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1 Johdanto

1.1 Tyon aihe ja tavoitteet

Insin6ority6 tehtiin Sateilyturvakeskukselle (STUK). Tydn mittaukset ovat osana projek-
tia, jossa uudistetaan ja kehitetaan koko Suomen kattavaa laboratorioverkostoa, mitta-
uslaitteistoja ja -ohjelmistoja. Nykyisin kaytdssa olevien laitteiden ohjelmistot on toimit-
tanut niiden valmistaja eikd STUKilla ole juurikaan mahdollisuuksia niiden ominaisuuk-
sien muokkaamiseen. STUKissa on kehitetty mittausohjelmisto (Majava) ja siihen liitet-
tava analyysiosa, jonka kaytettavyyttd, soveltuvuutta ja tuloksia insindorityd kasittelee.
Majava-ohjelmiston on uusi, eika sitd ole aikaisemmin kdytetty naytemittauksissa. Ta-
voitteena on saada validoitu mittausmenetelma ymparistdnaytteille, maarittdaa mitta-
usmenetelmalle maaritysrajat, toistettavuus, uusittavuus ja kokonaisepavarmuus. Tar-
koituksena on tutkia, antaako ohjelma oikeita mittaustuloksia, kun kaikki tuloksiin vai-
kuttavat asiat on selvitetty. [1.]

1.2 Sateilyturvakeskus

Sateilyturvakeskus on viranomainen, joka vastaa Suomen sateily- ja ydinturvallisuus-
valvonnasta. STUKin palveluksessa on noin 340 henkeda. Tutkimustoiminta keskittyy
sateilysuojeluun ja sateilyn terveyshaittoihin. Tutkimus ja ymparisténvalvonta -osastolla
on kaikkiaan seitseman laboratoriota, joista kuusi sijaitsee Helsingissa ja yksi Rovanie-
melld. Osaston tehtdviin kuuluu muun muassa tuottaa sateilyyn liittyvaa uutta tietoa,
toteuttaa Suomessa esiintyvan sateilyn valvontaa, antaa asiantuntija- ja mittauspalve-

luja seka tukea viranomaisvalvontaa. [2; 3.]

1.3 Paikallislaboratoriot

Suomessa on noin 40 paikallislaboratoriota, jotka ovat kunnallisia elintarvikelaboratori-
oita tai yksityisia laboratorioita. Jokainen laboratorio palvelee useamman kunnan aluet-
ta. Laboratorioilla on valmius mitata radioaktiivisten aineiden pitoisuuksia elintarvik-
keissa STUKin ohjeiden mukaisesti. Laboratoriot tekevat mittauksia laskeumatilanteen

sattuessa, jotta tilanteen vakavuus voidaan kartoittaa. Tarvittaessa laboratoriot mittaa-



vat oman alueensa tuotantolaitosten ja asukkaiden omia elintarvikkeita. Sateilyturva-
keskus on toimittanut paikallislaboratorioihin natriumjodidi-ilmaisimeen perustuvat
gammaspektrometrilaitteistot. Kyseisella laitteistolla paikallislaboratoriot voivat tehda
yksinkertaisia gammamittauksia. Jotta mittaustaito sailyisi, STUK jarjestaa paikallislabo-
ratorioille koulutustilaisuuksia ja laboratoriot suorittavat saannéllisesti naytemittauksia
seka raportoivat mittaustulokset Sateilyturvakeskukselle. [4.]

1.4 Ymparistdn sateilyvalvontalaboratorio

Ympariston sateilyvalvontalaboratorio on Sateilyturvakeskuksen Tutkimus- ja ymparis-
tdnvalvontaosaston laboratorio, joka vastaa ja kehittaa valtakunnallista ulkoisen satei-
lyn valvontaverkkoa. Ulkoisen sateilyn valvontaverkkoon kuuluu 260 automaattista mit-
tausasemaa. Laboratorio vastaa myds muusta ympariston sateilyvalvonnasta, joka kat-
taa elintarvikkeiden, pintaveden, juomaveden ja laskeuman radioaktiivisuuden valvon-
nan. Lisaksi laboratorion tehtavana on valmiustoiminnan yllapito, kehittéminen ja oh-

jeistaminen. [5.]



2 Radioaktiivisuus

2.1 Johdanto

Radioaktiivisessa hajoamisessa atomien ytimet muuttuvat toisiksi ytimiksi. Epastabiilin
ytimen hajoaminen tapahtuu ilman ulkoisten tekijoiden vaikutusta. Hajoamisen seura-
uksena ydin lahettaa sateilya, joka voi olla hiukkas- tai sahkémagneettista sateilya.
Nuklidi on atomin ydin ja siind on tietty maara protoneja ja neutroneja. Tietyn alkuai-
neen nuklideissa on aina sama maara protoneja, mutta niissa voi olla eri maara neut-
roneja. Isotoopit ovat saman alkuaineen eri muotoja, jotka eroavat toisistaan ytimessa
olevien neutronien lukumdaaran ja ytimen ominaisuuksien suhteen. Radioaktiivisessa
hajoamisessa kaytetddan alkuperdisestd nuklidista nimitysta emonuklidi ja syntyvasta
uudesta nuklidista tytarnuklidi. [6, s. 18; 7, s. 19-20.]

Radioaktiivisen lahteen aktiivisuus A on lahteessa tapahtuvien hajoamisen lukumaara
aikayksikossa. Sl-jarjestelman mukainen aktiivisuuden yksikké on becquerel (Bq). Jos
lahteessa tapahtuu keskimaarin yksi hajoaminen sekunnissa, sen aktiivisuus on 1 Bq.
Radioaktiivinen hajoaminen on satunnaisilmi®, joten radioaktiivisen ytimen hajoamisen
ajankohtaa ei voida tarkasti ennustaa. Hajoamisvakio 1 kuvaa radioaktiivisen aineen
hajoamisen nopeutta. Hajoamisvakio on todenndkdisyys sille, ettd tietty ydin hajoaa
aikayksikén kuluessa. Hajoamisvakion SI-yksikkd on s™. Puoliintumisaika ( 73,,) tarkoit-
taa sitd aikaa, jonka kuluessa tietysta radionuklidista koostuvan radioaktiivisen lahteen

aktiivisuus laskee puoleen alkuperaisesta aktiivisuudesta. [8, s. 13; 9, s. 7-8.]

2.2 Eksponentiaalinen hajoamislaki

Radioaktiiviset lahteet sisaltavat usein erittdin suuren maaran ytimia, joten lahteen
aktiivisuus voidaan maarittda hyvinkin tarkasti huolimatta hajoamisen satunnaisluon-
teesta. Kun hajoamistodenndkoisyytta tarkastellaan lyhyelld aikavalilla (¢ ¢+ df), saa-
daan yhden hajoamisen todennakdisyydelle arvo Ad¢ Ytimien lukumaaran N(t) muutok-
selle dV(t) saadaan puolestaan lauseke dNV = —iN dteli

dN

=N (1)



Jos ytimien maara hetkella ¢ = 0 on A, saadaan differentiaaliyhtalén (kaava 1) ratkai-
suna ytimien maaraksi hetkella ¢

N(t)=N,e ™. (2)
Kyseisen ainemaaran aktiivisuus A(%?) saadaan hajoamisten lukumaarana aikayksikkoa

kohti, joka on yhden ytimen hajoamistodenndkdisyys aikayksikkda kohti kerrottuna

ytimien lukumaaralla

A(t) = AN(t) = Ae ™, (3)
missa Ay, = AN hetkella t= 0. [7, s. 27-28; 9, s. 8-10.]
Radioaktiivisen naytteen eksponentiaalista hajoamista on havainnollistettu kuvassa 1.
N&ytteend olevan I puoliintumisaika on 8,07 vuorokautta. Hajotessaan se muuttuu

ksenonin stabiiliksi isotoopiksi *'Xe. Kuvaajan pisteet on merkitty vélein, jolloin on ku-

lunut aina yksi puoliintumisaika.
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Puoliintumisajan ja hajoamisvakion valinen yhteys voidaan ratkaista kaavan 3 avulla.
Kun kaavaan sijoitetaan ajan tilalle yksi puoliintumisaika (£ = 7y,;) ja aktiivisuudeksi
puoliintumisajan maaritelman mukaan A(f) = 0,54, saadaan

A== 4)

Aktiivisuuden eksponentiaalinen vaheneminen koskee kerrallaan vain yhta radionukli-
dia. Jos lahteessa on useampia eri nuklideja, noudattaa jokaisen nuklidin aktiivisuus

erikseen eksponentiaalista hajoamislakia. [7, s. 27-28; 9, s. 8-10.]

Mittauksissa kaytettyjen naytteiden aktiivisuuskorjaukset laskettiin kaavalla

t

A=2A T, (5)

missa A on aktiivisuus mittaushetkelld,

A, on aktiivisuus naytteen referenssihetkella,

ton kulunut aika ndytteen referenssipdivasta ja

T1/2 on ndytteen puoliintumisaika.

Aktiivisuuskorjauskaava on johdettavissa edella esitetyista kaavoista.

2.3 Ionisoiva sateily

Ionisoiva sateily on joko hiukkas- tai sahkdmagneettista sateilya. Hiukkassateilya ovat
alfa-, beeta- ja neutronisateily, kun taas sahkdmagneettista sateilya on esimerkiksi
gammasateily. Sateilyn tunkeutumiskyky ja vaikutus valiaineeseen riippuu sateilyn lajis-
ta ja energiasta seka valiaineen laadusta. Taulukossa 1 on esitetty eri sateilylajien omi-
naisuuksia. Edetessaan valiaineessa hiukkasen nopeus hidastuu ja osa hiukkasen ener-
giasta siirtyy valiaineeseen. Hiukkassateilyn havaitseminen perustuu tahan ilmidon.

Sahkémagneettinen sateily on puolestaan valillisesti ionisoivaa sateilyd, mika tarkoittaa,



ettd vuorovaikuttaessaan valiaineen kanssa syntyy ionisoivia sekundaarihiukkasia. Sah-
kdmagneettisen sateilyn ja aineen valisia vuorovaikutuksia on kuvattu luvussa 2.7. [10,
s. 20; 9, s. 6.]

Taulukko 1.  Sateilylajien ominaisuuksia. [10, s. 20.]

Laji Varaus Suhteellinen | Tyypillinen Keskimaardinen matka
lepomassa energia [MeV] ilmassa vedessa

o +2e 4 3-9 2-10 cm 20-40 pm

p -e 0,0005 0-3 0-10m 0-15 mm

n 0 1 0-10 0-100 m 0-1m

Y 0 0 0,01-10 0,01-100 m | 0,1-10 cm

2.4 Alfahajoaminen ja -sateily

Alfahajoamisen yhteydessa emittoituu alfahiukkasia, jotka ovat heliumytimia. Heliuma-
tomin ydin koostuu kahdesta protonista ja kahdesta neutronista. Tytarnuklidilla on siis
a-hajoamisesta johtuen kaksi yksikkda pienempi varausluku ja nelja yksikkda pienempi
massaluku kuin emonuklidilla. Seuraavassa on esimerkki a-hajoamisesta, jossa uraani-
238 hajoaa torium-234 ja o-hiukkaseksi. [11, s. 24.]

20U —>?%Th+ He? ©)
Kevein tunnettu a-aktiivinen nuklidi on cerium-142. Tata raskaammilla nuklideilla o-
hajoaminen on yleista. Valiaineen jarrutuskyky alfahiukkasille on paljon suurempi kuin
samanenergisille beetahiukkasille, koska a-hiukkasen massa ja varaus ovat suuremmat
kuin beetahiukkasella. a-hiukkaset kulkevat ilmassa vain muutamia senttimetreja ja

pelkkd paperiarkki pysayttaa hiukkaset taysin. [7, s. 20; 12, s. 3.]

2.5 Beetahajoaminen ja -sateily

Beetahajoamisessa ytimen varaus muuttuu, mutta massaluku ei muutu. Ydin siirtyy
alempaan energiatilaan lahettamalléd beetahiukkasen. Beetahiukkaset kulkevat ilmassa

muutamia metreja ja pysahtyvat ohueen alumiinilevyyn tai ihon pintakerroksiin. Beeta-




hajoaminen voi tapahtua spontaanisti kolmella eri tavalla. p~-hajoamisessa yksi ytimen
neutroni hajoaa protoniksi ja elektroniksi, joita sanotaan B-hiukkasiksi radioaktiivisen
hajoamisen yhteydessa. Vastamuodostunut protoni jaa ytimeen, kun taas elektroni
sinkoutuu ulos B -sateilyna. Tytarytimelld massaluku sdilyy samana ja jarjestysluku on
yhta suurempi kuin emoytimelld. Lisaksi syntyy antineutriino. Tama hiukkanen on valt-
tamatdn lilkkemaaran ja energian sdilymisen kannalta. [12, s. 3; 13, s. 418-420.]

X0 +e +v (7)

B*-hajoamisessa yksi ytimen protoneista hajoaa neutroniksi ja p*-hiukkaseksi eli posi-
troniksi. B*-hajoamisen yhteydessé esiintyy myds sahkémagneettista annihilaatiosatei-
lyda, kun positroni kohtaa elektronin. Positroni on negatiivisesti varautunut elektronin
antihiukkanen. Naiden hiukkasten yhtyessa niiden lepomassa muuttuu yleensa kahdek-
si annihilaatiosateilyn kvantiksi, jotka sinkoutuvat vastakkaisiin suuntiin. Lisaksi reakti-
ossa syntyy neutriino. Koska emoytimesta poistuu positiivinen varaus, tytarytimen jar-
jestysluku on yhta pienempi kuin emoytimen. [12, s. 3; 13, s. 418-420.]

XY +e +v (8)

2.6 Gammasateily

Gammasateilyssa ei liiku hiukkasia vaan gammasateily on sahkémagneettista aaltolii-
ketta. Kun atomin ydin on virittyneessa tilassa, voi se purkautua sahkdmagneettisena
sateilyna eli gammasateilynd. Gammakvantin (fotonin) energian £, suuruus vastaa viri-
tystilan purkautumisessa vapautunutta kahden energiatilan erotusta

E,=hv=E, - E, 9)

missa £; on alkutilan energia ja £r on lopputilan energia, /4 on Planckin vakio
(6,6261-10* Js = 4,1357-10° eVs) ja v on sateilyn taajuus. Gammakvantin havaitse-
minen perustuu tahan viritystilan purkautumiseen. Usein samasta lahtétilasta on mah-
dollista siirtya monelle eri tilalle. Taman takia havaitut gammasateilyn intensiteetit ovat
verrannollisia vastaavien siirtymien todennakdisyyksiin. Kuvan 2 kohdassa a) nakyy,



kuinka lahtétilasta voidaan siirtya kahdelle eri tilalle, ja kohdassa b) on vastaavien
energiasiirtymien intensiteetit (todennadkdisyydet). [12, s. 3; 14,s.1; 9, s. 6.]

E. /
-\.I lr ¥ -\.I lr
E;
E;
E, E,. E
a) b)

Kuva 2. Gammasiirtymid kuvattuna a) energiatilojen ja b) energian intensiteetin avulla. [14, s.
1.]

2.7 Vuorovaikutusilmiot

Gammakvanttien (fotonien) tarkeimmat vuorovaikutustavat materian kanssa ovat va-
losahkoinen ilmié, Compton-sironta ja parinmuodostuminen. Valosahkdinen ilmi6 (fo-
tosahkoilmid) on tarkein vuorovaikutus pienilla energioilla 0,01 MeV < £ < 0,5 MeV.
Valosahkdisessa ilmidssa fotoni luovuttaa koko energiansa atomin elektronille. Tasta
seuraa, ettd elektroni sinkoutuu ulos atomista ja saa liike-energiakseen fotonin energi-
an, josta on vahennetty elektronin sidosenergia. Fotonin energian saanutta elektronia
sanotaan fotoelektroniksi. [7, s. 44-46; 14, s. 3.]

Compton-sironta on vallitseva ilmié energia-alueella 0,1 MeV < £, < 10 MeV. Compton-
sironnassa fotoni ja vapaa elektroni térmaavat, jolloin fotoni menettda vain osan ener-
giastaan elektronille (comptonelektroni) ja loppu jaa fotoniksi (comptonkvantti). Foto-
nin energiamenetyksen maara riippuu siroavan fotonin energiasta ja sirontakulmasta
(fotonin etenemissuunnan muutoksesta). Comptonin ilmié on huomattava hajasateilyn

syy réntgen- ja gammasateilyn lahteiden ymparistdssa. [7, s. 47; 15, s. 12; 14, s. 3.]

Parinmuodostuminen on tarkein vuorovaikutus, kun fotonin energia £ on suurempi
kuin 10 MeV. Fotonin energian tulee olla suurempi kuin 2m.c = 1,022 MeV (/m. on
elektronin massa ja c on valonnopeus tyhjidssa), jotta parinmuodostuminen on mahdol-

lista. Ytimen voimakenttdan joutunut fotoni haviad, jolloin sen energiasta syntyy elekt-



roni ja positroni. Kyseiset hiukkaset saavat energiakseen fotonin energiasta lepomasso-
jen synnyttamisen jélkeen ylijaéneen osan £, - 2m.c’. Tavallisimmin tdmé energia ja-
kaantuu tasan kummallekin hiukkaselle. Positroni havida elektronin kanssa annihilaati-
ossa. Kyseisessa tapahtumassa syntyy kaksi annihilaatiokvanttia, joiden molempien
energiat ovat 0,511 MeV. [7, s. 47; 14, s. 3.]
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3 Gammaspektrometria

3.1 Johdanto

Gammaspektrometrisilla menetelmilla tutkitaan radioaktiivisten naytteiden koostumusta
ja aktiivisuutta. Menetelman tehokkuus perustuu siihen, ettd gammasateilya lahettavi-
en nuklidien aktiivisuudet voidaan maarittaa yhdella mittauksella. Jokaisella radionukli-
dilla on sille ominainen gammasateilyn energiajakauma, joten naytteen radioaktiiviset
nuklidit voidaan identifioida rekister6imalla ja analysoimalla niiden lahettamaa gam-
masateilya. [7, s. 139.]

Gammaspektrometreissa kaytetddn sateilyilmaisimia. Sateilyilmaisimen toiminta perus-
tuu siihen, etta ilmaisimessa oleva aine on vuorovaikutuksessa sateilyn kanssa. Sateily
menettad energiaansa vuorovaikutuksessa, jolloin vdliaineen atomeja virittyy. Sateily
tuottaa myos lampda, joka voidaan havaita ilmaisimilla. Kun ilmaisin havaitsee aineessa
syntyvia muutoksia, voidaan havainnot muuttaa mitattavaan muotoon signaalinkasitte-
lyjarjestelman avulla. Sateilyilmaisimet voidaan jakaa karkeasti kahteen luokkaan: il-
maisimiin, joissa esimerkiksi ionit tai elektronit saavat aikaan virran ilmaisimen elektro-
dien valille, ja ilmaisimiin, joissa sateilyn aiheuttaman viritystilan purkautuminen syn-
nyttaa valoa. Ilmaisimet voidaan jakaa myos kahteen ryhmaan niiden antaman infor-
maation mukaan. Signaali-ilmaisin laskee hiukkasten, kvanttien ja sateilypulssien maa-
raa seka laatua, kun taas ratailmaisimella saadaan esiin hiukkasen tai sateen kulkema
rata. [7, s. 116.]

Ilmaisimet, joissa ionit, elektronit ja aukot kehittavat virran elektrodien valille, ovat
joko kaasutaytteisia tai kiinteita aineita, tavallisesti puolijohdemateriaalia. Valoa synnyt-
tavan ilmaisimen ilmaisinkide voi olla esimerkiksi epdorgaanista ainetta, johon on lisatty

pieni maara epapuhtausatomeja, tuikeainetta. [7, s. 116.]

3.2 Tuikeilmaisin

Kun epdorgaaniseen kiteeseen lisatdadan epapuhtausatomeja, kiteeseen syntyy energia-
tasoja, joiden ansiosta luminesenssi voi tapahtua. Luminesenssilla tarkoitetaan ilmiota,

jossa esimerkiksi atomi palaa alemmalle energiatasolle, jolloin ylimaardinen energia
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vapautuu valona. Sateilyn havaitseminen perustuu vdliaineen atomien virittymiseen.
Kun virittynyt atomi palaa perustilaansa, se lahettda vastaanottamansa energian naky-
van valon tai ultraviolettifotonin muodossa. Esimerkkind epdorgaanisesta fotoni-
ilmaisimesta olkoon natriumjodidikide, joka on aktivoitu talliumilla (NaI(Tl)). Natrium-
jodidikide on hyvin yleisesti kaytetty fotonisateilyn tuikeilmaisin. Tuikeilmaisimen kide
on optisesti kytketty valomonistinputkeen. Tutkittava sateily aiheuttaa skintillaattorissa
(tuikeaineessa) valovalahdyksia, jotka puolestaan irrottavat fotoelektrodeja valomonis-
timen katodilta. Seka tuikeaine ettd valomonistin on suojattava valolta. [7, s. 124; 10,
s. 22-23.]

Toimiakseen tuikeaineena aineella tulee olla tietynlaisia ominaisuuksia. Aineen tiheyden
on oltava tarpeeksi suuri, jotta sateilyn absorptiotodenndkdisyys on riittdva. Epdor-
gaanisten tuikeaineiden suuri tiheys tekee niista sopivia gammasateilyn ilmaisulle. Ab-
sorptiota seuraavan luminesenssin tulee olla tarpeeksi voimakas ja tdman liséksi tuike-
aineen on oltava lapinakyva talle valolle. Valomonistinputken herkkyysalueen tulee vas-

tata emittoituvan valon aallonpituutta. [7, s. 123.]

3.3 Valomonistinputki

Fotonit ohjataan tuikeaineesta valomonistinputken fotokatodille, joka on puolildpdise-
vaa materiaalia. Fotokatodi emittoi elektroneja, kun valo osuu siihen. Elektronit kiihdy-
tetdan noin 1 000 voltin jannitteelld valomonistinputkessa sarjalla elektrodeja (dyno-
dit), joita on 10-14 kappaletta. Jannitteella saadaan elektronit kulkemaan haluttuun
suuntaan fotokatodilta anodille. Kun elektrodi osuu dynodiin, emittoituu siita paljon
uusia elektroneja. Maara siis moninkertaistuu jokaisella dynodilla, minka johdosta kato-
dilta dynodisarjan kautta anodille kulkeutuvien elektronien maara lisdantyy noin mil-
joonakertaiseksi. Anodille saapuva elektronipulssi on verrannollinen tuikeaineeseen

osuneen fotonin energiaan. Monistuskerroin M maaritetdan kaavalla
M = AkV,™, (10)
missa A on aineesta riippuva vakio, & katodin konversiokerroin eli yhta katodille osuvaa

fotonia kohti emittoituneiden elektronien lukumaara, V, perakkaisten dynodien valinen

jannite ja n dynodien lukumaara. Janniteldhteen on oltava hyvin stabiili, silla kaavasta
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10 ndhdaan, ettd monistuskerroin riippuu suuresti dynodien valisesta jannitteesta 1.
Kuvassa 3 on havainnollistettu tuikeilmaisinkiteeseen tulevan gammakvantin vaikutusta
ja fotokatodista irronneen elektronin monistumista valomonistinputkessa. [7, s. 125;
11, s. 20.]

Gammakvantti

Fotokatodi

( -y

Nopeita S ke
elektroneja

Kide ' o
Elektroni 1. dynodi Valomonistin
(PM-putki)

Fotoneja

Kuva 3. Tuikeilmaisimen ja valomonistinputken toimintaperiaate [11, s. 20].

3.4 Pulssinkorkeusanalysaattori

Kun ilmaisimesta saatu heikko virtapulssi on ensin varausherkalla esivahvistimella muu-
tettu jannitepulssiksi, se johdetaan vahvistimeen. Vahvistimelta pulssit siirretaan puls-
sinkorkeusanalysaattoriin (analogia-digitaali-muunnin). Analysaattori lajittelee janni-
tesignaalit pulssikorkeuden eli energian suuruuden mukaan eri kanaviin. Kanavat on
numeroitu nousevan pulssikorkeuden mukaan ja ndin kanavanumero on verrannollinen
gammaenergiaan. Kuvassa 4 on havainnollistettu pulssikorkeusanalysaattorin toimin-
taa. Kuvasta ndhdaan, etté vasemmalta tuleva gammaenergiaan verrannollinen pulssi
A tulee lasketuksi kanavaan 1 (oikealla), pulssi B kanavaan 2 ja pulssit C ja D kanavaan
3. Nain saadaan gammakvanttien lajittelusta aikaan histogrammi, joka ndkyy kuvassa

oikealla. Histogrammi esittdad vastaavien gammaenergioiden jakaumaa, koska pulssi-
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korkeus on verrannollinen gammaenergiaan. Tasta syysta saatua histogrammiesitysta
voidaan kutsua energiaspektriksi. Ennen kuin saadaan selville, mita energiaa tietty ka-
navapaikka vastaa, taytyy tehda energiakalibrointi laitteistolle. Energiakalibroinnista on
kerrottu kohdassa 3.9.1. [11, s. 21.]

L
ﬂ‘ Gammaenergiaan Kanavanumero T512 1 Frekvenssi

verrannollinen
pulssinkorkeus

-

A B C D

- N W A

.1 23 45 86
Kanavanumero
Symbolinen kuva

pulssinkorkeus- Pulssinkorkeuden mukainen
lgjittelu ja laskenta

Pulsseja menossa AD-muunti-

meen, jossa ne tunnisletaan ko
pulssinkorkeuden mukaan ja tunnisluksesta

lajitellan ao. lokeroihin

Kuva 4. Pulssikorkeusanalysaattoriin tulevien jannitesignaalien lajittelu spektriksi. [11, s. 21.]

3.5 Natriumjodidi-gammaspektrometri

Natriumjodidi-gammaspektrometrilaitteisto on suunniteltu radioaktiivisten lahteiden ja
naytteiden lahettdman gammasateilyn havaitsemiseen ja mittaamiseen. Nal-
gammaspektrometrilla mitataan esimerkiksi elintarvikendytteita, kuten marjat, viljat,
sienet ja kuivattu kala. Laite soveltuu myds hyvin laskeumatilanteen jalkivaiheeseen,
kun sateilyn aiheuttamia vaikutuksia arvioidaan. Laitteen detektorina on Nal-
tuikeilmaisin ja valomonistinputki. Detektorin ymparilla on lyijysylinteri, jonka tarkoituk-
sena on pienentad taustasateilyn osuutta. Kun heikko virtapulssi on vahvistettu janni-
tepulssiksi, johdetaan pulssi vahvistimeen, jossa sité muokataan ja vahvistetaan. Ana-
logia-digitaalimuunnin, eli pulssinkorkeusanalysaattori, kdantaa pulssien korkeudet vas-
taavaksi digitaaliseksi informaatioksi, jota tietokonepohjainen ohjelma edelleen muok-
kaa. Energia-alue, jota gammaspektrometrilaitteisto mittaa, on jaettu sarjaksi yhta le-
veita energiavaleja, kanavia. Mittauksissa kdytettdva gammaspektrometri (kuva 5)
kayttdd 1024-kanavaista analogia-digitaalimuunninta. Muokkaamalla pulsseja voidaan
parantaa lahekkaisten pulssien erottelukykya ja tehda pulsseista vakiomuotoisia. [7, s.
142-143; 11, s. 2-3, 21.]
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Kuva 5. Tyodssa kaytettava Nal-gammaspektrometri (vasemmalla) ja mittauksissa kaytetty 320
millilitran ndytepurkkigeometria (oikealla).

3.6 Naytteen valmistus

Gammaspektrometrilld mitataan suoraan naytteen aktiivisuutta. Nuklidien maaran mit-
taamiseen on my6s menetelmia, jotka eivat perustu sateilymittauksiin. Isotooppien
madran mittaamista voidaan kdyttda esimerkiksi massaspektrometristéa maadritystd,
jossa isotooppien madraa mitataan niiden massaluvun mukaan. Gammaspektrometri-
nen madritysmenetelma perustuu suureksi osaksi ndytteenottoon ja ndytteen sisalta-
mien radioaktiivisten aineiden mittaamiseen. Tasta johtuen ndytteen edustavuudella on

erittdin tarkea rooli mittauksen onnistumisen kannalta. [7, s. 138—-139.]

Gammaspektrometrisiin mittauksiin tarvittavan naytteen maara on usein paljon suu-
rempi kuin esimerkiksi kemialliseen maaritykseen tarvittavan ndytteen maara. Mikali
mitattu ndyte ei edusta tutkittavaa asiaa hyvin, on mahdollista, etta analyysin tulos voi
olla jopa vaara. Naytteenotosta aiheutuva epdavarmuus voi olla moninkertainen mitta-
usmenetelman epdavarmuuteen nahden. Tasta johtuen ndytteenotto on suunniteltava

kutakin tarkoitusta varten erikseen ja huolellisesti. Kvalitatiivinen analyysi voidaan
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usein tehda niin, ettd tutkittavia alkuaineita ei tarvitse erottaa muusta ndytteen materi-
aalista. Analyysi voidaan tehda jopa kokonaan ilman ndytteen valmistusta tai esikasitte-
lya. Kvantitatiivisissa mittauksissa homogeenisuus on sen sijaan erittdin tarkeaa. Nay-
temateriaalissa olevien analysoitavien aineiden on oltava tasaisesti jakaantuneena. [7,
s. 138-139.]

Ympadristondytteissa on yleensa alhainen aktiivisuustaso eivatka radioaktiiviset aineet
ole jakaantuneet tasaisesti tutkittavaan aineeseen. Ennen mittauksia on nayte konsent-
roitava, jotta mahdollisimman paljon radioaktiivista materiaalia saadaan kalibroituun
naytetilavuuteen ja mahdollisimman Iahelle ilmaisinta. Erilaisia konsentrointimenetelmia
ovat esimerkiksi kuivaus ja poltto seka nestemaisten ndytteiden haihdutus ja ioninvaih-
to. Mittauksissa kaytettiin esimerkiksi maidosta haihdutettua jauhetta. Naitéa konsent-
rointimenetelmia kaytettdessa on huolehdittava naytteen homogeenisuudesta sekoit-
tamalla ja siitd, ettd ndytteen aineet saattavat haihtua osittain tai kokonaan kasittelyn
aikana. Mikali naytettd ei pystytd konsentroimaan tarpeeksi, on sitd varten kehitetty
Marinelli-astia, jossa ndytemateriaali saadaan mahdollisimman Iahelle ilmaisinta. Astia
ympardi seka sylinterimuotoisen ilmaisimen vaippaa ettd paatd. Mittauksissa kaytetty

naytepurkin geometria ndkyy kuvassa 5. [7, s. 139-140.]

Naytteen tiheydella ja maaralld on suuri merkitys sateilyn mittauksessa. Kevyt tai pal-
jon valiainetta sisaltdava sateilyn Iahde, kuten sorainen maa-aines, ei juuri absorboi Ia-
hettamdansa sateilyd, vaan gammakvantti padsee etenemdan aineessa jopa satoja
metreja. Tihea ja painava lahde taas absorboi ldhettamadnsa sateilyd, mika voi vaikut-

taa mittaustuloksiin. [1.]

3.7 Spektrin muodostuminen ja tulkinta

Gammaspektriksi sanotaan kayrad, joka kuvaa sateilyn intensiteetin jakautumista
erienergisten kvanttien tai hiukkasten kesken. Kuvassa 6 on esimerkki ideaalisen il-
maisimen antamasta gammaspektrista (a) ja kokeellisen mittauksen antamasta todelli-
sesta gammaspektrista (b), jossa esiintyy eri vuorovaikutuksista ja taustasta aiheutu-
vaa sateilya. [14, s. 2.]
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a) E, E b) E, E

Kuva 6. a) Teoreettinen gammaspektri lahteelle, joka ldhettda vain tiettya energiaa (mono-
spektri) ja b) vastaava kokeellisesti havaittu spektri. [14, s. 2.]

Spektrissa piikin paikka ilmaisee gammakvantin energian. Piikin pinta-ala on puolestaan
verrannollinen kvanttien maaraan ja siten ndytteessa olevan radioaktiivisen aineen ak-
tiivisuuteen. Piikin pinta-ala maaritetdan laskemalla piikkiin kuuluvissa kanavissa olevi-
en pulssien maara. Kun monoenerginen gammaspektri absorboituu ilmaisimeen, tapah-
tuu useita eri vuorovaikutuksia. Eri vuorovaikutukset nakyvat usein gammaspektrissa ja
ne hankaloittavat spektrin tulkintaa. Seuraavassa on esitetty muutamia tavallisimpia

ilmiditd, jotka on tunnettava tulkittaessa mitattuja spektreja.

e Ilmaisimessa syntyneiden varausten lukumaaran tilastollisesta vaihtelusta joh-
tuen kokonaisabsorptiopiikin muoto on lahelld normaalijakaumaa. Tama vastaa
ideaalisen spektrin yhta viivaa. Piikin leveytta kasvattaa myods elektronisten
komponenttien aiheuttama kohina. Kohinaa aiheuttavat pulssin muokkaus- ja

vahvistuslaitteet seka itse ilmaisinkide.

e Comptonin ilmidssa fotoni siroaa I6yhasti sitoutuneesta elektronista, jonka si-
dosenergia on paljon pienempi kuin fotonin energia. Fotonin menettama ener-
gia siirtyy elektronin liike-energiaksi. Sirontakulma ja fotonin alkuperdinen
energia vaikuttavat energiamenetyksen suuruuteen. Energiamenetys on suu-
rimmillaan eli fotoni luovuttaa suurimman mahdollisen maaran energiaa ta-
kaisinsironnassa, jolloin sirontakulma on 180°. Tatad vastaava jakauman kohta

on muuta Compton-aluetta korkeampi, niin sanottu Compton-reuna.
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e "Compton-hantd” on alue 0 keV ja Compton-reunan valissa. Alue muodostuu,
kun fotoni luovuttaa energiansa kahdessa tai useammassa perakkadisessa

Compton-vuorovaikutuksessa, mutta viimeinen siroava fotoni karkaa kiteesta.

¢ Annihilaatiokvantit aiheuttavat parinmuodostumisesta aiheutuvat pakopiikit 551
keV kohdalle. Kvantit ovat muodostuneet kiteessa positronin annihiloitumisessa.

Annihilaatiosta kerrotaan luvussa 2.7.

e Taustan aiheuttama sateily. Taustamittauksilla voidaan maarittda spektrometrin
havaitsema pulssijakauma, joka aiheutuu ndytteen ympariston sateilysta. Taus-
tasateily on otettava huomioon laitteen kalibroinnissa. Taustan sateilylahteita
voivat olla esimerkiksi taustasuojassa, ilmaisimessa tai mittaustilan ilmassa ole-
vat radioaktiiviset aineet. Lisdksi taustasateilyyn vaikuttaa kosmisen sateilyn

vuorovaikutus ilmaisimen ja sitd ympardivan materiaalin kanssa.

e Jos mitattavasta lahteesta emittoituu kaksi gammakvanttia samanaikaisesti, on
mahdollista, ettd molemmat absorboituvat ilmaisinkiteeseen. Tdssa tapauksessa
kiteessa syntyy summapulssi, joka on yhta suuri kuin yksittaisten fotonien aihe-
uttamien varausten summa. [7, s. 47, 144-147, 151; 14, s. 3-4.]

3.8 MAJAVA-ohjelmisto

Tydn mittaukset tehtiin STUKissa Javalla kehitetyllda MAJAVA-ohjelmistolla. Samalla
ohjelmistolla tehtiin myds spektrien analysointi ja aktiivisuuksien laskenta. MAJAVA-
ohjelmisto kayttdd mitatun spektrin analysointiin STUKissa kehitettya aMuFi-kirjastoa.
Se etsii spektrista piikit, analysoi niiden pinta-alat ja laskee niiden perusteella I6ydetyil-
le nuklideille aktiivisuudet. aMuFi tallettaa kaikki tulokset MySQL-pohjaiseen Linssi-
tietokantaan. [1.]

3.8.1 Piikkianalyysi

Piikkien etsintd aMuFilla tehdaan niin sanotuille ROI (Region Of Interest) -alueille, jotka
kayttajan taytyy ohjelmalle etukateen kertoa. Koko spektri voidaan analysoida joko
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yhdessa osassa tai jaettuna useampiin ROI-alueisiin. Tassa tyossa spektri oli jaettu

noin 6 eri ROI-alueeseen.

Kayttajan taytyy maarittaa etukateen ROI-alueista etsittavat piikit. Jos ROI-alueessa on
piikki, jota ohjelma ei tunnista, jaa se myds analysoimatta. Menetelma soveltuu sellais-
ten naytteiden analysointiin, joiden radioaktiivisuudesta on etukdteen jonkinlainen tun-

temus.

Ohjelma sovittaa gaussiset piikit pienimman neliGSsumman menetelmalld ROI-alueeseen
etukateen kerrottujen piikkien kohdille. Ohjelma sovittaa piikkeja mitattuun spektriin
kunnes se I0ytdaa ongelmaan matemaattisesti parhaan ratkaisun. Lopuksi se palauttaa
I6ydettyjen piikkien pinta-alat ja niiden epdvarmuudet ja tallentaa ne Linssi-

tietokantaan. [1.]

3.8.2 Aktiivisuuslaskenta

Kun aMuFi on tehnyt piikkianalyysiin, jatkaa ohjelma aktiivisuuslaskennalla. Aktiivisuus-
laskuja varten aMuFi tarvitsee tehokkuuskalibroinnin (kohta 3.9.2). Ohjelma hakee tie-
tokantaan talletetun tehokkuuskalibroinnin ja piikkianalyysivaiheessa tietokantaan talle-
tetut piikkien pinta-alat ja niiden hajoamistodennakdisyydet. Niiden avulla ohjelma las-
kee jokaiselle piikille aktiivisuuden huomioiden hajoamiskorjauksen. Lopuksi aMuFi tal-

lettaa tulokset tietokantaan. [1.]

3.9 Laitteiston kalibrointi

3.9.1 Energiakalibrointi

Analysointia varten tulee gammaspektrometri kalibroida. Ensin on madritettava ener-
giakalibroinnilla gammasateilyn energian ja sitéd vastaavan spektrometrin muistipaikan
eli kanavan vdlinen yhteys. Tutkittava energia-alue, kaytdssa olevien kanavien luku-
maara ja vahvistimen asetukset vaikuttavat gammasateilyn ja spektrometrin yhteyteen.
Energiakalibrointi tehdaan sopivien, tunnettujen nuklidien avulla. Sopivalla tarkoitetaan,
ettd nuklidin 1ahettdma gammaenergia kattaa energia-alueen, jota tutkitaan. Spektrilla
esiintyvan piikin paikka kanava-asteikolla voidaan maaritella joko sovittamalla pisteisiin
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normaalijakauma tai piikin pinta-alan painopisteena. Yhteys energian ja kanavan valilla
saadaan, kun sovitetaan mittauspisteisiin funktio. Valomonistimelta tulevan signaalin
amplitudi on kaytdnndssa lineaarisesti verrannollinen siihen energiaan, jonka kyseessa
oleva gammakvantti on jattanyt ilmaisimeen. Nain ollen usein riittdva tarkkuus saavute-

taan sovittamalla mittauspisteisiin suoran yhtalé. [7, s. 147-148; 11, s. 11.]

3.9.2 Tehokkuuskalibrointi

Tehokkuuskalibroinnissa on tarkoitus selvittda spektriin rekisterdityjen pulssien maaran
suhde lahteessa syntyneiden fotonien maaraan. Tehokkuuteen vaikuttavat muun mu-
assa fotonin energia, ilmaisimen ominaisuudet ja vuorovaikutukset ndytteessa seka
naytteen ja ilmaisimen valisessa aineessa. Mittausgeometria vaikuttaa myods tehokkuu-
teen: ndytteen koko, muoto ja sijainti. Tasta syysta seka kalibrointilahde etta tutkittava
nayte on mitattava samassa geometriassa. Ilmaisimen tehokkuutta voidaan kuvailla
monilla eri suureilla, joista tarkeimmat ovat piikki- ja kokonaistehokkuus. [7, s. 148;
11, s. 14.]

Piikkitehokkuus kuvaa tietyn energisen fotonin rekisterditymista kyseistd energiaa vas-
taavaan fotopiikkiin eli sitd, miten suuri osuus kiteeseen osuvista fotoneista absorboi-
tuu ja rekisterdityy juuri kyseistéd energiaa vastaavaan fotopiikkiin. Piikkitehokkuus &,

maaritetaan yhtalosta
N p
Sp (E) = ?, (11)

missa N, on fotopiikin, energialla £, pulssimaara ja R on fotopiikin lahteen mittausajas-

sa emittoimien fotonien lukumaarg, joilla on sama energia £. [7, s. 148]
Kokonaistehokkuudella & puolestaan kuvataan todennadkdisyytta sille, ettd lahteen

emittoima fotoni tulee yleensakaan rekisterdidyksi. Kokonaistehokkuus fotonin energi-

alla £saadaan yhtalosta

N
gt(E):?tv (12)
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missa N, on pulssien kokonaismaard, jonka kyseessa oleva energia tuottaa

spektriin. [7, s. 148]

Piikkitehokkuus &,saa taman tyon mittauksissa seuraavan muodon:

E= i, (13)
Aconsj/t

missa A+ on nuklidin energiapiikin pinta-ala pulssimaarana,
Acons on nuklidin aktiivisuus,
y on hajoamistodenndkoisyys ja
t on mittausaika. [1.]

Tassa tydssa puhuttaessa tehokkuudesta tarkoitetaan piikkitehokkuutta ja sen tunnuk-
sena on ¢. Tehokkuus siis kuvaa ilmaisimen kykya rekisteréida nuklidin gammasateilya
suhteessa sen aktiivisuuteen ja mittausaikaan. Samalle nuklidille pitdisi siis tulla yhta
suuri tehokkuus huolimatta nuklidin aktiivisuuden suuruudesta. Toisin sanoen kun pin-

ta-ala A, on suuri, aktiivisuus Ag,s on myos suuri. Tehokkuuden yksikdksi saadaan [¢]
= 1/(Bq-s).

Hajoamistodenndkoisyys (yield-kerroin, y) on todenndkdisyys sille, ettd nuklidin hajo-
tessa se ldhettdd gammakvantin sille ominaisella energialla. Esimerkiksi *’Cs:n ha-
joamistodennakdisyys energialla 661,7 keV on 0,851 (85,1 %). N&in ollen 85,1 pro-
senttia *’Cs:n gammasiirtymistd 661,7 keV kohdalla tulee havaituksi ja siksi kdytetdan

korjauskerrointa. [1.]

Standardinaytteen tehokkuuslaskussa ei huomioitu ndytteen massaa, joten téhan nayt-
teeseen liittyvissa laskuissa kaytettiin kaavaa 13 ja aktiivisuuden yksikkéna oli Bq.
Muissa mittauksissa naytteiden massat huomioitiin, koska aktiivisuuden yksikkéna oli
Bg/kg. Naiden tehokkuudet lasketaan kaavalla 14, joka eroaa kaavasta 13 silta osin,
ettd ndytteen massa on huomioitu ja kdytetyt aktiivisuuden arvot on suhteutettu nayt-

teen massaan.
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‘9:%’ (14)

missa m on naytteen massa.
Tehokkuuden yksikkd [¢] = 1/(Bg-s) on sama kuin kaavassa 13.

Kuvassa 7 on esitetty kolmen erilaisen germaniumilmaisimen havaitsemistehokkuudet
energian funktiona. Ilmaisimen muoto vaikuttaa havaitsemistehokkuuteen. Tehokkuus-
kdyra on logaritmiasteikolla muodoltaan léhes suora, kun energia on yli 150 keV. Pie-
nemmilla energioilla fotonin havaitsemistehokkuus heikkenee nopeasti. Naytteend on
ympyranmuotoinen levy, jonka halkaisija on 42 millimetria. Nayte on suoraan ilmaisi-
men paallda. Germaniumilmaisimet ovat puolijohdeilmaisimia, joissa muodostuu sateilyn
ja aineen vuorovaikutuksen seurauksena elektroni-aukkopareja. Kyseiset varaukset
keratdan sahkdkentan avulla virtapulssiksi. Pulssin suuruus on suoraan verrannollinen
absorboituneeseen energiaan. Tydssa kaytettavan natriumjodidi-ilmaisimen tehokkuus-
kuvaaja on muodoltaan samankaltainen, mutta kdyran paikka on luonnollisesti ilmaisi-

men erilaisten ominaisuuksien johdosta eri kohdassa. [7, s. 147-149.]

1E+00
3
B
“1E-01L
L:-Ii 2
S1E02f !
: I
[ —
1) p-HPGe 100% 2} n-HPGe 20% 3) p-HPGe 50%:
1E-03 | . ohut ikkuna
10 100 1000 10000
Enargia, kaVf

Kuva 7. Kolmen erilaisen ilmaisimen havaitsemistehokkuudet energian funktiona. [7, s. 149.]
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3.10 Monte Carlo -simulointi

IImaisimien kalibroimiseksi on kehitetty laskennallisia menetelmia, silla kokeelliset ka-
libroinnit ovat usein hyvin tydlaita. Laskennallisissa menetelmissa havaitsemistehok-
kuus lasketaan ilmaisimen ja lahteen geometristen tekijoiden seka absorptio- ja siron-
taominaisuuksien avulla. Laskennallisena menetelmanad voidaan kayttda esimerkiksi
Monte Carlo -simulointia. Kalibroinnin tarkkuus riippuu siita, kuinka hyvin ilmaisin ja

kaikki muut rakenteet pystytéan mallintamaan. [7, s. 150—-151.]

Monte Carlo -simuloinnilla yritetdan mallintaa tehokkuuskdyraa halutulla energia-
alueella. Tehokkuuskalibroinnin kokeellisia mittaustuloksia voidaan verrata Monte Carlo
-simuloinnilla saatuun tehokkuuteen. Mittauksilla todetaan, soveltuuko simuloinnin an-

tama malli todellisuudessa saatuihin tuloksiin.
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4 Validointi

4.1 Johdanto

Mittausmenetelman validointi on tarkea toimenpide analyysin antamien tulosten luotet-
tavuuden kannalta. Kaytéannossa validointi on joukko ennalta hyvin suunniteltuja teste-
ja. Testien tulokset antavat tietoa menetelman laadusta. Validoinnin laajuus riippuu
siitd, onko menetelma tdysin uusi vai halutaanko vain muuttaa menetelman jotain tiet-
tya tekijda. [16, s. 23; 17, s. 25.]

4.2 Mittausepavarmuus

Mittausepdvarmuus on mittaustulokseen liittyvé parametri, joka kuvaa mittaussuureen
arvojen oletettua vaihtelua. Parametrina voi olla esimerkiksi keskihajonta. Mittausepa-
varmuus muodostuu yleensa useista osista. Mittausepavarmuuksia tarvitaan, kun halu-
taan esimerkiksi vertailla eri yksikdiden mittaustuloksia keskenaan. Liséksi mittausepa-
varmuuden avulla voidaan paatelld, onko mittaustuloksen tarkkuus riittava esimerkiksi
jonkun paatdksenteon kannalta. Mittausepavarmuus kuvaa maardllistéa arviota niista
rajoista, joiden sisapuolella mittaustulosten oletetaan olevan tietylld todennakéisyydel-
1. [17, s. 18-19.]

Standardiepavarmuudet S eli otoskeskihajonnat on laskettu kaavalla

> (% -’

1 (15)

missa X; on mitattu arvo

X on mitattujen arvojen keskiarvo

N on mittausten lukumaara.
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Suhteelliset standardiepavarmuudet saadaan kaavalla

RsD = >0 (16)
X

4.3 Toistettavuus

Mittaustulosten toistettavuudella kuvataan saman mitattavan suureen perdkkaisten
mittaustulosten paikkansapitavyytta. Mittaukset on luonnollisesti suoritettava samoissa
mittausolosuhteissa. Toistuvuusolosuhteet ovat sellaiset, joissa lyhyella aikavalilla saa-
daan samoista testauskohteista toisistaan riippumattomia testaustuloksia saman tekijan
toimesta kayttden samaa laitteistoa samassa laboratoriossa. Toistettavuus maaritetaan
tekemalla useita rinnakkaismittauksia erityyppisista ndytteista eri pitoisuuksilla. Toistet-
tavuutta kuvaava parametri on suhteellinen standardiepavarmuus ilmoitettuna prosent-
teina. [16, s. 27-28; 17, s. 37.]

RsD% = > %) 10006, (17)

X

4.4 Uusittavuus

Menetelman uusittavuudella tarkoitetaan sitéa tasmallisyyttda, joka saavutetaan, kun
mittaukset tehdaan samasta naytteestd, samalla menetelmalla, eri laitteistolla, eri labo-
ratoriossa ja eri henkilén toimesta. Laboratorion kdyttéman menetelman sisaista uusit-
tavuutta voidaan tutkia tekemadlla samasta ndytteestd useita maarityksia pitkan ajan
kuluessa. [17, s. 37]

4.5 Luottamusvali

Virheettdmia mittaustuloksia ei ole olemassa ja mittaustulosten keskiarvo on aina tar-
kempi kuin yksittdinen mittaustulos. Yhtena lukuna annettu mittaustulos on puutteelli-
nen, silla oikeiden johtopaatdsten tekeminen edellyttda useimmiten tietoa myds mitta-
ustarkkuudesta. Tasta johtuen tulos voidaan ilmoittaa niin sanottuina luottamusvaleina

eli tulokseksi annetaan vali, jolla oikea arvo on tietylla todenndkdisyydelld. Useimmiten
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tulokset ilmoitetaan joko 95 tai 99 prosentin luottamusvalilld. Seuraavaksi esitetyt las-
kukaavat (kaavat 18-19) patevat, kun mittaustulosten oletetaan olevan likimain riip-
pumattomia ja normaalisti jakautuneita. [18.]

Kun keskihajonnan arvo perustuu pienehkd6n mittaussarjaan, sita pidetadan tuntemat-
tomana ja sille saadaan estimaatti normaalilla otoskeskihajonnan laskukaavalla (kaava
15). Luottamusvalia arvioitaessa voidaan kayttaa Studentin t-jakaumaa, joka muistut-
taa muodoltaan normaalijakaumaa, mutta jonka hannat ovat leveammat. Toisin sanoen
todenndkoisyys saada odotusarvosta enemman poikkeavia tuloksia on suurempi kuin
mittauksissa, joissa on kaytetty suurta mittaussarjaa. Itse laskukaava perustuu siihen,

etta rippumattomista normaalisti jakautuneista mittauksista xy, x,, ..., X, laskettu suure

f= XM (18)

s/Jn’

missa X on mittausten keskiarvo,
M on mittausten odotusarvo,
S on estimoitu keskihajonta ja

N on mittausten lukumaara,

noudattaa t-jakaumaa vapausastein n-1. T-jakauma lahestyy normaalijakaumaa, kun

otoskoko n kasvaa. T-jakauman arvoja I6ytyy taulukoista.

Luottamusvalin (1-0)-100 % ala- ja ylaraja saadaan kaavasta

X+

S
- tl—a,n—l ﬁ

(19)

[19; 18.]
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4.6 Kokonaisepavarmuus

Mittausten kokonaisepavarmuutta arvioidaan pienimman neliGsumman menetelmalla.
Ensiksi arvioidaan, mitka osatekijat (x) vaikuttavat epavarmuuteen. Taman jalkeen

lasketaan osatekijoiden epavarmuuksien suuruudet. Kokonaisepdavarmuus lasketaan

kaavalla
8 2
Xerr =] 2. Xi s (20)
i=1
missa Xy ON kokonaisepavarmuus ja

X; on osatekijan suhteellinen epavarmuus. [1.]

Lisaksi voidaan arvioida niin sanottujen systemaattisten virheiden osuutta. Systemaat-
tinen virhe voi syntya esimerkiksi kdytetystd mittalaitteesta tai mittausmenetelmasta.
Jos systemaattinen virhe havaitaan, voidaan se mahdollisesti korjata esimerkiksi kalib-
roimalla mittalaite uudestaan. Mikali systemaattisen virheen korjaaminen ei ole mah-

dollista tai jarkevaa, on virhe otettava huomioon kokonaisepavarmuuslaskuissa. [1.]

4.7 Havaitsemisraja

Mittalaitteen herkkyydestd puhuttaessa voidaan tarkoittaa esimerkiksi laitteen kykya
erottaa sateilyn tasoa tai radioaktiivisen aineen maaraa, joka voidaan mitata tai havaita
jollakin tietylld todenndkoisyydelld. Tarkeimmat parametrit, jotka vaikuttavat sateilyn
havaitsemiseen, ovat mitattavan nuklidin taustasateilyn maara, mittalaitteen havaitse-

mistehokkuus ja mittausaika. [20.]

Kaksi tarkedaa parametria mittaustilanteessa, jossa ilmaisimen havaitsema taustasateily
on suurempi kuin nolla, ovat kriittinen taso (Lo ja havaitsemisraja (Lp). Kriittinen taso
on ilmaisimen havaitsema sateilyn maard, joka voidaan olettaa olevan taustasateilya
suurempi (yksikkona sateilypulssien kappalemdaard). Havaitsemisraja on ilmaisimen
havaitsema sateilyn maara, joka voidaan havaita ilmaisimella tietylld todennakdisyydel-
la (yksikk6na myds sateilypulssien kappalemaara). [20.]
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Olettaen, etta taustan sateily on otettu huomioon ja satunnaiset seka systemaattiset
epavarmuudet on otettu huomioon erikseen, edella mainitut parametrit voidaan laskea
kayttamalla Poisson-jakaumaa. 95 prosentin luottamusvalilld parametrit L- ja Lp voi-

daan maarittaa yhtaloista

L. =233-B (21)
L, =(3+ B)- 4,65, (22)
missa B on taustan sateily eli analyysiohjelman arvioima gammapiikin pinta-

alan epavarmuus. [20.]

Nama yhtalot patevat vain tdman tydn mittauksissa. Pienin havaittava konsentraatio
(MDC) saadaan edellisesta yhtalosta kertomalla L, kertoimella C, jolla tuloksen yksikkd

saadaan muutettua kappalemaarasta konsentraatioon esim. Bg/kg. Yhtalé on muotoa

MDC=C L, (23)

Todellinen laitteiston havaitsemistehokkuuden selvittdminen ei ole valttamatta niin suo-
raviivainen kuin yhtald 23 antaa ymmartaa. Todennakdisesti ainakin yksi kertoimeen C
vaikuttavista tekijoistd on jossain maarin muuttuva. Tassa tydssa kaavoissa 21 ja 22
esiintyva taustasateily B on todellisuudessa yksikossa Bqg/kg, joten muuntokerrointa C
ei tarvita ja siksi MDC = Lp. [20.]

On parempi yliarvioida havaitsemisraja mittauslaitteistolle, kuin etta se jaisi lilan pie-
neksi. Ideaalitilanteessa havaitsemisrajojen arvot tulisi laskea jokaiseen tilanteeseen
erikseen, mutta esimerkiksi taloudellisista syista johtuen voi olla parempi tyytya taustan

korkeimpaan arvoon ja kayttaa tata kaikissa mittauksissa. [20.]
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5 Mittaukset

5.1 Gammaspektrometrin kalibrointi

Natriumjodidikide on erittdin herkka lampdtilan vaihtelulle. Siksi spektrometrilaitteisto
on kalibroitava aina ennen mittausten aloittamista. Mittauksissa kaytetty gammaspekt-
rometrilaitteisto kalibroitiin cesium-naytteelld. *’Cs-nuklidilla on fotopiikki 661,7 keV
kohdalla. Lampétilan vaihtelusta johtuvan virheen takia laitteisto ei havaitse fotopiikkia
kyseisen energian kohdalla, vaan piikki havaitaan hieman pienemmalla tai suuremmalla
energialla. Kalibrointi saataa havaitun fotopiikin oikealle kohdalle. Tuikeilmaisimen
energianerotuskyky on huomattavasti heikompi kuin esimerkiksi puolijohdeilmaisimen.
Havaitut fotopiikit ovat siis leveitd. Cesium-137-nuklidin gammasiirtyman energian
pulssin leveys on noin 7 prosenttia (46 keV) itse pulssin energiasta (661,7 keV). Puoli-
johdeilmaisimilla energianerotuskyky on alle prosentin [1.]

5.2 Energiakalibroinnin tekeminen

Energiakalibrointi suoritettiin naytteelld, jonka lahettdamat gammakvanttien energiat
tunnettiin. Taulukossa 2 on esitetty energiakalibroinnissa kaytetyn ndytteen tiedot.

Taulukko 2.  Energiakalibroinnissa kaytetyn ndytteen referenssipdivd, massa ja neljan nuklidin
aktiivisuudet painoyksikkda kohden.

nimi Control Sample nro 28
referenssipdiva | 1.3.2003

massa [kg] 0,456

nuklidi massa-aktiivisuus, a [Bq/kg]
Cs-137 870+ 90

Ra-226 750+ 75

Th-232 920 + 920

K-40 2770+ 280

Energiakalibrointi aloitettiin asettamalla muovinen, tiivis nayteastia (kuva 5) lyijysuojan
sisalle natriumjodidi-ilmaisimen paalle ja lyijysuojan kansi suljettiin. Suoritettiin tarvit-
tavat toimenpiteet tietokonepohjaisella mittausohjelmalla ja mitattiin naytettda 20 mi-

nuutin ajan. Saadusta spektrista tunnistettiin nadytteelle ominaiset gammapiikit, joille
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haettiin spektristd vastaavat kanavapaikat. Pisteparien perusteella ohjelma madaritti
energiakalibroinniksi kolmannen asteen polynomin, joka on muotoa £= & + ax + ax*
+ ax°. Lopullinen yht&ld kertoimineen oli

E =11841+2,725x +0,001346x2 —9,53-107 X3, (24)

missa E on kanavapaikkaa vastaava energia [keV] ja

X on kanavapaikan numero.

Energia, E [keV]
3500

3000
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0
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Kanava

Kuva 8. Energiakalibroinnilla saatu energian ja kanavapaikan valinen riippuvuus.

5.3 Tehokkuuskalibroinnin tekeminen

Tehokkuuskalibrointiin kaytettiin standardikalibrointildhdettd, johon on pinottu radioak-
tiivisia aineita sisaltdvia kerroksia. Standardi sisalsi kaikkiaan kolmeatoista eri nuklidia,
joista tehokkuuskalibrointimittauksissa keskityttiin viiteen. Ndytteen massa oli 52,84
grammaa. Kalibroinnissa huomioidut nuklidit olivat 2!°Pb, 2**Am, ®°Cd, **’Cs ja *°Co.
Coboltti-60:11d on gammasiirtyman energiapiikit 1 173 ja 1 332 keV kohdalla, mutta
kalibroinnissa keskityttiin suurempienergiseen piikkiin. Taulukossa 3 on esitetty tehok-
kuuskalibroinnissa kdytetyn standardindaytteen nuklidien tarvittavat tiedot.
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Taulukko 3.  Tehokkuuskalibroinnin standardindytteen nuklidien gammasiirtymien energiat,
aktiivisuudet referenssipdivanad, puoliintumisajat seka hajoamistodennakéisyydet.
Nuklidi Egamma Aktiivisuus [Bg] | Puoliintumisaika | hajoamistoden-
[keV] 1.6.2010 [d] nakoisyys, y
219 46,5 1128 +28 8120+ 100 0,0425
Am 59,5 201,5+2,2 158 000 + 440 | 0,359
%cd 88,0 993 + 20 461,1+2,4 0,037
B7¢s 661,7 182,1+3,0 10976 + 60 0,851
o 1332,5 204,6 +2,2 1925,2+0,6 1

Tehokkuuskalibrointilaskuissa otettiin huomioon kadmiumin ja koboltin aktiivisuuden
muutos suhteellisen lyhyen puoliintumisajan takia. Mittaushetkelld '°°Cd-aktiivisuus oli

405 Bq ja *°Co-aktiivisuus 165 Bq. Aktiivisuuskorjaukset laskettiin kaavalla 5.

Liitteend 1 on esimerkki standardindytteen yhdestda tehokkuuskalibroinnin antamasta
mittausdatasta, josta poimittiin nuklidien energiapiikkien pinta-alat. Standardindytteelle
tehtiin viisi mittausta, joiden mittaustuloksista lasketut tehokkuudet ndkyvat taulukossa
4. Tehokkuudet laskettiin kaavalla 13. Tuloksista laskettiin keskiarvot seka otoskeskiha-

jonnat ja -prosentit.

Taulukko 4.  Standardinaytteen nuklidien tehokkuuksien mittaustulokset.
nuklidi Pb-210 | Am-241 | Cd-109 | Cs-137 Co-60
energia [keV] 46,54 59,54 88,03| 661,66| 1332,49

tehokkuus [1/(Bq-s)]
mittaus 1 0,0914| 0,1134| 0,1796| 0,0449| 10,0178
mittaus 2 0,0876| 0,1166| 0,1702| 0,0450| 0,0180
mittaus 3 0,0903| 0,1136| 0,1745| 0,0446| 0,0191
mittaus 4 0,0938| 0,1047| 0,1728| 0,0467| 0,0171
mittaus 5 0,0933| 0,1181| 0,1631| 0,0433| 0,0171
keskiarvo 0,0913| 0,1133| 0,1720| 0,0449| 10,0178
) 0,0025| 0,0052| 0,0061| 0,0012| 0,0008
S-% 2,70 4,57 3,53 2,75 4,50

Kuvassa 9 on standardindytteen tehokkuuskalibrointikuvaaja ja siina nakyvat mittaus-
ten otoskeskihajonnat. Pisteiden valille on lisatty murtoviiva havainnollistamaan tehok-

kuuskayran muotoa.
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Kuva 9. Standardindytteen tehokkuudet energian funktiona. Pisteiden valille on lisatty murto-
viiva havainnollistamaan tehokkuuskayran muotoa.

Standardindytteen ja varsinaisten ndytteiden mittausgeometrisista eroista johtuen te-
hokkuusmittausten tuloksissa on systemaattinen ero. Standardindytteen tehokkuuden
arvot ovat suurempia kuin muiden naytteiden, jotka ovat 320 millilitran muovisissa nay-
tepurkeissa (kuva 5). Seuraavilla mittauksilla, joissa kaytetddn useita erilaisia naytteitd,
saadaan sovitettua tehokkuuskalibrointikdyré y-akselin suhteen kohdalleen. Tehok-
kuuskalibrointimittauksia tehtiin kaikkiaan kymmenen kappaletta yhdeksalla eri nayt-

teellad.

Kuvassa 10 on esitetty standardindytteen ja muiden mitattujen naytteiden gammapiik-
kien tehokkuudet. Tehokkuus on kuvaajassa logaritmisella asteikolla. Kuvasta nahdaan
standardindytteen ja vastaavasti muiden ndytteiden mittausgeometriasta johtuva te-
hokkuuden arvojen ero. Standardindytteen tehokkuuden arvot ovat suurempia kuin
vastaavat muiden naytteiden tehokkuuksien arvot. Liitteena 2 on taulukko tehokkuus-
mittauksissa kaytetyista naytteista. Taulukossa nakyy, mita nuklideita tietysta ndyttees-

ta on tutkittu, nuklidien gammaenergiat ja vastaavat tehokkuudet.
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Kuva 10. Standardindytteen ja muiden mitattujen nédytteiden gammapiikkien tehokkuudet.
Tehokkuus on kuvaajassa logaritmisella asteikolla.

Nuklidien tehokkuuksien keskiarvoihin sovitettiin tehokkuuskalibrointikdyra (kuva 11),
jonka muoto muistuttaa hyvin kuvan 7 tehokkuuskayria. Kuvan 11 tehokkuuden arvot
eivat ole logaritmisella asteikolla. Matalaenergisiin gammapiikkeihin (nuklidien 2*'Am,
212pp ja 21%Pb) sovitettiin toisen asteen polynomi ja suurempienergisiin piikkeihin eks-
ponentiaalinen yhtilé. Kahden yhtdlén yhtymékohtaan ***Pb gammaenergian kohdalle
(352 keV) tulee pieni epdjatkuvuuskohta. Tata pyrittiin pienentdmaan siirtamalla eks-
ponentiaalisen yhtalon alkamisenergiaa 352 keV 300 kiloelektronivolttiin. Natriumjodidi-
ilmaisimen havaitsemistehokkuutta, kun gammasateilyn energia £ < 300 keV, kuvataan

yhtal8lI3

£=-870-10" -E® +332.10* - E +1,45-102. (25)

Kun gammasateilyn energia £ > 300 keV, kaytetaan puolestaan yhtaloa

£=0,0430- %1% (26)
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Saadut energian ja tehokkuuden valiset yhtalot syétettiin mittausohjelmistoon (Maja-
va). Ohjelmisto laskee nyt mitatuille nuklideille aktiivisuudet yksikdssa Bg/kg syotetty-
jen tehokkuussovitusten (yhtalét 25 ja 26) avulla. Analyysiohjelmisto laskee gammapii-

kin pinta-alan A, kun ndytteen massa seka mittausaika tunnetaan.

Tehokkuus, €
0,05 -
0,045 -
€ =-9E-07F% + 0,0003F + 0,0145
0,04 -
* Am-241,
0,035 A Pb-212,
Pb-214
0,03 -
0,025 - = Pb-214,
Cs-137,
0,02 - K-40,
TI-208
0,015 -
0,01 - € = 0,043 0,002
R?2=0,9972
0,005 -
O T T T T T T T T T T 1
0 250 500 750 1000 1250 1500 1750 2000 2250 2500 2750
Energia, E [keV]

Kuva 11. Tehokkuuskalibrointikdyran sovittaminen mittaustulosten keskiarvoihin. Kuvassa na-
kyy myds mittaustulosten keskihajonnat.

Mittausvirhetta syntyy eniten matalaenergisille gammasiirtymille mittausgeometriasta
johtuen. Tastd seuraa, ettd **Am:n, 2?Pb:n ja ***Pb:n tehokkuuksien mittaustuloksien
pohjalta sovitettu toisen asteen yhtalo ei valttamattd kuvaa tehokkuuden suhdetta

energiaan yhta hyvin kuin suurempienerginen eksponentiaalinen sovitus.
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5.4 Menetelman validointi

5.4.1 Toistettavuus

Mittausten validointi aloitettiin tutkimalla aktiivisuuden mittaustarkkuuden toistetta-
vuutta neljalla eri naytteelld. Naytteet olivat maitojauheita, joihin oli lisatty eri maarat
B%Cs-nuklidia. Naytteissa oli alun perin jo paljon muita nuklideja, mutta erityisesti tark-
kailussa oli **’Cs-nuklidien ja lisatyn **Cs-nuklidien ldhekkéisten gammasiirtymien tut-
kiminen. Naytteissa oli likimain saman verran cesium-137:3d, mutta cesium-134:n ak-
tiivisuudet olivat erisuuruisia (taulukko 5). **Cs:lld on gammasiirtymét 569,3 ja 604,7
keV kohdalla. N3m& siirtymat osuvat samaan gammapiikkiin *’Cs 661,7 keV ja
2087 583,2 keV siirtymien kanssa. Analyysiohjelmiston tulisi osata laskea, kuinka suuri
13%Cs 569,3 ja 604,7 keV siirtymien pinta-alojen osuus on edelld mainitusta summapi-
kista silld perusteella, kuinka suureksi ohjelmisto laskee '**Cs 795,9 keV piikin pinta-

alan.

Kuvassa 12 on gammaspektri yhdestd maitojauhemittauksesta, jossa nakyy **Cs:n
piikit. Summapiikissa (vasemman puoleinen piikki) ndkyy, kuinka analyysiohjelma on
arvioinut **Cs piikkien pinta-alojen osuuden summapiikistd, jossa siis esiintyy myos
muun muassa ’Cs ja 2°®Tl. Kuvassa nikyy kanavapaikkoihin rekisterdityjen gamma-

kvanttien synnyttama histogrammi.
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Kuva 12. Maitojauhendytteen gammaspektri vililld, jossa nakyy **Cs nuklidin gammasiirtymat.
Huomioi summapiikin sovitus valilla 500-700 keV.

Mittauksia suoritettiin kaikkiaan 40 kappaletta siten, etta jokaisesta neljastéa maitojau-
hendytteesta tehtiin 10 noin viidentoista minuutin sateilymittausta. Jokaisen mittauksen
jalkeen ohjelman mittaus-valilehti suljettiin ennen uuden mittauksen aloittamista. Oh-
jelmaan syoétettiin ndytteen nimi ja massa seka mittausasetuksiin ndytteen ja ilmaisi-
men etdisyydeksi 10 millimetrid ja ndytteen geometriaksi 320 millilitran purkki. Majava-
ohjelmistoa ei suljettu mittausten valissa. Piikkien pinta-alan, mittausajan, ndytteen
massan ja analyysiohjelmistoon sy6tetyn tehokkuuskalibrointisovituksen avulla ohjel-
misto antaa ndytteessa havaituille nuklidien gammasiirtymille aktiivisuudet yksikdssa
Bag/kg. Jokaisen maitojauhepurkin 10 mittaustuloksesta laskettiin keskiarvot seka otos-
keskihajonnat ja -prosentit. Tulokset nakyvat taulukossa 5. Lisaksi taulukossa 5 nakyy
maitojauheiden **Cs- ja **’Cs-aktiivisuuksien referenssiarvot yksikdssa Bq/kg seka re-

ferenssiarvon ja keskiarvojen valinen suhde.
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Taulukko 5.  Maitojauhendytteiden aktiivisuuksien keskiarvot, otoskeskihajonnat ja vertailuna
aktiivisuuksien referenssiarvot.

maitojauhe 1 | maitojauhe 2 | maitojauhe 3 | maitojauhe 4

Cs- Cs- Cs- Cs- Cs- Cs- Cs- Cs-

134 137 134 | 137 134 137 134 137
keskiarvo [Bg/kg] 1018 174 | 2059 173 900 167 213 190
S [Ba/kg] 41 18 62 22 15 13 21 14
S-% 4 10 3 13 2 8 10 8
referenssiarvo [Bq/kg] 1160 201| 2350 243 | 1020 207 260 207
S [Ba/kg] 70 10| 141 12 61 10 16 10
S-% 6 5 6 5 6 5 6 5
ref. arvo/keskiarvo [%] 112 113 111 134 112 120 120 108

Taulukon 5 tuloksista (alin rivi) nahdaan, ettd analyysiohjelma aliarvioi maitojauheiden
B3%Cs:n ja *’Cs:n aktiivisuudet melko systemaattisesti. Téméa ei ole ongelma, sillé poik-
keama voidaan korjata tehokkuutta saatamalld (laskemalla tehokkuuden kalibrointi-
kdyraa y-akselin suhteen). Tarkedampaad on se, ettd laite ja ohjelmisto toistavat tulok-
set. *Cs-aktiivisuuksien toistettavuus on erittdin hyvé ja *’Cs toistettavuus on kohta-

lainen.

Maitojauhendytteessa 2 on suhteessa eniten cesium-134 verrattuna cesium-137:3an.
Analyysiohjelma arvioi tassa tilanteessa cesium-137:n pinta-alan selvimmin liian pie-
neksi (taulukko 5). Analyysiohjelma ei siis kykene erottamaan eri nuklidien piikkeja 500
— 700 keV summapiikissa yhté hyvin, jos **Cs-aktiivisuus on suhteessa paljon suurem-

pi kuin **’Cs-aktiivisuus.

Maitojauhendytteissa oli siis nuklideja **Cs ja *'Cs eri suhteissa. Taulukosta 5 n&h-
daan, ettd kun **Cs:44 on néytteessd suhteessa enemman kuin **’Cs:&4 (maitojauhe
1-3) ovat eri naytteiden otoskeskihajontaprosentit keskendan samaa luokkaa. Maito-
jauhendytteessa 4 sen sijaan molempia cesium-nuklideja on samassa suhteessa, jolloin
toistomittausten otoskeskihajontaprosentit eroavat muiden nadytteiden vastaavista ar-

voista.

5.4.2 Uusittavuus

Maitojauhemittaukset suoritettiin 1., 8., 9. ja 10. helmikuuta 2012. Liitteena 4 on kaik-

kien maitojauhemittausten tulokset. Kun verrataan ensimmadisen mittauspdivan
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(1.2.2012) ja kolmen seuraavan mittauspdivan tuloksia keskenaan, voidaan aktiivisuu-
den tuloksissa huomata pieni, mutta selked ero. Helmikuun ensimmaisen paivan tulok-
set poikkeavat muista tuloksista siten, etta aktiivisuudet ovat hieman suurempia. Tama
nostaa mittausten kokonaiskeskihajontaa hieman.

Uusittavuuden muuttujana oli mittauspaiva, jolloin mittauksen suoritti myos eri henkild.
Mittaushenkildlla ei katsota olevan vaikutusta tulokseen. Tulosten eroavuus johtuu to-
denndkoisesti analyysiohjelmistoon tehdyista pienistéa muutoksista. Lisaksi mittauksia
ennen tehtavassa energiakalibroinnissa on voinut tapahtua pientd virhettd, mika saat-
taa johtua esimerkiksi laitteiston jannitteen vaihtelusta. Kalibrointilahteena kaytettavan
137Cs-lahteen 661,7 keV gammapiikki on periaatteessa kohdallaan, mutta jannitelah-
teen pieni vaihtelu voi siirtaa piikkid muutaman kanavapaikan verran, ja se riittda jo

muuttamaan tulosta. Laitteisto kuitenkin toistaa itsedan erittdin hyvin.

5.4.3 Mittausajan vaikutus aktiivisuustuloksiin

Seuraavissa mittauksissa arvioitiin, kuinka kauan naytetta pitda mitata, ettd aktiivisuu-
den mittaustulos olisi riittdvan luotettava. Toisin sanoen tehddan mittaussarja, jossa
tutkitaan mittausajan vaikutusta aktiivisuuden mittausepavarmuuteen. Tassa mittauk-
sessa on hyva kayttaa naytettd, jossa tarkasteltavien nuklidien aktiivisuudet eivat ole
liian suuria. Jos aktiivisuus on voimakasta, luotettava mittaustulos saadaan kaytannds-
sa ensimmaisen minuutin sisalla, eika tilastollista vaihtelua tule riittavasti mittausten

valilla.

Tehtiin viisi mittausta, joissa otettiin mittausdata talteen 1, 3, 5, 7, 10 ja 15 minuutin
kohdalla. Mittausta ei tarvinnut keskeyttda vaan tulokset saatiin tallennettua tietokan-
taan mainittujen ajankohtien kohdilla. Tarvittavat tulokset saatiin tietokannasta mitta-
uksen jalkeen. Mittaustulosten gammaspektria tutkittaessa huomattiin, etta laitteiston
energiakalibrointi oli muutaman kanavapaikan vaarassa kohdassa. Energiakalibrointi-
korjauksen jalkeen nahtiin kuitenkin, etté korjauksella ei juuri ollut vaikutusta mittaus-
tuloksiin.

Analyysiohjelmisto laski nuklidien aktiivisuudet vaarin, mutta tarvittavat tiedot aktiivi-

suuksien kasin laskemiseksi saatiin mittaustuloksista. Lisdaksi ensimmaisen aikamittauk-
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sen tulokset jouduttiin hylkddmaan, koska ohjelma oli ikadn kuin laskenut kahden pe-
rakkdisen mittausajon tulokset yhteen. Tama huomattiin liilan suurina aktiivisuuksina,

mika johtui gammapiikin liilan suuresta pinta-alasta.

Liitteend 3 on aikamittausten tulokset. Kuvassa 13 on viiden mittauksen aktiivisuudet
ajan funktiona. Lisaksi kuvassa nakyy mittauksissa kaytetyn maitojauheen yhdeksasta
15 minuutin aktiivisuusmittauksesta saatujen tulosten keskiarvo yhtendisena viivana
sekd katkoviivalla otoskeskihajonnat. Kuvasta nahdaan, etté 10 ja 15 minuutin aktii-
visuustuloksissa on nelja viidesta aktiivisuuden arvosta otoskeskihajonnan sisalla. 7
minuutin mittauksissa kolme ja 5 minuutin mittauksissa vain kaksi mittausta on otos-
keskihajonnan sisdapuolella. Tasta voidaan paatelld, etta aktiivisuuden maarittamiseksi
kohtalaisella tarkkuudella tarvitaan vahintaan 10 minuutin, mutta mielelldan 15 minuu-
tin mittausaika. Kuvasta voi myds paatella, ettd mittausten ensimmaisten minuuttien
aikana ohjelma aliarvioi aktiivisuuden ja talléin myds tilastollinen vaihtelu on suurimmil-
laan. Tilastollisen vaihtelun selittdd radioaktiivisen hajoamisen satunnainen luonne.
Mittaustulosten vaihtelu pienenee nopeasti ja on jo ldhes vakio viiden minuutin mitta-
uksesta eteenpéin. Maitojauheen sisdltdman *’Cs:n aktiivisuus on noin 200 Bq/kg. Jos
mittaus olisi suoritettu tatd aktiivisemmalla nuklidilla, ei tulosten tarkastelu olisi ollut

nain selvaa, silla mittausten epavarmuus olisi tasaantunut lyhyemmassa ajassa.

Aktiivisuus
250 [Ba/kg]
X
ISR . S A S ®_ o mittaus1
200 x % § |
o —.. o X_ ....................... _%_.._ n mittaus 2
150 § mittaus 3
2
X mittaus 4
100 X mittaus 5
. Lin. (keskiarvo)
50 —— Lin. (keskihajonta)
Aika [s]
0
0 200 400 600 800 1000

Kuva 13. Mittausajan vaikutus aktiivisuuden mittaustulokseen.
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5.4.4 Luottamusvali

Laitteiston mittausepavarmuudelle voidaan arvioida rajoja keskiarvon luottamusvalilla.
Maitojauhemittauksien perusteella todellisen aktiivisuuden arvon voidaan tassa tapauk-
sessa 95 %:n todenndkoisyydella katsoa olevan seuraavanlainen. Taulukossa 6 on mai-
tojauhemittausten aktiivisuuden mittaustulokset 95 %:n luottamusvalilld arvioituna t-

jakauman mukaan.

Taulukko 6.  Aktiivisuuksien mittaustulokset 95 %:n luottamusvalilla.

Aktiivisuus [Bqg/kg]
maitojauhe 1 |Cs-134 | 1018 +29
Cs-137 [174+13
maitojauhe 2 | Cs-134 |2059 +45
Cs-137 17316
maitojauhe 3 |Cs-134 [900+ 10
Cs-137 167 £9
maitojauhe 4 |Cs-134 |213 +£15
Cs-137 190+ 10

T-jakauman tulokset on laskettu kaavalla 19, jossa t saa arvon 2,262 vapausastein 9.

5.4.5 Kokonaisepavarmuus

Kokonaisepavarmuuden parametreja arvioitiin ja paddyttiin siihen, ettd kyseisella lait-
teistolla kokonaisepavarmuus aiheutuu suurimmalta osin gammapiikin sovituksen epa-
varmuudesta pinta-alalle ja referenssimittausten tulosten epavarmuudesta. Analyysioh-

jelma antaa piikin pinta-alalle epavarmuuden, jossa on huomioitu taustan sateily.

Taman lisaksi epavarmuutta aiheuttaa ndytteen punnitus. Naytteen massat on ilmoitet-
tu gramman tarkkuudella ja puntarin virheen voidaan olettaa olevan suhteessa pieni.
Naytteen edustavuudella on suuri merkitys aktiivisuuden maarityksessa. Tassa tydssa
ei kuitenkaan voida ottaa kantaa, kuinka edustavia ndytteet ovat. Tasta syntyvaa epa-
varmuutta ei siis oteta huomioon. Naytepurkin asettelu ilmaisimen paalle ei myoskaan

aiheuta virhettd, koska purkin voi asettaa ilmaisimen paalle vain yhdella tavalla.

Kohdassa 5.4.2 todettiin, etta laitteisto antaa eriavia tuloksia aktiivisuudelle, kun mitta-

uksia maitojauhenaytteille tehtiin eri paivind. Joudutaan siis arvioimaan mittauspadivasta
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johtuva systemaattinen epdavarmuus. Kyseista epdavarmuutta ei tdman tydn aikana lah-
detd selvittdmaan tarkemmin vaan arvioidaan virheelle suuruus. “*Cs:lle arvioidaan
keskimaaraiseksi mittauspadivasta johtuvaksi aktiivisuuden epavarmuudeksi 2 prosenttia
ja *’Cs:lle epavarmuudeksi 5 prosenttia. Tulokset on arvioitu aktiivisuuden keskiarvo-
tulosten vaihtelusta eri mittauspaivien kesken ja tulokset otetaan huomioon arvioitaes-

sa kokonaisepavarmuutta.

Liitteessa 5 on maitojauhenaytteiden cesium-nuklidien toistomittausten gammapiikkien
pinta-alat ja alojen epdvarmuudet. Lisdksi liitteen toisella sivulla on referenssimittaus-
ten aktiivisuuksien epavarmuudet. Kolmantena parametrina kokonaisepavarmuuden

maarityksessa kaytetadn edelld mainittuja mittauspaivasta johtuvia epavarmuuksia.

Taulukossa 7 on esitetty kokonaisepavarmuuden laskemisessa kaytettyjen parametrien

epavarmuudet. Kokonaisepavarmuudet on laskettu kaavalla 20.

Taulukko 7.  Parametrien epavarmuudet ja kokonaisepdvarmuudet.

maitojauhe

Cs- Cs- Cs- Cs- Cs- Cs- Cs- Cs-
134 137 134 137 134 137 134 137

pinta-ala 0,024 | 0,108 | 0,022 | 0,171 | 0,024 | 0,105 | 0,037 | 0,056
ref. mittaus 0,06 | 0,05 | 0,06 | 0,05 | 0,06 | 0,05 | 0,06 | 0,05
mittauspdiva 0,02 | 0,05 | 0,02 | 0,05 | 0,02 | 0,05 | 0,02 | 0,05

kokonaisepavarmuus | 7% | 13% | 7% | 18% | 7% | 13% | 7% 9%

Taulukosta nahdaan, etté cesium-134:n kokonaisepavarmuus on prosentin tarkkuudella
sama kaikissa neljassa maitojauhendytteessa. Tama johtuu siita, ettd analyysiohjelma
antaa cesium-134 795,9 keV piikin pinta-alalle lahes saman epdvarmuuden kaikissa
neljdssa naytteessa. Cesium-137:n pinta-alan epdvarmuus puolestaan vaihtelee selvasti

eri naytteilld ja siksi kokonaisepavarmuuskin vaihtelee 9 ja 18 prosentin valilla.
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5.4.6 Havaitsemisraja

Havaitsemisrajan maadritysta varten tarvitaan analyysiohjelman arvioima piikin pinta-
alan epavarmuus. Epdavarmuuksille lasketaan aktiivisuudet B kaavan 14 avulla. Epa-
varmuuksien aktiivisuudet on laskettu liitteen 5 tuloksista. Mittalaitteiston kriittiset tasot
ja havaitsemisrajat eri maitojauhenadytteille laskettiin kaavoilla 21 ja 22. Taulukossa 8
nakyvat keskimaaraiset tulokset 15 minuutin toistomittauksille. Yksikkona on Bg/kg.

Taulukko 8.  Maitojauhendytteiden 1—4 cesiumnuklidien -134 ja -137 havaitsemisrajat eli pie-
nimmat aktiivisuuden arvot, jotka voidaan luotettavasti todeta (MDC) laskettuna
toistomittausten aktiivisuuksien keskiarvoista.

maitojauhe
1 2 3 4
Cs-134 | Cs-137 | Cs-134 | Cs-137 | Cs-134 | Cs-137 | Cs-134 | Cs-137
B 24 19 45 29 21 17 8 10
Lc 57 43 106 69 50 40 18 24
L, (MDC) 127 100 225 151 113 94 50 63

Taulukon 8 tuloksista ndhdaan, etta naytteiden havaitsemisrajoissa on vaihtelua, joka
johtuu naytteiden aktiivisuuksien eroista. Maitojauheen numero 2 MDC-arvot ovat mui-
ta naytteita korkeammat, mikd johtuu siitd, etta kyseisessa nadytteessa cesium-134-
aktiivisuus oli selvasti muita naytteita suurempi. Pienin luotettava havaitsemisraja saa-
vutettiin maitojauhendytteelle 4, jossa molempien cesium-nuklidien aktiivisuus oli noin
200 Bg/kg. Muissa naytteissa cesium-134-aktiivisuus oli huomattavasti suurempi, min-
kd johdosta myoOs pinta-alan epavarmuus on suurempi. Tama puolestaan kasvattaa

havaitsemisrajaa.
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6 Yhteenveto

Insindorityon tavoitteena oli uuden mittausohjelmisto Majavan ja siihen liitettavan ana-
lyysiosan kaytettavyyden, soveltuvuuden ja tuloksien arviointi. Mittausohjelmiston tdssa
tydssa saadut tulokset ovat lupaavia, mutta ohjelmiston kehitysty6ta on jatkettava.

Suunnitellut kalibroinnit ja mittaukset onnistuivat hyvin. Mittauksilla maaritetty tehok-
kuuskayra osoittautui toimivaksi ja sen pohjalta saadut tulokset lupaaviksi. Monte Carlo
-simuloinnilla tehtya tehokkuuskdyraa ei tyon aikana paadsty vertaamaan mittauksilla
aikaan saatuun kayraan, mutta todenndkdisesti tehokkuuskayrien muoto on hyvin sa-

manlainen.

Erilaisilla maitojauhenaytteilld tehdyilld toistomittauksilla osoitettiin, ettd laite toistaa
mittaustuloksia hyvin. Tuloksista tehtiin paatelma, etta mittausohjelmisto aliarvioi nayt-
teen aktiivisuuden systemaattisesti, mutta téma saadaan korjattua tehokkuutta muut-

tamalla.

Analyysiohjelma toimii hyvinkin erilailla, jos syéttotiedoston parametreja ja asetuksia
muutetaan. Tasta johtuen parametreja sekd asetuksia ei tassa tydssa muutettu. Tar-
koituksena oli tutkia ohjelmiston toimintaan vaikuttavia muita asioita ja varmistaa, etta
ohjelmisto toimii oikein. Analyysiohjelman toimivuutta on tarkasteltava tulevaisuudessa

siten, etta parametreja ja asetuksia muutetaan.

Mittaustuloksista tehtdvan analyysin onnistuminen riippuu voimakkaasti energiakalib-
roinnin onnistumisesta. Kalibroinnissa cesium-137 piikki sdadetaan 661,7 keV kohdalle,
mutta valilla se asettuu muutaman kanavapaikan tasta ohi. Tama vaikuttaa heti ana-

lyysitulokseen, joten on tarkeaa tarkistaa kalibroinnin onnistuminen ennen mittauksia.

ROI-alueiden suhteen tehtiin johtopaatds, etta tutkittavan energian mittausalueella
ROI-alueet eivat saa olla lilan suuria. Esimerkiksi cesium-134:n gammapiikit 500 ja 800
keV valilla tulisi jakaa kahteen eri ROI-alueeseen. Mikali kyseiset gammapiikit ovat sa-
massa ROI-alueessa, aiheuttaa tama virhettd muun muassa kalium-40:n piikin sovituk-
seen 1 460 keV kohdalla.
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Talla hetkella analyysiohjelmiston syéttétiedoissa olevat parametrit ja asetukset toimi-
vat hyvin elintarvikendytteille, kuten maitojauheelle. Kun nailla asetuksilla ajettiin maa-
naytettd, analyysiohjelmisto ei onnistunut tunnistamaan gammaspektrista nuklidien
pinta-aloja oikein. Maandytteessa aktiivisuuden arvoiksi saadaan liian pienid lukemia.
Jatkossa tulee selvittad, saataisiinko parempia analyysituloksia, jos elintarvike- ja maa-

naytteille olisi omat analyysiohjelmiston syéttotiedot (parametrit ja asetukset).
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Esimerkki tehokkuuskalibroinnin mittausdatasta
#nuclidelcenergy  centroidC area fwhm efficiency significan(chiSq idPeak  baselineS baselineE baselinelr
Ac-228 911,204 298,0261 0 52,03664 0,011115 0 0 16 285 404 7
Ac-228 968,971 316,2219 0 53,75306 0,010444 0 0 17 285 404 7
Ac-228 964,766 314,8987 0 53,6296 0,010493 0 0 18 285 404 7
Am-241 59,5409 23,3767 1927,935 12,97719 0,016736 4,938286 0 1 13 69 1
Bi-214 609,312 202,1851 39,294 42,16832 0,014539 1,131382 0 10 176 240 5
Bi-214 1120,287 363,7012 232,2799 58,05727 0,008687 5,207824 0 19 285 404 7
Bi-214 1764,494 563,7384 1,652176 74,23335 0,003745 1,797591 0 25 531 593 9
Cd-109 88,0336 32,81282 633,3619 15,78595 0,033119 2,342478 0 2 13 69 1
Co-57 122,0607 44,05439 226,5437 18,60256 0,040276 1,072097 0 3 13 69 1
Co-60 1173,228 380,2561 755,475 59,50584 0,008072 14,20458 0 20 285 404 7
Co-60 1332,492 429,9059 690,8943 63,71236 0,006223 16,65095 0 23 404 531 8
Cs-134 604,721 200,7167 0 42,00333 0,014586 0 0 11 176 240 5
Cs-134 795,864 261,5661 0 48,46454 0,012454 0 0 15 240 284 6
Cs-137 661,657 218,9022 1636,238 44,01179 0,014012 24,11623 0 12 176 240 5
1-131 364,489 123,3476 0 32,37353 0,017 0 0 6 95 134 3
1-131 636,989 211,0298 0 43,15145 0,014261 0 0 13 176 240 5
K-40 1460,822 469,7697 0 66,95871 0,004733 0 0 24 404 531 8
Pb-210 46,539 19,06372 1029,394 11,47333 0,00926 3,407717 0 4 13 69 1
Pb-212 238,632 82,35032 12,82319 26,09596 0,038289 0,054582 0 5 69 95 2
Pb-214 295,224 100,8277 0 29,07484 0,027724 0 0 7 95 134 3
Pb-214 351,932 119,2725 0 31,79893 0,017138 0 0 8 95 134 3
TI-208 510,77 170,5871 23,20886 38,49324 0,01553 0,250129 0 9 134 176 4
TI-208 583,187 193,8245 27,69314 41,22185 0,014802 59,60621 0 14 176 240 5
TI-208 2614,511 826,2989 2,15795 92,51971 9,83E-04 0,119733 0 26 593 977 10
Y-88 898,042 293,8744 108,3668 51,63919 0,011268 2,643009 0 21 285 404 7
Zn-65 1115,539 362,2152 0 57,926 0,008742 0 0 22 285 404 7



Tehokkuuskalibroinnin tulokset

energia | tehokkuus € keskiarvo €
nuklidi | [keV] [1/(Bg*s)] [1/(Bg*s)] keskihajonta | ldhde
Am-241 59,54 0,029199 0,031169 0,002786 | Am-241
0,033139 Am-241_2
Pb-212 238,63 0,043149 0,044149 0,001263 | Sample6
0,043854 Samplell
0,045992 Sample28_2
0,043601 Sample37_1
Pb-214 | 351,93 0,025819 0,023528 0,002055 | Sample6
0,024537 Samplell
0,022566 Sample28 2
0,021189 Sample37_1
Cs-137 661,66 0,013789 0,015449 0,001934 | Puolukka
0,018187 Korte
0,015352 Suppilovahvero
0,014469 Lentotuhka
K-40 1460,82 0,005173 0,005054 0,000320 | Sample6
0,004783 Samplell
0,004808 Sample28_2
0,005452 Sample37_1
TI-208 |2614,51 0,000799 0,000715 0,000122 | Sample6
0,000709 Samplell
0,000808 Sample28_2
0,000544 Sample37_1
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134Cs:n ja 1*’Cs:n aikamittausten aktiivisuustulokset

mittaus 1 ‘ 2 | 3 4 5
aika (s) aktiivisuus [Bq/kg]
60 139,07 72,73 169,29 160,00 148,93
180 191,26 182,41 198,57 234,48 197,16
300 213,30 208,08 194,56 207,11 196,50
420 213,80 214,22 193,19 182,73 184,38
600 197,27 190,52 209,64 193,70 185,72
900 210,27 202,84 200,60 188,13 182,85

Vertailuaktiivisuutena
on saman maitojauhendyte 4:n

yhdeksasta 15 min mittauksesta
saatujen Cs-137 aktiivisuuksien keskiarvo.

Aktiivisuus Bg/kg ‘

Cs-137

176,5491

177,4562

205,2808

187,3684

210,3373

202,8442

200,5981

188,1312

182,8458

192,379

12,61615

6,557968

keskiarvo
keskihajonta

keskihajonta %
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Maitojauhemittausten aktiivisuustulokset

Liite 4
1(1)

Eri pdivien mittaukset on merkitty eri vareilla. Yksikk6na Bg/kg, selitykset sivun ala-

laidassa.
Aktiivisuus Bg/kg
mittaus maitojauhe 1 | maitojauhe 2 | maitojauhe 3 maitojauhe 4
Cs- Cs- Cs- Cs- Cs- Cs-
134 137 134 137 [134 137 |Cs-134 C(Cs-137

1 1056 193| 2138 195| 905 171

2 1059 168| 2109 193| 914 169

3 1041 179| 2065 175| 896 184

4 997 165| 2111 165| 911 168

5 1017 184| 2132 181| 917 172

6 965 181| 2049 161| 909 181

7 952  200| 2043 199| 906 155

8 1078 138| 1986 181| 874 171

9 1011 158| 1987 153| 884 149

10 1005 177 | 1973 128 | 887 146
keskiarvo 1034 178| 2111  182| 909 173
keskihajonta 27 11 29 13 8 7
keskihajonta% 3 6 1 7 1 4
keskiarvo 1031 158 2008 165 892 160
keskihajonta 49 24 36 27 15 15
keskihajonta% 5 15 2 16 2 9

Kaikkien mittausten kokonaistulokset
keskiarvo 1018 174 2059 173| 900 167 213 190
keskihajonta 41 18 62 22 15 13 21 14
keskihajonta% 4 10 3 13 2 8 10 8
Naytteiden todelliset tulokset

odotusarvo 1160 201| 2350 243| 1020 207 260 207
keskihajonta 70 10| 141 12 61 10 16 10
keskihajonta% 6 5 6 5 6 5 6 5
odotusarvo/keskiarvo 112 113 111 134 112 120 120 108

1.2.12

g2120

9.2.12
10.2.12
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Maitojauheiden 1 ja 2 toistomittausten 3*Cs:n ja *’Cs:n gammapiik-

kien pinta-alat ja pinta-alojen epavarmuudet.

Cs-134 (795,9 keV) Cs-137 (661,7 keV)
Pinta- Pinta-

mittaus | ldMeas ala Alan virhe | virhe/ala | ala Alan virhe | virhe/ala
11 136 2329 45 0,019 478 37 0,077
12 137 2357 44 0,018 420 34 0,080
13 138 2257 44 0,020 436 36 0,084
14 139 2218 57 0,026 413 51 0,123
15 140 2325 55 0,024 473 49 0,104
16 197 2294 69 0,030 483 56 0,116
17 198 2147 58 0,027 507 47 0,093
18 214 2434 61 0,025 351 55 0,156
19 215 2280 57 0,025 400 52 0,129
110 216 2354 60 0,025 464 56 0,121

keskiarvo 2299 55 0,024 442 47 0,108

Cs-134 (795,9 keV) Cs-137 (661,7 keV)
Pinta- Pinta-

mittaus | ldMeas ala Alan virhe | virhe/ala | ala Alan virhe | virhe/ala
2.1 141 4705 86 0,018 482 55 0,115
2.2 142 4557 107 0,023 469 77 0,165
2 3 143 4499 82 0,018 427 52 0,122
2.4 144 4471 104 0,023 393 74 0,189
25 145 4734 109 0,023 451 78 0,173
2 6 217 5420 120 0,022 478 90 0,188
2.7 218 4694 103 0,022 514 79 0,154
2.8 219 4867 110 0,023 499 85 0,170
29 220 7110 155 0,022 616 116 0,189
2_10 222 4513 106 0,023 330 80 0,242

keskiarvo 4957 108 0,022 466 79 0,171
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Maitojauheiden 3 ja 4 toistomittausten 3*Cs:n ja *’Cs:n gammapiik-

kien pinta-alat ja pinta-alojen epavarmuudet.

Cs-134 (795,9 keV) Cs-137 (661,7 keV)
Pinta- Pinta-

mittaus IdMeas ala Alan virhe | virhe/ala | ala Alan virhe | virhe/ala
31 146 2103 54 0,026 446 49 0,111
32 147 2092 40 0,019 435 33 0,076
33 148 2025 41 0,020 468 35 0,076
3.4 149 2025 50 0,024 419 45 0,107
35 150 2122 64 0,030 448 63 0,140
3.6 223 2010 50 0,025 450 46 0,103
37 224 2034 53 0,026 390 50 0,128
3.8 225 1942 49 0,025 428 47 0,111
39 226 1965 49 0,025 371 45 0,120
310 227 1970 37 0,019 364 30 0,082

keskiarvo 2029 49 0,024 422 44 0,105

Cs-134 (795,9 keV) Cs-137 (661,7 keV)
Pinta- Pinta-

mittaus IdMeas ala Alan virhe | virhe/ala | ala Alan virhe | virhe/ala
4 2 162 446 26 0,058 447 36 0,081
4 3 163 450 22 0,050 449 31 0,069
4 4 164 494 32 0,064 520 41 0,080
45 165 485 26 0,054 474 36 0,075
4 1 15 15 172 460 16| 0,034 532 24| 0,045
4 2 15 15 178 500 6| 0,011 514 6| 0,012
4 3 15 15 184 566 6 0,010 508 5 0,011
4 4 15 15 190 487 7| 0,014 476 6| 0,013
4 5 15 15 196 524 25 0,048 463 35 0,075
4 10 228 393 10 0,025 422 45 0,106

keskiarvo 480 18 0,037 481 26 0,056

Referenssimittausten tulokset maitojauheille (epavarmuudet 1 o). Yksikkdna Bq/kg.

Cs-134 Cs-137
Ref.1 1160+6 % |201+5%
Ref.2 23506 % (243 +5%
Ref.3 1020+6 % | 207 5%
Ref.4 260+6% |207+5%




