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Yleista

Aktiivisuuden méérityksié tarvitaan monella tieteen alalla; menetelmii
on lukuisia riippuen millaisia méiriéi ja minkii tyyppisti aktiivisuutta ha-
lutaan mitata, mihin tarkoitukseen, milld tarkkuudella ja niin edelleen.
Yleisend nyrkkisdéntoni voidaan pitdé sité, etté mitd suuremmasta aktii-
visuuspitoisuudesta ( aktiivivisuuskonsentraatiosta) on kysymys, sité hel-
kohtaisesti eroteltuina voivat olla hankalia mééritettévid esimerkiksi
gammaspektrometriassa, jos nuklidien lukumééirii on suuri. Tassé luvus-
sa keskitytiin hankalimpien, alhaisaktiivisten ympérists- ja elintarvike-
niiytteiden médritysmenetelmiin. Lisiiksi kuvataan erikseen ithmisessi
olevan aktiivisuuden mittaaminen. Vieston séteilysuojelun ja sithen liit-
tyvéin tutkimuksen seké valmiuden kannalta nimé médritykset ovat téir-
keimpid. Luvussa kisitelldéin gammaspektrometriaa, alfaspektrometriaa,
nestetuikelaskentaa, beetalaskentaa verrannollisuuslaskurilla seké joi-
tain harvemmin kiytettyjé ja uusia kehityksen alla olevia lihinng alfa- ja
beeta-aktiivisuuden mééritysmenetelmid. Niitd menetelmiid ei kuiten-
kaan kuvata yksityiskohtaisesti, se vaatisi huomattavasti suuremman si-
vumédrin, oman kirjansa tai jopa useita kirjoja. Luvun lopussa olevista
kirjallisuusviitteisté 16ytyy hyvinkin yksityiskohtaisia menetelmiikuva-
uksia niité haluaville. Tissi esitetéiéin eri méiritysten periaatteet, tarvit-
tava laitteisto seké tiirkeimpid mittaustulokseen vaikuttavia tekijoiti. Yk-
sinkertaistamalla menetelmid niitd voidaan soveltaa myds aktiivisuus-
méirityksiin, joissa pitoisuudet ovat korkeampia.

Ttissi esitetyt médritysmenetelméit perustuvat suurimmaksi osaksi néyt-
teenottoon ja niytteen sisiltimien radioaktiivisten aineiden mittaami-
seen. Edustavan néytteen otto on siten méiritysten onnistumisen ensim-
méinen ehto. Mikiili mitattu niiyte ei edusta tutkittavaa asiaa hyvin, ei
koko analyysilli tai sen tuloksella ole juurikaan merkitysti, tai miki pa-
hempaa, se voi olla jopa viird. Néytteenotosta aiheutuva epédvarmuus
saattaa olla moninkertainen mittausmenetelmén epévarmuuteen niihden.
Ympiiristo- ja elintarvikenéytteiden otolle on olemassa joitakin standar-
deja, joita voidaan soveltaa aktiivisuusméiérityksissd. Usein tarvittava
néytemédird on kuitenkin paljon suurempi kuin esimerkiksi kemialliseen
médritykseen tarvittavan ndytteen médrd. Niytteenotto on aina tarkoin
suunniteltava ja toteutettava kutakin tarkoitusta varten erikseen.

Tassé luvussa késitelldéin vain menetelmi, joilla mitataan suoraan aktii-
visuutta. Nuklidien méirin mittaamiseen on myds menetelmié, jotka ei-
vit perustu séteilymittauksiin. Tllainen médritysmenetelmé on esimer-
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kiksi massaspektrometrinen mééritys, joka perustuu isotooppien méiréin
mittaamiseen niiden massaluvun mukaan.

5.2 | Gammaspektrometria

Gammaspektrometria on tehokas menetelmé radioaktiivisia aineita sisl-
téviin néytteen koostumuksen ja aktiivisuuden selvittimiseksi, silld gam-
maséteilyi ldhettdvien nuklidien aktiivisuudet tai niiden ylérajat voidaan
médrittid yhdelld mittauksella. Analyysimenetelmé perustuu siihen, ettd
kullakin radionuklidilla on juuri sille ominainen gammastiteilyn energia-
jakauma, joten néytteen radioaktiiviset nuklidit voidaan tunnistaa rekis-
teroimélld ja analysoimalla niiden ldhettdmés gammasiiteilya. Tissd kap-
paleessa kuvataan gammaspektrometriaa puolijohdeilmaisimilla, joilla
on erinomainen energian erotuskyky ja jotka siksi soveltuvat parhaiten
monimutkaisenkin siteilyspektrin mittaamiseen. Tuikeilmaisimet sovel-
tuvat yksinkertaisten gammaspektrien mittauksiin, varsinkin jos tarvi-
taan suurta havaitsemistehokkuutta (katso luku 5.6). Yleisin gammas-
pektrometreissi kiytetty puolijohdemateriaali on germanium. Atomipai-
nonsa takia pii-ilmaisimet (Si(Li)) absorboivat heikosti gammasiiteilyi ja
niilld mitataankin 1dhinné alle 50 kiloelektronivoltin fotonienergioita
(rontgenspektrometria). Yhdistepuolijohteita (CdZnTe, GaAs ja Hgl,)
kiiytetiidin toistaiseksi vain erityissovelluksissa.

Naytteen valmistus

Néytteen valmistus on yhti tirked osa aktiivisuusmééritystd kuin varsinai-
nen analyysikin. Gammaspektrometriassa ei tutkittavia alkuaineita yleensi
tarvitse erottaa muusta niiytteen materiaalista ja ainakin kvalitatiivinen
analyysi voidaan tehdi jopa kokonaan ilman néytteen valmistusta tai esikéi-
sittelyi. Sen sijaan tarkoissa kvantitatiivisissa mittauksissa homogeenisuus
on tirked: analysoitavien aineiden on oltava tasaisesti jakaantuneena néy-
temateriaalissa. Esimerkiksi vesindytteessi estetizin hiukkasten kiinnitty-
minen astian seinéimiin lisééiméillé niytteeseen sopivaa happoa. Kiinteiit
niiytteet yleensi jauhetaan ja sekoitetaan hyvin ennen mittausta.

Ympiriston radioaktiivisten aineiden mérittémistd varten tarvitaan —
toisaalta alhaisen aktiivisuuden ja toisaalta edustavuuden takia — yleensi
suurl méiiri nidytemateriaalia. Ndytteenvalmistusmenetelmien tarkoituk-
sena on, paitsi saattaa néiyte kalibroituun tilavuuteen, myds konsentroida

néytetté niin, ettd mahdollisimman paljon radioaktiivista materiaalia saa-
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daan mahdollisimman lihelle ilmaisinta. Kuivaus, tuhitus eli poltto ja
nestemdisten niytteiden haihdutus tai ioninvaihto ovat tyypillisid kon-
sentrointimenetelmizi. Niiti kiytetttiessd on koko ajan huolehdittava
néiytteen homogenisoinnista sekoittamalla ja jauhamalla néytettid. Jos
néytteen esikésittelyssi kéytetisin korkeita lampétiloja, on huomioitava
aineiden erilainen haihtuvuus: tutkittava aine tai aineet saattavat haihtua
kokonaan tai osittain kiisittelyn aikana. Esimerkiksi tyypillinen maidon
137Cs-pitoisuus on niin alhainen, etti sen havaitsemiseen tarvittava niiyte-
méird on useita litroja. Till6in maitonidyte haihdutetaan ja sen jéilkeen
poltetaan tuhkaksi 450°C lampétilassa. Gammamittaus voidaan tehdd
silloin esimerkiksi 30 gramman painoisesta tuhkasta, joka vastaa noin
neljid litraa maitoa. Toisaalta jotkin radioaktiiviset aineet, kuten *'I, kar-
kaavat haihdutuksen ja polton aikana hoyryn ilmaan. '*'T varten otetaan
toinen muutaman litran maitonéiyte, joka konsentroidaan laskemalla se
ioninvaihtimen ldpi. Jodi kiinnittyy ioninvaihtimeen ja voidaan mitata
noin 35 millilitran ioninvaihtohartsinéiytteesti.

Paras mittausherkkyys saavutetaan, jos kaikki néytemateriaali voidaan
sijoittaa mahdollisimman pieneen tilavuuteen. Jos néytettd ei pystyti
konsentroimaan tarpeeksi, pyritéiin néytteen ja ilmaisimen vélistd keski-
médrdisti etdisyyttd pienentdmidn. Taté tarkoitusta varten on kehitetty
Marinelli-astia, joka ympéiroi seké sylinterinmuotoisen ilmaisimen vaip-

Marinelli-astiassa.

Vuorovaikutusilmiot

Gammaspektrin mittaaminen perustuu kolmeen séteilyn ja aineen vuoro-
vaikutusilmioon: fotosihkoilmioon, Comptonin sirontaan ja parinmuo-
dostukseen. Nam ilmiot on késitelty tarkemmin luvussa 1.1; téssé niitéd
kuvataan lyhyesti gammaspektrometrian kannalta. Alhaisilla energioilla
(noin 1-150 keV) todenniiksisin vuorovaikutusmuoto on fotosiihksinen
ilmi®, jossa fotoni luovuttaa koko energiansa viliaineen atomin elektro-
nille. Osa energiasta kuluu elektronin irrottamiseen ja jéljelle jévi osa
siirtyy elektronin liike-energiaksi. Virittynyt atomi luovuttaa energiansa
karakteristisena rontgenséteilyni tai Auger-elektroneina. Jilkimmaiisilld
on hyvin lyhyt kantama ja rontgenkvanteistakin vain niilld, jotka syntyviit
lihelld kiteen reunaa, on mahdollisuus poistua ilmaisinkiteesti vuorovai-
kuttamatta. Alhaisilla energioilla voidaan yleensi olettaa gammakvantin
koko energian jiiiviin kiteeseen ja siksi fotosihksilmis on toivottavin vuo-
rovaikutus gammaspektrometriassa.
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Comptonin sironnassa fotoni siroaa elektronista, joka saa sirontakulmasta
riippuvan osan energiasta ja loppu jii fotonille. Sironnut kvantti voi luo-
vuttaa loput energiastaan myshemmissé vuorovaikutuksissa tai se voi
poistua kiteestd mukanaan osa alkuperiisesti energiasta. Tamén vuoksi
Comptonin sironta on gammaspektrometrian kannalta epéiedullinen vuo-
rovaikutus kuten myos parinmuodostus, jossa fotoni muuttuu ytimen ken-
téissé elektroni-positroni-pariksi. Positronin tuhoutuessa syntyy kaksi
511 kiloelektronivoltin annihilaatiokvanttia, joiden mukana saatetaan
menettiid osa alkuperiisesti energiasta.

Jotta ilmaisimeen osuva fotoni tulisi rekistersidyksi, sen on aiheutettava
jokin edelld mainitusta vuorovaikutuksista. Vuorovaikutuksen todenni-
koisyyttd nimitetiéin ilmaisimen kokonaistehokkuudeksi. Gammaspekt-
rometriassa pyritdiin yleensi médrittimédin séteilyn energia ja intensi-
teetti. Tilloin on tirkeid, ettd ilmaisimeen tuleva fotoni menettidd koko
energiansa kiteelle. Kokonaisabsorptio on aina useamman perikkéisen
absorptiotapahtuman yhteisvaikutus. Perustapahtumana on fotosiihkoi-
nen ilmio, jota saattaa edeltdd yksi tai useampia sirontailmisitid. Koko-
naisabsorptio tapahtuu, jos kaikki Compton-elektronit ja fotosihkoisessi
ilmidssi vapautuva fotoelektroni absorboituvat ilmaisinkiteen niin sanot-
tuun aktiiviseen alueeseen eli varauksenkeriysalueeseen. Jos tapahtuu
parinmuodostus, tiytyy seki elektronin ja positronin ettd molempien an-
nihilaatiokvanttien absorboitua kiteeseen.

Germaniumilmaisin

Germaniumilmaisimessa muodostuu siiteilyn ja aineen vuorovaikutuksen
seurauksena elektroni-aukko-pareja. Ndmi varaukset kerétdin sihko-
kentin avulla virtapulssiksi, jonka suuruus on suoraan verrannollinen ab-
sorboituneeseen energiaan. Puolijohdeilmaisimien toimintaperiaate on
kuvattu yksityiskohtaisemmin kappaleessa 4.4.

Germaniumilmaisimissa séhkokenttd synnytetééin jinnitteelld, jonka
suuruus on tyypillisesti 2 000—4 000 volitia. Vuotovirtaa pienennetiin
jdihdyttimélld ilmaisinta nesteméiselli typelld, jonka limpétila on noin
77 K eli —196°C. Jddhdyttiminen toteutetaan kiytinnossid kryostaatin
avulla, joka yhdistéi ilmaisinkiteen nestetyppeen. Typpisiiliiti ja kryos-
taatteja on saatavana useina variaatioina erilaisiin mittausjérjestelyihin.
Jiiihdytys voidaan vaihtoehtoisesti toteuttaa myos siihkokéyttoiselld kom-
pressorikoneistolla, jolloin nestetyppeé ei tarvita lainkaan.
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KUVA 5.1 Erityyppisié germaniumilmaisimia

Néyte sijoitetaan joko ilmaisimen paalle tai ymparille (Marinelli-astia). Pienet néytteet voidaan mitata
kolokiteen siséll, jolloin erityisesti alle 1000 keV:n energioiden havaitsemistehokkuus on hyvin suuri.

Asirimméisen puhdas germaniumkide on sijoitettu tyhjéeristettyyn alumii-
nikapseliin, joka kytketiiin kryostaattiin. Kapselin ja kidetté tukevien ra-
kenteiden tulee olla ohuita, jotta siteilyn absorptio olisi mahdollisimman
vihéistd. Pienten gammaenergioiden ja rontgenséteilyn mittaamiseen tar-
koitetut ilmaisimet on varustettu ohuella beryllium- tai hiili-ikkunalla.

Germaniumilmaisimia on saatavana eri muotoisina, jolloin niilld on toi-
sistaan poikkeavat siiteilyn havaitsemistehokkuudet (kuva 5.1). Kiteen
muoto vaikuttaa sen varaustenkeriiysominaisuuksiin ja siten energian
erotuskykyyn. Yleisin ilmaisintyyppi on p-tyypin germaniumista valmis-
tettu sylinteri. Varaustenkeriiystehokkuuden parantamiseksi sylinterin
kulmat on usein pyéristetty. Pienid néytteitd voidaan mitata myos niin
sanotulla kolokiteelld. Sen havaitsemistehokkuus (E, < 1 MeV) on hyvin
suuri, koska niyte voidaan asettaa ilmaisimen sisiille.

Nykyisissd germaniumilmaisimissa esivahvistin on sijoitettu kiteen kap-
selin alle, kryostaatin ympirille, josta se saa tarvittavan jédhdytyksen.
Erittdin pienten aktiivisuuksien mittauksia varten ilmaisimeen ja esivah-
vistimeen valitaan materiaaleja, joiden siséltiimien radioaktiivisten ainei-
den miifird on ddrimméisen alhainen.

Pulssinkasittely

142

[Imaisimesta saatu heikko virtapulssi muutetaan ensin varausherk:illi
esivahvistimella jinnitepulssiksi ja johdetaan sitten vahvistimeen, jossa
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KUVA 5.2 Gammaspektrometrilaitteisto ja gammahajoamiseen liittyvan tiedon muuttuminen
gammaspektriksi

sitd muokataan ja vahvistetaan. Pulssinmuokkauksella parannetaan li-
hekkdisten pulssien erottelukykyii seké tehddtin pulsseista vakiomuotoi-
sia. Pulssin muotoon vaikuttaa vahvistimen muokkausajan (shaping time)
sddtaminen. Kayttaméilla pitkdd muokkausaikaa varmistetaan, etti kaikki
varaukset saadaan kerittyd pulssiin, mistd puolestaan seuraa parempi
energian erotuskyky. Suurilla pulssitaajuuksilla on kuitenkin kiytettzivi
lyhyttd muokkausaikaa, koska muutoin samanaikaisten pulssien satun-
naissummautumisen todenniikoisyys kasvaa.

Vahvistimelta pulssit siirretéizin pulssinkorkeusanalysaattoriin, joka on
itse asiassa analogia-digitaali-muunnin. Kéytetty energia-alue on analy-
saattorissa jaettu sarjaksi yhti leveitd energiaviileji, joita sanotaan kana-
viksi. Puolijohteilla tehtivissi gamma-analyyseissi kéytetééin tavallisesti
4,096 tai 8 192 kanavaa. Analysaattori muuttaa jénnitepulssin amplitu-
din kanavan eli muistipaikan osoitteeksi ja kasvattaa muistissa olevaa
lukua yhdelld. Niin muodostuu pulssinkorkeuksien jakauma, spekiri,
jonka muotoon vaikuttavat néytteen lihettiméin siteilyn energiajakau-
man listiksi ilmaisimessa seki néiytteen ja ilmaisimen ympéristossi ta-
pahtuvat vuorovaikutukset. Kuvassa 5.2 on kaaviomaisesti esitetty gam-
maspektrometrilaitteisto ja gammahajoamiseen siséltyviin informaation
muuttuminen gammaspekitriksi.
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KUVA 5.3 Mallispektri, jossa nuklidilla on vain yksi gammasiirtyma

¥ICs -lahteen gammaspektri mitattuna n-tyypin germaniumilmaisimella (suhteellinen tehokkuus
28 %). Spektrissa on cesiumin synnyttdman kokonaisabsorptiopiikin (661,7 keV) liséksi myos seka
summa- ja pakopiikkeja. '’Cs:n tytdrnuklidin '¥Ba:n viritystilan siséisen konversion takia K-
rontgenenergiat (noin 32 ja 37 keV) ovat erityisen intensiivisid. Suuren pulssitaajuuden takia
satunnaissummautuminen on aiheuttanut summapiikit 1323,4 keV ja 694 keV kohdalle. Sateilyn
virittdmien Ge-atomien K-rontgenenergia on 9,9 keV. Lahelld pintaa syntyvat kvantit saattavat
padsté poistumaan kiteestd vieden mukanaan kyseessa olevan energian, minkd seurauksena
nahdééan niin sanotut germaniumpakopiikit voimakkaimpien piikkien lahelld. Compton-reuna
syntyy ilmaisimesta ja takaisinsirontapiikki ymparistosta 180° siroavista fotoneista.

Spektrin rakenne

Gammaspektrometrinen analyysi kiyttid hyviiksi fotonien kokonaisabsorp-
tion aitheuttamia niin sanottuja fotopiikkeji (kokonaisabsorptiopiikkeji).
Piikin paikka ilmaisee gammakvantin energian ja sen pinta-ala (piikkiin
kuuluvissa kanavissa olevien pulssien summa) on verrannollinen kvanttien
méériin ja siten niiytteessd olevan radioaktiivisen aineen aktiivisuuteen.
seuraa, etté pitkin muoto on ldhelld normaalijakaumaa. Témén liséksi pii-
kin leveyttd kasvattaa elektronisten komponenttien aiheuttama kohina, jos-
ta osa on perdisin pulssin muokkaus- ja vahvistuslaitteista, mutta osa syntyy
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KUVA 5.4 Mallispektri, jossa on useampia gammasiirtymia

8Y-lahteen gammaspektri mitattuna p-tyypin germaniumilmaisimella (suhteellinen tehokkuus 40 %)
sekd ®Y:n yksinkertaistettu hajoamiskaavio. Spektrissa esiintyy yttriumin kokonaisabsorptiopiikkien
(898,0ja 1 836,1 keV seka heikko 2 734 keV) ja vastaavien Compton-reunojen (noin 700, 1 600 ja 2 550
keV) liséksi myds parinmuodostuksen aiheuttamat piikit: annihilaatiopiikki (511,0 keV) seké
yksinkertainen (1 352 keV) ja kaksinkertainen (813 keV) pakopiikki. llman yttriumin paapiikkien (898 ja
1 836 keV) koinsidenssisummautumista 2 734 keV:n piikki olisi huomattavasti heikompi, koska suoran
siirtymén todennékaisyys on vain 0,7 %. Jarrutusséteily on perdisin beetasateilyn absorptiosta.

myds itse kiteessd. Piikin muotoon vaikuttaa lisiiksi epitiydellisesti va-
raustenkeriiyksesté johtuva epiisymmetria (tailing).

Spektrin rakennetta ja komponentteja on esimerkkien avulla esitetty
myos kuvissa 5.3 ja 5.4. Fotopiikkien lisiiksi spektrissi esiintyy Compto-
nin sironnan aiheuttama jakauma. llmaisimeen jééinyt energia riippuu si-
rontakulmasta. Kiteesti ldhelld sen pintaa takaisin 180 astetta siroava
fotoni luovuttaa yhdessi vuorovaikutuksessa kiteelle suurimman mahdol-
lisen médrin energiaa. Tt vastaava jakauman kohta on muuta Comp-
ton-aluetta korkeampi, niin sanottu Compton-reuna. Fotonien takaisinsi-
rontaa tapahtuu myos kidettdi ympérdivistd viliaineesta ja erityisesti
taustasuojasta. Sirontakulman ollessa yli 120 astetta on sironneen fotonin
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Sateilylahde
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%t S KUVA 5.5 Taustasuojaus
T M
Taustasuojan lyijyn karakteris-
tista rontgensateilya (energiat
70-85 keV) voidaan vaimentaa
vuoraamalla suojan sisépuoli
H HI kadmiumilla. Sen rontgen-

Lyily Kadmium Kupari kvantit (23-26 keV) absgrboi-
10 cm 2mm 1 mm daan puolestaan kuparilla.

energia lihes riippumaton alkuperiisen fotonin energiasta. Niin syntyy
spektriin levei paikallinen maksimi, niin sanottu "takaisinsirontapiikki’,
noin 200 keV kohdalle. Compton-reunan ja fotopiikin vélinen alue edus-
taa niitéd tapauksia, joissa fotoni luovuttaa energiaansa kahdessa tai use-
ammassa perikkiisessi Compton-vuorovaikutuksessa, mutta viimeinen
sironnut kvantti pifisee poistumaan kiteesté.

Ympiiristostd tulee ilmaisimeen myos gammaséteilyn absorption aiheut-
tamia karakteristisen rontgensiiteilyn kvantteja. Varsinkin taustasuojana
tavallisesti kéiytettdvin lyijyn rontgenpiikit ovat lihes aina mukana spekt-
rissi. Niitd voidaan vaimentaa vuoraamalla suojan siséipuoli kerroksittain
alkuaineilla, joiden jirjestysluku on pienempi kuin lyijyn, esimerkiksi
tinalla ja kuparilla. Paljon kiytetty kadmium on huono materiaali sen
vuoksi, ettéd silld on suuri vaikutusala kosmisen siteilyn neutroneille,
mistd aiheutuu taustapiikkejé spektriin (kuva 5.5).

Jos gammaenergia ylittéiz parinmuodostukseen tarvittavan energian (1 022
keV), saatetaan spekirissi havaita pakopiikit. Jos molemmat parinmuodos-
tukseen liittyvit annihilaatiokvantit poistuvat kiteesti, esiintyy spektrissi
piikki, jonka energia on alkuperiisen fotonin energia viihennettyni 1 022
keV. Vain toisen kvantin pistessi karkaamaan syntyy piikki, jonka energia
on 511 keV kokonaisabsorptiopiikin energiaa pienempi.

B*-hajoamisesta tai yleensi ilmaisimen ympiiristossd tapahtuvasta anni-
hilaatiosta syntyy spektriin piikki 511 keV kohdalle. Téméi annihilaatio-
piikki on leventynyt, koska gammakvanttien energiat riippuvat vihin
myos elektronin ja positronin kineettisisti energioista.
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Radioaktiiviseen hajoamiseen liittyvien nopeiden beetahiukkasten py-
sihtyminen ilmaisinta ympéroivissé materiaaleissa synnyttéi jarrutussé-
teilyd, joka nikyy spektrin alussa jatkuvana jakaumana. Kéytinnossid
vain korkeaenergisten beetahiukkasten vaikutus voi olla merkittiva.

Jos ldhde ldhettdd kaksi gammakvanttia samanaikaisesti, on mahdollista,
ettd ilmaisinkide absorboi molemmat. Till6in kiteeseen syntyy varaus,
joka on yhtii suuri kuin yksittéisten fotonien aiheuttamien varausten sum-
ma eli syntyy summapulssi. Summautumista on kahta lajia: todellinen
koinsidenssisummautuminen ja satunnaissummautuminen.

Satunnaissummautuminen on merkittivd vain suurilla laskentataajuuk-
silla eli mitattaessa korkeita aktiivisuuksia lidhelld ilmaisinta. Téll6in sa-
manaikaisten, eri ytimistd tulevien gammakvanttien summautuminen
(pile-up) johtaa pulssien menetykseen fotopiikistd. Todennikoisyys on
suoraan verrannollinen laskentataajuuden nelison. Satunnaissummautu-
mista voidaan ratkaisevasti viihentiid sijoittamalla lihde etidsimmiille il-
maisimesta, jolloin laskentataajuus pienenee.

Todellisessa koinsidenssisummautumisessa havaitaan kaksi tai useampia
saman ytimen liihettiméi kvanttia spektrometrin erotusaikana. Spektriin
syntyy summapiikki, jos kumpikin fotoneista luovuttaa koko energiansa
ilmaisimelle. Jos toinen tai molemmat fotonit luovuttavat vain osan ener-
glastaan, syntyy summapulssi johonkin kohtaan spekirid aina summapii-
kin energiaan asti. Kaikissa tapauksissa summautuminen vihentéi foto-
piikkiin tulevien pulssien méiiréid. Todellisen koinsidenssisummautumi-
sen todennikdisyys riippuu lidhteen ja ilmaisimen viilisesti etéisyydest,
mutta el ldhteen aktiivisuudesta. Piikki- ja kokonaistehokkuuden lisiksi
summautuminen riippuu myos nuklidin hajoamistavasta.

Nuklidit, jotka hajoavat elektronisieppauksen kautta tai joilla tapahtuu
sisdinen konversio, ldhettivit karakteristista rontgenséteilyid. K-rontgen-
siteilyn aiheuttamalle koinsidenssisummautumiselle voidaan myos las-
kea korjauskertoimet. L-rontgenséteilyn osuus on yleensd merkitykseton.
Sen aiheuttama summautuminen on kuitenkin otettava huomioon ilmai-
simissa, joilla pystytiisin havaitsemaan alle 20 keV séteilyii.

Spektrometrin kalibrointi

Analyysia varten mittauslaitteisto on kalibroitava eli mééritettivi sen
energia- ja tehokkuusvaste.
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Energiakalibroinnilla mééritetéiin gammaséteilyn energian ja sité vastaa-
van spektrometrin muistipaikan, kanavan, viilinen yhteys. Témé riippuu
tutkittavasta energia-alueesta, kiytossi olevien kanavien lukumééristi ja
vahvistimen asetuksista. Energiakalibrointi tehdéin sellaisten tunnettu-
jen nuklidien avulla, joiden gammaenergiat kattavat halutun energia-alu-
een. Piikin paikka kanava-asteikolla médritetiisin joko piikin pinta-alan
painopisteend tai sovittamalla pisteisiin normaalijakauma. Energian ja
kanavan viilinen yhteys saadaan sovittamalla mittauspisteisiin polynomi
tai muu funktio. Kéytinnossé riippuvuus on hyvin lihelld lineaarista ja
usein riittéivi tarkkuus saavutetaan sovittamalla suoran yhtls mittauspis-
teisin.

Energian erotuskyvyn kalibroinnilla mééritetiizin spektrometrin erotusky-
ky energian funktiona. Erotuskyky- eli muotokalibrointia tarvitaan tieto-
koneohjelmalla tehtiiviissi pitkkien etsinnissi ja pinta-alan mééritykses-
sii. Erotuskyvyn mittana kéytetiin piikin puoliarvoleveyttd FWHM (full
width at half maximum) ja sen mérittéiminen voidaan tehdi yhté aikaa
energiakalibroinnin kanssa. Germaniumilmaisimen suorituskykyi kuva-
taan yleensid ®Com 1 332,5 keV piikin puoliarvoleveydelli. Korkealaa-
tuisella ilmaisimella se on tyypillisesti vélillid 1,7-1,9 keV.

Tehokkuuskalibroinnilla mééritetézin lihteessd syntyneiden fotonien ja
spektriin rekistersityjen pulssien suhde. Tehokkuus riippuu fotonin ener-
giasta, ilmaisimen ominaisuuksista, mittausgeometriasta (niytteen koos-
ta, muodosta ja sijainnista) ja ndytteessi seki niiytteen ja ilmaisimen vé-
lisessd aineessa tapahtuvasta absorptiosta. Tehokkuutta voidaan kuvailla
eri suureilla, joista tirkeimméit ovat piikkitehokkuus ja kokonaistehok-
kuus.

Piikkitehokkuus kuvaa fotonin, jolla on tietty gammaenergia, osumista
kiteeseen ja absorboitumista sithen siten, etté pulssi rekistersidéisin ener-
giaa vastaavaan fotopiikkiin. Piikkitehokkuus €, voidaan mrittia yhti-
losti:

£,(E)=—+ (5.1)

missid N, on fotopiikin (energia E) pulssimiéri (pinta-ala) ja R niiden
liihteen mittausajassa emittoimien fotonien lukumiiré, joilla on ener-
gia K. Téssi oletetaan, ettd summautumista ei tapahdu eli kaikki ko-
konaan absorboituneet fotonit tuottavat pulssin kyseiseen fotopiik-
kiin.
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Kokonaistehokkuus on todennikoisyys sille, etti lihteen emittoima fotoni
tulee yleensd rekistervidyksi. Kokonaistehokkuus &, fotonin energialla K
médritetdin yhtalolla:

N

g(E) = R’ (5.2)

missi N, on kyseessi olevan energian spektriin tuottamien pulssien koko-

Germaniumilmaisimen havaitsemistehokkuutta kuvataan yleisesti suu-
reella suhteellinen tehokkuus. Se méiritelléisin vertaamalla tehokkuutta
standardin 76 - 76 mm Nal(Tl)-ilmaisimen tehokkuuteen 25 senttimetrin
etiisyydelld olevan “Co-pistelihteen 1 332,5 keV siiteilylle. Tehokkaim-
pien germaniumilmaisimien suhteellinen tehokkuus on yli 150 prosent-
tia. Vertailtaessa eri germaniumilmaisimien tehokkuutta on syytd huoma-
ta, ettii ilmaisimen lihelld timi suure kuvaa tehokkuutta huonosti — eri-
tyisesti mitattaessa suurikokoisia lihteiti ja pienempid gammaenergioita
kuten esimerkiksi '*’Cs:n 661,7 keV siiteilys.

Tehokkuus voidaan arvioida samanlaisille ilmaisimille tehdyisti kalib-
roinneista, mutta koska germaniumilmaisinten kokoa ei ole standardisoi-
tu, pédstisin tilld tavalla yleensd vain noin 10-20 prosentin tarkkuuteen.
Tehokkuuskéiyrin muoto voidaan mésirittéd nuklideilla, joilla on riittévis-
ti gammaenergioita, joiden suhteelliset intensiteetit tunnetaan hyvin. Tél-
laisia nuklideja ovat esimerkiksi **Co ja ""?Eu. Ilmaisimen absoluuttinen
kalibrointi voidaan tidméin jélkeen tehdé standardilihteelli, jonka aktiivi-
suus tunnetaan esimerkiksi 0,50-2 prosentin tarkkuudella. Tehokkuus-
kéyrd on logaritmiasteikolla muodoltaan lihes suora (lne=alnk + b, a ja
b vakioita), kun energia on yli 150 keV, mutta pienemmilld energioilla
tehokkuus heikkenee nopeasti (kuva 5.6). Kdyrin muoto muuttuu mit-
tausgeometrian ja niytteen tiheyden muuttuessa.

1E+00
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= 1E01
- 1E- -
@ 27
=1
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§1E > 1 KUVA 5.6 Kolmen erilaisen
x < o - - . - -
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1) p-HPGe 100% 2) n-HPGe 20% 3) p-hHIzGﬁ(BO%
1E-03 : e Néytteend on ympyranmuotoinen
10 100 1000 10000

levy, halkaisijaltaan 42 mm, suoraan

Energia, keV . .. R
ilmaisimen paalla.
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Tehokkuuskalibrointi on yksinkertaisinta silloin, kun se tehdiiin analy-
soitavalla nuklidilla samassa viliaineessa ja astiassa, joka on samalla
etdisyydelld ilmaisimesta kuin mitattava niyte. T:ll5in néytteen omasta
absorptiosta, geometriasta ja koinsidenssisummautumisesta johtuvat
tekijit eliminoituvat. Laboratorioissa kiytetéiin kuitenkin yleensé usei-
ta mittausgeometrioita ja matriisiaineita, joten téillainen kalibrointi on
tyblds suorittaa. Lisidksi liheskiin kaikkia nuklideja ei ole saatavana
standardeina. Niin ollen on kéytdnnollisempéi pyrkiid yleiseen kalib-
rointiin mittaamalla vain muutamia nuklideja, jotka kattavat halutun
energia-alueen mahdollisimman hyvin. Mittaustulosten avulla muodos-
tetaan ilmaisimen tehokkuuskéyri tai etsitééin funktio, joka kuvaa te-
hokkuuden riippuvuutta energiasta. Samoin voidaan mééirittéid geomet-
rian ja absorption korjauskertoimet vertailugeometrian tai -aineen suh-
teen.

Mittausten helpottamiseksi olisi yksinkertaisinta kéyttid ldhdettd, joka
ldhettédd useita gammaenergioita laajalla energiavililld. Téllaisessa lih-
teessii on joko useita eri nuklideja tai sitten yksi nuklidi, jolla on runsaasti
gammasiirtymii kuten esimerkiksi edelld mainitut **Co ja "*Eu. Alhai-
saktiivisten néytteiden mittauksissa pyritééin parantamaan havaitsemis-
tehokkuutta sijoittamalla néyte mahdollisimman lihelle ilmaisinta, jol-
loin summautuminen saattaa vaikuttaa tuloksiin. Summautumisen vaiku-
tus voidaan ottaa huomioon laskemalla korjauskertoimet eri nuklideille.
Koska kertoimien laskemiseksi tarvitaan piikki- ja kokonaistehokkuudet,
ne on mééritettivi sellaisten nuklidien avulla, jotka ldhettiviit vain yhti
gammaenergiaa. Sopivia nuklideja ovat esimerkiksi **Mn, #Sr, '¥Cs,
25Hg ja "' Am. Piikkitehokkuutta varten nimé voivat olla samassa liih-
teessi, mutta kokonaistehokkuus kyseiselle energialle saadaan vain, jos
ne mitataan erikseen (yhtils 5.2).

Puolijohdeilmaisimien kalibroimiseksi on kehitetty myos useita laskennal-
lisia menetelmii helpottamaan tyolisti kokeellista kalibrointia. Niissd ha-
vaitsemistehokkuus lasketaan ilmaisimen ja lihteen geometristen tekijoi-
den sekd absorptio- ja sirontaominaisuuksien avulla joko Monte Carlo
-menetelmélli tai puolikokeellisesti. Pelkéstiitin laskentaan perustuvan ka-
libroinnin tarkkuus riippuu siité, kuinka hyvin ilmaisin pystytéizin mallinta-
maan. Vaikeinta on germaniumkiteiden varauksenkerdysalueen koon ja
muodon seké niin sanotun kuolleen kerroksen paksuuden méérittiiminen
tarkasti; joskus myos ilmaisimen muusta rakenteesta on saatavissa vain
puutteellista tietoa. Puolikokeelliset menetelmét kéyttéiviit laskennan poh-
jana jotain kokeellista, usein pisteldhdegeometrian, tehokkuutta. Useim-
mat laskentamenetelméit ovat kiyttokelpoisia soveltaviin rutiinimittauksiin,
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joiden tarkkuudeksi riittds tavallisesti 5-10 prosenttia. Laskennallinen
gammaspektrometrien tehokkuuskalibrointi tullee yleistymiitin ja jopa kor-
vaamaan useimmissa tapauksissa kokeelliset menetelmét. TAmén kehityk-
sen mahdollistaa muun muassa tietokoneiden yhi kasvava laskentateho,
jota tarvitaan varsinkin Monte Carlo -menetelmien soveltamisessa. Lasken-
nalliset menetelméit edellyttiiviit myds tarkkaa mittausjérjestelyn kuvausta,
jolla ilmaisin ja kaikki muut rakenteet — niiyteastioita ja taustasuojia myo-
ten — mallinnetaan.

Myés taustasiiteilyn médrittiminen kuuluu spekirometrin kalibrointiin.
Taustamittauksella mééritetidzin spektrometrin havaitsema pulssijakau-
ma, joka aitheutuu niiytteen ympériston siiteilystd. Ympiiriston séteilylih-
teitéd ovat

® taustasuojassa ja muissa ympérdivissid materiaaleissa olevat radioak-
titviset aineet

e itse ilmaisimessa olevat radioaktiiviset aineet

e radioaktiiviset aineet mittaustilan ilmassa

e kosmisen siteilyn vuorovaikutukset ilmaisimen ja siti ympérdivien
materiaalien kanssa.

Spektrin analysointi

Kuten edelli spektrin rakenteen kuvauksesta kéy ilmi, jo yhdenkin nu-
klidin spektri voi olla hyvin monimutkainen. Siksi useita radioaktiivisia
aineita sisiltiviin niytteen spekirin analysointi tehdiiin lihes aina tieto-
koneella. Analysointiohjelman tehtéivéini on médrittid piikkien paikat ja
pinta-alat, laskea paikkoja vastaavat energiat, tunnistaa nuklidit ja laskea
niiden aktiivisuudet. Aktiivisuuden laskemisessa on otettava huomioon
useita erityyppisiéi korjauksia, joiden merkitys vaihtelee niiytetyypisti,
mittausjérjestelysti ja nuklidista riippuen. Néité korjauksia ovat tausta-
korjaus, niiytteessé tapahtuvan absorption korjaus, koinsidenssikorjaus
seké puoliintumis- eli ikikorjaus.

Analyysin ensimméiinen osa on piikkien etsiminen. Piikkien etsintii vai-
keuttavat piikkien péillekkaisyys, pienten piikkien lihelld olevat isot pii-
kit seki pienten piikkien luotettava erottaminen taustasta. Lihes kaikki
piikinhakumenetelmét perustuvat konvoluutioon. Yleisesti kiiytettyji pii-
kinhakufunktioita ovat normaalijakauman ensimméinen ja toinen deri-
vaatta sekd normaalijakauman yhdistéiminen toiseen funktioon siten, etti
saadaan haluttu suodatus. Kaikissa menetelmissi voidaan parametrien
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valinnalla vaikuttaa siihen, kuinka pienet piikit havaitaan. Kun spektris-
td etsitdiin mahdollisimman pienii todellisia piikkejé, voi mukaan tulla
my6s satunnaisvaihtelusta johtuvia virheellisid piikkejd. Toisaalta, jos
halutaan vihentiid virheellisid piikkihavaintoja, voivat my6s pienimmiit
todelliset piikit jadd4 havaitsematta.

Toisessa vaiheessa médritetdin loydettyjen piikkien pinta-alat. Pinta-
alan méiérityksen tarkkuus riippuu siitd, kuinka hyvin piikki voidaan
erottaa spektrin taustasta. Yksinkertaisinta on sovittaa lineaarinen poh-
ja kéyttdmiilla pitkin molemmilla puolilla olevia kanavia. Piikkiryhmél-
le (multipletti) on parempi mééirittéd epilineaarinen tausta, joka muo-
dostaa porrasmaisen pohjan piikin alle. Useimmissa tapauksissa yksit-
tidisen piikin pinta-ala saadaan tarpeeksi tarkasti suoraan taustan ylé-
puolella olevien kanavien summana. Télld menetelmiilléd voidaan kui-
tenkin saada virheellinen pinta-ala, jos piikin alla on energian funktio-
na nopeasti muuttuva tausta tai jos piikin ala on hyvin pieni. Kehitty-
neemmissi médritysmenetelmissi piikin alueen pisteisiin sovitetaan
analyyttinen funktio kiyttden esimerkiksi pienimmén nelissumman
menetelméi. Tavallisesti pitkin muodoksi valitaan normaalijakauma,
johon on lisitty yksi tai kaksi pientd epdsymmetristd komponenttia. Pii-
kin integrointirajat riippuvat energian erotuskyvysté; usein rajoiksi va-
litaan noin kaksi puoliarvoleveyttid. Koska eri menetelmilli saadaan
piikin pinta-alalle erilaisia arvioita, on tirkes, ettéi kalibroinneissa ja
analyyseissi pinta-alat mééritelldéin samalla tavalla. Ennen aktiivi-
suuksien laskemista on piikkien pinta-aloista vield viihennettéivi mah-
dollinen ympériston gammaséteilyn osuus.

Nuklidien tunnistaminen tapahtuu vertaamalla piikeille laskettuja
energioita eri radionuklidien tunnettujen gammasiirtymien energioi-
hin. Yleensi mahdollisia tietyn piikin selittévid nuklideja on runsaas-
ti: keskeiselld gammaenergia-alueella 30-2 700 keV tunnetaan yh-
teensd noin 65 000 gammasiirtymiid, jotka ovat perdisin noin 1 700
nuklidista. Mahdollisten nuklidien joukkoa pienennetiiéin ottamalla
huomioon tiedot muun muassa néytteen alkuperisti, idstd, olomuo-
dosta ja kemiallisesta koostumuksesta. Tissd vaiheessa voidaan
useimmiten hylétéd suurin osa nuklideista, joiden lidsnéolo néiytteessd
on eri syistd epitodenniikoisté, esimerkiksi lyhyen puoliintumisai-
kansa takia. Tdydellinen tunnistaminen on yleisessi tapauksessa vai-
kea ongelma, joka edellyttii paitsi menetelmien hyvii hallintaa myos
kokemuksella hankittua asiantuntemusta.
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Seuraavassa kuvataan erdis nukliditunnistuksen menettelytapa:

1. Tunnistetaan annihilaatiopiikki.

2. Valitaan joku spektrin suurimmista tunnistamattomista piikeisti ja et-
sitééin kaikki energiat, jotka ovat valitun toleranssin sisélld. Tolerans-
siarvona voidaan kiiyttéd esimerkiksi =1 keV tai jopa alle sen edellyt-
téden, ettd energiakalibrointi on riittéiviin tarkka koko spektrin alueella.
Loytyneiti energioita vastaavat nuklidit otetaan ehdokkaiksi.

3. Etsitiisin ehdokasnuklidin muut gammaenergiat. Nuklidi hylitééin, jos
loydettyd energiaa voimakkaamman intensiteetin energiaa ei esiinny
spekiriss.

4. Nuklidi hylitééin, jos ehdokasnuklidin puoliintumisaika on selvisti
lyhyempi kuin niytteen ik eiki silli ole pitkiikéistid emonuklidia.

5. Nuklidin syntytavan perusteella voidaan arvioida, onko mahdollista,
etti néiyte siséltdi kyseisti nuklidia.

6. Tutkitaan nuklidin kaikki gammaenergiat. Jos spekiristi loytyneiden
piikkien pulssimiirien suhteet — ilmaisutehokkuus huomioon ottaen
— vastaavat nuklidin energioiden gammaosuuksien suhteita, merki-
téddn piikit kuuluviksi tille nuklidille. Jonkin piikin "liian” suuri puls-
simééré voi johtua muista nuklideista.

7. Tunnistetaan kyseisen nuklidin gammaenergioiden mahdolliset sum-
ma- ja pakopiikit.

8. Palataan kohtaan 2. kunnes spekirissi el enéi ole tunnistamattomia

piikkeji.

Tietokoneohjelmat kayttdviit tunnistuksessa hyviksi nuklidikirjastoa,
jossa on lueteltu radionuklidien tiirkeimméit gammaenergiat ja niiden in-
tensiteetit. Nuklidikirjaston laadinnassa on kiinnitettéivd huomiota nukli-
dien ja gammaenergioiden valintaan. Energioita ja nuklideja on oltava
tarpeeksi, jotta mahdolliset péillekkdiset piikit tulevat lasketuksi oikein.
Toisaalta liian suuri nuklidien ja energioiden mééri liséé virhetunnistus-
ten todennikoisyytti.

Kun tiettyi piikkié vastaava nuklidi on tunnistettu, saadaan aktiivisuus
yhtiilosti
__ Ik
tgp(E)py(E) |

missd /(E) on fotopiikin (energia E) nettopulssiméiird mittausajassa ¢

(5.3)

(spektrometrin live time), € (E) piikkitehokkuus energialla £ ja p,(E)
gammaenergian emissiotodennékoisyys. Kalibrointitavasta, piikkitehok-
kuudesta seké kyseisen nuklidin hajoamiskaaviosta riippuen tulee ottaa
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huomioon myis koinsidenssisummautumisen vaikutus. Jos tulos halu-
taan vastaamaan tiettyé referenssiaikaa, esimerkiksi néytteenottoaikaa,
lasketaan vield puoliintumiskorjaus. Jos nuklidi kuuluu hajoamissarjaan,
voidaan puoliintumisajan valinnalla vaikuttaa siihen, lasketaanko koko
sarjan, emonuklidin vai kyseisen nuklidin aktiivisuus. Kahdessa ensim-
méiisessi tapauksessa tulee varmistua siité, etté tytéirnuklidin aktiivisuus
on tasapainossa emonuklidin tai vastaavasti koko sarjan kanssa.

Nuklidin tuloksena ilmoitetaan joko yhdesti fotopiikisti laskettu aktiivi-
suus tai kyseisen nuklidin kaikkien tunnistettujen piikkien tulosten pai-
notettu keskiarvo. Painotuskertoimina kiytetisin yleensi piikkien pinta-
alojen varianssien kiénteisarvoja.

Esimerkkeinid monimutkaisesta gamma-analyysisté ovat kuvat 5.7 ja 5.8.
Maaliskuussa 1992 tapahtui Sosnovyi Borin ydinvoimalaitoksella reakto-
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KUVA 5.7 Osa ilmapolynéytteen gammaspektrista

Yhdelld mittauksella voitiin havaita yhteensa 32 radionuklidia, jotka olivat peréisin Sosnovyi Borin
ydinvoimalaitoksen paéstdsté ja luonnon radioaktiivisista aineista. Selvyyden vuoksi kuvaan on
merkitty tunnistus vain osalle piikeista.
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rin polttoainekanavan vaurio, minki seurauksena ympristoon péisi pie-
nid méirid radioaktiivisia aineita. Osa pédstosti kulkeutui Suomen etelé-
rannikolle. [lman sisiltzimisti radioaktiivisista aineista keritty néyte mi-
tattiin puolijohdeilmaisimella. Alhaisen aktiivisuuden takia mittausaika
oli 26 tuntia. Spektristé voitiin havaita yhteensé 25 keinotekoista radio-
nuklidia, joista suurin osa oli lyhytikiiisii fissiotuotteita. Niitd vastaavat
pitoisuudet ilmassa olivat niytteenkeriyshetkelld 0,1-10 millibecquere-
lis kuutiometrissi (mBq/m?) ilmaa. Lisiksi spektrissi oli useita luonnon
radioaktiivisten aineiden gammapiikkeji (‘Be, *’K, uraanin ja toriumin
hajoamissarjat). Selvyyden vuoksi kuvaan on merkitty tunnistus vain
osalle piikeist.

Osa piikeistd on paéllekkiisid, mikd vaikeuttaa tunnistusta ja aktiivi-
suuslaskentaa. Niitii ovat muun muassa energiat 140 keV (*"Tc ja “Mo)
ja 228 keV (*?Te ja #°Np). Tillaisessa tapauksessa aktiivisuus pyritiin
laskemaan nuklidien muiden piikkien avulla. Koska *™Tc:lla ja "**Te:lla
ei ole muita gammasiirtymid, niiden aktiivisuus saadaan laskettua vain
vithentimélld héiritsevien nuklidien osuus kyseisisti piikeistda. °Np:n
hajotessa #’Pu:ksi syntyy sisiisen konversion seurauksena plutoniumin
rontgenkvantteja (K : 99-106 keV, Kg: 116121 keV), jotka ovat selviisti
nikyvissd spektrissd. Ndiden summautuminen gammakvanttien kanssa
vaikeuttaa neptuniumin analysointia. Kyseiselle ilmaisimelle, niytekool-
le ja mittausetiiisyydelle laskettu koinsidenssisummautumisen korjaus-
kerroin on neptuniumin gammaenergiasta riippuen vililld 0,75-1,3. Toi-
sin sanoen jos summautumista ei oteta huomioon, saadaan neptuniumin
eri piikeistd tuloksia, jotka ovat tdmén kertoimen verran virheellisii.

Kuvassa 5.8 on esitetty radiumpitoisen kiviniiytteen spektri. Niytteen
massa oli 146 grammaa ja mittausaika 66 minuuttia. Tietokoneohjelma
loysi spektrin energia-alueelta 30-2 700 keV yhteensi 157 piikkid, joista
suurin osa on periisin ***U:n ja #?Th:n hajoamissarjojen gamma-aktiivi-
sista jisenistd. *®U:n hajoamissarjaan kuuluvat **Ra, *Pb ja *"Bi;
#2Th:n hajoamissarjaan ***Ac, '?Pb, *?Bi ja2*®*T]. Muista luonnon radio-
aktiivisista aineista on havaittavissa K ja #°U. Niiden nuklidien gam-
maenergioiden lisiiksi spekirissi esiintyy taustasuojasta periisin olevia
lyijyn rontgenpiikkejé, annihilaatiopiikki sekéd voimakkaimpien gamma-
piikkien pakopiikkeji.

22Ra:n ainoa gammaenergia (186,1 keV) on niin lihelld **U:n pazpiikkiz
(intensiteetiltdéin voimakkainta siirtyméd, 185,7 keV), ettéd germaniumil-
maisimen energian erotuskyky ei riitii yleensé erottamaan piikkeji toisis-
taan. Jos #°U:n tulos saadaan laskettua tarpeeksi tarkasti muista piikeisti,

155



1000000

100000

Pulssit

Pulssit

156

10000

1000

100 H

<—<—Pb K-réntgen

0 <
Q < 9 < ®
Ds_ralf § 3
¢ N & & <
PR {
g :
oN
: g s 0B
v 2 Y N
P
M
@ q
S| @
,‘l‘+<r
$§
o
¥

10
0 200 400 600 800 1000 1200
Energia, keV
10000
< <
NN
< Lol
g‘ m m ©
& - 3 S
5 & F
1000 @ v
v

100

<« Bi-214

<TI-208 2614,6 keV SE
<Bi-214

Bi214
< Bi-214

1300

1500 1700 1900 2100 2300 2500
Energia, KeV

KUVA 5.8 Radiumpitoisen kivinaytteen spektri

Spektrissé esiintyy runsaasti 2%U:n ja #2Th:n hajoamissarjojen gammaenergioita. Tasapainotilan-
teessa “°Ra:n pitoisuus voidaan maérittad 2*Bi: n piikeisté ja vastaavasti Z2Th:n pitoisuus 2%Ac:n
piikeista.

voidaan sen osuus vihentii 186 keV piikisti. Kuvan 5.8 spektrissi Z°Umn
muita energioita ei ole havaittavissa. Olettaen, ettéi kyseessi on luonnon
uraani (uraani-isotooppien 235 ja 238 suhde 0,72 %), voidaan ***U:n pitoi-
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suus laskea #®U:n avulla. Esimerkin tapauksessa ***U:n pitoisuutta ei kui-
tenkaan pystyti médrittiméin, koska sen tai sen tytérnuklidien piikkeji ei
esiinny spekirissi. Ainoaksi keinoksi mizrittdi *°Ra:n pitoisuus jii tulok-
sen laskeminen sen hajoamistuotteista *'*Pb ja ?*Bi olettaen, etti ne ovat
tasapainossa pitkiikéisen emonuklidinsa kanssa. Néilld nuklideilla, erityi-
sesti 2*Bi:lla, on runsaasti tarpeeksi intensiivisid gammaenergioita, vieldpi
niin korkeilla gammaenergioilla, etti niytteessé tapahtuva absorptio ei —
suuresta tiheydesti huolimatta — ole merkittivi.

Z2Th:n aktiivisuus saadaan samoin tytirnuklidien pitoisuuksista edellyt-
tden, ettd nuklidit ovat tasapainotilassa. Kiyttskelpoisin on ?2®Ac, jolla on
myos runsaasti gammaenergioita. Jos aktiivisuuden méérittimiseen kiiy-
tetizin 2®Tl:n piikkeji, tulee ottaa huomioon, etti sarja haarautuu ja 2'?Bi
hajoaa talliumiksi vain 35,9 prosentin todenniiksisyydella. Tallsin 2%Tl:n

aktiivisuus on jaettava tilld haarautumissuhteella, jotta saadaan sama tu-
los kuin 2'?Ph:n ja ?'?Bi:n avulla.

5.3 | Alfaspektrometria

Useimmilla lyijyd raskaammilla alkuaineilla seké eriilli lantanideilla on
alfa-aktiivisia isotooppeja, joista osa on luonnossa esiintyvié ja osa keino-
tekoisesti tuotettuja. Tietyn nuklidin ldhettéimilld alfa-hiukkasilla on joko
kaikilla sama energia, tai ne jakautuvat muutamiksi monoenergeettisiksi
ryhmiksi ja muodostavat niin sanotun viivaspektrin (katso luku 1.2). Alfa-
hiukkasten energiat ovat 1,5 MeV:sta aina 11,7 MeV:iin, suurimman osan
ollessa viilillé 4-8 MeV. Koska alfa-hiukkasen kantama on lyhyt, se aset-
taa tarkkoja vaatimuksia sekii niytteelle ettii mittausjirjestelylle. Niyt-
teen valmistus ennen alfaspektrometrista mittausta on tiirked, jotta tut-
kittavat isotoopit voidaan alfaspektristi erottaa energioidensa mukaan.

Naytteen valmistus

Niytteenvalmistukseen kuuluvat yleensi néytteen esikiisittely, alkuai-
neen kemiallinen erottaminen ja tarpeeksi ohuen mittauspreparaatin val-
mistus. Mitd pienempid aktiivisuuksia miidiritetééin sitd tirkedmpii on
saada aikaan ohut ja kemiallisesti puhdas preparaatti. Esikésittelyni voi
olla ndytemateriaalista riippuen tuhitus, erilaiset sulatteet, mérkzipoltot
hapoilla, mikroaaltouunipoltot tai suodatukset ja kerasaostukset neste-
mdisilld néytteilld. Kvantitatiivisissa médrityksissi kéytetiidin alfaséteile-
viid merkkiainetta, joka on yleensi saman alkuaineen jokin muu kuin
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tutkittava isotooppi, koska sen tdytyy kiiyttiiytysi kemiallisesti samalla
lailla kuin tutkittava aine. Esimerkiksi plutonium-analyysissi voidaan
kéyttid merkkiaineena **°Pu:a tai ***Pu:a, kun méritettiviit isotoopit ovat
aloittamista, koska sen avulla tehditin saaliskorjaus lopulliseen tulok-
seen. Saaliskorjauksessa huomioidaan analyysin eri vaiheissa hivinnyt

aktiivisuus.

Ympiristondytteiti analysoitaessa tarvittava nédyteméiirii vaihtelee alle
yhdestii grammasta jopa satothin kilogrammoihin. Sen sijaan mitattavan
néiytepreparaatin nidyteméérin on oltava erittdin pieni, mikrogramma-
luokkaa. Siksi tutkittava alkuaine on erotettava kaikesta muusta néyt-
teen materiaalista. Kemiallisia erotusmenetelmii ovat erilaiset saostuk-
set, ioninvaihdot, ekstrahoinnit tai ionikromatografiset menetelméit seki
niiden yhdistelmét. Standardimenetelmii radiokemiallisille erotuksille
ei ole kovin monta, menetelmét on usein itse validoitava ja todettava sopi-
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viksi. Kuvassa 5.9 on esimerkki ympiiristoniytteen plutonium-, ja ameri-
kium-curium-néytepreparaatin valmistusvaiheista.

Mitd ohuempi néytepreparaatti pystytéin valmistamaan, sen parempaan
erotuskykyyn pédstiin  alfaspektrissd. Itseabsorptio paksusta niiyteker-
roksesta aiheuttaa satunnaisesti vaihtelevan alfahiukkasten energiame-
netyksen, miké ilmenee spektrin piikkien leviimisend ja energia-
alueen siirtymiseni. Optiminéiyteméird néytepreparaatilla on yhden ato-
min paksuinen kerros mitattavaa isotooppia tasaisesti levitettyni prepa-
raatille. Kéytinnossi preparaatit ovat kuitenkin titi paksumpia. Hyvi
erotuskyky saadaan, jos niytekerroksen paksuus preparaatilla on alle 25
mikrogrammaa nelivsenttimetrilli. Ohuen preparaatin valmistuksessa
kiiytetiiin useita eri menetelmii: elektrosaostusta metallilevylle, hydrok-
sidi- tai fluoridikerasaostusta ja suodatusta ohueksi kerrokseksi suodatin-
paperille, vakuumisublimointia, elektrosumutusta tai suoraa haihdutusta
mittausalustalle. Yleisimmin kiytetiiin elekirosaostusta, jossa alkuaine
saostetaan laimeasta happoliuoksesta platinaspiraalin avulla terés-, plati-
na- tai nikkelilevylle. Menetelmi sopii kaikille aktinideille toriumista
curiumiin. Yleensi tilld menetelmélld saavutetaan 1540 ke V:n erotus-
kyky riippuen ilmaisimesta ja preparaatin puhtaudesta. Kerasaostusme-
netelmiid kéytetiidin paljon sen nopeuden ja halpuuden takia. Sillé péis-
tédn ldhes yhtd hyvidn erotuskykyyn kuin elektrosaostuksella, mikiili
niytekerros pystytéiin saamaan tarpeeksi ohueksi. Polonium voidaan
saostaa suoraan liuoksesta spontaanisti esimerkiksi hopealevylle. Vakuu-
misublimoinnilla ja elektrosumutuksella piéstiéin kaikkein ohuimpiin
néytepreparaatteihin, jolloin alfaspekirin erotuskyky voi olla jopa 10
keV. Ne vaativat kuitenkin monimutkaisemman ja kalliimman laitteiston
kuin esimerkiksi elektrosaostus, lisiksi vakuumisublimointimenetelmsi
ei ole kvantitatiivinen mééritysmenetelmé.

Mittaus puolijohteella
Alfaspektrometrisissa mittauksissa kéytetiisin nykyéin melkein yksin-

omaan puolijohdeilmaisimia. Puolijohdeilmaisimen toimintaperiaate on
kuvattu tarkemmin kappaleessa 4.4.

IImaisimen valinta

Alfaspektrometrisiin mittauksiin soveltuvat pintaesteilmaisimet, jois-
ta yleisimmin on kiytosséd ioni-istutuspuolijohde, kuten PIPS-ilmai-
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sin'. Tlmaisimen vaatimuksina ovat hyvii erotuskyky ja tehokkuus,
stabiilius ja matala tausta. Alhaisaktiivisten néytteiden méérityksiin
on saatavilla hyvin puhtaita kiteiti, joiden taustat voivat olla esimer-
kiksi 300 mm*n kiteelld alle 0,15 pulssia tunnissa energia-alueella
3-7 MeV. llmaisimen erotuskykyyn ja tehokkuuteen vaikuttavat il-
maisimen ikkunan paksuus, pinta-ala ja vuotovirta. Lisiksi hyviin
erotuskyvyn ja tehokkuuden saavuttamiseen vaikuttavat mittausolo-
suhteet kuten mittauskammion alipaine, niiytepreparaatin ja ilmaisi-
men ikkunan etiisyys toisistaan, preparaatin koko suhteessa ilmaisi-
meen ja preparaatin paksuus.

Uudenaikaiset PIPS-puoli-ilmaisimet ovat hyvin ohutikkunaisia (50 nm)
ja niiden vuotovirta on alle kymmenesosa vanhemman mallisten pii-pin-
taesteilmaisimien vuotovirrasta. Ohut ikkuna estié piikin levidimisen ja
alhainen vuotovirta vihentiid kohinaa, jolloin energian erotuskyky para-
nee. lin myoti kiteeseen syntyy siteilyvaurioita, jolloin sen vuotovirta
kasvaa. Talloin on syyti vaihtaa ilmaisin. [lmaisimen ikkunan pinta-ala
vaihtelee vililld 200-1 200 mm? kiyttstarkoituksen mukaan. Tkkunan
pinta-ala vaikuttaa sekd erotuskykyyn ettii tehokkuuteen. Suurella kiyt-
topinta-alalla saadaan hyvé laskentatehokkuus. Toisaalta, mitd pienempi
pinta-ala ilmaisimella on, sitéi pienempi on sen kapasitanssi ja sitd pa-
rempi erotuskyky.

Mittausgeometrian vaikutus

Mittaukset tehdéiin tyhjiossé (paine usein alle 1 Pa), jotta kaikki alfa-
hiukkaset saataisiin keriittyé ilmaisimelle. Liian suuressa alipainees-
sa on kuitenkin vaarana ilmaisimen saastuminen néytteesti sinkoutu-
villa rekyyliatomeilla. Tdmé voidaan estdd jittimélld mittauskam-
mioon jonkin verran ilmaa preparaatin ja ilmaisimen ikkunan vilille,
vaikka tdmé huonontaakin energioiden erotuskykyé. Rekyyliatomien
atheuttamaa kontaminaatiota voidaan vihentdi tuhannesosaan jéitti-
milld pieni (noin 12 mg/cm?) ilmakerros ilmaisimen ja preparaatin
viliin joskin piikkien puoliarvoleveys kasvaa muutamalla keV:lla. 11-
maisimille asetettu pieni estojinnite tai nidytepreparaatin pélle levi-
tetty ohut kalvo viihentivit myds rekyylivaaraa, tosin kalvo huonontaa
erotuskykyé.

PIPS = passivated implanted planar silicon detector
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300 450 600 900 1200
Tyypillinen vuotovirta, nA 35 50 60 100 150
Erotuskyky, keV* 17 18 23 25 30
Absoluuttinen tehokkuus, %**
2 mm etaisyys 36,8 40,2 41,0 43,6 44,5
5 mm etéisyys 23,5 28,3 31,2 34,8 36,9
15 mm etéisyys 73 10,1 12,4 16,1 18,9

* 5,486 MeV:n **'Am:lle 16 mm lahteelld. ** 15 mm:n lahteella. ]

Taulukko 5.1 Alfa-aktiivisuusmittauksissa kaytettavien PIPS-ilmaisimien tyypillisid ominaisuuksia

(Léhde: LAnnunziata M.F. (ed.), Handbook of radioactivity analysis, San Diego, USA: Academic
Press, 1998.)

Niytepreparaatin ja ilmaisimen etiisyys toisistaan vaikuttaa seki erotus-
kykyyn etti laskentatehokkuuteen. Miti lihempéné néyte on ilmaisinta,
sitd parempi tehokkuus saadaan aikaan. Toisaalta saadaan aikaan pa-
rempi erotuskyky, jos niyte on kauempana ilmaisimesta, koska tillsin
alfahiukkasen saapumiskulma kiteelle on pienempi. Yleensi alhaisaktii-
visia néiytteitdi mitattaessa kiytetyt etdisyydet ovat yhdestd kolmeen mil-
limetrid. Tallsin tehokkuus on tavallisesti 3040 prosenttia kiteen koosta
riippuen. Taulukossa 5.1 on esitetty tyypillisid eri kokoisten PIPS-ilmai-
simien ominaisuuksia. Mittauspreparaatin optimiséde on yhti suuri kuin
ilmaisimen séde. Témé pitié paikkansa riippumatta niytteen ja ilmaisi-
men viilisesti etdisyydesti.

Tausta

Alfaspektrometriset mittaukset ovat kestoltaan usein pitkii, vuorokau-
desta kymmeneenkin vuorokauteen. Mittausjirjestelmén on oltava sta-
biili ja taustan pysyttivd matalana. [lmaisin voi kontaminoitua paitsi
rekyyliatomeista myos sithen tarttuneista muista epépuhtauksista: va-
kuumipumpun 6ljysti, vakuumikammioon joutuneesta muusta liasta tai
néytteistd irronneista aineista, esimerkiksi néiytepreparaatista haihtu-
neista poloniumin isotoopeista. Oljysumukontaminaation viilttimiseksi
vakuumijiirjestelméssi on oltava kunnolliset suodattimet. Nykyisin il-
maisimet kestéviit kevyen puhdistuksen metanolilla tai asetonilla. Re-
kyyliatomit eivét kuitenkaan poistu puhdistamalla. Niiden tarttuminen
ilmaisimeen on estettéivd aiemmin kuvatuin keinoin. Matalataustaisilla
ilmaisimilla pienin havaittava aktiivisuus voi olla erittéin pieni, esi-
merkiksi sadan tunnin mittausajalla **' Am:n havaitsemisrajaksi saa-
daan 0,1 millibecquerelid niytettd kohti.
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Mittalaitteisto, kalibrointi ja spektrinkasittely

Puolijohdeilmaisimilla on kullakin valmistajan méérittimé optimijénni-
te, joka yleensi on 40-100 volttia. Nykyaikaiset laitteistot kéisittéviit ”yh-
tend pakettina” vakuumikammiot, jéinnitelihteet, esivahvistimet, vahvis-
timet, analogia-digitaali-muuntimen sekd monikanava-analysaattorin —
aivan kuten gammaspektrometriassa (vertaa luku 5.2). Laitteisto voi ké-
sittéiéi yhdestéd aina useaan kymmeneen ilmaisimeen vakuumikammioi-
neen.

Alfaspektrometrille on tehtivii energia- ja tehokkuuskalibroinnit kuten
gammaspektrometrillekin. Alfaspektrometriassa kalibrointi on kuitenkin
yksinkertaisempaa. Nykyisin on kaupallisesti saatavilla kalibrointiprepa-
raatteja kumpaankin tarkoitukseen. Energiakalibrointi tehdéiin yleensi
preparaatilla, jossa on kolme eri alfanuklidia, esimerkiksi >’Pu, *'Am ja
#3Cm. Kalibroinnista saadaan energia/kanava-vaste, jonka avulla voi-
daan tunnistaa tutkittavan néytteen alfanuklidit energian mukaan. Te-
hokkuuskalibrointi tehdééin yleensd yhdelld nuklidilla, esimerkiksi
2 Am:lla, jonka aktiivisuus preparaatilla tunnetaan tarkasti. Jotta tehok-
kuus vastaisi ndytemittauksessa kalibrointia, on mittausgeometrian olta-
va tismiilleen samanlainen. Niin el kuitenkaan usein ole, koska tehok-
kuuskalibroinnissa pyritééin vilttdméén ilmaisimen kontaminaatiota ja
kéytetiifin siten suurempaa etdisyyttd mittavan preparaatin ja ilmaisimen
vililld. Talloin saadaan huonompi tehokkuus kuin varsinaisessa niyte-
mittauksessa. Tilld ei ole merkitysté silloin, jos analyyseissé kiytetéin
tunnettua merkkiainetta, jonka avulla tulos lasketaan. Tehokkuuskalib-
roinnin avulla seurataan kuitenkin ilmaisimen kuntoa ja analyysin ke-
miallista saalista.

[Imaisimen maksimierotuskyky saadaan myos kalibrointimittauksista.
Naytteilld se on useasti huonompi, koska néiytepreparaatti on harvoin yhti
ohut kuin kalibrointipreparaatti, samoin preparaatin mittausetiisyys ilmai-
simen ikkunasta vaikuttaa erotuskykyyn. Jokaiselle néiytemittaukselle voi-
daan haluttaessa laskea erotuskyky esimerkiksi merkkiaineen piikisti.

Spektrinkiisittely (analysointi) tapahtuu nykyéin lihes aina tietokoneella
joko valmistajien valmiilla ohjelmistoilla tai kiyttijén itsensi rakenta-
malla ohjelmalla. Ohjelmistot ovat samantyyppisid kuin gammaspektro-
metriassa, mutta alfaspekirin rakenteen takia paljon yksinkertaisempia.
Tausta-, energiakalibrointi- ja tehokkuustiedot seké alfanuklidikirjasto
on yleensi tallennettu ohjelmistoon, joka laskee valmiin tuloksen nédiden
ja annettujen niytetietojen avulla. Uusimmilla piikinsovitusohjelmilla
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pystytéiin erottamaan energioiltaan toisiaan hyvinkin lihellé olevia piik-
kejd, esimerkiksi %’Pu:n (pasienergia 5,1554 MeV) ja 2*’Pu:n (pédenergia
5,1683 MeV) piikit, mikili kemiallinen analyysi ja niytteen valmistus
ovat hyvin onnistuneet ja mittauksessa kéytetyn ilmaisimen erotuskyky
on kyllin hyvi. Kuvissa 5.10a ja b on esimerkki ympéristonéytteen trans-
uraanien alfaspektreisti.

Mittaus ionisaatiokammiolla

lonisaatiokammion toimintaperiaate on kuvattu luvussa 4.2. Pulssi-io-
nisaatiokammiota voidaan kiiyttédd alfaspektrometriseen mittaukseen.
T:lloin tarvitaan hilallinen, niin kutsuttu Frischin ionisaatiokammio.
Siind néiyte on osana katodia ja kammion syvyys valitaan niin, etté alfa-
hiukkaset menettiviit koko liitke-energiansa katodin ja hilan vilisessi
tilassa. Hilalla on pienempi jinnite kuin anodilla, ja se suojaa anodia
positiivisten ionien vaikutukselta siten, ettd pulssin amplitudi on suo-
raan verrannollinen syntyneitten ioniparien alkuperdiseen lukumis-
ridin. Kammion mitat, muoto ja kaasunpaine voidaan valita kiyttotar-
koituksen mukaan. Téytekaasun on oltava erittdin puhdasta ja reagoi-
matonta, esimerkiksi argonia, johon on liséitty muutama prosentti me-
taania.

Pulssi-ionisaatiokammiota kiytetééin sellaisiin alhaisaktiivisten niiyttei-
den alfaspektrometrisiin méérityksiin, joissa tarvittava nidyteméérid on
suuri. Kammio voidaan suunnitella siten, ettd niyte voidaan levittéié suu-
relle alueelle, jolloin saadaan ohut preparaatti. Erotuskyky on yleensi
noin 40 keV, mutta sopivilla mittausjérjestelyillid voidaan pisti yhté hy-
vidn erotuskykyyn kuin puolijohdekiteilld. lonisaatiokammion laskenta-
tehokkuus on hyvii. Tausta on matala, mikéli tiytekaasun, rakennemate-
riaalien ja instrumenttien epépuhtaudet saadaan eristettyé. Pulssinmuok-
kaukseen ja tulosten laskentaan tarvitaan samanlainen jirjestelmé kuin
puolijohdeilmaisimella mitattaessa.

loinisaatiokammiosta on olemassa myds sovellus ”pitkéin etiisyyden alfa-
ilmaisimesta” (long-range alpha detector). Siti kiytetiiéin kontaminaatio-
mittauksissa, joissa kontaminaatiolihteestd tulevat alfahiukkaset voi-
daan kuljettaa ilmavirtauksen tai elektrostaattisen kentiin avulla ionisaa-
tiokammioon mitattavaksi. Menetelméi kéytetiiin muun muassa Yhdys-
valloissa Los Alamosin laboratoriossa mééritettiessd pintamaasta ja
liuosmaisten jétteiden pinnasta ldhtevid alfaséteilyé.
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Varsinkin valmiustilanteita varten on tirke#é saada nopeasti tietoa ilman
radioaktiivisuudesta. Tété tarkoitusta varten on kehitetty jatkuvatoimisia
ilmapélynéytteiden alfaspektrin mittauslaitteita. Néyte kerétéitin pumpun
avulla suodattimelle, jonka péiille on asetettu PIPS-puolijohdeilmaisin.
Mittaus tapahtuu suoraan suodattimelle keritystd ilmapélysti. [Imaisi-
men on oltava erikoisrakenteinen, koska se ei ole vakuumissa eiki valol-
ta suojattuna. Alumiinikerros suojaa ilmaisinta valon haitalliselta vaiku-
tukselta ja ohut absorptiokerros kosteudelta, polylti ja korroosiolta. Tél-
lainen ilmaisimen rakenne seki ilmaisimen ja niytteen viililli oleva il-
makerros huonontavat energian erotuskykyé verrattuna vakuumikammio-
mittauksiin. Esimerkiksi CAM PIPS (Canberra) 450 mm?:n ilmaisimella
se on noin 300 keV puolen senttimetrin etiisyydelléd ilmasuodattimesta.

Korkea taustasiiteily aiheuttaa suurimmat epévarmuudet tuloksiin téllaisissa
mittauksissa. Ilmaisimen ominaisuuksilla on tissi tapauksessa hyvin pieni
vaikutus taustan vaihteluun. Taustan aiheuttavat ilmassa olevat luonnon alfa-
ja beetastiteilijéit (radonin ja toronin tyttiret). Niiden pitoisuudet ilmassa ovat
normaalisti kertaluokkia suuremmat kuin esimerkiksi transuraanien pitoi-
suudet. Listiksi luonnon taustaséteilyn taso vaihtelee ajan suhteen. Osa beeta-

suurempia kuin 6,1 MeV, kun taas tirkeimpien transuraanien (plutoniumin ja
amerikiumin isotoopit) energiat ovat téitd pienempid. Automaattisella energi-
oiden erottelulla (energiadiskriminointi) pystytéizin vihentéimééin seké luon-
non beeta- ett alfasiteilyn vaikutusta. Spekiri voidaan jakaa esimerkiksi kol-
meen osaan ja tarkastella vain keskimméiiselld energia-alueella 46 MeV ole-
via piikkejd. Tyypilliselld mittauslaitteistolla, jonka tehokkuus on noin 40
prosenttia, ilman pumppausnopeus yksi kuutiometri tunnissa, keréiysaika
kahdeksan tuntia ja luonnon taustasteily 40 Bq/m?, piistizin *°Pu:n miizri-
tysrajaan 0,08 Bg/m?® .

Nestetuikelaskenta

Luvussa 4.3 on kuvattu nestetuikelaskennan periaate. Nestetuikelaskentaa
kiiytetiisin yleisimmin beeta- ja alfa-aktiivisten aineiden méérittimiseen,
mutta sitd voidaan kéytti#d myos pienenergisten gammasiteilijsiden ja ront-
gensiiteilijoiden havainnointiin. Nestetuikelaskentaa voidaan kéytti#s myos
Tsherenkovin siiteilyi lihettivien niiytteiden mittaamiseen. Menetelméi
kiiytetiin erityisesti hyviksi biokemiassa ja sairaaloissa, mutta nykyéén
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sitd hyodynnetiifin myos analysoitaessa alhaisaktiivisia ympiéiristonéytteité.
Naytteen isotooppikoostumus voidaan useassa tapauksessa tunnistaa
spektristi ja samalla mittauksella saatetaan mézrittis useita eri isotooppe-

ja. Nestetuikemenetelmélld médritettivid ympiriston radionuklideja ovat
esimerkiksi tritium, '*C, ®Sr, *°Sr, “Tc, '°Pb, ?**Rn ja *"'Pu.

Naytteen valmistus

Huolellinen niytteen valmistus on nestetuikelaskennassakin tirkess.
Niyte saatetaan usein liuosmuotoon, jolloin energian siirtyminen néyt-
teestd tuikeaineelle on tehokkainta, mutta myds kiinteitd néytteiti voi-
daan mitata. Néytteen esikésittelyssi, liuottamisessa ja konsentroinnissa
kiiytetiiin samanlaisia menetelmié kuin alfaspektrometrisiin mittauksiin
valmistettavien néytteiden kiisittelyssi: uuttoa, sulatetta, tuhitusta, haih-
dutusta ja tislausta (vertaa kohta 5.3). Tutkittava alkuaine on usein erotet-
tava kemiallisesti muista aineista, joskin vesindytteistd voidaan joitain
isotooppeja midrittid suoraan vedesti (esimerkiksi 22Rn). Niyte ja tui-
keliuos sekoitetaan homogeeniseksi seokseksi. Niiyteliuokseen ei saa

sen tuikeainemolekyyleille eiki liuos saisi olla vérillinen.

Oikeanlaisen nestetuikeseoksen ja pullon valinta ovat tirkeité optimaalis-
ten mittausolosuhteiden saavuttamiseksi. Niyte mitataan yleensi joko
muovisessa tai lasisessa nestetuikepullossa. Lasisesta nestetuikepullosta
aiheutuva tausta on muovipullon taustaa korkeampi, koska se on valmistet-
tu borosilikaattilasista, mika sisilt:d pienid mazria °K:a. Lasipullo voi kui-
tenkin olla muovipulloa parempi kiiytettidessé haihtuvia orgaanisia liuotti-
mia tai kaasumaisten aineiden méérityksessé, koska kaasumaiset aineet
voivat tunkeutua muovipullon seindmén léipi. Lasipullojen pinta voidaan
etsata, mikéi parantaa energiaerotuskyky# mittauksessa. Muoviset nestetui-
kepullot on valmistettu joko polyeteenisti tai polypropeenista. Muovipullot
voivat olla myds teflonilla pinnoitettuja tai pullot voivat olla kokonaan tef-
lonista. Pullojen koot vaihtelevat kolmesta 22:een millilitraan.

Tuikeaineseokset

Orgaanisilla tuikeaineilla on kaksi pitikomponenttia: orgaaninen aromaat-
tinen liuotin ja tuikeaine. Emulgoituvissa tuikeaineissa on lisiiksi emul-
goimisaine. Liuottimen tehtivi on liuottaa néyte ja tuikeaineet sekd siirtéi
energia tehokkaasti alfa- tai beetahiukkaselta tuikeaineelle. Yleisimmin
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kiiytettyji liuottimia ovat olleet tolueeni, ksyleeni ja 1,2,4—trimetyylibent-
seeni. Niiden kiiytté on kuitenkin vithentynyt myrkyllisyyden, hajun, ja
matalan syttymisléimpétilan takia sekii siksi, etti ne voivat tunkeutua muo-
visen nestetuikepullon seindméin lépi. Tilalle on tullut turvallisempia liuot-
timia kuten di-isopropyylinaftaleeni (DIN) tai dodesyylibentseeni (LAB).
Néilla liuottimilla on saatu my®s liséttyé laskentatehokkuutta.

Tuikeaineseokset koostuvat tavallisesti kahdesta eri tuikeaineesta. Ensim-
méinen tuikeaine vapauttaa viritysenergian valona. Emittoituvan valon aal-
lonpituus ei kuitenkaan ole aina optimaalinen havaittavaksi valomonistin-
putkissa. Toinen tuikeaine muuttaa valotuikahdusten aallonpituuden oike-
alle alueelle (kuva 5.11). Tuikeaineita on kaupallisesti saatavana useita
kymmeni#, ne ovat usein bentseeni- tai atsolipohjaisia orgaanisia yhdistei-
ti. Kéytettivi tuikeaine valitaan aina tutkittavan nuklidin ja ndytematriisin
mukaan. Néytteet ovat yleensi happo-, emés- tai vesiliuoksessa. Nestetui-
keseokset kestiviit niti liuoksia eri tavoin. Ne pystyvéit muodostamaan véi-
nestetuikeaineseos ei kesti niiyteliuosta, voivat néyteliuos ja nestetuikeai-
neseos erottua kahdeksi eri faasiksi tai seoksesta voi tulla maitomainen.
Tallsin on yleensd syytd muuttaa néyteliuoksen konsentraatiota tai niiyte-
liuoksen ja tuikeaineseoksen suhdetta. Joskus tuikeaineseoksella voi olla
myds jokin epéstabiili alue, jolla se ei kesti néiyteliuosta. Tilloin joko néyte-
liuoksen méidirin lisééiminen tai sen viihentéiminen voi parantaa tilanteen.

Nykyéén on saatavilla myds uuttavia tuikeaineseoksia, joiden orgaanises-
sa livottimessa on mukana kullekin alkuaineelle tai alkuaineryhmélle
sopiva uuttava aine. Niilli voidaan saada tutkittava nuklidi uuttumaan
suoraan liuoksesta tuikeaineeseen.

KUVA 5.11 Nestetuikeprosessi .

Radioaktiivinen nuklidi virittd& ~_ @@

liuotinmolekyylin. Témén Liuotin

jélkeen energia siirtyy molekyyli | r’;( ;Sueitggicrl]i?rr]iggi {
sisdisen siirtyman kautta uikeainemolexyyl
tuikeainemolekyylille, joka i - %:\ Primaarinen
vapauttaa viritysenergian \F/{ia:wcgr?zli(ﬂg tuikeainemolekyyli

valona. Valomonistinputki
muuttaa valon s&hkaiseksi \/

pulssiksi.
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Vuorovaikutusilmiot

Eni siiteilylajien aiheuttama tuikeilmid ja siiti syntyvi valontuotto ovat eri-
laisia. Alfahiukkasen kulkema matka jié tuikeliuoksessa lyhyeksi ja ener-
giansiirto tuikeainemolekyylille pieneksi, miki johtuu sen suhteellisen
suuresta varauksesta ja suuresta massasta verrattuna beetahiukkaseen.
Esimerkiksi 5 MeV alfahiukkasen kulkema matka tuikeliuoksessa on vain
noin yksi kymmenesosa 0,2 MeV beetahiukkasen matkasta. Téllsin alfa-
hiukkasen valontuotto energiayksikkod kohden jéi myds kymmenesosaan
beetahiukkasen valontuotosta. Alfa- ja beetahiukkasten aiheuttamat valo-
tuikahdukset ovat myos kestoltaan erilaisia. Alfahiukkasen synnyttéimén
pulssin kesto on noin 3540 nanosekuntia pidempi kuin beetahiukkasen
aiheuttaman pulssin kesto. Tté ilmistd hyviksikéyttiien voidaan niyttees-
t4 médirittis samanaikaisesti alfa- ja beeta-aktiivisia aineita.

Nestetuikelaskennassa laskentatehokkuus ldhes kaikille alfahiukkasille
on noin 100 prosenttia. Beetahajoamisen energia jakautuu beetahiukka-
sen ja neutriinon viilille, mutta niisté vain beetahiukkanen havaitaan tui-
keprosessissa. Beetaspekiri alkaa nollasta ja péittyy isotoopin maksimi-
energiaan (E,,.), eli beetaspektri on jatkuva (vertaa luku 1.2). Tuikepro-
sessissa beetahajoamisessa yhden ke V:n energia tuottaa noin 10 valofoto-
nia. Nestetuikelaskennassa beetahiukkasten laskentatehokkuus on riip-
puvainen hiukkasten alkuperiisesti energiasta. Niille beetahiukkasille,
joiden energia (E,,,.) on yli 100 keV, laskentatehokkuus on yleensi viililld

90-100 prosenttia, mutta matalammille energioille tehokkuus vaihtelee
10-60 prosentin vlill:.

Laskentatehokkuus ja vaimeneminen

Nestetuikelaskennassa tiytyy ennen varsinaista niytteen mittausta mé-
rittéid kiytettyjen mittausolosuhteiden vaikutus mitattavan nuklidin las-
kentatehokkuuteen. Laskentatehokkuuteen vaikuttavat vaimeneminen,
nestetuikeliuos, néytteen tilavuus seké nestetuikepullon materiaali.

Ydinhajoamisessa vapautunut energia tai tuikemolekyylin viritystilasta va-
pautunut valontuikahdus voi absorboitua liuottimeen ja jéizid4 havaitsemat-
ta valomonistinputkissa: tapahtuu vaimeneminen. Vaimeneminen voi olla
joko kemiallista vaimenemista tai vérivaimennusta. Kemiallisessa vaime-
nemisessa absorboituu siteilyn energia ja viirivaimenemisessa valofotonit.
Kemiallinen vaimeneminen voi tapahtua joko ennen tai jilkeen tuikeaine-
molekyylin virittymisen. Vaimenemisessa energia voi joko absorboitua ko-
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konaan, jolloin valotuikahdusten lukumééiriid viihenee, tai vain osittain, jol-
loin valotuikahdusten intensiteetti heikkenee ja pulssi rekistersityy alem-
mille kanaville spekitrissd. Virivaimenemisessa néytteessi oleva viri ab-
sorboi valofotonit ennen kuin ne havaitaan valomonistinputkissa. Keltainen
virl vaimentaa eniten.

Beeta-aktiivisuutta médritettéiessd vaimeneminen on riippuvainen nukli-

din beetaenergiasta (E,,,.). Mitd pienempi on méiritettéiviin nuklidin bee-

m
taenergia, sitd suurempi on vaimenemisen vaikutus. Alfa-aktiivisuutta
méiritettiessi vaimenemisella on vihéisempi vaikutus. Néytteen vaime-
nemisen kasvaessa monoenergisen alfahiukkasten aiheuttama piikki siir-
tyy alemmille kanaville spektrissi. Vaimeneminen muuttaa myos alfa-
hiukkasen aiheuttaman piikin leveytti, miké heikentédé energian erotus-
kyky#, jolloin huippujen erottaminen toisistaan vaikeutuu. Kaikki liuotti-
met — olivatpa ne osana tuikeliuosta tai tarkoitettuja liuottamaan néytetti

— atheuttavat vaimenemista. (kuva 5.12).

Kiinteiti aineita mitattaessa niyte pannaan suoraan tuikeaineeseen.
Tilloin ei yleensd esiinny kemiallista vaimenemista. Sen sijaan véri-
vaimenemista saattaa eslintyé, jos mitattava néiyte on virillinen. Véri-
vaimeneminen on otettava huomioon myos Tsherenkovin siteilyd ha-

vainnoitaessa.
2000
WW"/ Tislattu vesi
1780~ wiph/ 2N HCL
i 3N HCL
1500~ i/ BN HCL
wipi! 10N HCL
12501~
1000
E
2 750
500~
250~
% 400 500 800 900

Kanava

KUVA5.12 Esimerkki vaimenemisesta

Tyttdriensd (°Bi ja 2'°Po) kanssa tasapainossa olevan #°Pb:n spektri eri lailla vaimentuneena.
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Vaimenemisen mairittaminen

Kemiallisen vaimenemisen méérittimiseen voidaan kéyttéd lukuisia eri-
laisia menetelmid, joista yleisimpii ovat siséisen standardin menetelmé,
ulkoisen standardin menetelmi ja vaimenemiskéyriin tekeminen. Véri-
vaimenemista voidaan poistaa ndytteen virii muuttavilla lisdaineilla ja
valitsemalla sopiva tuikeaineseos.

Sisiisen standardin menetelmé on vanhin ja varmin, mutta samalla myos
tyoliin tapa méérittid nédytteen vaimeneminen. Néytteeseen liséitiéin tun-
nettu méérd yleensi samaa isotooppia kuin itse mééritettivi nuklidikin.
Niyte mitataan ennen standardin liséiysté ja standardin liséiyksen jilkeen.
Standardin lisdéminen ei saa lisiitd ndytteen vaimenemista. Niistd kah-
desta mittauksesta voidaan jokaiselle néiytteelle méérittiz laskentatehok-
kuus kaavalla

cpm, — cpmy

Laskentatehokkuus (%) = - 100, (5.4)

dpm

missé cpm, on néytteen antama pulssiméérd minuutissa, cpm, on néytteen
ja lisdtyn standardin antama pulssimééré, ja dpm on standardin tunnettu
aktiivisuus (hajoamista minuutissa).

Ulkoisen standardin menetelmé on yleisimmin kiiytetty. Siind mitataan
heikkoa gammasiiteilyé lihettiivin ulkoisen standardin Comptonin
spekitri, jota hyviksi kiiyttden mééritetisin niytteen vaimentuminen. Ul-
koinen siiteilyldhde sijaitsee tuikelaskurissa ja se voidaan tuoda auto-
maattisesti ndytepullon ldheisyyteen. Niiyte mitataan ensin ilman ul-
koista standardilihdettd, jolloin havaitaan néytteestd itsestééin lihtevét
fotonit. Kun ulkoinen siteilyliihde tuodaan mitattavan néytteen vie-
reen sen lidhettimét gammakvantit osuvat tuikenesteeseen. Comptonin
elektronit synnyttivit spektrin, jossa vaimentuminen on samanlainen
kuin mitattavan niytteen spektrissd. Ulkoisen standardin avulla mééri-
tetty nédytteen laskentatehokkuus voidaan esittidd vaimennusparametrin
funktiona. Nestetuikelaskimissa yleisimmin kéytettyjd ulkoisia stan-
dardeja ovat '**Ba, *’Cs ja '*?Eu. Vaimennusparametrille kiiytetizin eri-
laisia merkintoji, kuten SQP(E) (ulkoisen standardin spektrin vaimen-
nusparametri), tSIE (ulkoisen standardin muuttuva spekri-indeksi) ja
H# (Horrockin luku). Vaimennusparametrit mééritetézin eri menetel-
milld kéyttiden eri ulkoista standardilidihdetté niiytteen vieressi tai ala-
puolella.
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Vaimenemisen méérittéimiseksi voidaan tehdé vaimennussarja. Se on ka-
librointikéyré, jossa laskentatehokkuus esitetiiéin yleensi vaimennuspa-
rametrin funktiona. Siiné tutkittavan aineen samaa isotooppia mitataan
eri tavoin vaimennettuna. Mitattavien standardiniytteiden tulee olla sa-
malla lailla valmistettuja kuin varsinainen niiyte. Helpoin tapa on ostaa
valmiiksi sinetdityji ja puhtaita standardeja, jotka ovat eriasteisesti vai-
mentuneita. Kaupallisesti on saatavissa ainakin *H- ja '*C-standardeja.
Toinen tapa on tehdi standardinéiytteet itse ja liséitd nithin eri méiri vai-
mentavaa ainetta. Téitd menetelmid tulisikin kéytti, jos niytteestd méd-
ritetéiéin enemmén kuin yhden radionuklidin aktiivisuus ja silloin, kun
aktiivisuuspitoisuus halutaan mééirittédéd erittéin tarkasti. Vaimentavina
aineina voidaan kiyttid eri kemikaaleja esimerkiksi nitrometaania
(CH4NO,), hiilitetrakloridia (CCl,), asetonia, vettii tai vérillisié viiriainei-
ta. Niytteen vaimentuminen voidaan mérittédi myos kéyttimélld vaimen-
tavana aineena ainetta jota niiytteessi on jo itsessééin, esimerkiksi happoa
johon néyte on liuotettu.

Taulukossa 5.2 on esitetty eri nuklidien tyypillisid laskentatehokkuuksia

ja médritysrajoja tietyilléi nestetuikeaineseoksilla.
Nestetuikelaskentaa hairitsevat ilmiot

Térkeimmét huomioitavat héiristekijéit ovat tausta, luminesenssi, staatti-

nen sihkd ja niytepullon seindefekti, johon voidaan vaikuttaa valitsemal-
la oikeanlainen liuotin ja tuikepullo (vertaa kappale Tuikeaineseokset).

Maéritettava nuklidi | Tuikeaine Seossuhde Tehokkuus, |Maéaritysraja |Mittaus-
% Bg/nayte aika, min

Radon-222 Ultima Gold XR 10 mI H,0 + 290 0,002* 60

(Po-214, Po-218, Rn-222) |(Packard) 12 ml tuikeaine

Lyijy-210 Ultima Gold AB 1ml1MHNO, + 190 0,01 180

(Pb-210, Bi-210) (Packard) 20 ml tuikeaine

Strontium-90 Lumagel 1,8 ml1 M HCI+ |195-200 0,002 600

(Sr-90, Y-90) (Lumac) 11 ml tuikeaine

Tritium Optiphase Hisafe 3 (9 mlI H,0 + 21 0,015 300
(Wallac) 10 ml tuikeaine

Teknetium-99 Ultima Gold AB 4 mlH,0 + 75 0,004 600
(Packard) 16 ml tuikeaine

Taulukko 5.2.

Tyypillisia laskentatehokkuuksia ja mééritysrajoja tietyille aktiivisuusmaarityksille eri nestetuike-
seoksilla. Suluissa on ilmoitettu nuklidit, joiden perusteella tulos lasketaan. Mittalaitteena Wallac,
Quantulus (*Wallac, Guardian).
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Tausta

Tausta aiheutuu useasta eri ldhteestd ja se pyritdéin saamaan niin ma-
talaksi kuin mahdollista, jotta laskentalaitteen suorituskyky saataisiin
mahdollisimman suureksi. Suorituskykyd kuvataan hyvyystekijilld
(E*/B), missi E on nestetuikelaskurin laskentatehokkuus ja B taustan
man suureksi. Tausta syntyy kosmisesta ja muusta ympériston séiteilysti
sekd nestetuikelaskurin ja valomonistinputkien kohinasta. Ympiristosti
tuleva siteily vuorovaikuttaa laskentalaitteiden materiaalien kanssa
aiheuttaen Comptonin sirontaa, Tsherenkovin siteilyi seké pienenergisti
gamma- ja rontgensiiteilyd. Néiden vaikutus nihdéiin herkésti beetas-
pektrissi. Beetatausta onkin alfataustaa huomattavasti suurempi.

Taustaa voidaan viihent erillisillé lyijysuojilla, alentamalla valomonistin-
putkien jénnitetti, suojaamalla valomonistinputket tai kiyttdmélld tuike-
aineliuoksia ja néytepulloja, joiden oma aktiivisuus on mahdollisimman
pieni. Laskentalaitteessa olevalla koinsidenssisuojalla voidaan véltti#d yh-
va-analysaattorissa. Tilléin valomonistinputkista aiheutuva kohina ja fosfo-
resenssi vithenevit. Kosmisen séteilyn aiheuttama tausta voidaan eliminoi-
da hyvin tehokkaasti antikoinsidenssivartijalla varustetussa laskentalait-
teessa.

Itse néytteesti taustaa aiheutuu nestetuikepullosta, tuikeaineesta seké liu-
ottimesta, johon niyte liuotetaan. Lisiiksi huoneilman radon ja sen hajoa-
mistuotteet voivat atheuttaa taustan kohoamista, jos mittalaitteita ei ole si-
joitettu alhaisaktiivisiin huoneisiin. Valomonistinputkien aiheuttamaa ko-
hinaa voidaan vithentii myos laskemalla tuikeilmaisimen limpétilaa.

Luminesenssi

Luminesenssi-ilmiossid molekyylin viritystilan purkautuessa sithen ab-
sorboitunut energia vapautuu valofotonina. Siind molekyyli on virittéiyty-
nyt jonkin muun kuin radioaktiivisen aineen vaikutuksesta. Nestetuike-
laskennassa luminesenssi voi olla hiiristekiji, mutta sitd voidaan kayttii
myds hyodyksi mittauksissa.

Fotoluminesenssissa tuikeliuoksen molekyylit virittyviit ultravioletti-
valon vaikutuksesta. Fotoluminesenssi voidaan eliminoida séilyttéiméllia
néytteitd ennen mittausta pimetissi tilassa. Kemiluminesenssissa tuike-
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aineen molekyylit virittyvit kemiallisen reaktion seurauksena. Kemilu-
minesenssii voi esiintyd, jos tuikeliuokseen lisiitéiéin emiiksisté liuotinta
tai jos niyte sisiltié esimerkiksi vetyperoksidia. Kemiluminesenssi on
yhden fotonin aiheuttama tapahtuma, mutta fotonien lukumééri voi olla
niin suuri — riippuen néytteen koostumuksesta ja pH:sta — ettd niiden
eliminoiminen koinsidenssilld ei aina onnistu. Kemiluminesenssia voi-
daan viihenti# neutraloimalla emiiksiset néytteet, kiyttaméilld kemilumi-
nesenssia vihentivii tuikeaineita, tai limmittimélli néiytteitd 40°C:ssa.
Sitd voidaan viihentisi myos laskemalla tuikeilmaisimen lampétilaa, jol-
loin kemialliset reaktiot hidastuvat. Uudenaikaisissa nestetuikeilmai-
simissa onkin automaattinen jiihdytys. Luminesenssi-ilmisiden tuotta-
ma valo viihenee ajan funktiona, jolloin niytteiden seisottaminen ennen
mittausta myds vihenté sitd. Oikeilla kanava-alueiden valinnoilla voi-
daan poistaa luminesenssin aiheuttamat pulssit spektristi.

Bioluminesenssia esiintyy biokemiallisessa reaktioissa, missd ndmé re-
aktiot aiheuttavat valonmuodostusta. Bioluminesenssissa valofotonien
tuotto on huomattavasti suurempi verrattuna radioaktiivisessa hajoami-
sessa syntyviin valontuottoon.

Staattinen sihko

Staattista sihkod syntyy yleensé ndytepullon pinnalle pulloa késiteltdes-
sii. Kestoltaan ilmi on varsin pitk ja ndytettd mitattaessa staattinen sih-
ko tuottaa satunnaisia pulsseja. Muovipullojen pinnalle staattista séihko-
varausta syntyy enemmén kuin lasipullojen pinnalle. Staattista séhkod
syntyy enemmiéin silloin kun ilman suhteellinen kosteus on alhainen. Siitd
aiheutuvaa héiriotd voidaan vilttéd pitimélld nédytteenkésittelyhuoneen
kosteus riittiviin korkeana ja pyyhkimélli ndytepullot ennen mittausta
kostealla ja mahdollisimman viihiinukkaisella paperilla.

Kiinteiden naytteiden mittaaminen

My®és kiinteiti néytteitéd mitataan nestetuikemenetelméillé. Tzlloin mittaus-
geometria on erilainen kuin liukoisessa muodossa olevan homogeenisen
niiytteen geometria (kuva 5.13). Kiinteiit néytteet voidaan mitata suoraan
lasikuitu-, kalvo- tai paperisuodattimelta. Suodatinpaperille keriitty néyte
kuivataan ja siirretéifin nestetuikepulloon, missi on pieni méiré kiintedlle
aineelle sopivaa nestetuikeainetta. Aktiivisuus mitataan, kun paperi on ko-
konaan kostunut tai peittynyt tuikeaineella.
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KUVA 5.13 Kiinteédn ja nestemédisen naytteen mittausgeometriat

Kiintedn naytteen (esimerkiksi suodatinpaperi) ja nestemaisessad muodossa olevan naytteen
mittausgeometriat.

Kun kiinted niyte on nestetuikeseoksessa, voi niytteen liukeneminen ta-
pahtua eri tavoilla. Mittauksen toistettavuus on yleensi hyvé, jos néyte ei
liukene lainkaan tuikeseokseen, vaan se saadaan sekoitetuksi siihen tasai-
sesti. Till6in vaimentuminen on vakio, samoin kuin laskentatehokkuus. Jos
kiinted niiyte liukenee kokonaan tuikeaineeseen, 2m-geometria muuttuu
Am-geometriaksi. Jos niiyte liukenee vain osittain tuikeaineseokseen, mitta-
uksen toistettavuus kérsii, koska liukeneminen voi olla joka kerta erilainen.
Niyte voi myds saavuttaa tuikeaineseoksessa tasapainotilan ajan kuluessa.
Néyte mitataan kun tasapainotila on saavutettu.

kuttavat itseabsorption suuruuteen. Suurin laskentatehokkuus saavutetaan
yleensi kiyttiien lasikuitusuodattimia ja pienin kromatografiapapereria. Ko-
konaisuudessaan laskentatehokkuus ja mittauksen toistettavuus riippuvat
mitattavan nuklidin energiasta, néiytteen liukenemisesta, suodatinmateriaa-
lista ja sen paikasta nestetuikepullossa seké nidytemolekyylin koosta.

Usean nuklidin samanaikainen maarittaminen

Radionuklidien samanaikaisen méérityksen tarkkuuteen vaikuttavat tut-
kittavien alfa- ja beetahiukkasten energiat. Samanaikainen méiiritys on
hankalaa silloin, kun energiat ovat liian lihelli toisiaan. Vaikeinta on méé-



SATEILY JA SEN HAVAITSEMINEN

@ STUK

180
#Sr+%°Y:n beetaspektrin
\'\w\\, 18 paivaa erotuksen jalkeen aiheuttama lisdys
95r+°°Y tasapainossa
150 |-
Vuorokausi erotuksen jalkeen Sisaankasvanut *Y+%Sr
120 -
90—
3
g
60—
. 8Srrpieni|maara *°Y
Tsherenkov-spektri (*°Sr)
30~
0 1 AP 1 1 1 1 1
0 100 200 300 400 500 600 700 800 900 1000

Kanava

KUVA 5.14 %Sr:n ja *Sr:n nestetuike- ja Tsherenkov-spektrit

Ympdristondytteen strontium-analyysissa tuoreen laskeuman tilanteessa pitda pystya maaritta-
madn seka ®Srettd *Sr. Néytteests erotetaan ensin strontium kemiallisesti. TAmén jélkeen néyte
mitataan valittdmasti iiman tuikeainetta, jolloin saadaan ®Sr:n Tsherenkov-spektri. Sen jilkeen
lisataan tuikeaine ja saadaan nestetuikespekiri, jossa ovat mukana #Sr, ®Sr ja ®Sr:n tytarnuklidi Y,
jonka m#&ra kasvaa noin 18 paivén ajan tasapainotilaan *Sr:n kanssa. Spektrien ja etukateen
tehtyjen kalibrointien avulla pystytédén laskemaan #Sr:n ja ®Sr:n méarat ndytteessa.

rittdd samanaikaisesti usean nuklidin beeta-aktiivisuutta, koska beetas-
pektri on jatkuva (nollasta hajoamisenergiaa vastaavaan maksimiarvoon
E,..0)- Télloin jokaisen nuklidin laskentatehokkuus tiytyy méérittid erik-
seen. Nuklidien maksimienergioiden on lisiiksi erottava toisistaan merkit-
tivisti (yleensi tekijilld 3—4). Kuvassa 5.14 on esitetty *Srn (E,,, = 1 492
keV), ®Sr:n (E,,.. = 546 keV) ja sen sisdiinkasvavan tyttiren *Y:n (E,, =
2 282 keV) eri ajankohtina mitatut beeta-spektrit ja Tsherenkovin spekiri.

Usean alfa-aktiivisen aineen samanaikainen méiritys onnistuu, mikali
erotuskyky on riittéviin hyvii erottamaan alfapiikit toisistaan. Nestetuike-
laskennassa ei kuitenkaan saavuteta ldheskién niin hyvid erotuskykyé
kuin alfaspektrometrisissa mittauksissa. Jos piikkien huiput erottuvat toi-
sistaan riittéivisti, voidaan ndytteen analysoinnissa kéyttdid hyviksi kau-
pallisia piikinsovitusohjelmia. Esimerkiksi vesiniytteen 2*U- ja #*3U-pi-
toisuudet voidaan méidrittéid nestetuikespektrometrilld, jos uraani saa-
daan erotettua niytteestii kemiallisesti puhtaana ja pullon ja tuikeainese-
oksen valinnalla pééstiddn optimaalisiin mittausolosuhteisiin. Tillsin
uraanin méiritysrajaksi 250 millilitran niytteelle saadaan 10 mikrogram-
maa litrassa kéyttden viiden tunnin mittausaikaa.
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Alfa- ja beeta-aktiivisuuden samanaikainen maérittiminen

Siteilyn aiheuttama valopulssi muodostuu nopeasta ja hitaasta osasta.
Alfahiukkanen tuottaa ajallisesti pitempii pulsseja kuin beetahiukkanen
johtuen sen suuremmasta ominaisionisaatiokyvysti (vertaa kappale Vuo-
rovaikutusilmiot). Alfa-beeta-erottelu perustuu pulssin kestoaikaan. Yh-
tend sovellutuksena téstéd on pulssinmuotoanalyysi (PSA), jossa méérite-
téin optimaalinen erottelutaso eli PSA-taso. Kun PSA-taso valitaan oi-
kein, mittalaite erottelee pulssit monikanava-analysaattorin kanava-alu-
een eri puolikkaisiin. Téll6in beetasiteilyn aiheuttamat pulssit ovat ana-
lysaattorin kanava-alueen ensimméiisessé puolikkaassa ja alfasiiteilyn ai-
heuttamat toisessa puolikkaassa. Niin voidaan yhdelld mittauksella méé-
rittéid samanaikaisesti néiytteen alfa- ja beeta-aktiivisuus.

Optimaalinen PSA-taso miidritetéisin standardindytteillsi, ja se on mééri-
tettéivii mittausolosuhteiden mukaan. Standardingytteiksi valitaan puh-
das beetasiiteiliji (esimerkiksi 2P, °Cl), puhdas alfasiiteiliji (esimerkiksi
21Am) ja taustaniiyte. Standardinziytteiden on oltava koostumukseltaan
samanlaisia kuin mitattavat niytteet. Ne mitataan eri PSA-tasoilla etsien
se optimaalinen taso, jossa alfahiukkasten vuoto beetahiukkasten kana-
va-alueelle on yhté suuri kuin beetahiukkasten vuoto alfahiukkasten ka-
nava-alueelle. Kuvassa 5.15 on esitetty eréiin tillaisen mittaussarjan tu-
lokset. Kuvassa 5.16 on tyypillinen vesindytteen radonmittauksessa alfa-
beeta-erottelulla saatu spekiri.

1.8
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KUVA 5.15 PSA-tason maaritys

21Am:n ja ®Cl:n avulla tehty PSA-tason mééritys alfa-beeta-erottelulle. Téssé esimerkissé
padstaan parhaaseen erotuskykyyn PSA-arvolla 102.
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KUVA5.16 Vesinaytteen spektri

Vesindytteen radonmittauksessa alfa-beeta-erottelulla saatu spektri. 2Rn on tasapainossa
lyhytikéisten tyttariensa 2'®Po:n, #*Pb:n, 2Bi:n ja #*Po:n kanssa.

Optimaalisen PSA-tason méérittiminen ei ole aina mittauksen kannalta
tirkedti, jos halutaan mitata néytteessi olevista alfa- ja beeta-aktiivi-
suuksista vain jompaakumpaa. T#lloin PSA-taso sifidetiiin sellaiseksi,
ettd yhtiiin alfa-hiukkasen aiheuttamaa pulssia ei vuoda beeta-spekirin
kanava-alueelle tai piinvastoin.

Tsherenkovin sateilyn maaritys nestetuikelaskennalla

Tsherenkovin siiteilyn periaate on kuvattu luvussa 4.3. Tsherenkovin si-
teilyn tuottaman valon voimakkuus on alhainen ja se havaitaan usein
spekirin pienenergisessé pidissi. Tsherenkovin siteilyn mittaaminen ei
onnistu nuklideista, joiden beetaenergia on pieni, ellei viiliaineena kiiyte-
té liuotinta, jolla on suuri taitekerroin. T#llin laskentatehokkuus on niin
alhainen, ettd mittaaminen ei kéytinnossi ole jiarkevii. Tsherenkovin si-
teilysi on hyodynnetty esimerkiksi seuraavien nuklidien aktiivisuuksien
mae = 1 370 ke V), 219Bi (E,.. = 1 160 ke V), Y
=2 290 keV), *°Mn (E,.. = 2 840 keV), *Na (E,.. = 1 390 keV) ja
=1710keV).

midrittimisessd: “CAu (E

(E max
2P (E

max

max

Tsherenkovin séteilyn etuna nestetukelaskentaan verrattuna on suurem-
pien nidyteméérien kiytto ja helppo niiytteen valmistus. Suurenerginen
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beetasiiteily voidaan havaita suoraan liuoksesta ilman ettéd mitattavaan
niiytteeseen tarvitsee lisitd tuikeainetta. Télloin viltytdin kemialliselta
vaimentumiselta eiké vilttiméttd synny vaikeasti kisiteltivii radioaktii-
vista ainetta sisiltivid orgaanista jétetti. Niyte voidaan livottaa lukuisiin
eri livottimiin: orgaanisista liuottimista vahvoihin hapettaviin happoihin
(muun muassa perkloorihappoon), joita nestetuikeaineet eiviit kesti.

Menetelmiin heikkona puolena on huono laskentatehokkuus verrattuna
alfa- tai beetamittaukseen (taulukko 5.3). Télloin mééritysraja on kor-
keampi kuin olisi saman niiytteen alfa- tai beetamittauksessa. Tyypilli-
nen laskentatehokkuus edelld mainituille radionuklideille on 35-55
prosentin viililld riippuen viirivaimennuksesta. On kuitenkin olemassa
orgaanisia aineita, joilla laskentatehokkuutta on pystytty nostamaan
aina 80 prosenttiin. Tsherenkovin siteilyn mittaamisessa on tirkeid,
ettd mittausalue on asetettu kanava-alueen alkupéiihiin, jotta vain pie-
niamplitudiset Tsherenkovin siteilyi vastaavat pulssit tulevat havaituk-
si analysaattorissa.

5.5 | Muut maaritysmenetelmat

Matalataustainen alfa- ja beetalaskenta verrannollisuuslaskurilla

Verrannollisuuslaskurin toimintaperiaate on kuvattu kappaleessa 4.2.
Laskurilla, jonka taustasiiteily on saatu matalaksi niin sanotulla vartija-
putkella, voidaan mitata pienié aktiivisuuspitoisuuksia. Tillaisessa mit-
talaitteessa ilmaisin tai ilmaisinryhmé on ympiiroity vartijaputkella, jolla
saadaan aikaan antikoinsidenssisuojaus kosmista séteily ja osaa ulkois-
ta gammasiiteilyé vastaan.

Kuvassa 5.17 on esimerkki matalataustaisen verrannollisuuslaskurin raken-
teesta. Néytteesti tulevat alfa- ja beetahiukkaset pétiseviit ohuen ikkunan lzipi
ilmaisimeen, mutta eiviit enéii sen léipi vartijaan, joka on suojattu esimerkiksi
kuparikerroksella. Sen sijaan kosminen siteily ja osa ulkoisesta gammasétei-
lysti lipiiseviit seki ilmaisimen etté vartijan ja aitheuttavat niissd samanai-
sidenssipiirissi. Yleensi ilmaisin on sijoitettuna lyijysuojaan, jolloin ulkoisen
gammastiteilyn osuutta saadaan vihennettyi lis#d. Parhaimmilla laitteistoilla
beetamittauksissa taustasiteilyn taso on alle 0,1 pulssia minuutissa.
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rin ilmaisinosasta

Verrannollisuuslaskurilla voidaan havainnoida joko alfa- ja beetaséteilyi
yhdessii tai sitten kumpaakin erikseen. Alfasiiteilyn ominaisionisaatio on
paljon suurempi kuin beetaséiteilyn ja se aitheuttaa suuremman analogisen
signaalin vahvistimelle. Alfa- ja beetapulssien amplitudit eroavat toisistaan
huomattavasti. Kun laitteeseen asetetaan amplitudia erottavia kynnyksi,
saadaan alfa- ja beetahiukkasten aiheuttamat pulssit eri kanaviin. Beeta-
hiukkasten kanava-alueella on kaksi erilaista erotuskynnysti. Pienet bee-
tapulssit vahvistetaan ensin esimerkiksi 20-kertaiseksi, jolloin ne ylittiviit
ensimméisen erotuskynnyksen. Myos alfapulssit ylittéiviit sen. Toinen ero-
tuskynnys on niin suuri, etté vain alfapulssit meneviit sen léipi alfahiukkas-
ten kanava-alueelle. Joidenkin alfahiukkasten energia heikkenee kuiten-
kin matkalla ilmaisimelle ja ilmaisimessa niin paljon, etteiviit niiden aihe-
beetahiukkasten kanava-alueelle. Osa suurienergisistéi beetahiukkasista
voi puolestaan aiheuttaa pulsseja alfahiukkasten kanava-alueelle. Yleensi
tillainen vuoto on vain muutaman prosentin luokkaa. Se on kuitenkin otet-
tava huomioon méiritettiessi pieniéi aktiivisuuspitoisuuksia.

Niytteen on oltava verrannollisuuslaskurissa mittausalustalla ohuena
kerroksena. Maéritettiviin nuklidin alkuaine joudutaan liihes aina erotta-
maan radiokemiallisesti muista aineista. Niiyte on yleensi sakkana, jonka
mukana tutkittava nuklidi on saostunut. Siteilyn absorptio ja sironta pre-
paraatista ja preparaatin ja ilmaisimen vilisessd ilmakerroksessa seki
takaisinsironta mittausalustalta ja ilmaisimen ikkunasta aiheuttavat ha-
jontaa tuloksiin. Laitteiston kalibrointi onkin tillaisella mittausjrjeste-
lylld tyoldstd. Jotta saadaan laskentatehokkuus médritettyd mahdollisim-
man tarkasti, on tutkittavan néytteen ja standardindytteen oltava saman-
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laisia sekéd koostumuksen ettii mittausgeometrian suhteen. Kéytinnossi
joudutaan valmistamaan sarja eripaksuisia standardinéytteitd, joiden
mittaustuloksista saadaan kalibrointikiyré. Kéyriltd voidaan lukea las-
kentatehokkuus néytteen massan funktiona. Esimerkiksi strontiumméi-
rityksissd #Srin (E,, = 1 470 ke V) laskentatehokkuus karbonaattisakas-
ta mitattaessa on noin 40 prosenttia, kun taas “Sr:n tytarnuklidin *Y:n
(E,u = 2 270 keV) laskentatehokkuus oksalaattisakasta on noin 50 pro-
senttia. Ohutta akryylindytetti kiyttien C:lle (E,,. = 157 keV) saadaan
noin 20 prosentin laskentatehokkuus.

max

Pienenergisii beetanuklideja kuten tritiumia ja C:ti seki alfa-aktiivisia
nuklideja voidaan méérittédd myos ikkunattomalla verrannollisuuslasku-
rilla. T&llsin néyte sekoitetaan suoraan tiytekaasuun, jolloin sopivilla
mittausjérjestelyilld voidaan saavuttaa ldhes 4m-geometria. Samalla vél-
tytdsin absorptio- ja sirontaongelmilta. Menetelméé kiiytetiitin esimerkik-
si radiohiiliajoituksissa ja tritiumin méidrittimisessé ilmandytteisti. Hiili-
ajoitusmenetelmiissi "*C on joko hiilidioksidina tai metaanina, jolloin se
sekoittuu hyvin tiytekaasuun. Ilmassa olevan tritiumin méérityksissi
kéytetiisin tiytekaasuna ilmaisimen ldpi virtaavaa ilmaa. Ilmaisin on mo-
nimutkainen koostuen useista anodilangoista ja katodisilmukoista.

Veden radonpitoisuus voidaan mérittdé ikkunattomalla verrannollisuus-
laskurilla. Vesindiytteen radon saadaan tarttumaan argonkaasuun argon-
kuplituksella. Argon puhdistetaan ja ohjataan ilmaisimeen. Radonin alfa-
aktiivisuus voidaan mitata 25 prosentin tehokkuudella.

Verrannollisuuslaskurilla mitataan yleensi niytteen kokonaisaktiivisuus,
joten néiytteiden radiokemiallinen puhtaus on osoitettava muilla keinoin.
Niitii keinoja ovat joko tutkittavan nuklidin puoliintumisajan tai tytérnukli-
dien siséinkasvun seuraaminen seké gammaspektrometriset mittaukset.

Nestetuikelaskenta on nykyiin suurelta osin korvannut matalataustaisen
beeta- ja alfalaskennan. Kuitenkin verrannollisuuslaskuria kéytetin edel-
leen paljon méiritettiessd esimerkiksi ympiiristonéytteiden strontium-pi-
toisuuksia. Menetelmé on nopeampi ja edullisempi kuin nestetuikelasken-
ta, koska useissa laitteissa voidaan mitata jopa 15 niiytettii yhdelli kertaa.

Beeta-aktiivisuuden maarittaminen puolijohteella

loni-istutettu PIPS-puolijohdeilmaisin voidaan valmistaa myos beetalas-
kentaa tai elektronispektroskopiaa varten. Téllainen ilmaisin on valmistet-
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tu eri lailla kuin vastaavat alfaspektrometriassa kiytetyt ilmaisimet (katso
luku 5.3, kohta Mittaus puolijohteella). [Imaisimessa oleva pii on leikattu
kiteen poikkisuuntaan, jolloin beetahiukkasen kanavoituminen on estetty.
Kanavoituessaan beetahiukkanen ei menetii energiaansa kiteessi normaa-
lilla tavalla, vaan “kanavoituu” ja kulkee siten kiteen ldpi. Absorboivan
kerroksen minimipaksuus on esimerkiksi 475 mikrometrid, jolloin kaikki
alle 400 keV:n elektronit absorboituvat tihin kerrokseen. Mybs suurem-
pienergiset beetahiukkaset voivat absorboitua kiteeseen riippuen niiden
kulkureitistd. Beetaenergian havaitsemiskynnyksen mégréisvit ilmaisimen
koko ja taustakohinan taso; tavallisesti se on vililld 2075 keV.

Hankaluutena mitattaessa puolijohdeilmaisimilla on ilmaisimesta tai néyt-
teestd aiheutuva takaisinsironta, seki konversioelektronien, Comptonin si-
ronnan ja gammasiteilyn aiheuttama tausta. Tehokkuuskalibrointi onkin
tehtéivi beetamittauksiin samalla lailla kuin verrannollisuuslaskurille, jon-
ka lisiiksi on kiiytettivi vield monienergisid merkkiaineita (katso kappale
matalataustainen alfa-ja beetalaskenta verrannollisuuslaskurilla). Mittauk-
sissa saavutettu erotuskyky ei ole kovin hyvi, ja laskentatehokkuus jii
usein huonommaksi kuin verrannollisuuslaskurilla mitattaessa. Menetel-
méd ollaan kehittiméissé siten, etté kiytetidn useampaa PIPS-ilmaisinta
yhti aikaa erillisesséi mittauskammiossa, jolloin saadaan suurempienergis-
td beetasiteilyi (esimerkiksi “°Sr ja *Y) havaittua pienemmiilli taustalla.
Prototyyppi tillaiselle mittauslaitteistolle on jo olemassa.

ta voidaan hysdyntédé myos ilmapolynéytteiden beeta-aktiivisuuden mé-
rittiimisessi (katso kappale jatkuvatoiminen alfaspektrometria).

Ihmisessa olevien radioaktiivisten aineiden mittaus

Gammaspektrometrinen kokokehomittaus on térkein suora mittausmene-
telmd, jolla ithmisessi olevien radioaktiivisten aineiden méiiriit voidaan
selvittidd. Kokokehomittaus perustuu ihmiskehossa olevien radioaktiivis-
ten aineiden hajotessaan lidhettiimin gammaséteilyn havaitsemiseen.

Siteilyturvakeskuksessa on kaksi kokokehomittauslaitteistoa. Toinen on
kiintedisti laboratorioon asennettu "IRMA 17 (Thmisen radioaktiivisuuden
mittauslaitteisto, kuva 5.18) ja toinen kuorma-autoon asennettu "IRMA
27 (kuva 5.19). Myos Helsingin yliopiston kemian laitoksen radiokemian
laboratoriossa on seké kiintedsti ettéi litkkuvaksi asennetut laitteistot.
Suorilla mittauksilla voidaan mitata my®s eri elinten ja ihmisen osien si-
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2,05 m

1,93 m

KUVA5.18 IRMA 1

STUKin kiintedsti asennettu
ihmisen radioaktiivisuuden
mittauslaitteisto, IRMA 1.
Nal(Tl) ilmaisimet ja toinen
puolijohde on sijoitettu
ympyrénmuotoiseen
kannatuskehikkoon. Sangyn
alla on toinen puolijohdeilmai-
sin. Mitattava ihminen makaa
sangylld, joka kulkee kehén
|épi mittauksen aikana.
Mittaus kestdd yleensé noin
30 minuuttia.

KUVA5.19 IRMA 2

STUKin liikkuvaan mittauslaboratorioon sijoitettu kokokehomittauslaitteisto IRMA 2. Taustasateilyn
vahentédmiseksi mittaustuoli ja ilmaisimen ympdrilld oleva suojus on tehty lyijystd. llmaisinosa
vedetddn paikalleen kun ihminen on asettunut mittaustuoliin. Mittaus kestéa yleensa 17 minuuttia.
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siltimien radionuklidien miitirét: esimerkiksi kilpirauhasessa olevan ra-
daan mitata pienille energioille soveltuvilla ilmaisimilla. Valmiustilan-
teissa kiytetédin kilpirauhasmonitoreita ja muita yksinkertaisempia lait-
teistoja. Néiden kanssa voidaan siirtyéi paikkakunnalta toiselle silloin,
kun halutaan nopeasti kartoittaa radioaktiivisen laskeuman aiheuttama
siteilyaltistus.

Varsinainen gammaspektrometrinen mittaus ja tulostenkiisittely on suu-
relta osin samanlainen kuin luvussa 5.2 esitetty, joten alla kuvataan vain
siitd poikkeavia asioita.

Ilmaisimet, tausta ja mittausgeometria

Kokokehomittauksissa kéytetiiin tuikeilmaisimia (Nal(Tl)) ja puolijohdeil-
maisimia (HPGe). Aikaisemmin Nal(Tl)-ilmaisimet olivat suositumpia pa-
remman havaitsemistehokkuutensa ansiosta. Suurten puolijohteiden tultua
markkinoille yhii useammassa laboratoriossa on siirrytty niiden kéyttoon.
Nal(Tl)-ilmaisimen haittana on vaatimattomampi energian erotuskyky (kuva
tilvisia aineita, joten tehokkaiden ilmaisimien kiyton merkitys korostuu. [h-
mistd el mydskiiin voi pitid mittauksessa kauan, yleensi korkeintaan tunnin
kerrallaan. Puolijohdeilmaisimen energian erotuskyky on erittéiin hyvi, mutta
ilmaisin vaatii jéghdytysté nestetypelli elektronisen kohinan vaimentamisek-
si (vertaa luku 5.2). Nestetyppihuollon kéytéinnon jérjestéiminen varsinkin lii-
kutettavassa mittauslaitteistossa on hankalaa. Kéytossi on my6s nestetuikeai-
neella tiytettyjd sylinterinmuotoisia ilmaisimia ja suuria muovikiteitd. Niitid
kiiytetizin silloin, kun mitataan vain yhté radionuklidia ja muita radionuklide-
ja el esiinny, tai kun nuklidispesifisyys ei ole tirkeé.

Tausta

Mittauslaitteiston matala tausta on tirke#, jotta kunkin radionuklidin ha-
vaitsemisraja saataisiin riittéiviin pieneksi. Taustan vaihtelujen vaikutusta
mittaustulokseen pyritéiinkin vihentiméiéin. Sité varten kiiytetiéin tehokas-
ta séteilysuojaa. Esimerkiksi IRMA 1 -laitteisto on sijoitettu huoneeseen,
jonka seinissi on 15 senttimetrid rautaa, 3 millimetrid lyijyé ja 2 millimet-
riéi kuparia. Taustasuojan materiaalina voidaan kéyttéa myos pelkké lyi-
jyé, hiekkaa, vettd tai kalkkikived. Kaikki materiaalit valitaan niin, etti
niissi itsesséin on mahdollisimman vihén radioaktiivisia aineita.

183



184

10

; 1 1-131
5 23 Nal(T1) 2 Ag-110m
103 14,2 3 Cs-137
E 4 Mn-54
5
E 2
% 10
10'E
100' I I I I I I I I I I 1 I I I I I I I I
0 200 400 600 800 1000 1200 1400 1600 1800 2000
keV
10 ]
F HPGe 1 11131
B 2
103 3
E 4
C 5
§ 2
% 10
10
10°
0 200 400 600 800 1000 1200 1400 1600 1800 2000
keV

KUVA 5.20 Natriumjodidi- ja puolijohdeilmaisimella mitatut spektrit

Kuvassa ylempi pulssinkorkeusspektri on mitattu IRMA 2:lla Nal(Tl)-ilmaisimella ja alempi
samassa geometriassa puolijohdeilmaisimella. Mitattavana oli ihmista jéljitteleva fantomi, joka
sisélsi vesiliuoksessa olevia radionuklideja, ™'l, "®™Ag, ¥'Cs, *Mn ja ®Co.

[Imaisimen koko vaikuttaa taustapulssien méérién. [Imaisin valitaan mi-
tattavan radionuklidin energian mukaan: kéytetién niin pientd ilmaisi-
men tilavautta kuin mahdollista, jolloin myos taustapulssien méérd on
pieni. Taustaa voidaan viihentis my6s antikoinsidenssitekniikalla.

Mittaushuoneessa on huolehdittava myos ilmanvaihdosta, jotta luonnon-
siteilyn aiheuttama taustasiiteily saataisiin mahdollisimman pieneksi ja
ennen kaikkea tasaiseksi. Huoneen betonirakenteista diffundoituu rado-
nia, joka tytéirnuklideineen liséi taustaséteilyd mittaustilassa. Tété vaiku-
tusta voidaan viihentii ottamalla osa mittaustilaan tulevasta ilmasta abso-
luuttisuodattimien lépi ulkoilmasta tai kiyttéimélld vanhaa ilmaa, jonka
radon- ja toronpitoisuudet ovat pieniéi huoneilman aktiivisuuteen verrat-
tuna. Mitattaessa téytyy ottaa huomioon, etti ihmisessi esiintyy osittain
samoja radionuklideja kuin taustassa, esimerkiksi *’K:a ja muita luonnon
nuklideja.



SATEILY JA SEN HAVAITSEMINEN

@ STUK

Mittausgeometria

Mittausgeometrian valintaan vaikuttaa monta tekijééi: mitattava radionuk-
lidi, mittauksen tarkoitus, mittauspaikka ja taustasuojaus sekd laitteiston
hinta. Kansainviilisissé julkaisuissa on kuvattu monta niin sanottua stan-
dardilaitteistoa seki erikoistarkoituksia varten kehitettyjéi harvemmin
kéytettyji laitteistoja. Mittausgeometrian suunnittelussa téirkeitd ovat ke-
hossa olevien radionuklidien fysikaaliset ominaisuudet: fysikaalinen
puoliintumisaika, fotonin tai beetahiukkasen energia ja emissiotodenné-
koisyys. Suunnittelussa on otettava huomioon myds anatomiset tekijit
kuten ihmisen rakenne, paino ja pituus, kiinnostuksen kohteena olevat
elimet, radioaktiivisen aineen oletettu jakautuma, radionuklidien ajalli-
nen kiyttidytyminen kehossa, viipyméiaika ja metabolia.

Kokokehon mittausta varten kéytetiisin yleens yhti alla olevista kolmesta

mittausgeometriasta:

1. Tuoli, jonka havaitsemisraja '*’Cs:lle 10 minuutin mittausajalla on
noin 100 bequerelié (kuva 5.21a)

2. Kaari, jonka havaitsemisraja vastaavasti on noin 500 bequerelid (kuva
5.21b)

3. Sinky, jonka havaitsemisraja on muutamasta kymmenesti becquere-
listé ylospéin riippuen ilmaisinten lukuméirésti (kuva 5.21c)

IImaisimet ovat joko Nal(Tl)-kiteiti tai puolijohteita (HPGe), joiden koko
ja muoto vaihtelevat kiyttotarkoituksen mukaan.

Geometriassa, jossa ihminen makaa stingyllé, voidaan selvittidd aktiivi-
suuden jakautumista kehossa. T:éiméi voidaan varmistaa eri tavoin: séinky
voi litkkua, ilmaisimet voivat litkkua tai ilmaisimia voi olla useampia ja
jokaisen signaali tallentua erikseen. Néin syntyy pituusjakautuma, jonka
tunteminen on tirked séteilyannoslaskujen kannalta. Tuoli- ja kaarigeo-
metriassa ei saada kuvaa aktiivisuuden jakautumisesta kehossa.

Yksittiiisen elimen sisiltiméit radioaktiivisten aineiden méériit voidaan
mitata sitd varten suunnitellussa erityisgeometriassa. Tyypillinen esi-
merkki on jodin mittaaminen kilpirauhasesta.

Mittaukseen riittdd pieni esimerkiksi 3,75 - 3,75 em Nal(Tl)-ilmaisin,
joka asetetaan kaulalle kilpirauhasen kohdalle. Taustasuojana tarvitaan
vain lyijysti tehty kollimaattori ilmaisimen ympiirilld tai mittaus tehd&zin
erikoistilanteessa kokonaan ilman suojausta.
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KUVA 5.21 Erilaisia mittausgeometrioita

a) Tuoligeometria. lImaisin, joko Nal(Tl)
tai puolijohde, on sijoitettu noin 45 cm
padhan ihmisesta. Tuoli itsesséén voi /’

olla suojattu lyijylla tai sijoitettu
mittaushuoneeseen, jonka seindt on
tehty esimerkiksi raudasta tai lyijysta.

b) Kaarigeometria. Kun ilmaisimen
keskipisteen ja mitattavan kohteen
vélinen etdisyys on riittdvan suuri, se
on kdytannossa vakio riippumatta a
tarkasteltavasta pisteestd mitattavassa /
kohteessa. Koska kaaren séteen /

kuitenkin on oltava vahintdan 1 m, jotta
ihminen jaksaisi olla siind tarpeeksi
kauan, tehokkuus karsii. IRMA 2:n
geometria on kompromissi tuoli- ja
kaarigeometrian valilla.

¢) Séankygeometria. Varsinkin silloin, kun radioaktiivisten aineiden
jakauma kehossa ei ole tasainen, tarvitaan tietoa myds
jakaumasta séteilyannoksen laskemista varten, télloin tdma on

paras geometria.

‘ L 3R ¢
N - L IR

Suomessa esiintyy huoneilmassa radonia ja porakaivojen vesissi paljon
luonnosta periisin olevia radionuklideja (katso kirja 2, luvut 4 ja 5). Jotta
néimé nuklidit voitaisiin havaita suoraan ihmisesté tarvitaan erikoisilmai-
simia, jotka havaitsevat pienid energioita kymmenesti kiloelektronivoltista
ylospiin. Niilld voidaan mitata esimerkiksi uraania ja ?'’Pb:i suoraan ih-
misen luustosta, johon ndméi nuklidit hakeutuvat. Tdmé voidaan tehdi si-
joittamalla p#éin ympérille useampia ilmaisimia. P on edullinen mittaus-
kohde, koska luukudoksen pélld on viihdn muuta siteilyd vaimentavaa
kudosta. Samantyyppisii ilmaisimia voidaan kéyttis myos keuhkomittauk-

sissa.

Suomen ydinvoimaloissa ei ole varsinaisia kokokehomittauslaitteistoja,
jotka pystyisiviit erottamaan eri radionuklidit toisistaan. Sen sijaan seki
Loviisassa ettd Olkiluodossa on kvalitatiivisia monitoreita, joilla pysty-
tédin havaitsemaan, onko tyontekijéd kontaminoitunut vai ei.
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Kalibrointi ja fantomit

Energiakalibrointi tehdiiin samalla tavalla kuin gammaspektrometriassa
(katso luku 5.2). Tehokkuuskalibrointi on yleensi suhteellinen ja se teh-
dééin niin sanottua fantomia kéyttden. Néytemittauksissa kéytettyd abso-
luuttista kalibrointia on harvoin mahdollista kayttia. Télld hetkelld kehi-
tyksen alla on kuitenkin numeerinen kalibrointi, jossa kiiytetiin hyviksi
ldiketieteessi kehitettyji ihmisti kuvaavia malleja. Kehitystys on hidas-
ta ja ndin tehtyji kalibrointeja tulee tulevaisuudessakin tarkistaa fanto-
meilla.

Fantomit ovat mitattavaa ihmistd mahdollisimman hyvin muistuttavia jil-
jitelmid. Térkeinti on etté fantomilla saatu mittaustulos on sama kuin ih-
misestd saatu tulos. Kun kalibroidaan yli 100 ke V:n fotoniséteilijoiti var-
ten, riittdd, ettid fantomi on mittasuhteiltaan thmistd muistuttuva. Sen si-
jaan kun kalibroidaan pienii, helposti absorboituvia energioita varten, on
fantomin vastattava paremmin ihmiskudosta ja -vartaloa.

Yksinkertainen fantomi tehdziin tavallisista muovipulloista, jotka on tiytetty
jota halutaan mitata tutkittavasta henkilosti. Téllainen kalibrointi sopii tilan-
teisiin, joissa halutaan mitata kehoon tasaisesti jakautunutta radioaktiivista
ainetta kuten '*’Cs:a. Samaan tarkoitukseen sopii kaupallisesti saatavissa ole-
va liuosfantomi BOMAB, joka eroaa edellisesti lihinnd muotonsa puolesta
(kuva 5.22a). Se on kuitenkin kallis eika siiti voi helposti koota erikokoisia
ithmisten jéljitelmié. Lisihaittana on vuotoriski, varsinkin kun fantomi vanhe-
nee. Fantomeja voidaan tehdd myos niin kutsutuista  kylméikalleista, joita
kéytetisin kylmélaukuissa elintarvikkeiden ja juomien pitimiseksi kylmin.
Niistii on helppo rakentaa erikokoisten ihmisten jiljitelmii ja rakentaa erilai-
sia radioaktiivisen aineen jakautumia fantomissa (kuva 5.22b). Polymerisoin-
titekniikalla on tehty kiinteitéi muunnelmia, jolloin liuoksilla tiytettyjen pul-
lofantomien vuotoriski kuljetuksissa pienenee.

Tshernobylin onnettomuuden jilkeen onnettomuuspaikan lihialueilla
syntyi tarve suorittaa suuri méérd kokokehomittauksia litkuteltavilla lait-
teistoilla. Pietarissa kehitettiin uudentyyppinen fantomi, joka koostuu
tiiliskiven muotoisista noin kilon painoisista kudosekvivalentista materi-
aalista valmistetuista kappaleista. Kappaleisiin on porattu pitkittiis-
suuntaan reikid ja valmistettu néithin reikiin sopivia muoviputkia. Putket
voidaan tiyttédd ioninvaihtomassalla, jossa on tunnettu mééré tutkittavaa
radioaktiivista ainetta. Suurin hyoty kéytettiiessé téllaista fantomia on
mahdollisuus koota myos lapsia kuvaavia jéljitelmid sekd mahdollisuus
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KUVA 5.22 Vesiliuoksella taytettyja fantomeja

a) BOMAB fantomi, joka on sylinterin muotoisista muoviséilidista koottu 63 kg radioaktiivista
liuosta sisaltava fantomi.
b) Kylmékalleista rakennettu fantomi.

matkia erilaisia jakautumia. Tistd fantomista onkin tullut suosittu varsin-
kin laadunvalvontaan liittyvissi vertailumittausprojekteissa, jotka koske-
vat fissio- ja aktivointituotteita. Fantomi on rakenteeltaan kiinteii eiki
kontaminaatioriskii ole, kun vain huolehditaan siiti etteiviit radioaktiivi-
sia aineita siséltévit sauvat vaurioidu (kuva 5.23).

Kun mitataan pienii, alle 100 keV:n energioita, edellid kuvatut fantomi-
tyypit eiviit ole sopivia. Nykyién valvotaan esimerkiksi ydinpolttoaineen
valmistuksessa ja jilleenkisittelylaitoksissa mahdollista uraani- ja pluto-
niumkontaminaatiota. T#lloin kalibrointiin vaaditaan fantomeja, jotka
vieléi paremmin vastaavat mitattavaa ihmisti. Uraanin, toriumin ja pluto-
niumin mittaaminen keuhkoista vaatii kalibrointia varten erityisti keuh-
kofantomia. Tillaisessa fantomissa on keuhkokudosta vastaavasta mate-
riaalista tehdyt "keuhkot” ja eripaksuisia kudosta edustavia kerroksia,
joiden absorptio-ominaisuudet vastaavat ithmisen keuhkoja ympérsiviin
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KUVA 5.23 Uudentyyppinen fantomi

Uudentyyppinen polyetyleenisté tehty fantomi, joka voidaan panna makaamaan, istumaan tai
seisomaan alumiinisten tukikappaleiden avulla.

kudoksen ominaisuuksia. Tdms tarkoittaa samalla siti, ettd tutkittavan
henkilon kudospaksuus on mééritettivi jollakin sopivalla menetelméilld
ja kalibroinnista tulee niin ollen yksilskohtainen.

Luuhun hakeutuvien radionuklidien kuten '°Ph:n mérittimisesti ihmi-
sen piin luusta kerrottiin edelli (katso kappale mittausgeometria). Péin
kalibrointia varten on tehty fantomi kéyttéimélli aitoa ruumiinavauksessa
saatua thmiskalloa, joka on sisi- ja ulkopuolelta maalattu tasaisesti maa-
lilla, jonka radionuklidikoostumus ja -pitoisuus on tunnettu. Kalibrointi
voidaan tehdd myos kiinnittimilld kalloon sisd- ja ulkopuolelle suuri
méird pienid siteilyldhteiti, joiden aktiivisuus tunnetaan.

Kilpirauhasta kuvaamaan kiytetéiin usein kahta sylinterin muotoista
muovikapselia, jotka tiytetdéin liuoksella, jossa on tunnettu méiérd
125]:a tai "*'I:a. Kapselit sijoitetaan muovista tai muusta kudosekviva-
lentista materiaalista tehtyyn niskafantomiin (kuva 5.24).
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KUVA 5.24 Kaksi kilpirauhasfantomia

Alempana oleva on polyetyleenista tehty
fantomi. Ylempéné oleva on sokerilla
tdytetty muovista valmistettu kaulanmuo-
toinen fantomi. Molempiin pannaan
kilpirauhasta edustamaan radioaktiivisel-
la jodilla taytettyja kapseleita.

Mittaus

Teknisesti kokokehomittaus ei poikkea gammaspektrometrisesta néytemit-
tauksesta (katso luku 5.2). Niiyte on kuitenkin suurempi eikéd sen muoto ole
yhté sd@nnollinen kuin muiden néytteiden. Eldvissd ihmisessé toimivat
myos kaikki biologiset prosessit, joten mittaustilanne muuttuu helposti ly-
hyellékin aikavililli — muutenkin kuin radionuklidien fysikaalisen puoliin-
tumisen kautta. Aiemmin tehtyd mittausta ei voida toistaa samalla tavalla
kuin ndytepurkin mittausta. lhminen ei jaksa olla paikallaan kovin kauan
liikkumatta. Thmiselld voi olla kontaminaatiota ithollaan. Kontaminaatiota
vithennetién huolellisella pesulla. Sen jilkeen mitattava ihminen pukeutuu
mittauspyjamaan, jotta mahdollisesti omissa vaatteissa oleva kontaminaa-
tio ei kulkeutuisi mukaan mittaushuoneeseen. Mittaushuone pyritiiéin aina
pitdméizin mahdollisimman puhtaana.

Tulostenkésittely poikkeaa jonkin verran gammamittaustulosten késittelys-
ti silloin, kun mitataan usealla ilmaisimella samanaikaisesti. IRMA 1
-laitteistossa kiytetizin neljii Nal(Tl)-ilmaisinta ja kahta HPGe-ilmaisinta
rutiinimittauksissakin. Yleensd tuikeilmaisinten signaalit yhdistetéin, jo-
ten energiakalibrointi on erittéin tirked erotuskyvyn pitimiseksi hyvéné.
Pitoisuuden lisiiksi saadaan my®s tulos aktiivisuuden pituusjakautumasta.
Puolijohteella saatu tulos on tarpeen silloin kun mitattavassa henkilossi on
useita radioaktiivisia aineita kuten joskus siteilytyontekijoissé.
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Liite

Suomenkielinen nimi Englanninkielinen nimi Tunnus | Yksikon | Maarittely-

tunnus kaava
Absorboitunut annos Absorbed dose D Gy 2.16
Absorptioannosnopeus Absorbed dose rate D Gys’' 2.17
Aktiivisuus Activity A Bq 1.1
Aktiivisuuskate Surface activity Ag Bg m?
Aktiivisuuspitoisuus Activity concentration [ Bq m?
Annosekvivalentti Dose equivalent H Sv 2.19, 2.20
Annosnopeus, efektiivisen annoksen nopeus | (Effective) dose rate E Svs! 2.25
Cema Cema C Gy 2.9
Cemanopeus Cema rate c Gy s’ 2.12
Efektiivinen annos, annos Effective dose E Sv 2.24
Efektiivisen annoksen kertyma Committed effective dose E(T) Sv 2.27
Efektiivisen annoksen sitouma Effective dose commitment E. Sv 2.29
Ekvivalenttiannoksen kertyma Committed equivalent dose Hr(T) Sv 2.26
Ekvivalenttiannoksen sitouma Dose equivalent commitment Her Sv 2.28
Ekvivalenttiannos Equivalent dose Ht Sv 2.23
Ekvivalenttiannosnopeus Equivalent dose rate Hr Svs'
Energia-absorption massakerroin Mass energy absorption coefficient| we,/ p m?kg™’ (1.41)
Energiakertyma Energy fluence L4 Jm? 2.3
Energiakertymanopeus Energy fluence rate y Jm2s7,

W m-2 2.4
Energianluovutuksen massakerroin Mass energy transfer coefficient Uen! P m2kg™’! (1.41)
(Lineaarinen) energiansiirtokyky Linear energy transfer L Jm’ 1.35
Hajoamisvakio Decay constant A s 1.12
Henkil6annosekvivalentti H,, (0,07), pinta-annos| Personal dose equivalent, superficial | H, (0,07) | Sv
Henkildannosekvivalentti H,, (10), syvdannos | Personal dose equivalent, penetrating | Hj, (10) Sv
Hiukkaskertyma (Particle) fluence [/ m2 1.5,2.1
Hiukkaskertymanopeus (Particle) fluence rate @ m32s! 1.6,2.2
Hiukkasten energiajakauma, Energy distribution
hiukkasten (energia)spektri of particle number Ne N 25
Hiukkasten méaara Particle number N
Hiukkastiheys Volumic particle number n m3
Kerma Kerma K Gy 2.7
Kermanopeus Kerma rate K Gys’' 2.1
Kermanopeuskerroin Air kerma rate constant Ts Gym?Bq's’
Keskim. aineeseen siirtynyt energia Mean energy imparted g J 2.15
Keskimaarainen energiahavio Mean energy expended
muodostunutta ioniparia kohti per ion pair formed W, J
Kokonaismassajarrutuskyky Mass stopping power Slp Jm%g' [1.34
Kollektiivinen efektiivinen annos Collective effective dose S manSv 2.30
Kollektiivinen ekvivalenttiannos Collective equivalent dose St manSv 2.31
Laatutekija Quality factor Q 1 2.18
Massavaimennuskerroin Mass attenuation coefficient ul P mzkg'1 (1.40)
Ominaisaktiivisuus Specific activity a Bq kg
Puoliintumisaika Half-life T, s
Suuntainen annosekvivalentti Directional dose equivalent H'(d,Q) Sv
Sateilyenergia Radiant energy R J
Séteilyn energiajakauma, Energy distribution
sateilyn (energia)spektri of radiant energy Re 1 2.6
Sateilytys Exposure X Ckg’ 2.13
Siteilytysnopeus Exposure rate X Ckg'ls?, |2.14

Akg’
Vaikutusala Cross section o m? (1.19)
Vapaa annosekvivalentti Ambient dose equivalent H*(d) Sv

Liite 1. lonisoivan séteilyn ja radioaktiivisuuden tarkeimmat suureet
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