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Lyhenteet ja symbolit
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CaCOs
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N
NH2OH-HCI
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MnO,
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OLRS
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ppm
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counts per second / pulssimiird sekunnissa
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dietyylitriamiinipentaasetaatti
etyleenidiamiinitetraetikkahappo
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germanium-ilmaisin
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vetyfluoridi

typpihappo

jakaantumiskerroin

Liquid Scintillation Counter (nestetuikelaskuri)
ytimessé neutronien maéra
hydroksyyliamiini-suolahappo

minimun detectable activity (mééritysraja)
multichannel analysator / monikanava-analysaattori
kiillegneissi

mangaanidioksidi

jaatikon hapeton sulamisvesi, vertailupohjavesi
pelkistdvé suolainen vertailupohjavesi

lyijy

pegmatiittinen graniitti

polonium

miljoonasosa (parts per million)
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Ra(OH),
RasN>
Redox-reaktio
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SO4*

Sr

TBP
TDS
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ThSO4
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1 Johdanto

Vuonna 1898 joulukuussa Marie ja Pierre Curie ilmoittivat 16ytineensd uuden alkuaineen
uraanimalmin uuttoliuoksista, joista uraani oli erotettu. Radioaktiivisuutensa vuoksi se sai
nimekseen radium. Tdmid historiallinen 16ytd sai aikaan radiumin merkittivin kayton
ladketieteellisiin, tieteellisiin ja teollisiin tarkoituksiin, mukaan lukien sen kaytto
merkkiaineena. [1] Radium on luonnon uraanisarjan hajoamistuote ja sitéd esiintyy siksi pienind
médrind uraanimalmeissa. Ympéristossa sitd esiintyy hyvin vahén kaikissa kivissd, maaperéssi,
vedessd, kasveissa ja eldimissd. Radium ja sen suolat ovat veteen helposti liukenevia ja se
reagoi ilman typen kanssa nopeasti. Radium on erittdin radiotoksinen ja jopa yli miljoona kertaa
radioaktiivisempi kuin sama massa uraania.

Radiumista tunnetaan 34 isotooppia, joiden massaluvut vaihtelevat 201-234 ja niiden
puoliintumisajat vaihtelevat nanosekunneista tuhansiin vuosiin. Kaikki radiumin isotoopit ovat
radioaktiivisia. Radiumin isotoopeista vain neljad (***Ra, ***Ra, 2*®Ra ja 2*Ra) esiintyy
luonnossa uraania (**?3U) ja toriumia (**’Th) sisiltivissi mineraaleissa. Radiumin
kulkeutumista ja pidattymistd pohjavedessd, kallioperdssé ja maaperissa tutkitaan laajasti mm.
ydinjétteen loppusijoitukseen liittyen ja radium on siten tdrked kéytetyn polttoaineen

loppusijoituksessa. [2] [3]

Radiumin korkea séteilymyrkyllisyys on herittdnyt jatkuvaa kiinnostusta Ra-isotooppien
médritysmenetelmien kehittdmiseen erilaisista luonnon niytteistd. Erityisesti 2Ra:n maéritys
vedestd, maaperdstd ja biologisista ndytteistd on tirkedd. Kirjallisuudessa on raportoitu useista
erilaisista tekniikoista Ra-isotooppien méérittamiseksi, joista yleisimmdt ovat y-ja o-
spektrometria seké nestetuikelaskenta. Alfa- ja gammaspektrometrialla voidaan mitata kaikkien
luonnossa esiintyvien Ra-isotooppien aktiivisuuspitoisuuksia. Nestetuikelaskennalla voidaan
madrittdd suoraan 2*Ra ja ?**Ra yleensd vesiliuoksista ja 2?®Ra B-mittauksella jos niytteistd

puuttuu 2!°Pb, 21°Bi. [4] [5]

Téssd tutkimustyossé tutustutaan radiumin mittaustekniikoihin ja kaikista kolmesta mainituista
menetelmdstd annetaan havainnollistavat esimerkit, joiden erityispirteitd kdydddn ldpi
perusteellisesti ja lyhyesti kappaleessa 4. Kokeellisessa tyossi mééritettiin >Ra:n aktiivisuus
vesindytteistd, joita kdytettiin aikaisemmissa radiumin piddttymiskokeissa kiven mineraaleihin.
Radiumin aktiivisuuden mééritys suoritettiin o/p-erottelulla kayttdmailld matalataustaista

nestetuikelaskuria  (Quantulus  1220). Tédmd  nestetuikelaskuri  on  varustettu



pulssimuotoanalysaattorilla, joka mahdollista a-ja B-tapahtumien erottamisen ja samanaikaisen
laskennan. Naiytteet mitattiin kahdesti. Ensimmdinen mittaus tehtiin heti naytteiden
valmistamisen jilkeen (viliton mittaus) ja toinen mittaus (viivdstetty mittaus) sekulaarisen

tasapainon saavuttamisen jalkeen. Lopuksi mééritettiin vesindytteiden Ra-226 aktiivisuudet.



2 Radium ja sen tarkeimmiit isotoopit

2.1 Luonnon hajoamissarjat

Luonnon hajoamissarjat luokitellaan kolmeen ryhmiin, joita ovat uraani, aktinium- ja
toriumhajoamissarja (Kuva 2.1). Kaikki nimé luonnon radioaktiiviset hajoamisketjut koostuvat

epivakaista raskaista atomiytimistd (>*¥U, 25U ja 232Th). [5]

/ Alfahajoaminen
\ Beetahajoaminen

T Isomeerinen siirtyma
210po (138 d)

206pp (stabiili)

B~ 100 %
210Bj (5,01 d) 207pp, (stabiili)
B 100 % 100 % p-1oo%\

210pp (22,3 a) [ 208pp (stabiil) | [ 211Po (0,516 5) |[ 29711 (4,77 min) |
al100% B~ 100 % /:100 % B~ 100 v& 8”03 %\ /;499,7%

[ 214Po (164 ws) |[219TI (1,30 min) | [212Po (0,299 us) || 28TI (3,05 min) | [ 2v8i 2,14 min) |
& 100 % V_ 99.98 % A 0,02 % g~ 64 % «36 %

I 218RN (35ms) || 214Bj (19,9 min) | 212Rj (60,6 min)
\5'0.1 % /a99,9%\ﬁ_100%

[ 2®ai (165) |[**Pb (26,8 min)|
B~0.02 % @ 99,98 %

218pg (3,1 min)
A a 1005

222Rn (3,82 d) 220Rn (55,6 s)
/a 100 %

X
| 2*Raze6d) | [ ®Ra(11,4d) || 2%Aises) |

Ma100% a 100 % X W § 99994 % #a0,006%

230Th (7,54 - 10* a) | 228The1a | [ 2271h 18,7 o) || 22%Fr (21,8 min)]
B~ 98,6 % @14 %
2287 (6,15 h) 275¢ (21,8 a)

o 100 %

2341 (2,45 - 10° a)
B~ 100 %

234pg (6,70 h) 228Ra (5,75 a) 231pg (3,28 - 10%a)
899,84 % IT0,16 % elos

232Th (1,4 - 1010 a) 231Th (25,5 h)

B~ 100 % a 100 %
234Th (24,1 d) 235 (7,04 - 108 @)

a 100 %
238 (4,47 - 10° a)

Uraanisarja Toriumsarja Aktiniumsarja

Kuva 2.1. Luonnon hajoamissarjat ja kuva on muokattu ldhteesti. /6]



2.1.1 Uraani ja torium

Maankuori koostuu useista eri alkuaineista, mutta sen tirkedmpid luonnossa esiintyvid
radionuklideja ovat uraani, torium ja niiden hajoamistuotteet kuten radium ja radon. [7]Uraanin
ja toriumin isotooppeja muodostuu neutronitéhtien tormayksissa, ja pitkdikéisyytensid vuoksi
ne ovat sdilyneet pitkdin maapallolla. [5] [8]

Maankuoren keskiméérdinen uraanin pitoisuus on 1,3 ppm ja yldkuoressa 2,7 ppm, eli noin
kaksinkertainen koko kuoreen verrattuna. Vastaavat luvut toriumilla ovat 5,6 ppm ja
yldkuoressa 10,5 ppm. Kuoren likimddrdinen Th/U-suhde on 4. Suomen kallioperdn
keskimiérdinen uraanipitoisuus on 2,0 ppm ja Th-pitoisuus 8,9 ppm ja Th/U-suhde 5,6. [9]
Suomen kallioperd voidaan idn perusteella jakaa arkeeisiin (ikd 3,5-2,7 milj. vuotta) ja
proterotsooisiin (ikd 2,5—1,5 milj. vuotta) alueisiin. Uraani on paikoitellen rikastunut useassa
vaiheessa, jolloin lopputuloksena on paikoin uraania enemmain sisdltdvid kivilajeja ja alueita,
esim. U-pitoisuus on korkein Eteld-Suomen graniittialueilla. [10]

Uraani on ensimmadinen alkuaine, jonka havaittiin séteilevéin, miki johti radioaktiivisuuden
ilmion 16ytimiseen. Luonnossa esiintyvd uraani koostuu kolmesta isotoopista, joista 24U
(0,0057 %) ja 238U (99,27) esiintyvit uraanisarjassa ja 2*U (0,72 %) on aktiniumsarjan
emoydin. [10] Uraani voi esiintyd liuoksessa neljélld hapetustilalla (+11I:sta +VI:een), joista
+IV ja +VI ovat yleisimméit. [11]

Uraniitti (UO2) on yleisin maankuoren uraanimineraali, lisdksi alkuaine esiintyy pienind
pitoisuuksina mm. monatsiitissa (Ce, La, Th) POy ja zirikoniassa (ZrSiO4). [12]

236U- ja 2U-isotoopit ovat myds alfahajoavia ja niitd kidytetiin merkkiaineina kemiallisen
saannon  madrittimisessd  uraanin  analyysissa. 2*U-isotooppia  tuotetaan  myos
ydinpolttoaineessa 23°U:sta neutronisieppauksen avulla. 2°U on toinen uraanin tirked
keinotekoinen isotooppi, jota valmistetaan siteilyttimalld 2*2Th:ia neutroneilla ja sitd voitaisiin
kayttad fissioituvana isotooppina ydinreaktoreissa (torium- ydinpolttoainekierrossa). Uraanin
isotoopit (Taulukko 2.1.1) voidaan mitata sekd alfa-, gamma-ettd massaspektrometrilla ja

uraanin kokonaispitoisuuksien mittaamiseen voidaan kdyttda nestetuikelaskentaa. [5] [11]
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Taulukko 2.1.1 Uraanin isotooppien puoliintumisajat luonnossa ja kiytetyssa
ydinpolttoaineessa. [13] [5]

Nuklidi | Puoliintumisaika [a] | Hajoamistapa
24U 2,46 X 10° o/SF

3y 7,04 x 108 o /SF

B8y 4,47 x 10° o /SF

33U 1,59 x 105 a

ey 2,34 x 107 o /SF

By 67 a

Torium on suhteellisen yleinen luonnossa esiintyvé radioaktiivinen metalli, jolla on vain yksi
hapetustila +IV (Th*"). [9] Toriumin yleisimmét puhtaat mineraalit ovat kiteinen torianiitti
(ThO2) ja amorfinen toriumsilikaatti (ThSiOs). Molemmat ovat harvinaisia ja esiintyvit
mineraaliseoksina, joissa on uraania (Th, U) Ozja (Th, U) SiO4. [5] [14]

Toriumin térkein pdéldhde on monatsiitti (lantanoidi-fosfaattimineraali), jossa toriumia voi olla
jopa 12 %. Torium esiintyy luonnostaan kuuden isotoopin (Taulukko 2.1.2) muodossa ja sen
pitkiikdisin isotooppi on 2*2Th ja sen isotooppiosuus luonnon toriumista on 99,9995 %. [5][11]
Toriumia esiintyy pienind méérind kallio- ja maaperdssd, missd sitd on noin kolme kertaa
enemmain kuin uraania. Toriumin ei ole helposti hydrolysoituva ja sen liukoisuus on erittdin

alhainen. Kéytannossé vain 2*2Th esiintyy luonnossa. [11]

Taulukko 2.1.2 Kuuden toriumisotoopin puoliintumisaika ja hajoamistapa. /13]

Nuklidi | Puoliintumisaika | Hajoamistapa
2Th 18,72d «
28Th 1,91y «
20Th 75400 y «
BITh 25,52 h B~/SF
#2Th 1,4x10%y «
4Th 24,10d B~
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Alfaspektrometriaa kiytetdan tyypillisesti toriumisotooppien (**®Th, 23°Th ja 232Th)
mittaamiseen, jolloin niytteen valmistukseen on kéytettivd monivaiheisia kemiallisia
erotuksia. Toriumin mittaamiseen kdytetdin myds massa- ja gammaspektrometriaa.

Toriumin erotuksissa kdytetddn saostusta, ionivaihtoa, liuotinuuttoa ja uuttokromatografiaa.
Sen erottaminen niilld mainituilla menetelmilld perustuu siihen, ettd torium muodostaa vahvan

negatiivisen kompleksin, jossa nitraattianionit ovat vahvassa typpihapossa. [5]

2.2 Radium

Jaksollisen jdrjestelmin toiseen pddryhmddn kuuluva radium on raskain maa-alkalimetalli.
Radiumin suhteellinen atomimassa on 226,0254 u ja sen kemiallinen merkki on Ra,
jarjestysnumero 88. Sen elektronikonfiguraatio on (Rn7s?), sulamispiste 700 °C ja
kiehumispiste 1140 °C. Radium on kiiltdvé, pehmed ja hopeavalkoinen metalli. Sitd ei koskaan
16ydy luonnosta puhtaana metallina, koska se on erittdin reaktiivinen ja reagoi nopeasti ilmassa
olevan typen kanssa muodostaen mustan radiumnitridin (RasN>). Lisdksi radiummetalli reagoi
hyvin helposti veden kanssa muodostaen vetykaasua ja radiumhydroksidia (Ra(OH)»). [3]
Radium voi liueta pohja-ja pintavesiin kahden arvoisena (Ra?") kationina, joista se voi saostua
niukkaliukoisina karbonaatteina ja sulfaatteina. Radium muodostaa liukenemattomia sulfaatti-
, karbonaatti- ja kromaattisuoloja ja kun taas kloridi-, bromidi-, nitraatti-, ja hydroksidisuolat
ovat veteen liukenevia. [2] Radiumin 34 isotooppia esitetty liitteessd 2. Ymparistossd esiintyy
vain nelji radiumisotooppia (Taulukko 2.2), joista kolme on o-séteilijoitd (*°Ra, 2**Ra, 22°Ra)
ja yksi on B-siteilija (**®Ra)(Liite 1). Niitd kaikkia muodostuu jatkuvasti luonnon

hajoamissarjojen seurauksena. [3]

Taulukko 2.2 Radiumin luonnossa esiintyvit isotoopit. /5] [13]

Isotooppi | Puoliintumisaika | Emonuklidi | Hajoamistapa | Hajoamisenergia ja intensiteetti Hajoamissarja
[MeV] ja [%]

228Ra 5,8a 232Th beeta 46 keV (Emax) Torium-232

226Ra 1600 a 28y alfa 4,784 (94,45 %), 4,601(5,55 %) Uraani-238

224Ra 3,66d 22Th alfa 5,685 (94,9 %), 5,448 (5,1 %) Torium-232

223Ra 11,45d By alfa 5,7116 (51,6 %), 5,606 (25,2 %) Uraani-235

Ra-isotooppien médrittdminen ympdristondytteistdi on tirkedd osa-alue ympdériston

sateilysuojelussa. Kohonneita Ra-pitoisuuksia voi syntyd sivutuotteena tai jétteend
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fosfaattiteollisuudesta, —metallimalmien kaivos- ja jalostusteollisuudesta, Oljy- ja
kaasuteollisuudesta, hiilikaivos- ja polttoteollisuudesta. Radium padsee helposti nisdkkdiden
luihin koska sen kemiallinen ja biologinen kdyttdytyminen on samankaltaista kuin kalsiumin ja
muiden maa-alkalimetallien (Ca, Sr, Ba). Liséksi radiumin hajoamisen jdlkeen syntyy useita

muita radioaktiivisia tytdrnuklideja lyhyessé ajassa. [4]

2.3 Radiumin isotoopit ja niiden muodostuminen

Radium-226 on yleisin radiumin isotooppi, joka on alfasiteiliji ja sitd syntyy 2%U-
hajoamisketjussa eli se muodostuu 2*°Th-isotoopin alfahajoamisessa ja edelleen hajoaa
alfahajoamisella radoniksi (*?Rn). Gammasiteilyd vapautuu myds hajoamisessa, mutta sen
intensiteetti on hyvin alhainen (5,6 %), joten gammasiteilyé on vaikea kéyttda 22°Ra-isotoopin
suoraan mittaamiseen alhaisen aktiivisuuden omaavista ndytteistd. Toinen vaikeus 2*Ra:n
suorassa gammamittauksessa on se, ettd vahvimman gammasiirtymén energia (186 keV) on
sama kuin 2°U:n gamma energia. T4lloin 2*’Ra:n médritetddn joko mittaamalla sen alfasiteilyé
tai mitataan epésuorasti tytdrnuklidien gamma- ja alfasdteilyd. Mittaus tyttdrien kautta

edellyttdd, ettd radium on sekulaarisessa tasapainossa.

226Ra:n suurin alfahiukkasenergia on 4,78 MeV. ??°Ra hajoaa yhdentoista alfa- tai beeta
aktiivisen tytdrytimen kautta stabiiliksi 2°Pb-isotoopiksi (kuva 2.1). ??°Ra-isotoopin pitké
puoliintumisaika tekee siitd erittdin hyodyllisen monissa ympéristosovelluksissa esimerkiksi
pohjaveden ja pintaveden vélisen sekoittumisen arvioinnissa ja pohjaveden ja kiviaineksen

idanmadrityksissa. [3] [6] [13]

Puhdas alfasiteiliji ??’Ra-isotooppi muodostuu aktiniumin hajoamissarjasta, jossa
kantanuklidina on 2*°U. Sen puoliintumisaika on 11,435 péivid, alfahiukkasten korkein energia
on 5,87 MeV ja voimakkain gammaemissio 269,5 keV (14,7 %). *Ra hajoaa seitsemin
tytarnuklidin kautta stabiiliksi 2°’Pb-isotoopiksi (kuva 2.1). ?>*Ra:n tytirnuklidien suhteellisen
nopea hajoaminen on johtanut sen kéyttoon radiofarmaseuttisissa sovelluksissa, esimerkiksi
22RaCl, pidentid elinaikaa ja parantaa elimédnlaatua luustoon levinneessi eturauhassyovéssi.
[3] [6] [13]

228Ra ja 2**Ra syntyvit osana 2 Th-isotoopin hajoamisketjua. 2*Ra on puhdas beeta-emitteri,
jonka energia on hyvin alhainen (keskiméérin 7,2 keV), mikd vaikeuttaa sen mittaamista. Sen

puoliintumisaika on 5,57 vuotta. 2*®Ra hajoaa kolmen alfa- tai beetahajoavan tytédrnuklidin
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kautta 2*Ra-isotoopiksi. 22’Ra-isotoopin jélkeen toiseksi pitkdikaisintd 2®Ra:a voidaan kayttaa
ianmadritys sovelluksissa. [2] [15]

224Ra on puhdas alfasiteilij, jonka puoliintumisaika on 3,66 piivéd, suurin alfaenergia on 5,67
MeV ja gammaenergia on 240,99 keV 8 (4,10 %). Se hajoaa kuuden alfa- tai beeta-aktiivisen
tytirnuklidin  kautta stabiiliksi 2%®Pb-isotoopiksi (kuva 2.1). Suhteellisen lyhyen
puoliintumisajan vuoksi ?>*Ra-isotooppia kéytettiin radiofarmaseuttisissa sovelluksissa vuoteen
2005, mutta sen kayttd lopetettiin terveelle kudokselle aiheutuneen merkittivin
siteilyannoksen vuoksi. Toisaalta pitkiikdisten (**Ra, ?2®Ra) ja lyhytikiisten (**°Ra, 2**Ra)
radiumin isotooppien olemassaolo samassa hajoamissarjassa on mahdollistanut radioaktiivisen

epétasapainon tutkimuksen vesi-, kivi- ja sedimenttindytteissa. [2] [3] [5]
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3 Radiumin esiintyminen luonnossa

3.1 Radiumin esiintyminen kiteisen kiven mineraaleissa

Luonnossa esiintyvien radionuklidien pitoisuudet magmakivissd ovat yleensd suuremmat kuin
sedimenttikivissd, lukuun ottamatta savi-, syvidmeren sedimentti- ja fosfaattikivid.
Metamorfisten kivien pitoisuudet ovat samankaltaiset kuin kivien, joista ne ovat uudelleen
kiteytyneet. [2] Tyypilliset uraanin ja toriumin pitoisuudet eri kivilajeissa on esitetty taulukossa
3.1 Geokemiallisten ominaisuuksiensa perusteella uraani ja torium rikastuvat maankuoren
muodostumisprosesseissa yldkuoreen. [9] Uraania ja toriumia esiintyy pddasiassa graniiteissa

ja pegmatiiteissa. [7]

Taulukko 3.1 Uraani- torium- ja radiumpitoisuudet eri kivilajeissa perustuen tietoihin eri

mantereista ja valtamerien saarikohteista. /7] [2]

Kivilajien tyypit | Kiven nimi Uraani (ppm) | Torium (ppm) | *Ra-ptoisuus [Bq/kg]
Magmakivet graniitti 2,2-6,1 8-33 0,037-185
Metamorfiset kivet | liuskekivi 2,7 7,5 629-1040

savikivi (musta) | 3-1250 - 14,8-2220

kalkkikivi 2 0-2,4 5-18
Sedimenttikivet fosforiitti 50-300 1-5 148-1480

Korkeimmat 2?Ra-pitoisuudet havaittiin liuskekivissé, fosforiitissa ja savikivissd. Liuske- ja
savikiven korkeat ?’Ra-tasot johtuvat todennékdisesti orgaanista alkuperdé olevan savipitoisen
materiaalin assosiaatioista. >’Ra-pitoisuudet ovat hyvin korkeat niissd kivissi, joissa esiintyy
huomattavasti uraania ja toriumia. [2] [16] [17]

Ra-pitoisuudet viahenevit pohjavesissd, jotka ovat kosketuksissa maaperin sedimenttien kanssa
johtuen siité, ettd ne muodostuvat kiinteitd yhdisteitd esimerkiksi Fe:n, Al:n ja Mn:n kanssa.
[18] Adsorptio- ja ionivaihtoprosessit ovat erityisen tdrkeitd mééritettdessd radiumin
kulkeutumista missd tahansa pohjavesi- ja maaperdsysteemissd. [19] Ra?'-ioni liukenee
kohtalaisesti veteen, vaikka korkea sulfaattipitoisuus (SO4%*) suosii sen poistamista
sulfaattisakkana tai jos hiilidioksidipitoisuus (CO2) on suuri ja sen poistaminen on mahdollista

radiumkarbonaattina (RaCO;). Radiumin jakautumiseen vaikuttavia prosesseja voidaan
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analysoida viittaamalla tirkedmpiin ja yksinkertaistettuihin reaktioyhtiloihin (1), (2), (3) ja (4).

[2] [17]

Ra?* + Ba?* + Ca — (savi) - Ca?* + Ra — (savi) — Ba Adsorptio (1)
xCa?* + (1 — x)Ra?* + MCO5; — CayRa;_,CO; + M* Kerasaostuminen ()
Ra?* 4+ S0,%~ - RaSO, Saostumien (3)
Ra?* + 2Cl - RaCl,, jne ... Liukenevat yhdisteet  (4)

3.2 Radiumin piddttyminen maaperdn mineraaleissa

Ra**-ionit sitoutuvat kiinteisiin pintoihin mm. fysikaalisella ja kemiallisilla prosesseilla, jotka
luokitellaan pidéattymiseksi. [2] Pidattymisen mallinuksessa maaperdn koostumuksessa
tairkedmpid komponentteja ovat mm. savi, orgaaninen aines ja vesipitoiset rautaoksidit. [16]
[20] Radiumin piddttymisen kdyttdytyminen on voimakkaasti riippuvainen vesiympariston pH-
arvosta ja radiumia odotetaan pidéttyvin mm. metallihydroksideihin ja saviin. [16] Kg-arvo eli
jakaantumiskerroin ilmaisee radionuklidien jakautumisen kiinted- ja nestefaasin valilld

maaperdssd ja se lasketaan yhtdlon (5) mukaisesti seuraavasti,

Kd:

aktiivisuuspitoisuus kiinteifaasissa ( L )
kg

)

aktiivisuuspitoisuus nestefaasissa

Kg¢-arvot riippuvat vahvasti maaperdtyypistd ja paikkakohtaisista olosuhteista, kuten
pohjaveden  kemiallisista  ominaisuuksista ja  kiintedin aineen  koostumuksesta.
Pidéttymisreaktiot tapahtuvat kiven mineraalien viliselld rajapinnalla, jolloin veden pH,
kiviaineksen kationivaihtokapasiteetti (CEC), kationien pitoisuus ja maaperiliuoksen

koostumus vaikuttavat kemialliseen piddttymiseen. [21]

Taulukko 3.2 Kq4(Ra) arvot tietyille pohjavesille, joiden ionivahvuus on alhainen. /2]

Maaperin ryhméa n | Keskiarvo Kq(Ra) [L/kg)]

Kaikki maaperét 51 | 2500

Hiekka 20 | 3100

Hiekansekainen savi | 19 | 1100

Saviaines 6 | 38000
Orgaaninen aines 1 |-
Muut 4 1200
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3.3 Pohjavesi ja sen ominaisuuksien vaikutus radiumin esiintymiseen

Pohjavesi on uusiutuva luonnonvara, joka muodostuu lumen, sadeveden ja sulamisveden
tihkuessa maakerrosten ldpi. Kallionraoissa virtaa pohjavettd, kunnes kiven ja maaperdn
huokoset ovat kylldstyneet. Pohjavettd muodostuu alueilla, joilla maalaji on karkearakeista ja

huokoista, jolloin vesi pdisee sithen imeytymaién. [21]

Taulukko 3.3 Pohjavesien luokittelu niiden liuenneiden kiintoaineiden kokonaisméarin (TDS)
mukaan. [22]

Pohjaveden tyyppi | [g/l] Arvioitu syvyys [m]
Makea vesi TDS <1 150
Murtovesi 1<TDS <10 100—400

Suolainen vesi 10<TDS <100 | 500

Maaperistd pohjaveteen liukenee vaihtelevia miérid ioneja ja liukoisia orgaanisia molekyyleja.
Pohjaveden muodostuminen vaihtelee suuresti maalajin mukaan esimerkiksi savikoilla ei
pohjavettd muodostu, koska vesi ei pddse imeytymain tiiviiseen maahan. Pohjavettd muodostuu
kallioalueilla, jolloin niiden johtaviin rakoihin suotautuu vettd. [21] [23] Pohjaveteen
vaikuttavat kallioperdn ja maaperdn koostumukset. Esimerkiksi alueilla, joilla pohjaveden
radionuklidipitoisuus on korkea, silloin tyypillisesti kallioperd koostuu graniiteista, joissa
uraani ja torium pitoisuudet ovat huomattavia. [24] [25] Koska kalliossa vesi litkkuu hitaammin
kuin maan pinnalla tai maaperdssd, radioaktiivisia aineita ehtii liueta kalliopohjavesiin
suuriakin maaria. [25]

Pinta- ja pohjavedessd saattaa vallita aktiivisuusepitasapaino, jonka syyni on radionuklidien
erilaiset fysikaaliset ja kemialliset ominaisuudet. Esimerkiksi radionuklidit liukenevat
kiviaineksesta erilaisilla nopeuksilla ja viipyvit vedessd eripituisia aikoja, jolloin emo- ja
tytdrnuklidien aktiivisuudet muuttuvat ja aiheuttavat epédtasapainon syntymisté, johon vaikuttaa
my0s se, ovatko ympériston olosuhteet hapettavat tai pelkistavét. [18]

Radiumin siirtyminen pohjaveteen riippuu monista asioista. Muun muassa emonuklidin
hajotessa alfahiukkasen energia aiheuttaa rekyylin ja se sinkoutuu kiintedstd aineesta (ns.
alfarekyyli) desorptio mineraalin pinnalta, pohjavesikerrosten kiinteiden aineiden
liukeneminen ja emonuklidin hajoaminen liuoksessa. = Radiumin aktiivisuuspitoisuutta

pohjavedessi sddtelevit kemialliset ja fysikaaliset prosessit, kuten saostuminen, liukeneminen,
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kompleksoituminen ja adsorptio-desorptio. Ndma prosessit liittyvit pohjaveden kemialliseen
koostumukseen ja ne vaikuttavat radiumin kulkeutumiseen vedessa. [7] [23] [24]

Radium ei koskaan esiinny puhtaana faasina pohjavedessi, vaan kerasaostuneena, esimerkiksi
barium kanssa (esim. Ba(Ra)SO4). Radiumin vuorovaikutus bariumin kanssa ei riipu pH-
arvosta, mutta se on riippuvainen suuresti annetusta sulfaattipitoisuudesta, koska sulfaatti-ionit
estdviat radiumin desorptiota kiven pinnoilta. [26] Rauta- ja mangaanihydroksidien

muodostuminen on tiarked mekanismi radiumin sitomisessa pohjavedesta. [24]

Pohjavedessd suurimmat radiumin aktiivisuuspitoisuudet on todettu vedestd, joka sisdltdd
suuria madrid natriumia, kaliumia, magnesiumia ja kalsiumia, koska ndmi alkuaineet
kilpailevat mineraalien piddttymispaikoista. [27] Puhtaan radiumsuolan saostuminen on
epatodennikoisti tyypillisessd suomalaisessa pohjavedessa. [7]

Matalan suolaisuuden vesissd radium esiintyy kompleksoitumattomina Ra%*-kationeina. Heikot
kompleksit kloridi-, sulfaatti- ja karbonaattianionien kanssa ovat mahdollisia suolaisessa

vesissd, mutta vihédsuolaisessa vedessi niilld ei ole vaikutusta radiumin kulkeutumiseen. [2]

228Ra ja 2*6Ra esiintyy valtameressd syvdmeren ja mannerjalustan 2°Th:n ja 232Th:n pitoisista
sedimenteistd kulkeutuneena. Ndiden vesimassojen Ra-pitoisuus pienenee etdisyyden
kasvaessa ldhteestd laimentumisen (sekoittumisen) ja radioaktiivisen hajoamisen seurauksena.
228Ra-isotooppi soveltuu erityisen hyvin keskisuurten valtamerten prosessien tutkimukseen.
Suurin aktiivisuus on raportoitu rannikkomerilld, jossa vedet rikastuvat 22®Ra:lla sedimenttien
diffuusion ansiosta, mutta myds jokien suistoissa tai merenalaisissa pohjavesissda kohonneita
radium pitoisuuksia havaitaan. [28] [29] [30]

Lyhyen puoliintumisajan isotooppeja *?°Ra ja 2**Ra kdytetddn rannikkovesien ilmididen
tutkimukseen muun muassa merenalaisten pohjavesien virtauksien selvittimiseen ja
mannerjalusten vesien idn madrittimiseen. Ra-isotoopit erotetaan merivesindytteisti

kayttaméallda MnOx:1la kylldstettyjd Mn-kuituja tai kerasaostamalla ne BaSO4:n kanssa. [28]
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4 Radiumin erotusmenetelmét ja mittaaminen

4.1 Radiumin erotus ja puhdistus

Radiokemialliset erotusmenetelmit Ra-isotooppien maérittdmiseksi perustuvat radiumin
liukenemiseen uuttoliuoksiin. Maandytteiden erilaisten koostumuksen perusteella voidaan
valita erilaisia liuotus- ja konsentraatiomenetelmid. Esimerkiksi kiinteiden néytteiden
liukenemisen aikaansaamiseksi on kéytetty nykyaikaista mikroaalto-hajottamismenetelméaa.
Esimerkiksi tdssd tekniikassa laitetaan ndyte vahvaan happoon suljetussa systeemissd ja
nostetaan lampotilaa ja painetta mikroaaltositeilyn avulla. Néytteenhajottaminen koostuu
kahdesta vaiheesta, joista ensin on liuottaminen HCl:n, HNO3:n, HF:n seokseen. [31] [32]

Ra-isotooppien alhaisten pitoisuuksien médrittiminen ympéristonaytteistd edellyttdd radiumin
erottamista ja puhdistamista suuresta méérdstd epdorgaanisia ja orgaanisia epédpuhtauksia,
erityisesti muista maa-alkalimetalleista, siirtyméalkuaineista ja aktinideista. Tyypillisid
menetelmid radiumin erottamiseen ja puhdistamiseen ovat kerasaostus, liuotinuutto,

ioninvaihtokromatografia ja uuttokromatografia. [33]
4.2 Radiumin mééritysrajan laskeminen

Madritysrajasta kdytetddn lyhennetti MDA (Minimum detectable activity), joihin vaikuttavat
pddasiassa taustan aktiivisuus, kemiallinen saanto erotusprosessissa, analysoitavan ndytteen
koko, mittausjédrjestelmén havaitsemistehokkuus ja laskenta-aika jne. MDA tulee laskea
kullekin tietylle ndytteelle eri mittausmenetelmille kdyttden kyseisen ndytteen ja reagenssin
nollandytteen laskentatietoja, jotka on mitattu samoissa olosuhteissa. MDA lasketaan Currien
yhtdlosta:

2,71+4,66VBt

EYVt (6)

missd B on instrumentin ja reagenssin taustan laskentataajuus [cps], t on laskenta-aika [s], E on

MDA =

laskentatehokkuus, Y on kemiallinen saanto ja V on ndytteen tilavuus [L] tai mééra [kg]. [34]
Téssd tyOssd mitattiin vesindytteitd ilman kemiallista separointia gammamittauksina ja

nestetuikelaskennalla. MDA maéaérityksissé ei tarvinnut ottaa huomioon kemiallista saantoa.
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4.3  a-spektrometria ja radiumnéytteiden mittaus

Alfaspektrometriaa  kéytetdédn  radionuklidien  tunnistamiseen ja  médrittdimiseen
hajoamisprosessissa vapautuvien alfahiukkasten energian perusteella. Alfaspektroskopian etuja
ovat tyypillisesti alahainen tausta ja hyva mittaustehokkuus. Tietyn radionuklidin 1dhettdmilla
a-hiukkasilla on joko kaikilla sama energia tai ne jakautuvat muutamiksi monoenergeettisiksi
ryhmiksi eli viivaspektriksi. [35] [36]

Alfahiukkasten lyhyt kantama merkitsee tarkkoja vaatimuksia sekd néytteelle ettd
mittausjdrjestelylle. [35] Néytteen valmistus ennen o-spektrometrista mittausta sisdltdd
esikdsittelyn, ndytteen liuottamisen ja radionuklidien kemiallisen erottamisen. [30]
Alfaspektroskopiassa mitattava nédyte valmistetaan esimerkiksi haihduttamalla, kera- tai
sdahkosaostamalla. Itseabsorption, takaisinsironnan, spektrihdirididen ja ilmaisimen
kontaminaatioiden vilttimiseksi alfaspektrometrialla mitattavan néytteen on oltava
homogeeninen, massaton ja tdysin tasainen, jos mahdollista pitden siséllddn vain halutun
radionuklidin. Néytepidikkeen materiaalina kdytetdén ruostumattoman terdksen lisdksi myds
tantaalia, platinaa, hopeaa, nikkelid, optisesti tasaista lasia, keramiikkaa tai polymeereja. [37]
Tekniikan herkkyydesté johtuen voidaan analysoida pienidkin aktiivisuuksia. Esim. uraani- ja
toriumsarjan radionuklidien madrittimisessd ymparistondytteistd yleiset niytekoot ovat maa-,
sedimentti- ja biologisille néytteille luokkaa 1—10 g ja vesindytteille 0,1—1L.
[19]Alfasdteilevén isotoopin kdyttd sisdisend merkkiaineena tekee alfaspektrometriasta erittdin
luotettavan analyyttisen tekniikan edellyttden, ettd haviditd ei tapahdu ennen kuin néyte ja
sisdinen merkkiaine ovat tasapainossa. [19]

Alfa-emittoivat 22°Ra-, 2**Ra- ja ?2*Ra-isotoopit voidaan mitata suoraan o-spektrometrialla,
mutta B-emittoiva 22®Ra-isotooppi mitataan epésuorasti se tytdrnuklidien (**3Th, 2**Ra ja >!°Po)
vilitykselld. Siksi o-spektrometrialla voidaan madarittdd kaikki luonnossa esiintyvdt Ra-
isotoopit ymparistondytteistd. [38]

Alfaspektrometria on nopein ja herkin radiometrinen menetelmd alhaisen taustansa vuoksi.
Jotta erottelukyky ja kemiallinen saanto ei heikkenisi, radium on erotettava huolellisesti
ndytematriisista ja muista alkuaineista mukaan lukien barium ja sen jdlkeen esim.
sahkosaostettava ohuena kerroksena ruostumattomalle terdslevylle tai kerasaostettava barium-
tai/ja lyijysulfaatilla, joka kerétddn kalvosuodattimelle. [39] [40]

Isotooppeja *?°Ra, **Ra ja ?*Ra on Kkiytetty radiumin kemiallisen saannon sisdisind
merkkiaineina, joista 2*’Ra-isotooppi (T12= 14,82 d) on sopivin sisdinen merkkiaine matala-

aktiivisten Ra-isotooppien midrittimiseen johtuen mm. siitd, ettd *Ra-nuklidi ei esiinny

20



luonnossa siksi eika sitd ole ldsnd ympéristondytteissd. Se ei tuota radonisotooppia, joka voisi
karata laskentaldhteestd hajoamisen aikana. Lisdksi ?2°Ra on helposti saatavilla 2*Th-

emonuklidin (T12= 7800 y) liuoksesta huolimatta sen lyhyesta puoliintumisajasta. [33] [41]
4.4 Radiumin mittaaminen gammaspektrometrisesti Ge-ilmaisimella

Gammaspektrometria on tehokas menetelmd, jolla voidaan maiirittdd y-séteilyd ldhettédvien
nédytteiden radioaktiivisten aineet ja niiden aktiivisuudet. Mittauslaitteen padkomponentit ovat
energiaherkkd siteilyilmaisin ja elektroniset laitteet, jotka analysoivat ilmaisimen
lahtosignaaleja. Kvalitatiivinen analyysimenetelmd perustuu siithen, ettd kullakin
radionuklidilla on juuri sille ominainen gammasdteilyn energiajakauma, joten nidytteen
radioaktiiviset nuklidit tunnistetaan rekisterdimélld ja analysoimalla niiden ldhettdm&éd v-
sateilyd. [35] Gammasiteily (kuten muutkin séteilylajit) vuorovaikuttavat kaikkien materiaalien
kanssa, vain eri vuorovaikutusten todenndkdisyydet vaihtelevat.  Tarkeimmit
vuorovaikutusmekanismit ovat valosédhkdinen ilmid, Comptonin sironta ja parinmuodostus.
Valosdhkdisessd ilmidsséd fotonin energia siirtyy yhdelle elektronille, joka aiheuttaa lisdd
ionisaatiota liikkkuessaan Ge-kiteessd. Comptonin sironnassa vain osa fotonin energiasta siirtyy
yhdelle elektronille ja matalaenergisempi fotoni jatkaa matkaa. Parinmuodostuksessa fotoni
muuttuu elektroni-positronipariksi ja positroni annihiloituu nopeasti tuottaen kaksi 511 keV
fotonia. Erilaiset kombinaatiot ndistd prosesseista siirtdvit joko kaiken tai osan fotonin
alkuperdisestd energiasta Ge-kiteeseen, joissa syntyneet ionit kerdtdéin korkean jannitteen
avulla. [31] [42]
Gammaspektrometreissi taustaa aiheuttavat

(1) kosmiset sdteet ja niihin liittyvét prosessit,

(i)  radioaktiiviset epdpuhtaudet Ge-ilmaisemin paddyssd, kryostaatissa ja

elektroniikassa
(ii1))  radioaktiiviset epapuhtaudet suojauksessa,
(iv)  y-sdteet ulkoisesta luonnollisesta radioaktiivisuudesta, radonista ja sen

tytdrnuklideista ilmassa. [31]

Yleisimmin tausta méddrdytyy luonnon hajoamissarjojen nuklideista seké kalium-40:sté ja ndin
on my0s tdssd tyOssd kidytetyssd mittausjirjestelméssd. Naytteitd, jotka mitataan 7-
spektrometrialla eivit yleensd vaadi radiokemiallista erottelua. Gammaniytteiden on vastattava
tarkasti y-spektrometrin kalibroinnissa kéytettyjen vertailuniytteiden mittausgeometriaa, silla

nédytteen koko, kemiallinen koostumus ja tiheys ovat kaikki tirkeitd. Alemman mééritysrajan
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saavuttamiseksi on pohdittava, miten voidaan alentaa taustaa. Suuria ndytemaéria kasiteltdessa
voidaan niyte konsentroida tai poistaa hiiritsevit radionuklidit (kuten 233U). [33] [43]
Radiumin eri isotooppien mittaus voidaan tehda y-spektrometrialla eri tytirnuklidien >'“Pb-,
214Bi-, 212Pb ja 22! Ac gammaemissioiden avulla, kun néytteet ovat sekulaarisessa tasapainossa.
Kaasumaisten 2?°Rn- ja 2??Rn-tytirnuklidien pysyminen ndyteastiassa on varmistettava
(vakuumipakkaus). [28]

Ympéristondytteiden 22°Ra-isotoopin y-spektrometriseen méaéritykseen voidaan kéyttéda suoraa
ja epdsuoraa menetelmdd. Suoran 22°Ra-mittausmenetelmén etuna on se, ettd ndyte voidaan
valmistaa ja mitata vélittdmaésti ilman tytirten sisddn kasvua. Suora menetelma ei kuitenkaan
ole kovin herkkd koska ?*?°Ra:n y-séteilyn intensiteetti on pieni (3,28 %) ja samalla
gammaenergialla emittoivan 2**U:n osuus on vihennettiva. [33] [44] [45] Epdsuora menetelma
on herkempi, mutta aikaa vievd, koska on odotettava nédytteen asettumista sekulaariseen
tasapainoon 2*Ra:n ja sen 2!“Pb- ja 2!*Bi-tytérten vililli. Kun néyte suljetaan radontiiviisti ja
odotetaan noin kolme viikkoa (*Rn puoliintumisaika 3,82 d) sekulaarisen tasapainon
saavuttamista, télloin 2°Ra médaritetiéin kdyttdimalld sen tytdrnuklidien 2'4Pb:n y-emissioita 295

ja 352 keV:n energioilla ja 2'“Bi:n ja 1120 keV:n energiaa. [33] [46] [44]
4.5 Radiumin mittaus nestetuikelaskennalla

Nestetuikelaskenta (liquid scintillation counting LSC) on ollut suosittu tekniikka
radioaktiivisuuden havaitsemiseksi ja kvantitatiiviseksi mittaamiseksi 1950-luvun alusta
lahtien. Sitd kdytetddn 1dhinnd beeta- ja alfa-aktiivisten aineiden médrittimiseen. ja tserenkov
séteilyn. [33]

Nestetuikelaskennassa néytteen esikdsittelyssd, konsentroinnissa ja liuottamisessa kéytetdén
samanlaisia menetelmid kuin alfaspektrometrisiin mittauksiin valmistettavien naytteiden
kisittelyssd, esimerkiksi uuttoa, haihdutusta ja tislausta. [33] Tutkittava radionuklidi on
erotettava kemiallisesti muista aineista, joskin vesindytteistd voidaan joitakin isotooppeja
madrittdd suoraan, esimerkiksi radon. [35]

Nestetuikelaskennalla voidaan mitata samanaikaisesti a- ja [B-hajoavia aineita ns. o/fp-
erottelutekniikan avulla. [38] [47] Alfa/beeta-erottelu perustuu pulssin kestoaikaan ja yhdelld
mittauksella voidaan miérittdd samanaikaisesti ndytteen alfa- ja beeta-aktiivisuus. Térkednd
sovellutuksena tdstd on pulssimuotoanalyysia (PSA), jossa miéritetddn optimaalinen alfa ja
beeta nuklidien erottelutaso eli PSA-taso.  Optimaalinen PSA-taso on madritettdva

mittausolosuhteiden mukaan standardindytteilld, joiden on oltava koostumukseltaan
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samanlaisia kuin mitattavat ndytteet. Standardindytteiksi on valittava joko puhdas beetaséteilija
(esim. *°P, *6Cl) ja puhdas alfasiteilijd (esim. *! Am) tai sama referenssinuklidi kuin tutkittava

nuklidi. [35] [48] [49]
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5 Kokeellinen osuus

Tassd kokeellisessa tydssd oli tutkittava ja mddritettdvd 22°Ra-isotoopin mééri alfa-beeta-
erottelulla vesindytteille, jotka olivat perdisin *?°Ra sorptiokokeista neljille Olkiluodon

kivindytteelle.
5.1 Materiaali
5.1.1 Naytteet

Tyossd kéytettiin valmiita vesindytteitd, jotka olivat 2?Ra- isotoopin pidéttymiskokeista ja ne
edustivat neljaé eri Olkiluodon yleisté kivityyppid (Liite 3). Tutkittavien kivindytteiden kivet
olivat diatektsiitti gneissi (DGN), suonigneissi (VGN) pegmatiitti graniitti (PGR), kiillegneissi
(MGN) (liite 3). Ennen sorptiokokeita Olkiluodon kivindytteet murskattiin, jauhettiin ja
seulottiin 0,3-0,071 mm:n rackokoon. Seulonnan jélkeen saadut jauhemaiset ndytteet pestiin
MilliQ-vedelld hienoaineksen poistamiseksi. Pestyt jauhetut kivindytteet kuivattiin uunissa 105
°C:ssd yon yli, minkd jdlkeen ne siirrettiin jddhtymddn ja edelleen kuivumaan

ndytevarastointiin. [22]

Liséksi pidattymistutkimuksessa valittiin kolme Olkiluodon vertailupohjavetti, joita ovat tuore
makea, lievisti pelkistdvd graniittinen vertailupohjavesi ALLMR, jaditikon hapeton makea
sulamisvesi OLGA ja pelkistivi suolainen vertailupohjavesi OLSR (suolainen vesi). Valittujen
vertailupohjavesien uskotaan edustavan Olkiluodon saaren nykyisté ja tulevaa hydrogeologisia
olosuhteita.’® Liitteessd 4 on yhteenveto neljdn eri kiteisen kivityypin radiumin Kg-arvojen
tuloksista kolmessa eri vertailupohjavedessd. Liitteen 4 (kuva 0.4) mukaan pohjaveden
vertailusuolaisuuden ja siitd johtuvan kilpailevien natrium- ja kalsiumionien méérien vaikutus
radiumin pidattymiseen on selvd: korkeammissa suolapitoisuuksissa (OLSR) radiumin
piddttyminen ei ole yhtd voimakasta kuin matalasuolaisissa vesissdé (OLLMR, OLGA). Itse
asiassa korkean ja matalan suolapitoisuuden vesien vilinen radiumin Kg-aron ero on
pienimmillddn suonigneisissa (yksi suuruusluokka) ja suurin pegmatiittisella graniitilla ja

kiillegneissilld (noin nelja suuruusluokka). [22]

Téssd  kokeellisessa  tydssd  valmistettiin =~ LSC-néytteet ylld esitetyn radiumin
pidattymistutkimuksen pohjavesindytteistd, joita jaettiin neljadn nédytesarjaan (Taulukot 5.3i-
iv). Jokainen sarja sisdlsi 14 niytettd, joka nimitettiin alkuperdiselld ndytekoodilla (OGD-,

OGM-, OGP-, OGM-31,32,41,42,51,52,61,62, 71,72, 81,82 ,91,92) eli yhteensd 54 ndytett.
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Kaikki LSC-ndytteet valmistettiin 20 ml:n teflonoituihin nestetuikepulloihin, joissa oli
alumiinitiivisteelld varustettu korkki ja kdyttden Ultima Gold AB PerkinElmer nimistéd

tuikeainetta.

5.1.2 Nestetuikeaine

Nestetuikeaineena kaytettiin PerkinElmer Companyn Ultima Gold AB-cocktailia, joka siséltad
99 % nitrometaania. Ultima Gold AB-nestetuikeaineella on hyvé laskentatehokkuus ja erittdin

korkea leimahduspiste, noin 140 °C. [50]
5.1.3 Standardindyte PSA tasanon valitsemiseksi

Punnittiin 2>Ra-standardiliuosta (Asd.; 37 kBq, 01552 g) ja laimennettiin (10 ml, 1 M) HNOs-
liuokseen, jolloin saatiin 2*Ra-vélilaimennusliuos (Aviri.). 2?*Ra-vililaimennuksesta tehtiin
nédyte o/B-erotteluun (2 ml, 1,0 M typpihappoa ja 18 ml tuikeaineliuosta), jonka aktiivisuudeksi
saatiin (23 + 4) Bq (Taulukko 5.1).

Taulukko 5.1. Mittauksissa kdytetyn standardindytteen aktiivisuuskonsentraatio.

Tutkittava radionuklidi | Asta [KBq] Acista) [KBq/ml] | msa [g] V [ml] AvaivriL. [Bg/ml]

226Ra 37,0+£5,6 | 7,40+ 1,1 0,16 +£0,01 | 10,0+0,1 | 1184 £ 191

Puhdasta ?*Ra:ta kéytettiin o/B-erottelun ndytteend, jonka avulla médritettiin sopiva PSA-arvo.
Tassé tyossa optimaalinen PSA-asetus médritettiin kokeellisesti mittaamalla 22°Ra-ndyteliuosta
eri PSA-arvoilla (160-135, 110 ja 100) etsien optimaalinen erottelutaso (Liite 5). Sopivaksi
PSA-tason arvoksi valittiin 145 koska siind optimaalisessa tasossa alfahiukkasten vuoto
beetahiukkasten kanava-alueelle on yhtd suuri kuin beetahiukkasten vuoto alfahiukkasten

kanava-alueelle (Kuva 5.1.3).
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Kuva 5.1. PSA-tason médritys. Tdméin kuvan perustella paéstiin parhaaseen erotuskykyyn
PSA-arvolla 145.

Eri PSA-arvoilla mitatun 22°Ra-satandardindytteen lasketut aktivisuudet esitettddn Taulukossa
5.2 ja mittausajaksi valittiin 5 minuuttia/néyte.
Taulukko 5.2. Sekulaarisen tasapainon saavuttamisen jélkeen ja kokeellisesti

standardindytteelle lasketut aktiivisuudet eri PSA-arvoilla.

PSA- | Kokeellisesti saadut laskentanopeudet 2°Ra- | Lasketut aktiivisuudet 2’Ra-
arvot standardiniiytteelle virheineen standardiniiytteelle virheineen
(R+6R %) [cps] (A+8A %) [Bq]

160 69 + 29 18,0 £7,5
155 55+ 26 14,0 + 6,7
150 68 + 29 18,0 £ 7,5
145 84 + 32 21,7+ 83
140 68 + 29 17,8 +7,5
135 110 + 36 28,2+9,4
110 154 + 43 40 + 11
100 164 £ 45 43 +12
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5.2 Menetelma

5.2.1

226Ra:n vililaimennus ja standardindytteen y-siteilymittaus

Tdssd tyOssd mitattiin 22°Ra:n (186 keV, 3,64 %) vililaimennus- ja standardindytteen

ldhettamaad y-séteilyd Ge-ilmaisimella. Médritettiin molempien niytteiden spektristd havaittujen

226Ra:n ja sen tytérten (2'4Pb, 2!“Bi) gammapiikkien energiat ja niiden perusteella laskettiin

niiden aktiivisuudet. Taulukoissa 5.2.-5.3. on esitetty sekd 2*Ra:n ja sen tytdrnuklidien

aktiivisuudet Ge-ilmaisimen mittauksesta. Mittauksen eri virheldhteet on esitetty taulukossa

5.2.

Standardindytteen aktiivisuus ja sen virhe laskettiin seuraavien yhtiloiden (7) ja (8) mukaisesti,

N

- Iet

Virheeksi saatiin kasaantumislain mukaan seuraavasti,

sa = (2 on) + (Do) + (%xse) +(%xsr)’

ON

Yhtilon (8) mukaan aktiivisuuden virhe on,

sa= (%) + (2

)+ () +
Ie4t

(NSt)Z
Iet?

(7

®)

Taulukko 5.2. 2?$Ra-vililaimennusnéytteessé olevien radionuklidien mitatut aktiivisuudet Ge-

ilmaisemilla.
Maéritettivi | Pulssiméiri Intensiteetti Efektiivisyys | Mittaus aika Aktiivisuus
nuklidi (N+8N %) (I£81) [%] (€ + 8¢) [%] (t+8t) [s] (A+8A) [Bq]
214pp 2212,0 + 4.3 35,72 40,024 | 5,75+ 0,20 | 225,00 + 0,01 480 + 16
214Bj 1563,9 + 2.6 4544 + 0,050 | 3,71+ 0,20 | 225,00 + 0,01 410 + 22
226Ra 1212,0 + 3,3 3,64 + 0,040 | 9,08 + 0,20 | 225,00 + 0,01 1630 + 40

Taulukko 5.3. #2°Ra-standardunéytteessé olevien radionuklidien mitatut aktiivisuudet Ge-

ilmaisemilla.
Midritettiivi nuklidi | Pinta-ala Intensiteetti Efektiivisyys Mittausaika (t+8t) [s] | Aktiivisuus
(N+8N %) (I381) [%] (g £ 8¢) [%] (A+8A) [Bq]
214pp 22777 £5,7 | 35,72 £ 0,024 | 4,04 £ 0,20 | 4269,00 + 0,01 37,0+ 9,4
214B; 1660,7 £ 8,0 | 45,44 £ 0,050 | 2,60 + 0,20 | 4269,00 + 0,01 33,0£25
226Rq 616,0 +£9,8 | 3,64 £0,040 | 5,05+ 0,20 | 4269,00 £+ 0,01 20+3
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5.2.2  o/B-erottelu nestetuikelaskennalla

Mittautukset suoritettiin kdyttdiméllda Quantulus 1220 nestetuikelaskuria, joka on erityisesti
suunniteltu erittdin alhaisten aktiivisuuksien maérittimiseen ja spektrit analysoidaan
EasyView-ohjelmistolla. Laitteessa on kaksi ohjelmoitavaa monikanava-analysaattoria (MCA),
joihin a-ja B-tapahtumat tallennetaan erikseen. Lisdksi Quantulus LSC on varustettu pulssin
muotoanalyysi (PSA)-ohjelmalla ja sen avulla alfa- ja beetaséteilyn tuottamat pulssit voidaan
erottaa eri MCA:ssa optimaalisilla PSA-asetuksilla. [51]

Tyossd 2°Ra-isotoopin méard nédytteissid mitattiin nestetuikelaskimella kahdesti ja kdyttamalld
o/B-erotusta. Liséksi molemmissa vaiheissa maddritettiin PSA-taso ja mittausaika oli 60
min/néyte. 22°Ra tyttdristd on tasapainossa ja sisddn kasvaneet tyttiret voidaan mitata. 2'*Po ja
214Po ovat alfa hajoavia tyttdrid, ja B -emittereitd ovat 2*Pb, 2!“Bi ja 2!°Pb. Ensin niytteet

mitattiin heti niiden valmistuksen jdlkeen ja seuraavaksi kolmen viikon kuluttua.

5.3 Tulokset

PSA-tasoa kiyttdmélld saatiin sekulaarisessa tasapinossa olevien ndytteiden mittauksessa 2*’Ra
ja sen tytirten (*?Rn, 2'®Po ja 2'“Po) erotettua. Tdssd tapauksessa 2?Ra-aktiivisuuden
arvioimiseen voidaan kiyttdd koko ikkunaa (1-1024). Toinen vaihtoehto on 2'4Po alpha-piikki-
ikkunaa. 2!*Po-radionuklidi on 22°Ra:n tytér, joka on sekulaarisessa tasapainossa 2°Ra:n kanssa
kolmen viikon radiumin erotuksen jilkeen. LSC-spektrisséd voidaan helposti erottaa 2!*Po:n

alfapiikki ?°Ra:sta (Kuva 5.2) ja muista alfatyttéristd sen korkean energian ansiosta.

Kokeellisesti sekulaarisen tasapainon saavuttamisen jélkeen kokonaislaskentatehokkuuden
arvo alfahajoaville nuklideille (366 + 5) %. Alhaisempi tehokkuus 2'“Po-alueella johtuu
24Po:n erittdin lyhyestd puoliintumisajasta (T12=164 ps) ja korkeasta alfaenergiasta (7,68

MeV). [47] [32]

Esimerkiksi OGD32-ndytteen spektrit sekd ennen ettd jélkeen sekulaarisen tasapainon
saavuttamista on esitetty kuvissa 5.2 —5.3 ja toisessa kuvassa voidaan havaita radiumin sisdin

kasvaneet tyttéret.
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Kuva 5.2. Néytteen OGD32 alfaspektri (vihred) ja beetaspektri (punainen) ennen tasapainon

saavuttamista.

Kuva 5.2. #?°Ra on tasapainossa tyttiriensi kanssa (Nayte OGD32). 2!“Po:n alfapiikki on

helposti erotettavissa 22°Ra:sta.

226Ra-aktiivisuus ja sen virhe madritettiin sekulaarisen tasapainon saavuttamisen jilkeen koko

alfaspektrin kanavan ikkunan (1-1024) mukaan yhtildiden (7) ja (8) mukaisesti.
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Taulukko 5.4. Taustandytteiden mitatut pulssimédrit, kun PSA-arvot valittiin 145.

Taustaniytteet | PSA | Mittausaika [min] | Havaittu pulssimééiri virheinen alfa-spektrissa
N+VN

Bgl 145 480 102 +£ 10

Bg2 145 480 76 £ 9

Taulukon 5.4 mukaan taustaniytteiden havaitut kokonaispulssiméddrét ovat hyvin pienet, joten
ne voidaan jattda huomiotta. Talloin ndytteen 22°Ra aktiivisuus lasketaan yhtilon (7) mukaisesti.
Naiytesarjojen lasketut 2?’Ra-aktiivisuudet ja aktiivisuuskonsentraatioiden tulokset ovat esitetty
taulukoissa 5.5.-5.8. ja kuvissa 5.4.-5.7.

Kuvissa  5.4-5.7. esitetddn  2?Ra:n  aktiivisuuskonsentraatiot ~ virheineen  seki
nestetuikelaskennalla ettd gammaspektrometrialla. Niitd tutkittaessa havaitaan, ettd saatiin
suhteellisen samat tulokset molemmilla tutkimusmenetelmilld, vaikka jotain pienid
eroavaisuuksia huomattiin  niissd. Esimerkiksi Kuva 5.3iii ndhddidn ainoastaan
nestetuikelaskennalla on saatu aktiivisuuskonsentraatio OLGA nolla-néytteelle ja

gammaspektrometrisesti sitd ei ole méaaritetty.
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Taulukko 5.5. OGD-nédytesarjalle saadut aktiivisuuskonsentraatiot virheineen.

Nestetuikelaskenta Gammaspektrometria*®
Niytekoodi Havaittu 226Ra-aktiivisuus Niytteen 226Ra- 226Ra-aktiivisuus 226Ra-
kokonaispulssimiiri virheineen madri [g] aktiivisuuskonsentraatio | virheineen aktiivisuuskonsentraatio
virheineen virheineen virheineen
(A £ 8A) [Bq] (A +3A) [Bq]
(N £ 8N %) (AcE 8A0) [Bq/g] (Ac + 8Ac) [Bq/ml]
OGD 31 291306,0 £+ 9,1 20,96 + 0,16 1,74 12,02 + 0,09 48,1 £ 8,1 12,4+2,1
OGD 32 380653 + 10 27,39 £ 0,21 2,27 12,04 £+ 0,09 59715 12,1+0,3
OGD 41 20518,0 +2.4 1,48 £ 0,01 2,14 0,69 + 0,01 7,7+1,2 1,8+0,3
OGD 42 20265,0 +£ 2,4 1,46 £ 0,01 1,97 0,74 + 0,01 6,3+0,3 1,99 + 0,10
OGD 51 85477,0 £ 4,9 6,15 £ 0,05 2,12 2,90 + 0,02 142+ 04 2,85 +0,08
OGD 52 102784,0 £+ 5,4 7,40 £ 0,06 2,19 3,38 + 0,03 16,1+ 14 3,03+0,26
OGD 61 72625,0 + 4,6 5,23 £ 0,04 2,18 2,40 £ 0,01 73+1,2 1,72 +£0,27
OGD 62 44857,0 £3,6 3,234+ 0,03 2,07 1,56 £+ 0,01 8,1+0,3 1,68 + 0,06
OGD 71 37949,0 £ 3,3 2,73 £ 0,02 2,12 1,29 £ 0,01 6,9+0,2 1,38 + 0,03
OGD 72 42162,0+ 3,5 3,03 + 0,02 2,15 1,41 £ 0,01 6,4+0,6 1,93+0,18
OGD 81 42954,0+ 3,5 3,09 £ 0,02 2,26 1,37 £ 0,01 59+0,5 1,41 +0,13
OGD 82 39958,0 + 3,4 2,88 + 0,02 2,15 1,33 £ 0,01 5,7+0,1 1,27 £0,03
OGD 91 39727,0 £ 3.4 2,86 + 0,02 2,23 1,28 + 0,01 6,4+12 1,28 +0,24
OGD 92 44536,0 £+ 3,6 3,20 + 0,03 2,13 1,51 £ 0,01 4,6+13 1,35+ 0,39
16
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Kuva 5.4. OGD-ndytesarjan mitatut aktiivisuuskonsentraatiot — virheineen  sekid

nestetuikelaskennalla ettd gammaspektrometrialla.
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Taulukko 5.6. OMG-niytesarjalle saadut aktiivisuudet ja aktiivisuuskonsentraatiot virheineen.

Nestetuikelaskenta Gammaspektrometria
Niytekoodi | Havaittu 226Ra-aktiivisuus Niytteen 226Ra- 226Ra-aktiivisuus 226Ra-
kokonaispulssimiiri virheineen madri [g] aktiivisuuskonsentraatio virheineen aktiivisuuskonsentraatio
virheineen virheineen virheineen
(A £ 8A) [Bq] (A £8A) [Bq]
(N + 8N %) (Ac+ 8A) [Bq/g] (Ac £ 8Ac) [Bg/ml]
OGM 31 | 330737,0+9,7 23,80+£0,18 1,92 12,39 £ 0,09 54,16 £ 1,65 10,87 + 0,33
OGM 32 | 292812,0+9,1 21,07 £0,16 1,86 11,33 £ 0,09 69,77 £2.53 10,68 £+ 0,39
OGM 41 158490,0 £ 6,7 11,41 £0,09 1,87 6,08 + 0,05 19,46 £+ 0,40 3,93 + 0,081
OGM 42 | 119876,0+5,9 8,63 + 0,07 1,88 4,58 + 0,04 23,63 +0,51 4,79 £ 0,10
OGM 51 | 24746,0 +2,7 1,78 £ 0,01 1,83 0,98 + 0,01 6,21 +0,19 1,25+ 0,038
OGM 52 | 26425,0+2,7 1,90 + 0,02 1,86 1,02 £ 0,01 5,47+ 1,52 1,11+ 0,31
OGM 61 13446,0 + 1,9 0,96 + 0,01 1,85 0,520 + 0,004 3,81+0,46 0,77 £ 0,10
OGM 62 | 23410,0+£2,6 1,68 £ 0,01 2,01 0,84 + 0,01 433 +1,41 0,88 £ 0,29
OGM 71 16693,0 +£2,2 1,20 + 0,01 2,24 0,540 + 0,004 4,08 £ 0,34 0,82 +0,07
OGM 72 | 14891,0+2,1 1,07 £ 0,01 2,04 0,530 £+ 0,0041 3,20+ 0,20 0,66 £ 0,04
OGM 81 12334,0+ 1,9 0,89 +0,01 1,85 0,480 + 0,004 - -
OGM 82 | 12990,0 + 1,9 0,93 £ 0,01 1,88 0,500 £+ 0,004 3,75+0,22 0,76 £ 0,04
OGM 91 11859,0 + 1,8 0,85+ 0,01 1,92 0,450 + 0,004 3,56+ 0,29 0,72 £ 0,06
OGM 92 | 12697,0+ 1,9 0,91 £ 0,01 1,81 0,510 £+ 0,004 2,80 £ 1,36 0,57 +£0,28
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Kuva 5.5. OMG-nidytesarja  mitatut aktiivisuuskonsentraatiot  virheineen  sekid

nestetuikelaskennalla ettd gammaspektrometrialla.
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Taulukko 5.7. OGP-néytesarjalle saadut aktiivisuudet ja aktiivisuuskonsentraatiot virheineen.

Nestetuikelaskenta Gammaspektrometria
Niytekoodi Havaittu 226Ra-aktiivisuus Niytteen 226Ra- 226Ra- 226Ra-
kokonaispulssimiiri | virheineen méiri [g] aktiivisuuskonsentraa aktiivisuus aktiivisuuskonsentraatio
virheineen tio virheineen virheineen virheineen
(A £ 8A) [Bq]
(N + 8N %) (Act 8A0) [Bq/g] (A £8A) [Bq] (Ac % 8Ac) [Bq/ml]
OGP 31 478510,0+ 11,8 | 34,44 +0,27 1,85 18,62 +0,14 60,81 £3,71 | 17,18 £ 1,05
OGP 32 526576,0 + 12,3 37,89 +0,29 2,17 17,48 £0,13 78,49 +7,79 | 16,03+ 1,59
OGP 41 299326,0+9,2 21,57+0,17 1,97 10,93 +£0,09 60,02 £2,86 | 10,44 + 0,50
OGP 42 281823,0+8,9 20,28 £0,16 1,87 10,85 + 0,08 54,16 £2,69 | 11,08 0,55
OGP 51 121847,0+5,9 8,77 +0,07 1,52 5,75+ 0,04 22,50+2.23 | 4,71+0,47
OGP 52 105810,0 £ 5,5 7,61 +£0,06 1,90 4,02 +0,03 31,57+3,24 | 4,78+ 0,49
OGP 61 64525,0+ 4,3 4,64 + 0,04 1,85 2,51+0,02 12,15+1,21 | 2,49+0,25
OGP 62 66792,0+4,4 4,81+0,04 1,91 2,51+0,02 12,97 £0,51 | 2,54+0,01
OGP 71 75336,0+ 4,6 5,42 +£ 0,04 1,98 2,74+ 0,02 12,05+1,19 | 2,45+0,24
OGP 72 41690,0 £ 34 3,00 £ 0,02 1,91 1,57+0,01 8,79 £0,26 1,79 £0,05
OGP 81 53854,0+3,9 3,88 £ 0,03 1,95 1,98 £ 0,02 8,76 £ 0,21 1,78 + 0,04
OGP 82 46829,0 + 3,7 3,37+0,03 1,98 1,70 £0,01 7,01 £0,16 2,03 £ 0,05
OGP 91 71510,0 £ 4,5 5,15+ 0,04 1,76 2,92 £ 0,02 11,77+0,34 | 2,38+0,07
OLGA 412311 £12 29,67+ 0,23 1,66 17,88 £ 0,14 - -
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Kuva 5.6. OPG-ndytesarjan  mitatut  aktiivisuuskonsentraatit ~ virheineen  sekid

nestetuikelaskennalla ettd gammaspektrometrialla.
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Taulukko 5.8. OGV-nidytesarjalle saadut aktiivisuudet ja aktiivisuuskonsentraatiot virheineen.

Nestetuikelaskenta i Gammaspektrometria
Niytekoodi | Havaittu 226Ra-aktiivisuus Niytteen 226Ra- 226Ra-aktiivisuus 226Ra-
kokonaispulssimiiri virheineen madri [g] aktiivisuuskonsentraatio virheineen aktiivisuuskonsentraatio
virheineen virheineen virheineen
(A +8A) [Bq] (A £8A) [Bq]
(N + 8N %) (Ac+ 8A¢) [Bq/g] (Ac £ 8Ac) [Bg/ml]
OGV 31 357337,0+ 10,1 25,72 £0,20 1,99 12,91 +£0,10 56,72 £ 2,32 13,34 £ 0,54
OGV 32 337243,0+9,8 24,27 +£0,19 1,90 12,75+ 0,10 50,11+ 1,58 10,23 £ 0,32
OGV 41 282722,0+ 8,9 20,35+0,16 1,83 11,12 £ 0,09 16,77 £ 0,69 4,25+0,17
OGV 42 | 66241,0+4,4 4,77+ 0,04 1,86 2,56 £ 0,02 18,43 + 0,85 4,24 +£0,20
OGV 51 154928,0 + 6,7 11,15+ 0,09 1,94 5,74 £ 0,05 4,72+ 0,19 1,15+0,29
OGV 52 31856,0 + 3,1 2,29+ 0,02 1,9058 1,20 £ 0,01 5,63 +0.27 1,24 + 0,06
OGV 61 20408,0 £2.4 1,47 £0,01 2,11 0,70 £ 0,01 2,48 £0,23 0,59 + 0,06
OGV 62 23197,0+£2,6 1,67 £ 0,01 1,80 0,93+ 0,01 3,24 +0,17 0,65+ 0,03
OGV 71 73300,0 +4,6 5,27 +£0,04 1,92 2,74 £ 0,021 2,28 £ 0,08 0,46 £ 0,02
OGV 72 154420+ 2,1 1,11 £0,01 2,16 0,510 £ 0,004 2,71 £0,19 0,55+ 0,04
OGV 81 13493,0+ 1,9 0,97 £ 0,01 1,97 0,490 + 0,004 2,30+ 0,09 0,47 £ 0,02
OGV 82 12787,0+ 1,9 0,92 + 0,01 1,91 0,480 + 0,004 - -
OGV 91 16584,0+2.2 1,19+ 0,01 1,83 0,65+ 0,01 2,19+ 0,24 0,45+ 0,05
OGV 92 136240+ 1,9 0,98 +0,01 1,86 0,530 £ 0,004 2,754 £ 0,16 0,55+0,32
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Kuva 5.7. OGV-ndytesarjan mitatut aktiivisuuskonsentraatiot — virheineen  sekid

nestetuikelaskennalla ettd gammaspektrometrialla.
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6 Yhteenveto

Tyon tavoitteena oli tutkia radiumin kayttdytymistd luonnossa. Ra-isotooppien méérittiminen
ympéristondytteistd ja erityisesti vesistd on tirkedtd niiden mahdollisen séteilyvaarallisuuden
vuoksi ihmisiin. Radiumin erotus- ja mééritysmenetelmid on esitetty erilaisilla tekniikoilla ja
tatd kirjallisuutta tarkasteltaessa tulee jatkuvasti olla hyvin kriittinen. Useimmissa artikkeleissa
radiumin erotus- ja médritysmenetelmid on esitetty eri tavoilla. Yleisesti radiumin isotoopit
niiden esiintyessd niytteissd korkealla aktiivisuuspitoisuudella voidaan mitata suoraan
gammaspektrometriatekniikalla vedesti ja kiinteistd ndytteistd kuten maaperistd, sedimentitsé

ja biologisten néytteiden tuhkanjaéinnoksista.

ja sen lyhytikéisen tyttéren radonin (*?Rn) médrittdmiseen ja tunnistamiseen.

Kokeellisessa tydsséd tutustuttiin gamma- ja nestetuikespektrometreihin sekéd niiden kiyttoon
ettd toimintaan. Laitteistona y-spektrin mittauksessa kéytettiin Ge-ilmaisinta, joka on
germaniumista  valmistettu  puolijohdeilmaisin. ~ Toisena  laitteistona  kéytettiin
nestetuikespektrometrid (Quantulus 1220).

Pulssinmuotoanalyysin avulla radiumin mééritys onnistui hyvin ja se médritettiin kokeellisesti
226Ra-ndytteelld, ja PSA-arvoksi saatiin 145. Teoreettisesti Taulukon 5.1 mukaan 2?°Ra-
ndytteen vililaimennuksen aktiivisuudeksi saatiin (1184 +191Bq ja Ge-detektorin mukaan
saatiin (1630 + 60) Bq. 2?°Ra- nédytteen o/B-erottelun aktiivisuus saatiin Ge-ilmaisemilla ldhes
samaa suuruusluokkaa (20 + 3) Bq kuin seké teoreettisesti (23 + 4) Bq ettd kokeellisesti (22 +
8) Bq médritetyt aktiivisuudet.

Taulukoiden 5.4.-5.8. mukaan 2*Ra-aktiivisuuden maééritys vesindytteistd onnistui hyvin
nestetuikelaskennalla. Radiumin aktiivisuuskonsentraatiot kahdella eri menetelmilld mitattuna
olivat yhtépitdvit. ?°Ra voidaan mitata gammaspektrometrialla riittivédn tarkasti radiumin

merkkiainekokeissa.
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Liitteet

Liite 1. 2?’Ra-nuklidin o/p-tyttiret

Taulukko 0.1 ??Ra-nuklidin alfa/beetatytiarten puoliintumisajat ja suurin alfaenergiat.

226Ra:n o-tytir Tin Emava [MeV] | *Ra:n p-tytir Tiz Emaxp [MeV]
R, 3,82d 5,49 214pp 27,06 min 0,21
218pg 3,097 min 6,00 214Bj 19,71 min 1,27
24pg 164 ps 7,69 - - -
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Liite 2. Radiumin isotoopit

Taulukko 0.2. Radiumin isotoopit.

Nuklidi
202R2
203R2
204R2
205R2
206R2
207R2
208R2
209R2
210R2
2111{a
212R2
213R2
214R2
215R2
216R2
217R2
218R2
219R2
220R2
221R2
222R2
223R2
224R2
225R2
226R2
227R2
228R2
229R2
230R2
231R2
232R2
233R2

234R2

V4
88
88
88
88
88
88
88
88
88
88
88
88
88
88
88
88
88
88
88
88
88
88
88
88
88
88
88
88
88
88
88
88
88

N
114
115
116
117
118
119
120
121
122
123
124
125
126
127
128
129
130
131
132
133
134
135
136
137
138
139
140
141
142
143
144
145
146

Massaluku
202.00989
203.00927

204.006500

205.0062

206.003827
207.00380

208.001840
209.00199

210.000495

211.000898

211.999794

213.000384

214.000108

215.002720

216.003533

217.006320

218.007140

219.010085

220.011028

221.013917

222.015375

223.0185022
224.0202118
225.023612
226.0254098
227.0291778
228.0310703

229.034958

230.037056

231.041221
232.04364
233.04806
234.05070

Puoliintumisaika
2.6 ms
4.0 ms
60 ms
220 ms
0.24s

13s
13s
4.6s
3.7s
13s
13.0s
2.74 min
2.46s
1.55 ms
182 ns
1.63 us
25.2 ps
10 ms
17.9 ms
28s
38.0s
11.43 days
3.6319 days
14.9 days
1600 years
42.2 min
5.75 years
4.0(2) min
93(2) min
103 s
250s
30s
30a
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Liite 3. Kivindytteet

Alla esitetyt alkuperdiset kuvat 1, 2, 3, ja ovat Olkiluodon kiteisen kallioporan ydinndytteista
jajoidenkin alustavien ndytteenottoleikkausten kanssa. Kaikki esitetyt kuvat on otettu léhteesta

22.

Kuva 0.31. Diakteksiitin gneissi (DGN), jossa on jotain alkuperdisen niytteenottoleikkauksia.

Kuva 0.3ii. Suonigneissi (VGN), jossa on jotain alkuperdisen niytteenottoleikkauksia.
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Kuva 0.1iii. Pegmatiitti graniitti (PGR), jossa on jotain alkuperdisen néytteenottoleikkauksia.

Kuva 0.31v. Kiillegneissi (MGN), jossa on jotain alkuperdisen néytteenottoleikkauksia.
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Liite 4. K¢-arvojen tulokset

Yhteenveto radiumin Kg-arvojen tulokset neljisti erilaisesta kiteisestd kivilajista kolmessa eri

vertailupohjavesissi ja kuva on otettu liitteestd 22.

105 T T T y T y T

H
HH

Hi

+
Hi

Hi

o
o
S
N
—
|

1E-4 | L .

1E-5 - 1 ) 1 . 1 . 1
DGN VGN PGR MGN

Crystalline rock type

[ ]JALLMR
[ |OLGA
[ ]OLSR

Kuva 0.4. ?°Ra:n jakautumikertoimet (Kg-arvot) bariumisotermisessd 107 M neljdssi eri
testatussa Olkiluodon kiteisessi kivilajissa (DGN, VGN, PGR ja MGN) kolmessa eri testatussa
Olkiluodon vertailupohjavesissd (lievésti pelkistdvd graniittien vertailupohjavesi ALLMR,

jaatikon hapeton sulamisvesi OLGA ja suolaliuosta vihentéva vertailupohjavesi OLRS).
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Liite 5. PSA-arvot

Taulukko 0.5. Standardindyte sekulaarisen tasapainon saavuttamisen jélkeen ja PSA-

méidritystd varten.
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Liite 6. OGD-néytesarja

PSA 100, mittausaika 60 min/ndyte ja kanavat (1-1024).
Taulukko 0.6. Ensimmaiinen néytesarja (OGD).

Ennen tasapainon saavuttamista Sekulaarisen tasapainon saavuttamisen jélkeen
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Ennen tasapainon saavuttamista Sekulaarisen tasapainon saavuttamisen jilkeen
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Ennen tasapainon saavuttamista

Sekulaarisen tasapainon saavuttamisen jilkeen
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Liite 7. OGD-néytesarja

PSA 100, mittausaika 60 min/niyte ja kanavat: (1-1024)

Taulukko 0.7.Toinen ndytesarja (OGM).

Ennen tasapainon saavuttamista Sekulaarisen tasapainon saavuttamisen jilkeen
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Ennen tasapainon saavuttamista

Sekulaarisen tasapainon saavuttamisen jdlkeen
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Ennen tasapainon saavuttamista

Sekulaarisen tasapainon saavuttamisen jdlkeen
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Liite 8. OGP-néytesarja

PSA 100, mittausaika 60 min/niyte ja kanavat: (1-1024)
Taulukko 0.8. Kolmas niytesarja (PGP).

Ennen tasapainon saavuttamista Sekulaarisen tasapainon saavuttamisen jilkeen
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Ennen tasapainon saavuttamista

Sekulaarisen tasapainon saavuttamisen jdlkeen
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Ennen tasapainon saavuttamista

Sekulaarisen tasapainon saavuttamisen jdlkeen

OGP72

OGP72
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Liite 9. OGV-néytesarja

PSA 100, mittausaika 60 min/niyte ja kanavat: (1-1024)

Taulukko 0.9. Neljds niytesarja (OGV).

Sekulaarisen tasapainon saavuttamisen jdlkeen

Ennen tasapainon saavuttamista
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Ennen tasapainon saavuttamista

Sekulaarisen tasapainon saavuttamisen jdlkeen
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Liite 9. OGV-néytesarja

PSA 100, mittausaika 60 min/niyte ja kanavat: (1-1024)
Taulukko 0.9. Neljds niytesarjab(OGV).

Sekulaarisen tasapainon saavuttamisen jdlkeen

Ennen tasapainon saavuttamista
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Ennen tasapainon saavuttamista Sekulaarisen tasapainon saavuttamisen jilkeen
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Ennen tasapainon saavuttamista

Sekulaarisen tasapainon saavuttamisen jdlkeen
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