|

Menetelman kehittaminen alfa-
aktiivisuuden maarittamiseen poistoil-
masuodattimista

Petri Hovi

Opinnaytety6

Huhtikuu 2013

Paperi-, tekstiili- ja kemian-
tekniikan koulutusohjelma
Kemiantekniikka

TAMPEREEN AMMATTIKORKEAKOULU

Tampere University of Applied Sciences



THVISTELMA

Tampereen ammattikorkeakoulu
Paperi-, tekstiili- ja kemiantekniikan koulutusohjelma
Kemiantekniikka

PETRI HOVI:
Menetelman kehittdminen alfa-aktiivisuuden madrittdmiseen poistoilmasuodattimista

Opinnaytety6 44 sivua, joista liitteitd 3 sivua
Huhtikuu 2013

Opinnaytetyo tehtiin Teollisuuden Voima Oyj:n K&yton tuki -toimiston Kemian jaoksel-
le Olkiluoto 1 ja Olkiluoto 2 laitosten laboratoriossa. Tyon tavoitteena oli 10ytdd mene-
telma, jolla saadaan alfa-aktiiviset aineet reaktorirakennuksen lasikuituisista poistoil-
masuodattimista mitattavaan muotoon. Tavoitteellinen havaitsemisraja lasikuitusuodat-
timesta kokonaisalfa-aktiivisuudelle oli 0,1 Bq ja ***Am:lle 0,01 Bq tai sen alle. Mene-
telmd, joka valittiin sisdltdad paavaiheet: liuotus ja haihdutus vetyperoksidissa ja typpi-
hapossa, suodatus ja lopuksi aktiivisen aineksen elektrosaostus metalliplansetille Opin-
naytetyossa kasiteltiin myos lyhyesti Olkiluodon k&yvia laitoksia, radioaktiivista ha-
joamista ja ionisoivaa sateilyé.

Tuloksissa 0,01 Bg:n aktiivisuustasolla paastiin ***Am:n suhteen hieman yli 45 %:n
saantoon. Menetelmd testattiin myds 0,005 Bq:n aktiivisuuksilla, jotta voitiin tarkistaa
menetelmén toimivuus havaitsemisrajan alapuolella. Tydssé testattiin myds vuosihuol-
torakennuksesta otettuja suodattimia, jotta voitiin nahda menetelman toimivuus polyi-
sella suodattimella. Naist4 suodattimista saatiin **Am:lla noin 50 %:n saanto.

Tyossa kaytettyjen merkkiaineiden standardiliuosten aktiivisuuksia ei pystytty tarkista-
maan luotettavasti. Siitd syysta myoskaén tuloksissa olevat saannot eivat ole valttamatta
taysin tarkkoja. Tastd huolimatta todettiin standardiliuosten olevan niin tyydyttavia, etta
niita voitiin kayttdd menetelménkehityksessa. Alfasateilyn mittausta kehitetdan jatkossa
niin, ettd mitataan aktiivisuus suodattimesta verrannollisuuslaskurilla ennen naytteenka-
sittelyd. Nain olisi tarkoitus saada kaksi keskendan vertailukelpoista tulosta.

Asiasanat: lasikuitusuodatin, alfasateily



ABSTRACT

Tampereen ammattikorkeakoulu

Tampere University of Applied Sciences

Degree programme in Paper, Textile and Chemical Engineering
Option of Chemical Engineering

PETRI HOVI:
Method Development for Determination of Alfa Activity in Exhaust Air Filters

Bachelor's thesis 44 pages, appendices 3 pages
April 2013

This thesis was commissioned by Teollisuuden Voima Ltd at Olkiluoto 1 and Olkiluoto
2 laboratory. The purpose of the thesis was to develop a method for the determination
of alpha activity in glass fiber exhaust air filters from the reactor building. The objective
was to be able to measure 0,1 Bq gross alpha and 0.01 Bq ***Am. The method chosen
was dilution and evaporation with nitric acid and hydrogen peroxide, filtering and elec-
tro precipitation of active material to metallic planchet. The thesis also briefly covers
Olkiluoto 1 and Olkiluoto 2 nuclear power plants, radioactive decay and ionizing radia-
tion.

A little bit over 45 % vyield from 0,01 Bq ***Am activity level samples was achieved.
The method was also tested with 0.005 Bq samples to ensure it works with lower than
demanded activities. Also dusty filters from VHR-building were tested to make certain
the method can work with real reactor building exhaust air filters. From these samples a
50 % vyield was achieved.

The activity of the used standard solutions could not be measured exactly. Thus
achieved vyields are suggestive. Even so it was decided activities were close enough to
be used in this thesis. The method is to be further developed so that filter is measured
with proportional counter before sample preparation. This way both results can be com-
pared.

Key words: glass fiber filter, alpha radiation
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LYHENTEET JA TERMIT

Bqg

Elektrosaostus

Kokonaisalfasateily

Kokonaisbeetasateily

mTorr
Nuklidi

oL1
oL2
Plansetti

Tunneli-ilmi®

VHR

VLJ-luola
Moderointikyky
Neutriino
Positroni

annihilaatio

Fotoni

Ceriumsaostus

Becquerel, radioaktiivisen hajoamisen yksikko, 1 Bq tarkoit-
taa yhtd hajoamista sekunnissa

Aktiivinen aines saostetaan sahkovirran avulla metalliselle
plansetille

Kaiken alfaenergialla tulevan séteilyn summa, ei nuklidis-
pesifinen

Kaiken beetaenergialla tulevan sateilyn summa, ei nuklidis-
pesifinen

1 mTorr on noin 0,133 Pa:n paine

Sisaltad atomilajin ytimelle ominaisen mé&aran protoneita ja
neutroneita

Olkiluoto 1

Olkiluoto 2

Ohut metallinen levy, johon aktiivinen aines elektrosaostuk-
sen avulla kiinnitet&dan

Kvanttimekaaninen ilmi6é, jonka avulla alfahiukkanen voi
lapdista potentiaalivallin jota se muuten ei pystyisi l&péise-
maan

Vuosihuoltorakennus

Voimalaitosjateluola

Valiaineen kyky hidastaa neutroneita

Varaukseton alkeishiukkanen

Elektronin antihiukkanen, jonka sdhkdvaraus on +1 e
Hiukkasen ja antihiukkasen kohtaaminen, jossa molemmat
muuttuvat yleensa gammaséteilyksi

Séhkdémagneettisen vuorovaikutuksen valittdjahiukkanen
Ceriumin avulla saostetaan aktiivinen aines suodattimen pin-

nalle



1 JOHDANTO

Opinnaytetyon tarkoitus oli kehittd4d menetelmd alfa-aktiivisten aineiden erottamiseksi
ja mittaamiseksi reaktorirakennuksen lasikuituisista poistoilmasuodattimista. Alfaséatei-
lya ei voida nuklidispesifisesti mitata suodattimista ilman ndytteenkésittelyd, vaan tata
varten piti kehittdd menetelma. T&lla hetkelld suodattimia ei mitata omassa laboratorios-
sa, vaan ne lahetetddn muualle mitattavaksi.  Tahan haluttiin muutos ja alfa-

aktiivisuuksia on tarkoitus mitata tulevaisuudessa omassa laboratoriossa.

Tavoitteena oli kehittdd menetelmd, jolla saataisiin toistettavasti erotettua alfa-aktiiviset
aineet poistoilmasuodattimesta, ja elektrosaostettua ne metalliselle plansetille. Aktiivi-
suus mitattiin alfaspektrometrilld. Sateilyturvakeskuksen Ydinvoimalaitosohje (YVL)
7.6 antaa ydinvoimalaitoksen kaasumaisille ja hiukkasmaisille p&astoille saavutettavissa
olevat havaitsemisrajat, joiden mukaan alimmat ké&ytetyt aktiivisuustasot valittiin.
Opinnaytetyo tehtiin Teollisuuden Voiman Oyj:n OL1 ja OL2 laitosten laboratoriossa
Olkiluodossa.

Liséksi opinndytetydssa kaytiin péaéallisin puolin 1api OL1 ja OL2 voimalaitosten proses-
si. Radioaktiivisesta hajoamisesta kasiteltiin muutama yleinen hajoamistapa. Myos ioni-
soivasta sateilystd késiteltiin perusteet. Opinndytetydssa kéytettiin pédasiassa kahta lai-
tetta, alfaspektrometrid ja nestetuikelaskuria, joilla voidaan havaita alfaséateilyd. Naiden

molempien laitteiden toimintaperiaatteet ja ominaisuudet kasiteltiin lyhyesti.



2 TVO

2.1 Perustietoja Teollisuuden Voimasta

Teollisuuden voima Oyj, lyhennetddn TVO, perustettiin vuonna 1969 tuottamaan séh-
koéa sen omistajayhtidille omakustannushintaan ja rakentamaan uutta séhkontuotantoka-
pasiteettia. Pohjolan voima Oy on TVO:n suurin omistaja, ja muita omistajia ovat EVP
Energia Oy, Fortum Power and Heat Oy, Karhu Voima Oy, Kemira Oyj ja Oy Mankala
Ab. TVO:lla on kaksi kayvéaa ydinvoimalaitosta OL1 ja OL2. Liséksi rakenteilla on
kolmas ydinvoimalaitos OL3 ja suunnitteilla OL4. (TVO).

TVO omistaa my6s Olkiluodon saarella olevan 1 MW:n tuulivoimalaitoksen ja 45 pro-
senttia Meri-Porin 565 MW:n hiilivoimalaitoksesta. Kuvassa 1 on Olkiluodon saari Eu-

rajoella. Kéyvat laitokset OL1 ja OL2 ovat kuvassa keskelld, rakenteilla oleva OL3 on

oikealla. Vasemmanpuoleisin on suunnitteilla oleva OL4 voimalaitos. (TVO.)

KUVA 1. Olkiluodon voimalaitosalue (Kuva: tvo.fi/voimalaitokset)



2.2 Olkiluoto 1 ja Olkiluoto 2

Olkiluoto 1 ja Olkiluoto 2 ovat samanlaisia AB Asea Atomin (nykyisin Westinghouse
Atom AB) toimittamia yksikoitd. Molempien laitosten tdmén hetkinen nettosahkdteho
on 880 MW. OL1 on kytketty valtakunnan sahkdverkkoon syyskuussa 1978, ja OL2
helmikuussa 1980. Suurin osa maailmalla olevista laitoksista ovat, kuten Olkiluodonkin
laitokset, painevesi- tai kiehutusvesireaktoreita, eli niin kutsuttuja kevytvesireaktoreita.
Naissa, puhdistettu, ionivaihdettu ja suolavapaa vesi toimii hidastimena ja jaahdytteena.

60 % maailman reaktoreista on painevesireaktoreita (PWR) ja noin 20 % kiehutusvesi-
laitoksia (BWR). Kuvassa 2 on esitelty OL1 ja OL2 laitosten toimintaperiaate. (Olki-
luoto 1 ja Olkiluoto 2 2007, 4.)

Regkipinakennig

Sahkd
muuntajilla

Eorkes-

paineturbani painaturbiini

Lauhdudin

Suwajarakennue

Sualarakannus
Jidhdptyevasi

Turkiinibdyrya

. | vt e
Sy 1 Laighaa-
Fulllmppu Eailanimilin pUmEAL

KUVA 2. Olkiluodon ydinvoimalaitoksen periaatekuva (Kuva: Eurasto ym. 2004, 48.)

Kiehutusvesireaktorissa ei ole erillistd hoyrystinta tai sekundaéripiiria, vaan syntyva
hoyry johdetaan suoraan turbiinille. Reaktorin reaktiivisuutta saadetéan sadtdsauvojen ja
paakiertopumppujen avulla. OL1 ja OL2 laitoksilla saatdsauvat tulevat reaktoriin alhaal-
tapdin. Veden kiehuessa hoyry ei toimi yht& hyvéna hidastimena kuin vesi, joten alhaal-
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ta reaktoriin sy6tettdvien saatdsauvojen avulla reaktoritehoa pystytédan rajoittamaan te-
hokkaammin ja nopeammin. (Eurasto, Hyvérinen, Jarvinen, Sandberg & Sjoblom 2004,
48-51.)

Sadtdsauvat ovat ristinmuotoisia, ja niiden ulkokuori on ruostumatonta terasta. Sisustas-
sa on absorbaattorina boorikarbidia, B,C. Paakiertopumpuilla tehoa saddetdan siten, ettd
paékiertovirtauksen hidastuessa reaktorin hdyrypitoisuus nousee ja neutronien mode-
rointikyky laskee laskien myds reaktiivisuutta. Tehoa kasvatetaan puolestaan virtausta
kasvattamalla. Kuva 3 on polttoainenipusta ja reaktorin ytimesta. (Eurasto ym. 2004,
48-51.)
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KUVA 3. Polttoainenippu ja virtauskanava seké reaktorin ydin. (Kuva: Eurasto ym.

2004, 50-51.)
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Laitoksen reaktorissa vesi lampi&a 70 barin paineessa 286 °C lampdtilaan. Vetta kierré-
tetddn kuuden péaékiertopumpun avulla. Ennen paahdyryputkiin saapumista hoyry kul-
kee hdyrynerottimen ja hoyrynkuivaimen l&pi. Tuorehdyry saapuu korkeapaineturbiinil-
le 283 °C lampotilassa ja 67 barin paineella. Tuorehdyryn virtaus on 1260 kg/s. Kor-
keapaineturbiinin jalkeen hdyry johdetaan kahden perdkkaisen kosteudenerottimen lapi
valitulistimille. Hoyryn valitulistuksessa kaytetd&dn hyvéksi tuorehdyryé ja korkeapaine-
turbiinilta otettua valiottohdyrya. (Olkiluoto 1 ja Olkiluoto 2 2007, 12, 23-24.)

Valitulistettu hoyry johdetaan neljalle matalapaineturbiinille. Turbiinien jalkeen hoyry
kulkeutuu lauhduttimeen. Lauhduttamiseen kaytettavd merivesi virtaa 38 m%/s ja sen
lampotila nousee lauhduttimessa 13 °C. Lauhtunut vesi vieddan lauhteenpuhdistukseen
ja sielté lauhteen esilammitykseen. Syo6ttdvesipumput pumppaavat veden syottdéveden
esilammitykseen ja sielté takaisin reaktoriin. Syottovesi lammitet&dén viidessa esilammi-
tysvaiheessa 185 °C loppuldmpdtilaan. Lauhteen ja syottoveden lammityksessé kayte-
td&dn matala- ja korkeapaineturbiineilta otettua valiottohdyrya. Hoyry voidaan myos joh-
taa suoraan turbiinien ohi lauhduttimelle. T&t4 kaytetd&n laitoksen ylos- ja alasajojen
yhteydessd, ja jos generaattorin kuorma menetetdén. Taulukossa 1 on OL1:n ja OL2:n
tekniset tiedot. (Olkiluoto 1 ja Olkiluoto 2 2007, 23-26.)
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TAULUKKO 1. Tekniset tiedot Olkiluodon kéyvisté laitoksista. (Taulukko: tvo.fi/page-
515)

Sahkoteho, netto 880 MW
Reaktorin lampéteho 2500 MW
Kokonaishyotysuhde runsaat 35 %

Reaktorin toimintapai-

70 bar
ne
Polttoainenippujen
> OSEPREET 500 kpl
maara
) uraanidioksidi
Polttoaine

uo;

_ noin 20 t vuo-
Polttoaineen kulutus
dessa

Tuorehdyryn l[ampdotila (286 °C

Vuotuinen sahkontuo- )
noin 7 TWh
tanto

Saatdsauvojen maara 121 kpl
Merivesivirtaus 38 m¥s
Turbiinin kierrosluku {3000 rpm

Turbiinien lukumaara |1 KP + 4 MP

2.3 Olkiluoto 3 ja Olkiluoto 4

OL 3 on rakenteilla oleva ydinvoimalaitos, se on EPR (European Pressurized Water
reactor) -tyyppinen painevesilaitos, ja nettoteholtaan se on noin 1600 MW. Laitoksen
rakentaminen aloitettiin kevaallad 2005, ja sen olisi tarkoitus olla sdahkodntuotannossa
vuonna 2016. AREVA NP GmbH, AREVA NP SAS ja Siemens AG vastaavat OL3
yksikon rakentamisesta "avaimet kateen™ -tyyppiselld toimituksella. (TVO OL3.)
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OL4 on kilpailu- ja suunnitteluvaiheessa oleva ydinvoimalaitosyksikkd. Laitoksessa
tulee olemaan joko kiehutus- tai painevesireaktori. Vaihtoehtoja ovat kiehutusvesireak-
toreista ABWR Toshiban 1650 MW laitos ja ESBWR GE Hitachin 1650 MW laitos, ja
painevesireaktoreista APWR Mitsubishi 1650MW laitos, APR KHNP 1450 MW laitos
ja EPR Areva 1650 MW laitos. OL4:n rakentamislupahakemus tulee jattaa viimeistaan
1.7.2015. (TVO OLA4.)

2.4 OL1 jaOL2 laboratorio

Kemian jaoksen péaatehtéaviin kuuluvat seuraavat asiat: laitosten kontaminoitumisen ja
sateilytason minimointi, jannityskorroosion ja muiden korroosioilmididen minimointi,
aktiivisten jatteiden minimointi ja prosessin laadukas seuranta, joka on myos kunnossa-
pidon ennakkohuoltoa. Kemian jaoksen tehtdviin kuuluu myds kemiallisten arvojen
seuraaminen sek& pééstdjen ja prosessivesien aktiivisuusmittaukset luotettavasti ja riit-
tavén tiheésti. Kemiallisiin arvoihin siséltyy muun muassa anioneiden, korroosiometal-
lien ja pH:n analysointia. Muita jaoksen tehtdvia ovat esimerkiksi analyysimenetelmien
kehittdminen ja laboratorioiden vélisiin vertais- ja patevyyskokeisiin osallistuminen.
(Paaso 2012, 5-7.)

Radiokemian laboratorio tekee seuranta-analyyseja esimerkiksi vesistd, poistoilmakaa-
suista ja erilaisista suodattimista. Gammaspektrometrill4 tehtdvissa mittauksissa seura-
taan esimerkiksi seuraavia nuklideja: ®°Co, *%Co, **Xe, Kr, 31 ja **|. Beetasateilevis-
ta nuklideista seurataan nestetuikelaskurilla kokonaisbeetasateilya, tritiumia ja **C:sta.
Lisaksi alfasateilevista nuklideista seurataan esimerkiksi seuraavia: **°Pu, ?*°Pu ja
2LAm. Alfasiteilevia naytteita mitataan alfaspektrometrilld, ja uusi verrannollisuuslas-

kuri kokonaisalfaa varten odottaa sisdénajoa. (Paaso 2012, 20-22.)
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3 RADIOAKTIIVISUUS

3.1 Radioaktiivinen hajoaminen

Radioaktiivisessa hajoamisessa epdvakaan atomin ydin muuttuu toiseksi ytimeksi spon-
taanisti, ilman ulkopuolista energiaa. Jos syntynyt uusi ydin on epévakaa, seuraa uusia
hajoamisia. Seuraavana on esitetty muutamia tapoja, joilla radioaktiiviset ytimet voivat
hajota: o-hajoaminen, B*-hajoaminen, p-hajoaminen, elektronisieppaus ja spontaani
fissio. (Riess 2010, 3-6-3-7.) Yleinen kaava radioaktiiviselle hajoamiselle voidaan esit-

téa kaavalla 1.

A->B+X+AE 1)

Kaikissa radioaktiivisessa hajoamisessa erilaiset séilymislait ovat voimassa, ja hajoami-

nen on riippumatonta nuklidin kemiallisesta ja fyysisesta tilasta. (Riess 2010, 3-6-3-7.)

3.1.1 a-hajoaminen

Alfahajoamisessa ydin hankkiutuu eroon ylimaaréisestd massasta emittoimalla helium-
ytimen, jota kutsutaan alfapartikkeliksi. Tamén vuoksi massaluku pienenee neljalla yk-
sikolld ja atomiluku kahdella yksik6ll4. Alfahajoamista tavataan yleensé paljon proto-
neita siséltavissa suuren atomiluvun nuklideissa. T&ma johtuu siitd, ettd sahkoiset pois-
tovoimat kasvavat raskaissa nuklideissa nopeammin kuin koossapitdva vahva vuorovai-
kutusvoima. Liséksi emittoituvalla partikkelilla taytyy olla tarpeeksi energiaa ylittaak-
seen ytimen 25 MeV potentiaalivallin. Alfapartikkelit voivat my0ds paeta potentiaalival-

lin yli tunneli-ilmi6llI4. Alfahajoaminen tapahtuu kaavan 2 mukaan. (Riess 2010, 3-7.)

A - 5B + ;He?* ()
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3.1.2 p-hajoaminen

’-hajoamisessa emittoituu elektroneja e’, ja ne syntyvét ytimessa yhté aikaa antineutrii-
non v kanssa neutronin muuttuessa protoniksi. Nuklidin massaluku séilyy vakiona, mut-
ta atomiluku nousee yhdelld yksikolla. p-hajoamisen kaava (3) on esitetty alla. (Riess
2010's, 3-8-3-9.)

MA - MA+ e+ )

Beetaséateily eroaa alfasateilysta siind, ettd beetasateilylla on jatkuva energiaspektri nol-
lan ja tietyn maksimiarvon valilla. Maksimiarvo on kullekin nuklidille ominainen. Bee-
tapartikkelin energiajakauman jatkuvuus tiettyyn maksimiin saakka kertoo siitd, ettd
mukana on toinenkin partikkeli, neutriino. Maksimienergia vastaa diti- ja tytarnuklidin
valistd massakatoa energiansailymislain mukaan. Beetapartikkelin mediaanienergia on

noin kolmasosa maksimienergiasta. (Riess 2010 s, 3-8-3-9.)

3.1.3 p’-hajoaminen

B*-hajoamisessa ytimen protoni muuttuu positroniksi ja neutriinoksi. Nuklidin massalu-
ku sailyy samana, mutta atomiluku laskee yhdella. Kuten B-sateilylla, niin myos B*-
séateilyn energiajakauma on jatkuva nollasta tiettyyn maksimienergiaan. Mediaaniener-
gia on noin 40 prosenttia maksimienergiasta. B*-hajoamisen kaava (4) on esitetty alla.
(Lehto & Hou 2011, 10.)

7A - MA+et +v (4)

3.1.4 Fissio

Vain kaikkein raskaimmat alkuaineet voivat hajota spontaanilla fissiolla. Fissiotuotteet
syntyvat fissiossa raskaan ytimen hajotessa kahdeksi kevyemmaksi ytimeksi. Luonnon
isotoopeista vain 2*U voi hajota spontaanilla fissiolla, ja siitakin vain 0,005 % hajoaa

talla tavalla ja loppu hajoaa alfahajoamisella. Raskaimmissa keinotekoisissa alkuaineis-
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sa spontaani fissio muuttuu vallitsevammaksi, ja esimerkiksi “°°No voi hajota vain spon-
taanilla fissiolla. (Lehto & Hou 2011, 6.)

Ei-spontaani fissio on spontaania fissiota tdrkedmpi prosessi ottaen huomioon fissiotuot-
teiden tuotannon ja maaran. Tassa ydin absorboi partikkelin, yleens& neutronin, joka
johtaa atomiytimen virittyneeseen tilaan ja lopuksi fissioon. ?°U ja %°Pu ovat tarkeim-
mét téllaiset nuklidit. Niille voidaan aikaansaada fissio termisten neutroneiden avulla,
mika mahdollistaa niiden kayton ydinvoimalaitosten polttoaineena. Kuvassa 4 on esitet-

ty neutronin aikaansaama 2*°U:n fissio. (Lehto & Hou 2011, 6-8)

KUVA 4. Esimerkki **U:n fissiosta (Kuva: http://fi.wikipedia.org/wiki/Fissio).

Fissioissa syntyy suuri méara erilaisia fissiotuotteita. Fissio ei ole symmetrinen prosessi,
eli yhden fission fissiotuotteilla ei valttamatta ole samat massaluvut. Esimerkiksi 2*°U:n
fissiossa uraani absorboi ensiksi yhden neutronin ja hajoaa sen jalkeen kahdeksi fis-
siotuotteeksi, joiden massaluvut ovat noin 90-100 ja 135-145. Naiden kahden lisdksi
fissiossa vapautuu keskimaarin 2,5 neutronia. Kuviossa 1 on esitetty “*U:n fissiotuot-

teiden massalukujen jakauma. (Lehto & Hou 2011, 7-8.)
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Thermal Neutron Fission of U-235
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KUVIO 1. #3U:n fissiotuotteiden jakauma. (Kuvio: Lehto & Hou 2011, 7)

3.2 lonisoiva sateily

Radioaktiivisuuteen liittyva sateily on ionisoivaa séteilyd. VValiaineessa siirtyva varattu
hiukkanen on vuorovaikutuksessa ympéristonsa kanssa, sen energiaa siirtyy jarruuntu-
misessa véliaineeseen. Tastd vuorovaikutuksesta johtuvat sateilyn haittavaikutukset ja
sithen perustuu mahdollisuudet sateilyn havaitsemiseen. (Sandberg & Paltemaa 2002,
36-37.)

Vuorovaikutuksessa elektronin menettaneesta atomista tulee positiivinen ioni, ja siron-
neen elektronin siirtyessa neutraaliin atomiin muodostuu negatiivinen ioni. Molekyylien
dissosioitumisessa syntyy yleensa myos ionipari. Kemiallisesti hyvin reaktiivinen vapaa
radikaali syntyy, jos atomille j&& pariutumaton valenssielektroni. Vapaa radikaali on
merkittdvé tekija sateilyvaurion aiheuttajana eldvassé kudoksessa. (Sandberg & Palte-
maa 2002, 37.)
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3.2.1 a-séateily

Alfahiukkanen vastaa massaltaan yli 7000 elektronia. Tasté johtuen se ei muuta torma-
yksissd suuntaansa, vaan etenee suoraviivaisesti. Hiukkanen menettaa energiaansa epa-
elastisissa tormayksissé véliaineen elektronien kanssa. Tormaykset vaikuttavat hiukka-
seen vasta jarruuntumisen loppuvaiheessa, kun se on menettdnyt suurimman osan no-

peudestaan eikd ole endd ionisoitunut. (Sandberg & Paltemaa 2002, 39-40.)

Valiaineen jarrutuskyky on alfahiukkasille suuri, sen massan ja kahdenarvoisen varauk-
sen vuoksi, eli sen kantama on lyhyt. Alfahiukkasella on suuri ionisointikyky, vedessé
tuhansia ionipareja mikrometrid kohti. 6 MeV:n alfahiukkasella on 56 um kantama ku-
doksessa. Orvaskesi on noin 50 um paksu, eli suurin osa partikkeleista absorboituu en-
nen kuin se paasee elavaan kudokseen. (Sandberg & Paltemaa 2002, 39-40.) ?**Am:n
5,5 MeV:n alfahiukkasen lapaisy 0,89 g/cm® paperiin on 53 pum ja veteen 45 um (Riess
2010, 5-4). Kuviossa 2 on 5,49 MeV:n alfahiukkasen Braggin kayrd, joka kuvaa hiuk-

kasen jarruuntumista ja hiukkasen ionisointikykya energian funktiona vedessa tai ku-

doksessa.
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KUVIO 2. Hiukkasen ionisointikyky (Sandberg & Paltemaa 2002, 40) ja hiukkasen

jarruuntuminen ilmassa (Riess 2010 , 5-4).
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3.2.2 p-sateily

Beetaséteily koostuu nopeista elektroneista tai positroneista. Hiukkaset siroavat epéelas-
tisesti aineen ytimist4 ja elektroneista, ja menettdvat ndin padosin energiansa. Beeta-
hiukkasen massa on paljon pienempi tai yhtd suuri sirottavan hiukkasen kanssa, joten se
kulkee eri tavalla kuin alfahiukkanen. Beetahiukkasen rata voi olla voimakkaasti mut-
kitteleva. Hiukkanen voi myds menettdd kaiken energiansa yksittéisessé tormayksessa.
Beetahiukkasen ionisointikyky on huomattavasti pienempi kuin alfahiukkasen johtuen
sen pienemmaéstd massasta ja varauksesta. Kuvassa 7 on esitetty beetahiukkasen io-
nisointikyky ja kantama, jolla 90 % sateilyenergiasta absorboituu. (Sandberg & Palte-
maa 2002, 40-41.)
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KUVIO 3. Beetasateilylahteen vaimeneminen vedessa ja hiukkasen ionisointikyky.
(Kuvio: Sandberg & Paltemaa 2002, 43, 41)

B*-hajoamisessa syntyva positroni annihiloituu yhdistymalla hidastumisen loppuvai-
heessa elektroniin. Molemmat hiukkaset haviavat ja syntyy kaksi vastakkaisiin suuntiin
l&htevaa fotonia, joiden energia 511 keV vastaa beetahiukkasen lepoenergiaa. (Sandberg
& Paltemaa 2002, 42-43.)
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3.2.3 y-sateily

Gammaemissio ei ole hajoamismuoto, kuten a- ja B-hajoaminen ovat, silld atomi-, mas-
sa-, tai neutroniluvussa ei tapahdu mitddn muutoksia. y-emissio on virittyneen ytimen
ylimééaraisen energian purkautumista, jota ndhdaén yleensé alfa- ja beetahajoamisten
sivutuotteina. Gammaséteily on séhkomagneettista sateilyd, kuten ovat esimerkiksi na-
kyva valo ja radioaallotkin. Gammasateily sijaitsee laajan sahkdmagneettisen spektrin
paassa, jossa sateilyn energia on korkea ja aallonpituus lyhyt. Kuviossa 4 on ®Co ha-
joamiskaavio. °°Co hajoaa p-hajoamisella, mutta ja4 aina virittyneeseen tilaan, joka pur-
kautuu gammasateilynd. Hajoaminen tapahtuu 99,88 %:sti 2505,7 keV:n ja 0,12 %:sti
1332,5 keV:n viritystilan kautta. Suurempi viritystila purkautuu aina alemman viritysti-
lan kautta nollatasolle, jolloin gammapiikeille saadaan seuraavat energiat 2505,7-
1332,5=1173,2 keV ja 1332,5-0=1332,5 keV. (Gilmore & Hemingway 1995, 9.)

®co (5.272 year)
T \\B, (%)

B: \ \\\‘A . 2505.7
(0.12%) gyi
¢ 1332.5
.

("2
¢+ O
60

Ni

KUVIO 4. ®°Co hajoamiskaavio (Kuva: Gilmore & Hemingway 2001)

Gammaséteily ei ole suoraan ionisoivaa sateilyd, kuten alfa- ja beetasateily, vaan se
ionisoi valillisesti. Sateily voi olla vuorovaikutuksessa sdhkomagneettisen kentén kans-
sa, joka ymparoi ydint4 tai elektroneja, tai ydinvoimien aiheuttaman kentén kanssa.
Vuorovaikutus voi olla muodoltaan epdelastista tai elastista sirontaa tai absorptiota.
(Sandberg & Paltemaa 2002, 44)

Varauksen ja lepomassan puute johtaa y-séteilld pieneen vuorovaikutukseen absorboivi-
en atomien kanssa sekd pitkddn kantamaan. y-sateiden ioniparien muodostuskyky tietyl-
14 matkalla on vain 1-10 % samanenergisten B-partikkeleiden ioniparien muodostusky-
vystd. (Choppin, Liljenzin & Rydberg 2001, 141)
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3.3 Opinnaytetyohon liittyvat sateilyn mittauslaitteet

3.3.1 Alfaspektrometri

Alfaspektrometri sisaltad puolijohdedetektorin, jota kaytetdan yleensd alfaemittoivien
radionuklidien mittaamiseen. Mittaus tapahtuu yleensd vakuumissa hyvén tarkkuuden
saamiseksi ja absorption estdmiseksi. Lopputyon yhteydessa kéytetty paine oli alle 100
mTorr. Puolijohdedetektoreita kaytetddn mittaamaan energioita 20 keV:n ja 10 MeV:n
vélilla. Detektorin resoluutio on 20 keV. Séteilyn ilmaisu perustuu p- ja n-tyypin puoli-
johteista tehtyyn p-n-liitokseen, josta signaali saadaan keratyistd elektroni-aukko-
pareista. Kaikki elektrosaostetut plansetit mitattiin Ortecin Octete plus alfaspektromet-

rilld. Kuva 5 on laboratorion alfaspektrometristé. (Riess 2010, 5-14-5-15)

KUVA 5. Alfaspektrometri ja sen mittaus-Pc. (Kuva: Petri Hovi 2013)

3.3.2 Nestetuikelaskuri

Nestetuikelaskuria kaytetadn yleensa p-sateilyn mittaamiseen, mutta silla voidaan mitata
my0s a-sdteilyd. Laitteen sateilyn havaitseminen perustuu sateilyenergian absorboitumi-
seen. Absorboitunut sateily virittda nestetuikeaineessa atomin energiatilalle, jonka pur-
kautuminen ndkyy ultraviolettifotoneina tai nidkyvana valona. Fotonit ohjataan valo-
monistinputkelle, jonka valoherkké fotokatodi emittoi elektroneja valon osuessa siihen.
Anodille saapuva elektronipulssi on verrannollinen fotonin energiaan. (Klemola 2002,

123-125). Nestetuikelaskennan huonona puolena alfasateilyn mittauksessa on sen huo-
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no resoluutio. Parhaimmissakin tapauksissa erotuskyky on noin 200 keV, jolloin nukli-
deja ei voida erottaa toisistaan. Nestetuikelaskuri sopiikin kokonaisalfasateilyn lasken-

taan, jossa suurta resoluutiota ei tarvita. (Lehto & Hou 2011 s, 18-19.) Kuvassa 6 on

laboratorion nestetuikelaskuri Wallac Guardian 1414 Liquid Scintillation Counter.

KUVA 6. Nestetuikelaskuri. (Kuva: Petri Hovi 2013)



4  Alfamenetelmd poistoilmasuodattimille

4.1 Perusteita menetelmalle
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Sateilyturvakeskus antaa YVL-ohjeita koskien muun muassa ydinvoimalaitosten turval-

lisuutta ja ydinenergian k&yton turva- ja valmiusjarjestelyitd. Annettuja saantojé tulee

noudattaa, jos STUKIille ei ole esitetty muuta hyvaksyttdvad menettelytapaa tai ratkai-

sua. (YVL-ohjeisto). Ohje YVL 7.6 ydinvoimalaitoksen radioaktiivisten aineiden paas-

t0jen mittaus, 22.3.2006 antaa ohjeita mittausmenettelyistd ja esimerkkeja pé&&stoisséa

olevista radionuklideista. Taulukko 2 on ydinvoimalaitoksen kaasumaisten ja hiukkas-

maisten paastdjen mittauksista. (YVL-ohje 7.6)

TAULUKKO 2. Yhteenveto ydinvoimalaitoksen kaasu- ja hiukkaspaastdjen saavutetta-

vissa olevista havaitsemisrajoista. (STUK YVL-ohje 7.6 taulukko 1)

Paastolaji

Mittausmenettely

Kahdennus

Radionuklidi

Havaitsemisraja
paastovirtauksessa

10 kBg/m3 mittausai-

sittain

jatkuva mittaus kylla 13B3xe kana
< 10 min
jalokaasut 85K 1 10 kBg/m3
laboratoriomaaritys |, ., BTKr 1 kBg/m?
vahintdan viikoittain 33
Xe 1 kBg/m3
3 I i -
iatkuva mittaus 131 2 Bg/m3 mittausaika
iodit na<1lh
laboratoriomaaritys N 131 3
vahintaan viikoittain| 1% : 4 mBa/m
3 i i -
iatkuva mittaus kaikki ;‘aBg/ m mittausaika
aerosolit
laboratoriomaaritys | .. ®Co 1 mBg/m?3
vahintaan viikoittain| <Y s 1 mBg/m3
laboratoriomaaéritys N I kokonaisaktiivisuus
- kylla kaikki
alfa- vahintaan kuukau- | > 1 mBg/m3
aktiivisuus | . a1
sittain Am 0,1 mBg/m3
laboratoriomaaritys . 89 - 90 yhdistetty aktiivisuus
neljannesvuosittain kylla Srja s 0,1 mBg/m3
R laboratoriomaaritys
YKSITAISet | inisain kuukau- sH 0,1 kBg/m?
merkittavat sittain
nuklidit - -
laboratoriomaaritys
vahintaan kuukau- ac 10 Bg/m3
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Taulukon 2 mukaan poistokaasupiipussa olevasta suodattimesta pitéisi pystya mittaa-
maan alfa-aktiivisuus seuraavasti: kokonaisaktiivisuus 1mBg/m® ja ***Am 0,1mBg/m®.
OL1 ja OL2 reaktorirakennuksessa oleva lasikuitusuodatin, josta alfa mitataan, vaihde-
taan tiheimmillddn kahden vuorokauden valein. Virtaus naytteenottolinjassa on 33
I/min. Tasté voidaan laskea (5), ettd suodattimesta pitéisi kyet& havaitsemaan kokonais-
alfa-aktiivisuus noin 0,1 Bq ja **Am:a 0,01 Bq.

min

60 ™% 4 48h « 0,033 % « 0,001 24 = 0,095 Bq )
h min m

Kuvassa 7 on suodatin, jossa valkoiseen paperiosaan keréantyvéat aerosolit, ja josta alfa
mitataan. Alempi oranssi osa on tadynna aktiivihiilts, josta mitataan jodit. Ilman kul-

kusuunta suodattimessa on kuvassa ylh&élta alas.

KUVA 7. Suodatin johon esimerkiksi alfat kerataan. (Kuva: Petri Hovi 2013)

Tavoitteena oli kehittdd menetelmd, jolla voidaan lasikuitusuodattimesta erottaa luotet-
tavasti aktiivista ainetta, ja mitata se véhintddn kohtalaisella saannolla. Mitattavaksi
aktiivisuustasoksi, joka taytyi saada mitattua, asetettiin 0,1 Bq, ja mielelldé&dn vdhemman.
Aktiivisuuksien erottamista suodattimesta testattiin markapolttamalla, liuottamalla tai
liottamalla hapossa. Taulukossa 3 on esitetty yhteenvetona, mitd menetelmad on kaytet-

ty missakin naytteessa.



TAULUKKO 3. Taulukko kaytetyista aktiivisuuksista, menetelmistd ja naytteista.

Aktiivisuus | Menetelma Naytteet

1Bq HF+HNO3 0-2

1Bq H,SO4+HNO;3; | 7-12 ja 15-16

1Bq H,0,+HNO3; |3-6, 13-14 ja 17-22
0,5 Bq H,O0,+HNO;3; | 23-30

0,1 Bqg H,O,+HNO;3; |31-38

0,05 Bq H,O0,+HNO3; | 39-46

0,01 Bq H,0,+HNO3; |47-60

0,005 Bq H,0,+HNO;3; |61-62

Tausta H,O0,+HNO, |63-64
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Erotettu aktiivisuus elektrosaostettiin metalliselle plansetille, ja mitattiin alfaspektro-
metrilla. Elektrosaostukseen kaytettiin jo olemassa olevaa ohjetta. Elektrosaostuksen
jalkeen plansetit asetettiin Iampokaappiin kuivamaan, ja sen jalkeen eksikaattoriin. Kui-
vatuksen jalkeen plansetteja mitattiin 1000 minuuttia Ortecin alfaspektrometrilld, ja
saadut tulokset kirjattiin taulukkoon. Kuvassa 8 on poistoilmapiipun ndytteenottolinja.

Kuvaan on merkitty nuolella miss& kuvan 10 suodatin sijaitsee.
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KUVA 8. Reaktorirakennuksen poistoilmapiipun néytteenottolinja, nuolella merkitty
suodattimen paikka. (Kuva: Petri Hovi 2013)

4.1.1 Naytteet 0-2

Ensimmadisend testattiin Ortecin sivuilla ollutta ohjetta Sample Preparation for Low-
Level Alpha Spectrometry: Air Filters, Water and Soils. Menetelméssé suodatin liuotet-
tiin fluorivetyhappoon ja typpihappoon. Liuotusta jatkettiin useista tunneista paiviin.
Lasikuitusuodattimen pitaisi olla liukoinen fluorivetyhapon ja typpihapon yhdistelmaan.
Liuotuksen jalkeen liuos haihdutettiin kuiviin. Haihdutuksen jalkeen dekantterilasi
huuhdeltiin typpihapolla ja liuos haihdutettiin. Tadma toistettiin muutamaan kertaan,

jonka jalkeen nayte oli valmis elektrosaostusta varten.

Ohjeessa ei mainittu kuinka vakevié happoja tai minkalaisia mééaria tulisi kayttaa, joten
liuotusta l&hdettiin testaamaan lisdamalla lasiseen dekantteriin 15 ml 40 % HF ja 15 ml
65 % HNOs. Suodatin liukeni silmé&maéaraisesti heti liuokseen. Liuotusta jatkettiin muu-
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tama tunti. Ongelmia kuitenkin ilmeni, kun liuosta alettiin haihduttaa kuiviin, silla lahes
kuiviin haihdutettuna lasin pohjalle ilmestyi sakkaa. Seuraavaksi liuotusta kokeiltiin
hieman pidemméll& ajalla, ja suodattimen annettiin olla liuoksessa noin puolesta paivés-
t4 seuraavaan aamuun. Tamakaan ei auttanut, vaan sakkaa ilmaantui edelleen. Seuraa-
vaksi yritettiin suodattaa kertaalleen kuiviin haihdutettu liuos, johon oli lisatty typpi-

happoa. Sakka naytti liukenevan happoon.

Suodatuksessa kéytettiin imusuodatuslaitteistoa ja 0,45 um partikkelikoon suodatinta.
Suodatuksen jalkeen suodattimessa nakyi sakkaa, mutta silti kuiviin haihdutettaessa
lasin pohjalle jai sakkaa. Suodatus tehtiin kuvan 9 mukaisella laitteella ja tarvittava ali-

paine saatiin aikaan vesisuihkupumpun avulla.

KUVA 9. Imusuodatuslaitteisto. (Kuva: Petri Hovi 2013)

Vaikka sakasta ei paésty kokonaan eroon, péatettiin silti testata saostusta, sill4 sakka
naytti aina liukenevan kun siihen lisattiin nestettd. Suodattimeen O lisdttiin noin 1 Bq
2 Am -merkkiainetta, ja suodatin liuotettiin happoihin. Haihdutuksen jalkeen lisattiin
HNOgs:sta, joka haihdutettiin uudelleen. Sakka liuotettiin 10 % typpihappoon ja suoda-
tettiin 0,45 um suodattimella. Haihdutettaessa jai sakkaa, mutta péatettiin silti testata,
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millainen tulos saostuksesta tulisi. Saostus suoritettiin elektrosaostuksen ohjeella. Ennen
elektrosaostuksen reagensseja lisattiin viela ***Cm -merkkiaine, jotta nahtaisiin, miten
hyvalla saannolla aktiivisuudet saostuvat plansetille. 2**Am- ja ***Cm -saantojen avulla
pystytdan arvioimaan, miten hyvin aktiivisuudet saadaan suodattimesta pois.

Saostuksen jalkeen plansetin pinnalle oli muodostunut niin paksu kerros sakkaa, ettd
naytteestd ei saatu mitattua aktiivisuutta. Uudet ndytteet 1 ja 2, tehtiin samalla tavalla
kuin ensimmdinen ndyte, mutta liuokset suodatettiin lisaksi 0,1 pm suodattimen I&pi.
Haihdutettaessa muodostui edelleen sakkaa, mutta hieman vahemman kuin aiemmin.
Néayte 1 pééatettiin saostaa, mutta kunnollista tulosta ei saatu sakan takia. Kuvassa 10 on
elektrosaostetut plansetit. Menetelmdan ei perehdytty enempéé, koska STUK:ssa teh-
dyissd mittauksissa, missa suodatin oli kokonaan hajotettu happoon, olivat taustan puls-
sit nousseet 0,16 Bqg:iin ndytettd kohden. Tamé johtui siitd, ettd kéytettdva suodatinpa-

peri siséltdd hieman uraania.

KUVA 10. Typpihappoon ja fluorivetyhappoon hajotettujen suodattimien plansetit.
(Kuva: Petri Hovi 2013)
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4.1.2 Naytteet 3-22

Taustan nousemisen vuoksi paperia ei kannata liuottaa happoon, ja oli etsittdvd uutta
menetelmaé, jossa suodatin ei liukenisi happoihin. Radiokemisti Hannele Hirvonen ker-
toi, ettd STUK:ista oli tullut ilmoitus taustan pulssien noususta, jos paperi hajotetaan
fluorivetyhappoon. Samassa STUKIista tulleessa viestissa kerrottiin, ettd keittdméalla
suodatinta typpihapon ja vetyperoksidin liuoksessa taustasta ei tulisi ongelmaa. Paatet-
tiin testata seuraavaksi kyseisté liotusmenetelméé. Viestissa ei mainittu happojen vake-
vyyttd tai madrad eika jatkotoimenpiteitd. Naytteet 3-6 tehtiin kahden erissa siten, ettd
lasikuitusuodatin laitettiin lasidekantteriin, jonne liséttiin punnitsemalla **'Am-
merkkiliuos. Tamén jalkeen dekantteriin lisattiin 15 ml 65 % HNO; ja 15 ml 30 %
H,0,.

Liuokset haihdutettiin I&hes kuiviin, ja suodattimet siirrettiin imusuodatukseen. Naytteet
ja dekantterilasit huuhdeltiin ionivaihdetulla vedelld, paitsi ndyte 6, jolle kaikki huuhte-
lut tehtiin 10 % typpihapolla. Kaikissa néaytteissé kaytettiin 0,45 pm suodatinta. Suoda-
tuksen jalkeen lisattiin **Cm -merkkiaine, lukuun ottamatta naytteita 5 ja 6. Vesi tai
typpihappoliuos haihdutettiin kuiviin, jonka jalkeen jatkettiin elektrosaostukseen tarvit-

tavilla reagensseilla. N&ytteesta 6 tuli parempi saanto kuin edellisista néytteistd, joten

naytteitd huuhdeltiin jatkossa aina 10 % typpihapolla. Kuvassa 11 on elektrosaostukseen
kaytetty laitteisto.

KUVA 11. Elektrosaostuslaitteisto. (Kuva: Petri Hovi 2013)
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Néaytteet 7, 8, 11, 12, 15 ja 16 tehtiin kahden erissd, ja niissé testattiin soveltuvin osin
kéytosté poistettua ceriumsaostuksen ohjetta. Suodattimiin punnittiin aktiivisuudet ja ne
siirrettiin markapolttolaitteen putkiin. Putkiin kaadettiin 10 ml 95-97 % H,SO,:&4, ja
naytteitd haudutettiin tunti 250 °C l&mpdtilassa. Kun putket olivat hieman ja&htyneet,
lisattiin niihin 10 ml 65 % HNO3 ja annettiin hautua puoli tuntia 180 °C lampdtilassa.

Taman jélkeen liuos kaadettiin dekantterilasiin, ja putki ja suodatin huuhdeltiin 3 ml:lla
1 M HCI. Liuos ja ndyte haihdutettiin l&hes kuiviin. Naytteet 7, 8 ja 11 suodatettiin 0,45
um suodattimella, ja muut 0,1 um suodattimella. Suodatuksen jalkeen naytteisiin lisét-
tiin 2**Cm -merkkiaine (nayte 8 kaatui, joten sité ei saatu saostukseen ja mittaukseen),
jonka jalkeen naytteet elektrosaostettiin ja mitattiin. Naytteestd 7 saatiin tulos hyvalla
saannolla, mutta muista neljasta saannot olivat huonoja. Koska toistettavuus oli jostain
syysté huono, menetelma péaatettiin hylaté ja siirtya tekeméan liotuksia vain typpihapon

ja vetyperoksidin kanssa.

Naytteet 9, 10, 13, 14 ja 17-22 tehtiin kaikki samalla tavalla aktiivisuuksien ja happojen
lisaamiseen sekd haihduttamiseen saakka. Kaikkiin myos lisattiin 2**Cm-merkkiaine
ennen elektrosaostuksen ohjeen mukaista toiminnan aloitusta, paitsi ndytteisiin 9 ja 10.
Néaytteet 9 ja 10 huuhdeltiin 10 % typpihapolla ja poistettiin, jonka jalkeen liuos kaadet-
tiin sentrifugin putkiin. Liuoksia pidettiin puoli tuntia 3000 rpm sentrifugissa. Otettaes-
sa sentrifugista putken pohjalla olevat haituvat I&htivat heti liikkeelle, joten liuokset
suodatettiin seuraavasti, 9 0,45 um suodattimella ja 10 0,1 um suodattimella. N&ytteesta
10 tuli 9 prosenttiyksikkod parempi saanto kuin ndytteestéd 9, joten jatkossa siirryttiin

kayttdmaan 0,1 um suodattimia.

Néaytteet 13, 14, 17 ja 18 tehtiin kuten ndyte 10 silla poikkeuksella, ett4d imusuodatuk-
sessa kaytettava vesisuihkupumppu vaihdettiin papereissa 17 ja 18 ilmenneiden kaytto-
ongelmien vuoksi linjastoon, jossa oli kaytdssa tyhjiokompressori, ja johon imusuoda-
tuslaitteisto vaihdettiin. Vesisuihkupumppua kéytettdessa imusuodatuspullon pohjalle
paasi vettd imulinjaa pitkin. Saostuksessa plansettien pdalle muodostui hyvin hienoja-
koinen sakka. Imulinjaston venttiili oli taysin auki, joten imu saattoi olla liian voimakas.
Tallaista sakkaa ei ollut muodostunut aiemmin. Naytteet 19-22 valmistettiin samalla
tavoin kuin aikaisemmat, mutta ne laitettiin sentrifugiin haihdutuksen jalkeen. Naytteet
19 ja 20 imusuodatettiin sentrifugoinnin jalkeen, mutta imusuodatuksessa ei kaytetty

yht& voimakasta imua kuin néytteissd 17 ja 18. Kun imulinjaston venttiilid avattiin vain
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hieman, paéstiin suurelta osin eroon plansetteihin muodostuvasta sakasta. Sentrifu-
goiduista liuoksista 21 ja 22 otettiin liuosta varovasti pipetill, siten ettd haituvat eivat

lahtisi liikkeelle. Kuvassa 12 on toinen imusuodatuslaitteisto, jonka kaytdssa ei ollut

ongelmia.

KUVA 12. Toinen imusuodatuslaitteisto. (Kuva: Petri Hovi 2013)

4.1.3 Naytteet 23-54

Kaikki naytteet tehtiin samalla tavalla suodatukseen asti, mutta tall4 kerralla lisattiin
kolmea eri merkkiainetta: *Pu, U ja ***Am. Aktiivisuuslisiyksien jalkeen liséttiin
hapot, ja ndytteet haihdutettiin kuiviin. Eroavaisuudet néytteissa tulevat aktiivisuuksien
madrista ja suodatustavasta. Naytteisiin 23-30 laitettiin 0,5 Bq kutakin aktiivisuutta ja
paperit huuhdeltiin ja poistettiin ennen sentrifugointia. Liuos kaadettiin sentrifugiin.
Sentrifugoinnin jalkeen liuokset suodatettiin 0,1 um suodattimen l&pi, ja suodatettuun
liuokseen liséttiin 2**Cm -merkkiaine. Liuos haihdutettiin ja kasiteltiin elektrosaostuk-

sen ohjeen mukaan.
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Néaytteisiin 31-38 lisattiin merkkiaineita 0,1 Bq. Naytteet valmisteltiin muuten samalla
tavalla, mutta sentrifugia ei kéytetty, vaan naytteet imusuodatettiin suoraan haihdutuk-
sen jalkeen. Néytteestd 35 eteenpdin lasiset dekantterilasit vaihdettiin PTFE:sta tehtyi-
hin dekanttereihin. Vaihto tehtiin, koska aktiivisen aineksen tarttuminen PTFE:hen pi-
téisi olla vahaisempé&a kuin lasiin, ja saannon pitdisi ainakin teoriassa parantua. Saanto
vaihtelee aina hieman, joten on vaikea sanoa tapahtuiko muutosta parempaan, mutta
ainakaan se ei ndyttdnyt huonontuvan. Kuvassa 13 on happojen haihdutusta PTFE-
dekanttereissa.

KUVA 13. Néaytteet haihdutuksessa PTFE-dekanttereissa. (Kuva: Petri Hovi 2013)

Néaytteisiin 39-46 lisattiin 0,05 Bq kutakin merkkiainetta, ja ne valmistettiin samalla
tavalla kuin 35-38. Naytteista 39-42 unohtui ***Cm -merkkiaine. Naytteet 47-54 val-
mistettiin my6s samalla tavalla, mutta jokaisen merkkiaineen aktiivisuutta véhennettiin
0,01 Bq:iin.

4.1.4 Naytteet 55-64

Seuraavat naytteet tehtiin vuosihuoltorakennuksen ja VLJ-luolan prosessissa olleista
poistoilmasuodattimista. Naytteet 55, 56, 59 ja 60 tehtiin vuosihuoltorakennuksessa
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olleista suodattimista, joiden kerdysaika on nelja viikkoa. Naytteet 57 ja 58 tehtiin VVLJ-
luolassa olleesta paperista, jonka kerdysaika oli kolme kuukautta. Suodattimet halkais-
tiin puoliksi, ja yhdestd puolikkaasta tehtiin yksi nédyte, johon lisattiin aktiivisuudet.
Naytteiden 55 ja 56 suodatin haettiin 28.3.2013, 57 ja 58 5.3.2013 ja 59 ja 60 22.2.2013.
Naihin naytteisiin laitettiin kaikkiin 0,01 Bq kutakin aktiivisuutta (***Pu, 23U ja ***Am).
Kuvassa 14 on lasikuitusuodattimet, joista vasemmalla olevasta suodattimesta tehtiin

naytteet 59 ja 60, ja oikealla olevasta ndytteet 57 ja 58.

KUVA 14. Lasikuitusuodatin vuosihuoltorakennuksesta ja VLJ-luolasta. (Kuva: Petri
Hovi 2013)

Naytteilla 61 ja 62 pyrittiin testaamaan, padseekd menetelmalld ?**Am:n suhteen alle
YVL-ohjeen suositusten. Naytteisiin lisattiin 0,005 Bg **Am-, %*?Pu-, 2*U- ja ***Cm -
merkkiaineita. N&ytteet 63 ja 64 tehtiin suodattimesta, joissa ei ole lainkaan aktiivisuut-
ta. Naistd suodattimista ndhddan millainen tausta tyhjastda suodattimesta tulee. Myos
naméa naytteet tehtiin samalla tavalla kuin muut viimeisimmat ndytteet. Kuvassa 15 on
0,005 Bq aktiivisuuksilla testatut plansetit 61 ja 62.
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Kuva 15. Plansetit, joissa on 0,005 Bq jokaista merkkiainetta. (Kuva: Petri Hovi 2013)

4.2 Tulokset

Kaikki mittaustulokset kirjattiin Excel-taulukkoon, joka l0ytyy liitteestd 1. Taulukkoon
merkittiin jokaiselle nuklidille punnittu standardiméard, laskettu aktiivisuus, mitattu
aktiivisuus ja saanto. Jokaisesta aktiivisuustasosta tehtiin taulukko, johon kirjattiin ky-
seisen aktiivisuustason saanto. Aktiivisuuksista laskettiin keskiarvo ja keskihajonta.
Rikkihappo- ja fluorivetyhappomenetelmilla tehtyja ndytteita ei otettu laskuissa huomi-

oon.

Pois laskuista jatettiin myds ndytteet, jotka olivat selvésti epdonnistuneet. Epdonnistu-
neita olivat nayte 25, jonka pullo hajosi sentrifugissa ja ndyte 32, josta ei saatu tulosta.
Joissain néytteissé saattoi epdonnistua jonkin nuklidin mittaustulos. Naissa naytteissa
otettiin huomioon kaikki muut nuklidit, paitsi epaonnistuneet. Kaikissa 0,5 Bg:n néyt-
teissd ollut **U -merkkiaine oli selvésti konsentroitunutta, joten tulos jétettiin huomi-
oimatta. Samoin naytteissa 5-10 ollut 2**Cm -merkkiaine oli konsentroitunut. Néytteisiin
39-42 ei lisatty ***Cm -merkkiainetta. Naytteissa 51 ja 52 jatettiin 2**Pu -merkkiaine
huomioimatta vaa'an epéstabiiliuden takia. Naytteisiin 61 ja 62 punnittiin liian aktiivista
8 merkkiainetta ja sen tuloksia ei taulukoitu. Kuviossa 5 on **Am:n ja ***Cm:n
saannot eri aktiivisuuksilla, x-akseli on kuvaajassa logaritminen. Pisteet ovat saantojen
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keskiarvoja jokaisella aktiivisuudella ja virhepalkit kuvaavat aktiivisuuksien

keskihajontaa.

241Am:n saannot
1
0,8 %
206 % ®
& 04
0,2
0 :
0,01 0,1 1
Aktiivisuus (Bq)
244Cm:n saannot
1
0,8 §
2 06 *
] 4 ¢
8 04
0,2
0 :
0,01 0,1 1
Aktiivisuus (Bq)

KUVIO 5. Merkkiaineiden saannot eri aktiivisuuksilla.

Kuviossa 6 on %*?Pu:n ja #*U:n saannot eri aktiivisuuksilla. Pisteet ovat saantojen
keskiarvoja jokaisella aktiivisuustasolla. Pisteiden virhepalkit ovat aktiivisuuksien

keskihajonta, x-akseli on kuvaajassa logaritminen.



242P(:n saannot
1
0,8
2 0,6 T
= 1 = b4
g 054 1
0,2
0 T
0,01 0,1 1
Aktiivisuus (Bq)
233:n saannot
1,0
0,8 { +
2 0,6 + 1+
3
S 04
0,2
0,0 T
0,01 0,1 1
Aktiivisuus (Bq)

KUVIO 6. Merkkiaineiden saannot eri aktiivisuuksilla.
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Taulukkoon 4 on laitettu merkkiaineiden saannot nuklideittain seka tulosten keskiha-

jonnat.

TAULUKKO 4. Nuklidien saannot ja keskihajonnat.

Naytteiden saantojen keskiarvot ja keskihajonnat
nuklidi Am-241 |Cm-244 |Pu-242 |U-233
1Bg |keskiarvo 0,478 0,578
ndytteet |keskihajonta| 0,126 0,146
0,5Bq |keskiarvo 0,726 0,732 0,558
naytteet |keskihajonta| 0,071 0,049 0,059
0,1Bq |keskiarvo 0,631 0,658 0,499 0,687
ndytteet |keskihajonta| 0,039 0,027 0,037 0,116
0,05Bq |keskiarvo 0,551 0,445 0,456 0,835
naytteet |keskihajonta| 0,092 0,043 0,089 0,149
0,01Bq |keskiarvo 0,456 0,461 0,592 0,599
naytteet |keskihajonta| 0,069 0,073 0,106 0,104
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Taulukossa 5 on vuosihuoltorakennuksen ja VLJ-luolan suodattimien testitulokset. Li-

saksi taulukossa on suodattimiin todellisuudessa kertyneen #°Po:n aktiivisuudet.

TAULUKKO 5. Naytteiden 55-62 saannot ja “°Po aktiivisuus becquereleina.

Naytteiden 55-62 saannot ja Po-210 aktiivisuudet

Po-210

0,01Bq Am-241 |Cm-244 [Pu-242 |U-233 akt. (Bq)
55 0,483 0,487 0,364 1,038 0,005
56 0,401 0,539 0,529 1,123 0,001
57 0,600 0,680 0,791 0,591 0,173
58 0,354 0,336 0,524 0,366 0,108
59 0,642 0,679 0,406 0,640 0,008
60 0,471 0,454 0,455 0,467 0,011

610,005 Bq 0,555 0,577 0,724 0,007
62 0,005 Bq 0,476 0,529 0,664 0,010
keskiarvo 0,505 0,544 0,524 0,817 0,007

keskihajonta 0,083 0,078 0,144 0,314 0,004

Pienimpien aktiivisuuksien naytteessa kaytettiin 0,1 Bg/g ***Am - merkkiainetta. **Am
-merkkiaineesta noin 35,92 % hajoaa siten, ettd syntynyt ydin jaa virittyneeseen tilaan ja
emittoi y-sateilyd 59,54 keV:n energialla. Lasikuitusuodattimelle punnittiin 1,1566 g 0,1
Ba/g **Am -merkkiaineliuosta. Suodatin mitattiin samalla alustalla, kuin poistoil-
masuodattimet normaalistikin  mitataan. Mittaus suoritettiin  Ortecin  HPGe-
gammakiteelld (high purity germanium). Mittausajaksi asetettiin pienen aktiivisuuden
takia 60 000 sekuntia. Tulokseksi saatiin 0,096811 Bq 44,5 %:n epavarmuudella.
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5 POHDINTA

Tyon tarkoituksena oli 10ytd4 menetelmd, jolla pystyttaisiin mittaamaan YVL-ohjeissa
mainittu kokonaisaktiivisuus 1 mBg/m® ja **Am 0,1mBg/m°. Tdman mukaan silloin
tulee mitattavaksi aktiivisuudeksi suodattimessa kahden paivan kerdysajalla 0,1 Bq ko-
konaisalfassa ja 0,01 Bq ***Am:ssa. Kahden paivan kerdysaikaa kéytetdan vain vuosi-
huoltojen aikaan. Normaalissa ké&yt0ssé suodatin vaihdetaan neljan viikon valein. Ko-
konaisalfan havaitsemisraja on huomattavasti korkeammalla normaalin k&yton aikana.
Pienin lisatty merkkiaineaktiivisuus oli 0,005 Bq, ja molemmista tehdyistd néytteista
saatiin noin 50 %:n saanto *Am:n suhteen. Tama oli tehty vuosihuoltorakennuksesta
otettuun paperiin, joten voidaan olettaa ettd menetelma toimisi myo6s reaktorirakennuk-

sesta otetuissa suodattimissa.

Vuosihuoltorakennuksesta ja VLJ-luolasta otetuissa oikeissa naytteissa nakyy 2°Po
merkkiaineiden lisaksi. “*°Po kuuluu luonnon #*®U hajoamissarjaan ja on siten luonnosta
perdisin oleva aktiivisuus, eikd voimalaitosperdinen paastd. Poloniumia tulee kalliope-
rastd nousevasta radonista. Poloniumia muodostuu radonista erilaisten hajoamisten

kautta. Kuviossa 7 on ***U:n hajoamissarja.
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250000 v 4500 milj. v
i Uraani 2] i)
“_““‘ 1 min
Protaktinium l —ul R
T,
Foriim 75000 v il 24 pv | 1 234TH
|
Radium oo« [
}
Radon (kaasu) dey -
138 pv 0,0002 sek 3 min l
210 214 218 ;
- ™ PO < 50 min Po Polonium
Bi 3 | Bi ~ l Vismutti
206 210 214ph i
stabiili 22v 27 min
KUVIO 28U:n hajoamissarja. (Kuva:

http://www.stuk.fi/sateilytietoa/sateily ymparistossa/uraani/fi Fl/uraanin-
tyttaret/ files/88697801919767296/default/238U-hajoamissarja.pdf)

Mitattujen saantojen tarkkuudesta ei voida olla aivan varmoja. Tdmé& johtuu siitg, etta
kaytettyjen merkkiainestandardiliuosten aktiivisuuksia ei voitu tarkasti varmistaa. Kay-
tetty 233U standardi oli todennakéisesti padssyt konsentroitumaan. Tamé tarkoittaa sit4,
ettd standardipullosta on péaéssyt haihtumaan vettd, ja liuos on vakevoitynyt. Tehdyn
liuoksen aktiivisuus tarkastettiin nestetuikelaskurin alfaohjelmalla. Laskurin alfaochjel-
ma oli tehdasasetuksilla, ja siitd johtuen sen tulokset ovat suuntaa antavia, eik& niihin

voi taysin luottaa.

0,1 Bg/g *Am-merkkiaineen aktiivisuutta tarkistettiin gammamittauksen avulla. Saatu
0,0837 Bqg/g tulos eroaa jonkun verran oletetusta aktiivisuudesta. Mittauksessa saatu ero
VoI johtua siitd, ettd lasikuitusuodatinmittausta ei ole kalibroitu noin pienille aktiivi-
suuksille. Mittaus osoittaa kuitenkin standardin olevan suunnilleen oikealla aktiivisuus-
tasolla. Lisdksi kaikki muut merkkiaineet olivat saapuneet vuonna 2011, joten ne eivét
luultavasti olleet juurikaan ehtineet konsentroitumaan. Konsentroitumisen liséksi aktii-
visuuksien séilyttdmisessa on muitakin ongelmia. Aktiivisuudet tarttuvat helposti saily-

tyksessé kaytettyjen pullojen pintoihin, ja pipetoitu aktiivisuuskonsentraatio saattaa siit4


http://www.stuk.fi/sateilytietoa/sateily_ymparistossa/uraani/fi_FI/uraanin-tyttaret/_files/88697801919767296/default/238U-hajoamissarja.pdf
http://www.stuk.fi/sateilytietoa/sateily_ymparistossa/uraani/fi_FI/uraanin-tyttaret/_files/88697801919767296/default/238U-hajoamissarja.pdf
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syysta hieman pienentya. Tarttumista pyritdan estdmaan laimentamalla standardiliuokset

happoon.

Koska standardien tarkkoja aktiivisuuksia ei voitu luotettavasti tarkistaa, mitatut aktiivi-
suudetkaan eivat valttdmatta ole tarkkoja. Taman vuoksi saannotkaan eivat siten ole
valttamatta tarkkoja. Saantojen epétarkkuus ei téssé tapauksessa ole kovin suuri haitta,
koska tarkoituksena oli etsid menetelmd, jolla saadaan aktiivisuuksia suodattimesta, eiké
pyrkid tassé vaiheessa hyvin suureen tarkkuuteen. Tavoitteessa onnistuttiin kaikilla ak-

tilvisuustasoilla, ja aktiivisuuksia saatiin saostettua planseteille.

Kun laboratorion Berthold verrannollisuuslaskuri saadaan ajettua sisdan, voidaan tulok-
sia vertailla paremmin. Verrannollisuuslaskurilla mitataan paperi suoraan ilman min-
kéanlaista naytteenkasittelyd. Tulokseksi saadaan kokonaisalfa, joka ei ole nuklidis-
pesifinen. Alfasateilyn voimakkaan vaimenemisen vuoksi taytyy tutkia miten paljon
séateilyd vaimenee suodattimen pinnalle kertyvaan polyyn. Myos plansetille saostetulle

alfa-aktiiviselle aineelle taytyy maarittdd vaimenemiskerroin.

Kokonaisuudessaan ty0 onnistui hyvin, ja sen aikana saatiin tuloksia, joihin pyrittiinkin.
Kun uusi ?*®U-standardi saapuu, saadaan saannot senkin suhteen kuntoon. Muiden stan-
dardien aktiivisuuksien pitéisi olla suhteellisen hyvin kohdallaan niiden tuoreuden

vuoksi, mutta ndidenkin kohdalla pitdisi k&yttaa viela uudempia standardeja.



41

LAHTEET

Choppin, G., Liljenzin, J. & Rydberg, J. 2001. Radiochemistry and Nuclear Chemistry
Third Edition. Yhdysvallat: Butterworth-Heinemann.

Eurasto, T., Hyvdrinen, J., Jarvinen, M-L., Sandberg, J., Sjoblom, K-L 2004. Ydinvoi-
malaitostekniikan perusteita. Teoksessa Sandberg, J. 2004. Ydinturvallisuus. Hameen-
linna: Karisto Oy

Hirvonen, H. Radiokemisti. 2013. 8.2.2013. Haastattelija Hovi, P. Olkiluoto.

Klemola, S. Sateilyn ilmaisimet 2002. Teoksessa Ikdheimonen, T. 2002. Sateily ja sen
havaitseminen. Hameenlinna: Karisto Oy

Lehto, J. & Hou, X. 2011. Chemistry and Analysis of Radionuclides. Weinheim:
Wiley-VCH Verlag & Co. KGaA

Ortec. Sample Preparation for Low Level Alpha Spectrometry. Luettu 4.2.2013.
http://www.ortec-online.com/download/Sample-Preparation-for-Low-Level-Alpha-
Spectrometry.pdf

Paaso, N. 2012. TVO:n kemian jaoksen tehtavat: erilaiset analyysit ja mittaukset power
point esitys.

Riess, R. 2010 Radioactivity in Nuclear Reactors ja Alpha Radiation Measurement.
Teoksessa LCC6 Special Topic Report Radiochemistry in Nuclear Power Reactor
(Light Water Reactors) Volume 1 2010. MdlInlycke: A.N.T. International

Sandberg, J. & Paltemaa, R. 2002. Ydin- ja sateilyfysiikan perusteet. Teoksessa Ikéhei-
monen, T. 2002. Sateily ja sen havaitseminen. Hadmeenlinna: Karisto Oy

TVO luettu 27.3.2013. http://tvo.fi

TVO OL3. Luettu 9.4.2013. http://tvo.fi/OL3

TVO OLA4. luettu 9.4.2013. http://tvo.fi/olkiluoto4

Ydinvoimalaitokset Olkiluoto 1 ja Olkiluoto 2 2007. Euraprint

YVL-ohje 7.6. Luettu 5.4.2013.
http://www.edilex.fi/stuklex/fi/lainsaadanto/saannosto/YVL7-6

YVL-ohjeisto. Luettu 5.4.2013
http://www.stuk.fi/ydinturvallisuus/ydinvoimalaitokset/saannosto/fi Fl/yvl/



http://www.ortec-online.com/download/Sample-Preparation-for-Low-Level-Alpha-Spectrometry.pdf
http://www.ortec-online.com/download/Sample-Preparation-for-Low-Level-Alpha-Spectrometry.pdf
http://tvo.fi/
http://tvo.fi/OL3
http://tvo.fi/olkiluoto4
http://www.edilex.fi/stuklex/fi/lainsaadanto/saannosto/YVL7-6
http://www.stuk.fi/ydinturvallisuus/ydinvoimalaitokset/saannosto/fi_FI/yvl/

LIITTEET

Liite 1. Mittaustulokset

Laskettu [Laskettu [Mitattu |Mitattu
241Am 244Cm 241Am 244Cm Saanto Saanto
Néyte akt. (Bg) |akt. (Bg) |(Bq) (BQg) “IAm #em

O 11,0004 1,2806

1| 0,9326] 11,0360

2 11,0178 11,0370

3[ 09876 11,0375 10,3737 0,6014| 0,3784| 0,5796

4 1,0863] 11,0380 0,2997| 0,3835| 0,2759| 0,3694

5( 11,0327 0,4803 0,4651

6| 11,0889 0,6033 0,5540

7 1,0588[ 11,0610 0,7114| 0,7552| 0,6719| 0,7118

8| 1,1254 0,0000 0,0000

9 1,0361 0,6011 0,5801
10 11,1143 0,7513 0,6743
11 1,0219( 0,7757| 10,0089 0,0031| 0,0087| 0,0040
12| 11,0046 0,7809| 0,0582| 0,0412| 0,0579| 0,0528
13| 11,0355 10,8235 0,4519] 05170 0,4364| 0,6278
14| 11,0625 0,8168| 0,0544( 0,0423[ 0,0512| 0,0517
15 11,0558 0,7847| 0,0133] 0,0070| 0,0126/ 0,0089
16| 11,0185 10,7697 10,0203 10,0862 0,0199| 0,1120
17 11,0745 0,7996| 0,6755| 0,5564| 0,6287| 0,6958
18| 11,0690 10,7936 0,3571| 0,4036| 0,3341| 0,5086
19| 11,0028/ 0,8011| 10,6191 10,6136 0,6174| 0,7659
20 11,0570 0,7944| 0,6786| 0,6091| 0,6420| 0,7668
21| 11,0558 0,7854| 0,4830[ 05294 0,4575| 0,6741
22| 11,0217 0,7884| 10,6082 0,5864| 0,5953| 0,7438
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