS USED AT KEIIA FOR MEASURING IODINE ADSORPTION 
ON C~COAL AND EXPERIENCES WITH CHARCOAL FILTERS 

INSTALLED AT A NUCLEAR POvrER PLANT 

~. van der Lugt and L,C, Scholten 

KEIIA 
Arnhem - Netherlands 

SUHI1ARY, At the KENA reactor laboratory an installation is built for 
the measurement of the adsorption of iodine by small beds of char
coal, 
The temperature, humidity, dimensions of the bed and the flow velo
city of the air in the bed are variable, 
A description of the apparatus is given, especially the differences 
wi'th other similar installations. Hethods for in-place testing of 
charcoal filters are shortly described, 
Experiences with iodine filters installed since 1968 at the Dodevraard 
nuclear power plant are given, Samples of charcoal used in these fil
ters were measured periodically at our laboratory, 

RESUME, METHODES UTILISEES A LA KEHA POUR I1ESURER T.' ADSORPTION 
D1 IODE SUR CHARBON ACTIF ET EXPERIENCE DES FILTRES A CHARBON ACTIF 
INSTALLES :DAUS UNE CEN'TRALE NUCLEAnE. Le la.boratoire nucleaire de 
la KEMA est equipe d'une installation de mesure de l'adsorption 
d'iode sur de petits lits de charbon actif. La temperature, l'humi
dite, les dimensions du lit et la vitesse d'ecoulement de l'air dans 
ce lit sont variables. 
Les auteurs decrivent l'appareil, notamment en quoi il differe 
d'autres installations similaires, 
Ils indiquent brievement les methodes d'essai in situ des filtres a 
charbon actif. 
Ils exposent l'experience des filtres a iode installes depuis lQhR 
a la centrale nucleaire de Dodewaard. Des echantillons de charbon 
actif utilises dans ces filtres ont ete mesures periodiquement a 
notre la.boratoire. 

KURZFASSUNG. IM "INSTITUUT VOOR KEURING VAN ELEKTROTECHNISCHE rL\TF.
RIALEN ARNEHM (KEMA)" ANGEWANDTE METHODEN ZUR MESSUNG mm JODAD
SORPTTON IN AKTIVKOHLE UND ERFAHRUNGEN MIT AKTIVKOHLEFIL'l'F.RN IN 
EINEH KERNKRAFTWERK, Im Reaktorlaboratoriumder KEHA wird eine Anlage 
fur die Jllessung der Jodadsorption mittels kleiner Aktivkohleein
satze gebaut. 
Die ~emperatur, die Feuchte, die Abmessungen des Betts und die 
Geschwindigkeit des Luftstroms in dem Bott konnen vorgegeb~~ we,den. 
Die Anlage und insbesondere ihre Besonderheiten gegenuber ahnlichen 
Anlagen werden beschrieben. 
Methoden fiir eine Priifung der Aktivkohlefilter an Ort und Stelle 
warden kurz ucrissen, 
Die Erfahrungen mi t .Jodfil tern, die sei t 1968 im Kernkraftwerk 
Dodewaard eingebaut worden sind, werden mitgeteilt, Proben von der 
in diesen Filtern verwendeten Aktivkohle wurden in unserem Labora
torium in regelmnssigen "eitabstanden gemessen. 
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l• INTRODUCTION. 

In continuation of earlier work at the KEMA reactor laboratory on the 

mechanism of the adsorption of methyliodide by impregnated charcoals [1], 
an installation was built for routine measurements of the adsorption of 

iodine or iodides by small beds of charcoal. Th1s 1nstallation 1s used 

for test1ng charcoal samples, obtained from large charcoal beds in 

reactor building ventilation systems. 

In this paper a description is given of the apparatus and the measur

ing procedure. In contrast with other similar installations a speci

fied relative humidity of the air-flow is adjusted by mixing a flow 

of dry air and a flow of air saturated with water vapour. For the 

preparation of radioactive I 2 or CH
3

I an isotopic exchange-procedure 

is used. 

Some results on samples from the charcoal filters of the Dodewaard 

nuclear power plant are given. 

l• DESCRIPTION OF THE APPARATUS AND THE MEASURING PROCEDURE. 

2.1. Measuring installation. 

Fig. 1 gives a flow scheme of the installation. 

The charcoal sample to be tested (B
1

) is placed in a water-bath with a 

constant temperature T
3 

(generally 30 ± 0.05°C). An air-flow through 

the apparatus is maintained by a vacuum pump P
1

• The air enters via 

a gas meter G
1 

and a flow meter M
1 

and is saturated with water vapour 

in a flask F
1

• This flask is filled with water and kept at a constant 

temperature T
1

• This temperature is adJusted at such a value that the 

temperature T
2 

at the entrance of the cooler is 10 to 20 K higher than 

the temperature of the water bath. The cooler c
1 

is fed by water from 

the water bath. The cooler has a high capacity, so that the air is 

cooled to a temperature JUSt above that of the bath. When condensation 

occurs in the cooler, it is sure that the relative humidity of the air 

is 100%. From the cooler the air flows through a long glass tube in 

the water bath via a small flask F
3

, installed for the collection of 

the small amount of condensate formed 1n the tube, to the charcoal bed. 

It was calculated that for all values of the air-flow used, the diffe-
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rence between the temperature of the bath and the temperature of the 

air at the charcoal bed is less than 0.05 K. 

When relative humidities less than 100% are required, dry air is 

supplied between F
3 

and B1• This air is drawn from a pressurized air 

cylinder, the flow is measured by a flow meter M2a or M2b (two different 

measuring ranges) and a gas meter G2• The air is dried by silicagel 

and magnesium perchlorate. The air is given the same temperature as 

the main flow by using a long glass tube in the water bath. 

For the introduction of radioactive test gas I 2 or CH
3
I into the air 

stream, a part of the dry air-flow is led through the storage vessel S 

via the flow meter M
3

• This vessel contains the total amount of radio

active gas to be used for a test. The dry air-flow is adjusted such 

that the total amount of air flowing through the vessel S during the 

injection period (usually 1 hour) is two times the volume of the vessel. 

A bypass over the vessel is used for the adjustment of the flow before 

switching the vessel into the circuit. The minimum flow of dry air 

added to the main flow is so low that it practically does not change 

the humidity and average velocity of the main flow. 

After leaving the sample bed B1 , the air is warmed up by electric 

heating. This lowers the relative humidity, which implies a higher 

adsorption efficiency of charcoal. As a consequence, the measuring 

charcoal bed B2 adsorbs practically the total amount of test gas pene

trated through B1 (see fig, 2). 

Behind the measuring bed B2 the air is dried by a cooler c2 and is led 

through a high volume safety bed of charcoal B
3

• Via a flow meter M
4 

and a gas meter a
3 

the air is blown off into a fume hood. 

g.2. Preparation of radioactive tracer. 

Radioactive CH
3
I is prepared by drying 0.1 cm3 of a carrier-free 

solution of Na131r in a 100 cm3 flask. After drying, the flask is 

evacuated and filled with a known weight of CH
3
127r (in most cases 

about 140 ~). B,y isotopic exchange the methyliodide becomes radio

active. The used exchange time is at least 12 hours. In this period 

about 20 to 50% of the activity is transferred to the methyliodide. 

Then the CH
3
I is brought into the evacuated storage vessel S. 
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Radioactive 12 is prepared in the same way by taking a certain amount 

of stable I
2 

instead of CH
3
I. This iodine volatilizes and becomes 

radioactive by isotopic exchange. This gaseous r 2 is then brought into 

the storage vessel with the same procedure as used for the methyliodide. 

~.3. Measuring procedure. 

The sample bed B1 (diameter 2.5 cm) is filled with the charcoal to be 

tested and the measuring bed B
2 

with Norit charcoal RKJ-0.8, a charcoal 

with KI-impregnation. Both beds are mounted into the installation and 

the required dry and wet air-flows and temperatures are adjusted. 

After i to 1 hour, all values have become constant. The air-flow 

with the required humidity is now maintained for about 16 hours through 

the charcoal beds. It has been shown by experiments in the installation 

and by others [2], that after this time, even at the highest relative 

humidity, the amount of water absorbed in the charcoal has practically 

reached the equilibrium. 

The labelled iodine or methyliodide is injected from the storage vessel 

into the air stream during one hour. After that hour the air-flow is 

interrupted and the charcoal of the measuring bed B2 is replaced by new 

charcoal. The air-flow is restored and then maintained during 2 hours 

This procedure is repeated for another 2 hours, so that one 1-hour 

sample and two 2-hours samples are obtained. 

The three charcoal samples from bed B2 are prepared separately into 

three counting vials and the I-131 content of each sample is measured 

with a y-spectrometer. 

The relative activity distribution in the sample bed B1 is measured by 

scanning with a collimated scintillation crystal and afterwards, the 

total activity of this sample charcoal is measured with the y-spectro

meter, using the same counting geometry as used for the measuring beds 

From the results of the activity measurements, three values for pene

tration of the test gas through the sample bed B1 are calculated. 

Namely the penetration after the test gas inJection period and after 2 

and 4 hours of a continued air-flow through the bed. 
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From the results of the scanning the penetration per unit-lenght of the 

bed is calculated, giving graphs as that of fig. 2. Weighing the bed 

B1, before and after measurement, gives the amount of water absorbed in 

the charcoal. The loading of the charcoal with CH3I or I 2 is calculated 

by dividing the weight of the total amount of test gas put in the storage 

vesselS by the weight of the charcoal bed B
1

• 

l• IN-PLACE TESTING. 

The charcoal filters of the ventilation system of the reactor hall 

for the KEMA Suspension Test Reactor (KSTR) in Arnhem were tested in

place. The method is described here shortly. 

The filters are tested at the normal prevailing temperature and humidity. 

Afterwards, a sample of the charcoal is also tested in the laboratory 

installation at the same velocity, temperature and humidity. The 

difference between the penetrations, measured with the in-place test 

and derived from the laboratory tes~ is caused by leakage paths in the 

filter installation. The expected penetration for the filter instal

lation at the humidity, mentioned in the specifications, can be calcu

lated now by adding the penetration caused by the leakage paths (not 

humidity dependent) and the penetration measured in the laboratory 

installation at the specified humidity. 

For the in-place test also an injection time of one hour is used with 

a continued air-flow during 4 hours. 

The test agents cH
3
I and I

2 
are prepared in a way similar to that de

scribed in section 2. The activity of the test agents is chosen such 

that the required removal efficiency of the filters can easily be 

measured. 

The activity concentration before and after the filters is measured 

by taking a sample from the airstream through charcoal filter beds [3]. 
The activity of these charcoal beds is measured with a 311 x 3" Nai(Tl) 

crystal and a multichannel analyser. 
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!• RESULTS OF .MEASUREMENTS. 

4.1. Experiments with Norit RKJ-0.8 charcoal. 

The ventilation air of the KSTR reactor hall is continuously 

monitored on radioactive I. As soon as a specified amount of I-131 

is detected, automatically special filter beds are put in line. These 

beds contain KI-impregnated Norit RKJ-0.8 charcoal. In order to 

realize the desired efficiency, the velocity through the beds can be 

changed. To find the influence of changes of the superficial veloc

ities on CH
3
I-penetration1 measurements were carried out. The results 

are plotted in fig. 3. In this figure the quality factor Q is used as 

defined by Collins et al [4]. This factor is Q = log 1/p, where p is 

the measured penetration after a stay-time 6t (dimen~ron of Q: t-1). 

At low concentrations of CH
3
I the adsorption rate is proportional to 

the concentration. The proportionality factor Q is dependent of the 

humidity, and as can be seen in fig. 3,also of the loading and the 

velocity. 

For the calculations of the impact of disposal of radioactivity on the 

environment, the total penetration of CH
3
I is of importance and the 

retarded CH
3
I has to be taken into account as well. Therefore, mea

surements were continued up to 4 hours after the injection was stopped. 

The results of the experiments at different relative humidities are 

plotted in fig. 4• At higher relative humidities nearly no delayed 

penetration is observed. At a relative humidity of 50% about 1/3 of 

the total penetration is prompt and 2/3 is delayed. The total penetra

tion is nearly attained in 4 hours after the stop of the injection. 

4.2. Experiments with charcoal of the Dodewaard power-plant. 

The ventilation air from the reactor buildings of the nuclear power 

station Dodewaard is led through charcoal filters. These charcoal 

filters are of the canister type; each filter of 600 x 600 x 300 mm 

is containing 25 canisters. The flow per canister is about 60 m3jh, 
corresponding with an average superficial velocity of 30 cm/s. The 

bed-"depth" is 36 mm. 

The charcoal of the normal ventilation system is of type CPJ (trade 
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name of CEAG), not impregnated for methyliodide removal. The filters 

were installed at the end of 1967 and have been in use nearly contin

uously. 

The emergency ventilation system contains the same type of filter hous

ings, however, 2 in series, so that the bed-depth is 72 mm. The flow 

per canister amounts to 24 m3jh, corresponding with a superficial 

velocity of 12 cm/s. 

The charcoal used is CPJM (trade name of CEAG), impregnated for methyl

iodide removal, installed also in 1967. The emergency system is 

generally not in use. 

A third type of charcoal from the power station was tested, namely 

CP-CG-25 (trade name of CEAG), an impregnated charcoal, kept in stock 

since the end of 1969 for replacement of CPJ or CPJM charcoal. In fact, 

it was never used in a filter system up to now. 

For periodical tests in the laboratory installation, the canisters were 

opened and samples of the charcoal were taken. Four years after instal

lation, the CPJ and CPJM charcoals were still in a good condition. A 

year later on, the measured penetration for CH
3
I showed a sharp increase, 

so that the charcoal had to be rejected. Six years after installation, 

the iodine penetration at a relative humidity of 1 oo% for CPJ charooA.l 

was about 1%, inBtead of 0.1% originally. 

A remarkable effect was found with the CP-CG-25 charcoal. This charcoal 

is never used, but kept in stock for 4 years. The measured penetrations 

gave, however, a similar decrease of quality as the installed charcoals. 

So it seems that the maximum performance time of charcoal filters is 

4 to 5 years. 
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LIST OF FIGURES. 

Fig. 1: Laboratory testing installation for charcoal removal efficiency. 

Fig. 2: Penetration through charcoal as a function of bed-depth. 

Fig. 3: Quality factor of Norit RKJ-0.8 as a function of superficial 

velocity at several loadings with CH
3
I. Relative humidity 

of the air 70%. 

Fig. 4: Penetration of CH
3
I through 5 cm Norit RKJ-0.8 as a function 

of blow-through time at several relative humidities. 



- 324-

B = charcoal bed 

C = cooler I condensor 

D = drying cartridge 

F• flask 

G • gasmeter 

R 

Figure 1 
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M = flowmeter 

P= pump 

R • restriction 

S • storage'lessei 

T • tflnperotun 

ci1ywater 
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IODINE FILTER TESTING IN SWEDEN 

R. Hesb61, B. Normann and L. Devell 

Aktiebolaget Atomenergi 
Studsvik - SWEDEN 

SUMMARY. Charcoals and filters used for iodine removal in off-gases 
and ventilation ducts in nuclear power plants, and a hot cells labo
ratory are tested in laboratory and in-situ to investigate and check 
the proper behaviour of installed filter systems. In normal procedures 
of testing only methyl iodine is used due to more critical removal 
properties for this compound. The need for careful installation of 
filters and preoperational and periodical testing is illustrated. The 
poisoning of charcoal by impurities in the air has been studied and 
some results are given. 

RESUME. ESSAIS DE FILTRES A IODE EN SUEDE. Les charbons actifs et lee 
filtres utilises pour eliminer 1 1 iode dans lee circuits des gaz d'ex
traction et lee conduites de ventilation de centrales nucleaires et 
d'un laboratoire a cellules chaudes sont essayes en laboratoire et in 
situ pour rechercher et verifier le bon comportement des systemes de 
filtres mis en place. Lee methodes normales d 1 essai n 1utilisent que de 
l'iodure de methyle du fait de see moins bonnes oaracteristiques de 
retention. L1auteur montre que lee filtres exigent un montage metiou
leux et des controles reguliers. L1 empoisonnement du charbon par des 
impuretes dans 1 1air a ete etudie et plusieurs resultats sont donnes. 

KURZFASSUNG. ERPROBUNG VON JODFILTERN IN SCHWEDEN • Aktivkohlen und 
Filter zur Jodabscheidung in Abgasanlagen und Luftungskan~len von 
Kernkraftwerken und einem Heisszellen-Labor warden im Labor und an Ort 
und Stelle erprobt, um die eingebauten Filteranlagen auf ihre Funk
tionstuchtigkeit zu prtifen. FUr die normalen PrUfverfahren wird wegen 
der bei dieser Verbindung gegebenen schwierigeren Abscheideverh~lt
nisse ausschliesslich Methyljodid benutzt. Die Notwendigkeit eines 
sorgfaltigen Einbaus der Filter und die Wichtigkeit von vorbetrieb
lichen und Wiederholungsprufungen wird dargelegt. Die Vergiftung der 
Aktivkohle durch Verunreinigungen in der Luft wurde untersucht und 
einige der dabei gewonnenen Ergebnisse warden beschrieben. 
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1. Introduction 

In nuclear power plants, research reactors and some other 

nuclear installations, devices for iodine removal are in

stalled due to the fact that radioiodine to some extent 

appears in off-gases from these installations and that the 

permissible releases are quite small. In this paper only 

the air-borne radioiodine will be considered. Parallel to 

the removal of radioiodine the monitoring of the releases 

is also important. In Sweden all nuclear installations, 

which are potential iodine release sources, are equipped 

for monitoring this group of radionuclides. 

The Swedish nuclear power program already decided upon is 

given in Table I. It contains the introduction of BWR of 

ASEA-Atom design and PWR of Westinghouse design. The Oskars

hamn I unit was taken into operation in 1971, and some experience 

has been accumulated even within the field of this seminar. 

The BWR type contains off-gas filters and emergency type 

filters for the removal of iodine and radioactive particles. 

The iodine filter introduced for these purposes is a 

24" x 24" x 5" box filter filled with KI and TEDA impregnated 

carbon in equal proportions. The filter is placed horizontally 

in a filter holder between HEPA filters. It is not the inten

tion of this paper to go into any detail about the filters 

themselves, but to give a rough background for the descrip

tion of the filter testing technique and experience from that 

work. The off-gas filters are operated continuously, and 

therefore exposed to considerable poisoning and weathering. 

The emergency filters on the other hand are normally held 

at stand-by. The specification concerning iodine removal ef

ficiency for new filter units is 99.9 % at 80 % relative 

humidity, and the stay-time is at least 0.2 sec. 

The PWR plants will contain combined HEPA/carbon filters in 

the system for internai circulation and also in the system 

for containment pressure control. These filters have not been sub

jected to testing by us and will therefore not be reported upon. 
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Iodine removal devices are, apart from the nuclear power 

plants, also installed at the R2 material testing reactor, 

the hot cells laboratory and the isotope production plant 

at Studsvik. The R2 contains a wet scrubber system, but 

the other two facilities use carbon filters. All these 

systems have been subjected to supervision and testing as 

to iodine removal efficiency. Filter testing was established 

already in 1963 at Studsvik, but the technique has been modi

fied and extended successively since that time. 

The objectives of the testing which has been carried out 

by the filter testing group are as follows. 

Tests and studies of carbon materials as to iodine 
removal and poisoning 

Preoperational type tests of full-size filters as 
to iodine removal efficiency, tightness, packing 
etc 

Periodical tests of full-size filters as to effi
ciency and performance 

Preoperational and periodical in-situ tests of 
filter installations 

Tests of accuracy of iodine monitoring systems. 

The testing of monitoring systems will not be dealt ·with 1n 

this paper. 

The observation at Studsvik and elsewl~re that a certain 

fraction of radioiodine appears as a volatile speciet> 1.;iLh 

properties similar to methyl iodide has lead to the use of 

methyl iodide for the normal testing of filters. 

MoniLoring systems are however also tested with elt:!mental 

iodine due to the risk of recording too low release values as a 

result of deposition in sampling tubes. 
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2. Testing equipment and procedures 

The filter test activities, equipment and procedures fall 

into four main areas, namely laboratory tests of activ

ated carbon, full-size filter testing, in-situ tests and 

continual monitoring of filter installations. A brief de

scription of the equipment and procedures is given in this 

chapter. 

Testing of activated carbon to determine iodine removal 

efficiency and poisoning effects is conveniently performed 

in a small scale laboratory apparatus. For this purpose an 

apparatus made of glass has been developed for small samples 

of carbon. A glass apparatus was preferred as this material 

is advantageous for tests with elemental iodine. The sample 

is contained in a cylinder with an inner diameter of 21 mm 

and a height of 27 or 54 mm. Corresponding volumes are 9.3 

and 18.7 cm3• Tests can be performed at different conditions 

of air flow, humidity and temperature. High temperature 

tests are possible, but such tests can only be performed at 

low relative humidities as the apparatus up till now has not been 

provided with any heat insulation. 

The apparatus, schematically shown in Figure l, consists of 

units for iodine injection, gas supply, test sample housing 

and break-through analysis. 

The injection unit comprises a dryer, a particulate filter 

and an I 131 methyl iodide source. Methyl iodide contained 

in a vessel and stored in a thermostat bath diffuses through 

a capillary tube into a small stream of dried and filtered 

air, which is mixed with conditioned air from the air supply 

unit. Appropriate humidity conditions are obtained by passing 

a specified fraction of the air through two water scrubbers in 

series. The air flow from the injection unit is too small to 

affect the humidity of the test gas. 
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The test sample surrounded by a heat jacket is confined 

within a lead tower. The activity growth in the carbon 

sample under testing is measured continuously with a count 

rate meter and is recorded graphically. 

The break-through activity is sorbed in a serial carbon 

bed confined within a second lead tower. The activity 

growth in the second carbon bed consisting of TEDA impreg

nated carbon is measured and recorded in the same way. 

If elemental iodine is to be used. the methyl iodide source 

is removed. and the gas is passed through a vessel con

taining iodine crystals. labelled with I 131. 

The carbon sample is preconditioned during the 24 hours 

prior to the test. 

The removal efficiency E is calculated according to 

where 

cb 
E = 100 ( 1 - C + C ) % 

b s 

count rate of second bed 

count rate of test specimen. 

The objectives for the testing of full-size filters have 

been of different kind. Firstly preoperational type tests 

have been carried out on new filters to be delivered for 

service in nuclear installations. Of main interest is the 

investigation of the removal efficiency. but the operational 

behaviour as to pressure drop and carbon packing is also 

checked. Secondly. filters which have been in operation 

for some time were subjected to testing. In the latter 

case poisoning effects were studied or checks were made 

due to abnormal low removal efficiency of the appropriate 

filter bank. 



The filter testing is carried out in a rig, schematically 

presented in Figure 2. The rig consists of an air inlet 

duct equipped with an orifice for flow measurements, a 

HEPA filter, equipment for air conditioning as to temper

ature and humidity, an iodine injection unit, a filter 

house and a fan. Iodine sampling is arranged before and after 

the filter by means of a multihole probe technique. In addition 

to this a second sampling point is arranged further downstream 

from the filter. The facility can be operated at conditions shown 

in Table II. Normally methyl iodide labelled with I 131 is 

used, but sometimes also vapour of elemental iodine has 

been injected for special tests. 

Methyl iodide is synthetized simultaneously with the injec

tion as is described in chapter 2.3. The standard amount of 

added methyl iodide is 0.15 g for a single test, and this 

amount is added during half an hour. The I 131 activity used 

is in the range of 10 ~Ci to 5 mCi, depending on required 

sensitivity in the determination of removal efficiency. The 

removal efficiency is determined from measurements during 

a short period after the supply of iodine. The desorption, 

over a period of days and weeks after the injection, has 

been checked occasionally, but found negligible compared 

to the initial penetration as far as impregnated carbon 

is concerned. Therefore in the standard test the sampling 

is terminated 15 minutes after the completion of the in

jection. 

The activity in the carbon cartridges is measured by gamma 

spectrometry which has a sensitivity of at least 100 pCi. 

This means that removal efficiencies of 99.99 % can be 

determined. 

The main principles of an in-situ test of a filter system 

are given in Figure 3. Samples of the air flow are drawn 
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upstream and downstream of the filter. The sampled air is 

filtered in small cartridges charged with TEDA impregnated 

carbon. Samples are taken in duplicate. The cartridges are 

of standard type and have been subjected to testing, and 

have shown excellent removal efficiency. The filter systems 

have been prepared with connections for in-situ tests and 

consequently the equipment used for such tests has been 

standardized. 

In practice it is normally convenient to synthetize methyl 

iodide at the test place simultaneously with the injection. 

The synthesis is easily performed and with favourable con

ditions the chemical yield is nearly 100 %. Methyl iodide 

is generated by mixing sodium iodide labelled with I 131 

dissolved in water with dimethyl sulphate. The rate of 

addition of methyl iodide to the duct is monitored by a 

count-rate meter and is controlled by adjusting the air flow 

rate passing the mixture of reactants. In general, heating 

the generator is unnecessary. The pressure in the generating 

apparatus is maintained lower relative to the room pressure 

by the underpressure in the duct into which methyl iodide is 

injected. However, unforeseen incidents might occur to the 

apparatus which can lead to a risk of contamination of the 

room atmosphere. In order to avoid contamination of the 

surroundings in those cases, the generating apparatus is 

located inside a small portable air tight enclosure which 

is connected to a suitable ventilation duct. Accordingly 

an underpressure is maintained inside the enclosure. 

About 0.15 g of methyl iodide labelled with 1 to 10 mCi of 

I 131 is normally used for a single test of a filter bank. 

Special care has to be taken to avoid and check contamination 

of the cartridges used for the aownstream sampling as they 

often are extremely low in activity compared to the source. 

Prior to the in-situ testing the relative humidity and the 

air flow rate is measured. 



In such cases when iodine is released to the off-gases or 

ventilation systems, monitoring of the filter efficiency 

may be possible without the addition of special generated 

iodine simply by taking air samples upstream and downstream 

of the filters. This technique has been used for several 

years at the hot cells laboratory at Studsvik. Carbon cart

ridges have sampled iodine weekly and were then subjected 

to gamma spectrometric analysis. In Figure 4 the deconta

mination factor for the filter bank is given as an example 

of the usefulness of the technique. 

On some occasions the removal efficiency obtained by this 

technique was compared with the efficiency determined by 

an ordinary in-situ test carried out by means of added methyl 

iodide described above. The results plotted in Figure 4 

correspond very well with those obtained by the continual 

iodine monitoring method. The low decontamination factors 

during the first part of the test period were later 

on shown to be due to by-pass leakages between the filters 

and holders. After two attempts and much effort a reduction 

of by-pass leakage was achieved, and the decontamination 

factor increased by about a factor of 10. 

It is the opinion of the authors that one should consider 

the advantage of the installation of this simple system 

for periodic checking of filter efficiency. 

3. Poisoning and weathering of activated carbon 

Several authors /1,2,3/ have reported that the removal 

efficiency and capacity of impregnated carbon are seriously 

reduced by poisoning and weathering due to gas impurities 

and natural constituents of the air respectively. Accordingly, 

filter systems in continuous operation are very sensitive to 

poisoning and weathering effects, and periodical checks of 

the filter efficiency for such systems are required. 
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The experience of poisoning and weathering of filters in

stalled in nuclear power stations in Sweden is limited. 

In Oskarshamnsverket I, so far the only commercial nuclear 

power station in operation, one iodine filter system operates 

continuously. After one and a half years of operation corre

sponding to about 2 x 108 air changes, one filter was tested 

in the rig for full-scale filters. The test conditions and 

results from this test are presented in Table Ill. The filter 

contained a mixture of equal portions of TEDA and Kl impreg

nated carbon. 

The filter was preconditioned during 24 hours before the test. 

The injection time of methyl iodide was 30 minutes and sampling 

was performed during the injection and the following 15 

minutes. The removal efficiency of the filter at the time of 

installation was better than 99.95 % at a stay-time of 0.22 sec 

and a relative humidity of SO %. After one and a half years 

of operation at conditions met with in the nuclear power 

plant, the removal efficiency of the iodine filter with 

respect to methyl iodide was quite low according to Table Ill, 

not only at high but also at low relative humidities. The 

filters were therefore replaced by fresh filters. 

Off-gases from hot cell laboratories or isotope production 

plants may be contaminated by gas impurities from the handling 

of chemicals in such plants. Accordingly, the iodine filters 

may especially become exposed to poisoning. The poisoning 

of filters installed in the off-gas system of the hot cells 

laboratory at Studsvik has been investigated in some detail. 

The filter bank contains 44 filters, each four inches thick. 

For the past three years two test filters, one charged with 

TEDA-impregnated carbon and the other with KI-impregnated 

carbon have been operated in this filter bank. Once a year, 

the filters were taken out of the filter bank and samples 

of the carbon from four different layers, each one inch 

thick, were taken and replaced by fresh carbon of the same 

, 
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type. Subsequent to this procedure the filters were installed 

in the filter bank again. The carbon samples were analysed 

in the carbon test •apparatus. The results of the tests are 

presented in Tables IV and V. 

That prefiltering of the air might extend the operational 

time is indicated by the results presented 1n the Tables IV 

and V which show the distribution in depth of the effects 

of the poisoning and weathering within a filter charged with 

TEDA-impregnated carbon and KI-impregnated carbon, respec

tively. It is observed that the removal efficiency of methyl 

iodide in the layers at the front side of the filter is 

particularly reduced. 

The distribution of the poisoning and weathering effects 

between the carbon layers in the filter depends of course 

on the operational time but also on the type of impregnated 

carbon in the filter, and it seems that prefiltering would 

be more efficient if the filters downstream are filled with 

TEDA-impregnated carbon compared to KI-impregnated. 

Prefiltering of the air by use of activated carbon might 

prolong the operational time of the more expensive iodine 

filters. The choice will be dependant on economical con

siderations, which has to take into account a somewhat 

reduced need for in-situ tests when prefilters are used. 

4. Additional experiences and conclusions 

Quite early after the identification of methyl iodide in 

connection with iodine releases from fuel /4,5/ and the recog

nition that this was an important iodine species to be con

sidered and the subsequent early investigations of impregnated 

carbons in some countries, we started our own testiqg of suit

able carbons for use in Swedish nuclear installations. 



-339-

The results obtained generally agreed with those of others, 

and for the first plant it was decided to use box filters 

filled with equal portions of TEDA and KI impregnated carbon 

and to set a stay-time limit not lower than 0.2 seconds. 

In a series of tests made at an early stage it was found 

that the retention of methyl iodide in filters filled with 

unimpregnated carbon could be appreciable at favourable con

ditions and low iodine loading, In order to avoid misinter

pretion due to such tests at too low concentrations the 

standard amount of iodine carrier applied in tests of full 

scale filters was set to 0.15 g. 

The loading of methyl iodide 1s an important parameter in 

tests performed at very high humidities. The removal efficiency 

of KI impregnated carbon seems to be especially sensitive to 

the loading as is demonstrated in Figure 5, in which the re

moval efficiency is shown to decrease with increasing loading. 

The concentration applied must therefore be chosen according 

to conditions met with in practice. For comparisons of re

moval properties between different charcoals the concentra

tion of methyl iodide has to be taken into consideration 

or standardized. For the latter purpose we keep the con

centration less than 10-10 g/cm3, 

To detect poisoning of filters in continual operation described 

here, periodical tests have to be performed, The techniques 

to be used may include in-situ tests and continual 

iodine monitoring described in the paper. Another test tecnnique 

inaicated, is to use small-scale parallel operated test filters, 

which can be subjected to laboratory investigations as to 

poisoning at suitable intervals, 

The use of methyl iodide for the testing of the proper be

haviour of iodine filter systems has proved to be suitable, 
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One of the objectives for in-situ tests of filter banks 

is to check the proper filter mounting and demonstrate 

the overall removal efficiency. We have experienced two 

or three occasions out of a few tens where the in-situ 

testing has exposed filter by-pass leaks. 

The lay-out of equipment used for the testing of filter 

material and the iodine removal devices and the test 

procedures are certainly dependent on filter designs, 

testing objectives and filter specifications. The rigs 

and procedures described in this report seem to meet the 

need manifested so far. However, in order to establish 

standard testing procedures and to analyse poisoning 

effects and countermeasures for this, the Swedish Board 

for Reactor Safety Research has contracted some further 

work. 
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TABLE I NUCLEAR POWER PLANTS IN SWEDEN 

Power 
Reactor unit Type output In operation 

Oskarshamn I BWR 440 1971 

" II " 580 1974 

Ringha1s I " 760 1974 

" II PWR 820 1974 

Bar se back I BWR 580 1975 

" II " 580 1977 

Ringha1s Ill PWR 900 1977 

Forsmark I BWR 900 1978 

Ringha1s IV PWR 900 1979 

Forsmark II BWR 900 1980 

Oskarshamn Ill 900 1980 
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TABLE II RIG FOR FULL-SCALE IODINE FILTER TESTING -

OPERATIO~AL DATA 

Air flow 

Relative humidity 

Temperature of air 

Filter dim~nsions (max) 

Standard i~ii~e injection 

Sampling Jevices 

Sampling flow 

Detection limit of :c:.moval 
efficiency 

50-1000 m3/h 

up to lOO % 

r"25°C 

2!." X 36 11 X 10" 

l-5 mCi I 131 

1" TEDA carbon cartridges 

10 1/min 

up t1 99.99 ± 0.002 % 
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TABLE Ill POISONING AND WEATHERING OF FILTER INSTALLED 

IN A BWR OFF-GAS SYSTEM 

Number of air changes 

Filter thickness 

Test gas 

Injected amount 

Injection time 

Relative humidity 

% 

50 

80 

95 

80 

Stay time 

seconds 

0.22 

0.22 

0.22 

0.43 

2 X 10 8 

12.5 cm 

CH I 1 2 7_CH I 1 31 
3 3 

0.15 g 

30 min 

Removal efficiency 

% 

89 

74 

68 

87 
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POISONING OF TEDA-IMPREGNATED CARBON IN A FILTER 

FROM THE HOT CELL LABORATORY VENTILATION SYSTEM 

Test conditions: Relative humidity 98-100 % 

Stay time 0.27 seconds 

Test gas CH I 12 7 -CH I l3l 
3 3 

Test gas cone. "'10-10 g/cm3 

Test time <20 hours 

Operation Number of Removal efficiency of methyl iodide 
time air changes in % 

for filter 
Layer Layer Layer Layer 
0-1" 1-2" 2-3" 3-4" 

12 months 4.5•107 32 89 95 96 

22 months 8.5·107 16 63 95 96 

0 months - 99.5 - - -
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POISONING OF KI-IMPREGNATED CARBON CONTAINED IN 

A FILTER FROM THE HOT CELL LABORATORY VENTILATION 

SYSTEM 

Test conditions: Relative humidity 98-100 % 

Stay time 

Test gas 

Test gas cone. 

Test time 

Operation Number of Removal 
time air changes in % 

for filter Layer 
0-1" 

12 months 4.5·107 68 

22 months 8.5·107 33 

0 months - 96 

0.27 seconds 

CH 3 I 12 7 -CH 3 I 131 

rvlQ-10 g/cm3 

<20 hours 

efficiency of methyl iodide 

Layer Layer Layer 
1-2" 2-3" 3-4" 

87 91 91 

62 78 83 

- - -
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Figure 2 Facility for testing full-scale iodine filters. 
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Figure 3 PRINCIPLES OF IN-SITU TESTING OF IODINE FILTERS 

Studwik$ 
AI ATOMENEIGI SWEDEN 

FROM PARTICULATE FILTER 
--£> 

GAS 

VENTILATION 
DUCT 

EQUAL AREAS 

CARBON 
CARTRIDGE 

TO FLOW RATE 
METER 

GAS SAMP
LING WITH 
CARBON 
CARTRIDGES 

IODINE 
FILTER 

TOTAL VOLUME METER 

TO FAN 



500 

200 

~ 
~ 100 

z 
50 Q .... 

~ 
~ 20 :! 
z 

~ 10 
0 

5 

2 

- 350-

X IODINE MONITORING 

~ 
0 IN-SITU TEST 

z 
~ 
ID 

a:: 
w X X )( .... _, X u: 
z 
0 
w w 
u u 

X X > > 
ox 'SscX X a:: X 0::: 

w ,.... w 
(/) 

.;, (/) 

I X 
I 

I I 

I l 
I I 

JULY 1970 JAN 1971 JULY 

Figure 4 Decontamination factor for an iodine filter bank measured 

by two different techniques 

0 

A 

APRIL 
1973 



.... 90 
~ • 

~ 
z 80 
UJ 
u 
u:: 
u. 
UJ 

...J 

~ 
~ 
UJ 
0:: 

70 

so 6 
1(}" 

- 351-
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Figure 5 Decrease of removal efficiency oi KI/207 B impregnated 

carbon as a function of loading at two different stay times 
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DER TECHNISCHE FI~ERPRUEFSTAND IN KARLSRUHE 

H.G. Dillmann, F. BrUderle und J.G. Wilhelm 

Gesellschaft fUr Kernforschung 
Karlsruhe - B.R. DEUTSCHLAND 

KURZFASSUNG. Die Gesellschaft für Kernforschuns hat im Rahmen ihres 
Filterprogramms einen Prüfstand zur technischen Erprobuns von Ab
luft- und Umluftfiltern für kerntechnische Anlagen erstellt. 
Grundlage für die Auslegungsdaten sind die in den heute gebauten und 
geplanten Kernkraftwerken zu erwartenden Abluft- bzw. Abgasbedingun
gen bzw. die Zustände der Atmosphäre in den Sicherheitsbehältern nach 
Störfällen. Variiert werden kann die Temperatur, der Druck und die 
Gaszusammensetzung sowohl im Frischluft- als auch im Kreislaufbetrieb. 
Die Luftfeuchte kann zwischen 30 und 100% r. F. eingestellt werden, 
ausserdem ist Satt- und Heissdampf-Betrieb möglich. Der Filterprüf
stand ist mit allen erforderlichen Hilfseinrichtungen wie Dampfer
zeuger, Kältemaschine und Enthärteranlage ausgestattet. Die Instru
mentierung gestattet,an mehreren Stellen des Kreislaufes Temperatur, 
Druck, Differentialdruck, Feuchte und Durchfluss zu messen. Wesent
lichstes Kessproblem ist die Feuchtemessung. Gemessen wird die Ultra
rot--Absorption des Wasserdampfes mit einem speziell neu entwickel
ten Gerät zur Feuchtemessung in Gasen. Zu berücksichtigen ist dabei 
die Druckabhängigkeit des Kesseffektes und die Kessspanne über 
ca. 3 Grössenordnungen. 
Die ersten Betriebserfahrungen lassen erwarten, dass die geforderten 
Betriebszustände und Taleranzen eingehalten werden, so dass Filter
anordnungen zur Schwebstoffabscheidung und Gassorption unter Reaktor
bedingungen geprüft werden können. 

SUMMARY. TIIE FILTER TESTING FACILITY IN KARLSRUHE. Aspart of its 
filters programme, the Gesellschaft für Kernforschung has constructed 
a facility for testing air filters and off-gas filters used in nuc
lear plants. 
The lay-out of the rig is designed in accordance with the expected 
off-gas and air conditions in existing and planned ~uclear power 
stations, and the air quality in containment buildings following 
accidents. The temperature, pressure and gas composition can be va
ried in both fresh-air and closed cycle operation. The atmospheric 
humidity can be adjusted between 30 and 100 % RH, and saturated 
steam and super-heated steam operation are also possible. The filter 
testing rig is fitted with all necessary auxiliary equiprnent such as 
steam generator, refrigeration machine and water softener. The in
strumentation enables temperature, pressure, differential preosure, 
humidity and flow rate to be measured at several points of the cir
cuit. The major mea5uring problern is the measurement of hurr.idity. 
The ultra-red absor~tion of the water vapour is measured using a new, 
specially deveJo~cd device for measuring humidity in gases. Account 
must be taken of thc pressure dependence of the reading and the 
measuring range ovcr approx. 3 orders of magnitude. 
First operating cxperience suggests that the required operating con
ditions and toleranccs will be achieved, so that aerosol filter units 
and gas-sorptio~ units can be tested under reactor operating condi
tions. 

RESUME. LE BAr;.:; :'.J' ESSAI TECHNIQUE DES FILTRES A KARLSRUHE. Dans le 
cadre de oon programme de filtrage, la Gesellschaft für Kernforschung 
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dispose d'un banc d'essai destine aux essais techniques de filtres 
d'extraction et de recyclage d'air utilises dans les installations 
nucleaires. 
Les donnees de base pour la conception sont les conditions d'extrac
tion de l'air ou des gaz ainsi que de l'etat de l'air dans lesen
ceintes de securite apres un accident que l'on peut attendre dans les 
centrales deja construites ou en projet. La temperature, la pression 
et la composition de gaz peuvent etre moditiees aussi bien si l'on 
fonctionne avec de l'air frais que s'il y a recyclage. L'humidite re
lative de l'air est reglable entre 30 et 100 %, en outre, il est pos
sible d'operer en vapeur saturante ou en vapeur seche. Le banc d'essai 
des filtres est equipe de toutes les installations auxiliaires neces
saires, telles que generateur de vapeur, machine frigorifique et 
adoucisseur. L'equipement permet de mesurer la temperature, la pres
sion, la perte de charge, l'humidite et le debit en differente points 
du circuit. Le problerne essentiel est de mesurer l'humidite. L'ab
sorption infra-rouge de la Vapeur d'eau est determinee a l'aide d'un 
nouvel appareil specialement con~u pour la mesure de l'humidite dans 
les gaz. Il raut tenir compte de ce que la mesure relevee depend de 
la pression et que la marge de mesure s'etend sur environ 3 ordres de 
grandeur. 
Au vu des premieres experiences on peut esperer que les conditions de 
fonctionnement et les tolerances exigees seront respectees, de sorte 
que l'on puisse verifier les unites de filtres pour la retention 
d'aerosols et la sorption de gaz dans les conditions propres aux 
reacteurs. 
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1. Einleitung 

Im Rahmen der Filterentwicklung für kerntechnische Anlagen, wie 

Kernkraftwerke und Wiederaufarbeitungsanlagen, hat die Gesell

schaft für Kernforschung in Zusammenarbeit mit der Fa. Lurgi 

einen technischen Filterprüfstand errichtet. In diesem Prüfstand 

können alle wesentlichen Gaszustände eingestellt werden, die für 

die Prüfung von Abluft- und Umluftfiltern für Normal- und Stör

fallbetrieb benötigt werden. Auslegungsgrenzen sind die z. z. 
aus Störfallanalysen an Leichtwasserreaktoren erwarteten maxi

malen Belastungen des Sicherheitsbehälters. 

2. Die Betriebsanforderungen an den Prüfstand 

Es kann sowohl Frischluft- als auch Kreislaufbetrieb gefahren 

werden. Bei Frischluftbetrieb sind bei Umgebungsdruck Luft-Wasser

dampfgemische von 30 - 100 % rel. Feuchte und von 25 bis 50°C 

einstellbar. Bei Kreislaufbetrieb können Luft-Wasserdampfgemische 

von 25 - 151°C und 30 - 100 % rel. Feuchte, bzw. Sattdampf bis 

15l°C und Heißdampf bis 200°C gefahren werden. Der Druck umfaßt 

den Bereich von ca. 1 bis 5 at. 

Der Durchsatz kann auf Werte zwischen 400 und 2000 ~/h (Be

triebskubikmeter) eingeregelt werden. Der maximal zulässige 

Druckabfall über die Testfilter beträgt unter Normaldruck ca. 

760 mmWS. Als Prüfmedium werden inaktive und radioaktiv markierte 

Schwebstoffe und Prüfgase verwendet. 

3. Beschreibung des Kreislaufes (Bild 1), dargestellt am Frisch

luftbetrieb 

Es wird Hallenluft angesaugt und über einen Elektro-Lufterhitzer 

auf einen vorgegebenen, über der Betriebstemperatur liegenden 

Wert erhitzt, um eine nebelfreie Befeuchtung der Luft durch 

Dampfeinspeisung zu erhalten. Diese Luft wird über ein Vorfilter 

und Schwebstoffilter der Klasse S geleitet. Ueber eine Absperr

armatur gelangt die Luft in den Kreislauf und wird mit Dampf 

befeuchtet. Anschließend strömt das Gas je nach Betriebsart ganz 

oder teilweise über einen Taupunktkühler, wobei überschüssige 
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Gasfeuchte auskondensiert wird. Nach Durchgang durch einen 

Tropfenabscheider erfolgt bei Bedarf eine Nacherhitzung zur Ein

stellung der gewünschten relativen Feuchte. In einem Meßstrang 

werden Temperatur, absolute Feuchte und der Druck gemessen. Bei 

Anfahrbetrieb wird die auf den Nacherhitzer folgende Teststrecke 

bis zum Erreichen der geforderten Betriebsbedingungen über einen 

Bypass umfahren. 

In der Teststrecke befinden sich sechs Filterpositionen gleicher 

Konstruktion, die je nach Bedarf mit Elementen von maximal 

610 x 610 x 292 mm wie Tropfenabscheider, Schwebstoffilter, 

Aktivkohlefilter etc. bestückt werden können. Die erste Filter

position kann mit Wasseraerosolen bis zu einer Sprühleistung von 

9 ~ ~0/h angeströmt werden; die Tropfengrößen liegen bei ca. 

60;um. Vor der vierten Filterposition, die während der Prüfung 

normalerweise mit einem Aktivkohlefilter besetzt ist, befindet 

sich die zweite Feuchtemeßstelle. Verwendet wird das Prinzip der 

Ultrarotabsorption. Dabei wird das Gas abwechselnd mit Licht

impulsen der Wellenlängen 1930 nm und 1700 nm durchstrahlt. Die 

Wellenlänge 1930 nm regt ~0-Moleküle an und wird dadurch gegen

über dem Vergleichsstrahl geschwächt. Die Schwächung ist ein Maß 

für die absolute Feuchte. Bei dem zu überdeckenden Bereich von 

ca. 3 Größenordnungen für die absolute Feuchte werden drei unter

schiedliche Durchstrahlungslängen gewählt. Jede Durchstrahlungs

länge ist elektronisch in 3 Meßbereiche unterteilt. Dadurch er

hält man 9 annähernd logarithmisch geteilte, sich überlappende 

Meßbereiche. 

Jede Filterposition ist mit Probenahmeeinrichtungen auf der Roh

und Reinluftseite und mit Kondensatabzugvorrichtungen versehen, 

die eine Messung des Kondensatanfalles erlauben. Nach der Test

strecke erfolgt eine Erwärmung des Kreislaufgases um ca. 6°C, 

damit in dem folgenden Sicherheitsfilter Taupunktunterschrei

tungen vermieden werden. Zwischen dem Sicherheitsfilter und dem 

Kreislaufgebläse befindet sich ein Turbinen-Durchflußmesser, mit 

dem der Volumenstrom dichteunabhängig gemessen wird. Das Gebläse 

wurde als zweistufiges Radialgebläse mit Thyristordrehzahlsteuerung 

und sperrwasserbeaufschlagten Gleitringdichtungen ausgeführt. 
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In einem nachgeschalteten Kühler wird bei Bedarf die polytrope 

Verdichtungswärme abgeführt, bevor die Abluft den Kreislauf über 

eine Abluftfilteranlage verläßt, oder aber beim Umluftbetrieb 

erneut zur Befeuchtungsstelle strömt. 

Zur Vermeidung von Kondensation im Kreislauf und zur Verhinderung 

von Wärmeverlusten durch Konvektion ist der gesamte Kreislauf in 

9 getrennte Begleitheizungsabschnitte unterteilt. Jeder Abschnitt 

wird über Temperaturfühler und Regler auf ca. O,l°C genau ge

regelt. Außerdem wurde der ganze Kreislauf wärmetechnisch iso

liert. 

In der Halle von 15 x 6 x 7 m sind zusätzlich die kompletten 

Hilfsanlagen zur Versorgung des Kreislaufes installiert. 

Das gesamte Wasser für den Kreislauf wird in einer Enthärtungsan

lage auf eine Wasserhärte von ( 0,1° deutscher Härte gebracht. 

Im Dampferzeuger werden ca. 250 kg Sattdampf/h bei 7 bis 10 at 

erzeugt. Die für die Befeuchtung bzw. Regelung benötigte Menge 

wird einem Pufferbehälter entnommen, der Restdampf über Dach 

abgeblasen. Ein Kaltwassersatz mit einer max. Kälteleistung von 

ca. 30.000 Kcal/h mit hochgenauer Regelung versorgt über einen 

Zwischenkreis den Taupunktkühler zur extakten Feuchteeinstellung. 

Ein Sperrwasserdruckaggregat versorgt die Wellendurchführungen 

des Gebläses mit Druckwasser, um Leckagen von Kreislaufgas, das 

kontaminiert sein kann, sicher zu vermeiden. 

4. Anforderungen an die Regel- und Meßtechnik 

Die relative Luftfeuchte ist einer der wichtigsten Parameter bei 

der Prüfung von Jodfiltern. Deshalb wurde verlangt, sämtliche 

Einflußgrößen so genau zu regeln, daß die Schwankungen der rela

tiven Feuchte weniger als ~ 3 % betragen. Um dies zu gewähr

leisten, wurde der Gesamtbetriebsbereich in 4 umschaltbare Teil

bereiche unterteilt. 

Im Bereich 1 werden Frisehluft- und Umluftbetrieb bei 1 bis 5 at 

und Feuchten größer als 95 % gefahren. Dazu wird das gesamte 



Kreislaufgas über den Taupunktkühler geführt und auf den ge

wünschten Taupunkt abgekühlt. Der Taupunkt wird über ein Dreiwege

Regelventil im Kaltwasserkreislauf eingestellt. Nach Einstellung 

des Taupunktes erfolgt eine Nacherhitzung des Kreislaufgases zur 

Einstellung der geforderten relativen Feuchte. 

Im Bereich 2 werden Umluftversuche bei 1 bis 5 at und Feuchten 

kleiner 95 % gefahren. Aufgrund der anderenfalls benötigten hohen 

Kälteleistung bei höheren Drücken und großen Durchsätzen erfolgt 

im Bereich 2 die Feuchteregelung durch Mischung von 2 Teilströmen, 

wobei nur ein Teilstrom über den Taupunktkühler geführt wird. Die 

Feuchte wird durch Aenderung de~ Teilstromverhältnisses einge

stellt. 

Bereich 3 und 4 ist für reine Sattdampf- bzw. Heißdampfversuche 

vorgesehen. 

Da Temperaturfehler die Genauigkeit der Feuchteeinstellung stark 

beeinflussen, wurden an die Temperaturmessung und -regelung eben

falls hohe Ansprüche gestellt. Es werden zwei Widerstandsthermo

meter Pt 500 benutzt, deren Widerstandskurven mit geeichten 

Hauptnormalenthermometern nachgemessen wurde. Der gesamte Meß

bereich wurde in 24 sich überlappende Einzelbereiche von je l2°C 

unterteilt. Jeder Einzelbereich entspricht einem Regelbereich von 

100 %. Es wird eine Temperaturgenauigkeit und Reproduzierbarkeit 

von besser O,l°C erreicht. Die elektrische Heizleistung der Nach

erhitzer wird dazu in einem einstellbaren Festwert zwischen 0 und 

90 % und eine geregelte Last von ca. 10 % unterteilt. Die 

Leistungseinstellung wird mit vollwellengesteuerten Thyristoren 

vorgenommen. 

Die Druckmessung erfolgt ebenfalls an zwei Stellen des Kreis

laufes und zwar vor und in der Teststrecke. Der Gesamtdruck setzt 

sich zusammen aus einem festeingestellten Basisdruck und einer 

Druckregelspanne von 900 mmWS ,die registriert wird. Die Druck

regelung erfolgt über pneumatisch gesteuerte Ventile bei konstan

ter Gasabgabe und geregelter Luft- bzw. Dampfzufuhr. 
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Die Durchflußmessung erfolgt mit einem rein volumetrisch mes

senden Turbinendurchflußmesser mit induktivem Abgriff. Der Volumen

strom wird durch Drehzahlvorwahl des Gebläseantriebes eingestellt. 

5. Sicherheitsmaßnahmen 

Da in dem Kreislauf auch mit radioaktivem Prüfmittel gearbeitet 

wird, müssen alle Maßnahmen ergriffen werden, um das Personal und 

die Umgebung vor unzulässig hohen Belastungen zu schützen. 

Der Kreislauf wurde, mit Ausnahme der Schaltwarte, in einer eige

nen Halle montiert, die an einer speziellen Lüftungsanlage mit 

Jodfiltern angeschlossen ist. Die Halle steht unter 5 mmWS Unter

druck. 

Im Frischluftbetrieb ist im Kreislauf immer Unterdruck vorhanden, 

da das Gebläse vor den Abzweig zur Abluftanlage gelegt worden 

ist. Alle zum Betriebsablauf lösbaren Verbindungen sind mit 

Doppelabdichtungen mit Zwischenabsaugung versehen, um auch 

kleinste Leckagen nach außen zu vermeiden. Die Wellendurchtritte 

der Gebläse wurden mit Gleitringdichtungen mit Sperrwasseraufgabe 

versehen. Der Sperrwasserdruck liegt immer über dem Kreislauf

druck. 

Kondensat aus dem Kreislauf, das kontaminiert sein kann, wird 

in einem Tank für möglicherweise radioaktives Abwasser gesammelt 

und entsprechend behandelt. Es sind alle notwendigen Maßnahmen 

getroffen, um Kontaminationen von Kühlwässern zu verhindern, wie 

z. B. Zwischenkreise bzw. gesicherte Ueberdrücke auf der Kühl

wasserseite. Zusätzlich wira bei Versuchen z. z. der Aktivitäts

aufgabe eine Kühlwasserprobe genommen und auf radioaktives Jod 

hin untersucht. 

Zur Vermeidung einer Kontamination des Prüfstandpersonals durch 

gasförmiges 131 J wird die Hallenluft mit einem kontinuierlich 

arbeitenden Jodmonitor überwacht. 
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EXPERIENCE AT WINDSCALE OF FULL SCALE IODINE SORPTION 
PLANT TESTING WITH METHYL IODIDE 

J.J. Hillary and L.R. Taylor 

U.K.A.E.A. 
Windscale - U.K. 

SUMMARY. For a number of years - since 1965 - the charcoal bed units 
of the iodine sorption plants at Windscale have been tested with a 
realistic compound of fission product iodine, methyl iodide-131. 
These plants have included a range of design features and have been 
installed to perform a variety of duties, namely the control of 
reactor coolant gas discharge, leakage and hot cell ventilation. 
This full-scale test experience, combined with supporting laboratory 
tests on the sorption material (principally impregnated charcoal) 
also using methyl iodide-131, has sometimes revealed deficiencies 
in the plant performance. Problems of mechanical by-passing of the 
charcoal and in one case extensive poisoning have been observed. 
Rectification measures and further testing were required to prove 
the satisfactory performance of the plant. 
By the application of proper safety procedures many tests have been 
conducted with millicurie levels of iodine-131 activity without 
causing safety problems. 
It is concluded that it is essential to carry out full-scale and 
laboratory testing of iodine sorption plant in order to give confi
dence in operational performance. Efficient operation also requires 
careful attention to design specification, which has been improved 
during the test programme, and to supervision during plant installa
tion. 

RESUME. EXPERIENCE ACQUISE A WINDSCALE DANS L1ESSAI A L1 IODURE DE 
METHYLE EN GRANDEUR NATURE D1 UNE INSTALLATION DE SORPTION D1 IODE. 
De longue date - depuis 1965 - lea unit~s a lit de charbon des ins
tallations de sorption d'iode de Windscale sont essayees a l'aide 
d'un compos~ r~aliste d'iode de fission, l'iodure de methyle (I-131). 
Ces installations presentent un certain nombre de particularites et 
ont ete COnQUeS pour remplir des fonctions diverse&, notamment de 
contr8le du rejet de gaz de refroidissement du reacteur de contr8le, 
des fuites et de la ventilation des cellules chaudes. 
Ces essais grandeur nature, en liaison avec des essais complementaires 
en laboratoire pratiques sur le sorbant (principalement du charbon 
impregne) au mcyen d 1 iodure de methyle (I-131) ont quelquefois revele 
des defaillances dans le rendement de !'installation. Des problemes 
de contournement du charbon se sont poses et, dans un cas, on a 
observe un empoisonnement important du sorbant. Il a fallu proc~der 
a des corrections et a des essais supplementaires pour verifier le 
fonctionnement satisfaisant de !'installation. 
Lea essais ont ete realises avec des activites de l'ordre du milli
curie d'iode 131 sans soulever des problemes de securite ; pour lea 
essais en question, des dispositions speciales de protection doivent 
&tre elaborees et observees strictement. 
En conclusion, il appara1t indispensable de soumettre a des essais 
grandeur nature ainsi qu'a des essais de laboratoire lea installa
tions de sorption d'iode, en vue d'obtenir la confiance dans leur 
bon fonctionnement. Il convient egalement d'accorder une grande atten
tion aux specifications du projet qui ont faitl'objet d'amelioration 
du cours du programme d'essai et de surveiller la mise en place de 
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!'installation. 

KURZFASSUNG. ERFAHRUNGEN BEI DER PRUEFUNG VON TECHNISCHEN JODSORP
TIONSANLAGEN MIT METHYLJODID IN WINDSCALE. Seit einer Reihe von Jah
ren - namlich seit 1965 - sind die Aktivkohleeinsatze der Jodsorp
tionsanlagen in Windscale mit der in der Praxis vorkommenden Verbin
dung des J-131 in Form von Methyljodid geprUft vorden. Die Anlagen 
veisen eine Reihe von besonderen ~onstruktionsmerkmalen auf; sie sind 
fUr verschiedenartige Aufgaben eingerichtet vorden, und zvar fUr die 
Kontrolle der Ableitung von ReaktorkUhlgas, die Kontrolle der Lecka
gen und der BelUftung von heissen Zellen. 
Diese PrUfungen im technischen MaSstab haben in Verbindung mit er
ganzenden Laboruntersuchungen des Sorptionsmaterials (hauptsachlich 
impragnierte Aktivkohle), bei denen auch J-131 in der Verbindung 
Methyljodid vervendet vurde, in einigen Fallen Mangel hinsichtlich 
des Abscheidegrads der Anlage erkennen lassen. Mechanische Umgehung 
der Aktivkohle (By-Pass-Stromung) und in einem Fall veitgehende Ver
giftung sind beobachtet vorden. Verbesserungsmassnahmen und veitere 
PrUfungen varen erforderlich, um vieder einen befriedigenden Ab
scheidegrad der Anlage unter Beveis zu stellen. 
Die Versuche vurden mit Methyljodid (J-131) bei einer Aktivitat im 
Millicurie-Bereich ausgefUhrt und varfen keine Sicherheitsprobleme 
auf; spezielle Sicherheitsverfahren fUr die PrUfung vurden entvickelt 
und strikt eingehalten. 
Es vird fUr vesentlich erachtet, sovohl PrUfungen im technischen 
MaBstab als auch LaborprUfungen an Jodsorptionsanlagen durchzufUhren, 
um Sicherheit Uber den Abscheidegrad im Betrieb zu gevinnen. Um einen 
virksamen Abscheidegrad zu gevahrleisten, ist ferner besondere Auf
merksamkeit bei der Auslegung erforderlich - diese vurde vahrend des 
Versuchsprogramms noch verbessert - und der eigentliche Einbau des 
Abscheiders zu Ubervachen. 
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INl'RODUCl'ION 

1. Arising out of early work<1,2,3) on the characterisation of iodine 

species released from irradiated fuel pins, a method was developed for the 

testing of the sorption unit of a full-scale fission product trapping plant. 

It was based on the use of methyl iodide-131, a realistic penetrating form 

of probably the most radiobiologically important fission product. This 

method has been developed into a standardised procedure and its early useon 

a number of plants at Windscale has been described(4). 

2. The sorption units of these plants, of a variety of designs and func

tions, are based on the material activated charcoal. Apart from early 

installations, most of the work described has been associated with the 

employment of impregnated charcoals, specially developed(S) for effective 

trapping of methyl iodide under wet gas conditions. 

3. An essential part of this programme has consisted of associated tes

ting, in the laboratory, of representative samples of charcoal by a further 

standard test (under high humidity conditions) also involving the use of 

methyl iodide-131. This has provided invaluable complementary assistance 

in diagnosing the causes of poor full-scale plant performance, in particular 

to separate plant by-passing and charcoal ageing or poisoning effects, so 

that the correct rectification measures could be more accurately decided 

upon. 

EXPERIMENTAL 

4. Full details of the procedures which are applied for testing plant and 

sorption material with methyl iodide-131 at full scale and in the laboratory 

are described elsewhere< 6 >. Briefly, in each case a suitable source of 

methyl iodide-131 is prepared by passing an inert gas through a mixture of 

dimethyl sulphate and aqueous potassium iodide-131, and the vapourised 

methyl iodide-131 (b p 42.5°C) is condensed into a silica capsule - later 

sealed off-by freezing. The usual mass of the source is about a rnilligramme 

and its activity variable but normally at millicurie level to give adequate 

sensitivity for full-scale testing. 

5. The unit to be tested in-situ is set up as indicated in Fig. 1. A 

suitable location upstream is identified for source release. This may be 

simply an arrangement for crushing the capsule within the ventilated hot 

cell atmosphere (eg by master-slave manipulator) or within a duct (Fig. 2a) 
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or in an apparatus (Fig. 2b) designed to crush the capsule. The volatile 

source is either driven into the release location (usually a large diameter 

duct) by gas pressure or drawn in by reduced pressure which may be available 

in a containment building or enclosure. The release period is short andthe 

rate of arrival of activity at the charcoal bed varies considerably because 

it is dependent on the hold-up en route. 

6. The apparatus (Fig. 2b) consists of a shielded capsule fracturing 

arrangement (for instance a wide-bore valve which upon rotation breaks the 

capsule) and the connecting pipework, so that the volatilising source can 

be passed into the release point by a flow of gas. A glove-box or suitable 

ventilated enclosure is employed to afford adequate safety to the operator. 

Charcoal bed safety traps are also fitted to ensure that any inadvertent 

activity release is prevented. 

7. Upstream and downstream of the plant, sample points are provided 

through which a proportion of the main gas flow is withdrawn through char

coal samplers at a known measured flowrate. Subsequent to a test the char

coal samples are assessed for iodine-131 content by standard y-counting 

techniques and the activities compared to adduce the plant performance. 

Early penetration, ie during the first t hr, is usually an indication of 

gas by-pass of the charcoal (it can also result from extensive poisoning): 

later increase in penetration when methyl iodide is no longer reaching the 

charcoal is evidence of desorption which may result from in-service deterio

ration or by poisoning. 

8. The results of the full-scale tests are expressed as a percentage pene

tration (either of the known added source or, more usually relating the out

let to inlet sampler activities) or a decontamination factor (DF) which is 

the reciprocal of the fractional penetration. Laboratory test results are 

given in terms of penetration under controlled conditions, particularly the 

charcoal stay-time (t) which is standardised at 0.2 sec; more usually these 

data will be converted into an index of performance or K-value, where 

K = (log1QDF)/t where DF = 100/% penetration and t is in seconds. The 

performance of charcoals, (the type used has been 8-12 mesh size) impregna

ted with 1.5% KI or 5% TEDA, is usually such that the penetration measured 

in the standard high humidity (near 100%) test with methyl iodide is less 

than 1% at 0.2 sec staytime which leads to a 'K' value of 10 or more. The 
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use of the above formula forK, which is discussed more fully elsewhere(5) 

allows the performance to be evaluated for the different values of staytime 

which may apply on the plant. 

9. The tests have been carried out on a variety of plants, installed to 

deal with the discharge of reactor coolant gas, reactor gas leakage and hot 

cell ventilation air. The following paragraphs detail the results obtained 

so as to illustrate the principal features which have been found to be 

important. 

RESULTS 

Reactor Gas Discharge Treatment Plants 

10. Each plant is installed to deal with pressurised carbon dioxide cool

ant by once-through discharge and additionally to allow recirculation of 

reactor containment building gas (mainly air); it was tested almost exclu

sively in the latter role. The plant is contained in a substantial steel 

pressure vessel and is so designed that the orientation of flow through the 

charcoal is horizontal (Fig. 3). The charcoal is contained in four boxes 

which are mounted on the vertical sides of a square box section. It is 

retained by steel gauze supported by steel strip. 

11. The results of tests on these duplicate units are given in Tables I & 

II. The result of the first test on Unit 1 is interpreted as a penetration 

due to the type of impregnated coconut charcoal originally used which was 

not very effective in trapping methyl iodide; a proportion of this penetra

tion may however have been due to by-pass leakage. After re-charging with 

mixed, KI-TEDA impregnated coal-based charcoal the performance was initially 

very good (penetration, <. 0.015%, corresponding to a DF of > 6700) but soon 

afterwards two further tests showed that a leakage path had developed (pene

tration, 8.5, 8.6%). Repairs to a defective baffle plate and topping up the 

charcoal level largely restored the position (penetration < 0.27%). 

12. Later performance tests (penetration, 11.4%, falling to 0.11%) covered 

a period in which further repairs and topping up proved to be necessary. 

Subsequently, over the next two years the performance remained approximately 

constant (penetration around 0.1%). Penetration then increased to 0.54% 

with some indication of deterioration of charcoal performance. Since this 
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charcoal had been in service for a total period of over 5 years, it was 

replaced by fresh mixed impregnated material. 

13. Similar tests were carried out on the duplicate unit no. 2 (Table II). 

After recharging with mixed, KI/l'EDA :i.Jilpregnated coal-based charcoal, this 

initially showed good performance both with high pressure co2 under normal 

blowdown conditions using iodine which had been released from operationally 

defective fuel (penetration < 0. j%), and with air in its recirculation mode 

using added methyl iodide-131 (penetration .0.01% in two separate tests). 

14. The performance then deteriorated dramatically, penetration increasing 

to the range 5.8 to 16.4% in four separate tests in air. At first this was 

supposed to be the result of leakage past the charcoal. However, a sample 

of charcoal was withdrawn from the plant and subjected to experiments in the 

laboratory. These showed the presence of large amounts of organic material, 

principally acetic acid, and retention was poor when tested with methyl 

iodide. Penetration was 60 to 70% in the standard high humidity test with 

0. 2 sec staytime; the normal penetration is c:: 1%. The cause of the contami

nation was discovered to be a duct which allowed vapour, from organic 

liquors (comprising mainly acetic acid) arising in another part of the 

reactor plant, to discharge directly to the charcoal bed. This duct was 

sealed and a fresh charge of charcoal installed in the plant. 

15. Further problems arose upon resumption of the test programme. In the 

next three tests, the penetration remained high, 3 to 4%. Examination of 

the main interior circumferential vessel seal revealed a potential leakage path 

and this was repaired ~ the provision of a temporary plastic seal. Testing 

showed that this had successfully eliminated the leakage (penetration <0~5~ 

and a more permanent seal was fitted. Since that time, penetrations have 

remained low, 0.06% or less, during a period of over four years. 

Reactor Void Ventilation Treatment Plant 

16. The results of tests on this unit are given in Table III. Originally, 

at a period prior to the identification of methyl iodide as the principal 

problem for iodine trapping plant designers, this unit was laid out as an 

aqueous alkali scrubber device, of the Peabody type. During the mid 19601 s 

it was converted to employ charcoal as the sorbent material and the design 

changed to an annular-shaped bed with horizontal flow (Fig. 4). It deals 
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with Cooling air which sweeps over the reactor pressure vessel and which may 

carry leaking co2 and volatile fission products. 

17. After charging with mixed IUI'l'EDA impregnated coal-based charcoal it 

gave satisfactory performance (penetration < o.~) for a period of four 

years, until a test which was continued for many days indicated that char

coal deterioration was occurring. Fig. 5 shows the desorption pattern; how

ever it can also be seen that penetration early in the test was still low, 

indicating good plant mechanical performance. A laboratory test on a s~e 

of the plant charcoal which was then withdrawn also showed a large penetra

tion. The charcoal was replenished and tests over the three years or so 

which have elapsed since that time have shown that the plant has continued 

to give a satisfactory performance (penetration 0.055% or less). 

Hot Cell Plants 

18. Three different plants have been tested, of essentially two designs. 

Plant A. 

19. Originally this plant was designed with mainly horizontal, rut part 

vertically upwards flow. An earlier paper(4) describes the failure of the 

upwards flow section, due to charcoal fluidisation and seal or charcoal 

containment failure which led to loss of charcoal from the plant. This sec

tion was eliminated by blanking off and the design is now wholly horizontal 

flow. The design (Fig. 6) is such that individual box-shaped modules are 

bolted to a large frame. The charcoal is retained in these boxes by steel 

gauzes. Recently the boX construction has been strengthened and the gauze 

supported by stiffer, larger-mesh gauze. A prototype of the redesigned box 

module was separately tested at full flow with methyl iodide and shown to 

be satisfactory. 

20. Subsequent testing (Table IV) over a period of over three years which 

included charcoal replacement (due to in-service deterioration) has shown 

the performance to be satisfactory (penetration < 0.1%). More recently, 

following a second charcoal charge replacement a test indicated poor perfor

mance (penetration 2.1)%). Upon examination this proved to be due to a 

combination of settling and sealing problems. Rectification and retesting 

has resulted in improved performance (penetration 0.08 to 0.13%). 
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Plant B 

21. Tests on a now unused plant have been described( 4) in which the char

coal was installed in large shallow trays which gave poor performance, due 

probably to vibration and inadequate packing causing charcoal redistribu

tion which allowed leakage paths to develop at the edge of each tray (Fig. 

7). It was decided that an increase in the height/diameter ratio of the 

charcoal bed combined with more effective filling and charcoal retention 

arrangements would eliminate this problem. A plant design was evolved to 

incorporate these principles and to include the covering of seals with eh~ 

coal so that any gas leakage would be filtered by contact with sorbent. 

22. Plant B consisted of such an experimental design and also incorporated 

a stepped arrangement (Fig. Sa) to increase the superficial face area of the 

bed, within overall size limitations, so that the pressure drop across the 

unit could be kept to a reasonable value. 

23. The results of tests on this plant are given in Table V. The plant 

deals with six parallel facilities, termed lines 1 to 6, each of which is 

fitted with an iodine sorption unit as sketched in Fig. Sa. Eight such 

units, A to H were tested, including two spares: the units are interchange

able amongst the various lines and this feature was also tested. Originally, 

line 1 was equipped with unit A, line 2 with unit B, and so on. Taking two 

examples, lines 1 and 6, for the purposes of illustration, it is clear that 

in the case of line 1, unit A gave very good performance (penetration 

<0.002%, corresponding to a DF of 5 x 104, also proving main seal quality) 

whilst unit G was poor. The tests of line 6 sho~ similarly that unit F is 

very good but confirm the poor performance of unit G. 

24. Generally speaking, these tests show that the basic design is satis

factory and that the methyl iodide test can be quite sensitive; a few mill~ 

curies of methyl iodide-131 was released in a flow through these units of 

25 m3/min. However, in two cases and possibly a third, poor performance was 

observed, due to defective welding during construction; this is being 

rectified. 

Plant C 

25. The basic design of this charcoal bed unit is similar to that applied 

for plant B, viz a stepped egg-box type. The general layout of the plant is 
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given in Fig. 9 and the results of plant testing in Table VI. 

26. The tests show a poor performance due principally to by-passing of the 

charcoal bed unit. Attention to valves and the by-pass line successfully 

eliminated the leakage path. The performance of the charcoal bed unit was 

good; penetrations of 0.015 to 0.022% were associated with freshly charged 

charcoal, values of 0.08 to 0.097% were obtained at a later date and sam

ples of the charcoal tested in the laboratory showed some deterioration due 

to service use. 

DISCUSSION 

27. A large number of tests have been carried out on charcoal trapping 

plants of varied design and duty, as a result of which a number of defects 

have been brought to light. In the majority of cases where poor charcoal 

bed plant performance has been detected, a proportion of the gas flow has 

by-passed the charcoal, but in a few tests poor performance has been traced 

to inefficient sorption by the charcoal. 

28. Factors which have contributed to by-passing of the charcoal can arise 

in the design, construction and installation of trapping plant, and those 

identified by the tests at RDL Windscale have included: 

Defective seals on flanges 

Charcoal settling (especially when there is excessive vibration, 
loose filling, or shallow beds) 

Inadequate charcoal retention arrangements 

Leaks through charcoal charging holes 

Flow direction (eg upwards flow allowing charcoal fluidisation) 

Weld defects 

Defective seals on valves 

29. Poor performance due to inefficient sorption by new charges of char

coal was observed in the early installations but the development of impreg

nated charcoal with better retentive properties and the application of 

rigorous laboratory tests on the charcoal before charging hav~ eliminated 

this as a source of fault. In-service deterioration still occurs, however, 
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and it has been the practice to evaluate this by long-term behaviour stu

dies(?) in the laboratory of the charcoal type used. This information was 

re-inforced by withdrawal of samples from the bed when in use, for labora

tory tests of sorptive efficiency. Normal ageing occurs relatively slowly 

and with an organised testing programme should not develop to a stage where 

performance is seriously impaired. In-service deterioration, nevertheless, 

can sometimes be much more rapid than that predicted from a knowledge of 

the ageing characteristics of the charcoal because of some agent not taken 

into account in the ageing tests. An extreme example of this has been 

referred to under Reactor Gas Discharge Treatment Plant No 2, the poor per

formance of which in a plant test was diagnosed as acetic acid poisoning by 

the supporting laboratory programme. 

30. The work at RDL Windscale on plant performance and the defects which 

it has disclosed provides information that is useful for improving design, 

construction and installation of sorption plant. A number of the plant 

faults encountered could have been eliminated at the design stage. For 

instance, the soundest design principle is to arrange a vertically down

wards gas flow through the charcoal; horizontal flow systems, although 

capable of giving a good performance, have proved liable to faults caused 

by charcoal settling. and the formation of by-pass routes for the gas, 

whereas vertically upwards flow has presented problems due to charcoal 

fluidisation. 

31. A further design principle would be to employ the minimum of sealing 

surfaces consistent with the necessity for filling and refilling the bed 

with charcoal; the ideal system would be, in fact, one in which the whole 

of the plant section was filled with charcoal. Sealing surfaces that offer 

the chance of by-pass leakage can sometimes be 'ruried' in charcoal, thus 

minimising the effect of a leakage path appearing during service, rut in any 

case for all possible leakage paths that cannot be eliminated in the design, 

scrupulous attention should be paid to the condition of the welds and seal

ants used during construction and installation. Incorporated into the 

design should also be provision for plant testing and for removing portions 

of the sorbent, preferably by samples through the length of the bed in the 

direction of flow, which can then be monitored for sorbent efficiency under 

the standardised conditions provided by laboratory tests (see Fig. Bb). 
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32. The specification of a suitable sorbent (eg mixed KI/l'EDA impregnated 

charcoal) should be undertaken ~t an early stage of design. Extended lab

oratory testing may then be carried out on samples from the manufacturer; 

the final testing should eventually be carried out on samples from the 

actual charge to be used. 

33. The work at RDL Windscale has demonstrated the necessity for a 

comprehensive plant test programme supported by laboratory tests of the 

sorbent material. As a general principle, a plant should not be assumed to 

be effective until proved to be so by properly designed tests. A newly

installed unit (even if of relatively proven design) should be tested 

thoroughly. Relaxation to relatively routine checks may then be possible 

once its performance has been shown to be acceptable, but more frequent and 

thorough testing should be carried out to re-establish confidence in perfoJPo 

mance if any non-routine operation is carried out on the plant, eg repair 

or replacement of a plant item, and especially replacement of charcoal. 

34. The frequency of routine testing that should be applied to an opera

tional plant apparently functioning normally cannot be given as a figure 

capable of general application. Every plant should be assessed individuall~ 

and a test programme made up bearing in mind such factors as:-

(i) Plant duty flow condition, proportion of life in opera
tional service. 

(b) Plant history - penetration values measured, defects found. 

(c) Sorbent material - knowledge of characteristics and breadth of 
R & D examination; prediction of in-service 
deterioration; possibility of poisoning. 

(d) Plant function - consequences of failure. 

35. Finally, tests should be carried out at a suitable time prior to 

charge replacement to confirm predicted deterioration through ageing; a 

full-scale plant test should be supported by tests in which samples of the 

original charge stored under laboratory conditions and samples of material 

removed from the plant are compared under laboratory conditions for 

evidence of accelerated ageing caused by, for example, slight poisoning or 

departures from expected operating conditions. 
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CONCLUSIONS 

36. The programme of full-scale testing of iodine sorption plants at 

Windscale with methyl iodide-131 has identified a number of plant defects, 

principally giving rise to gas by-passing the charcoal sorption material. 

Defects in the latter have also been observed due to poisoning and the use 

of an early variety of charcoal with poor sorption characteristics. 

37. These faults have been largely eliminated and good performance re

stored. The knowledge gained can be used to improve the design, construc

tion and installation of future plants. 

38. A comprehensive test programme should be followed which combines full 

scale testing, in-situ7 with a supporting laboratory programme on the sorp

tion material. Methyl iodide-131 has proved to be a satisfactory test 

agent. 

39. A properly developed sorption material (eg impregnated charcoal) 

should be used as the basis for plant design. 

40. Samples taken from the main plant and which are representative of the 

bulk sorbent should be available so that the true in-service performance 

can be evaluated; this affords a check on the ageing characteristics of the 

material and on the possible effects of unforeseen changes in operating 

conditions. 
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TABLE I 

Reactor Gas Discharge Treatment Plant No. 1 

Event Penetration Operation Comments 
no. % 

1 2-3 

2 

3 < 0.015 

4 8.5 

5 <. 0.27 

6 11.4 

7 0.11 

8 0.12 

9 0.13 

10 0.54 

11 

Charcoal changed to 
50:50. 0.5% KI-5% 
TEDA impregnated 207B 
charcoal. 

Bed topped up, baffle 
repaired. 

Bed topped up, further 
repairs. 

Charcoal replaced. 

The plant operates occasionally 
in its recirculation duty, and 
intermittently for gas dis
charge. The plant system is 
horizontal flow with baffles, 
and has a stay-time of one 
second in the recirculation 
mode. The original charge was 
SCII charcoal (coconut-based, 
unimpregnated) 
See Fig. 3 
High penetration due to type of 
charcoal. 

Evidence of desorption 
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TABLE II 

Reactor Gas Discharge Treatment Plant No. 2 

Event Penetration 
no. % 

1 

2 

3 

4 

5 

6 

<.0.1 

<0.01 

5.8-16.4 

3-4 

Operation 

Refialed with 50:50, 
0.5% KI-5% TEDA impreg
nated 2078 charcoal. 

Charcoal changed 

7 Temporary plastic seal 
fitted to top flange. 

8 <0.05 

9 More permanent plastic 
seal fitted to top 
flange. 

10 <0.05 

11 0.06 

12 0.02 

13 0.025 

14 0.06 

Comments 

As Plant No. 1 (Table I) 

Tested under gas discharge con
ditions with ao2 at pressure, 
and roonitoring the I-131 dis
charge from fuel. 

Normal (re-circulation) test 
carried out in duplicate. 

Acetic acid poisoning confir
med by laboratory tests of 
charcoal sample.• Possible 
contribution from flange lea
kage. 

Three tests carried out. 

*Penetration 60 to 70% in the standard high humidity test with methyl 
iodide; normal penetration is < 1% (K value ?10). 
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TABLE III 

Reactor Void Ventilation Chemical Plant 

Event Penetration 
no. % 

Operation 

1 Charged with unimpreg
nated charcoal. 

2 0.14 

3 Charged with 50: 50, 
0.5% KI-5% TEDA 
impregnated 2078 
charcoal. 

4 41:.0.1 

5 See comment 

6 Charged with fresh 
impregnated charcoal. 

7 -'.0.014 

8 <.0.01 

9 ~0.010, L0o01 

10 0.055 

11 0.03 

Comments 

Plant duty is ventilation air 
treatment. The plant system 
is horizontal flow with baf
fles. The plant was originaly 
designed as a liquid alkali 
scrubber system and converted 
to a charcoal bed in late 1964. 
Stay-time 0.8 seconds. 
See Fig. 4 

Six tests in all carried out in 
this period. 

Plant had now had 4 years con
tinuous service with air/1\1 1% 
C02 at about 50°C. In a test 
carried out at this time pene
tration early in the test was 
still low, indicating good 
mechanical performance clnd good 
initial retention by the char
coal. But penetration up to 2% 
after about a week (see Fig.5). 
Charcoal sample from plant gave 
poor performance in standard 
laboratory test. 

Duplicate tests. 
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TABLE IV 

Extract Unit of Hot Cell Plant 'A' 

Event Penetration 
no. % 

1 

2 
3 

4 

40 
100 

5 <0.02 

6 9 

7 

Operation 

Bed filled with SCII 
charcoal. 

Bed charged with 50:50 
0.5% KI-5% TEDA 207B 
charcoal. 

Upward flow section 
blanked off. 

8 <0.02<0.03c0.06 

9 <0.02 

10 Charcoal replaced 

11 0.1 

12 <0.04 

13 0.013 

14 New modules of improved 
design installed, and 
charcoal changed. 

15 2.6 

16 0.08 

17 0.13 

18 0.10 

19 0.11 

Charcoal topped up and 
seals attended to. 

Comments 

The plant is part of a conti
nuous extract system. The 
plant initially operated with a 
part vertical flow, and part 
horizontal flow with baffles. 
Present stay-time 0.45 secs. 

Initial penetration. 
Penetration after 50 hours. 
Possible by-pass of charcoal, 
in addition to desorption. 

Charcoal lost from upward flow 
section due to combination of 
fluidisation and containment/ 
seal failure. 

Three separate tests. 

Based on ageing measurements. 

Charcoal due for replacement 
based on Ci9_eing_ predictions. 
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TABLE V 

Extract Unit of Hot Cell Plant 'B' 

Event Penetration Charcoal Unit Hot Cell Comment no. % designation Sub-division 
(line 
number) 

Deals with hot cell vent~ 
lation. Downward flow; 
egg-box type. Stay-time 
0.3 seconds. 
See Fig. BA. 

1 < 0.035 A 1 

2 <. 0.023 B 2 

3 0.28 E 5 

4 0.44 F 6 

5 6.1 G 1 

6 "'0.002 A 1 

7 2.8 G 6 

8 14.1 H 5 

9 10.6 H 5 

10 3.5 G 6 Lab tests of charcoal sup 

11 3.2 H 5 plied to each of these 
runits gave satisfactory 

12 <. 0.0035 B 2 results. 

13 0.0019 D 4 

14 < 0.0015 c 3 

15 4.0 G 6 

16 c::: 0.0039 F 6 
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TABLE VI 

Extract Unit of Hot Cell Plant •c• 

Event Penetration % Comment no. 
Charcoal bed only from Charcoal bed plus by-pass 

SP1/SP2• samplers from SP1/SP3• samplers 

Deals with hot 
cell ventilation 
Downwards flow: 
egg-box type. 
See Fig. 9 and 
Fig. B(a). Stay 
time 0.5 seconds 

1 - 14 Source released 
in Cell A, flap 
valves 2,3,4,5 
closed. 

2 0.022 20 As above. 

3 0.015 17 Source released 
in Cell B, flap 
valves 1,3,4,5 
closed • . 

4 0.097 .. 3.6 As test 3, but 
flap valve 4 
sealed. 

5 o.oao•• 0.080 As test 3, but 
flap valves 4 
& 5 sealed. 

•Refer to Fig. 9 for locations of SP1, 2, 3 which are sample points. 

••A sample of charcoal subjected to the laboratory test with methyl iodide 
showed deterioration which probably accounts for the reduced plant 
performance. 
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Fig. 6 Hot Cell Plant 'A' Iodine Sorption Unit 
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Fig. 7 - Shallow tray design charcoal redistribution 
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EXPERIENCE IN TESTING IODINE SORPTION PLANTS ASSOCIATED 
WITH CEGB GAS COOLED REACTORS 

M. Stead 

Central Electricity Generating Board 
London - U.K. 

SUMMARY. Each of the C.E.G.B.'s eight nuclear power stations current
ly operating in the U.K. has an adsorption plant through which the 
reactor coolant can be discharged in the unlikely event of a major 
release of fission products into the reactor circuit. 
The adsorption plant consists of a bed of impregnated activated 
charcoal together with pre and post filters and is designed to 
remove particulate fission products and all forms of iodine with 
good efficiency. 
In-situ tests of the plants revealed weaknesses in design of the 
charcoal beds which resulted in low efficiency for iodine removal. 
Remedial work has been carried out and the efficiencies much impro
ved. This work is described. 
A programme of periodic testing and refurbishing of the Board's 
plants is being established and is discussed. 
RESUME.EXPERIENCE ACQUISE DANS L1ESSAI SUR DES INSTALLATIONS D1AD
SORPTION D1 IODE ASSOCIEES A DES REACTEURS REFROIDIS AU GAZ Drr CEGB. 
Chaoune des huit centrales nucleaires du C.E.G.B. en service au 
Royaume-Uhi posaede une installation d 1adaorption par laquelle le 
gaz caloporteur du reacteur peut 8tre rel&che au cas, improbable, 
d'une liberation massive de produita de fission dans le circuit 
primaire. 
L1 inatallation d 1adsorption comprend un lit de charbon actif impregne 
intercale entre des filtrea ; en amont et en aval elle eat con9ue 
pour retenir efficacement lea produits de fission sous forme de par
ticules et toutea lea formes d 1 iode. 
Des eaaais in-situ pratiquea sur oes installations ont revele des 
defauts d'agencement des lits de charbon dent reaultait une faible 
efficacite de retention de l'iode • Apres remade a ces defauts, 
1 1 efficacite s 1eat fortement accrue. Ce travail est decrit dana 
1 1 ezpose. 
Un programme, en cours d'etablissement, d 1esaaia et de mise au point 
periodiquea des installations du Board eat expose par l'auteur. 
KURZFASSUWG. ERFABRUNGEN MIT DER PRUEFONG VON JODADSORPTIONSANLAGEN 
BEI GASGEKUEHLTEN REAKTOREN DER CEGB. Jedes der aoht Kernkraftverke 
des Central Electricity Generating Board (CEGB) die z.z. im Ver
einigten K6nigreich betrieben warden, iat mit einer Adaorptionaan
lage ausgestattet, durch die daa Reaktorkfihlmittel in dem - an sich 
wenig vahrscheinlichen - Fall, daaa eine ehebliche F.reisetzung von 
Spaltprodukten in den Reaktorkreialaur erfolgt 1st, in die Atmoa
phire abgeleitet verden kann. 
Die Adaorptionsanlage beateht aua einem imprlgnierten Aktivkohlebett 
mit vor- und nachgeachalteten Filtern und ist so auagelegt, daaa 
teilchenf6rmige Spaltprodukte sowie Jod in allen Formen virkaam 
beaeitigt werden. 
Pr«fungen der Anlagen an Ort und Stelle lieaaen Schvlchen in der 
Auslegung des Aktivkohlenbetta erkennen, die zu einem geringen 
Wirkungagrad bei der Abacheidung von Jod fUhrten. Verbesaerungen 
wurden durchgefUhrt, und der Abscheidegrad konnte erheblich gestei-
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gert werden. Diese Arbeit wird beschrieben. 
Das geg~nwartig in Ausarbeitung befindliche Programm fUr eine regel
massige UeberprUfung und Ueberholung der Anlagen des CEGB wird be
sprochen. 
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1. Introduction 

The CEGB is currently operating eight nuclear power stations 

using gas cooled graphite moderated reactors of the 'magnox' type and 

has under construction four nuclear power stations of the advanced gas

cooled reactor (AGR) type. Each station has two reactors. 

In the unlikley event of a fire in a fuel channel of one of 

these reactors a significant amount of gaseous, volatile and particulate 

fission products could be released to the carbon dioxide coolant. In 

order to minimise the discharge of these fission products to atmosphere 

the coolant from each reactor can be depressurised through trapping 

plant consisting of coarse and fine particulate pre-filters a charcoal 

bed and post filters. The charcoal bed is intended to remove iodine, 

generally considered to present the major hazard in the event of a 

release of fission products to atmosphere. 

In 1968/1969 a programme of in situ tests of the plant 

installed at all operating stations was carried out. This showed that in 

general the efficiencies were below those considered achievable and 

indeed acceptable for removal of all forms of iodine released in an 

accident. In addition it has been shown ( 1) that in order to maintain 

good methyl iodide removal characteristics under high humidity conditions 

it was necessary to use charcoal impregnated with potassium iodide in 

plant of this nature. The charcoal installed in all the CEGB plants was 

unimpregnated. 

It was therefore decided to dismantle each of the plants, 

refurbish with freshly prepared impregnated charcoal and carry out any 

remedial work which was found to be necessary in order to improve their 

efficiency. This paper describes the remedial measures found necessary, 

discusses the results of efficiency tests and the future programme of 

re-furbishing and re-testing proposed. 

2. Design Features of the Trapping Plant 

The trapping plants vary in detail but are typically of the 

basic design shown in figs. 1 and 2. 

A bed of charcoal approximately 0.3m deep is contained in a 

flanged basket which is supported by and bolted to a flange welded round 
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the circumference of the containing pressure vessel. A gasket is 

sandwiched between the flanges and effects a seal to prevent gas 

bypassing the charcoal. The gas flow is downwards through the charcoal 

and a mesh grid placed above the charcoal prevents any displacement. 

A plate to which is fitted high efficiency particulate filters 

is positioned over the charcoal basket and a further gasket sandwiched 

between the upper face of the basket flange and this cover plate prevents 

gas bypassing the filters. All free space inside the pressure vessel is 

filled with copper or silver plated copper knitmesh to remove elemental 

iodine vapour. Coarse ceramic prefilters are usually housed in a 

separate pressure vessel upstream of the charcoal bed. 

The plants are designed so that the maximum linear face 

velocity of gas incident on the charcoal is 0.6m/sec. giving a minimum 

gas 'stay-time' in the charcoal of 0.5 sec., sufficient to give a good 

theoretical efficiency for the removal of methyl iodide. The reactor 

coolant circuit can be depressurised through the plant in approximately 

24 hours. 

There is usually one plant at each station capable of serving 

both reactors except at two stations where there is a plant for each 

reactor. 

3. Method of Testing the Plant In Situ 

The method of testing this type of trapping plant was 

developed at UKAEA Windscale. (2 ) An equilibrium flow of carbon dioxide, 

usually around 5 tonnes/hour is set up by depressurising the reactor 

through the plant and maintaining the reactor pressure by make-up with 

fresh carbon dioxide. A sample of iodine 131 labelled methyl iodide is 

then injected into the circuit upstream of the charcoal bed by means of 

special equipment developed at UKAEA Windscale and shown schematically 

in fig. 3. The injection is made by means of a valve system contained 

in a glove box and suitably connected to an injection point. A capsule 

cor.tr>.i.nine- the methyl iodide is broken b;.r means of a c.rushing valve 

and the released methvl iodide is blown into the co
2 

ry maintainin~ 

A flow of nitrogen or helium at ambient tempeTature throu"h the 

equipment from a gas bottle. The eouipment permits injection at full 

reactor operating pressure but the test is usua.lly carried out with 

the charcoal bed at near atmospheric pressure in ordre to obtain 
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design gas 1 stay-timP. 1 conditions in the charcoal. 

Samples of the coolant are continuously taken from positions 

immediately upstream and downstream of the plant and passed through 

samplers made of small mesh high efficiency impregnated charcoal contained 

in special filter holders. The sampling flow rates are kept equal by 

appropriate flow instrumentation. 

The charcoal in the filter holders is usually changed after 

30 min. then after 1 hr and again after 2 hr a total sampling period of 

3 hr 30 min. The charcoal samples are counted on a suitably calibrated 

gamma spectrometer and the ratio between total activity of inlet and 

outlet samples obtained. Any corrections necessary for differing flow 

rates are applied to the results. 

Three tests are usually carried out:-

(a) A preliminary test using no methyl iodide in order 

to check flow rates, injection equipment etc. 

(b) A test using approximately 100pCi of iodine 131 

labelled methyl iodide to give a preliminary estimate 

of the bed efficiency. 

(c) A test using approximately 10 mCi of iodine 131 

labelled methyl iodide. 

The weight of methyl iodide in each test sample is 1 mg. 

Labelled methyl iodide is used for the test as it is known that this 

compound is present in the coolant circuit following a release of fission 

products and of all the species of vapour iodine it is the most 

penetrating. The test conditions are made as near as practicable to 

conditions which would obtain in an emergency so that a realistic 

assessment of performance of the plant can be made. 

4. Testing and Refurbishing Programme 

4.1 Initial Tests on the Trapping Plant 

A programme of methyl iodide tests on trapping plant 

installed at operating stations was carried out during 1968/1969. 

The results of these tests are shown in Table I. 



Table I. Results of Initial Methyl Iodide Tests on Trapping Plant 

! Station Efficiency Decontamination Factor 
I (E%) (DF) = 100 ---100-E 

Bradwell 98.1 53 
Berkeley 97.9 48 
Hinkley Point 99.84 625 
Trawsfynydd 99-3 140 
Dungeness RI 98.73 79 

RII 99.98 5500 
Sizewell RI 97-93 48 

RII 96.74 33 
Old bury 87.80 8 

*Wylfa 99.55 220 

* First tested 1970. 

The charcoal used in the beds at the time of these tests was 

unimpregnated activated coal-based charcoal known as 207 B charcoal. 

Laboratory tests had shown that under dry gas conditions the 

decontamination factor of the charcoal itself for methyl iodide with a 

'stay-time' of 0.5 sec should be in the range 105 to 106 when freshly 

prepared. The charcoal performance deteriorates (ages) with time 

however but according to empirical ageing data (3 ) the DF of the charcoal 

was expected to be in the range 103 t~ 104 at the time of the tests. 

The test results indicate therefore that either the ~arcoal was not up 

to its normal specification or that there was a significant amount of 

gas bypassing the charcoal bed due to faulty seals or channelling paths 

through the charcoal. 

The outlet samples taken for periods long after the injection 

had ceased showed no breakthrough of methyl iodide with time. In all 

cases the majority of activity was contained in the first outlet sample 

collected. This indicates that the low decontamination factor is due to 

leakage paths rather than inferior charcoal since methyl iodide would 

tend to desorb from the latter over a period of time. 

( 1 ) 
More recent work has shown that the ability of 207 B 

charcoal to remove methyl iodide decreases sharply under conditions of 

high humidity. However, by impregnating the charcoal with potassium 

iodide its performance is maintained up to near 100% R.H. The 

possibility of having to use the charcoal beds at CEGB stations under 
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conditions of high coolanc humidity cannot be entirely ruled out and it 

was decided to replace the charcoal in the beds with impregnated charcoal. 

A programme of work was therefore initiated to dismantle each plant, 

identify and eliminate any leakage paths and replace the charcoal with 

impregnated charcoal. 

4.2 Refurbishing Programme 

The trapping plant and associated pipe-work is usually located 

in a shielded cell below ground adjacent to the reactor buildings 

(fig. 4) except in the case of two stations where it is situated in a 

shielded room within the reactor buildings. 

The pressure vessel containing the charcoal bed was in each 

case dismantled by successive removal of the 'pressure vessel lid, the 

knitmesh filling the space in the top of the vessel and, after undoing 

the flange bolts, the top plate containing the high efficiency filters 

(fig. 1). This gave access to the charcoal which in all cases was found 

to be evenly distributed in the containing basket with no evidence of 

channelling. Removal of the charcoal basket from the pressure vessel 

exposed gaskets (fig. 2) which effect a seal to prevent gas bypassing the 

charcoal. Examination of this gasket revealed that in some cases the 

gasket was discoloured due to contact with hot gas and it was evident 

that in certain areas it had not been compressed. 

It was found by measurement that the flange forming the lower 

sealing face and which is welded to the pressure vessel, was, in most 

cases distorted making it impossible to achieve a satisfactory seal and 

thus allowing gas to bypass the charcoal. It appeared that welding had 

caused the flange to distort. In order to ensure a satisfactory seal 

it was necessary in some cases to machine the flange. In other cases 

where there was only relatively minor distortion a hard setting sealing 

compound was used. 

The charcoal bed and filters were re-assembled using new 

gaskets and 207 B activated charcoal impregnated with 1.5% by weight 

of potassium iodide. This charcoal was tested in the laboratory before 

being installed in the plant and its decontamination factor for methyl 

iodide with a 'stay-time' of 0.5 sec. (minimum design stay-time on CEGB 

beds) was approximately 106• The absolute filters situated above the 
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charcoal were also replaced. 

The refurbishing work took on average three to four days for 

each trapping plant. 

4.3 Re-testing of the Trapping Plant 

Following the refurbishing work each plant was re-tested in a 

similar manner to the previous tests. The results of these tests are 

shown in Table II together with the results obtained prior to the 

refurbishing work. 

Table II. Results of Methyl Iodide Tests on Trapping Plant 
before and after Refurbishing Work 

Initial Tests Re-tests after refurbishing 

Station Efficiency Decontamination Efficiency Decontamination 
(%) factor (%) factor 

Brad well 98.1 53 99-71 350 
Berkeley 97-9 48 99-92 1327 
Hinkley Point 99.84 625 99.82 569 
Trawsfynydd 99-3 140 not yet re-tested 
Dungeness RI 98.73 79 99-93 I 

1507 
RII 99-98 5500 99-996 25000 

Sizewell RI 97-93 48 not yet re-tested RII 96.74 33 
Old bury 87.80 8 99-997 35000 
Wylfa 99-55 220 99.9976 42000 

It can be seen that attention to seals in the charcoal bed has 

in general considerably improved the overall DF of the plant. The 

addition of fresh charcoal may also have contributed to the imrpoved DF 

but as the old material which was removed was thought to have a DF in the 

range 103 - 104 
the main imrpovement was brought about by remedial work 

on seals. 

Since laboratory tests showed that the impregnated charcoal 

loaded into the beds had a DF of approximately 106 it follows that even 

where the plant has a high overall DF some leakage is still occurring. 

However the sensitivity of station counting equipment is such as to maKe 

it impracticable to measure the overall DF of plant greater than 30,000 
to 40,000. 

\ 

I 



In cases where the DF is still low it is believed that 

excessive bypassing of the charcoal via seals is still occurring and 

further remedial work is necessary. 

5. Future Testing and Re-furbishing Work 

Although laboratory tests demonstrate that freshly prepared 

charcoal as now installed at CEGB magnox stations has a DF of 106 this 

figure will not be achieved overall for the plant due to unavoidable 

minor leaks, nor is it considered necessary to achieve such a degree of 

leak tightness. The acceptable DF should therefore be dictated by what 

is achievable on a well constructed and maintained trapping plant. It 

can be seen from table II that this is the range 1500 - 40,000. 

Consideration of possible releases to the environment following 

postulated accidents leads to the conclusion that it is desirable for the 

trapping plant to have a minimum DF of around 200 to ensure that radiation 

doses in the vicinity of the stations remain acceptable in the event of a 

maximum credible release of iodine. However using ageing data derived 

at Windscale (3) it can be shown that the DF of impregnated charcoal 

stored in a static atmosphere will fall from 106 to 200 in approximately 

6 years and from 103 to 200 in approximately 2 years. 

It is currently envisaged therefore that the charcoal may 

require changing every 6 years and in order to ensure that the charcoal 

is following the postulated ageing pattern in situ tests of the type 

described in this paper will be carried out every 2 years. 

The frequency of changing the charcoal will of course be 

dictated by the results of the periodic tests and the proposed programme 

of testing and replacement of the charcoal would be revised in the light 

of any new 'ageing' data. 

6. Conclusion 

Each of the fission product trapping plants installed at the 

eight magnox stations currently operated by the CEGB has been dismantled, 

remedial work carried out on seals and fresh charcoal impregnated with 

potassium iodide installed. This has resulted in most cases in a 

significant improvement in the overall DF of this plant to methyl iodide 

and thus to other forms of iodine. 
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A programme of testing and replacement of charcoal is now 

proposed which will ensure that at all times the plant is capable of 

reducing iodine discharges to the environment to acceptable levels in 

the event of an accident. 
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OPERATING EXPERIENCE OF THE SGHWR IODINE SORPriON SYSTEM 

J.J. Clifton 

U.K.A.E.A. 
Dorchester, Dorset - U.K. 

S~UffiY : The prototype Steam Generating Heavy Water Reactor current
ly operated by the UKAEA at Winfrith in Dorset has two large ventila
tion clean-up plants as part of the normal operating and post
accident filtration system. Each clean-up plant is capable of dealing 
with 4,600 litres of air per second. A clean-up plant consists of 
particulate filters and a bed containing 2,600 kg of charcoal which 
has been impregnated with chemicals to improve the retention of 
methyl iodide at high humidity. The performance of the charcoal is 
tested at routine intervals with radioactive methyl iodide. The tests 
are carried out in-situ at ambient humidities in the range 60 to 70 % 
and in the laboratory at high () 98 %) humidity. The paper describes 
the design and layout of the SGHWR filter units, the method of tes
ting and the operational test experience and mechanical performance 
during six years of continuous operation. 
Included in the paper is a brief description of the tests carried 
out on iodine filtration units installed in the extract ventilation 
system of a "hot cell" facility. 

RESUME. EXPERIENCE AC~UISE AVEC L'EXPLOITATION DU SYSTEME DE FILTRA
TION D'IODE DU SGHWR. Le prototype de reacteur a eau lourde genera
teur de vapeur (SGHWR) ezploite par le UKAEA a Winfrith dans le Dorset 
possede deux grandes installations d 1epuration par ventilation qui 
font partie du systeme de filtration fonctionnant en routine et apres 
un accident. Chaque installation d'epuration peut traiter 4600 1 d'air 
par seconde. Elle comprend des filtres a particules et un lit de 
2600 kg de charbon, impregne de produits chimiques pour ameliorer la 
retention de 1 1 iodure de methyle lorsque l'humidite est elevee. 
L'efficacite du charbon est testae a intervalles reguliers a l~odure 
de methyle radioactif. Lea essais sont pratiques in situ avec une 
humidite ambiante allant de 60 a 70 %et au laboratoire avec une 
humidite elevee ( > 98 %). Le rapport decrit la conception et l'ame
nagement des unites filtrantes du SGHWR, la methode d 1 essai et 
!'experience recueillie au cours d'essais de fonctionnement ainsi 
que le rendement mecanique obtenu au cours de six annees d'exploita
tion continue. 
L'expose contient egalement une breve description des essais prati
que& sur lea unites de filtration d'iode amenagees sur le systeme 
d'extraction d'air d'une cellule chaude. 

KURZFASSUN'G. :BETRIEBSERFAHRUN'G MIT DEM JODA:BSCHEIDUN'GSSYSTEM DES 
SCHWERWASSERREAKTORS FUER DAMPFERZEUGUN'G (SGHWR). Der Protot)rp-Schwer
wasserreaktor fUr Dampferzeugung, der z.z. von der UKAEA in Winfrith, 
Dorset, betrieben wird, ist mit zwei leistungsfihigen Abscheidean
lagen fUr die Abluft ala Teil des normalen :Betriebs- und des Unfall
Filtersystems ausgestattet. Jede der Abscheideanlagen hat eine Durch
satzleistung von 4.600 1 Luft pro Sekunde. Die Abscheideanlage 
besteht aus Teilchenfiltern und einem :Sett mit 2.600 kg Aktivkohle, 
die che~h imprigniert worden ist, um die Rftckhaltung von Methyl
jodid bei hoher Luftfeuchtigkeit zu verbessern. Die Leistungsfihigkeit 
der Aktivkohle wird in regelmissigen Zeitabstinden mit radioaktivem 
Methyljodid geprftft. Die Prftfungen werden an Ort und Stelle bei einem 
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Feuohtigkeitsgehalt der Umgebungaluft von 60 bis 70 % und im Labora
torium bei hoher Luftfeuohtigkeit ( ~ 98 %) ausgefnhrt. In dem Bei
trag vird die Konstruktion und die Anordnung der Filteranlagen des 
Schwerwasserreaktors ftir Dampferzeugung, das PrUfverfahren, die 
Erfahrung mit den Betriebstests sowie der meohanische Zustand nach 
sechs Jahren ununterbroohenen Betriebs beschrieben. 
Der Beitrag enthilt ferner eine kurze Beschreibung der PrUfung von 
Jodfilteranlagen, die in das Abluftsystem einer heissen Zelle ein
gebaut sind. 
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1 Introduction 

The SGHWR is a direct cycle, pressure tube reactor, using light water as 

the coolant and heavy water as the principal moderator. The core of the 

100 MW(e) prototype reactor, and its steam drums, circulating pumps and 

associated primary coolant pipework are housed in a concrete shielded 

structure called the primary containment. This containment, the turbo

generating plant and the fuel storage pond are housed in a fairly conven

tional but relatively leaktight building which forms the secondary 

containment. An integral part of the vented containment system for the 

prototype SGHWR is an efficient and reliable fission product treatment 

plant. This plant, although primarily intended for use in emergencies is 

also used on occasions to control fission product releases during normal 

operation. The ventilation system has been designed in such a way that 

during normal operation of the reactor, air from above the storage pond 

containing irradiated fuel elements is continuously exhausted to atmosphere 

via a fission product treatment plant and extract fan. In the event of an 

incident releasing fission products into the secondary containment the 

ventilation system is automatically s1<i tched so that the same fission 

product treatment plant and fan recirculate containment air and pass jur;t 

sufficient to atmosphere, after treatment, to maintain a suitable 

depression below atmosphere within the secondary containment. 

ment plants are provided and at least one is always operatir,g. 

T1r10 tre"lt-

As will be seen below, the most important part of each fission product 

clean-up plant is a large charcoal bed, the primary purpose of which is to 

remove airborne radioactive iodine so as to ensure that this is not 

released to atmosphere. 

matter. 

The plant also controls releases of particulate 

2 Description of the Clean-up Plants 

The fission product treatment plants are housed in separate shielded cells. 

Each cell is 14 m. long, 3 m. wide and ~ m. high, has 0.6 m. thick concrete 

walls and is capable of treating 4.6 cubic metres of air per second. The 

air enters from below at one end of the cell, passes through a flameproof 

roughing filter, an absolute particulate filter, charcoal beds and a 

further set of particulate filters, and then leaves via a duct in the floor 
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of the cell at the end farthest from the entry point. 

The charcoal beds consist of 30 trays each 2 m. long and 0.9 m. wide. 

These trays are arranged in three vertical banks of ten steel trays, the 

bottom of each tray being made from stainless steel mesh, The trays are 

arranged in vertical frames with adjacent trays sealed to each other. All 

metal to metal joints are seal welded and the whole assembly is painted 

with an epoxy paint after installation. Steel to concrete joints are 

sealed with a polysulphide rubber sealer, Each tray contains a 100 mm. 

deep bed of Sutcliffe-Speakman 207B charcoal. The total weight of 

charcoal in each treatment plant is 2.7 Te. At the normal flowrate of 

4,6 m3 s - 1 the air is in contact with charcoal for about 1," r->A~""H'ls ,"'PefCITe 

construction of the clean-up plant it was known that the performance of 

charcoRl beds, normally satisfactory for cleaning up penetrating forms of 

iodine such as methyl iodide, deteriorated considerably when discharges of 

high humidity were experienced. Since it was thought that methyl iodide 

would probably be a significant constituent of any fission product release 

it was necessary to develop a charcoal that would perform well under high 

humidity conditions. An extensive programme of work was carried out in 

the United Kingdom(
1

) to develop suitable charcoal doping agents, the best 

results being given by triethylenediamine and potassium iodide supported 

on type 207B charcoal. At SGHWR half of the charcoal is doped with 1.5% 

potassium iodide and the other half with 5% triethylenediamine (as 

recommended in t1)), 

3 Testing 

It has been policy at Winfrith to carry out regular in-situ testing of all 

forms of air-cleaning filtration systems. Experience has shown that this 

is the only way to ensure that such filtration systems are effective when 

installed, Each fission product treatment plant is tested immediately 

after replacement of charcoal and then at six-monthly periods thereafter. 

It is felt that such in-situ tests are necessary after charcoal replacement 

in order to check that the charcoal has been correctly positioned, that 

the charcoal used is effective, and that disturbed door seals have been 

correctly replaced, Periodic testing is justified on the grounds that it 

is known that the performance of charcoal deteriorates with age and that 

it is affected by airborne substances which may cause temporary or 

permanent reductions in performance, It is also necessary, in some 
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systems, to check that the charcoal is still in position. Apart from 

initial and six-monthly in-situ tests, visual inspections (to check the 

mechanical integrity of the system) are carried out at least once a year. 

These inspections are normally done when the particulate filters are 

changed. In practice it is usual to carry out one of the six-monthly 

in-situ tests of the charcoal immediately after the plant has been opened 

to change particulate filters. 

door seals can be determined. 

In this way the effectiveness of disturbed 

Each time the clean-up plant is opened and access to the charcoal obtained 

a sample is taken from each of the two types of charcoal in the beds. The 

samples are taken from different trays at each time of entry. These 

samples are then sent for laboratory testing and analysis. The reason 

for carrying out both in-situ and laboratory tests is that it is impractic

able to test the beds in-situ at high humidities. It is customary there

fore to carry out in-situ testing at ambient humidities of the order of 

60 to 70% relative humidity and laboratory test charcoal samples at high 

humidities of the order of 98 to 100% relative humidity. Until recently 

all laboratory samples have been tested at the United Kingdom Atomic Energy 

Authority's Laboratories at Windscale and the method of testing has already 

been descr~bed at this seminar. Equipment has now been provided at the 

reactor to test charcoal samples and in the future it is proposed to test 

and analyse most of the samples at the reactor and send samples at less 

frequent intervals to Windscale for cross-checking. 

In-situ testing is carried out with methyl iodide labelled with radioactive 

iodine-131. The methyl iodide is released into a ventilation duct at a 

distance of' some 100 m. upstream of the clean-up plant to be tested. It 

is believed that after passing through a number of bends and valves the 

methyl iodide is thoroughly mixed with the air and uniformly distributed 

in the air. A sample of air is extracted from the ventilation ducting 

before and after the clean-up beds and passed through sampling packs 

containing new "doped" charcoal. From the activity measured on these 

sampling packs it ~s then possible to determine the decontamination factor 

for the clean-up units. Usually two sets of sample packs are taken at 

both inlet and outlet. The first set of samples are put into position a 

few minutes before the methyl iodide is released. These samples are then 

replaced by the second set one hour after release. The second set remain 
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in position and continue sampling for a further twenty-four hours. 

Sampling in this manner enables the initial decontamination factor of the 

beds to be determined and also enables the longer term retention to be 

assesh~d. In-situ testing is carried out at the normal flow-rate of 

4.6 cubic metres per second. The decontamination factors are generally 

of the order of 1000 or more. Using the normal type of charcoal sampling 

pack containing some 30 cubic centimetres of charcoal at a flowrate of 

10 litres per minute it has been necessary to release quantities of methyl 

iodide containing tens of millicuries of iodine-131 in order to achieve 

adequate counting sensitivity at the downstream end of the clean-up plant. 

The handling of this quantity of radio-iodine involves a number of direct 

or potential radiological hazards and in the past a compromise has had to 

be reached between sensitivity and the size of iodine source used. 

Recently a sample pack has been designed which enables some 1.6 litres of 

charcoal to be used at a flowrate of about 3 litres per second. This 

sample pack is currently used to sample from downstream of the filter beds 

and enables decontamination factors of a few thousand to be determined for 

a release of only one or two millicuries of methyl-iodide-131. The 

smaller size of sample pack is still used at the inlet sam~line point 

where it gives more than adeQuate sensitivity. 

The methyl-iodide-131 is received in the form of a small volume of liquid, 

under partial vacuum, sealed in a pyrex glass ampoule. This ampoule is 

placed in a holder which is inserted into the centre of the ventilation 

duct. The methyl-iodide is released by crushing the ampoule with a screw 

driven steel pin which is an integral part of the holder. The glass 

fragments are retained by stainless steel gauze. 

4 Operational Experience 

4.1 Inspection 

During six years of operation the beds have been inspected for 

mechanical damage or disturbance at least ten times. No evidence of 

damage to the charcoal or the trays containing it has been observed 

at any time. The surface of the charcoal has always been found 

undisturbed. Lack of charcoal disturbance is attributed to the 

down-flow design of the charcoal tray and the low ( 83 mm. per sec) 

flow velocity of the air through the charcoal. 
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4.2 Charcoal Testing 

The first in-situ tests were carried out in 1967 immediately after 

the beds were loaded with their initial charge of charcoal. The 

results showed a decontamination factor of greater than 1~00 for clean-

up plant number 1 but only 930 for plant number 2. Since the 

theoretical decontamination factor for the charcoal was several orders 

of magnitude greater than this, it was concluded that the in-situ 

decontamination factor was being determined primarily by air bypassing 

the charcoal beds via the seals on the doors linking the various 

compartments inside the clean-up plant. Examination of these seals 

showed this to be a distinct possibility, and clamps were fitted at 

300 mm.intervals to strengthen the seals. Re-testinr; shovJed a 

decontamination factor of greater than 1500 for both clean-up plants. 

The limit of sensitivity was determined by the activity of the 

source used but indications were that even with charcoal in good 

condition it would be difficult to obtain a decontamination factor 

much greater than a few thousand (due to bypass leakage). It should 

be noted that, assuming the charcoal to be 100% effective at removing 

methyl iodide, a flow of only 5 litres per second bypassing the 

charcoal reduces the decontamination factor to one thousand. 

However, for the purpose for which the beds were constructed adeconta

mination factor of 1000 at ambient relative humidity was considered 

to be satisfactory, and the question of redesign was not felt 

necessary. 

During the first two years of operation faulty performance of the 

reactor feed water clean-up beds led to crud deposition on fuel pins. 

This in turn led to defects in the pins of some 30 fuel elements. 

The release of iodine from these defective pins into the primary or 

secondary containment air, which could be diverted through the 

fission product clean-up plants, made it possible to determine the 

efficiency of the charcoal beds. In all cases these showed 

decontamination factors to be greater than 1000 at ambient relat~ve 

humidities. The performance of the reactor full flow condensate 

clean-up bed was soon remedied, and after about two years most of the 

fuel which had crud deposited on it during the first few months of 

operation had been discharged or cleaned. Fuel failures became rare, 

and so formal in-situ testing of the fission product clean-up plant 
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was recommenced. Measurements on samples taken from the charcoal 

beds towards the end of 1969 showed that decontamination factors were 

quite low at 98 to 100% relative humidity. Moreover the charcoal 

samples were noted to be evolving a vapour detectable by smell and 

subsequently found to be a complex mixture of al~phatic compounds. 

In-situ tests at ambient relative humidities determined decontamina-

tion factors still around 1000. It was therefore concluded that the 

performance of the charcoal at high humidities was impaired due to the 

doping agents being poisoned by the presence of some aliphatic 

compound. Further laboratory tests were carried out at high 

humidities to confirm the earlier tests. These later tests indicated 

that decontamination factors were somewhat higher and it appeared that 

the beds were slowly recovering, possibly due to the contaminating 

material gradually desorbing. Laboratory tests carried out on 

charcoal samples at relative humidities around 50% indicated decon

tamination factors of the order of 104. At this level the perfor

mance of the beds during in-situ testing under normal humidity 

conditions would be unaffected (being determined by bed bypassing), 

but it would be expected that the performance during high humidity 

conditions might be seriously impaired. A further laboratory test 

carried out on charcoal heated for a period to drive off the 

contaminant showed a marked increase (about 100 times) in performance. 

It was decided to change the charcoal during the latter part of 1971. 

This was done, and laboratory and in-situ tests were carried out on 

the new charcoal. The laboratory tests determined decontamination 
11 14 

factors of '10 for the potassium iodide doped charcoal and 10 for 

the charcoal doped with triethylenediamine. The in-situ tests 

indicated decontamination factors greater than 1300 for both filtra-

tion plants. Further in-situ tests carried out in October 1972 and 

April 1973 at relative humidities in the range 60 to 70% showed that 

decontamination factors were greater than 1000, but charcoal samples 

taken for laboratory analysis at the same time showed a marked 

deterioration in performance. The decontamination factors of j0
11 

determined for the new charcoRl installed in the filtration plants 

in late 1971 had deteriorated to decontamination factors of 3 x 10
4 

for unit number 1 and 3 x 103 for unit number 2 at relative humidities 

in the range 98 to 100%. This deterioration would not of course be 
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detected by in-situ tests carried out at relative humidities of 60 to 

70%. Samples taken for laboratory analysis in the Spring of 1973 

again showed a further reduction in performance at high humidities, 

although in-situ testing still indicated decontamination factors in 

excess of 1000. The Spring 1973 in-situ measurements were carried 

out using the large sampling device mentioned earlier with a release 

of only a few mCi of methyl-iodide-131. The laboratory samples again 

showed detectable traces of aliphatic compounds. 

5 Conclusions 

The operational experience of the SGHWR iodine sorption beds has shown that 

whilst satisfactory decontaminntion factors have been maintained, the 

deterioration in the performance of the charcoal at high humidities has 

been somewhat higher than predicted(2 ). This deterioration is believed 

to be due to the effect of poisoning of the doping agents added to the 

charcoal to improve its efficiency at high humidities. The source of the 

poisoning material has not yet been established, although it is believed to 

be one or more of the many types of oil used in the power station. Efforts 

are being made to identify the nature, source and the time during which the 

poison is present in the air pasl>ing through the filtration plant. .S.>mples 

of filtration plant inlet air passed through new charcoal are being 

analysed weekly. Once the nature and source of the contamin'lnt is 

identified it may be possible to operate the ventilation system in such a 

manner that contaminated air is not passed through the filtration pl0nt 

for the period during which it is present. 

Mechanically the beds have given exceptionally good performance, sho~inE 

that the basic design of down-flow trays is satisfactory. The question of 

air bypassing the filtration medium becomes of increasin~ importanc~ as ~he 

size of system increases and is generally the limiting factor in deter

mining the bed efficiency. 

6 Operating Experience of the Iodine Sorption Units installed in a 
'hot-cell' facility 

It may be of interest to mention that similar techniques are used elsewhere 

at Winfrith, eg. in a 'hot-cell' facility used to carry out post-irradiation 

examination of a variety of reactor fuel elements. Iodine sorption units 

are installed in the extract ventilation system from each cell. Each 

sorption unit is 0.6 m. wide, u.6 m. long and 0.75 m. deep, and two such 
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units are provided in each extract system. These two units can be 

operated in series or in parallel with each other. Normally they 

operate in parallel and are then able to process some 230 litres of air 

per second. Each unit contains Sutcliffe-Speakman 207B charcoal impreg-

nated with 1.5% potassium iodide. The charcoal container sits on a seal 

within concrete shielding and the air flow is normally upwards through 

each unit. 

In-situ testing is carried out at approximately six monthly intervals by 

releasing millicurie amounts of methyl-iodide-131 into the ventilation 

system. The decontamination factors measured have been disappointingly 

poor in the range 10 to 50 for the sorption units as designed and fitted. 

This has been adequate for the type of fuel being examined up to the 

present, but steps are being taken to improve the performance, in case 

there is a need to examine short-cooled fuel elements in the future. 

The poor performance again arises primarily because the original 

mechanical design was such that the charcoal could be bypassed. One 

unit has been modified to increase the effectiveness of the bottom 

sealing arrangement. When tested recently the decontamination factor 

of this particular unit was 270 compared with the two previous measure

ments of 32 and 33 before modification. 

Further modifications are in hand to increase the effectiveness of all the 

sealing arrangements and to securely retain the charcoal to prevent the 

upward flow of air through the unit from disturbing the charcoal. 
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ESSAIS DE PIEGES A IODE DANS LES CENTRALES NUCLEAIRES 
D'ELECTRICITE DE FRANCE 

M. Gence 

E.D.F. 
Saint-Denis, Paris - FRANCE 

RESUME. Les circuits de rejet gazeux des centrales sont équipés 
actuellement de pièges à iode constitués par du charbon actif non 
imprégné. Ses facultés de piégeage pour l'iode moléculaire sont 
bonnes. Des mesures récentes tendant à prouver gue l'iode se présente 
plutôt sous la forme d'iodure organique, il est envisagé de remplacer 
ce charbon par de nouvelles charges imprégnées à l'iodure de potas
sium (IK). 
La perte d'efficacité en fonction du temps nécessite un contrôle 
périodique gui peut être effectué soit in situ sur le piège entier, 
soit par mesure en laboratoire d'un prélèvement de charbon provenant 
du piège ou d'un piège témoin disposé en parallèle. Les contrôles 
effectués dans les centrales s'inspirent de ces deux méthodes ; les 
essais in situ permettent le contrôle total du piège (charbon + 
structures) aux conditions nominales de fonctionnement. Les résultats 
des contrôles montrent une baisse d'efficacité des pièges en fonction 
du temps, le vieillissement du charbon n'étant pas toujours le seul 
responsable. 
Les circuits sont équipés à demeure de prises gui doivent obéir à des 
conditions précises permettant d'obtenir des résultats représentatifs. 
Ces conditions ne peuvent pas toujours être réunies dans les concep
tions actuelles des circuits de ventilation où les contrôles doivent 
inclure les filtres et préfiltres accolés aux pièges et où les lon
gueurs droites sont insuffisantes pour assurer une bonne homogénéisa
tion du traceur. Il convient de tenir compte de ces conditions d'essai 
au stade de la conception. 

KURZFASSUNG. VERSUCHE MIT JOD-ABSCHEIDERN IN DEN KERNKRAFTWERKEN DER 
ELECTRICITE DE FRANCE. Die Gasableitungssysteme der Kraftwerke sind 
zur Zeit mit Jod-Absoheidern ausgestattet, die aus nicht-impragnier
ter Aktivkohle bestehen. Der Absoheidegrad dieser Anlagen fŒr cole
kulares Jod ist gut. Da jŒngste Messungen darauf hinweisen, dass das 
Jod eher in Form von organischen Jodiden vorliegt, wird in Betracht 
gezogen, die bisherige Kohle durch eine mit Kaliumjodid (KJ) imprâ
gnierte Aktivkohle zu ersetzten. 
Die Abnahme der Wirksamkeit mit der Zeit erfordert eine Kontrolle in 
regelmâssigen Zeitabstanden, die entweder an Ort und Stalle an der 
gesamten Abscheideanlage oder durch Labormessung einer Aktivkohle
probe, die aus der Abscheideanlage selbst oder aus einem parallel 
gesohalteten Kontrollabscheider entnommen wurde, durchgefŒhrt werden 
kann. Die in den Kraftwerken durchgefŒhrten Kontrollen basieren auf 
diesen beiden Methoden ; die an Ort und Stalle durchgefŒhrten Ver
suche ermoglichen die Gesamtkontrolle des Abscheiders (Aktivkohle + 
Komponenten) zu nominalen Betriebsbedingungen. Die Ergebnisse der 
Kontrollen zeigen einen RŒckgang der Wirksamkeit der Abscheider in 
Abhangigkeit von der Zeit, wofŒr jedoch das Altern der Aktivkohle 
allain nicht immer verantwortlich ist. 
Die Ableitungssysteme sind mit stândigen Entnahmestellen ausgerŒstet, 
die genauen Bedingungen entsprechen mŒssen, damit reprasentative 
Ergebnisse gewonnen werden konnen. Diese Bedingungen werden bei den 
derzeitigen Konstruktionen der BelŒftungssysteme nicht immer erfŒllt, 
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bei denen die Kontrollen die den Absoheidern vor- und nachgeschalte
ten Filter einschliessen müssen und bei denen die geraden Leitungs
strecken nicht ausreichen, um eine gleichm~ssige Verteilung der 
Tracersubstanz zu gew~hrleisten. Diese Versuchsbedingungen sollten 
bei der Konstruktion berücksichtigt werden. 

SUMMARY. IODINE TRAPPING PLANT TESTING AT THE NUCLEAR POWER STATIONS 
OF ELECTRICITE DE FRANCE. Off-gas systems in nuclear power stations 
are presently fitted with iodine traps making use of non-impregnated 
aotivated charcoal. This equipment is quite satisfactory for reten
tion of molecular iodine but as recent experience tends to prove that 
most iodine present is to be found in the form of organic iodides, 
there are plans to replace the charcoal with new charges impregnated 
with potassium iodide (KI). 
Owing to loss of efficiency with time, periodic oontrols are neces
sary. These can either be carried out in-situ on the entire unit or 
in the laboratory by quantitative analysis of a charcoal sample taken 
from the charooal bed or from a reference trap connected in parallel. 
The controle carried out in nuclear power stations are based on both 
of these methode ; in-place testing allows the entire trap (charcoal 
and filters, etc •• ) to be tested under normal operating conditions. 
Resulta obtained show that filtering efficiency decreases with time, 
though oharcoal ageing is not always the only factor responsible. 
The off-gas systems used are fitted with permanent intake orifices. 
These must respond to specifie conditions if representative resulta 
are to be obtained. It has not always been possible to combine all 
of these in current designs of ventilation systems, where the con
trole must include the filters and prefilters connected to the trap 
and where the straight sections are not long enough to ensure proper 
homogenization of the trace. These test requirements should therefore 
be borne in mind at the design stage of the installation. 
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I -INTRODUCTION 

Les centrales nucléaires possèdent dans leurs circuits de rejet 

d'effluents gazeux des pièges constitués de charbon actif dont le but est 

de retenir les produits volatils provenant du combustible (iode et iodu

res principalement). 

Le pouvoir de rétention ou efficacité de ces pièges vis-à-vis de 

ces produits volatils est maximal à la mise en service et diminue avec 

le temps et l'usage. La validité d'un piège installé n'est pas établie 

pour toute la durée de fonctionnement de la centrale, Un contrôle 

s'impose. 

1.1. Nécessité de contrôle 

Le contrôle à la réception permet, d'une part, de vérifier la 

qualité des produits et de déceler les malfaçons éventuelles (fuites par 

contournement), d'autre part, d'établir une valeur initiale pour la com

paraison avec les contrôles futurs. 

Le contrôle périodique permet la surveillance de l'évolution de 

la qualité de cette barrière et est imposé par le décret d'autorisation 

de construction de la centrale, 

2 - METHODE D'ESSAI ET DE CONTROLE 

Le contrôle peut être effectué : 

soit globalement sur le piège entier, 

soit par prélèvement de la matière du piège, 

, soit par prélèvement d'un charbon témoin, 

2. 1, Contrôle global 

Le contrôle se fait généralement sur le site et convient pour 

un essai de réception aussi bien que pour un contrôle périodique. Il est 

représentatif de la qualité du produit et de la conservation de l'intégrité 

des structures (joints, soudures ••• ). De plus, ce contrôle s'effectue 

généralement dans les conditions normales de fonctionnement du piège. 
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Remarque : Le test d'élution ne peut pas être effectué pour les pièges 

situés sur les circuits de vidange du CO 2 où le contrôle, de durée 

1 heure, n'est représentatif que d'un usage de durée limitée du piège, 

2. 1, 1, Méthode employée 

Le contrôle global d'un piège en place consiste à injecter dans 

la partie amont du circuit une quantité d'iode marqué à 1 'iode 131 et 

à effectuer, dans le même temps, un prélèvement de gaz en amont et 

en aval du piège dans les conditions normales de fonctionnement. 

Après analyse de ces prélèvements, le rapport d'activité amont 

sur activité aval conduit à la valeur de l'efficacité du piège, 

Ces contrôles sont effectués dans nos centrales avec le concours 

du C. E.A. - Service de Techniques de Protection et de Pollution At

mosphérique (STEPPA) pour la réalisation de l'injection et des prélè

vements ainsi que pour les analyses et interprétation des résultats. 

2.1, 2, Matériel de contrôle utilisé 

Le dispositif d'injection comprend deux parties 

- une source d'iode portative (S.I, P,) contenant le traceur radioactif 

( 131 I) 

-un générateur d'iode 127 injectant une masse d'iode représentative 

de la concentration réelle en cas d'incident, et assurant une satura-

tion préalable des parois pour diminuer les pertes du traceur, La 

concentration volumique totale en iode est fonction du débit de gaz 
3 

(0, 5 mg/m en moyenne), 

Les prélèvements s'effectuent à l'aide de deux tubes prélevant 

au centre de la conduite et reliés à deux porte-charbons de contrôle 

(P.c.c.). 

En amont, le gaz prélevé traverse successivement 

un filtre papier arrêtant les aérosols, 

deux porte-charbons actifs, 

• un débitmètre, 

un organe déprimogène assurant la circulation du gaz (trompe à ai~ 
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Le deuxième charbon est destiné au contrôle de l'efficacité du 

premier et pare aux risques de fuite éventuelle, 

En aval, le gaz prélevé suit un chemin identique en traver

sant un seul porte-charbon, 

2. 1, 3, Equipement du circuit 

Les prises d'essai et leurs raccordements, installés à demeu

re dans la perspective de contrôles périodiques, doivent être dispo

sés avec soin pour avoir des mesures significatives malgré les fai

bles quantités de traceur employé. 

L'injection dans le gaz du circuit à contrôler se fait par deux 

tuyauteries pénétrant dans la conduite et placées de façon à obtenir 

une bonne homogénéisation de l'iode en tenant compte des longueurs 

droites et des coudes éventuels. 

Les tubes de prelèvement doivent être identiques en dimen

sions et présenter un état de surface intérieur poli et exempt d'as

pérités ou décrochements du diamètre pouvant retenir l'iode. 

Le prélèvement amont doit se faire le plus près possible du 

piège de façon à être représentatif de la concentration réelle tra

versant le piège. 

Le prélèvement aval, situé le plus près possible du piège, 

doit assurer un prélèvement homogène non affecté par des veines 

préférentielles éventuellement produites par un élément fuitard. 

2. 2. Contrôle partiel par prélèvement d'un échantillon du piège 

Ce contrôle consiste, dans la mesure, en laboratoire, d'un 

échantillon de charbon actif prélevé dans le piège. 

Il peut être systématique ou avoir lieu : 

• après une utilisation particulière du piège (vidange ou ven

tilation d'un local contaminé) 

après un accident ayant nécessité l'usage du piège 

après un incident concernant le piège lui-même entrainant 

une diminution de la qualité du piège (huile, solvants, humi-

dité excessive) 
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Ce type de contrôle n'est pas représentatif de la totalité du piège 

et ne présume pas des fuites possibles des structures. 

Si ce mode de contrôle doit être fréquemment utilisé, il y a lieu 

de prévoir, à l'origine, un accès facile et un démontage aisé du piège. 

Si le contrôle est exécuté par un laboratoire extérieur, il convient de 

s'assurer que le transport ne modifie pas les caractéristiques du prélè

vement en évitant les se cous ses et le contact avec des polluants. 

2, 3, Contrôle par piège témoin 

2. 3. 1, Méthode de contrôle 

Ce contrôle consiste à placer, en parallèle sur le piège, un 

piège témoin de dimensions réduites et facilement récupérable pour 

mesures périodiques en laboratoire, 

Ce piège témoin est installé de façon à suivre en permanence 

l'évolution du charbon actif du piège principal, et subir les mêmes 

conditions de vitesse de température, d'humidité, ou de concentra

tion de polluants du gaz traversant le piège principal. 

Ce contrôle est représentatif de l'efficacité du piège pour 

autant que l'on se soit assuré par contrôle global de la qualité des 

structures, 

2. 3. 2, Equipement du circuit 

Pour être représentatif des caractéristiques du gaz prélevé, 

le circuit dérivé doit présenter, entre autres particularités, un pi

quage amont isocinétique dont l'orifice est dirigé face au flux, et 

uœ absence de perte de charge singulière (vannes à passage direct, 

coudes à grand rayon). Le piquage amont doit être situé dans le 

milieu de la tuyauterie, en un lieu où on attend une bonne homogénéité. 

Rerra rque : Ce type de contrôle par charbon témoin convient davan

tage aux circuits de ventilation dont le piège est en fonctionnement 

permanent, Il est souhaitable, sur les installations nouvelles, de 

prévoir à la construction, 11 équipement des circuits aux fins de 

contrôle, de façon que ces dispositifs fonctionnent au mieux de leurs 
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possibilités en réservant l'emplacement et les longueurs droites 

nécessaires, 

3 - EMPLACEMENT DES PIEGES A IODE 

Les pièges à iode sont situés, principalement, sur les cir

cuits de vidange du CO 2 des réacteurs graphite gaz, ou sur les circuits 

d'air de ventilation des locaux avant rejet à l'atmosphère. 

3. 1. Pièges sur circuit de vidange CO 2 

3. 1 • 1 • Type de contrôle employé 

La conception des circuits de vidange existants permet faci

lement le contrôle in situ et en fonctionnement des pièges. Cette mé

thode convient parfaitement pour 11 évaluation de 11 efficacité. Toute

fois, ce contrôle n'exclue pas l'usage du prélèvement partiel de la 

charge de charbon actif dans des buts particuliers - tels que l'éva

luation de l'efficacité résiduelle après usage (cas d'un incident de 

fusion de combustible à St-Laurent) ou le contrôle du relâchement 

des poussières de charbon dO. au détassement - ni l'utilisation 

d'un charbon témoin dont le contrôle périodique peut être d'un 

emploi moins onéreux que le contrôle global. Cependant, dans 'ce 

type de circuit, le charbon témoin présente moins d'intérêt du fait 

que la circulation du gaz est peu fréquente. 

3. 1. 2. Recommandation d 1 emploi 

Le charbon actif étant sensible à des poisons tels que les 

solvants de peinture, les huiles •.. il est important, afin qu'il 

soit disponible lors d'un rejet chargé en iode actif, de le conser

ver en bon état. 

Ce résultat est atteint en plaçant le piège en attente sur un 

circuit dérivé et confiné au moyen de vannes amont et aval, les 

vidanges normales étant conduites à la cheminée par un circuit 

direct. 

3. 2. Pièges sur un circuit d'air de ventilation 

3. 2. 1. Type de contrôle préconisé 
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La conception des circuits existants sur les centrales gra

phite gaz ne favorise pas la méthode du contrôle global in situ, Les 

filtres et les préfiltres, étant en général, accolés au piège à charbon 

actif ne rendent pas possible la disposition orthodoxe des prises 

d'injection et de prélèvement pour l'essai du piège seul. Le contrô

le global ne peut se faire qu'en incorporant le préfiltre et le filtre 

absolu, Cette incorporation nécessite d'augmenter la durée des 

prélèvements de contrôle amont et aval pour éviter que des réten

tions momentanées du traceur sur ces filtres, suivies de relâche-

ments tardifs, conduisent à une interprétation optimiste du résultat, 

La méthode de contrôle à préconiser sur de tels circuits est 

le contrôle périodique par charbon témoin, avec un contrôle global 

in situ initial (éventuellement filtres aérosols compris) pour dépis

ter les fuites de contournement et établir une valeur de référence 

de l'efficacité, 

3, 2, 2, Recommandation d'emploi 

Cette conception entrainant l'usage permanent du piège à 

iode, l'expose à un vieillissement prématuré le rendant impropre 

à piéger l'iode à l'occasion d'un besoin urgent, 

Ce vieillissement est dû, d'une part, à un empoisonnement 

progressif par les vapeurs d'huile ou de solvants de peinture en

trainées dans l'air de ventilation à l'occasion de travaux, d'autre 

part, à une corrosion et au colmatage des pores du charbon pouvant 

être provoqué par le bioxyde d'azote NO provenant de la réduction 

par le carbone du peroxyde d'azote NO 2 découlant de la radiolyse 

de l'azote atmosphérique dans les structures du réacteur (1). 

Ces remarques conduisent à recommander pour les installa

tions nouvelles, la mise en place du piège en attente sur un circuit 

dérivé où il est confiné au moyen de vannes amont et aval comman

dées ou manuelles, 

4 - RESULTATS DES CONTROLES EFFECTUES SUR LES CENTRALES 
GRAPI-ITTE GAZ, 

(1) Etude C, E,A, STEP n° 637 avril 1967 
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4. l, Circuits de ventilation des locaux 

Aucun essai n'a été effectué à ce jour par suite des difficultés 

rencontrées pour la mise en oeuvre orthodoxe d'un contrôle (filtre et 

préfiltre accolés). Il est néanmoins prévu dans l'avenir de contrôler 

ces pièges qui sont en place depuis la mise en service de la centrale, 

d'autant plus que le fonctionnement en régime permanent rend très pro

bable une baisse d'efficacité due au vieillissement du charbon. 

4, 2. Circuit de rejet en vidange du CO 2 

4. 2, l, Contrôle in situ 

Depuis leur mise en service, les pièges à iode ont été con

trôlés une fois pour chaque centrale. Ces pièges sont constitués par 

du charbon actif non imprégné (SA 1184) ; l'épaisseur du lit de char-

b d 5 L "1" ~ 1 ~1 131 r on est e cm. e traceur utl 1se pour e contro e est 

Le tableau l résume les résultats principaux obtenus. Il appa

rait pour quelques pièges à iode, un relâchement de poussières de 

charbon conduisant à deux valeurs de 11 efficacité. L 1 efficacité réelle 

à prendre en compte est Hfficacité globale qui tient compte de ce 

relâchement. 

TABLEAU N° 1- Résultats obtenus dans les centrales E.D.F. lors des 
contrôles in situ 

CENIHALt EO~ 1 ED~ t_ lUf 3 ST -LAURENT 1 1 ST -LAURENT 2 BUGEY 1 

Date de :,dse en 
cna1~on reno 

JUillet 64 av ri 1 67 février 69 déc e~b. 71 j u1 n 72 vellé le 1er 
servi ce mars 1 9'13 

Ua te du contrb 1 e 6 mars 73 mai 72 septemb. 72 ;eptemb. 70 mai 71 oct. 12 

Oéb1 t de COZ max. 3200 4200 12 000 15 400 15 400 1 e ooo 
m3j 4 essai 4200 4000 10 000 8000 18 000 

Nom ore de fi 1 e de 
1 2 1 2 2 2 v 1 dange 

Pression du co2 bar 1 ,2 1 ,2 1 ,2 1 ,2 1 ,2 1 ,3 

Température du 
220 220 co2 max. 60 60 175 220 

'C essai 55 et 30 60 60 30 180 

vo 1 ume de charbon dmJ 1 x 190 2 x 230 1 x 540 2 x 643 2 x 643 2 x 643 

Efficacité globale 13 000 600 4b0 2000 3000 5000 5000 332 4900 

sans relâchement de 
1200 535 2000 3000 5000 5000 338 6600 poussières 
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Ces résultats semblent montrer que l'accroissement du temps 

d'utilisation du piège depuis la mise en service jusqu'à la date de 

contrôle, s'accompagne d'une baisse de l'efficacité. La figure n ° 1 

représente cette baisse en fonction du temps d'utilisation. Les fai

bles valeurs observées pour les pièges EDF 2 et EDF 3 peuvent 

être expliquées par la présence d'huile dans le charbon (EDF 3) ou 

par un détassage du charbon (EDF 2). La faible valeur d'un des 

deux pièges de Bugey 1 qui, bien que récemment mis en service, 

présente une efficacité réduite, pourrait être due à un défaut des 

structures. 

4. 2. 2. Contrôle en laboratoire de l'efficacité du charbon par 
prélèvement 

Le tableau n ° II résume les résultats obtenus. Il est impor

tant de noter que ces mesures ne tiennent pas compte des défauts 

possibles des structures contenant le charbon (fuites de contourne

ment, ou passages préférentiels dans le charbon mal tassé) et se 

rapportent uniquement à la qualité de l'absorption du charbon. 

Tableau no II - Résultats obtenus lors des contrôles en laboratoire 
des prélèvements de charbons actifs prélevés dans les centrales EDF 

CENTRALE EDF 3 EDF 3 EDF 3 EDF 2 SLE 1 

Date de mise en service av ri 1 67 av ri 1 67 av ri 1 67 Juin 63 février 69 

Date du contrâ i e juin 61 octoure 70 Janvier 71 mai 69 avr1l ,0 

globale 450 77 5000 67 000 50 ûOO 
efficacité 

pou os i ères exc 1 ues 3000 1~ 000 8750 67 000 50 000 

présence stock après 

observations d'hui 1 e magasin uti l1sat1on 

elâchement de relâchement de charbon souf 
pour 

v1 dange 
poussières poussières fl é avant 

mesures 
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Contrairement aux conclusions que l'on pourrait tirer du ta

bleau précédent, ces valeurs semblent être indépendantes de la 

durée d'utilisation. Les résultats montrent que, pris isolément, 

le charbon peut être très bon alors qu'installé dans un piège dont 

l'efficacité globale est mauvaise (EDF 2 : mauvais tassement) ou 

que le charbon ne correspond plus à la qualité requise (EDF 3 : 

relâchement de poussières). 

La figure n° 2 montre les valeurs de l'efficacité mesurée 

sur les prélèvements en fonction du temps de présence dans le 

piège. 

5 - CDNCLUSION 

Bien que les contrôles in situ soient peu nombreux, il semble 

qu'il y ait diminution de l'efficacité globale en fonction du temps d'utili

sation (figure no 1) alors que les résultats des contrôles effectués sur 

des prélèvements de charbon ne montrent pas d'évolution analogue mais 

semblent plutôt avoir une répartition aléatoire (figure no 2). 

Le contrôle global a l'avantage de tester à la fois le charbon 

et les structures. Il tient compte de l'action des polluants et du temps 

agissant sur le vieillissement du charbon ainsi que des défauts d'étan

chéité et de tassement se rapportant aux structures. 

La comparaison des résultats obtenus lors des contrôles in 

situ et des contrôles par prélèvement, montre qu'il n'y a apparemment 

aucune relation entre ces deux séries de mesures. 

Le contrôle par prélèvement du charbon dépend de la façon 

dont est effectué le prélèvement. Si le prélèvement est effectué en vrac 

dans le piège, le détassement et l'étanchéité des joints ne sont pas 

testés. 

On observe ainsi sur le piège à iode de la centrale EDF 2 un 

écart important entre le test in situ dont la valeur est 600 et le test sur 

prélèvement en vrac dont la valeur est 67 000. La prése:1ce abondante 

de poussière consécutive à un détassement du charbon en vrac est à 

l'origine de cet écart. 
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Si le contrôle est effectué par prélèvement d'un élement struc

turé constitutif d'un ensemble, 11 étanchéité des joints n 1 est pas testée. 

Le détassement peut être observé sur cet élément mais il est difficile 

d'étendre le résultat à l'ensemble sans risque d'erreur, 

L'exemple donné par SLE 1, dont le piège à iode est constitué 

d'éléments structurés, donne pour le test in situ la valeur 3000 et pour 

le test par prélèvement la valeur 50 000 sans qu'une raison particulilire 

en soit apparue, 

De ces observations il apparait que le contrôle in situ est un 

test plus représentatif de l'état de ce type de piège que le contrôle par 

prélèvement, et il semblerait qu'une durée de 3 à 4 ans dans les condi

tions tl'utilisation de ces pièges dans les centrales graphite gaz soit un 

délai maximal au-delà duquel la baisse d'efficacité nécessite un rempla

cement des éléments actifs. 
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OPERATING EXPERIENCE WITH IODINE FILTERING SYSTEMS 
IN ITALIAN NUCLEAR POWER PLANTS 

G. Messore 

C.N.E.N. 
Roma - Italy 

N. Fiorentino, s. Halossi and G. Sacoo 

E.N.E.L. 
Trino Veroellese, Latina - Italy 

SUMMARY. A critical survey is presented of the various tests per
formed on the iodine filtering systems of the Latina and Trino 
Vercellese nuclear power stations. 
The methods used, the results and practical difficulties encountered 
are illustrated, as well as the way in which this experience has 
been used to improve gradually the test equipment and test procedures 
from the time of initial plant start-up. 

RESUME. EXPERIENCE ACQ.UISE AVEC LES SYSTEMES DE FILTRATION DE L1 IODE 
EQ.UIPANT LES CENTRALES NUCLEAIRES EN ITALIE. Le rapport passe en 
revue lea divers tests effectues sur lea systemes de filtration 
d'iode des centrales nucleaires de Latina et de Trino Vercellese. 
Outre lea methodes utilisees, lea resultats obtenus et lea difficul
tes pratiques rencontrees, on y decrit comment 1 1experience acquise 
depuis le demarrage des centrales a permis d'ameliorer peu a peu 
l'equipement et le deroulement des tests. 

KURZFASSUNG. BETRIEBSERFAHRUNGEN MIT JODFILTERANLAGEN IN ITALIE
NISCBEN KERNKRAFTWERKEN. Es wird ein kritischer Ueberblick Uber die 
verschiedenen an den Jodfilteranlagen der Kernkraftwerke Latin& und 
Trino Vercellese durchgefUhrten PrUfungen gegeben. 
Die angewandten Pr«fmethoden, die Ergebnisse und die Schwierigkei
ten in der Praxis werden beschrieben und es wird gezeigt, wie diese 
Erfahrungen seit der Inbetriebnahme der Kraftwerke zur sohrittweisen 
Verbesserung der PrUfeinriohtungen und Pr«fverfahren genutzt worden 
sind. 
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1 - Introduction 

Latina and Trino Vercellese nuclear power plants 
have special circuits for removal of Iodine radioactive 
Isotopes released during accidents. 

Until now the correct installation of the filter 
beds has been checked using techniques experienced in 
U.S.A. or in U.K. or specifically designed by E.N.E.L .. 

Hereunder are shown the methods to evaluate the 
filtering systems efficiency installed at Latina and 
Trino Vercellese plants, and some remarks on the 
results obtained. 

2 - Latina Plant 

The reactor design has been done in such a way 
to protect the core against the increasing of fuel 
temperature over the normal operating limits. 

It bEbeen taken into account the possibility of 
a failure after a can burst and the presence of fission 
products in the main circuit. 

Whilst the solid fission products are kept t~2 special by-pass filters of C02 humidrier, I 131, I J and 
135 

I are not completely captured and the result may be 
radioactivity diffusion after a normal gas leakage in 
to the main circuit. 

A filter for Iodine absorption has been installed 
on the reactor discharge lines in order to allow a 
safety discharge of gas to the chimney during C02 clean 
up. 

In the very improbable case of gas duct rupture, 
Iodine absorption circuit allows the suction of irra
diated C02 between pressure vessel and biological shield 
in order to facilitate the burst sealing and the removal 
of most dangerous fission products. 

2.1 Description of the circuit 

The absorption circuit of active Iodine (figure 1) 
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is a pressure vessel 170 cm high with a diametre of 120 
cm; it contains an absorption unit together with an 
absolute filter connected to the vacuum system. 

The main components of this circuit are: 

a) - coarse gr -.in pre-cleaner ( 1001c per 10 micron; from 
95 - 98~ to 2 micron); 

b)- absolute filter (from 99,91o to 0,1 micron); 

c) - active charcoal filter; 

d) - Silver-plated copper gauze, upstream and downstream 
the filter. 

It can be cleaned at 300°C and 12,8 atm; the gas 
flows in the impregnated charcoal at the maximum speed 
of 5 cm. per minute. 

The absorption unit, installed at the moment, is 
a cylinder of 108 cm diametre, 30 cm high and contains 
Sutcliffe - Speakman 207 B charcoal impregnated with 
Potassium Iodiae, 200 kg approx. 

Until July 1966 the absorption unit contained 
impregnated charcoal with a different component 
(Aceticarbone NC-8/ 16 of Italian CECA). 

The replacement of the first active charcoal bed 
has been decided after the results of experiments 
o~~ained by UKAEA, (1) from which it was evident that 
iL the case o~ gas with high humidity the retenction 
effic~ency is very low except if charcoal beds are 
impregnated with particular components (Potassium Bro
mide, Calcium Iodide, Piperazi:1e etc.). 

In laboratory tests the charcoa~ used at the 
moment (Sutcliffe- Speakmen 207 B) h~sho~~ a good 
retenction efficiency of Methyl Iodide in the air with 
humidity between 5~~ and 100%. 

Said charcoal gave also good results during tests 
with Methyl Iodide in C02. The charcoal used was 
impregnated short time before. 

Although there are no ufficial results on the 
probable efficiency reduction of the impregnation with 
time, from our experimental results it appears that 
there is no substantial reduction of the efficiency. 
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2.2 Efficiency measurement 

The efficiency test of a filtering and absorption 
system for Iodine r~d~r:>'lctivc Isotopes imposes at first 
the check of the efficiency of the absorption unit only 
and than a complete checY. of all the installation. 

Usually the first efficiency test of the filtering 
bed is done by manufacturers. 

On the plant, the efficiency s:1stem test is done 
also in order to check if during transport and 
installation, there was charcoal particles settlement 
in the filtering bed caused by vibrations, producing 
by-pass paths of the test gas. 

After J·cars of operation of such a system it could 
occur a light pulverization of active charcoal particles. 
These particles, under gas current during discontinuous 
use of the system, are brought away reducing filter 
retenction capacity of Iodine radioactive Isotopes. 

Therefore, the chioice of the gas flow n:rection 
through the filtering bed is of paramount importance. 

The best solution is a "top to bottom" gas flow, 
(as in Latina) in order to help the bed compacting. 

For Latina system the filtering bed has been 
prepared on tr.e plant following all precautions given 
by experts. 

Before the installation a simulated test has been 
carried out with charcoal samples loaded in absorption 
cartridges (append. 1). 

On the bases of good results obtained during the 
J aboratory tests, final tests h~we been carried out in 
order to ascertain the correct b1stallation of filtering 
cartridge and to measure Iodine radioactive Isotopes 
system efficiency. 

The method used has been prepared at UKAEA 
Laboratories (1). 

methyl Iodide is prepared in the Laboratory and 
put in a phial pre-arranged for injection. The preparation 
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method is described in Reference (1). 

The injection is performed by connecting the phial 
at one side to the air bottle and at the other to the 
inlet duct of the filtering system. 

Turning on contemporary the two taps of the phial 
and opening the compressed air bottle all the contents 
of the phial is injected in 3 sec. The injection is 
checked radiometrically. 

2.3 Remarks 

All the measurements are shown in table I. In the 
same table are shown the temperature and humidity 
percentage during the tests. 

It appears that the immediate retenction 
efficiency of filtering bed is about 95%. It means that 
there is no filter release neither because of preferen
tial by-pass through the filter bed nor for by-passing 
the filter itself. It appears too that there is no 
release from the filter in the first 5 hours. 

If, from one side, we can be satiefied by the 
results of the measurements, from the other side, we 
have not to forget the difficulties found during the 
preparation of Methyl Iodide to be injected and during 
the test itself. 

However, these tests might turn out dangerous to 
the staff, due to inhalation and irradiation hazards; 
therefore, if not absolutely necessary, it is more 
suitable to use other techniques, good much the same 
as those, but certainly less dangerous. 

The best value of the pressure u~stream the 
methyl iodide phial is about 0,1 kg/cm. 

During the preparation and the injection every 
operator use a mask for CH

3
I. 

We had no troubles for the above operations. 

As far as the test planning is concerned, while 
the Freon test can be carried out at any moment, the 
test using Iodine requires a very rigorous planning. 
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In fact, because of the very short half life of 
Iodine the time necessary to supply the source and carry 
out the test has to be as short as possible (within 7 
days). 

As a consequence, the test must be ca.rri.ai. out at a 
pre-fixed time even if the whether is not good and the 
humidity in the filter may be increased. 

In the table I it is possible to see how during 
the various tests the atmospheric humidity ranges 
between 47% and 94%. 

CH3I is prepared working under hood. Nothwithstan
ding during all the operations it is necessary to be 
very careful to avoid gas releases. 

The operator works with a source and therefore he 
receives a small radiation dose. 

For all the tests done until now we had no 
inconveniences and we noticed that the radiation dose 
to the operator's hands was about 10 mRem each time. 

A big hazard is represented by the transport by 
hand of the phial fr:)m the Laboratory to the place where 
it has to be used. 

This hazard cannot be avoided since the phial has 
to be filled at the Laboratory and injected as close as 
possible to the filter that is near the reactor 
building. 

Other possibility of hazard appears at injection 
moment. The air pressure used to inject the methyl Iodi
de has to be checked very carefully to avoid the phial 
breakage. 

As far as the time for earring out each test, 8 
working hours are enough except, of course the time 
necessary for the supply of the source. 

One more point to be considered is the amount of 
release referred to the discharge formula. 

At the moment we are using for the tests 1m9i 
Iodine 131 and since the filter retenction coefficient 
is about 95%, every tests contributes at 5% to Iodine 
discharge formula (~ (I 131) ~ 1ci). 

10 
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We sc..id previously that there are various tests 
techniques to be used, but for Latina, the experience 
has shown that it is not possible to use Freon 112 
because of circuit location and Freon 12 is usually 
used just for new filters. 

Moreover in the emergency plan it is supposed to 
have a release of I 131 at the moment of fuel burst of 
either in molecular form and for approx.5~ in CH

3
I form. 

Part of the above iodine is absorbed from the 
dust and part is plated out on circuit surfaces. 

In any case will arrive an I + CH I mixture to the 
charcoal filter even if not in the propdrtion of 95 to 5. 

Therefore our test with pure CH
3

I is quite conser
vative for two reasons: 

1)- because molecular I 131 is easely absorbed by 
active charcoal; 

2) because I 131 absorbed from the dust is stopped by 
absolute filter. 

We finally remind that the use of air with high 
humidity percentage, instead of C02, is more conserva
tive than in a real case of accident. 

3. TRINO VERCELLESE nuclear power station. 

3.1 Circuit description 

The circuit consists of a chamber which 
contains the filtering unit thnt is <J. Barnebey - Cheney 
eo~ dimensions 60 cm x 60 cm x 30 cm 12 mm deep with 
tipe 316 stainless steel screens and type 416 high 
density carbon bed (10 x 14 mesh). 

The filter actually used is still the original 
one installed at the beginning of plant operation. 

The filter efficiency garantie from the 
supplier was 99,9% during normal operating conditions. 
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3.2 Efficiency measurements and remarks. 

The system efficiency, after filter installation, 
was measured using Freon 12 and afterwards, with a 
special thecnique that co~sists in detecting, by a 
halogen leruc detector, the presence downstream the 
filter of Freon 12 injected upstream and flowing 
t'l:'oup.;h a special by-pass. 

:.'he circuit for the first test is shown on fig. 4. 

The test was carried out as follows' 
Started the fan the diaphram upstream the air injection 
box was adjusted to obtain through the filter a gas 
flow of 100 m3/h. 

The heater was set to have an air temperature 
downstream the resistances about 23 °C. Freon 12 
injection begun at a flow rate of 45 dm3/h; (to have 
a filter inlet Freon 12 concentration of about 450 ppm). 

Every 30 seconds from injection and for a total 
time of 5 minutes injection time,air samples were taken 
up and downstream the filter using special phials. 

Gas samples, were analyzed at the EDISON Laborato
ries in Bollate, by a gascromatograph fitted with an 
electronic capture detector. 

Unfortunately, due to difficulties during the 
trar~port of the phials from the plant to the laborato
ries, t he gas contained in 8 phials only was analyzed 
and precisely 3 sanples tru{en upstream and 5 downstream 
the filter. 

Table V shows freon 12 concentration at different 
time. The system efficiency is 99%. 

A first consideration is to be done on the f~~on 
concentration upstream the filter, since this concen
tratio~besides not reaching the forecast 450 ppm, 
fluctuates between 240 and 350 ppm. Such inconvenience 
is probably due both to a unstable freon and air 
injection and to freon 12 deposition on the walls. 

The lack of a gascromatograph to be used on the 
plant wan a limitation to the method application. 

Therefore, to control filter efficiency with 
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equipments always available on site, it was set up a 
cheaper threshold method which makes use of a halogen leak 
detector. 

Such detector is very sensitive but not sufficiently 
precise nor selective to measure the efficiency of a 
filter with an absolute method. 

Such detector could be satisfactory used in case of 
filter test with a relative method. 

Fig. 5 shows schematically the test circuit 
permanently installed on the annulus ventilation circuit 
containing the charcoal filter to be tested periodically. 

The test circuit has to: 

a) supply a controlled and measurable air flow much lower 
than that of the ventilation system and in any case 
sufficientl~- low to face the air speed which passes 
through the filter even if this has previously absorbed 
a rather great water quantity; 

b) to partially dry the air such to not encrease the filter 
humidity during the test; 

c) inject a fixed quantityofF'r-eon and mix it with the 
upstream filters air; 

d) allow the leruc detector calibration at the beginning 
of each test. 

The special freon injection device is followed by 
a mixer (fig. 6). 

The leak detector is installed on the ventilation 
system line, about 3 metres downstream the filtering 
celles. 

Such lenght is necessary to mix the air injected 
through the by-pass with the air that passes through the 
filters. 

The leruc detector calibration (Appendix 2) as well 
as the flow meter (put on the freon injection line' ca
libration, are done only to check the ori!er of magnitude 
of the concentrations involved, whilst for the efficiency 
check only ai~ flow measurements are used. 

From the freon injection, up through the end. the 
test must not last more than 5 minutes, because exactly 
after 5 minutes the filter begins to release the freon 
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accumulated and must be "washed" for a few hours with the 
full ventilation system flow before other tests can be 
carried out. This time limit is a limitation to the circuit 
lenght in relation to the air flow, since the time elapsed 
between the freon injection and the leak detector 
measurement must be much lower than five minutes to avoid 
confusing the freon that leaks from a possible filter 
defect with the freon that is desorbed. 

3 
The total air flow in the test circuit is about 

40 m /h , that corresponds to a throughfllter speed of 
about 3 cm/sec. 

The Freon flow is about 0,018 m3/h. 

The by-pass flow is about 0,033 m3/h. 
a 

The reading equipment is Halogen Leak Detector of 
General Electric, consisting of a sensitive head model H-2 
and a control unit cat. W-50-42 100 FAFF 1. 

The Detector has several intercheangeable scales to 
be cleared manually, scaled by the supplier for freon 
injections. 

The calibration is to be carried out before every 
test since it depends strictly on the sensitive head use. 
To prevent from zero fluctuations the less sensitive scale 
is normally used (1o-6 cm3jsec). 

Values measured are listed on Table VI. 
From this table and fig. 7 it comes out that any possible 
leruc from the filter installed is little compared with the 
artificial one. 

In fact the detector reading approaches, when the 
by-pass is closed, the same value indicated before freon 
injection. 

On the other hand, this return to background value 
appears after about three times the running time of venti
lation line involved (about 70 + 80 seconds on the basis 
of volumes involved and of total air flow). 

The last concentration increase downstream the 
filtering celles is due to the freon which begins ta be 
desorbed from the filters. 

The rather high background value in the ventilation 
line is about the same as that in the room where the 
filters are installed and from which the blower sucks the 
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air to be injected into the circuit under test. This 
background may be due to freon discharged in the room but 
also to the presence of other organic vapours(paint for 
example) to which the leak detector, instrument not very 
selective, is sensitive. 

It must be noted that, if the background value does 
not change during the few test minutes, other changes 
does not affect the test results. 

The rather long time elapsed from the beginning of 
freon injection up to its arrival to the detector through 
the opened by-pass, as well as the long time necessary 
to return at background value after the by-pass closure, 
is due to the fact that the by-pass line eneters a 
chamber in a zone where the turbolence is poor and there
fore the mixing with the main stream is slow. 

3.3 Future improvements for the annulus filtering system. 

In recent years carbon filters having an dfficiency 
higher than 99%, even in presence of highly mo1st air, 
have been developed. 

In order to modify the limit of the leak rate 
passing from 0.1% a day of free volume of the plant 
container at the design temperature and pressure to 0.3%, 
according to the pratice commonly accepted for the new 
nuclear power plants in U.S.A. and Europe, it has been 
considered the possibility of using such components at 
TRINO along with other modifications. 

In fact, passing from the efficiency of the actual 
carbon bed filters equal to 90% to that of the nevv filters 
equal to 99%, the radiologycal hazards of the maximum 
hypotetical accident with the new leak rate of 0.3~ a day 
and with new filtering system with result less heavy of 
those with the leruc rate of 0.1% and with the actual 
filtering system. 

Basically the system includes two separate and 
equal filtering units, as indicated in fig. 8. 

Each unit is designed to assure an adequate depres
sion in the annulus. 
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The unit is made up of one filtering system and 
one exaust fan with servooperated butterfly valves, 
normally closed; the valves are ope~ed upon a signal 
supplied by a pressure switch placed on the delivery side 
of the exaust fan. 

In the event of operating air lack, the valves move 
into opened position so that the availability of the 
system is always achieved. 

In the filtering system case are orderly assembled: 
a moisture separator and prefilter, a heating system, an 
absolute filter, an activated charcoal filter and another 
absolute filter. 

The structure of the case is such to allow the re
placement of the internal components; the seal of the 
holes is assured by rubber gaskets. 

The continous measurements of the pressure drop 
across the filtering system is provided by a~ p cell, with 
indications both locally and in the control room. 

Connections for the efficiency tests of the various 
filters are provided. 

Air truren from the annulus was assumed to be satu
rated (relative humidity = 1001o) at the maximum temperat~ 
re of 120 oc. 

Such conditions are the worst that might verify 
into the plant container during the accident and are 
certainly much more severe of those existing in the 
annulus atmosphere. 

The purpose of the heating system, installed 
downstream the moisture separator, is to decrease the 
relative humidity of the air from 100% to 70% maximum. 
In such a way the efficiency of the carbon filters for 
the iodine removal will be much improved. 

The cell of the activated charcoal used for the 
radioactive iodine removal, both in the elementary form 
anr ~s an organic compound, has a carbon bed with a 
thickness of about 50 mm and allows a contact time for 
carbon-gas of about 0,25 sec. 

The carbon used is MSA type 85851, impregnated with 
iodine. 

During numerous test8, conducted at the Oak Ridge 
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Laboratories with filters having the aforesaid characte
ristics and in conditions of temperature and humidity clo
se to those assumed for the TRINO filtering system, it 
was always found out an efficiency higher than 99%, not 
only for the molecular iodine, but also for the methyl 
iodide, even after prolonged period of operation. 

The correct installation of the carbon filters will 
be periodically checked, as required by the Plant Techni
cal Specifications, by carryng out a test with Freon 112. 
The connections for gas inlet and for sampling are alrea
dy provided on the cell. 

The exspected procedure is described in (3). 

At the present it is under evaluation the possibi
lity of transfering on industrial scale the laboratory 
apparatus for the Freon 112 gas production. 

Sventually, to avoid the impregnation of the 
carbon beds by humidity during standing periods, an 
electrical heater, thermostat operated, will be provided 
in order to maintain the air temperature of the filters 
higher than the dew point corresponding to the environment 
conditions. 

On the basis of the aforesead considerations and 
on account of the available experimental results, it is 
assumed that, carrying out the proposed modifications, 
the overall efficiency of the emergency ventilation 
system of the annulus for trapping radioactive iodine 
might be assumed, with the highest confience, eq~al to 
99%. 

Conclusions 

The italian nuclear power plants were constructed 
between 1958 and 1963, that is before the preparation of 
specifications for testing iodine filter installations. 

The consequence was that, without tochi~ical 
specifications, the filtering systems were built not having 
in mind the need to have in the circuits all the facilities 
necessary for the execution of the tests measurements. 

For LATINA the test method adopted is the injection 
in about 3 seconds of CH~ I marl(ed with I 131 and we believe 
that no other test method can give better results. 
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However for TRINO VERCELLESE nuclear power station, 
since the beginning of the plant operation, the filtering 
system was modified in order to run a test with Freon 12 to 
verify the design specifications of the carbon bed filters 
and repeat periodically the test. 

For TRINO VERCELLESE we confirm the validity of the 
Freon 12 test method, but we believe that, using Freon 112, 
we can reach even better results as reported in (3). 

In the future all the experience gained so far 
will be used to arrange the filtering systems for the 
execution of the test adopting the more up to date techniques. 
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TABLE I 

Date Time INLET OUTLET SUCTION HUMIDITY TEMPERA-
(h) IO FIL!ER no FILTER IO FILTER no FILTER TIME (fa) TURE (°C) 

(min.) 

8 Sept. 1967 0 2660 background 50 background 5 60 26,2 
1 background 60 60 26 
2 background 60 52 26 
3 background 60 60 25,5 
4 background 60 65 25 
5 background 60 65 24 

30 Sept. 1968 0 131543 background 5307 background 5 69 22,8 
1 39 60 90 22 
2 background 60 90 22 
3 background 60 90 20 
4 background 60 90 19 :t 

en 

5 background 60 90 18 I 

19 Dec. 1969 0 95539 134 4106 background 5 86 10 
1 26 60 90 9,6 
2 background 60 94 9,6 
3 background 60 82 9,0 
4 background 60 86 8,2 
5 background 60 86 8,2 

Cpm are referred to the pack area at 364 KeV. Measures are made by spectrometrie 
using Na I (Tl) 311 X 311 cristal free from background. 



Date Time INLET OUTIJET SUCTION HUMIDITY TEMPERA-
(h) IO FHTER no FILTER ro FILTER no FILTER TIME (%) TURE (°C) 

(min.) 

11 Dec. 1970 0 77000 204 3334 background 5 57 15,2 
1 background 60 62 15 
2 background 60 70 13,2 
3 background 60 76 12 
4 background 60 76 10,4 
5 background 60 86 9 

17 Gen. 1972 0 100700 60 3100 60 5 52 13,8 
1 100 60 52 13,8 
2 background 60 49 15 
3 background 60 47 15 
4 background 60 48 14,2 
5 background 60 86 11 '"' ~ 

17 Sept. 1973 0 52205 160 2840 10 5 65 25 I 

1 background 37 60 65 25 
2 background 60 67 26 
3 background 60 70 26 
4 background 60 72 26 
5 background 60 75 26 
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APPENDIX 1 

~aboratory test of Sutcliffe - Speakman 207 B charcoal. 

The test has been done in this way: 

-Preparation of methyl iodide, marked with I 131 as described 
in Ref. ( 1). 

- Injection in the test circuit (fig. 2) with an air stream 
at 99% humidity. 

- Activity measurement of the column containing the charcoal 
to be tested and of the 3 filters in series, at fixed 
intervals o~ time. 
The air flow was fixed at ~00 1/h corresponding to a 
transit time in the column of 0,5 sec. 
To know the methyl iodide distribution along the column, 
a special screen was arranged to ~ scan the colU'nn at 
different height using Na I (Tl) assembly collegate to a 
monochamel analizer fixed at 364 Kev. 
The column and filters activjty was measured hour by hour 
using portable io~ization chamber and at experiment end 
with l multichannelanalizer. 

Results (2). 

TABLE II 

Column and filters Q activity 

Time Column Filter Filter 2 Filter 3 
(h) (mr/h) (mr/h) (mr/h) (mr/:J.) 

0 70 5 0,5 
0,5 70 5 0,7 0,5 

1 70 5 0,9 0,5 
2 70 5 1 '2 0,5 
3 70 5 1 '5 o,~ 

4 70 5 1 '2 0,5 
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TABLE III 

Column t scanning (normalized at column inlet) 

Time Column inlet Column middle Column outlet 

0 
1 
2 
3 
4 

1 
1 
1 

TABLE IV 

0,40 
0,55 
0,56 
0,64 
0,44 

Column and filters activity (mCi) at 

Column 1, 8 mCi 
Filter 1 0, 13 11 

Filter 2 0,02 11 

Filter 3 0,0034 11 

Totnl 1, 95 11 

0,20 
o, 17 
o, 18 
0,24 
o, 14 

test end. 

To evaluate the methyl production efficiency, the 
activity was measured in the different components (fig. 3) 
i.e. U tube, injection phial and charcoal trap on the 
exhaust line, finding these values: 

U tube = 25 )J--Ci 
phial (after injection) = 0,5 

~i charcoal trap on exhaust line = 265 

Total = 0,29 mCi 

the 
It is evident that 15% of the I 131 was lost 

(0,29/1,95) and than the efficiency was 85%. 
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From the values of Table II (activity values 
constants) and Table III (minimum change along the column at 
different time) it is deduced that there was a complete 
retention and decontamination efficiency was 99,82%. 

This value is the ratio between the filter n. 3 
activity and the filters n. 1 and 2 and column total activity. 

The saturation value was 45 J-gr(CH
3
I)/gr. (charcoal). 



TABLE V 

Test Total flow F 12 flow Elapsed Freon 12 upstream Freon 12 Efficiency 
Date rate (m3/h) rate (1/h) Time concentration downstream (%) 

(sec) (ppm) concentration 
(ppm) 

8/10/64 102 45 30 240 99,6 

60 1 , 1 99,6 

90 2, 1 

150 350 

180 3,0 99,1 

270 290 
~ 

300 4,0 



TABLE VI 

Test Total flow F 12 flow By-pass flow Elapsed Leak detector NOTE Date rate (m3/h) rate (1/h) rate (1/h) time (sec) cur~ent 
( 10- A) 

6/12/67 39,5 17 33 0 2,3 Freon ON 
120 2,5 
130 2,8 by-pass OFF 
140 2,6 
150 2,5 
190 2,4 Freon OFF 
220 2,3 
330 2,4 
340 2,6 .,. 

8/4/70 56 30 56 
~ 

0 2+3 Freon ON -
53 7,0 By-pass OFF 
72 out of F.S.Range 
99 8,4 

127 6,0 
150 6,8 
168 7,2 
184 8,0 Freon OFF 
216 8,2 
279 10,0 
312 out of range 



Test Total flow F 12 flow By-pass flow Elapsed Leak detector NOTE Date rate (m3jh) rate (1/h) rate (1/h) time (sec) current 

( 10-6 A) 

9/11/71 56 30 56 0 2,0 Freon ON 
30 2,1 By-pass OFF 
70 3,6 
90 2,9 

110 2,8 
130 2, 1 
150 2,2 
170 2,2 
190 2,3 Freon OFF 
210 2,2 
250 2,9 ... 

1111 

12/3/73 56 28 56 0 
N 

1,0 Freon ON I 

50 1,15 
70 1,35 
90 2,70 By-pass OFF 

110 4,00 
130 4,60 
150 4,45 
170 4,35 
190 3,65 
210 2,90 Freon OFF 
230 2,65 
250 2,95 
270 3,35 



APPENDIX 2 

CALIBRATION PROCEDURE FOR THE LEAK DETECTOR 

(reference to the attached figure 9)( 

1. Open the stop valve of the pressurized air supply system 
and adjust the outlet pressure at 1 Kg/cm2. 

2. Open the valve VA and adjust air flow rate at about 
28,3 1/h on the rotameter. 

Note: This flow rate must be maintained constant 
during all the operations. 

3. Set instrument range on the 10x1o-6. Wait at least five 
minutes for instrument stabilization, then set leak rate 
meter on 1x1o-6. 
In such a way any out-of range swing caused by background 
signal oscillation during the measurement can be avoided. 

Note: the leak detector must be powered at least half 
an hour before starting the measurement for 
stabilization purpose. 

4. Close valve VA and connect to the Freon supply a sample 
bottle with 1 vpm of Freon 12 in air. Then open the valve 
VS and pull out of the bottle the gas sample by means of 
a surge bottle (like Mariotte bottle water filled). 
Maintain the flow rate at about 28,3 1/h by rotameter. 

Note: The exact amount of Freon 12 for calibration 
sample preparation is taken with a Hamilton gas 
microsyringe. 
Because of the high diffusion of Freon the 
afore-said operation is made away from the point 
of the leak detector calibration apparatus. 

5. Read leak detector indicator. 

6. Close Freon supply. 

7. Flash the line for complete removal of residual Freon 
and repeat point 1 through 2. 

8. Repeat point 4 with sample bottle of 0,5 vpm. 

9. Repeat point 5. 
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FIGURES 

Fig. 1 - LATINA iodine absorption circuit. 

Fig. 2 - Charcoal laboratory test. 

Fig. 3 - Methyl iodide preparation. 

Fig. 4 - TRINO VERCELLESE iodine absorption circuit. -
First test. 

Fig. 5 - TRINO VERCELLESE iodine absorption circuit. Test 
with Halogen Leak Detector. 

Fig. 6 - Freon 12 injection devise and mixer. 

Fig. 7 - Results of tests performes on activated carbon 
filter of annulus ventilation system. 

Fig. 8 - Annulus ventilation system modification. 

Fig. 9 - Leak detector calibration system. 
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ERGEBNISSE UND ERFAHRUNGEN AUS DER UNTERSUCHUNG VON JODFILTERN 

J.G. Wilhelm und K. Gerlach 

Gesellschaft für Kernforschung 
Karlsruhe - B.R. DEUTSCHLAND 

KURZFASSUNG. Es werden die Ergebnisse von Laboruntersuchungen einzel
ner Chargen der imprägnierten Aktivkohle unter simulierten Starrall
bedingungen und von Vor-Ort-Prüfungen der Jodfilter wiedergegeben, die 
mit diesen Aktivkohle-Chargen ausgestattet wurden. 
Bei einigen Messungen zeigte sich ein erhebliches Absinken des Abschei
degrades als Folge von Vergiftung und Alterung der Aktivkohle. Es 
wurden deshalb gezielte Untersuchungen zur Standzeit der imprägnier
ten Aktivkohle durchgeführt, über die ebenfalls berichtet wi~d. 

SUMMARY. RESULTS ANDINFORMATION OBTAINED FROM TESTS ON IODINE 
FILTERS. Results are given of laboratory tests on batches of impre
gnated activated charcoal under simulated accident conditions, and of 
in-situ tests on iodine filtere equipped with charges of this activa
ted charcoal. 
Some measurements showed that the rate of retention had fallen consi
derably due to poisoning and ageing of the activated charcoal. For 
this reason specific tests were carried out to determine the service 
life of impregnated charcoal. An acoount is given of these teste. 

SOMMAIRE. RESULTATS ET EXPERTENCES DE L1 ESSAI DE FILTRES A IODE. 
Les auteurs livrent les resultats d'essais en laboratoire de diffe
rentes oharges de oharbon aotif impregne dans des oonditions simulees 
d'accident ainsi que des oontr8les in situ des filtres a iode charges 
de oharbon actif. 
Pour oertaines mesures, on a constate une nette diminution du degre 
de retention par suite de l'empoisonnement et du vieillissement du 
charbon aotif. On a dono prooede a des etudes tendant a determiner la 
duree d'emploi du charbon aotif impregne sur lesquelles les auteurs 
font egalement le point. 
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Die Prüfmethoden für das Sorptionsmaterial im Laborversuch und für 

die Vor Ort-Prüfungen wurden bereits ausführlich beschrieben (1). 

1. Laboruntersuchungen 

Die Laboruntersuchung des Sorptionsmaterials erstreckt sich auf 

die Prüfung von Proben der Aktivkohle oder anderer Sorptions

materialien, die zur Füllung der Schüttbettfilter bzw. der 

Filterzellen verwendet werden. Es kommen nur Proben der tat

sächlich eingesetzten Originalcharge des Sorptionsmaterials in 

Frage. 

Bei Wiederholungsprüfungen, die mit Sorptionsmaterial aus den 

Kontrollfiltern durchgeführt werden, ist es entscheidend, daß 

das ebenfalls aus der Originalcharge stammende Sorptionsmaterial 

in den Kontrollfiltern während der Stand- und Betriebszeit des 

Jodfilters mit einem Teilstrom der Abluft von gleicher Zusammen

setzung beaufschlagt wurde, wie sie in dem Hauptstrom durch das 

Jodfilter vorlag. Außerdem sollen die scheinbare lineare Abluft

geschwindigkeit und die Verweilzeit der Abluft im Sorptions

material des Jodfilters und des Kontrollfilters übereinstimmen. 

Bei unseren Prüfungen stellten wir fest, daß diese Voraus

setzungen nicht in jedem Fall gegeben waren. Sieht man von 

Konstruktionsfehlern bei den Kontrollfiltern, z. B. dem Einbau 

von Lochblechen zu geringer freier Oberfläche ab, so war als 

häufigste Fehlerquelle festzustellen, daß die Uebereinstimmung 

der im Jodfilter und im Kontrollfilter eingesetzten Charge des 

Sorptionsmaterials nicht mit hinreichender Sicherheit festzu

stellen war. Durch entsprechende Betriebsanweisungen und eine 

normierte Beschriftung der Kontrollfilter sollte diese Unsicher

heit zu beseitigen sein. Bei Filteranlagen, die mit Aktivkohle

filterzellen ausgerüstet sind, wurde die zusätzliche Beschaf

fung von Aktivkohle aus der Originalcharge, die bei der Be

stellung der Filterzellen zu berücksichtigen ist, wiederholt 

nicht durchgeführt. Eine ordnungsgemäße Füllung der Kontroll

filter war dann von vornherein nicht möglich. 
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Ueblicherweise werden bei den Laboruntersuchungen zur Abscheide

leistung des Sorptionsmaterials die ungünstigsten Bedingungen in 

Hinsicht auf relative Abluftfeuchte, Temperatur und Jodbeladung 

eingestellt, die bei dem Betrieb der Jodfilter erwartet werden 

können. Diese Bedingungen sind jedoch im Einzelfall häufig nicht 

mit befriedigender Genauigkeit zu definieren, so daß konserva

tive, d. h. auf der sicheren Seite liegende Annahmen gemacht 

werden müssen. 

Aus dem umfangreichen Datenmaterial (2, 3, 4, 5 1 6) der Labor

prüfungen von Aktivkohlen und anderen Sorptionsmaterialien seien 

an dieser Stelle nur einige Beispiele wiedergegeben, die Aus

sagen zur Notwendigkeit von Chargenprüfungen und zur Prüfung 

des Sorptionsmaterials aus den Kontrollfiltern bzw. Jodfiltern 

erlauben. 

1.1. Chargenprüfungen 

Entscheidend für die Notwendigkeit der Prüfung von Einzel

chargen des Sorptionsmaterials vor dem Einsatz in Jod

filtern ist die Frage, ob verschiedene Chargen des gleichen 

Sorptionsmaterials vom gleichen Aktivkohlehersteller in 

ihrer Abscheideleistung überhaupt gegeneinander variieren 

und die Abweichungen größer als die Fehlerbreite der Labor

untersuchung sind. Weiter sollte bekannt sein, ob eine ein

mal geprüfte Einzelcharge nach entsprechender Lagerzeit 

unter weitgehendem Ausschluß äußerer Einwirkungen noch die 

ursprünglich gemessenen Werte erreicht. In Tabelle I wer

den dazu einige Beispiele angeführt. Die Daten wurden bei 

98 - 100 % relativer Feuchte des Trägergases sowie einer 

Temperatur von 30 bzw. 31,2°C ermittelt, die Bett-Tiefe 

betrug 50 cm, die Verweilzeit 1 s entsprechend einer 

scheinbaren linearen Luftgeschwindigkeit von 50 cm/s. Die 

Beladung betrug S 10 pg CH, J/g Kohle. 
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Tab. I: Abscheideleistung von verschiedenen Chargen KJ-impräg

nierter Aktivkohlen gleichen Typs gegenüber 1 ~ 1 J 

Prüfmit tel: Gemisch von CH3 
1 2 7 J + CH, 1 '1 J 

Charge Prüftermin Abscheidegrad Durchlaßgrad 
Nr. in % in % 

I (frisch) Okt. 1967 99,98 0,02 
wdh. II II 99,97 0,03 
I (frisch) (Mittelwerte) 99,975 0,025 .:!:. 0,005 

II (frisch) Juni 1970 99,82 0,18 
wdh. " II 99,87 0,13 
II (frisch) (Mittelwerte) 99,845 0,155 .:!:. 0,025 

II, 14 Monate August 1971 99,89 0,11 gelagert 

wdh. II II 99,88 0,12 
II, 14 Monate (Mittelwerte) 99,885 0,115 .:!:. 0,005 gelagert 

II, 33 Monate März 1973 98,99 1,01 gelagert 

wdh. II II 99,25 0,75 
II, 33 Monate (Mittelwerte) 99,12 0,88 .:!:. 0,13 gelagert 

III (frisch) April 1973 99,993 0,007 

IV (frisch) Juni 1973 99,996 0,004 
wdh. II II 99,988 0,012 
IV (frisch) (Mittelwerte) 99,992 0,008 .:!:. 0,004 

Die Kohlenproben waren vor der Prüfung nicht zur Filterung ein

gesetzt worden. 
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Die Werte in Tab. I zeigen deutlich, daß die Abscheide

leistung in Abhängigkeit von Einzelcharge und Lagerzeit 

schwankt. Der geforderte Abscheidegrad der Aktivkohle im 

Labortest von~99,9% unter angegebenen Bedingungen wurde 

relativ häufig unterschritten. Die Lagerung der imprägnier

ten Aktivkohle erfolgte in verschlossenen Plastiksäcken in

nerhalb von ebenfalls verschlossenen Blechtrommeln, so daß 

ein unmittelbarer Zutritt von Luft verhindert wurde. Die 

Veränderung des Wassergehaltes der Kohle während der 

Lagerung war unbedeutend. Die ungewöhnliche Erhöhung der 

Durchlaßgrade der Charge II bei ca. 3jähriger Lagerung läßt 

sich nicht nachweislich auf äußere Einwirkungen zurück

führen. Der Grund für die unterschiedliche Abscheide

leistung der frischen Aktivkohlechargen ist mit hoher Wahr

scheinlichkeit auf eine wechselnde Imprägnierungstechnik 

des Aktivkohleherstellers zurückzuführen. 

1.2. Prüfung von Jod-Sorptionsmaterial aus Kontrollfiltern und 

Versuche zur Ermittlung der zulässigen Filterbetriebszeit 

Das Sorptionsmaterial in den Jodfiltern ist während des 

Einsatzes einer Reihe von Einflüssen ausgesetzt, die zur 

Verringerung der Abscheideleistung führen. Dazu gehört die 

Beladung mit Filterschadstoffen wie Oeldämpfen und anderen 

organischen und anorganischen Verbindungen, die Ein

speicherung von Wasser, die Oxidation bzw. Verwitterung der 

Kohle und Vorgänge, die zur chemischen Umsetzung oder Ver

giftung der Imprägnierung führen. 

In Tab. II sind die Ergebnisse von Abscheidungsunter

suchungen an Aktivkohleproben aus Kontrollfilter wiederge

geben. Die Versuchsbedingungen für die Aktivkohle aus den 

Kontrollfiltern, die parallel zu Schüttbettfiltern ange

ordnet waren, sind gleich den Versuchsbedingungen für die 

in Tab. I angegebenen Chargenprüfungen. Alle im zweiten 

Teil der Tab. II angeführten Untersuchungen betreffen eine 

Jodfilteranlage, deren Sorptionsteil aus zwei hinterein

andergeschalteten, mit Aktivkohlefilterzellen versehenen 
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Tab. II: Abscheideleistung von KJ-imprägnierter Aktivkohle aus 

Kontrollfiltern gegenüber 131J 

Prüfmittel: Gemisch von CH3127J + CH3131J 

Art der Jod- Art der Einsatzzeit Abscheide- Durchlaß-
filter Abluft in Monaten grad in % grad in % 

Schüttbett Anlagen- 0 99,9998 +) 0,0002 +) 

raumab-
luft 

II II ca. 25 (Be- 72,9 +) 27,1 +) 

triebszeit) 
II " ca. 25 (Be- 72,7 +) 27,3 +) 

triebszeit 
II Ring- 0 99,88 0,12 

raumab-
luft 

II II ca. 25 91,6 8,4 
(Standzeit) 

Filterzellen, Art der Einsatzzeit Abscheide- Abscheide-
Fil terbank- Abluft in Monaten grad in % grad gegen-
Nr. über J2 in 

% 

I Kon- 0 98,8 -
troll-
raum 

I II 6 (Betriebs- 26,0 -
zeit) 

I II 0 98,1 99,99958 
I II 5 (Betriebs- 77,4 99,983 

zeit) 

I II 0 keine -
Probe 

I II 19 47,2 -
II II 0 98,7 -
II " 16 83,0 99,989 
II II 0 keine -
II II 19 

Probe 
23,3 ++) -

+) Filter mit sehr hoher Verweilzeit von 2 s. 
++) Filterbankangabe von Betreiber eventuell vertauscht. 
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Filterbänken besteht. Die Aktivkohleproben aus den zuge-_ 

hörigen Kontrollfiltern mit einer Bett-Tiefe von 5 cm wur

den bei 71 % relativer Luftfeuchte, 43°C und einer Verweil

zeit von 0,17 bzw. 0,2 s mit 40- 160~g radioaktiv mar

kiertem CH3 J pro g Aktivkohle bzw. 280- 320 ~g J2 pro g 

Aktivkohle beaufschlagt. Diese Daten entsprechen den bei 

Störfällen erwarteten ungünstigsten Betriebsbedingungen. 

Tab. II zeigt ein starkes Absinken der Abscheideleistung 

mit der Betriebs- bzw. Standzeit. Die gaschromatographieehe 

Untersuchung eines CCl~-Extraktes der Aktivkohle aus den 

Schüttbettfiltern ergab Lösungsmittelbeladungen in Höhe von 

60 bzw. 0,3 g Lösungsmittel pro kg Aktivkohle im Anlagen

bzw. Ringraumabluftfilter. In Abb. 1 wird das Chromate

gramm eines Extraktes der Aktivkohle aus einem dieser An

lagenabluftfilter und in Abb. 2 das eines handelsüblichen 

Lackfarbenverdünnere wiedergegeben. In den Chromatogrammen 

besteht völlige Uebereinstimmung in der Zusammensetzung der 

schwerflüchtigen Komponenten. Das leichtflüchtige Aethyl

acetat ist in der Aktivkohle nur noch in Spuren vorhanden, 

da es beim Abluftbetrieb ausgespült wurde (7). Die Lösungs

mittelbeladung der Aktivkohlefilter wurde durch umfang

reiche Anstricharbeiten im Kernkraftwerk verursacht, die 

verbliebene Abscheideleistung ist völlig unzureichend. 

Auch bei dem im zweiten Teil der Tab. II angeführten 2stu

figen Jodfilter sank der Abscheidegrad schnell ab. Diesee 

Filter ist kontinuierlich in Betrieb, da die Kontrollraurn

abluft der Reaktoranlage nur gefiltert abgegeben werden 

kann. Bis auf eine Ausnahme, die eventuell auf einer Ver

wechslung beruht, lagen die von der ersten Filterbank nach 

einiger Betriebezeit erzielten Abscheidegrade weit unter 

denen der zweiten Filterbank. Die erste Filterbank adsor

bierte den größten Anteil der Filterschadatoffe, unter de

nen u. a. Leichtöl nachgewiesen wurde. Um das Absinken der 

Abscheideleistung von Jodfiltern mit der Betriebszeit bes

ser untersuchen zu können, wurden Proben verschiedener Jod

Sorptionsmaterialien an einem zukünftigen Standort für ein 
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Kernkraftwerk mit der dort vorhandenen Industrieluft be

aufschlagt. Ein Teil der Versuchsergebnisse von nachfolgen

den Abscheidungsuntersuchungen mit radioaktiv markiertem 

Methyljodid ist aus den Abb. 3 und 4 und der Tab. III zu 

entnehmen. Das Absinken des erreichbaren Abscheidegrade mit 

der Betriebszeit, ein Summeneffekt der vorstehend aufge

führten Einflüsse, wurde unter dem Begriff "Alterung" zu

sammengefaßt. 

Aus den Werten in Tab. III ist deutlich zu erkennen, daß 

die Veränderung der Aktivkohle vorwiegend auf den ersten 

wenigen Zentimetern Bett-Tiefe erfolgte und nur langsam die 

folgenden Aktivkohlebetten erfaßte. Tiefere Aktivkohlebet

ten erreichten weitaus längere Standzeiten als es dem höhe

ren Einsatz an Aktivkohle entsprach. Um ausreichende Filter

betriebszeiten zu erreichen, bieten sich prinzipiell fol

gende Wege an: 

- Wahl von Jod-Sorptionsmaterialien mit erhöhter Alterungs

beständigkeit, 

- Einbau von zusätzlichen Voradsorbern, die Schadstoffe aus 

der durch Jodfilter zu reinigenden Abluft entfernen oder 

zerstören, 

Berücksichtigung eines zur Voradsorption von Filterschad

stoffen ausreichenden "Alterungszuschlages" zur Bett-Tiefe 

des Jodfilters. 

Beim Auftreten relativ leichtflüchtiger Schadstoffe in der 

Abluft, z. B. von Lösungsmitteln, wird eine genügende Vor

adsorption häufig nicht zu erreichen sein. Die Abscheide

leistung der Jodfilter kann dann, wie in Tab. II gezeigt, 

sehr stark absinken. Deshalb ist zu erwägen, ob eine un

nötige Schadstoffbeladung der zu filternden Abluft ggf. 

durch gezielte Betriebsanweisungen vermieden werden kann. 
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Testbett 1. Bett 2. Bett 3. Bott lt. Bett 5· Bott 6. Bott 

0 0 83,2 81t,lt 81t,8 83, .. - -
2,7 10' 30 58,1t 77,9 8o,lt 81t,3 79,2 76,2 
6,0 107 70 lt6,6 76,5 81,6 82, .. 81,5 68,0 
1,0 100 120 20,5 62,8 66,1t 69,3 69,0 ?2,5 
2,0 10° 2lto 0,5 29,2 5lt,2 61,3 6o,8 58,6 
3,7 10° lt21t 0,3 1,4 47,3 51,2 57,2 62,8 
5,6 101 649 0,2 0,9 35,3 lt5,8 52,3 57,2 

Ansahl der Luft- Betriebezeit Abecbeidesrade Yon AktiYkohlebetten ••rechied.ener Bett-!'iefe 
wecheel pro in Tqen sesenUber 1 J 1 J in Fon~ YOD CS, 11 7 J, Angaben in • 

10 ca 
Bett-Tiefe in c• 

2,5 l 5,0 I 7,5 I 10,0 1 12,5 l 15,0 

Verweilseit in • 

0,1 0,2 0,3 o,lt 0,5 0,6 

0 0 83,2 97 ... 99,6o 99.93 - -
6,7 1o' 30 58,1t 90,8 98,2 99.72 99,94 99,986 
1,5 10' ?0 lt6,6 87, .. 97.7 99,59 99,92 99,98o 
2,6 107 120 20,5 70,It 90,1 97,0 99,05 99,71t 
5,1 107 2lto 0,5 29,6 67,7 87,5 95,11 98,0 
9,1 107 lt21t 0,3 1,6 lt8,2 71t,7 89,2 96,0 
1, .. 101 61t9 0,2 1,1 36,0 65,3 83, .. 92,9 
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2. Vor Ort-Prüfungen 

Aus der großen Anzahl der einzelnen Prüfergebnisse wurden einige 

in den Tab. IV und V zusammengestellt. Die Daten zeigen bei 

Schüttbettfiltern mit wenigen Ausnahmen hohe Abscheidegrade. In 

einem Fall (Nr. 3) wurde ein mechanisches Leck festgestellt, das 

auf einen defekten Kontrollfilter zurückgeführt werden konnte 

und bei der vorangegangenen optischen Inspektion nicht zu er

kennen war. Die Kontrollfilter wurden meistens zu Beginn der 

Vor Ort-Prüfungen ausgebaut, demontiert, auf einwandfreie Kohle

füllung und vorschriftsmäßigen Zusammenbau untersucht und nur 

dann wieder eingebaut und in die Vor Ort-Prüfung mit radioak

tivem P;üfmittel einbezogen, wenn offensichtliche Fehler be

seitigt werden konnten. Der größte Anteil der inspizierten Kon

trollfilter zeigte mangelhafte Kohlefüllung. Einige nicht vom 

Hersteller der Jodfilter gelieferte Kontrollfilter waren unzu

reichend konstruiert. Häufig konnte der Aus- und Einbau der Kon

trollfilter nur sehr umständlich durchgeführt werden und bean

spruchte einen relativ großen Anteil der für die Vor Ort-Prüfung 

vorgesehenen Zeit. Kontrollfilter, die nicht in die Vor Ort

Prüfung einbezogen werden konnten, wurden gesondert im Laborver

such auf ihre Leckdichtigkeit geprüft, ein Verfahren, daß zu er

heblicher Mehrbelastung und zu Mehrkosten führt und in Zukunft 

hoffentlich vermieden werden kann. 

Ein Schüttbettfilter (Nr. 12 in Tab. IV) mußte zusätzlich mit 

radioaktiv markiertem elementaren Jod geprüft werden, da auf

grund der eingesetzten Aktivkohle die Rückhaltung des in Form 

von CH3
131 J beaufschlagten 131 J zu gering war, um ein mecha

nisches Leck genügend empfindlich nachweisen zu können. Die we

nigen bisher durchgeführten Vor Ort-Wiederholungsprüfungen an 

Schüttbettfiltern zeigten im allgemeinen gute Werte. Es ist je

doch zu berücksichtigen, daß bei Nachweis eines starken Ab

sinkens der Abscheideleistung (durch vorhergehende Laborprüfung 

von Aktivkohle aus den Kontrollfiltern) die Aktivkohle in den 

Jodfiltern unmittelbar vor der Vor Ort-Prüfung erneuert wurde. 
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Tab. IY1 lrsebnisse YOn Vor Ort-PrUfuncen an AktiYkohle-SchUtt

bettfiltern., Prtifaittell Gu:lech YOD Cß,111J + CS,H1J 

Jlr. Art der !verweil- r. F. Abecheide- BHerkungen 
PrUtuns seit in in" grad in" 

s 

l Inbetrieb- l ca.55 99,9998 Filter tur Stör-
nahae fallbetrieb 

la Wiederholuns l .. 50 99,994 
nach 19 Monaten 

lb lliederholuns l .. 38 99,9998 r.F. serlqer 
nach 28 als bei Yor-
Monaten hergehender 

Prüfuns 

2 In betrieb- l .. 50 99.9996 Filter für 
nahae Störfallbetrieb 

2a Wiederholuns l .. 55 99,9997 Kohle vorher se-
nach 26 wecheelt, da 
Monaten I( lt auf 92 " 

gesunken 

3 Inbetrieb- 2 .. 60 99,982 1'11 ter für Jor-
nahloe malbetrieb, 

Leck ia Kon-
trollfil ter 

3a Wiederholuns 2 .. 28 99,99992 Kohle Yorher s•-
nach 26 wechselt, da 
Monaten 'l. lt auf 73 " 

gesunken 

4 Inbetrieb- 2 .. 60 99,9992 Filter für llor-
nahloe aalbetrieb 

4a Wiederholuns 2 .. 28 99,99995 Kohle Yorher ge-
nach 26 wechselt, da 
Monaten tt lt auf 73 " 

seeunken 

5 Inbetrieb- l .. 58 99,9992 Fil tor für St6r-
-e fallbetrieb 

6 Inbetrieb- l .. 28 99,9992 Filter tur ltor-
llllh•e malbetrieb 

7 Inbetrieb- l .. 28 99,9993 Filter für llor-
nahm• .. lbetrieb 

8 Inbetrieb- l .. 82 99,9999+) Filter für Stör 
n.ahae fallbetrieb, 

Fülluns •1 t J:r-
sahkohle 

9 Inbetrieb- l a.35 99,99997 Fil tor für s•-
Dahlie aiechten Be-

trieb 

10 In betrieb- l . 35 99,99995 1'11 ter für s•-
n.ahae aiechten Be-

trieb 

ll Inbetrieb- 0,9 ' 78 99,99997 Filter für Stör-
nahloe fallbetrieb 

lla Vi .. erhol Wlg 0,9 100 93,3 X.ondensatein-
nach 28 speicheruns 
Monaten 

12 Inbetrieb- 0,4 ' 48 98,4 Filter f'Ur se-
nahloe siechten Be-

trieb, Auslesuns 
I zu knapp für 

CH, J-PrUfuns 

l2a In betrieb- 0,4 . 28 99,93 I Prüfuns •it J1 
nahloe 

+) Orisinalkohle Yor PrUtuq 33 Monate selqert, LaborprUfuns 

seist• Yen~inclerten Abecheiclesrad, deshalb frische AktiYkohle 

einsefUllt. 

'l.p; • Abscheidegrad ltontrollfilter 
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1'ab. VI J:rsobDi••• YOD Vor Ort-PrUtuDC•P aD JodtUterD wit Al!thkohlofiltor!!ll•D· PrUf!ittelt 

Go1i1ch YoD CR, tt' J + CR, 1J' J 

llr. Art der PrUfUIII Vorvoilaoit r. F. 4'b•oboidosr•d 'L BHorkuDIOD 
iD I iD" iD" 

1 ID'botriebD!b!e 0,6 ca.,O 98.5 Filter tur Stllrtall'botrio'b, 
defekte DichtuDs 

la .. 0,6 .. 41 99,96 Loekl •orbor 'boaoi Ust, PrU fu111 
Daob Reparatur 

2 .. 0,6 . 40 99,97 Filter tur llorwal'botrio'b 

3 . 0,6 . 41 99,96 .. .. . 
4 .. 0,4 . 28 99,924 . .. .. 

llr. 5 - 10 Filter tur SHi!chtea Botrieb (llorwal- u. Stllrfallbotriob) 

5 .. 0,2 .. 60 (I) 99,96 ) Boido Fil torblake Deu, srobe 

5 . 0,2 .. 60 (II) ;!::99,4 +) ) Locu'boi Ia•pektioa 'bo•oi-

5 . 0,4 .. 60 (I+II) ~ 99,9997+) ) tist 

6 Wiedorhol""l 0,2 .. 20 (I) 55,7 ) 

6 .. 0,2 . 20 (II) 99.9 ) leide Filtor'bllllto 4 Moute alt 

6 .. 0,4 . 20 (I+II) 99,96 ) 

? .. 0,2 . 50 (I) 99,92 ) Filtor'b!llk I •or PrUtuas er-

7 " 0,2 . 50 (II) 92,4 ) Deuert, kein Leck, rtlter-

7 .. 0,4 . 50 (I+II) 99.994 ) 'b!llk II 10 Mo11ato alt 

8 .. 0,2 .. 65 (I) 75,9 Filtor'b!llk I 10 Mouto alt 

8 . 0,2 . 65 (II) 94,8 Filter'b!lllt II 20 Moaate alt 

8 .. 0,4 . 65 (I+II) 98,6 

9 .. 0,2 . 35 (I) 99,8 ) Filtor'b!lllt I uad II YOr 

9 .. 0,2 . 35 (II) 99.3 ) PrUhq eraeuert, kleiDe Loou 

9 .. 0,4 " 35 (I+II) 99,999 ) YOrbudoa 

10 .. 0,2 . 36 (I) 99,1 ) Filtor'b!llk I ""d II •or 
10 . 0,2 . 36 (II) 98,8 ) PrU tuq ononrt, kloiao Look• 

10 .. 0,4 " 36 (I+II) 99,99 ) YOrhalldoa 

+) Akthitlt der Proheu-ler aach der noitn Filtor'b!llk ll!bo 0-ltfokt. 



An Filteranlagen, die mit Aktivkohlefilterzellen ausgerüstet 

sind, wurde in einigen Fällen bereits vor der Beaufschlagung mit 

Prüfmittel durch Ableuchten der Filtersitze mit einer Quarz

Jodidlampe festgestellt, daß größere mechan. Lecks zwischen der 

Dichtfläche des Filtergehäuses und der Filterzelle auftraten. 

Kleine Lecks in Filterbänken wurden wiederholt festgestellt, je

doch toleriert, wenn ein annehmbarer Gesamtabscheidegrad er

reicht wurde. Weiter zeigte sich bei Prüfungen, die in der Tab.IV 

nicht aufgeführt wurden, daß die Anpreßvorrichtungen der Filter

gehäuse zu schwach waren, um einen einwandfreien Dichtsitz der 

relativ schweren Aktivkohlefilterzellen sicherzustellen. Durch 

Besichtigung und nachfolgenden Tuschiertest konnte nachgewiesen 

werden, daß die Aktivkohlefilterzellen nicht gleichmäßig auf die 

Dichtsitze gepreßt wurden und dadurch mechanische Lecks auf

traten. Alle Fehler, die bereits bei der Inspektion zu erkennen 

waren, die jeweils der Beaufschlagung mit Prüfmittel vorausgeht, 

wurden selbstverständlich vor Durchführung der Prüfung mit radio

aktivem Prüfmittel beseitigt und beeinflußten daher die in den 

Tabellen aufgeführten Abscheidegrade nicht mehr. In einem Extrem

fall wurde festgestellt, daß die Aktivkohlefilterzellen eines 

Störfallfilters vollständig fehlten, obwohl die Reaktoranlage be

reits längere Zeit in Betrieb war. 

Bei Vor Ort-Wiederholungsprüfungen von Anlagen, die mit Aktiv

kohlefilterzellen ausgestattet sind und dauernd mit Abluft be

aufschlagt werden, konnte das starke Absinken des Abscheide

grades bereits durch die Vor Ort-Prüfung nachgewiesen werden, 

obwohl die Prüfbedingungen (geringe relative Luftfeuchte) die 

Abscheidung des Prüfmittels begünstigte (Tab. V). Auch konnten 

während der Vor Ort-Prüfungen Taupunktunterschreitungen erkannt 

werden. 

Zusammenfassung 

Die Laborprüfungen der frischen imprägnierten Aktivkohle bei hohen 

relativen Luftfeuchten ergaben für verschiedene Chargen des 

gleichen Aktivkohletyps vom gleichen Hersteller Schwankungen des 

Durchlaßgrades um fast eine Größenordnung. Bei mehrjähriger Lager-
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zeit unter weitgehendem Luftabschluß wurde in einem Fall eine Er

höhung des DurchlaBgrades von unbenutzter Aktivkohle um nahezu den 

6fachen Wert festgestellt. Die Aktivkohle in den Original- und Kon

trollfiltern zeigte im Verlauf von mehreren Monaten Filterbetrieb 

ein starkes Absinken des Abscheidegrades. In einigen Fällen konnten 

Schadstoffbeladungen durch Lösungsmittel, Leichtöl und Wasserdampf

kondensat nachgewiesen werden. Versuche zeigten, daß durch einen 

Zuschlag zur Bett-Tiefe der Aktivkohle bzw. den Einbau von Vor

filtern das Absinken des Abscheidegrades mit der Betriebsdauer we

sentlich verringert werden kann, falls das Abscheidungsverhalten 

der Filterschadstoffe eine ausreichende Voradsorption erlaubt. 

Bei Inbetriebnahmeprüfungen von Schüttbettfiltern wurden mecha

nische Lecks bisher nur in den Kontrollfiltern nachgewiesen, die 

unsachgemäß konstruiert bzw. gefüllt worden waren. Da die ge

prüften Schüttbettfilter bis auf eine Ausnahme nur von einem ein

zigen Hersteller stammten, sollte diese Aussage jedoch nicht über

bewertet werden. An Jodfilteranlagen, die mit Aktivkohlefilterzel

len (Filterelementen) ausgerüstet waren, traten mechanische Lecks 

durch ungeeignete AnpreBvorrichtungen bzw. mangelnden Dichtsitz 

wiederholt auf. Die Auslegung der AnpreBvorrichtungen von Filter

gehäusen erwies sich in einigen Fällen als zu schwach, Verkanten 

der Aktivkohlefilterzellen wurde beobachtet. Taupunktunterschrei

tung in der zu filternden Abluft wurde bei Vor Ort-Prüfungen 

wiederholt festgestellt. Durch Vor Ort-Wiederholungsprüfungen mit 

radioaktiv markiertem Methyljodid konnte ein Absinken der Ab

scheideleistung der Aktivkohle unmittelbar erkannt werden. 

Generell kann ausgesagt werden, daß Jodfilteranlagen mit Schütt

bettfiltern wegen der einfachen Konstruktion, des Fehlens von An

preBvorrichtungen und von langen Dichtwegen zwischen der Roh- und 

Reinluftseite der Filter und der meist vorhandenen, mit geringem 

Aufwand zu erreichenden groBen Bett-Tiefen bei der Vor Ort-Prüfung 

bessere Resultate erbrachten als Anlagen, die mit Aktivkohlefilter

zellen ausgerüstet sind. 
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Die Durchführung von Inbetriebnahme- und Wiederholungsprüfungen der 

Abscheideleistung von Jodfiltern erscheint zumindestans dann unum

gänglich, wenn die Filter während und nach Störfällen eine sichere 

Abscheidung von Spaltjod gewährleisten müssen. Durch Laborunter

suchung von Proben der Aktivkohle aus den Kontrollfiltern kann die 

notwendige Prüffrequenz der Vor Ort-Prüfung niedrig gehalten wer

den, falls die Leckanfälligkeit der Jodfilter entsprechend gering 

ist. Bei geeignet konstruierten Schüttbettfiltern ist dies nach 

Meinung des Verfassers zu erwarten. 

In Hinsicht auf eine mögliche Schadstoffbeladung und andere Ein

flüsse, die zum Absinken der Abscheideleistung führen können, soll

ten Jodfilter, die während und nach Störfällen zur Reinigung der 

Abluft eines Kernkraftwerkes eingesetzt werden müssen, nicht bei 

Normalbetrieb benutzt werden. Eine Trennung von Jodfilteranlagen 

für Normalbetrieb und Störfallbetrieb ist daher zu fordern. Die 

vorstehend behandelten Untersuchungen wurden ausschließlich an Jod

filtern in neueren Reaktorstationen durchgeführt. Auf die Unsicher

heit, die in Hinsicht auf die Betriebssicherheit älterer Jodfilter

anlagen besteht, sei hingewiesen. 
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ERFAHRUNGEN MIT JODFILTERN BEI DER HERSTELLUNG 
JODMARKIERTER VERBINDUNGEN IM CURIE-HASSSTAB 

G. Schulze-Pillot 

Farbwerke Hoechst AG 
Frankfurt/M.-Höchst - B.R. DEUTSCHLAND 

KURZFASSUNG. Bei der Herstellung jodmarkierter Verbindungen wird Jod 
in Form von elementarem Jod, Jodid und organischen Verbindungen frei
gesetzt. Die Aktivitätskonzentration der verarbeiteten Lösungen liegt 
in der Grösse von Ci/ml, die freigesetzten Aktivitätsmengen betragen 
bis zu 100 mCi. Die Freisetzung kann stossartig oder in Zeiten bis zu 
etwa 1 Stunde erfolgen. 
Die Arbeiten werden in Boxen ausgeführt, deren Abluft zweistufig über 
Jodaktivkohlefilter gereinigt wird. Der Dekontaminationstaktor der 
zweistufigen Filterung liegt u~ter Betriebsbedingungen über eine Zeit 
von 24 Stunden gemessen bei 10 bis 105. Dieser Wert ist niedriger 
als nach den Angaben über den Rückhaltegrad der einzelnen Filterstufen 
zu erwarten ist. Es wurden daher Messungen über den Rückhaltegrad als 
Funktion der Zeit nach Freisetzung der Aktivität ausgeführt. 

SUMMARY. EXPERIENCE WITH IODINE FILTERS IN THE PRODUCTION OF IODINE 
TAGGED COMPOUNDS ON THE CURIE SCALE. During the production of iodine 
tagged compounds, iodine is released in the form of pure iodine, iodide 
and organic compounds. The order of activity concentration in the 
treated solutions used is Ci/ml and the amount of radio-active mate
rial released can be as high as 100 mCi. This may all be released in
stantaneously or over periods of up to one hour. 
The work is carried out in cells from which the exhaust air passes 
over activated charcoal iodine filters at two levels. Under operating 
conditions the decontamination factor of the two-level filtering 
measured over a period of 24 hours lies between 104 and 105. This fi
gure is lower than expected from the retention efficiency of each in
dividual filter. The retention efficiency as a function of the time 
after release of the radioactive substance was therefore also measured. 

RESUME. EXPERIENCE DES FILTRES A !ODE UTILISES LORS DE LA PRODUCTION 
DE COMPOSES MARQUES A L'IODE EN QUANTITES DE L'ORDRE DU CURIE. Au 
cours de la production de composes marques a l'iode, il se degage de 
l'iode SOUS forme elementaire, d'iodure et de composes organiques. La 
concentration d'activite des solutions traitees est de l'ordre du 
Ci/ml, les quantites d'activite liberees atteignant 100 mCi. Le de
gagement peut se produire par bouffees ou durer jusqu'a 1 heure envi
ron. 
Les travaux sont effectues en cellules dont l'air extrait estepure 
a deux niveaux par filtration d'iode sur charbon actif. Le facteur de 
decontamination resultant de cette filtration a deux niveaux, mesure 
sur 24 heures dans des conditions de service, va de 104 a 105. Cette 
Valeur est inferieure a celle que l'on pourrait prevoir d'apres la 
Valeur du facteur de retention de chacun des niveaux de filtration. 
Aussi a-t-il ete procede ä des mesures de l'evolution dans le temps 
du facteur de retention apres un degagement d'activite. 
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l. Boxen, Filterung und Abluftführung 

Im Radiochemischen Laboratorium der Farbwerke Hoechst werden im Rahmen 

der Produktion von Radiopharmaka jodmarkierte Verbindungen hergestellt. 

Bei diesen Arbeiten kann Jod in Form von elementarem Jod oder Jodid und 

als organische Verbindung freigesetzt werden. Die Aktivitätskonzentra

tion der verarbeiteten Lösungen beträgt bis zu Ci/ml. Bei den radioche

mischen Arbeiten können Aktivitätsmengen bis zu etwa loo mCi freige

setzt werden. Die Freisetzung kann stoßartig erfolgen oder sich über 

Zeiten von Stunden erstrecken. 

Die Arbeiten werden in Boxen ausgeführt, deren Abluft zweistufig über 

imprägnierte Aktivkohlefilter gereinigt wird (Bild l). In der ersten 

Stufe ist an jeder Box ein CEAG-Filter CG 2, R o,75 eingesetzt (Kohle-

lloxon 

Bild l Abluftführung 

CEAG·F11tor CG2 R 0,75 

15cm Kohlo, 45m'th 

CEAG Patrorwnf•lt« 

lcm Kohl•. tOOOnflth 

schicht 15 cm, Luftstrom 45 m3/h). In der zweiten Filterstufe wird die 

Abluft aus den Primärfiltern zusammengeführt und über ein CEAG-Patronen

filter geleitet (Kohleschicht 3 cm, Luftstrom l.ooo m
3
/h). 
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Die Boxenabluft wird anschließend in den Sammelkamin des Gebäudes gelei

tet, der 4o.ooo m
3
/h Digestorien- und Raumabluft führt. Mit dieser Luft-

d .. f 8 . 131 d d menge ur en fC1 J pro Stun e abgegeben wer en,wenn man die maximal 

zulässige Konzentration bei Abgabe aus dem Kontrollbereich zu Grunde 

legt und voraussetzt, daß nur 
131

J in der Abluft vorhanden ist. 

131 
Aus dem Verhältnis von maximal loo mCi in den Boxen freigesetzter J-

Aktivität zu 8 ?Ci maximal zulässiger Abgabeaktivität ergibt sich ein 

erforderlicher Dekontaminationsfaktor von mindestens lo
4

. 

2. Abluftaktivität und Rückhaltegrad der Filter 

2.1 Meßanordnung 

Bei der Kontrolle der Abluft auf Radiojod verwenden wir Aktivkohlefilter

patronen zur diskontinuierlichen Messung und eine Szintillationssonde mit 

Aktivkohlepapierfilter zur kontinuierlichen Überwachung. Beide Filter 

werden täglich gewechselt. 

Den Rückhaltegrad der Abluft-Jodfilter messen wir mit Aktivkohlepapierfil

tern (Bild 2). Die Filterblättchen sind dabei in Probenhalter eingesetzt, 

SOmm H20 eomm HzO 
CG2 R 0.75 

--- ·700mm Hg·----

l----1·2m3/h----

Bild 2 Messung des Rückhaltegrades 
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die beiderseitig mit Schlauchanschlüssen versehen sind. Die durchströ

mende Luftmenge wird mit ROta~etern kontrolliert. Auf diese Weise wird 

die Aktivitätskonzentration an beiden~iten des Filters zur Bestimmung 

des Rückhaltegrades gemessen. Der Druckabfall am Filterblättchen beträgt 

etwa l5o mm Hg,der Luftstrom liegt bei l bis 2 m3/h. Es werden jeweils 

mehrere Probenhalter hintereinander gesetzt, um den Abscheidegrad der 

Filterblättchen für die am Meßort vorliegende Zusammensetzung der Abluft 

zu bestimmen. 

In einem Zeitraum von 22 Stunden wurde der Rückhaltegrad in Intervallen 

von 2 bis 3 Stunden während des Tages und von ll Stunden während der Nacht 

gemessen. 

2.2 Meßergebnisse 

Die Standzeit der untersuchten Filter ist in allen Fällen kleiner als 

l Jahr. Die Dekontaminationsfaktoren der Boxenfilter liegen zwischen lo5 

und lo
2 

(Bild 3). 

Bo•en 
F1tter CG2 I Potronent •lttr 

1Scm Kohle,LSml/h I 3cm Kohle 1000 m3/h 

Oekontamtnot1ons -Faktoren 

Zett 
131J-Abgobe Boxtyp 

mc, mC1/h A 8 

1000-1200 4 2 10' 10' < 10 

1ro-tt.00 2 1 10' 10' <10 

11., 00 -1~ 3 1 10' 10 3 < 10 

1700 -21°0 3 1 10' 10 3 < 10 

2100- eoo 11 1 105 10 3 <10 

23mC• 10' 10' <10 

Bild 3 Dekontaminationsfaktoren 
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In der Tabelle ist unterschieden zwischen Boxtyp A und B. Der Unter

schied bezieht sich auf den Arbeitsvorgang und die dabei freigesetzten 

Aktivitätsmengen. In beiden Boxtypen wird Jod elementar, als Jodid und 

in organischen Verbindungen frei. Im Typ A werden mCi/h freigesetzt, im 

Typ B nur fCi/h. Die Aktivitäten in der zweiten Spalte geben die insge

samt in den Boxen freigesetzten Mengen in abgerundeten Werten an. 

Die Dekontaminationsfaktoren der CG 2-Filter für die Abluft aus den Bo

xen Typ B sind um den Faktor loo niedriger als für die Abluft aus Typ A. 

Es ist nicht damit zu rechnen, daß der Anteil organisch gebundenen Jods 

in der Abluft aus Typ B größer ist, da der Abscheidegrad in den Kohle

papierfiltern für A und B keinen signifikanten Unterschied zeigt. Der 

einzige erkennbare Unterschied liegt in der Jodkonzentration. Sie be-
-5 3 -4 3 

trägt für die Abluft aus Typ A lo ?Ci/ern (lo fg/m ) und bei Typ B 
-8 3 -7 3 

lo ?Ci/ern (lo fg/m ) . Der starke Unterschied im Dekontaminations-

grad läßt sich nur dadurch erklären, daß der Dekontaminationsfaktor im 

Bereich geringer Jod-Konzentrationen mit der angebotenen Konzentration 

abnimmt. 

Der zeitliche Verlauf der Dekontaminationsfaktoren zeigt nach der Zeit 

stärkster Einspeisung der Aktivität (lo00-12°0
) ein Absinken zwischen 

12°
0 

und 14°0 bei Typ A von lo5 auf 1o3 und bei Typ B von lo
3 

auf lo
2 

und danach wieder einen Anstieg auf die Anfangswerte. Dieser Verlauf 

läßt darauf schließen, daß innerhalb des ersten Zeitintervalls in rela

tiv kurzer Zeit ein starker Aktivitätsstoß auf das Filter gekommen 

ist, der im zweiten Zeitintervall teilweise desorbiert wird. Daraus er

gibt sich für dieses Zeitintervall insgesamt ein geringerer Dekontami

nationsfaktor. Über 22 Stunden liegt der Dekontaminationsfaktor im 

Mittel bei lo
4 

für Typ A und bei lo3 für Typ B. 

Das Patronenfilter zeigt für die in den Filtern CG 2 vorgefilterte Luft 

nur einen Dekontaminationsfaktor kleiner als lo. Auch hier läßt der 

Abscheidegrad in den Kohlepapierfiltern nicht darauf schließen, daß 

die dem Patronenfilter angebotene Luft größtenteils aus organisch 

gebundenem Jod besteht. Die Jodkonzentration liegt vor dem Patronen

filter bei nur lo-g fCi/cm3 (lo - 8 fg/m3). 



Das gleiche Filter zeigte bei 

mit 
-5 3 -4 3 

lo ?Ci/ cm ( lo fg/m ) 
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direktem Anschluß an die Boxenabluft Typ A 

einen Dekontaminationsfaktor von lo
4

. 

Der niedrige Dekontaminationsfaktor des Patronenfilters in der Posi

tion als Sekundärfilter gibt damit ein weiteres Beispiel für das Ab

sinken des Dekontaminationsfaktors mit abnehmender Aktivitätskonzen-

tration im Bereich sehr niedriger Aktivitätskonzentration des Jods. 

Das Patronenfilter ist hier nur als Sicherheitsfilter zu betrachten, 

das bei einem Durchbruch eines der Primärfilter einen Aktivitätsaus-

bruch verhindert. 
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Principe de production d'iode 

Des cellules de production d'iode-131 sont exploitées par l'Institut des 

Radioéléments (I.R.E.) dans les laboratoires du C.E.N./S.C.K. à Mol [1]. 

Le principe de production de l'iode~131 consiste dans l'irradiation 

d'oxyde de tellure suivie d'une extraction sans entraîneur de l'iode pro

duit. 

L'iode-131 sE forme par désintégration du 131 Te(T1; 2 : 25 min) formé par 

irradiation de l3°Te par neutrons thermiques; cet isotope se trouve à 

34,27 %dans le tellure naturel. Des cibles contenant de l'ordre de 50 g 

de TeD2 sont irradiées à des flux de 1014 n.cm2.s-l pendant des périodes 

variant de 3 à 10 jours. Les activités en 131 r ainsi obtenues par cap

sule varient de B à 20 Ci, l'activité d'iode-129 produite est négligeable. 

La sépa~ation de l'iode après irradiation est effectuée dans un appareil

lage situé dans une cellule blindée maintenue en dépression de 30 mm d'eau 

par rapport au laboratoire. Les gaz provenant des réactions chimiques 

sont filtrés par une cartouche au charbon actif avant d'entrer en contact 

avec l'atmosphère de la cellule. 

Les récipients à effluents liquides se trouvant dans la partie inférieure 

sont ventilés directement vers la cellule. 

Filtration et contrôle de l'air 

L'air de balayage de la cellule est évacué vers la cheminée du réacteur 

BR1 dont la hauteur effective est de 72 m compte tenu d'un débit de 

36 000 m3. h-l [2]. 

Avant d'être rejeté dans la conduite générale de ventilation du réacteur 

l'air provenant de la cellule de production d'iode, ainsi que de certaines 

installations voisines est filtré par une batterie de filtres, comprenant 

deux caissons en parallèle composés dans l'ordre de passage de l'air 

(Fig. 1) 

- d'un préfiltre 

- d'un filtre à charbon actif 

- d'un préfiltre 

- d'un filtre absolu. 

Deux batteries en parallèle sont prévues afin d'assurer la continuité de 
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la filtration lors de travaux d'entretien ou de remplacement de filtres. 

Le débit total pour une batterie de filtres composée de deux caissons est 

de400m3.h- 1. 

Les préfiltres sont du type Vokes "Spark Arrestor". Ils sont constitués 

d'une couche de laine de verre entre deux treillis métalliques. Les fil

tres absolus sont du type Vokes A55/5. 

Les filtres au charbon sont formés de caissons de 609 mm x 609 mm de sur

face, l'épaisseur du charbon actif est de 100 mm. La vitesse de passage 

est de 15 cm.s- 1 , soit un temps de contact de 0,67 s. 

Semestriellement, ainsi que lors du remplacement du filtre absolu, la 

batterie de filtres est testée in situ au moyen de D.O.P. [3], un rende

ment global de minimum 99,90 % est exigé lors de ces tests. Les rejets 

en 1 31r à la cheminée sont contrôlés au moyen d'un "moniteur iode-131"[4]. 

Le détecteur comprend une cartouche de charbon actif parcourue par un dé

bit d'air dérivé de la cheminée, placée dans le puits (1 1· x 2 1•) d'un 
2 2 

cristal Na! (Tll de 3 1 • 3 1• Le cristal est vu par un p~otomultipli-2 x 2. 
cateur. Cet ensemble est protégé par un château de plomb de 85 mm d'épais-

seur. Une pompe assure un débit d'air d'environ 1,5 m3.h- 1 • L'électro

nique comprend un amplificateur, un sélecteur d'amplitude à monocanal, 

un ratemeter logarithmique dont l'indication est transmise à une unité 

d'alarme, les alimentations nécessaires et un panneau auxiliaire. Le mo

nocanal est centré sur le pic à 360 keV de l'iode-131 avec une largeur 

de fenêtre d'environ 70 keV. 

Pour un débit de ventilation de 36 000 m3 .h- 1 à la cheminée une augmenta-

tian de eps correspond à un rejet de 2 ~Ci à la cheminée. Des niveaux-

guides de rejet en routine ont été calculés compte tenu des conditions 

météorclogiques moyennes existantes dans la région afin de ne pas dépasser 

250 pCi.R.- 1 en iode-131 dans le lait [5] [6] de vaches se trouvant dans 

les prairies les plus exposées entourant le site. 

Un niveau-guide de rejet de 11 mCi par jour [2] a été obtenu pour la che

minée du BR1. Durant les années 1970 à 1972 des rejets annuels totaux 

de respectivement 70, 75 et 70 mCi ont été observés. En période normale 

de production les rejets sont de l'ordre de 0,5 mCi par jour. 

Au cas où l'on constate une augmentation significative dans les valeurs 

obtenues par le moniteur d'iode-131 à la cheminée, le passage vers l'autre 
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batterie de filtres est effectué tandis que par des mesures des concentra

tions en 131 r avant et après filtre le rendement de la filtration est véri

fié, les causes des perturbations en sont déterminées. 

Observations d'orientation 

Afin de nous former une idée concernant la forme et la nature de l'iode re

jeté à partir de la cellule de production d'iode des prélèvements ont été 

faits en amont et en aval de la batterie de filtres. Ces prélèvements ont 

été réalisés au moyen de quatre cartouches de charbon actif de 25 cm3 pla

cées en série et à travers desquelles l'air est aspiré à raison de 

1 m3.h- 1 . 

Compte tenu des impératifs de production les conditions d'observation ne 

pouvaient être fixées a priori, les résultats obtenus ne sont donc pas né

cessairement reproductibles; ils donnent néanmoins des indications utiles 

concernant la forme d'iode telle quelle apparaît in situ lors de l'exploi

tation de la cellule. 

A titre d'exemple les résultats de quelques observations sont présentés en 

détail. Lors d'un essai deux prélèvements ont été effectués simultanément; 

l'un en amont et l'autre en aval des batteries de filtres, sur des ensem

bles de quatre cartouches de 25 cm 3 de charbon actif de qualité "Pleuger" 

non imprégné en granules de 2,5 mm. 

Ces cartouches, placées en série, étaient précédées d'un filtre Whatman GFA. 

Le prélèvement a eu lieu pendant 1 heure, un volume de respectivement 

0,9 m3 et 1,2 m3 fut aspiré en amont et en aval de la batterie. L'humidité 

relative variait de 57 à 51 %. 

Les résultats obtenus sont repris au Tableau 1. 

Nous constatons qu'en amont de la batterie de filtres 

- l'activité spécifique en iode-131 est de 7,5.10- 6 Ci.m- 3, soit 

1,6.10-lO g.m3 d'iode au total; 

- 5 % de l'activité totale est arrêtée par le filtre Whatman GFA; 

- 9 % de l'activité totale retenue par le charbon actif se trouve sous une 

forme peu réactive [fig. 2); 

- le rendement de la première cartouche est de 97,6 %, le rendement moyen 

des cartouches suivantes est de 73 %; 

- un essai de désorption fut effectué en aspirant de l'air non filtré pen-



dant 4 heures à raison de 1 m3.h-l à travers la première cartouche, la 

quantité désorbée était de 0,23 %. 

En aval de la batterie de filtres nous obtenons : 

- une activité spécifique de 6,7.10-8 Ci.m- 3 soit 1,4.10-12 g.m-3 en iode, 

le rendement de la batterie fut donc de 99,1 %; 

100 % de l'iode se trouve sous une forme piégeable à faible rendement 

par le charbon actif; 

- le rendement moyen des cartouches est de 60,7 %; 

- un essai de désorption effectué dans les mêmes conditions sur la première 

cartouche donna une désorption de 0,24 %. 

Lors d'une autre observation deux prélèvements furent effectués simultané

ment en amont et en aval de la batterie. Les quatre cartouches de 25 cm3 

furent remplies de charbon actif imprégné à 1 %de KI (NORIT RKJ-Il, les 

cartouches furent suivies d'un filtre Whatman GFA. L'aspiration a lieu 

pendant 2,25 heures à raison de 1,2 m3.h- 1 . 

Les résultats sont repris au Tableau 2. Nous constatons qu'en amont de la 

batterie : 

- l'activité spécifique est de 2,8.10-s Ci.m-3, soit 6.10-10 g.m-3 iode 

totale; 

- de la Fig. 2 l'on déduit que 3,5 %de l'activité totale se trouve sous 

une forme difficile à piéger par le charbon imprégné; 

- le rendement de la première cartouche est de 97,9 %; 

- le rendement moyen des cartouches suivantes est de 42,6 %. 

Pour les échantillonnages en aval nous obtenons : 

- une activité spécifique de 0,84.10-6 Ci.m-3 soit 1,74.10- 11 g.m- 3 en iode; 

- 11 %de l'activité totale se trouve sous une forme moins piégeable; 

- le rendement de la première cartouche est de 96,9 %; 

- le rendement moyen des cartouches suivantes est de 74,6 %; 

- le rendement de la batterie de filtres au moyen de l'essai est de 97,0 %. 

Une série d'échantillonnages fut effectuée en amont de la batterie de fil

tres au moyen d'un ensemble "MAYPACK" ~] constitué de 

- cinq grilles en cuivre argenté; 

- un filtre Whatman AGF; 

- trois filtres ACG/B; 
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- quatre cartouches remplies de charbon actif imprégné de 1 % KI 

(NORIT RKJ-Il. 

Les résultats sont donnés au Tableau 3. Nous pouvons en conclure que la 

composition de l'iode ne varie q~e dans certaines limites lors d'opérations 

normales de production. 

Expérience en cours d'exploitation 

Le contrôle le plus direct du bon fonctionnement des filtres est obtenu à 

partir des résultats du moniteur d'iode à la cheminée qui mesure en direct 

et en continu les rejets. Toutefois une mesure de l'efficacité globale de 

la batterie est effectuée de quinze en quinze jours. 

L'expérience a montré qu'un rendement global minimum de 95 % est exigé 

afin de ne pas dépasser, lors des opérations de production, le rejet jour

nalier toléré en routine. 

Les causes principales d'intervention durant les trois dernières années 

sont 

le mauvais remplissage du caisson contenant le charbon actif; 

le placement incorrect du caisson; 

- l'augmentation brusque de l'activité en amont du filtre suite à la satu-

ration de la cartouche se trouvant sur l'appareillage de production. 

Dans les cas cités les mesures correctives peuvent être prises sans délai 

afin de réduire les rejets. 

Suite à la qualité de réactifs employés lors de l'extraction de l'iode-131 

et lors de certaines mises au point, il est arrivé que la composition de 

l'iode rejeté s'écarte brusquement de sa forme normale et contient une par

tie importante d'iode non piégeable. 

La batterie de filtres se transforme dans ce cas en "ligne de délai". Lors 

de cette situation les mesures des concentrations en amont et en aval de la 

batterie ne permettent plus de se former une idée exacte du rendement in

trinsèque. Dans ces conditions il y a donc lieu d'identifier au plus vite 

la source afin de l'éloigner ou de la neutraliser (enlèvements des uéchets 

liquides, ou mise de ces déchets sous forme d'iodure) après quoi la partie 

de la batterie affectée est mise en "chômage" et la batterie de réserve 

mise en opération. Toute action précipitée risque de faire perdre l'avan

tage de la batterie de réserve et de conduire à l'arrêt momentané de la pro-



duction pour des raisons de sécurité. 

Des mesures en amont au moyen de plusieurs cartouches ou au moyen du 

MAYPACK permettent, grâce à la rapidité et simplicité, d'obtenir des élé

ments précieux pour les décisions à prendre. 

Conclusion 

L'expérience acquise lors de l'exploitation des cellules de production 

d'iode-131 à Mol a démontré la nécessité d'un contrôle continu des rejets, 

non seulement pour évaluer l'impact sur l'environnement mais également 

pour contrôler toute déviation par rapport aux conditions normales d'ex

ploitation. 

Les résultats cités ont été obtenus dans les conditions normales d'exploi

tation. Ils ne constituent pas une recherche systématique en vue de déter

miner les diverses formes chimiques de l'iode s'échappant de l'installation 

de production et de ses annexes tel que le stockage des déchets liquides. 

Des mesures effectuées avant et après filtration au moyen de dispositifs 

comprenant des milieux divers d'absorption permettent néanmoins de rassem

bler les éléments d'appréciation nécessaires pour prendre les mesures cor

rectives adéquates. 
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TABLEAU 1 

Observations avec du charbon actif non-imprégné 

l.A. A. Rendement 
A. 1 Pénétration 1 

des cartouches 
1 At At % 

Il Ci 

AMONT 

Wh at man 0,32 - - - -
Cartouche no 1 6,3 0,976 0,024 0,976 97,6 

no 2 0,11 0,993 0,007 0,017 71,4 

no 3 0,033 0,998 0,002 0,005 75,0 

no 4 0,008 0,999 0,0004 0, 001 72,7 

AVAL 

Wh at man 2, 6.1 o- 4 - - - -
Cartouche no 1 470 .1 o- 4 0,585 0, 415 0,585 58,5 

no 2 200 .1 o- 4 0,833 0,167 0,249 59,9 

no 3 85 .1 o- 4 0,939 0, 061 0,106 63,4 

no 4 30 .1 o- 4 0,976 0,024 0,037 61,2 

At quantité totale théorique absorbée par le charbon actif 
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TABLEAU 2 

Observations avec du charbon actif imprégné (1 % KI) 

A. l.A. A. Rendement 
1 1 Pénétration 1 des cartouches Il Ci IÇ At % 

AMONT 

Cartouche no 1 74,0 0,979 0,021 0,979 97,9 

no 2 0,76 0,989 0, 011 0, 010 48,7 

no 3 0,29 0,993 0,007 0,004 36,2 

no 4 0,22 0,996 0,004 0,003 43,0 

Whatman 0,94 - - - -

AVAL 

Cartouche n" 1 220.10- 4 0,969 0,031 0,969 96,9 

no 2 5,7 .1 o- 4 0,994 0,006 0,025 79,8 

no 3 1, 0 .1 o- 4 0, 998 0,002 0,004 69,4 

no 4 0,3 .1 o- 4 0,999 0,0006 0,001 74,7 

Whatman 0,53.10- 4 - - - -

At quantité totale théorique absorbée par le charbon actif 
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TABLEAU 3 

Essais "MAYPACK" 

Pourcentage d'iode retenu par chaque élément filtrant 

cuivre-agenté Whatman GFA Filtre ACG/G Cartouches au 
charbon actif 

1er essai 0,9 1 , 1 33 65 

2e essai 0,9 0,5 45 53 

3e essai 1,0 1, 0 36 62 

4e essai 1, 6 1, 2 65 32 

se essai 1, 8 0,2 58 40 
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Schema de principe de la ventilation des cellules de production d'Iode. 

C.lulloe de production 
d'Iode. 

f = prtfiltre ( VOK ES, spark 
arrest or 1 

C = filtre à charbon actif 

A= filtre absolu (VOKES ASSIS) 

V = ventilateur 

A------------------===========--~~~'.---~Ct;miM~ 
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Figure!. 
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EXPERIENCES WITH CHARCOAL FILTER SYSTEMS 
INSTALLED IN SEVERAL BUILDINGS AT THE R.C.N. SITE 

J.R.D. Stoute and G.C.H. Groen 

R.C.N. 
Petten - NETHERLANDS 

SUMMARY. The air cleaning systems on the R.C.N.-site are under super
vision of the Health Physics Department, this department thus having 
gained some experiences with such systems. In this paper experiences 
are dealt with regarding the charcoalfilters of the offgassystem of 
the H.F.R. (pool-type research reactor), of the waste department and 
of the isotope-production plant owned by Philips Duphar. Among other 
things the results of periodical tests are discussed, tests being 
carried out with elemental iodine, methyliodide and with the gaseous 
effluents normally present in the ventilation ducts of the isotope
production plant. 

RESUME. EXPERIENCE DES SYSTEMES DE FILTRES A CHARBON INSTALLES DANS 
DIFFERENTS BATIMENTS SUR LE SITE DU R.C.N. Sur le site du R.C.N., lea 
systemes d'epuration de l'air sont supervises par le service de phy
sique sanitaire qui a ainsi acquis quelque experience de ceux-ci. Le 
rapport relate l'experience des filtres a charbon places sur le cir
cuit d'extraction de gaz du H.F.R. (reacteur de recherche du type 
piscine), des locaux du departement des dechets et de l'installation 
de production d'isotopes de Philips Duphar. Lee auteurs discutent 
notamment des resultats des tests periodiques realises avec de 1 1 iode 
elementaire, de l'iodure de methyle et avec lee effluents gazeux 
normalement presents dans les conduites de ventilation de l'installa
tion de production d 1 isotopes. 

KURZFASSUNG. ERFAHRUNGEN MIT ADSORPTIONSKOHLE-FILTERSYSTEMEN IN 
GEBAUDEN DES RCN. Die Luftreinigungssysteme im Reactor Centru~ Neder
land (RC~) werden vom Health Physics Department Uberwacht; diese 
Abteilung hat somit bereits einige Erfahrungen mit derartigen Syste
men sammeln konnen. Dieser Bericht behandelt insbesondere die Er
fahrungen, die mit Holzkohlefiltern des Abgassystems des HFR (Pool
Typ-Forschungsreaktor), der Abteilung fUr die Behandlung radioaktiver 
Abfalle und der zur Philips Duphar gehorenden Isotopen-Erzeugungs
anlage gesammelt wurden. Unter anderem warden die periodisch durchge
ffihrten Tests erortert; diese Tests warden mit elementarem Jod, mit 
Methyljodid und mit den normalerweise in den Abluftleitungen der 
Isotopenerzeugungsanlage vorhandenen Abgasen angestellt. 
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I. At the site of R.C.N. (Reactor Centrum Nederland) in Petten a number 

of separate buildings are situated. Some of these buildings have a 

forced ventilation system; equipped with charcoal filters are: 

- the reactor hall, which contains the 50 M Watt pool type research 

reactor (FFR). The filters are part of the off-gas system. 

- the building for waste treatment (GRA) where waste is handled and 

stored containing among other things appreciable amounts of iodine

-131. 

- the health physics building (GBA) where in some radiochemical labo

ratories tests are carried out with iodine or other nuclides. 

- the radioisotope production plant of Philips Duphar where relatively 

large amounts of radioactive material are handled. 

The filters of the systems mentioned above are all tested by the 

Health Physics Department regularly. 

2. The test of charcoal filters can be carried out by several methods and 

agents. The following agents have proven their value in practice: 

-Elemental or molecular iodine-131. 

The iodine is obtained by treating an amount of sodium iodide-131 and 

condensing the molecular iodine in a cooled metal spiral. In situ 

the metal spiral is connected to the duct and warmed up with hot wa

ter in order to liberate the iodine. 

- Methyliodide-131. 

The methyliodide is generated on the spot in a special device by a 

reaction betweensodiumiodide-131 and dimethylsulphate. It is then 

immediately blown into the duct. 

- So called production iodide. 

Originating from several cells, shielded boxes and other areas, there 

is in the exhaust of a production plant a contiuous supply of gas 

containing various compounds of iodine. With selective sampling 

(see par. 4) we could assess the ratio between molecular iodine and 

other compounds (mainly methyliodide). This ratio obeys roughly the 

Poisson-distribution with the top at about 5-10. 

It is interesting to note that the ratio of elemental iodine to 

other compounds during tests with elemental or molecular iodine 

varies from 15 to 670 with an arithmetic mean value of 125 and that 

this ratio during tests with methyliodide varies between 2•10-4 and 
r • 1 
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3. ~fuich of the forementioned test agents is to be preferred, depends on 

a number of circumstances. In making the choise, the following facts 

have been taken into account. 

- The number of charcoal filters with non-impregnated charcoal has 

remarkedly decreased since it became clear that a considerable per

centage of the iodine produced is converted into methyliodide or 

other organic compounds somewhere in the ventilation system. 

- Elementary or molecular iodine is so readily trapped on most types 

of activated (and impregnated) charcoal that it can be said that if 

methyliodide can be retained, the retention of elementary iodine will 

be automatically assured. This is discussed further in par.5. 

- The generation and use of molecular iodine are not so simple compared 

with that of methyliodide. This ismairiiy due to the loss of test 

material in several parts of the equipment. Also in the ducts be

tween injection point and filter beds there is the problem of ad

sorption of iodine. 

As a result the testing of charcoal is normally done by upstream injec

tion of in-situ generated methyliodide-131. 

The radiochemistry plant however generates so much iodine, that it can 

easily be used for regularly testing. As has been set forth, the air 

upstream of the filters contains elementary or molecular iodine as well 

as methyliodide, both in sufficient amounts. 

4. The tests are always carried out by taking samples from the ducts up

stream and downstream of the filterbanks, with sampling pipes reaching 

up to the centerline of the ducts. The sampling flow is of the order 

of 1.5 m3/h and the sampling time is about 40-60 minutes. The sample 

holders are of the May-pack type and contain the following parts. 

- A glassfibre filter for trapping of iodine associated with aerosol 

particles (~atman GF/A) 

-Two discs of charcoal paper (~atman ACG/B). In this material only 

elementary or molecular iodine is trapped with a considerable effi

ciency. 

-A bed of 5 cm activated charcoal impregnated with 0.5% potassium

iodide, e.g. NORIT 0.8. The stay time of the air in the charcoal is 
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3 of the order of 0.3 sec. at 1.5 m /h. 

5. The tests with production iodide gave us the possibility to study the 

ratio of the decontamination factor with elementary iodine and the 

decontamination factor with methyliodide. It turned out that this ratio 

varies considerably. \-le did not find any correlation between the ratio 

e.g the age of the filter. All filters showed ratios generally between 

10 and ISO. This confirms the presumption that testing with methyl

iodide gives sufficient information about the condition of a charcoal 

filter. 

We have found however exceptions when we tested charcoal filters 

which were not preceded by absolute (HEPA) filters. In such cases the 

portion of the iodine which is associated with aerosol particles can 

easily penetrate the charcoal filter channels (the penetration for 

aerosol particles is found to be some 3-10%). In the downstream sam

pling pack this aerosol-borne iodine can be interpreted as elementary 

iodine, giving a rather low value for the ratio of the decontamination 

factor with elementary iodine and the decontamination factor with me

thyliodide: we found values between 0.1 and I. 

6. Another reason for finding erroneous penetrations can be delayed iodi

ne desorption from the filter itself and from the downstream ducts. 

So, during a week or so, after a high supply of iodine to the filter 

one finds always too low decontamination factors D. This can be illus

trated with the data of table I. 

In view of this problem, we test the filters concerned on the days of 

high releases from the production cells. 

7. We can also follow the behaviour of an installed filter as a function 

of time. The data of one case are represented in figure 1, where the 

"quality factor" being log D over stay-time is plotted versus the num

ber of air changes. It can be seen that the curve for methyliodide 

roughly follows the exponential law mentioned by Collins (1). 

Of course the slope of the line depends on the circumstances under 

which the filter is operated, e.g the concentration of attacking agents 

in the effluent. Generally speaking one can say that under severe cir

cumstances the operational life-time of a filter can be as short as 
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2 months, whereas the life-time normally is of the order of 1.5 to 2 

years as we have observed with the filters installed in the off-gas 

system in the HFR building. Obviously the frequency of testing must 

be matched with the expected life-time and can vary between once 

per fortnight l'l.nd once ner ""-~ l f 7'~.,.,., 

TABLF I Influence of supply 

Date (1971) Supply D(CH
3
I) D(I2) 

December 6 + 150 22400 
11 13 3.6:t 2643 
11 14 24.8 708 
11 15 13.9 652 
11 16 10.5 196 
11 T7 10.4 230 
11 20 + 62.5 16667 

+ large supply as a result of iodine release from production cell 

:t obviously incorrect measurement. 

8. In a few percent of our tests we found a poor result caused by leakage 

paths. Sometimes this leakage occurs as a result of malfunction of the 

mechanical means for pressing the filter with its sealing against the 

seats, sometimes the sealings are of inferior quality or (as we inci

dently found in the FFR) dried out after use for some two years. 

Of course, this differs from one manufacturer to another. In some cases 

the leakage was thought to be caused by channelling and settling of the 

charcoal in its bed. 

As we have only charcoal filters of the standard cell type with the 

5 cm thick activated charcoal beds in the form of dihedrals between 

two perforated sheets, the occurence of settling and channelling can 

only be influenced by the manufacturer. A good technique seems to 

ensure the settlem~nt ofthe charcoal by pieces of elastic closed-pores 

mat. 
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9. Concluding we can say that the behaviour of a charcoal filter bank is 

for a great deal determined by the concentration of attacking agents 

in the air which flows through the filters. 

With the modern types of charcoal filters the construction has only a 

minor influence. 

10. Reference: 

(I~ D.A. Collins and L.R. Taylor, The development of impregnated 

charcoals for trapping methyliodine at high humidity, 

TRG Report 1300 (W) (1967). 
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REGULATORY CONTROLS APPLIED TO IODINE TRAPPING 
PLANTS IN UK NUCLEAR INSTALLATION~ 

H.A. Wright 

Department of Trade and Industry 
Nuclear Installations Inspectorate 

London - U.K. 

SUMMARY. The principal Acts which control environmental aspects of 
nuclear power, the Governmen~s Departments and regulatory agencies 
involved are briefly described. 
The requirements for Iodine Absorber Plants and the controls applied 
to the design, construction, commissioning, operation, maintenance 
and testing of such plants are outlined, and the role of the regula
tory agencies is discussed. 

RESUME. CONTROLES REGLEMENTAIRES APPLIQUES AUX DISPOSITIFS D1ADSORP
TION D'IODE DES INSTALLATIONS NUCLEAIRES DU ROYAUME-UNI. Lea princi
paux textea r&glementairea concernant lea incidence& de 1 1 &nergie 
nucl&aire sur l'environnement, lea services gouvernementaux et lea 
organiamea de contr&le int&resa&a sont brievement d&crita. 
Lea prescriptions s'appliquant aux installations d'adaorption d'iode 
et lea contr&lea concernant la conception, la construction, la mise 
en service, l'entretien et l'easai de celles-ci aont mis en lumiere; 
le r&le jou& par lea organea r&glementairea est examin&. 

KURZFASSUNG. BEHOERDLICH ANGEORDNETE KONTROLLEN FUER JOD-ADSORPTIONS
VORRICHTUNGEN VON KERNANLAGEN IM VEREINIGTEN KOENIGREICH. Die wich
tigaten Geaetze, die auf dem Gebiet der Kernenergieerzeugung unter 
dem Geaichtspunkt des Umweltschutzea erlaasen vurden, die sustlndigen 
Regierungaatellen und die Uebervachungsbeh8rden warden kurz abge
handelt. 
Die an Jod-Adsorptionavorrichtungen zu stellenden Anforderungen und 
die Kontrollen in bezug auf Entvurf, Ausftihrung, Bauabnahme, Betrieb, 
Wartung und Pr«fung derartiger Vorrichtungen warden dargeatellt und 
die Aufgaben der Uebervachungsbehorden erortert. 
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1 INTRODUCTION 

Legislation and the associated Regulatory Controls applied to Nuclear 

Installations in the United Kingdom have been introduced to safeguard 

the public by ensuring that any releases of radioactivity to the 

environment are minimised. 

The main fission product of interest is radioactive iodine, which may 

be released into the gaseous coolant as a result of failure of fuel 

cladding. An important safety feature is therefore the provision of 

plant to reduce any radioactive iodine present in the coolant before 

it is discharged into the atmosphere. 

This paper describes the controls imposed on the owners and operators 

of nuclear power plants. It deals briefly with the broader aspects of 

environmental control, but describes more specifically those controls 

which apply to the design, construction, operation and testing of 

these plants, with particular reference to their influence on ensuring 

suitable provision is made for the removal of iodine. 

2 UK GOVERN~~T REGULATIONS AND ORGANISATION 

The principle Acts of Parliament which control the environmental aspects 

of nuclear power stations and other large nuclear installations are the 

Radioactive Substances Act of 196o and the Nuclear Installations Acts 

of 1965 and 1969. 

Under the Radioactive Substances Act, disposal of radioactive materials 

from these plants is controlled jointly by the Department for the 

Environment (DOE) and the Ministry of Agriculture, Fisheries and Food 

(MAFF). This Act requires that persons keeping or using radioactive 

materials should be registered and that no radioactive waste should be 

disposed of without prior authorisation. In fixing the terms of the 

authorisations due regard is paid to the capacity of the environment 

to accept these wastes and to the need of the installation to make 

discharges. Inspectors in DOE and MAFF appointed under this Act have 

power to enter and inspect any premises to enforce its provision and 

ensure that disposal is carried out in accordance with the authorisation. 
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The DOE and MAFF work closely together in operating these controls, 

MAFF would take the lead in cases where the disposal is likely to 

affect fisheries or the food chain, while DOE would assume this role 

where the general environment is concerned. 

The Nuclear Installations Acts are administered in England and Wales 

by the Department of Trade and Industry, and in Scotland, by the 

Scottish Economic Planning Department. The Ministers responsible for 

these Departments are assisted in the detailed execution of the Acts 

by the Nuclear Installations Inspectorate, which was set up in 1959 

when the main features of the present legislation were first 

introduced, and the first four commercial twin reactor magnox stations 

were already under construction. These and five more stations are 

now operating with a further five stations of the Advanced Gas Cooled 

Reactor type under construction. 

Under these Acts no body or person other than the UK Atomic Energy 

Authority or a Government Department may construct or operate a 

nuclear reactor or other prescribed nuclear installation unless the 

site has been licensed for that purpose by the responsible Minister. 

The two nationalised undertakings, the Central Electricity Generating 

Board (CEGB) and the South of Scotland Electricity Board (SSEB), own 

and operate all the commercial nuclear power stations referred to 

above and so they were the only two bodies who held licenses for 

major nuclear installations until the Atomic Energy Authority Act 

of 1971. This Act detached the main fuel processing plants and 

isotope preparation units from the UK Atomic Energy Authority to form 

private companies, which thereby became subject to the licensing 

regime of the Nuclear Installations Acts. These companies are the 

British Nuclear Fuels Ltd and the Radiochemical Centre Ltd. 

The responsible Ministers may attach to the Site Licence any conditions 

considered necessary or desirable in the interests of safety. They 

are legally enforceable and any infringement carries statutory 

penalties. These conditions can be changed at the Minister's discretion 

and the flexibility of this licensing system facilitates the protection 
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of the public (and operators) from ionising radiations since appropriate 

controls can be applied to any of the nuclear installations licensed 

under these Acts whenever necessary. The power to impose conditions 

on the licensee enables the Nuclear Inspectorate to devise suitable 

controls for the design and construction of a nuclear plant and of 

its operation and these have been discussed in detail in (1) and (2). 

For example, the installation of the plant is regulated by conditions 

requiring the licensee to submit information on the design, and any 

supporting development and testing programme in advance of construction. 

Arrangements must be made to ensure the quality of materials, 

manufacture and installation, and also to ensure an adequate testing 

programme is undertaken after construction is completed. At a later 

stage, when the reactor is ready to receive fuel, new conditions are 

attached to the licence which regulate the operation of the plant. 

These conditions cover such matters as, radiological protection; 

plant operating limits; operating and maintenance procedures; the 

storage of new and irradiated fuel; the storage of radioactive waste 

and emergency arrangements. The licensee is also required to appoint 

a Safety Committee to consider any matter of relevance to safety in 

the operation of the plant. 

These licence conditions are kept free from technical detail as far 

as it is practicable and the licensee may meet the requirements of 

some conditions by preparing his own procedural and technical 

documents. Provided these documents are found to be satisfactory 

to the Nuclear Inspectorate, they can be approved formally and 

become part of the requirements imposed upon him. This formal 

approval is implemented by the issue of a simple legal document on 

behalf of the Minister. Thus adequate safety controls can be readily 

introduced or modified to meet problems as they arise. 

3 REGULATORY CONTROL PROCEDURES 

The licensing regime briefly described above is not established until 

after the Site Licence has been issued. This step is not taken 

however until the Inspectorate is satisfied with the suitability of 

the site and confident that the plant can meet satisfactory safety 
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standards f:C3) arid (4)J. Conditions are then attached to the Licence, 

placing mandatory requirements on the licensee relating to the plant 

design, construction and commissioning. These conditions require the 

licensee to follow certain procedures by which any safety feature of 

the nuclear installation such as the iodine trapping plant, is judged 

to be acceptable before operation is permitted. 

The licensee has to carry out a detailed assessment of the safety 

features of the nuclear plant design which he submits to the 

Inspectorate in the form of a Design Safety Report. This will set 

out the agreed safety principles and show how the design accords with 

them. An analysis of a range of !lults and details of the consequential 

fuel behaviour will form an important part of this design assesSIIIent, 

showing among other things that the proposed plant for iodine removal 

is adequate. The Inspectorate will have frequent and detailed 

discussions with the licensee over the technical content of this 

report from the time the licence is issued. Manufacture and site 

work can proceed, however, providing the licensee is not finally 

committed to any major novel design feature. 

To ensure high standards of construction are maintained, the liceuee 

is required to make arrangements for inspection and testing of 

important items of plant at the manufacturer's works and on the site. 

Much of this work falls on the licensee's own inspecting organisation 

or on independent inspecting authorities of high repute. Each pleat 

item is tested first as a unit and then in progressive stages until 

it is finally tested as part of the complete reactor system, to 

demonstrate the plant meets the desi~ safety criteria. The licen

see must submit their programme of tests to the Iuspeotorate and 

form.~.l a-pproval is required to progress from one stage of the 

programme to the next. 
The detailed requirements of the licence conditions i8p0sed during the 

construction and commissioning stages are devised firstly to euure 

that the licensee has an adequate basis for the safety aspects of his 

design, and secondly to see that this basis remains valid throughout 

manufacture, installation and final testing. When all these stages 
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have been satisfactorily co.pleted up to the point when the reactor is 

ready to be loaded with fuel, the Inspectorate issues an Approval to 

allow the Commissioning Programme to continue, and further conditions 

relevant to plant operation are attached to the licence at this time. 

The Design Safety Report mentioned will have set out the basis on 

which the safety of reactor operation is justified. The manner in 

which plant items such as iodine traps are operated and subsequently 

maintained, 1 must~therefore continue to be consistent with that basis, 

or any changes to it shown to be acceptable. For this purpose 

appropriate requirements are imposed on the licensee by some of the 

additional licence conditions mentioned above. One of these requires 

operating rules to be drawn up and submitted to the Inspectorate for 

approval, laying down the safety limits which cannot be altered 

without being first justified to a Safety Committee and then approved 

by the Inspectorate. The plant must be operated in accordance with 

the operating instructions which implement these rules. For example, 

an operating rule may limit the discharge into the environment of 

iodine 131 within the limits justified in the Design Safety Report. 

The operating instructions complying with this rule could specify 

the activity figures of the coolant which must not be exceeded when 

the operator wishes to discharge this gas into the atmosphere. The 

actions expected to be taken by the operator in the event of the 

accident conditions mentioned below would also be detailed in an 

operating instruction. 

In order to ensure that the standards of plant performance assumed 

in the design assessment are maintained throughout the operating life 

of the station, the licensee is required to draw up a Maintenance 

Schedule to be approved by the Inspectorate. This document contains 

a list of all plant items of safety significance, the type and 

frequency of their examination, and a reference to the appropriate 

instruction where the details of the maintenance are set out. The 

iodine trapping plant is included in this schedule with the inter.vals 

stated for example, when the decontamination factor is to be checked. 

The reactor must be shut down at specified intervals forinte~nal 

exAmina~ion of the pressure vessel. 
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which provides the most suitable opportunities for the inspection of 

the iodine trapping plant. Before an approval is given to enable the 

licensee to start-up the reactor, those persons appointed are 

required to certify the approved maintenance has been carried out. 

If, as a result of experience obtained during operation, the 

licensee wishes to make modifications to the plant, any resulting 

change in the original design must first be justified to the Safety 

Committee, and formal approval obtained before the modification can be 

undertaken. This proce~ure has been formalised by including suitable 

requirements in the licence conditions. The need for renewing the 

charcoal beds of the CEGB iodine sorption plants after test results 

had indicated low efficiences, discussed in the paper by M. Stead (5), 

is one problem which was considered in this manner. 

All the above procedures contribute towards the protection of the 

public by ensuring full consideration is given to any possible release 

of fission products arising in normal operation, and by minimising 

accidental releases which might arise as a consequence of plant failure. 

4 PURPOSE AND REQUIREMENTS OF IODINE TRAPPING PLANTS 

The most important hazard to the public arising from a release of 

radioactivity are th.e isotopes of r~>.,iol'l.r.tive iodi.ne, 

which may be released with other fission products, into the gaseous 

coolant following fuel can failure. The two reactor systems in the UK 

have different fuels and canning materials, and the behaviour of the 

two types of fuel element under operating and fault conditions, lead 

to differences in the requirements for the iodine trapping plants 

associated with these two reactor systems. 

4.1 Gas Cooled Mageox Reactors 

Under normal operating conditions the fission products are retained 

within the uranium metal fuel or contained by its magnox sheath. A 

few very small failures in the magnox may occur, which are quickly 

detected by the sensitive burst cartridge detection equipment, and 

the faulty fuel element can be discharged while the reactor remains 
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on load. Under these circumstances the iodine activity released into 

the coolant is negligible, and there is no need therefore for iodine 

trapping plants. 

Under more severe conditions however it is possible that larger 

quantities of radioactivity might be released and adequate provision 

must be made for iodine trapping plant should such circumstanc~s arise. 

The assessment upon which the safety of the design was accepted, 

postulated the following accident conditions as a basis for the 

filtration design: 

(i) ~'~· single channel fire with the reactor n:ressurised, 

(ii) a blowdown of a fuel machine containing a burning fuel element, 

(iii) a major failure of the pressure envelope in which the sudden 

loss of coolant pressure leads to a single channel fire. 

In the first two cases, most of the radioactive coolant gas can be 

passed through the iodine trap. In the third case, fission products 

released into the coolant would cont:!n•1a to ha.ve tUrect access to the 

~nv:i.rC\nment through the breach even after the coolant reaches aw

bient pressure, and t:bi.s outw~rd movement of "lontamin~ted 15~s wonld 

be accompanied by t~e inleaka~e of ?ir, As i~ is desi~ahle to mini

mise t'his exoh~>.nge process to limit l')nre tempera tu:res th~ opera tor 

is expentea to in~ect ¥resh C0? 1nto the reactor to ~Rlance +he 

~ctive P-aS extractea th:rou~h the iodine removal plant by speci~l 

extract fans provided, 
11 

The amount of I131 in one channel of fuel could a.ppro"ch ahC\ut 10 cu-:i 9S, 

of which 2~ to 50% might be released if a complete channel of fuel 

melted. It is estimated that approximately 9~ of this iodine 

could plate out on the interior surfaces of the pressure circuit. 

The iodine trap must therefore retain about 125-250 curies of iodine 

in a mixture of co2 and air which may need to be cooled to about 200°C. 

Although these figures are thought to be conservative the uncertainties 

are not such that any serious difficulties arise in specifying the 

iodine sorption plant capacity, as this plant can be readily designed 

to trap much larger quantities than these minimum values. 
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4.2 Advanced Gas Cooled Reactors 

Under normal operating conditions a failure of the stainless steel 

sheath could release a small quantity of iodine contained in the 

fuel/can interspace. This pin may continue to make a small 

contribution to the radioactive iodine content of the coolant until 

the faulty fuel element is discharged by means of the on-load fuelling 

machine. Provision is therefore made for all coolant vented to 

atmosphere to pass through iodine traps, one being provided for the 

reactor and another for the fuel discharge route blow down. These 

traps are only capable of removing small quantities of iodine, so an 

emergency iodine trap is provided to cater for any gross coolant 

contamination should an unexpected number of defective fuel pins 

exist in the reactor at the same time. 

The accidents studied in the safety assessment of this reactor system 

as the basis of the design, includes a blocked channel with the 

reactor pressurised and a pressure vessel penetration failure. If 

a blocked channel were to lead to the release of a large proportion 

of the fission products present in that channel of fuel, the operator 

must retain the coolant within the pressure vessel while its 

radioactivity decays down to an acceptable level. The environmental 

effects due to leakage of contaminated coolant which takes place 

during this time can be minimised by recirculating it through the 

charcoal bed in the by-pass circuit and eventually blowing down the 

reactor through the emergency iodine trap mentioned above. For the 

worst depressurisation fault, few pins are estimated to fail, since 

the can stresses due to the build up of fission product gas pressure 

is well below the can rupture strength in all but the most highly 

irradiated pins. Should pin failures occur while the coolant pressure 

is falling, the operator is unlikely to be able to take any remedial 

measures to influence any activity which might escape to the 

environment. The dose to the public for this unlikely accident 

is however a satisfactory margin below the internationally recommended 

Emergency Reference Levels. Once the coolant has reached ambient 

pressure the damaged pins will make no further significant contribution 

to the coolant activity, and the operator is expected to concentrate on 



- 520-

maintaining a small positive pressure to inhibit air ingress. 

4.3 Active Caves and Hot Boxes 

Iodine removal plant for caves and hot boxes is not reqnired if 

operations are restricted to irradiated fuel in which the active 

iodine has been allowed to decay to levels of no significance. Where 

this operating restriction is not imposed, it is necess~y to provide 

one iodine trap for normal operating conditions, and a larger capacity 

unit for emergency use. 

5 DISCUSSION 

The safety control of Nuclear installations in the UK is designed to 

provide the maximum flexibility in the application of regulations. 

The two Ministries, DOE and MAFF concerned with disposal of 

radioactive wastes to the environment, expect any operator of a 

nuclear installation to justify the need for the radioactive wastes 

to be discharged and subsequently monitor any effect2 Arising from 

such discharges. In pract1.ce trese il:i scharges a:re f'ar bel0\of the 

ICRP J im:i ts. 

The very wide powers given to the responsible Ministers under the 

Nuclear Installations Acts enable them to introduce controls 

appropriate to any aspect of nuclear safety. Thus the design, 

construction, commissioning, operation and maintenance of iodine 

traps fall within this regulatory regime and appropria~ controls 

are introduced whenever required. The licensing regime provides a 

framework for safety control but does not relieve the licensee of 

his responsibility for installing and operating his plants safely. 

The Nuclear Inspectorate provides a continual and independent 

assessment of the way in which the licensee carries out these 

responsibilities, and the success of its role reflects the 

co-operation existing between the Inspectorate and the licensee. 
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GENEHMIGUNGSRECHTLICHE ASPEKTE DER JODABSCHEIDUNG 
IM NORMALBETRIEB UND BEI STÖRFRLLEN 

L.F. Franzen 

Institut für Reaktorsicherheit der TUV 
Köln - B.R. DEUTSCHLAND 

KURZFASSUNG. Jod als biologisch wichtigstes Spaltprodukt wurde bereits 
in den Gutachten und Genehmigungsbescheiden für die ersten deutschen 
Kernkraftwerke von der Entstehung bis zur Abgabe verfolgt. Die Kennt
nisse über Menge, Konzentration, Zusammensetzung waren jedoch zunächst 
ungenügend und entwickelten sich im Laufe der Zeit. Dabei zeigte sich, 
dass der Hauptbeitrag zu Jodableitungen im Normalbetrieb nicht aus 
den Abgasanlagen, sondern aus den Abluftanlagen zu erwarten war. 
Leckagen der Primärsysteme wirkten sich aufgrund unterschiedlicher 
Lüftungsprinzipien (Frischluft- bzw. Umluftbetrieb) unterschiedlich 
auf die Jodableitungen aus. 
Die Bemühungen um Verringerung der Jodableitungen führten im Laufe 
der Zeit zum Einbau von Aktivkohlefiltern in den verschiedensten Lüf
tungssystemen, wobei die Auslegungsanforderungen laufend erweitert 
und näher spezifiziert wurden. Eine vergleichbare Entwicklung lässt 
sich für die Ueberlegungen im Zusammenhang mit einschlägigen Stär
fallanalysen bewährter Reaktortypen erkennen. Hinsichtlich Wiederauf
arbeitungsanlagen gibt es nur die Festlegungen für eine Versuchsan
lage. 
Das Fehlen umfangreicher Messergehnisse lässt ein einschlägiges Un
tersuchungsprogramm dringend erscheinen, wie es etwa aus den Verei
nigten Staaten bekannt geworden ist. Die Standardisierung der Anfor
derungen in sicherheitstechnischen Regeln steckt noch in den Anfängen. 

SUMMARY. LICENSING ASPECTS OF IODINE TRAPFING DURING NORMAL OPERATION 
AND IN CASE OF ACCIDENTS. In the assessment and licensing reports for 
the earliest German nuclear power stations iodine was already recog
nised as a fission product of the greatest biological importance and 
therefore monitored from its production to its release. At first, 
however, our knowledge about quantities, concentrations and composi
tion of iodine was insufficient, and only improved in the course of 
time. It became apparent that the ventilation system rather than the 
gas exhaust system should be regarded as the main source of iodine 
release in normal working conditions. Leakages from the pri.mary sys
tem resulted in varying amounts of iodine releases according to the 
ventilation principle applied (open or closed circuit ventilation 
system). 
Efforts to reduce iodine releases led in time to the installation of 
activated charcoal filters in the most widely varying ventilation 
systems, and to fuller and more precise design specifications. A simi
lar development appears in connection with considerations related to 
appropriate accident analyses of proved reactor types. For reprocessing 
plants there actually exist only regulations for a pilot-plant. 
The fact that so few measurements have been made makes an appropriate 
research programme a matter of urgency, as has been recognised from 
experience in the United States. Standardization of requirements in 
technical safety regulations has only just begun. 

RESUME. ASPECTS REGLEMENTAlRES RELATIFS A LA RETENTION D'IODE EN EX
PLOITATION NORMALE ET EN CAS D'ACCIDENT. L'iode etant biologiquement 
parlant l'un des plus importants produits de fission a ete pourchasse 
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depuis sa formation jusqu'a son rejet des la phase d'expertise et de 
licence d'autorisation des premieres centrales nucleaires allemandes. 
Les connaissances, au debut insuffisantes, que l'on avait de sa quan
tite, de sa concentration et de sa ccmposition, se sont developpees 
avec le temps. Il est alors apparu qu'en marche normale c'est des 
installations de rejet d'air et non de celles d'extraction de gaz 
qu'il fallait attendre l'essentiel des rejets d'iode, les fuites du 
circuit primaire ayant, du fait de principes differents de ventila
tion (en circuit ouvert ou avec recyclage) des effets differents sur 
les rejets d'iode. 
Les efforts pour reduire les rejets d'iode ont conduit, par la suite, 
a monter des filtres ä charbon actif sur les systemes de ventilation 
les plus divers en developpant sans cesse et precisant toujours plus 
les specifications de ces filtres. On observe une evolution comparable 
des considerations relatives aux analyses d'accident concernant des 
types eprouves de reacteur. Pour les usines de retraitement les seules 
specifications qui existent concernent une installation experimentale. 
L'absence de resultats de mesures suffisants fait apparaitre l'urgence 
de lancer un programme de recherches tel celui entrepris aux Etats
Unis. La normalisation des specifications en matiere de regles tech
niques de securite ne fait que commencer. 

\ 

\ 
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1. Einführung 

Wenn hier ein internationales Seminar über Jodfilter und ihre Prüfung so 
viele interessierte Fachleute anzieht, könnte man vermuten, daß es sich um 
ein neuartiges Problem handelt. Das ist jedoch nicht der Fall, da Radiojod 
als radiologisch wichtigstes Spaltprodukt bereits in den Sicherheitsanaly
sen der ersten deutschen Kernkraftwerke von der Entstehung bis zur Abgabe 
an die Umgebung verfolgt wurde. Eindrucksvoller Beleg dafür sind die Un
terlagen, die im Rahmen des atomrechtlichen Genehmigungsverfahrens er
stellt worden sind, insbesondere Sicherheitsberichte, Gutachten und Geneh
migungsbescheide. Ihre Auswertung bildet die Grundlage der folgenden Aus
führungen. Aus ihnen läßt sich mühelos entnehmen, wie sich nicht nur auf 
Seiten der Antragsteller, sondern auch auf Seiten der Gutachter die Kennt
nisse über Menge, Konzentration und Zusammensetzung des in kerntechnischen 
Anlagen anfallenden Jods erweitert und verändert haben. Dies erklärt man
ches, aus heutiger Sichtunausgewogene Urteil, seine Unvollständigkeit und 
Revisionsbedürftigkeit. 

Beim bestimmungsgemäßen Betrieb von Kernkraftwerken rühren die Hauptbei
träge zu den Jodableitungen nicht aus den Abgas-, sondern aus den Abluft
anlagen. Insbesondere sind in diesem Zusammenhang die unvermeidlichen Lek
kagen aktivitätshaltiger Systeme und Komponenten zu erwähnen. Dabei wirken 
sich die bislang für Druck- und Siedewasserreaktoren unterschiedlichen 
Lüftungsprinzipien (Umluft- bzw. Frischluftbetrieb) auch unterschiedlich 
auf die abzuleitenden Jodmengen aus. Bei den störfallbedingten Jodfreiset
zungen, insbesondere als Folge des im atomrechtlichen Genehmigungsverfah
ren intensiv analysierten Auslegungsstörfalls, spielt das Containmentprin
zip die entscheidende Rolle. Neben der Unterscheidung nach Volldruck- und 
Dt·uckunterdrückungssystem ist darauf zu achten, ob Leckagen aus dem Si
cherheitsbehälter abgegeben oder rückgepumpt werden. Die Verhältnisse in 
Wiederaufarbeitungsanlagen stellen einen Sonderfall dar• die Erfahrungen 
stammen hier von einer einzigen, seit einigen Jahren in Betrieb befindli
chen Versuchsanlage. 
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2. Druckwasserreaktoren 

Zwei Kernkraftwerke mit Druckwasserreaktoren sind in der Bundesrepublik in 
Betrieb. Die entsprechenden Genehmigungsverfahren sind abgeschlossen, so 
daß hier vollständige Sätze der erstatteten Gutachten und erteilten Geneh
migungsbescheide überprüft werden konnten. Daneben wurden die bisher ver
fügbaren Unterlagen weiterer im Bau befindlicher Anlagen herangezogen. Dem 
Lüftungsschema der deutschen Kernkraftwerke mit Druckwasserreaktoren liegt 
das Umluftprinzip (Abb. 1) zugrunde. Der Sicherheitsbehälter ist lüftungs
technisch in Anlage- und Betriebsräume aufgeteilt. Die Anlagenräume werden 
in reinem Umluftbetrieb gekühlt, eine Bypassstrecke ermöglicht die Abschei
dung radioaktiver Stoffe, gegenüber den Betriebsräumen wird Unterdruck ge
halten. Die Betriebsräume werden ursprünglich mit Frischluft gekühlt, spä
ter kommen Umluftanlagen dazu. So lassen sich die Querschnitte von Zu- und 
Abluftleitungen trotz steigender Blockgröße verkleinern. 

Für die Festlegung der Anforderungen an die Jodfilter, wie sie sich aus 
den im bestimmungsgemäßen Betrieb zu erwartenden Ableitungen ergaben, fehl
ten zunächst Erfahrungen. Die Kenntnisse über wichtige Einflußgrößen, wie 
die Jodkonzentration im Kühlmittel, zu erwartende Primärkreisleckagen, Ab
streiffaktoren, auftretende Jodformen und deren Eigenschaften, waren lük
kenhaft. Durch noch so intensives Literaturstudium konnten manche Wider
sprüche nicht ausgeräumt werden, denn bis heute gibt es nur wenige brauch
bare Veröffentlichungen zu diesem Problemkreis. Geringfügig besser stellte 
sich die Situation hinsichtlich der zu erwartenden Jodfreisetzungen beim 
Auslegungsstörfall dar. Nach dem üblichen mechanistischen Modell, dessen 
Wurzeln in frühe amerikanische Berechnungsbeispiele zurückreichen, platzen 
dabei alle Brennelemente auf und entlassen das in dem Hohlraum zwischen 
Hülle und Brennstoff gespeicherte Jod. 10% des Brennstoffs erreichen Tem
peraturen, bei denen darin enthaltenes Jod quantitativ ausgetrieben wird. 
Ergebnis ist unter Berücksichtigung 50%iger Abscheidung innerhalb des Si
cherheitsbehälters eine Jodfreisetzung von 9,5% des Kerninventars. Für 
die Auslegung der Jodfilter ist wichtig, daß 10 % in organischer, die Mas
se jedoch in elementarer Form vorliegen soll. 

Weitere Details ergeben sich, wenn man einmal KWO, KKS, Biblis und KKU, 
wie die so praktischen Abkürzungen lauten, Revue passieren läßt: 
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Die ersten Äußerungen bzw. Entscheidungen für übrigheim (KWO) zu den hier 
angesprochenen Fragen gehen in die Jahre 1965/67 zurück. Was blieb zur da
maligen Zeit weiter übrig, als unter Zuhilfenahme des gesunden Menschenver
standes und einer kräftigen Portion Vorsicht überall dort Jodfilter vorzu
sehen bzw. zu verordnen, wo es aus Gründen des Umweltschutzes angebracht 
erschien. Interessanterweise gab es dabei kaum Auseinandersetzungen zwi
schen Antragsteller und Gutachter, zumindest ist aus den Unterlagen nichts 
darüber zu entnehmen. Was war das Ergebnis? Jodfilter wurden für die gering 
dimensionierte Abluftanlage (500 m3/h) der Anlagenräume und für die Ring
raumabsaugung (max. 3000 m3/h) vorgesehen, die ersten für den zur Unter
druckhaltung und gerichteten Luftströmung erforderlichen kontinuierlichen 
Betrieb, die zweiten für den Bedarfsfall der Leckageabfuhr aus dem Sicher
heitsbehälter (Abb. 2). Dementsprechend waren die vorgesehenen Abscheide
grade 99 und.99,9% (1). In den Ausführungen der Gutachter zum Auslegungs
störfall finden sich die zweifellos richtigen Anmerkungen: "Wir wissen von 
neueren Arbeiten in amerikanischen und britischen Forschungszentren, daß 
insbesondere die Höhe des Filterwirkungsgrades für Halogene sehr stark da
von abhängt, ob die Halogene gasförmig, an Aerosole angelagert oder in 
Form organischer Verbindungen, die offenbar nicht zu vermeiden sind, vor
liegen. Wir halten es daher für unerläßlich, daß der Betreiber bzw. Reak
torhersteller vor Aufnahme des Reaktorbetriebes den Filterwirkungsgrad für 
die zum Einsatz gelangende Filterart und -konstruktion experimentell unter 
adäquaten Versuchsbedingungen nachweist" (2). Die Genehmigungsbehörde 
schließlich verlangte hierzu folgende Nachweise (3): 

- einen Filterwirkungsgrad für sämtliche in der Abluft enthaltenen Fest
stoffe und Halogene von mindestens 99,9 %, 

- keine Verschlechterung der Eigenschaften, z.B. durch Alterungserschei-
nungen, während der gesamten Dauer der Betriebsbereitschaft der Filter, 

- genügend große Kapazität der Filter, 
- Vermeidung von Absorbergiften in der zu filternden Abluft, 
- Vorrichtungen zur regelmäßigen und genauen Bestimmung der garantierten 

Filterwirkungsgrade. 

Umfang und Detailliertheit dieser Forderungen sind auch aus heutiger Sicht 
bemerkenswert! 

In Stade (KKS) waren die Forderungen der Gutachter gestiegen, die Zahl der 
eingebauten Jodfilter gewachsen. Wohl blieb das Grundprinzip des Lüftungs-
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schemas erhalten, jedoch wurde nunmehr die Bypassumluft in den Anlagenräu
men des Reaktorgebäudes ebenfalls über Jodfilter geführt (Abb. 3). Maßge
bend hierfür waren offensichtlich Befürchtungen, daß sich bei längerem Re
aktorbetrieb eine allgemeine Jodkontamination der Anlagenräume einstellen 
könnte, die entsprechend erschwerte Wartungs- und Reparaturarbeiten sowie 
vermeidbare Strahlenbelastungen des Betriebspersonals nach sich zöge. Hier 
waren 5000 m3;h durchzusetzen, wobei der Antragsteller für elementares Jod 
einen Abscheidegrad von 99 % und für organische Jodverbindungen von 70 % 

beanspruchte (4), der Gutachter aber nur pauschal 50% zugestand (5). Der 
Grund für derartig niedrige Werte dürfte in der schlechten Zugänglichkeit 
zu sehen sein. Die Auslegung der Jodfilter für die Abluft aus Anlagenräu
men und Ringraumabsaugung entsprach der von Obrigheim. Merkwürdigerweise 
wird in den Genehmigungsbescheiden kein Bezug auf die Jodfilter, sondern 
nur generell auf die Filteranlagen genommen. Das darf jedoch nicht dahin
gehend ausgelegt werden, daß die entsprechenden Anforderungen nicht ge
stellt wurden; vielmehr stellte das im Sicherheitsbericht und in den ergän
zenden Unterlagen enthaltene Angebot des Antragstellers bereits Gutachter 
und Genehmigungsbehörde zufrieden. 

Die wichtigste Neuerung im Lüftungsschema Biblis-A war dann die Einführung 
des Umluftprinzips auch für die Betriebsräume, allerdings ohne Filterung, 
so daß die Frischluft nur noch einen Bruchteil der anfallenden Wärme abzu
führen hat. Abgesehen von Luftdurchsätzen und den davon abhängigen Ein
heitsgrößen ließen sich keine Änderungen hinsichtlich der Jodfilter finden. 
Unabhängig von der Betriebsart wird allgemein ein Abscheidegrad von 99 % 

zugrunde gelegt (6). Dazu schreiben die Gutachter: "Der Wirkungsgrad von 
99% ist grundsätzlich technisch realisierbar und beinhaltet einen Sicher
heitsfaktor von 1 bis 2 Größenrechnungen. Durch geeignete Labor- und Vor
Ort-Prüfungen ist eine weitgehend gesicherte Aussage für die Wirkung unter 
den angenommenen Unfallbedingungen möglich. Es wird dabei vorausgesetzt, 
daß Detailfragen, wie Kapazität, Betriebsdauer, Feuchtigkeit, Seladung mit 
Aktivität und Methyljodid, Standzeit usw., zufriedenstellend untersucht 
werden. Der tatsächliche Wirkungsgrad der Aktivkohlefilter beim Auslegungs
unfall hängt jedoch entscheidend davon ab, wieweit die tatsächlichen Ver
hältnisse den Annahmen entsprechen. Durch die starke Abhängigkeit des Fil
terwirkungsgrades von Beaufschlagungsänderungen sind auch die erwähnten 
Sicherheitsfaktoren bei Zusammentreffen verschiedener ungünstiger Ereig-

\ 
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nisse nicht ausreichend. So ist beispielsweise bekannt, daß Feuchteeinflüs
se die Wirksamkeit von Methyljodid überhaupt in Frage stellen können. In 
Verbindung mit dem längere Zeit unter Druck stehenden und ein Luft/Dampf
Gemisch enthaltenden Sicherheitsbehälter besteht hier zumindest die poten
tielle Gefahr einer erheblichen Beeinflussung des Aktivkohlewirkungsgrades 
und damit der Unfallauswirkungen. In diesem Zus~mmenhang ist auch die An
ordnung der Notkühlanlagen im Ringraum bei einem angenommenen Rohrbruch in 
einem der Systeme als unzweckmäßig zu beurteilen. Hier muß zumindest die 
Möglichkeit einer ausreichenden Entwässerung gegeben sein, um den Feuchte
gehalt der Ringspaltluft so gering wie möglich zu halten" (7). Da haben 
wir also bereits konkurrierende Anforderungen, wobei der sicheren Aufstel
lung der Notkühlanlagen außerhalb des Sicherheitsbehälters aber der Vor
rang gegenüber einer möglichen Beeinträchtigung der Ringraumabsaugung ge
geben wurde. 

Der Obergang zu Unterweser (KKU) brachte nochmals eine Vermehrung der Jod
filter, nunmehr in der Bypassumluft (5000 m3/h) der Betriebsräume (Abb. 4) 
(8). Die Gründe dafür dürften ähnlich sein wie bei der Einführung in die 
Bypassumluft der Anlagenräume, obwohl bisher kein Zahlenmaterial auf Grund 
von Betriebserfahrungen bekanntgeworden ist, das diese Maßnahme zwingend 
erforderlich macht. Hinsichtlich Verfolgung möglicher Alterungserscheinun
gen verlangen die Gutachter ausdrücklich: "Die Aktivkohlefilter sind mit 
je zwei Bypassen zur Entnahme von Proben zur Verfolgung der Kohlealterung 
zu versehen" (9). 

Das soll den Oberblick über die Jodfilter in Kernkraftwerken mit Druckwas
serreaktoren beschließen. 

3. Siedewasserreaktoren 

Eine vergleichbare Entwicklung der an die Jodfilter in deutschen Kern
kraftwerken mit Siedewasserreaktoren gestellten Anforderungen läßt sich 
unschwer in den einschlägigen Gutachten und Genehmigungsbescheiden nach
zeichnen. Jedoch fällt zweifellos auf, daß die beiden Demonstrations-Kern
kraftwerke Gundremmingen (KRB) und Lingen (KWL) überhaupt keine Jodfilter 
haben. Hier, wie auch bei allen danach errichteten Siedewasseranlagen ist 



das Frischluftprinzip zur Anwendung gekommen, wenn auch in unterschiedli
cher Ausgestaltung und mit zunehmenden Anleihen beim Umluftprinzip (Abb. 5). 
Man kann relativ rasch über die beiden genannten Anlagen hinweggehen, die 
als Sonderfälle anzusehen sind. Immerhin muß festgehalten werden, daß die 
Jodüberwachung am Kamin bisher keine Anhaltspunkte für unzulässige Ablei
tungen in die Umgebung erbracht hat (Tab. I). 

Konzentriert man sich auf die Baureihe KWW, KKB, KKP und KKI, die Sicher
heitsbehälter mit Druckunterdrückungssystem verwenden, so ist zum grund
sätzlichen Aufbau des Lüftungsschemas zu bemerken, daß unter normalen Be
triebsbedingungen in der Abluft des Reaktor- und Aufbereitungsgebäudes 
keine Aerosol- oder Jodfilter vorhanden sind. Jedoch gibt es diese in der 
Spülluftanlage und in der Stopfbuchsabsaugung. Die erste ist für besondere 
Betriebserfordernisse, in denen mit dem Auftreten radioaktiver Stoffe ge
rechnet werden kann, vorgesehen. Sie dient zur Filterung und Ableitung der 
zur Spülung des Sicherheitsbehälters oder des Ringspaltfundaments vor Be
treten durchgesetzten Luft, wird darüber hinaus zur Rückhaltung radioakti
ver Stoffe eingesetzt, die beim Brennelementwechsel auf der Reaktorbedie
nungsbühne freigesetzt werden könnten. Die Stopfbuchsabsaugung war vom An

tragsteller angeboten worden, um durch Leckagen des Primärkreises bedingte 
Aktivitätskonzentrationen im Reaktorgebäude und in der Gebäudeabluft ge
ring halten zu können. Beide Systeme haben Jodfilter, auf die noch zurück
zukommen ist (Abb. 6}. Das mechanistische Modell, das im Zusammenhang mit 
der Analyse des Auslegungsstörfalls bei Druckwasseranlagen bereits erläu
tert worden war, findet sich in leicht abgewandelter Form auch in den Gut
achten für Kernkraftwerke mit Siedewasserreaktoren. Die durch den Sicher
heitsbehälter mit Druckunterdrückungssystem bedingten Abweichungen beste
hen darin, daß das aus dem Hohlraum zwischen Hülle und Brennstoff entwei
chende Jod, soweit es in elementarer Form vorliegt (90 %), beim Durchgang 
durch die Wasservorlage zu 99,99 % oder 99,9 %, der organische Anteil 
(10 %) dagegen überhaupt nicht ausgewaschen werden soll. Die Austreibung 
des Jods aus dem hocherhitzten Anteil des Brennstoffes setzt erst nach Ab
schluß des Kondensationsvorganges ein. Die Druckkammersprühanlage soll ei
ne weitere Verringerung der Aktivitätskonzentration in der Containmentat
mosphäre bewirken, ausgenommen sind jedoch entweder Halogene pauschal oder 
zumindest organisches Jod. Bezogen auf das Kerninventar gelangen damit ei
nige Prozent des Jods in das Innere des Sicherheitsbehälters, wovon wech-
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selnde Anteile auf die elementare und organische Form entfallen. Hierauf 
ist dann bei der Auslegung der Jodfilter Rücksicht zu nehmen. 

Im Falle Würgassen (KWW) wird von 1,4% Jod im Innern des Sicherheitsbehäl
ters mit einer 35:65-Aufteilung auf den elementaren und organischen Anteil 
ausgegangen (10). In den einschlägigen Gutachtens- und Genehmigungsbedin
gungen finden sich sonst nur allgemeine Festlegungen, die ohnehin jeder 
unterschreiben kann, etwa: "Als Aktivkohlefilter darf nur ein bewährter 
Typ verwendet werden. Der Abscheidegrad der Aktivkohle muß mindestens 
99,9 %, der des eingebauten Aktivkohlefilters mindestens 99 % für eine Mi
sc:hung von 90 % elementaren Jods und 10 % organischer Jodverbindungen be
tragen. Im Labortest sind möglichst gleiche Beladung wie nach Kühlmittel
verlustunfall und 100 % relative Feuchte als Versuchsbedingungen zu wäh
len" (11). Nach den vorherigen Ausführungen ist die Frage nur zu berech
tigt, warum hier diese 90:10-Aufteilung zwischen elementarem und organi
schem Jod, wenn doch hinsichtlich der Anteile in den normalen Ableitungen 
nur bessere Vermutungen vorliegen und bei störfallbedingten Freisetzungen 
ein überwiegen des organischen Anteils zugrunde gelegt wird. Statt einer 
umfassenden kann nur eine partielle Antwort dahingehend gegeben werden, 
daß auch unter derart veränderten Beaufschlagungsbedingungen die Jodfilter 
den spezifizierten Abscheidegrad erreichen. Insofern hat die 90:10-Auftei
lung mehr die Bedeutung eines normierten Bezugssystems. Weiter heißt es in 
der Betriebsgenehmigung: "Die Qualität der Filter ist laufend zu überwa
chen. Insbesondere muß zu Beginn jeder Inbetriebnahme der Spülluftanlage 
zum Brennelementwechsel geprüft werden, ob die Kapazität der Filter ohne 
zwischenzeitliehen Wechsel noch ausreichend ist" und: "Bei dem Aktivkohle
filter ist die Qualität der Aktivkohle mindestens einmal jährlich prüfen 
zu lassen" (12). 

In Brunsbüttel (KKB) ergab sich gegenüber Würgassen eine neue Lage, da der 
Ersatz der externen Umwälzschleifen durch interne Axialpumpen zur Konse
quenz hatte, daß die zugehörigen aktivitätshaltigen und druckführenden La
gerdruckwasserleitungen aus dem Sicherheitsbehälter in das Reaktorgebäude 
und wieder zurück geführt werden mußten. Die Diskussion über Wahrschein
lichkeit und Auswirkungen eines Bruches dieser Leitungen beschäftigte An
tragsteller, Gutachter und Behörden. Die hier im Vordergrund stehenden 
Folgerungen für Lüftungsanlagen und Filterauslegung bestanden darin, daß 
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zusätzliche Anforderungen an die Spülluftanlage gestellt wurden. Danach 
war die Spülluftanlage so auszulegen, daß damit bei ganz oder teilweise 
abgeschalteter Frischluftanlage in den Räumen, in denen bei Aktivitätsfrei
setzungen definierte Grenzwerte überschritten werden können, ein ausrei
chender Unterdruck gehalten wird. D1e Ventilatoren der Spülluftanlage muß
ten deshalb auch an die Notstromversorgung angeschlossen werden. Da zur 
Zeit der Oberprüfung der Lüftungsanlagen noch keine Erfahrungen mit der 
Stopfbuchsabsaugung in Würgassen vorlagen, wurden' keine zusätzlichen An
forderungen, soweit sie sich auf die vorgesehenen Jodfilter beziehen, ge
stellt. Die Ringspaltabsaugung dagegen wurde ertüchtigt, indem zusätzlich 
zu den vorhandenen Aerosolfiltern nun auch der Einbau von Jodfiltern vor
geschrieben wurde (Abb. 7). Dies erschien im Hinblick auf die Anforderun
gen an die Ringraumabsaugung bei Druckwasseranlagen nur konsequent, da 
dann je nach den Gegebenheiten einer störfallbedingten Freisetzung radio
aktiver Stoffe in den Sicherheitsbehälter zwischen Rückförderung der Lek
kage oder gefilterter Abgabe über Kamin gewählt werden kann. Zur Berück
sichtigung der Alterung von Jodfiltern empfahlen die Gutachter: "Jodfilter 
sind mit einem ausreichenden Zuschlag für Alterung und Vergiftung des Ab
sorbermaterials auszulegen. Dieser Zuschlag ist im allgemeinen dann gege
ben, wenn der Abscheidegrad des neuen Jodfilters bei Beaufschlagung mit 
Methyljodid unter ungünstigsten Betriebsbedingungen den geforderten Ge
samtabscheidegrad erreicht oder übertrifft" (13). Der Vollständigkeit hal
ber ist noch hinzuzufügen, daß bei der Analyse des Auslegungsstörfalles 
dem Druckkammersprühsystem kein Kredit hinsichtlich Auswaschung radioakti
ver Stoffe aus der Containmentatmosphäre gegeben wurde, so daß sich dann 
den Jodfiltern eine 80:20-Aufteilung von elementarem zu organischem Jod 
darbietet (14). 

Philippsburg (KKP) und Isar (KKI) unterscheiden sich, obwohl nur kurze 
Zeit nach Brunsbüttel ausgelegt, in Details der Lüftungs- und Filteranla
gen. So wurden allgemein die Durchsätze durch die Spülluftanlagen herauf
gesetzt, um den erweiterten Aufgabenkatalog zuverlässiger abdecken zu kön
nen. Hinsichtlich der Jodzusammensetzung in den normalen radioaktiven Ab
leitungen lagen keine neuen Erkenntnisse vor; bei den störfallbedingten 
Freisetzungen führten geänderte Annahmen zu weiteren Variationen der Auf
teilung nach elementarer und organischer Komponente. Erstmalig in Isar 
wurde von den Gutachtern eine Ausrüstung der Umluftanlage im Sicherheits-
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behälter mit Schwebstoff- und Aktivkohlefilter zumindest in einer Bypass
strecke gefordert, sofern nicht die Unbedenklichkeit der Kontamination 
nachgewiesen werden kann. Gegenwärtig ist noch nicht bekannt, ob dem sei
tens des Antragstellers entsprochen wurde. Es ist noch nicht ganz klar, ob 
diese Forderung unabweisbar ist, da offensichtlich selbst in Würgassen 
nach den bekannten Störfällen keine Kontaminationsprobleme im Sicherheits
behälter aufgetreten sind. 

4. Wiederaufarbeitungsanlagen 

Nicht direkt vergleichbar mit den vorstehend behandelten Kernkraftwerken 
sind die Verhältnisse in Wiederaufarbeitungsanlagen. In der einzigen deut
schen Versuchsanlage, die bisher errichtet und betrieben wurde, ist nur in 
der Abgas-, nicht in der Abluftanlage eine Jodfilterung vorgesehen, da le
diglich bei Störfällen, etwa Fehlschnitt von Brennelementen, mit einem 
Auftreten von Jod im Abluftstrom zu rechnen ist. In diesem Fall wird mit 
einem Filterwirkungsgrad der Aerosolfilter für Jod von 90 % gerechnet, was 
zwar zweifelhaft erscheint, jedoch wegen der selbst bei einem vollständi
gen Versagen immer noch geringen Joddosis in der Umgebung unbedenklich ist. 
In der Abgasanlage wird das aus dem Auflöser stammende Jod durch Rücklauf
kondensator, Füllkörperkolonne, Abgasfilter, Waschkolonne und Absolutfil
tE!r abgeschieden. Aus dem Abgas der Behälterentlüftung wird Jod durch 
Waschkolonne und Absolutfilter, bei Durchbrechen der Wasseranlage nur 
durch die Waschkolonne entfernt. Da die Jodabscheidung durch Waschverfah
ren als technisch unerprobt angesehen wurde, hielten die Gutachter den ex
perimentellen Nachweis eines Abscheidegrades für Jod von 99% unter Stär
fallbedingungen für erforderlich (15). Dieser Wert wurde jedoch im prakti
schen Betrieb nicht erreicht. Allgemein muß jedoch berücksichtigt werden, 
daß es sich bei der Wiederaufarbeitungsanlage Karlsruhe (WAK) um eine Ver
suchsanlage mit geringem Durchsatz handelt. Die mit ihrem Betrieb gesam
melten Erfahrungen werden unter Berücksichtigung sonstiger neuer Erkennt
nisse in die Planung der künftigen kommerziellen Anlage eingehen. 
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5. Schlußfolgerung 

Rückblickend auf die Entwicklung sicherheitstechnischer Anforderungen an 
Jodfilteranlagen erscheint eine weitere Absicherung durch Betriebserfahrun
gen und eine stärkere Systematisierung unabdingbar. Entstehung, Transport, 
Abscheidung und Verbleib des Radiojods sind noch keineswegs in allen Ein
zelheiten erfaßt. Insbesondere fehlt experimentelles Material über die bei 
normalen Ableitungen und störfallbedingten Freisetzungen zu erwartenden 
Mengen, ihre Zusammensetzung und die sie beeinflussenden physikalischen 
und chemischen Parameter. 

Im Laufe von noch nicht zehn Jahren sind in den kerntechnischen Anlagen 
mehr und mehr Fortluft- und Umluftanlagen mit Jodfiltern bestückt worden. 
Wenn man vielleicht auch nicht soweit gehen muß wie ein Gutachter, der for
mulierte: "Bei der Festlegung, welche Abluftstränge mit Filtern ausgerü
stet sein müssen, ist von dem Grundsatz auszugehen, daß jegliche, mögli
cherweise aktivitätshaltige Abluft über Filter geführt werden muß. Daher 
sind zumindest im Bedarfsfall automatisch zuschaltbare Filter für die be
treffenden Abluftkanäle vorzusehen.", so bleibt die Situation wegen des 
übergroßen Ermessensspielraumes doch unbefriedigend. Was die Jodfilter 
selbst betrifft, ist die Situation wesentlich günstiger. Die spezifizier
ten Abscheidegrade sowohl der Kohle als auch der fertigen Filter werden 
zuverlässig erreicht. Wiederholungsprüfungen kontrollieren die Einhaltung 
während des Betriebes, Alterungserscheinungen lassen sich frühzeitig er
kennen. Andere Absorbermaterialien wurden untersucht, neue Anwendungsmög
lichkeiten, speziell zum Aktivitätsabbau in Containmentatmosphären, werden 
noch erschlossen. 

Aus den weit verstreuten Stellungnahmen der Gutachter und den Entscheidun
gen der Genehmigungsbehörden wurde die historische Entwicklung sicher
heitstechnischen Anforderungen nachgezeichnet, wobei allerdings nur die 
wichtigsten Linien, nicht alle Details zum Vorschein kamen. Das liegt an 
den ausgewerteten Unterlagen, die einfach nicht mehr hergeben. Hier wären 
Sicherheitsspezifikationen, ähnlich den amerikanischen Technischen Spezi
fikationen, hilfreich gewesen. Es ist zu erkennen, daß in weiten Bereichen 
bereits eine Konsolidierung erreicht ist, die die Aufstellung sicherheits
technischer Regeln ermöglicht. In dieser Richtung werden die begonnenen 
Arbeiten fortgeführt. 
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Tabellenüberschrift: 

Tab. I 

Aerosol- und gasförmige radioaktive Ableitungen aus deutschen Kernkraft
werken, in Ci 

Fußnoten: 

1) Kein besonderer Wert festgelegt, Verweis auf § 34 der 1. StrSchV 
2) 1/10 des für Edelgase festgelegten Wertes 
3 ) 0,13 Ci für die Grünfutterperiode, 15 Ci für die übrige Zeit 
4) Kein besonderer Wert festgelegt, Verweis auf § 34 der 1. StrSchV 
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Bildunterschriften: 

Abb. 1 

Umluftprinzip, dargestellt an der Lüftungsanlage für das Kernkraftwerk 
Stade 

Abb. 2 

Schema der Abluftfilterung Kernkraftwerk übrigheim 

Abb. 3 

Schema der Abluftfilterung Kernkraftwerk Stade 

Abb. 4 

Schema der Abluftfilterung Kernkraftwerk Unterweser 

Abb. 5 

Frischluftprinzip, dargestellt an der Lüftungsanlage für das Kernkraftwerk 
Würgassen 

Abb. 6 

Schema der Abluftfilterung Kernkraftwerk Würgassen 

Abb. 7 

Schema der Abluftfilterung Kernkraftwerk Brunsbüttel 
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ABGABEWERTE GENEHMIGT 1970 1971 1972 

EDELGASE 2 000 000 8 750 1 400 11 027 
KRB JOD-131 22 0,20 0,34 0,19 

AEROSOLE 2 900 0,07 0,05 1,49 

EDELGASE 3 150 000 114 000 8 750 5 100 
KWL JOD-131 - 9 0,26 0,38 0,15 

AEROSOLE (315 000)!.1 250 3,15 1,70 

EDELGASE 80 000 7 500 1 500 3 201 
KWO JOD-131 15/0' 13 ~ 0,043 0,015 0,006 

AEROSOLE - ~ 0,016 0,054 0,089 

EDELGASE 61 000 - - 2 500 
KKS JOD-131 0,21 - - 0,047 

AEROSOLE 18 - - 0,012 

EDELGASE 32 500 - - 594 
KWW JOD-131 0,26 - - -

AEROSOLE 10,5 - - 0,056 

IRS AEROSOL- UND GASFöRMIGE RADIOAKTIVE ABLEITUNGEN 498 AUS DEUTSCHEN KERNKRAFTWERKEN, IN CI 
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BACKGROUND INFOB1~TlON FOR USAEC REGULATORY GUIDE 1.52 

R. Zavadoski 

U.S.A.E.C.* 
Washington, D.C. - U.S.A. 

SUMMARY. The Regulatory Guide 1.52 is the first standardization guide 
issued by the USAEC. It is the first guide dealing with engineered 
safety feature filtration systems. The bases for many of the posi
tions in the guide are derived from its dual role of standardization 
and filtration systems guidance. This paper will present an exposi
tion of the background bases for the positions taken in the guide in 
terms of its dual role. 

RESUME. FONDEMENTS DU "REGULATORY GUIDE" 1.52 DE 1 1 USAEC. Le "Regula
tory Guide" 1.52 reprisente les premieres directives relatives i la 
normalisation qu'a imises l'USAEC. C'est aussi les premieres qui 
traitent des systimes filtrants en donnant des specifications tech
niques relatives i la sicuriti. Lea bases de bien des positions emises 
dans ces directives tiennent i son double role de normalisation et de 
guide relatif aux systimes filtrants. Ce rapport expose, sous l'angle 
de ce double role, sur quelles bases reposent les positions adoptees 
dans les directives. 

KURZFASSUNG. GRUNDLAGEN DES USAEC "REGULATORY GUIDE" 1.52. Der "Regu
latory Guide" (Genehmigungsrichtlinie) 1.52 ist die erste von der 
USAEC erlassene Normungsrichtlinie. Er ist daruber hinaus auch die 
erste Richtlinie uber Filtersysteme mit konstruktionstechnischen Si
cherheitsmerkmalen. Die Doppelfunktion der Richtlinie ala Normungs
grundlage und als OrientierungsmaSstab fur Filtersysteme hat sich in 
zahlreichen darin enthaltenen Stellungnahmen niedergeschlagen. Das 
Referat gibt einen Ueberblick uber die ~rundlagen, von denen die Richt
linie im Hinblick auf ihre Doppelfunktion ausgeht. 

* The opinions expressed in this paper are those of the author ahd do 
not necessarily represent the views of the Atomic Energy Commission. 
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The United States Atomic Energy Commission Regulatory Guide 1.52, ''Desit;r,, 
Testing and Maintenance Criteria for Atmosphere Cleanup System Air Filtra
tion and Adsorption Units of Light-Water-Cooled Nuclear Power Plants," was 
the first standization guide issued by the U.S. Atomic Energy Commission. 
It is also the first guide issued that is concerned with air cleaning sys
tems on nuclear power plants. This dual purpose of the Guide influenced 
the content of many of the positions in the Guide. This paper will elabo
rate the background of the positions found in the Guide. 

The U.S. Atomic Energy Commission is encouraging standardization to reduce 
licensing review time on commercial applications. Standardization of air 
cleaning systems does not mean duplicate copies for each air cleaning sys 
tern. Rather it means standardizing the essential features of an air 
cleaning system. Only those portions of the system which relate to the 
overall capability cf the system have been addressed from the standardiza
tion viewpoint in the Regulatory Guide. (Regulatory Guides, as used by 
the U.S. Atomic Energy Commission, are not fixed requirements. They are 
recommendations pointing out suggested criteria or design practice, which 
if followed will be acceptable to the Regulatory staff. Applicants for 
commercial nuclear power plants are free to choose other criteria or de
signs. However, such choices require the Regulatory staff to review, in 
detail, the specific choices made. Such a review is time consuming, both 
to the staff and the applicant.) 

Regulatory Guide 1.52 is primarily concerned with engineered safety feature 
(ESF) air cleaning systems. These systems are commonly used to mitigate 
the consequences of postulated design basis accidents (DBA). Some design 
basis accidents normally postulated in plant safety analyses are the loss 
of coolant accident (LOCA) and fuel handling accident. Air cleaning sys
tems used for normal operations at a nuclear facility do not directly come 
under the recommendations of the Guide. However, many of the design con
siderations in the Guide are applicable to air cleaning systems used during 
routine plant operation. 

Normally, Boiling Water Reactor (BWR) designs incorporate a Standby Gas 
Treatment System which is used to mitigate the consequences of a LOCA and 
fuel handling accident. BWR plants also have a control room air cleaning 
system to meet the requirements of Criterion 19 of Appcadix A, 10 CFR 50. 
Criterion 19 requires, in part, that adequate radiation protection be pro
vided to permit access to and occupancy of the control room for the dura
tion of postulated design basis accidents without station personnel re
ceiving radiation exposures in excess of 5 rem who_e body or the equivalent 
to any part of the body. 

Pressurized Water Reactors (PWR) generally employ air cleaning sys::ems in 
the fuel handling area and in the control room. lncontainment air filtra
tion systems are no longer commonly used for post-accident fission product 
removal because of the slow rate of removal relative to containment spray 
systems. Newer PWR design are incorporating dual contairm.ents into their 
design. Annulus and auxiliary building air cleaning systems are found on 
these designs. 
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Let us now turn our attention to the positions in the Guide. For 
convenience, a copy of the Guide has been ineluded at the end of this 
paper. The format of the following discussion follows the order of 
the positions in the Guide. Only those positions for which some 
elucidation has been required from actual experience are addressed ln 
this paper, however. 

First, the environmental design criteria deal with the enviro~n·;ntal 
conditions under which an air cleaning system is designed to operate. 
In view of the fact that in-containment air cleaning systems are 
generally not employed today to mitigate the consequences of a LOCA, 
temperature and external pressure considerations are not usually the 
most restrictive design requirements from an air cleaning system 
design point of view so temperature and external pressure will not be 
further discussed except to note that pressure or vaccuum caused by 
inadvertent closing of a valve or damper should be considered in the 
design. 

Radiation considerations do impose limitations on the choice of 
materials which will be used in an air cleaning system. Radiation 
doses of 108 to 109 Rads can be calculated under DBA conditions in 
the vicinity of some air cleaning systems. Such radiation stresses 
generally rule out the use of poly-halogenated hydrocarbons and some 
silicon sealants. Also, radiation decomposition of organic materials 
may lead to formation of high amounts of methyl iodide in other portioas 
of the air cleaning system. Unfortunately, a few of the past iodine 
efficiency tests run in the U.S. had significant radiation levels. 
Today, we are receiving results of tests in high radiation fields and 
we know that many of the basic elements in an air cleaning system will 
withstand the high radiation stresses. Environmental design considera
tions are a function of the total plant design. As such, they are not 
amenable to standardization unless the total plant is standardized or 
unless very conservative design values are chosen which encompass a 
variety of plant designs. The system design criteria, however, are 
amenable to standardization. The primary components utilized in an air 
cleaning system should consist of demisters, prefilters, HEPA filters 
before the adsorber, adsorber, and HEPA filters after the adsorber. 
Heaters are required when the humidity is to be controlled before filtra
tion. Demisters should be used unless it can be shown that there is 
no potential source of water or steam which might in;eracc with the 
air cleaning system. Typically, the Regulatory staff considers all 
non-seismically designed water or steam lines as a potential source of 
water. Prefilters are called for to preven~ excessive loading of the 
HEPA filters. However, demisters which meet all the requirements of 
prefilters and demisters may serve the dual function. When humidity 
is to be controlled (such a scheme is beyond the realm of practicality 
for in-containment systems), heaters are provided to serve this function. 
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The humidity controls of other systems, for example control room 
ventilation system, may be used for this purpose if the systPm meets 
the same design criteria as the air cleaning system. For heater 
calculations, an input of 100% relative humidity air is assumed. 

HEPA filters before the adsorber are recommended to prevent particulate 
matter from reaching the adsorber. Activated carbon adsorbers are 
not efficient gathers of particulate matter. Particulate matter 
passing through the adsorber may cause the iodine to be carried to 
the final HEPA filter, where a vapor equilibrium relationship would 
be established (as opposed to a mass balance relationship), thus 
partially defeating the purpose of the adsorber. 

The adsorber may be any material which will adsorb iodine or methyl 
iodine. Since activated carbon is commonly used, its use is stress~: 
~n the Guide. Recommended physical properties of the adsorber will be 
discussed later. 

The final HEPA filter is useJ to collect fines from the adsorber. 
Although only a small fraction of the activated carbon adsorber may 
leave the bed, the non-uniform distribution of iodine on the bed makes 
even this small fraction important. The use of both upstream and 
downstream HEPA's may seem excessive but each has its purpose. 

Redundancy of the entire filter train is recommended to accommodate 
single failure criteria and because testing and maintenance requirements 
will result in a single unit out of service for a significant period of 
time. A day to a week of maintenance time per unit per year is 
expected. Significantly higher outage times may result if the system 
is to be used during routine plant operation. 

The effect of radiation is an important point in the design of 
individual components such as filters. It is unavoidable that such 
materials as the gaskets and adhesives used in filter construction 
will deteriorate under radiation; however, if such materials perform 
their intended function under the postulated radiation levels in their 
service configuration, they are acceptable. Neoprene will deteriorate 
when irradiated in the "free state;" however, tests at Argonne an.: 
Savannah River have shown that neoprene gaskets, when compressed as 
they would be in service, will perform their function reliably under 
high radiation levels. Radiation effects on insulation (i.e., wiring 
and motors) also need to be considered. 

' I 
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The limitation of volumetric air flow to 30,000 cfm is recommended ~o 
provide for ease of testing and maintenance, limiting dose to 
personnel during service of the system, dividing the risk in the 
event of an accident, and ensuring a more uniform airflow across the 
filter banks. It is stressed that there is much more concern about 
a probable minor accident from the standpoit:t of service and replace
ment, than there is with the unlikely DBA. "Ease of testing" cannot 
be mathematically interpreted. Hence, the 30,000 cfm limit is a 
judgement based on practical experience. It is agreed that larger 
systems can be built, tested, and maintained. One advantage of 
providing several "units" of 30,000 cfm or less capacity is that 
redundancy may be provided in the system without providing 200% capacity. 

The pertinent pressure drops that should be instrumented to signal, 
alarm, and record in the control room are the pressure drops across 
the HEPA and adsorber cells. Recording is advisable so that the 
status of the filter unit is known at a glance. Of course, recording 
should only be done when the system is in operation. The flow rate 
measurement should also indicate the proper functioning of the fan. 

The intent of allowing a bypass around the adsorber stage or HEPA 
filters is to prevent the deposition of DOP on the adsorbers. The 
organic DOP deposited in adsorbers could cause conversion of elemental 
radioiodine to organic radioiodides under accident conditions. Any 
bypass would have to be designed so that it would not be operative 
when the system is in service. This requirement presents very real 
problems in design, especially if DOP tests are made at full-rated 
system flow. Of course the majority of the DOP would remain on the 
HEPA filters at the end of a test and would be free to vaporize at a 
later time. To investigate any problem of possible interaction of 
DOP, iodine and radiation, tests are presently being conducted at 
Savannah River. 

In the event of a minor accident, the air cleaning system could 
become contaminated. To reduce potential radiation exposures to 
workers, the possibility of removing the filter housing intact should 
be considered since burial in situ would probably not be allowed. 
Actual provisions for removal need not be made, but the potential 
should not be precluded in the design. For instance, the housing 
could be skid mounted and located near an outside wall at ground level 
to facilitate removal. It is inevitable that some housings will be 
very long and will require some separation before removal. Such a 
design is permissible if the number of required separations are small. 

The housing leak rates which are quoted in the Guide are derived from 
a consideration of the overall system's iodine removal efficiency. 
They represent gross leakage for many of the present-day filter systems. 
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Numbers one-tenth these values are easily attainable and should be 
achieved if possible. 

To assure that non-engineered safety feature air cleaning systems are 
not operable during a DBA, they should have the capability to be 
valved out. The reason for this is that non-ESF systems may become 
generators of airborne fission products which they collect. Decay 
heat ignition of the adsorber without provisions for sprays or low 
flow devices could produce problems at some later time during an 
accident sequence. 

Particular attention should be given to the materials which are 
used in demisters. Organic materials which have been commonly used 
for the windings on demisters generally cannot perform their intended 
function under high radiation fields. Some binding materials found 
in glass fiber demisters have been found incapable of withstanding 
high radiation fields. 

Steel casing on HEPA filters are recommended because plywood is 
susceptible to radiation damage. The mounting frames should be 
constructed of corrosion-resistant ste~l because corrosion of the 
seating surface may eventually present a bypass problem and organic 
paints, even nuclear grade paints, tend to blister and decompose in a 
radiation field. The decomposition products ea~ potentially lead to a 
methyl iodide source. Inorganic nuclear grade paints, however, can 
effectively be used for painting frames. If welds are painted with 
organic paints, the potential exists for the paint to blister and 
possibly open some leak paths that the paint was concealing. Again, 
inorganic pain~s may be used. 

Drains should receive attention during installation. Individual drains 
from each compartment with loop seals are recommended. Common drains 
for several compartments introduce leak paths that may go unnoticed 
during routine testing. 

The adsorber secti()n may contain any adsorbent material which has been 
shown to remove gaseous iodine from air at the required efficiency. 
Since activated carbon is commonly used, this adsorbent is specifically 
addressed in the Guide. The mass transfer operation of adsorption of 
iodine is strongly dependent upon (1) contact time; (2) surface area 
available; (3) temperature, and (4) relative humidity. The purpose 
of the heating demister section is to control the amount of moisture 

l 
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which reaches the adsorber. If this section fails to perform its 
intended function, the adsorber will not operate efficiently. The 
surface area available for mass transfer is dependent upon the mesh 
size of the activated carbon and the iodine adsorption capability of 
the carbon. Because most tests in the U.S. were performed on one-inch 
or two-inch beds of 8 by 16 Tyler mesh (nominal) impregnated activated 
carbon, this distribution was chosen as a reference to which other size 
distributions and depths should be compared. 

The maximum adsorber loading recommended in the Guide is 2.5 mg of 
iodine (both stable and radioactive) per gram of activated carbon 
averaged over the bed depth. It has been pointed out that activated 
carbon can efficiently hold elemental iodine for loadings of up to at 
least 60 mg/gr. The loading limitation in the Guide is based on the 
maximum amount of impregnant that can be added to the activated carbon 
without substantially lowering the ignition temperature. This in 
turn is related to the quantity of methyl iodide which can be reliably 
removed. Since the amounts of impregnant and methyl iodide are fixed, 
the loading for elemental iodine is also fixed. 

It has already been shown that water sprays cannot extinguish an 
adsorber fire once it is started. The purpose of water sprays is to 
inhibit adsorber fires, i.e., to prevent them from happening by cool~ng 
the adsorber mass before ignition begins. The source of ignition, the 
iodine, will tend to go with the water into an appropriate receptacle. 
Low flow schemes are acceptable for controlling the temperature rise 
in the adsorber if oxidation effects are adequately taken into account. 
Present computer codes in use for predicting temperatures rises in 
adsorbers do not take oxidation into account. 

Maintenance considerations appear to have been given little attention 
in actual practice. Space requirements and accessibility found in the 
field sometimes defy the human form. Care must be given to maintenance 
and testing requirements early in the design if sufficient space is to 
be provided. 

One prerequisite for testing of adsorbers is that the characteristic 
properties be established before the activated carbon is used. Because 
the variance among individual batches of freshly prepared activated 
carbon is significant, each batch should be qualified. HEPA filters 
are qualified by DOP tests at several testing locations in the U.S. 
before they are put into service~ Once the adsorber material and HEPA 
filters are qualified, they shoufd be stored in a controlled environment 
before use. 



In-place testing of filter units should be conducted as frequently 
as necessary to show that the air cleaning system will perform its 
intended function. In order to make the tests meaningful, a 
reference data base should have previously been established on the 
unused materials. The purpose of the tests outlined is to ensure 
efficient operability of the system and to provide a standardized 
test scheme for all plants. Air flow uniformity should be measured 
to show that no one group of filters will receive an inordinate 
amount of the loading which may lead to other complications. HEPA 
filter tests should be conducted with DOP. The use of silicone 
sealants to fix determined leaks found on HEPA filters or frames is 
not recommended, as silicone sealants are susceptible to radiation 
damage. The U.S. standard Freon tests are used merely to test the 
leak tightness of the adsorber unit. Laboratory tests on representa
tive samples will test the iodine removal efficiency of the activated 
carbon. The representative samples mentioned in the Guide are samples 
of activated carbon which has seen the same service conditions, 
including air flow, as the activated carbon in the system. Because 
the environmental conditions around each site differ, frequent testing 
is recommended. Testing in two-inch increments is recommended so that 
the result of laboratory tests can be compared with the established 
data base. The test frequencies given in the Guide relate only to 
systems which are on standby service. For those systems which must 
operate frequently, testing should be conducted after every 720 hours 
of operation. 

In summary, the bases for the positions in Regulatory Guide 1.52 are 
based on both theoretical and practical considerations with the 
objectives of (1) obtaining a filter system which will reliably perform 
its function under accident conditions, and (2) establishing design 
requirements in adequate detail to encourage the standardization of 
engineered safety feature filtration units. It is hoped that the 
explanations given in this paper will help clarify the meaning of 
some of the positions in Regulatory Guide 1.52. 

1 
I 
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U.S. ATOMIC ENERGY COMMISSION 
June 1973 

REGULATORY GUIDE 
DIRECTORATE OF REGULATORY STANDARDS 

REGULATORY GUIDE 1.52 

DESIGN, TESTING, AND MAINTENANCE CRITERIA FOR ATMOSPHERE CLEANUP 
SYSTEM AIR FILTRATION AND ADSORPTION UNITS OF 

LIGHT-WATER-COOLED NUCLEAR POWER PLANTS 

A. INTRODUCTION 

General Design Criteria 41, 42, and 43 on 
containment atmosphere cleanup systems in Append1x A 
to 10 CFR Part 50, "General Design Criteria for Nuclear 
Power Plants," require, in part, that these systems be 
provided as necessary to reduce the amount of 
radioactive material released to the environment 
following a postulated design basis accident (DBA) and 
that these systems be designed to perm1t appropriate 
periodic inspection and testing to assure their integrity, 
capability, and operability. General Design Criterion 61 
requires, in part, that fuel storage and handling, 
radioactive waste, and other systems which may contain 
radioactivity be designed to assure adequate safety under 
normal and postulated accident conditions and be 
designed with appropriate containment, confinement, 
and filtering systems. Furthermore, General Design 
Criterion 19 requires, m part, that adequate radiation 
protection be provided to permit access to and 
occupancy of the control room under accident 
conditions and for the duratiOn of the accident without 
the personnel receivmg radiation exposures in excess of 
5 rem whole body. This guide presents methods 
acceptable to the Regulatory staff for implementing the 
Commission's regulations m Appendix A to 10 CFR Part 
50 with regard to au filtration and adsorption units used 
as atmosphere cleanup systems m light-water-cooled 
nuclear power plants for the purpose of mitigating the 
consequences of postulated accidents. This guide 
addresses the entire atmosphere cleanup system, 
including the vanous components and ductwork and 
postulated DBA environmental considerations. 

It is the policy of the U.S. Atomic Energy 
Commission to encourage, support, and give priority 
consideration to activities leading to greater 
standardization of nuclear power plants. The baSic 
objective of greater standardization is to secure added 
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assurance of the safety of nuclear power plants. 
Regulatory Guides wh1ch provide detailed information 
concerning design, construction, testing, operation, and 
inspection of specific systems provide important 
mechanisms to establish technical bas~s for standardized 
plants. This guide provides detailed information on 
design, testing, and mamtenance for air filtratiOn and 
adsorption umts of atmosphere cleanup systems in 
light-water-cooled nuclear power plants. 

B. DISCUSSION 

Atmosphere cleanup systems are included as 
engineered safety features in the design of 
light-water-cooled nuclear power plants to mitigate the 
consequences of postulated accidents by removing from 
the building or containment atmosphere radioactive 
material that may be released m the accident. All such 
cleanup systems must be designed to operate under the 
environmental conditions resulting from the accident. In 
this guide, atmosphere cleanup systems that must 
operate under postulated DBA conditions inside the 
primary containment (recirculating systems). are 
designated as primary systems. Systems required to 
operate under conditions that are generally less severe 
are designated as secondary systems (recirculating or 
once-through systems). Secondary systems typically 
include the standby gas treatment system and the 
emergency air cleaning systems for the fuel handling 
building, control room, and shield building. The DBA 
environmental conditions for a given system must be 
determined for each plant. DBA environmental 
conditions for typical primary and secondary systems 
are tabulated below. In addition to those conditions 
listed, primary systems must be designed to withstand 
the radiation dose from water and plateout sources in 
the containment and the corrosive effects of chemical 
sprays, if such sprays are mcluded in the plant design. 
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Typical Accident Conditions 
for Atmosphere Cleanup System 

Envtronmental Condttton Atmosphere Cleanup System 

Pnmary Secondary 

Pressure surge . . . . . . . Result of Generally 
imtial less than 

blowdown primary 

Maximum pressure 60 psi -I atm 

Maximum temperature 
of influent 280°F 180°F 

Relative humidity of 
m fluent lOO% plus 100% 

condensmg 
moisture 

Average radiation levels 
Airborne radioactive 

matenals ....... 106 rads/hr(a) 105 rads/hr(a) 
lodme buildup on 

109 rads(a) 109 rads(a) adsorber 

Average anborne iodine 
concentrations 
Elemental10dme 100 mg/m 3 10mg/m3 

Methyl Iodide and 
partlculate 10dme 10 mg/m 3 I mg/m 3 

(a) Till" value i~ bast..~ on the wurce term spectfied m 
Regulatory Guide I 3' or 1.4,' a> applicable 

An atmosphere deanup system consists of some or 
all of the followmg components: demisters, heaters. 
prefllters, h1gh-eft1ciency particulate an (HEPA) filters. 
adsorptiOn units. fans. and associated ductwork. valving. 
and instrumentatiOn. The purpose of the demister IS to 
remove entrained water droplets from the mlet stream. 
thereby protecting prefllters. HEPA filters. and 
adsorbers from water damage and pluggmg. Heaters. 
when used on secondary systems. normally follow the 
demisters m the cleanup tram and are designed to nux 
and heat the incoming stream to reduce tts relative 
humidity before 1t reaches the filters and adsurbers. 
Prefilters and HEPA filters are mstalled to remove 
particulate sohd matter. wh1ch may be radioactive. 
Prefilters remove the larger particles and prevent 
excess1ve loading of HEPA t11ters: demisters may also 
perform this function. The HEPA filters remove the fme 
discrete parttculate matter and pass the air stream to the 
adsorber. The adsorber removes gaseous iodine 
(elemental iodine and organic iodides) from the air 
stream. Addihonal HEPA filters collect carbon fines 
exhausted from the adsorber wh1ch may contain 
radioactivity. The fan is nurmally the final item in an 
atmosphere cleanup train. 

In addttlon to the posstble combmatlon of 
environmental factors ex1stmg dunng a postulated DBA. 
the environmental history preceding such an acc1dent 
may affect the performance of the atmosphere cleanup 
system. Industrial contaminants, pollutants, 
temperature. and relative humidity contnbute to the 
aging of filters and adsorbents and reduce then 
effectiveness. Therefore, aging and weathenng of these 
components, which vary from s1te to site. must be 
considered during design and operation. Average 
temperature and relative humidity also vary from site to 
site, and the potential buildup of moisture m the 
adsorber warrants equal design consideration. The 
effects of these factors on the atmosphere cleanup 
system should be determined by scheduled testmg 
dunng operation. 

All components of atmosphere cleanup systems 
should be designed for reliable pcrfurmance under 
accident conditions lmtlal tes1mg and proper 
maintenance are pnmary factor~ 111 a~'unng the 
rehab!llty of the system. Caretul atlentlon dunng the 
design phase to problems of mamtammg the system 
should contribute s1gmf1cantly to the rehablllty of the 
system by prov1dmg ease of maintenance. Of particular 
importance m the design 1~ a layout that provides 
accessibility and suftic1ent workmg space to safely 
perform the requned functiOns. Penod1c testmg dunng 
operation to verify the eff1c1ency of the components IS 
another Important means of assuring rehab1hty. Bu1lt-in 
features that w1ll facilitate convenient m-place testmg 
are important m system des1gn 

At present there 1s no comprehensive standard for 
the des1gn and testing of atmmphere deanup system~. 
However, Isolated standards are available fur the 
constructiOn and test111g of certa111 components of 
systems. Where ~uch standards dre acceptable to the 
Regulatory staff. they are ut1h1.ed 111 this gmde. Where 
no suitable standard ex1~t,. acceptable approaches are 
presented 111 th1s guide. ORNL-NSIC-65. "Design. 
Construction and Test111g of H1gh-Eff!clency An 
F11trat1on Sy>tem~ fur Nuclear Appilcatlllll.''·' offers a 
comprehensive rev1ew of an filtration 'ystems It IS not a 
standard but a gmde wluch suggests sew1al des1gn 
alternatives. 

C. REGULATORY POSITION 

I. Environmental Design Criteria 

d. The des1gn ot each engmecred->alcty-featmc 
atmosphere cleanup system should be based on the 
maxnnum pressure and pressure d!fferenllal. rad1atwn 
dose rate. relative humidity. maximum and 1111111mum 
temperature. and other conditions resultmg from the 
postulated DBA and on theH duration. 

b. The des1gn ot each system should he ha~ed on a 
30-day mtc!(rated rad1at1on dose. followm!! the 
postulated DBA. to cs.enllal scrv1ces m the VICimty of 
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the adsorber section. The radiation source term should 
be consistent with the assumptions found in Regulatory 
Guides 1.3,1 1.4,2 and 1.25.4 Other engineered safety 
features, including pertinent components of essential 
services such as power, air, and control cables, should be 
adequately shielded from the atmosphere cleanup 
systems. 

c. The design of each adsorber should be based on 
the concentratiOn and relative abundance of the iodine 
species (elemental, paruculate. and organic), which 
should be consistent with the assumptions found in 
Regulatory Guides 1.3, 1 1.4,2 and 1.25.4 

d. The atmosphere cleanup system should be 
compatible with other engineered safety features such as 
a contamment spray system. 

e. Components of systems connected to 
compartments that ar~ unheated dunng a postulated 
accident should be designed for post-accident effect of 
both the lowest and highest outdoor temperatures used 
in the plant design. 

2. System Design Criteria 

a. Atmosphere cleanup systems designed and 
installed for the purpose of mitigating accident doses 
should be redundant. The systems should consist of the 
following sequential components: (I) demisters, (2) 
prefilters (demisters may serve this function), (3) HEPA 
filters before the adsorbers, (4) iodine adsorbers 
(impregnated activated carbon or equivalent adsorbent 
such as metal zeolites). (5) HEPA filters after the 
adsorbers, (6) ducts and valves. (7) fans, and (8) related 
instrumentation. Heaters are required when the 
humidity is to be controlled before filtratiOn. 

b. The redundant atmosphere cleanup systems 
should be physically separated so that damage to one 
system does not also cause damage to a second system. 
The generation of missiles from high-pressure equipment 
rupture. rotating machinery failure, or natural 
phenomena should be considered in the design for 
separation and protection. 

c. All components of an engineered-safety-feature 
atmosphere cleanup system should be designated as 
seismic Category I (see Regulatory Guide 1.295 ) If 
failure of a component would lead to the release of 
significant quantJties of fission products to the working 
or outdoor environments. 

d. The atmosphere cleanup system should be 
protected from pressure surges resultmg from the 
postulated accident. Each component should be 
protected with devices, such as pressure relief valves, so 
that the overall system will perform its mtended 
function during and after the passage of the pressure 
surge. 

e. In the mechamcal design of the system, the 
high radiation levels that may be associated with bmldup 
of radioactive materials on the system components 
should be given particular consideration. System 
construction materials should effectively perform their 
intended function under the postulated radiation levels. 

The effects of radiation should be considered not only 
for the demisters, fans, HEPA filters, adsorbers, and 
heaters, but also for any electrical insulation, controls, 
jommg compounds, dampers, gaskets. and other 
orgamc-contaimng materials which are necessary for 
operatiOn during a postulated DBA. 

f. The volumetnc air flow rate of a smgle cleanup 
tram should be limited to approximately 30,000 cfm. If 
total system air flow m excess of this rate is required, 
multiple trains should be used. For ease of maintenance, 
a filter layout consisting of three 1000 cfm HEPA filters 
high and ten wide is preferred. 

g. The atmosphere cleanup system should be 
instrumented to signal, alarm, and record pertinent 
pressure drops and flow rates at the control room. 

h. The power supply and electrical distribution 
system for the atmosphere cleanup system described m 
section C.2.a. above should be designed in accordance 
with IEEE-308. 6 All Instrumentation and equipment 
controls should be designed to IEEE-279. 7 The system 
should be qualified and tested under IEEE-323.8 To the 
extent applicable, IEEE Standards 334,9 336 .. 0 338 .. 1 

and 344 1 2 should be considered in the design. 
1. Permanently Installed arrangements which 

allow unfiltered air to bypass the system should be 
avOided. A temporary bypass of the adsorber or HEPA 
filters for testmg purposes, such as blanking off 
downstream units from the test agent, is acceptable if 
operation of the bypass is indicated by alarms or signals 
both locally and in the control room. 

j. For protection of workers from radiation 
exposure resulting from a DBA, the atmosphere cleanup 
train should be totally enclosed and installed in a 
manner which permits replacement of the train as an 
intact unit without removal of components i.e., 
demisters, prefilters, heaters, HEPA filters. adsorbers, 
and fan. 

k. Outdoor air intake openings should be 
equipped with louvers, grills, screens, or similar 
protective devices to minimize the effects of high winds, 
rain, snow, Ice, trash, and other contaminants on the 
operation of the system. 

I. Recirculatmg primary atmosphere cleanup 
system housmgs and ductwork should be designed to 
exhibit on test a maximum total leakage rate of 10 cfm 
per 1000 cfm of system flow. ReCJTculating or 
once-through secondary system housings and discharge 
ductwork located 111 a high radiation zone should be 
designed to exhibit on test a maximum total leakage rate 
of 0.5 cfm per 1000 cfm of system flow. Filter 
mountmg frames and ducts should be designed to 
withstand DBA pressure surges without permanent 
distoruon or breach of integnty. 

m. Any atmosphere cleanup system which is not 
classified as, and IS not given credit as, an engineered 
safety feature but IS expected to collect airborne 
radiOactive material should be designed to retain 
collected radioactive materials during and after a 
postulated DBA. The atmosphere cleanup system should 
not deleteriOusly affect the operation of 
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en gtncc red -safety-feature systems. Appropriately 
destgned arrangements whtch isolate non-engmeered
safety-feature filtration systems from the environment 
111 a postulated design basis acctdent are a~ceptable. 

3. Component Design Criteria and Qualification 
Testing 

a The demtsters Installed m engineered-safety-
feature atmosphere cleanup systems should meet 
qualiftcatton requtrements simtlar to those found in 
MSAR 71-45, "Entramed Motsture Separators for Fine 
(1-IOJ.l) Water-Air-Steam Service: Their Performance, 
Development and Status.'' 1 3 Demisters should meet 
Underwriters' Laboratones (UL) Class 11 4 requtrements. 

b. Adsorptton units funcllon efficiently at a 
relattve hunudtty of 7fY7c. If heaters are used on 
secondary systems, the heating section should reduce the 
relattve humtdtty of the incoming atmosphere from 
100'7r to 70% durmg postulated DBA condittons. A 
prototype heatmg element should be qualified under 
postulated DBA condittons. Consideration should be 
gtven m system destgn to minimizmg heater control 
malfunctton. The heater should not be a potenttal 
adsorbent tgmtton source. 

c. Materials used m the prefilters should wtthstand 
the radiatton levels and environmental condtttons 
prevalent during the postulated DBA. Prefilters should 
meet UL Class 11 4 requtrements and be listed in the 
current UL Building Materials List. 1 5 The prefilters 
should have not less than a 40% atmospheric dust spot 
effictency rating (Section 9 of the ASHRAE Standard 
52, "Method of Testing Air Cleaning Devtces Used in 
General Ventilation for Removmg Parllculate 
Matter"). 1 6 

d. The HEPA filters should be steel cased and 
destgned to mtlitary specifications MIL-F-51068C and 
MIL-F-51079A. The HEPA filters should sattsfy the 
requirements of UL-586. 1 7 The HEPA filter separators 
should be capable of withstanding iodine removal sprays. 
HEPA filters should be tested indiVIdually by the 
appropnate Filter Test Facthty listed in the current 
USAEC Health and Safety Bulletin for Filter Unit lnspec
tton and Testing Servtce. 18 The Filter Test Facility 
should test each filter at IOfY!r and 20% of rated flow, 
wtth the ftlter encapsulated to dtsclose frame and gasket 
leaks. 

e. Ftlter and adsorber mountmg frames should be 
constructed of corrosion-resistant unp?mted steel. 
destgned for honzontal air flow, and destgned m 
accordance with the recommendatiOns of Section 4.3 of 
ORNL-NSIC-65.' For ease of maintenance, mountmg 
frames should hmit mstallation of HEPA filters and 
adsorbers to a maximum height of seven feet above the 
walkmg surface. Each filter should be independently 
clamped m place at a mimmum of four pressure points. 
Common boltmg of filters or adsorbers should not be 
allowed. Mounting of filters on the downstream side of 
mountmg frames is recommended. 

f. System filter housmgs should be of all-steel 
constructton and destgned m accordance with the 

ORNL-NSIC-65 3 recommendations on steel lloors, 
housing doors, and other filter housing requtrements 
contained m Secttons 4.5.5, 4.5.7. and 4.5.9, 
respecllvely. 

g. Water drains should be designed m accordance 
with the recommendattons of Sectton 4.5.6 of 
ORNL-NSIC-65.3 

h. Because of radiation effects, mountmg frames 
and mternal welds should not be painted. Matenal 
selected for ducts should be compattble wtth the cooling 
and contamment spray soluttons. The use of alummum 
and zmc are discouraged. 

i. The adsorber may contam any adsorbent 
matenal demonstrated to remove gaseous wdine 
(elemental todme and orgamc iodtdes) from atr at the 
requtred eftkten.:y. Smce Impregnated acttvated carbon 
is commonly used, only this adsorbent wtll be discussed 
m this guide. If activated carbon ts the adsorbent. the 
adsorber should be designed for an average atmosphere 
restdence ttme of 0.25 sec per two mches of adsorbent 
bed. The adsorbent bed should constst of at least two 
inches of !l by 16 Tyler mesh (nommal) Impregnated 
actiVated carbon with an apparent bulk density of 0.5 
±0.05g/cc and a stte dtstrtbutwn by wetght-petcent as 
follows: 

Re tamed on ::6 ASTM ~ I I 1 
• Steve 

Retamed on #8 ASTM E I I 1 
• Stevc. 

Through #ll, re tamed on #12 Steve. 
Through #12. retamed on =16 Steve 
Through #16 ASTM E 11 1 9 Sieve 
Through #16 ASTM E323 20 Steve 

0.0',1 
5.0'/. maxtmum 
40',; to60'/i 
40'/1 to 60'/1. 

5.0';, maximum 
I .O';i maxtmum 

If other Slle dtstrtbuttons and greater residence 
limes are used. the system destgn should provtde for 
methyl todtde and elemental todme removal from the 
atmosphere equtvalent to that provtded by the mmimum 
bed thickness and recommended sue dtstnbutton. 

The design of two-mch-deep tray-type and 
one-mch-deep pleated-bed adsorbent camsters should be 
as stated m CS-!lT. "Tentattve Standard for Htgh 
HftctetH;y (;as-Phase Adsorber Cells.'' 2 1 The acttvated 
carbon should be totally rest ramed m the adsorber. A 
quahftcatton test on a prototype adsorber should be 
performed m accordance wtth paragraph 7 .4.1 of 
CS-8T 2 1 except that the destgn basts earthquake 
parameter' parttculat to the stte should be used. The 
adsorber should be tested 30 wtth a gaseous halogenated 
hydrocarbon refrigerant both before and after the 
qualiftcauon test and should show no significant 
mcreased penetration. Each ongmal or replacement 
batch of activated carbon used m the adsorber secllon 
should meet the quahftcauon and batch test results 
summanzed tn Table I of this gmde. A batch of 
acllvated carbon is defmed m RDT Standard M-16-IT, 
"Gas-Phase Adsorbents for Trappmg Radioactive Iodine 
and lodtde Compounds."22 

To assure that the adsorber section will contain 
carbon of a uniform packmg density, wntten procedures 
for filling should be prepared and followed by the user. 
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The adsorber should be destgned for a maximum loading 
of 2.5 mg of iodine per gram of activated carbon. No 
more than 5% of impregnant (50 mg of impregnant/gram 
of carbon) should be used. The radiation stability of the 
type of carbon spectfied should be demonstrated and 
certified. (See regulatory position C.l.b. for the design 
source term.) 

J. The design of the adsorber section should 
consider possible iodine desorption and adsorbent 
autmgnition that may result from radwacttvity induced 
heat in the adsorbent and concomitant temperature rise. 
The system design should provide for water sprays to 
inhibtt adsorber fires. Combustible gas generated by an 
adsorbent fire should be considered m the design. 

k. The system fan should have sufficient capacity 
to pull the rated air flow through the en tire system and 
maintain the specified negative pressure at the maximum 
pressure drop for which the system has been designed. 

I. The fan or blower used on the cleanup system 
should be capable of operating under the environmental 
condttions postulated, including radiation. 

m. Ductwork should be destgned in accordance 
with the recommendations of Section 2.8 of 
ORNL-NSIC-65.3 

n. Ducts and houstngs should be latd out with a 
minimum of ledges, protrusions, and crevices that can 
collect dust and moisture and can tmpede personnel or 
create a hazard in performance of their work. 
Straightening vanes should be mstalled to assure 
representative air flow measurement and uniform flow 
distribution through cleanup components. 

4. Maintenance 

a. Cleanable or replaceable elements of the 
atmosphere cleanup system should be designed for ready 
removal and minimal radiation exposure of personnel. 

b. The system layout should be designed to 
mmimize reaching, stooping, and the use of ladders or 
temporary scaffolding for gaining access to filters for 
testing and maintenance. Designs requiring physical 
contortions or the climbmg of ladders to remove and 
replace filters should be avoided. 

c. The system design should provide rigtd, hinged 
doors on filter housmgs with dimensions that wtll permtt 
a man walking erect and carrying a loaded filter carton 
(26 x 26 x 12 inch x 40 lb) to pass through without 
stooping or twtsting, and should include vacuum 
breakers to atd m opemng a door wtth the fan in 
operation. 

d. For ease of mamtenance. the system destgn 
should provtde for a mmimum of five hnear feet from 
mounting frame to mounting frame between banks of 
components. If components are larger than two and a 
half feet by two and a half feet, more than ftve linear 
feet should be provtded: the dimension to be provided 
should be the maximum length of the component plus 
approximately three feet. 

e. The system design should provtde for aligmng 
and supportmg filter elements during filter change in 

accordance with Section 4.3.5 of ORNL-NSK-65 3 

f. For manual handhng the system destgn should 
pr<>VIde at least :?. mches of clearance between ftltcr 
elements in the same bank. 

g. Use of matenals-handlmg facthtte~. mdudmg 
dollies for movmg new and used lllte:> to and lrom the 
mstallallon site and elevators t<1r movmg loaded dolhes 
up and down w1thm the bu1ldmg, should he prov1ded for 
in the des1gn and layout. 

h. The sy;tem de;1gn 'hould pwv1dc 101 
permanent test probes wJth external connections. 
Preferably. the test probes should be mamfolded at a 
single convement location w1th due cons1derat1on g1ven 
to balancmg of lme lengths and dtameter to produce 
reliable test results for refngerant gas. resistance. flow 
rate. and d1octyl phthalate (DOP) testmg. 

1. The enure standby atmosphere cleanup tram 
should be operated at least 10 hours per month. w1th the 
heaters on (1f so equ1pped), m order to reduce the 
buildup of mo1sture on the adsorbers and HEPA filters. 

J. The cleanup components (e.g .. HEPA f1lters. 
prefilters. adsorbents) should not be mstalled while 
active construction IS still in progress. 

k. Adequate vapor-t1ght lighting should be 
prov1ded m the filter housmg. 

I. Electncal ( 115-V, IS-Amp convemence 
outlets), water. and compressed all serv1ces should be 
nearby but not ms1de the f11ter housing. 

m. Ledges and sharp corners should be avmded m 
design and construction. 

S. In-Place Testing Criteria 

a. The a1r flow distribution to the HEPA ftlters 
and adsorbers should be tested for umformity and 
should be within ±20% of averaged flow per unit. 

b. The m-place HEPA DOP test should conform to 
ANSI NlOI.I-1972, "Efficiency Testing of All Cleanmg 
Systems Containing Devtces for Removal of 
Particles."29 HEPA filter sectwns should be tested m 
place initially, and semtannually thereafter. to confmn a 
penetration of less than O.OS',l at rated flow. An 
engineered-safety-feature atr filtratton system satlslymg 
this requirement can be considered to warrant a 99') 
removal efftctency for part1culates m acc1dent dose 
evaluations. HEPA filters that fall to satisfy tins 
requirement should be replaced. If for any reason. the 
HEPA bank ts entirely or only partially replaced. an 
m-place OOP test should he conducted. Dunng the DOP 
testing. the adsorher umts should be temporanly 
bypassed. The use of sthcone sealants or any other 
temporary patchmg material on f1lters. housmg. 
mountmg frames. or ducts should be prolnbned. If 
necessary. weldmg repairs should be performed on the 
housing or mountmg frame pnor to penodic testmg. 
ftlter mspectlon. and m-place testmg. 

c. Tite activated carbon adsorber section should 
be leak tested wJth a gaseous halogenated hydrocarbon 
refngerant m accordance wJth USAEC Report DP-1082. 
"Standardited Nondestructtve Test of Carbon Beds f,>r 
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Reactor Confinement Application,"30 to ensure that 
bypass leakage through the adsorber section ts less than 
0.05% for umts with an assigned adsorption efficiency 
(see Table 2 of this gut de) of greater than 95%, and 0.1% 
for systems wtth an asstgned efficiency of 957c, or less. 
Dunng the test the upstream concentratiOn of 
refrigerant gas should be no greater than 20 ppm. After 
the test IS completed. an flow through the unit should 
be maintained until the residual refngerant gas m the 
effluent IS less than 0.01 ppm. Adsorber leak testmg 
should be conducted whenever DOP testmg is done. 

6. Laboratory Testing Criteria for Activated Carbon 

a. If the activated carbon adsorber sectton meets 
the requtrements gtven 111 regulatory positiOn C.5.c. 
and the adsorbent meets the test requirements of 
Tables I and 2 of thts gut de, the adsorber sect10n should 
be asstgned the decontamination efftctenctes for a DBA 
analysts as gtven m Table 2 for elemental iodme and 
organic iodides. If for any reason the carbon falls to 
meet the test requuements m Table 2, 1! should not be 
used m engmeered-safety-feature adsorbers. 

b. The effictency of the activated carbon adsorber 
section ~hould be deternnned by laboratory testmg of 
representative samples of the activated carbon exposed 
simultaneously to the same servtce conditions as the 
adsorber section. Each representative sample should be 
not less than two mches m both length and diameter and 
should have the same quahftcatlon and batch test 
charactensttcs as the system adsorbent. There should be 
a sufftctent number of representative samples located m 
parallel with the adsorber section for estlmatmg the 

amount of penetrahon of the system adsorbent 
throughout tts sefV!ce life. Where the system activated 
carbon is greater than two inches deep, each 
representative sampling station should constst of 
multtple two-mch samples m senes whose aggregate 
length equals the thickness of the system adsorbent. 
Once representahve samples are removed for laboratory 
test, their positions m the sampling array should be 
blocked off. Laboratory tests of representative samples 
should be conducted, as indicated m Table 2 of this 
guide, with the test gas flow in the same direction as 
flow durmg service conditions. The activated carbon 
adsorber section should be replaced after the last 
represen !alive sample has been removed and tested or if 
any preceding representative sample has failed to meet 
the testmg requirements of Table 2. 

c. The user should prepare detailed procedures for 
each reqUired field and laboratory test suggested by thts 
gutde. The test procedures typically should tdenttfy: 

(I) The specific item to be tested. 
(2) Its location, 
(3) Any arrangements that should be made and 

equtpment provtded pnor to the test. 
(4) Phystcal conditions to be met, 
(5) Any equipment lockouts or other 

precautions necessary for safety of personnel or adjacent 
eqUipment. 

( 6) The persons who should be notified pnor 
to the test, 

(7) The acceptance critena, 
( 8) The corrective actiOn that should be taken 

m the event of nonconformance to the acceptance 
requiremen Is, and 

(9) Addressees to receive coptes of test reports. 

1 
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TABLE 1 

SUMMARY TABLE OF NEW ACTIVATED CARBON PHYSICAL PROPERTIES 

TEST ACCEPTABLE TEST METHOD 

Parfldc S11e DtstnhutJtm ASTM D 2Xhc 2 1 

HJrdne" Number MIL-CI7605B P"'" -to 4 24 

3. lgmuon TcmperJture RDT Mlo-IT.AppendtxC 22 

4 SurfJce AreJ BET Surface Area" 

R .1 d ttl 1 o d 1 n c Re m o v J I 
Hllctcncy 

l:lemcnt"l lodme. DBA RDT M I b-IT22 par" 4.5.2 except 
Temperature "nd Pressure DBA Temperature and pressure are 

uo;ed 3 

h Methyl lodtde. DBA RDT Mlo-IT22
• pJra. 4 5.4except 

TemperJiurc Jnd Pressure DBA Temperature and pressure are 
used" 

Retenllon ROT M 16-IT22
, para. 4 5 5 

o Motsture Content Fffu;tency ASTM 02867. Xylene Method,. 

Ash Content ASTM 028662 7 

x Bulk Dcnslly ASTM 02854 2 8 

1) lmprcgtlJnt Content Stdtc Procedure 

I 0. lmpregnant Leachout State Pro<edure 

ACCEPTABLE RESULTS 

Re tamed on c:t6 ASTM E 11 1 • S1eve 
Re tamed on c:t8 ASTM 1:11 1" Steve 
Through #8, rctamed on #12 Steve 
Through r12. retamed on >;16 S1eve 
Through #16 ASTM Ell 1 

• Steve 
Through zl6 ASTM E323 20 Steve 

340°C mmtmum at 100 fpm 

!000 m2 /gr mmtmum 

95\'t for 95':'! relattve hunudtty 
99.5% for 70o/< relauve humtdlly 

3'k maximum 

Report value 

State type (not to exc·eed 5'-1 by wetghtl 

Report value 

00'1 
5 07r maxunum 
40/f to 60\7, 
4CY'1 to6W, 
5 .07r to maximum 
I OC? to maxtmum 

TEST SCHEDULE 

ON BASE MATERIAL 

BJtdl 

Bat<h 

Quahfica lion 

ON FINISHED 
ADSORBENT 

Batch" 

Batch 

Quahftcat10n b 

Batch 

Quahficauon 

Batch 

Batch 

Batch 

Quahftcatton 

... DBA M<.~ XI mum TcmperJtlllc ( roumJed to the next haghest de~,.Jt.le 111 :'f. 1.e ~5~ 'F ts ~60°F) .md Maxtmum Pressure (rounded to the ne\.t htghest de~o:Jde m pstg. 1 e. 
'il p>tg tshO p>~gl 

h Qualllkatmn tc.;;t Test wh11..h C'\t..Jhh,hcs the \Uit:Jhlluy ol J prudw .. t tor J g:ener Jl :1pphcatu.m. nnrnlJIIy .1 on e-t nne test retlectmg lustoncJI typ1cJI perform:Jih.:e of mateTIJI. 
l Batt.:h tc~t Test made on a production bo.~tch ~,t p1oduc1 to e~tJhh~h sultJblhty for J speclfk apphcat1on 

c.n 
0'-
1:..:> 

I 
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TABLE 2 

LABORATORY TEST REQUIREMENTS FOR ACTIVATED CARBON 

Activated Carbon8 

Bed Depthd 

:! inches. Air fdtratton system designed to 
operate ins1de primary containment. 

2 mches. Air filtration system des1gned to 
operate outside the primary containment 
and relauve humidity IS controlled to 
70%. 

4 inches. 
6 mches. 
8 inches. 
15 mches. 
Air filtration system designed to operate 
outs1de the primary contamment and 
relative humidity is controlled to 70%. 

Assogned Actovated Carbon 
Decontamination Efftctenctes 

Elemental Iodine 
Organic Iodide 

Elemental Iodine 
Organic Iodide 

Elemental Iodine 
Orgamc Iodide 

90% 
30% 

95% 
95% 

99% 
99% 

Laboratory Test Requtrements 
for a Representattve Sampleb 

Test millally, and yearly thereafter, under 
95% relative humidity, maximum des1gn 
temperaturec and design face velocity for 
an elemental iodine penetration of <t.O'lr 
and <10% for methyl1odide. 

Test With methyl iodide mllially, and 
yearly thereafter, under 70% relative 
humid1ty, maximum design temperature' 
and design face velocity for a penetration 
of<I.O%. 

Test w1th methyl 10d1de m two-mch 
mcrements initially and semi-annually 
thereafter for the 4-mch bed, every e1ght 
months for the 6-mch bed. and annually 
for the 8- and 15-mch beds under 70'7r 
relat1ve hum1dlly. maxmmm des1gn 
temperature, and des1gn face velocity for 
a penetration of <O.I75'7c. 

3 The activated carbon, when new, should meet the requirements stated in th1s guide. 
bSee regulatory poslllon C.6.b. for defimt10n of Representative Sample. 
CA maximum postulated DBA temperature ('F) rounded to the next highest decade (e.g, 181°F should be rounded 
to 190°F). 

dMultlple beds, e.g. two 2-mch beds m senes, should be treated as single bed of aggregate depth. 
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