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EESTI RANNALIIVADE RADOONI EMANATSIOON JA EKSHALATSIOON

Kéesoleva t60 eesmirgiks oli uurida Lohusalu ja Parnu ranna liivade (4 liivaproovi) radooni
(Rn-222) eraldumist kahel viisil: liivaproovist massiiihiku kohta véljuvat radooni voogu ning
hinnata liivast véljuvat radoon suhet liivaterades raadiumi lagunemisel tekkivasse radooni.
Nende moodtmiste jaoks oli vaja modta radoonisisaldust ning seetdttu uuriti ka erinevaid
moodteseadmeid. Selle t66 kdigus vaadeldi liivafraktsioone > 500 pm, > 250 pm, > 150 pm ja

integraalne.

To66 tulemusena selgus, et Lohusalu 1970ndatest (LS-70) périt proovi kdik suurusjaotused
omavad suuremat massiekshalatsiooni tegurit kui 2016 aastast périt proov (Lohusalu 2016).
Seejuures aktiivseim liivaproov oli LS-70 integraalne fraktsioon (jaotust > 500 um ei uuritud),
mille massiekshalatsioonitegur oli suurusjargus 110 mBq/(kg-h). Lohusalu 2016 proovi
suurimat massiemanatsiooni tegurit omas védikseim fraktsioon (intregraalset ei modtnud).
Ulejasnud Lohusalu 2016 fraktsioonide ning Pdrnu proovide (veepiir ja Kallas)

massiekshalatsioonid jdid suurusjarku 32 mBq/(kg-h).

Emanatsioonikoefitsientide  uurimise tulemusel selgus, et liivaterade suurunedes
emanatsioonikoefitsient vidheneb. Lisaks sellele omasid Lohusalu liivaproovid véaiksemat
emanatsioonikoefitsienti (<0,11) kui Pérnu ranna liivaproovid, kus kaldaproovi

emanatsioonikoefitsient void kiitindida 0,45-ni.

Mairksonad: Radooni mooteseadmed, Radooni emanatsioon, Radooni ekshalatsioon, Rannaliiv.

CERCS koodid: P220 Tuumafiiiisika, P460 Sedimentoloogia, T270 Keskkonnatehnoloogia,

reostuskontroll



EMANATION AND EXHALATION OF RADON IN ESTONIAN BEACH SAND

The aim of this thesis was to study radon release from Lohusalu and Parnu beach sand (4
samples) in two ways: outgoing radon (Rn-220) flux per unit mass and the proportion of
outgoing radon from sand sample to the radon produced by radium decay. Radon measurements
were necessary to achieve this goal, and for this reason various radon measurement devices
were studied. During this study, 4 sand fractions were investigated: > 500 pm, > 250 pm, > 150

um and integral fraction.

The results indicated that the Lohusalu sample from 1970s (LS-70) have a larger mass
exhalation rate than the Lohusalu sample from 2016 (Lohusalu 2016) in all fractions. The most
active sand sample was the LS-70 integral fraction (fraction > 500 um was not investigated),
which had a mass exhalation rate of approximately 110 mBq/(kg-h). The smallest fraction in
the Lohusalu 2016 sand had the largest mass exhalation rate (integral fraction was not
investigated). The other Lohusalu 2016 sample fractions and Parnu beach (waterline and shore)

samples had mass exhalation rates of approximately 32 mBq/(kg-h).

According to emanation measurements, the emanation coefficient decreases with increases in
sand grain size. In adiddion, compared to the Parnu samples (up to 0.45), the Lohusalu samples

exhibited lower emanation coefficients (up to 0.11).
Keywords: Radon measurement devices, Radon emanation, Radon exhalation, Beach sand.

CERCS codes: P220 Nuclear physics, P460 Sedimentology, T270 Environmental technology,

pollution control
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Sissejuhatus

Eesti suur hulk inimesi on kuulnud kiirgusohtlikust gaasist radoon ning selle mdjust inimesele,
kuid sajandeid tagasi see nii ei olnud. 16. sajandist alates mérgati Kesk-Euroopas, et
allmaakaevurid surevad hingamisteede haigustesse palju sagedamini kui teised. Alles 20.
sajandil hakati seostama kopsuvahi teket radooniga ning 1950. aastaks oldi selles veendunud.
1988. aastal nimetaski Rahvusvaheline Aatomienergia Agentuur 1AEA radooni
kantserogeeniks. [1]

1980ndatest alates on toimunud palju uuringuid radooni ja tema moju kohta [1]. Ka tdnasel
pdeval on radoon aktuaalne ning seda kinnitab 5. detsembril 2013 vastu voetud ning 6. veebruar
2018 joustuv pdhiliste ohutusnormide direktiiv 2013/59/EURATOM, millega kehtestatakse
pohilised ohutusnormid kaitseks ioniseeriva kiirguse eest ning selles on mainitud ka radooni
kui kopsuvéhi tekitajat. [2]

Aastasest Kiirgusdoosist umbes 43 % on pdhjustatud radoonist ning seetdttu on ta pdhiline
ioniseeriva kiiruse allikas. Suur osa radoonist on péarit maa seest, kus ta tekib maapinnas oleva
uraani lagunemise tihe laguproduktina. Uraan ei jaotu pinnases iihtlaselt ning sellest tulenevalt
on osad piirkonnad suurema kiirgusohuga kui teised. [3]

Kéesoleva t00 teoreetilises osas on iilevaade looduslikke radionukliide sisaldavatest
materjalidest, eelkdige mustast liivast, radoonist ja tema mdjust tervisele. Lisaks sellele
tutvustatakse emanatsiooni ja ekshalatsiooni médramise meetodeid ning radooni sisalduse
maidramiseks kasutatavaid seadmeid.

To66 teises pooles uuriti jargmisi Eestist périt liivaproove: Lohusalust 1970ndtel aastatel voetud
liivaproov, Lohusalust 2016. aastal voetud liivaproov ning Parnu rannast 2017. aastal voetud
liivaproovid veepiirilt ja kaldalt. Need sdeluti ning saadi jargmised fraktsioonid: jame
fraktsioon, > 500 um, > 250 um, > 150 um, > 106 um, > 75 um, >38 um ja 0...38 um.

Too teises pooles leitakse Eestist pdrit litvaproovide erinevate fraktsioonide ( > 500 um,
> 250 um, > 150 pm ja integraalne) massiekshalatsiooni tegurid ja emanatsioonikoefitsientid.
Ekshalatsioonitegurite hindamiseks kasutades akumulatsiooni meetodit.  Emanatsiooni-
koefitsiendid leitakse gammaspektrite analiilisimise tulemusena. Mdddetud spektrite pdhjal
hinnatakse ka proovide suhtelist aktiivsust. Saadud tulemuste pdhjal leitakse liivaterade suuruse
ja leitud suuruste vahel seaduspirasusi.



1. Teoreetiline osa

1.1 NORM materjalid

NORM materjalideks nimetatakse looduslikke radionukliide sisaldavaid materjale (alles
tootlemise tagajarjel NORM). Pdhilisteks radionukliidideks on uraan-238 (U-238), toorium-
232 (Th-232) ning nende lagunemisritta kuuluvad radioaktiivsed tiitarelemendid ja
radioaktiivne kaalium-40 (K-40). Need radionukliidid ning moned nende tiitarelemendid on
pika poolestusajaga ning seega saab neid vaadelda konstantse aktiivsusega kiirgusallikana.
[4, 5]

Enamus radionukliide on parit Maa maakoorest ja vahevoost, kus need on ebaiihtlaselt
jaotunud. Maavarasid kaevandades ja neid kasutades avame end nende Kiirgusallikate
kiirgusele. Lisaks sellele, maavarade tootlemise ja kasutamise kdigus radionukliidid voivad
kontsentreeruda. Valdkonnad, kus tekivad NORM materjalid:

e Joogivesi ja selle kiitlemine;

e Metallurgia;

e Nafta- ja gaasitdostus (tootmine);

e Soetdostus (kaevandamine ja pdletamine);

e Ehitusmaterjalide tootmine;

e Vietiste tootmine (fosforvietis);

e Mineraalliivad (haruldased muldmetallid, titaan ja tsirkoonium)
e Taaskasutus.

Niisiis inimesed oma igapédevase tegevuse kdigus puutuvad kokku NORM materjalidega, mis
on ioniseeriva kiirguse allikad. [4, 5]

1.2 Must liiv

Mustaks liivaks nimetatakse musta véarvusega liivasid. Esimene (ja levinuim) tiilip mustasid
litvasid on vulkaanilise paritoluga, tekkides basaldi, vulkaanilise klaasi, andesiidi murenemisel.
Seda tiiiipi liiv koosneb jargmistest mineraalidest: piirokseenid, amfiboolid, raudoksiidid. [6]

Teist tiilipi must liiv esineb enamasti mandritel, on tumeda vérvusega ning sisaldab raskeid
mineraale, mille erikaal on iile 2,9 kg/l. Need mineraalid on suhteliselt murenemiskindlad, nt
turmaliin, magnetiit, granaat, rutiil, ilmeniit (raudtitaanoksiid), tsirkoon, epidoot, stauroliit.
Seda tiitipi liivades on rasked mineraalid heleda kvartsliiva sees, kuid soodsatel tingimustel
(ildiselt vooluvee, lainete ja tuule tottu) rasked mineraalid kuhjuvad ning moodustavad
randades ja settelasundites tumedaid triipe. Ka Eestis leidub raskeid mineraale, nende seas on
tsirkoon, monatsiit, ksenotiit, ilmeniit, granaat, turmaliin. [6-8]

Modnesid raskeid mineraale (tsirkoon, ilmeniit, rutiil) kaevandatakse tsirkooni ja titaani
saamiseks. Nende mineraalide kristallvored voivad sisaldada radioaktiivsete elementide uraani,
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tooriumi ning nende tiitarde aatomeid. Kergemad mineraalid (pdevakivi ja kvarts) sisaldavad
uraani ja tooriumi vdhem, kuid sisaldada kdrgendatud maédral radioaktiivset kaaliumi.
Tootlemise tulemusel tekib sellest lilvast NORM materjal, mille kasutamisel tuleb jilgida, et
sellest tehtud tooted, eclkodige ehitusmaterjalid, vastaks Kiirgusnouetele ning tootlemise kédigus
tekkinud radioaktiivsed jddtmed ladustataks nduetekohaselt. [7]

1.3 Radoon

Radoon on keemiline element, jarjekorranumbriga 86. Omadustelt on radoon I6hnatu, virvitu,
raske ja vees lahustuv inertsgaas. Radoonil on mitmeid isotoope, kuid tuntuimad on Rn-222,
Rn-220 ja Rn-219, mis tekivad erinevates radioaktiivse lagunemise ridades. Need read on
jargmised: uraanirida, tooriumirida ning aktiiniumirida (vt Joonis 1-3). Nendes ridades radoon
on ainus gaasiline tiitarelement, mistdttu vdib ta levida konvektsioonivooludega. Ohu sisse
hingamisel ja s6omisel satuvad radoon ja tema tiitred organismi, kus nende lagunemisel kiiratav
ioniseeriv kiirgus avaldab moju organismile.

Radooni isotoobid omavad erinevaid poolestusaegu. Neist pikim poolestusaeg (3,82 66pdeva)
on isotoobil Rn-222. Torooni (Rn-220) poolestusaeg on 55,8 s ning aktinoonil (Rn-219) 3,62 s.
Uldiselt radooni all kisitletakse isotoopi Rn-222, kuna on teiste radooni isotoopidega vorreldes
stabiilsem, millest tulenevalt on tema levimisulatus tunduvalt suurem. [9]
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Joonis 1. Uraanrida. Sellel on ndha uraani (U-238) rea elementide poolestusajad ning
lagunemise viis(id) (a, p- voi y-lagunemine) [9, 10] ning a-lagunemise kdigus vdlja kiiratavad
energiad [11].
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Joonis 2. Tooriumirida. Sellel on ndha tooriumi (Th-232) rea elementide poolestusajad ning
lagunemise viis (a- voi p-lagunemine) [9] ning a-lagunemise kdigus vilja kiiratavate a-0sakese
energiad [11].
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Joonis 3. Aktiiniumirida. Sellelt on ndha aktiiniumi rea elementide poolestusajad ning
lagunemise viis (a- voi f-lagunemine) [9] ning a-lagunemise kdigus vdlja kiiratavad energiad

[11].

1.3.1 Radooni ohtlikkus

Radoon on védrisgaas ning seega ta mingeid iihendeid ei moodusta. Tema ohtlikus peitub
lagunemise kdigus organismi kiiratavas a-kiirguses, kuid veel suurem oht peitub organismi
jaanud radooni tiitardes, mis seal lagunedes (eriti a-lagunemise kdigus) suurendavad organismi



joudnud kiirgusdoosi. Kiirituse tulemusena voivad tekkida vabad radikaalid ja DNA ahelate
purunemine. Rakud parandavad lagunenud DNA ahelaid, vahel kaasnevad sellega mutatsioonid
geenides, mis voivad pohjustada vidhki. Seevastu radooni lagunemisel tekkiv alfakiirgus
organismist véljapool ohtu ei avalda, kuna paber ning nahk suudavad peatada alfaosakese.
Lisaks sellele on tema levimiskaugus 6hus viike (1-2 cm). Sisse hingates aga neeldub osakese
energia organismis (eelkoige kopsudes ja hingamisteedes). Kuna alfaosake on massiivne, siis
tema poolt tekitatav rakukahjustus on suur (seetottu on ka tema kiirguse kaalufaktor 20 ehk siis
ekvivalentdoos on 20 korda suurem neeldunud doosist, kuid gammakiirgusel, rontgenkiirgusel
ja beetakiirgusel on see faktor 1). [3, 12]

Aastal 1988 nimetas IAEA (Rahvusvaheline Aatomienergia Agentuur) radooni inimese
kantserogeeniks. Sellest kiimnendist alates on viidud 14bi palju uuringuid radooni, suitsetamise
ja kopsuvihi omavahelise soltuvuse kohta ning on leitud, et see on ligikaudu lineaarne, iga 100
Bg/m?® kohta tduseb kopsuvihki haigestumise risk 10-20%. [1]

Lisaks sellele leiti, et suitsetajatel on tunduvalt suurem risk haigestuda kopsuvihki, kui
mittesuitsetajatel. Seejuures ka suitsetamise maha jatnutel on kiillaltki suur tdendosus vorreldes
mittesuitsetajatega, haigestuda kopsuvihki. Suitsetajate kdrgem risk on pohjustatud sellest, et
suitsu aerosooliosakeste kiilge kleepuvad radooni tiitred (P0-218, Pb-214, Po-214, Bi-214 ja
Pb-210), mis 6hu sisse hingates kinnituvad kopsubronhi seintele. Bronhi seintel radooni
tiitarelemendid lagunevad tdielikult ning seega pShjustavad tunduvalt suurema doosi. [1, 13]

1.4 Emanatsioon

Emanatsiooniks nimetatakse kivimi mineraaliterades v0i pinnase osakestes raadiumi
lagunemisel tekkinud radooni aatomite véljumist teradevahelisse alasse. Arvuliselt
iseloomustab seda emanatsioonikoefitsient, mis nditab mineraali terades sisalduva raadiumi
lagunemisel tekkinud radooni aatomite suhet teradevahelisse alasse levinud radooni
aatomitesse. [9, 10]

Raadiumi aatomi lagunemisel Kiiratakse a-osake. Lagunemisel tekkinud radooni aatomid
omavad sama suuri kuid vastassuunalisi impulsse — tagasil6dgi impulss, mis avaldub toukuvate
aatomite kineetilise energiana. Radooni aatomi kineetiline energia on tagasilodgi energia. Selle
energiaga on madratud radooni aatomi tagasiloogi mojuulatus (Joonis 4).
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Joonis 4. Radooni emanatsiooni skeem. Emanatsiooniga on tegemist juhtudel A, B, E, F ning
C,DjaGeiole[14].

141 Emanatsiooni mojutavad tegurid

Erinevad emanatsiooni variandid on kujutatud Joonis 4. Raadiumi lagunemisel tekkinud radoon
padseb vilja ainult mineraali pealmisest kihist, mis on médratud tagasiloogi ulatusega.
Tagasiloogi ulatus sdltub materjalist. Naiteks Rn-222 jaoks (tagasiloogi energia 86 keV) on
see Ohus 53 pm, vees 77 nm ja kvatsis 34 nm. [9]

Seega emanatsiooni mojutavad tera suurus, raadiumi jaotus terakeses ning veesisaldus
(vt Joonis 4). Seevastu looduses ei ole terakesed ideaalsed ja iihesuguse suurusega kerakesed,
mistdttu emanatsiooni mojutavad veel teradevahelise Shuruumi mdodtmed ja Kuju. Nagu nédha
jooniselt 5, siis emanatsioonikoefitsiendi védrtused varieeruvad suurel médral ning seepérast
tuleb uurida igat konkreetset materjali eraldi.

Mineraalid  Kivid Pinnas Lendtuhk

0.7

Tehase jadtmed

0.6

0.5

0.4
0.3
02
0.1

0

Radooni emanatsioom koefitsient

eferen

Joonis 5. Erinevate materjalide emanatsioonikoefitsient [9].
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1.4.2 Emanatsiooni mootmine

Emanatsiooni koefitsiendi mootmiseks on {iildiselt 2 voimalust: vorrelda lahtise ja suletud
proovi gammaspektreid voi modta proovi raadiumi sisaldust ja radooni ekshalatsiooni abil.

Gammaspektroskoopilist meetodit kasutades vorreldakse omavahel lahtist proovi ning suletud
proovi, kus on tekkinud sekulaarne tasakaal (Joonis 6) Ra-226 ja tema tiitarelementide vahel
[9]. Tasakaalu tekkimist kirjeldab piirangule ldhenev eksponentsiaalfunktsioon.

Sekulaarse tasakaalu kujunemine

120,

2

80

Sekuaarse lasakaalu madar (%)

0 3 & 9 12 15 18 21 24 27

Pievade arv
Joonis 6. Sekulaarne tasakaalu tekkimine Rn-222 jaoks (poolestusaeg 3,82 pdeva).

Emanatsiooni koefitsient avaldub jargnevalt:

E = Niasakaal — Niantine (1)
- )
N, tasakaal

kus E on emanatsiooni koefitsient;

Ntasakaal ON Pb-214 ja Bi-214 gammaspektri joonte kaalutud keskmine lugemite arv
ajatihikus tasakaaluolekus (suletud proov);

Niantine ON Pb-214 ja Bi-214 gammaspektri joonte kaalutud keskmine lugemite arv
ajatihikus algseisundis (lahtine proov).

Emanatsioonikoefitsiendi arvutamisel uuritakse jargmisi Pb-214 ja Bi-214 gammajooni 295,2
keV (Pb-214), 351,9 keV (Po-214), 609,3 keV (Bi-214), 1120,3 keV (Bi-214),
1764,5 keV (Bi-214) [15].

Teine emanatsioonikoefitsiendi méairamismeetod kasutab otseselt emanatsioonikoefitsiendi
definitsiooni, mis avaldub valemina jargmiselt:

_v-c (2)
E_M-R ’

kus V on modtesiisteemi efektiivne ruumala (siisteemi ruumala, kus on maha lahutatud
proovi ruumala) (m°);
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C on radooni kontsentratsioon (Bg/m?®);

V-C on mootesiisteemis registreeritud lagunemiste arv ajaiihikus ehk proovist eraldunud
radooni aktiivsus (BQ);

M on proovi (kogu)mass (kg);

R on proovi raadiumi aktiivsuskontsentratsioon (Bg/kg);

M-R on proovis raadiumi lagunemiste arv ajaiihikus ehk proovi raadiumi
(kogu)aktiivsus (Bq). [9]

Selle meetodi puhul tuleb samuti oodata 4 nadalat, kuni saabub sekulaarne tasakaal raadiumi ja
radooni vahel.

Tasakaalu on voimalik saavutada ka liihema aja jooksul. Sellisel juhul tuleb modtesiisteemist
Iabi puhuda. Emanatsioonikoefitsiendi arvutusvalem votab siis jargmise kuju:

w+A-V)-C
- A1-M-R 3)

kus v on radoonivaba dhu (vdi radooni sisalduse voib lugeda nulliks) voolukiirus (m?s);

A on radooni (Rn-222) radioaktiivse lagunemise konstant (1/s);.

V on modtesiisteemi efektiivne ruumala (siisteemi ruumala, kus on maha lahutatud
proovi ruumala) (m°);

C on radooni kontsentratsioon (Bg/m?®);

M on proovi (kogu)mass (kg);

R on proovi raadiumi aktiivsuskontsentratsioon (Bg/kg). [9]

1.5 Ekshalatsioon

Ekshalatsiooniks nimetatakse radooni eraldumist ning iihikuks on Bq-s™. Seda vdib vaadelda
nii pinnaiihiku kohta (Bq:m2s™), kui ka massiiihiku kohta (Bq-kg™-h%). Ekshalatsiooni Kiirus
voimaldab meil hinnata, kui suureks vdib kujuneda radooni ja tema tiitarde moju inimestele.
Ehitusmaterjalide tootmisel on mugavam kasutada massiekshalatsiooni nende kiirgusohutuse
tagamiseks. [9, 10]

15.1 Ekshalatsiooni méjutavad tegurid

Maapinnast ekshakatsiooni kiirust mdjutavad pohiliselt jargmised tegurid:

e raadiumi aktiivsuskontsentratsioon materjalis (Bqg/kg);
e kuiva materjali ruumtihedus (kg/m?3);

e emanatsioonikoefitsient;

e radooni difusioonikoefitsient(m?/s);

e maapinna pealiskihi materjali paksus (m).

Seejuures, nagu eelnevalt mainitud, emanatsioonikoefitsienti mojutavad niiskussisaldus ja
osakeste mootmed. Peale selle lisandub mojutavaks faktoriks veel poorsus, kuna difusiooni-
koefitsienti mojutavad nii poorsus kui ka niiskus. [9]
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1.5.2 Ekshalatsiooni kiiruse modtmine

Ekshalatsiooni kiiruse mootmiseks on uldiselt 3 uurimisviisi: akumulatsioon, &hu labivoolu
meetod ja radooni neeldumine.

Akumulatsiooni meetodi korral asetatakse kamber (akumulaator) uuritava pinna peale nii, et
vidike osa kambrist on pinna sees, et viltida lekkeid. Akumulatsioonikambri iilemises osas ava
vOi kraan, mille kaudu on voimalik akumulaatori 0hu radoonisisaldust mo6ta. Radooni
kontsentratsiooni mootmiseks kasutatakse iildiselt stsintillatsioonimeetodit voi alfaspektro-
meetriat. [9]

Antud meetodi puhul tuleb arvestada tagasidiffusiooni pinnasesse ning voib esineda ka radooni
neeldumist akumulaatori materjalisse. Tagasidifusioon on suurem véiksemate ja madalamate
akumulaatorite korral, kuid need voimaldavad paremini registreerida lokaalseid fluktuatsioone
ekshalatsioonis. Suuremapohjalised akumulaatorid on paremad madalate voogude korral, kuna
voimaldavad suuremal kogusel radoonil koguneda. [9]

Ohu libivoolumeetod kasutab ka akumulaatorit, kuid sellisel juhul on akumulaatoril 2 ava,
pumba abil suunatakse Ohk akumulaatorist 1dbi ja saavutatakse niiviisi piisiv radooni
kontsentratsioon. Maodtesiisteemi radooni kontsentratsiooni moddetakse poolintegraalse
meetodi abil, nt stsintillatsiooni kambriga. Selle meetodi puhul tuleb tagada, et kambris sees ja
viljaspool kambrit oleks Shurdhk sama. Ekshalatsiooni kiirus on vordeline vélja pumbatud ohu
radoonisisalduse ja dhuvoolu kiirusega. [9]

Kolmas pdhiline ekshalatsiooni kiiruse modtmismeetod kasutab materjali, mis absorbeerib
radooni. Tavaliselt on selleks materjaliks aktiivsiisi (vt 1.6.1.3 Aktiivsiisi). Niisketes
keskkonnatingimustes vo0ib osutuda vajalikuks imendunud veega arvestamine, kuna see
vihendab aktiivsde efektiivsust. Seetdttu tuleks kaaluda aktiivsde kanister enne ja péarast
eksponeerimist. [9]

1.6 Radooni aktiivsuskontsentratsiooni mooteseadmed

Radooni mddteseadmeid saab liigitada mitmeti. Uks variant on jaotada neid kogumisviisi ja
detektori elektritarbe jargi passiivseteks ja aktiivseteks. Teine variant on neid jaotada
modtmistiitibi  jargi integreeritud modtmisteks, pool-integreeritud moStmisteks ning
pidevmodtmisteks.

Integreeritud modtmismeetodit kasutatakse, kui ohu aktiivsuskontsentratsioon on suurem kui
10 Bg/m® . Loomuliku difusiooni teel pddiseb dhk detektorini, mddtmise kestvus on moned
nddalad kuni moned kuud ning leitakse selle perioodi keskmine aktiivsuskontsentratsioon.
[9,10]

Pool-integreeritud mddtmismeetodi mddtmisperiood on lilhem vdrreldes integreeritud
modtmismeetodiga, tiilipiliselt moned minutid kuni mdned tunnid. Erinevalt integreeritud
meetodist, radooni kontsentratsioon arvutatakse teatud kindlate ajavahemike tagant ning
proovikogumine v3ib toimuda ka pumba abil. [9]
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Sarnaselt integreeritud mootmisega, kasutatakse pidevmdotmist juhul, kui ohu radooni
kontsentratsioon on iile 10 Bg/m® ning proovikogumine vdib olla aktiivne (pumbaga) ja
passiivne. Selle modtmismeetodi puhul kasutatakse elektroonilist mooteseadet, lithikese
ajavahemiku jooksul tehakse palju mdotmisi ning see lubab jélgida radooni kontsentratsiooni
ajalist kulgu. Pidevmdotmist on voimalik kasutada ka pool-integreeritud modtmismeetodi
korral, kui mdotmistulemusi keskmistatakse, et vihendada siistemaatilisi korvalekaldeid.

1.6.1 Passiivsed mooteseadmed

Passiivseteks mdodtescadmeteks on seadmed, mille detektorid ei kasuta elektrit. Uldiselt
kasutatakse neid modtmistes, kus radooni kontsentratsioonid on madalad ja soovitakse saada
pikema ajavahemiku keskmist. Lisaks sellele on nad suhteliselt odavad. Allpool on moned
passiivsete detektorite kirjeldused.

1.6.1.1 Trekidetektor

Trekidetektorit v3ib veel nimetada kiledetektoriks, tahkiselise tuumaosakeste jdlje detektoriks
(SSNTD) ning filmdosimeetriks. Radooni lagunemisel eralduv alfaosake pidurdub detektoris,
jattes detektori kile materjalisse jilje. Kile valmistatakse tildiselt tselluloosnitraadist (LR-115,
Daicell, DNC), poliikkarbonaadist (Makrofol, Lexan) voi polialliiiil-digliikool-karbonaadist
(CR-39, PADC). Esialgu on jéljed liiga vdikesed (umbes 5 nm), kuid peale to6tlemist soovitava
ainega (iildiselt KOH voi NaOH [9]), muutuvad jiljed mikroskoobiga néhtavaks (19-20 pum),
kuna jdlje kohalt toimub s66vitamine umbes 10 korda kiiremini. Jalgede arvu kokku lugedes
on voimalik leida radooni kontsentratsioon, kuna jidlgede arvu tiheduse ja radooni
kontsentratsiooni vahel on lineaarne seos (kui taustamiira maha lahutada). [1, 10, 16, 17]

Plastdetektorid on suhteliselt odavad ning annavad usaldusvaérsed tulemused pikemaaegse
modteperioodi radooni keskmisele kontsentratsioonile. [16]

1.6.1.2 Elektreet ioonikamber

Elektreet moddab integraalselt radooni sisaldust. Elektreet ioonikambred on disainitud mddtma
erineva ajaperioodi. Radoonikontsentratsiooni 150 Bg/m® on tavaline liihiajaline mddteseade
on mdeldud mddtma 2-15 pdeva ning pikaajaline 3-12 kuud [1]. ning on iiheaegselt nii
elektivilja allikas kui ka andur. Elektreet on elektriliselt laetud dielektrikust (tavaliselt Teflon)
ketas (diameetriga ligikaudu 1 cm ja paksus 1 mm). Dielektrikust ketas paigutatakse kambrisse,
kus radooni alfalagunemise tulemusena 6hk kambris ioniseerub ning pohjustab elektreedi pinge
langust. Teades pinge langust (moddetud nditeks kontaktivaba patareitoitelise elektreedi
lugejaga) ning eksponeerimisaega (tekkinud ioonide arvu), on vdimalik mé&érata radooni
kontsentratsioon kambris. Tema negatiivseks omaduseks on see, et kambris a-lagunemise
kdigus Ohk ioniseerub, mille tulemusena vidheneb eclektreedi pinge chk registreeri-takse
gammakiigust, mis ei ole tingitud radooni lagunemisest. [9, 17]
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Elektreeti kasutab radooni modteseade E-PERM (Electret Passive Environmental Radon
Monitor). [17]

1.6.1.3 Aktiivsiisi

Aktiivsoel on omadus absorbeerida radooni (ja ka veeauru) ning seetdttu kasutatakse seda, et
koguda OGhust radooni ning hiljem madrata radooni sisaldust gammaspektroskoopia,
vedelikstsintillatsiooni voi radiomeetri abil. [1]

Enne mdotmiste alustamist aktiivsde kanistriga, hoitakse seda kuivatuskapis umbes 105 °C
juures 12 tundi (kuni mass enam ei muutu), et aktiivsiitt puhastada veeaurust, radoonist ning
selle laguproduktidest [10]. Mdotmiste kestvus on kuni 7 pédeva, misjdrel tuleb aktiivsoe
kanister sulgeda. Seejérel tuleb oodata 3 tundi, et tekiks tasakaal radooni ja tema laguproduktide
vahel ning siis on vOimalik mddta. Kuna radooni poolestusaeg on 3,82 péeva, siis tuleks
mdOtmiste analiiiis teha voimalikult ruttu. [1]

Aktiivsdemeetodil on voimalik modta, kasutades sdekanistrit Radon-Box 10 ja dosimeetrit-
radiomeetrit DGM-1500 (vt Joonis ).

Joonis 7. Aktiivsée meetodi korral kasutatavad méoteseadmed Radon-Box 10 ja DGM-1500.

1.6.2 Aktiivsed mooteseadmed

Aktiivseteks modteseadmeteks nimetatakse seadmeid, mille detektor vajab elektrit ning lisaks
on neil véime registreerida radooni kontsentratsiooni ajalist kulgu mdotmisperioodi valtel [1].
Jargnevalt on vilja toodud moned néited aktiivsetest modteseadmetest.

1.6.2.1 Pindbarjaiardetektor

Pindbarjaardetektor detektor (surface barrier detector) kuulub pooljuht ehk tahkisdetektorite
(solid-state) hulka. Detektor asub silindrikujulises siisteemis, kus on 2 filtrit. Esimene neist
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puhastab sisenevat dhku radooni tiitardest, teine kogub endasse sisse kasvanud radooni tiitreid,
mida moddetakse pindbarjddrdetektori abil. Teine filter v3ib olla asendatud metallpinnaga,
millel on negatiivne laeng ja mis kogub enda peale positiivselt laetud Po-218. Kuid sarnaselt
eelmise variandiga, lugem saadakse pindbarjaardetektori abil, kus tekkinud elektriimpulsi
amplituud (elektriimpulss tekib detektoris p-n siirde tulemusel) on vordeline alfaosakese
energiaga. Kuna detektor eristab a-osakeste energiad, siis on vdimalik eristada selle detektori
abil isotoope. Radooni kontsentratsioon arvutatakse tiitarelementide arvu ning
sissekasvuperioodi abil. [9] [17]

Seda detektori tiiiipi kasutab minu modtmistes kasutatud mdoteseade Radon Monitor RM3-B
tootjalt Alnor ( vt Joonis 8).

Joonis 8. Tahkisdetektorit kasutav Alnor méoteseade Radon Monitor RM3-B.

1.6.2.2 Stsintillatsiooni kamber ehk Lucase kamber

Lucase kamber on suletud silinder, mis on seest kaetud luminofooriga (tavaliselt hobedaga
aktiveeritud tsinksulfiid ZnS-Ag), mis alfaosakesega kokku puutudes tekitab sdhvatuse.
Tekkinud valgussdhvatused registreeritakse, vodimendatakse fotokordistiga, impulsid
loendatakse ning seejérel teisendatakse saadud tulemus. [9]

Enne uuritava dhu Lukase kambrisse padsemist 14bib see filtri, mis eemaldab dhust tolmu ning
radooni tiitred. Kambris tekib sekulaarne tasakaal 3 tunniga, misjdrel iga radooni aatomi
lagunemise tulemusel tekib 3 alfaosakest, mis registreeritakse luminofoori abil. Lukase
kambriga saab modta ka Shu radooni (ja torooni) kontsentratsiooni pidevmodtmisel, kui dhku
kambrist 1abi pumbata voi lasta sel kambrisse difundeerida. [18]

Stsintillatsioonikambri meetodiga ei ole otseselt voimalik eristada radooni (Rn-222) ja torooni
(Rn-220), kuid see on vdimalik kasutades torooni ja radooni eluigade (toroonil 55,8 s ja radoonil
3,83 péeva) erinevust. [9]

Stsintillatsioon ei pea toimuma ainult tahkises. Vedelikstsintillatsiooni abil saavutatakse 4n
geomeetria, tinu millele on voimalik saada suurem loendamise efektiivsus. [19]
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Joonis 9. Lukase kambrit kasutav méoteseade radooni monitor Radon Scout PMT L.

1.6.2.3 lonisatsioonikamber

lonisatsioonikamber on metallist silinder, mille keskele on asetatud anood. Radioaktiivsel
lagunemisel tekivad ioonid, mis liiguvad elektroodide poole ja pdhjustavad elektrivoolu.
Tasakaaluseisundis on ioonipaaride tekkekiirus ja kadumise kiirus vordsed (rekombineerumise
vOib jétta arvestamata ning eeldakse, et kdik tekkinud ioonid kogutakse elektroodide poolt)
ning seega ionisatsioonivool annab infot lagunemiste arvu kohta. lonisatsioonivoolu
moddetakse tavaliselt elektromeetrilise seadmega, kuna tavapiraste moodteseadmete jaoks on
vool liiga nork. [9, 17]

1.6.2.4 Gammaspektroskoopia

Gammaspektroskoopia vdimaldab moota uuritava materjali koostist temas sisalduvate y-
aktiivsete radionukliidide abil. Otseselt saab mddta ainult neid radionukliide, mille lagunemisel
tekib gammakiirgus. Igal radionukliidil on talle omane kiirgusspekter. Kiirguse
registreerimiseks on 2 vdimalust. Esimesel juhul gammakiirgus pShjustab stsintillatsiooni ja
tekkinud valguse registreerib fotokordisti. Teisel juhul tekib elektriline impulss pooljuht-
detektoris ning impulsi amplituudi suurus on vdrdeline gamma kiire energiaga. [19]

Stsintillatsioonimeetodi lahutusvéime on viiksem kui kdrglahutusega gammaspektorskoopi
detektor. Uks paremat lahutust vdimaldav detektori materjal on suure puhtusastmega
germaanium (high purity germaanium- HPGe), mis vdimaldab eristada ldhedasi gammapiike
ning seetdttu saada tdpsem tulemus. [19]

Korglahutusega gammaspektroskoopia detektorit hoitakse vedela ldmmastiku temperatuuril
(umbes 78 K), et vahendada miira. Detektor varjestatud umbes 10 cm paksuse pliist kestaga, et
viahendada viliste Kiirgusallikate (nt loodusliku taustkiirgus ja kosmiline kiirgus) mdju
mdodtetulemusele ning lisaks on seest kaetud umbes [19] ning vooderdatud 2 mm paksuse vasest
(Cu) voodriga, et suruda maha plii (Pb) karakteristlikku Kiirgust.

! https://www.sarad.de/product-detail.php?lang=en_US&catID=&p_1D=38
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2. Eksperimentaalne osa

Kaéesoleva t606 kaigus uuriti 4 Eestist périt liivaproovi, mis on parit Lohusalust ja Parnu rannast.
Lohusalu liivaproovid véttis Rein Koch umbes 40 aastase vahega. Esimene Lohusalu proov
(LS-70) voeti 1970ndatel aastatel, kui juhuslikult jdi silma vordlemisi tume liiv. Liiva vdeti
tookord paar dmbritdit, millest soeluti umbes 2.5 kg (VtLS-70 proovi vOtmine &dmbrist.
Alumiiniumkausis integraalne liivaproov, kust kodgisdelaga praht vilja korjatud (Joonis 10).
Tolle aja kohta koordinaate ei ole, kuid on teada, et jargmine proov (Lohusalu 2016) voeti selle
lilva leiukoha léhistelt. Teine liivaproov (Lohusalu 2016) voeti 19.07.2016 kohast, mille
koordinaadid on 59° 23* 91°° N, 24° 12" 26"’ E (koordinaadid mdodetud seadmega Magellan
GPS 300).

Joonis 10. LS-70 proovi vétmine dmbrist. Alumiiniumkausis integraalne liivaproov, kust
kéogisoelaga praht vilja korjatud.

Parnu ranna liivaproovid votsin ma ise 22. martsil 2017 ohtul kella 9 paiku. Koordinaadid leiti
telefoniga (Sony Xperia Z), kasutades rakendusi Maps (Google) ja GPS Coordinates?. Nende
aritmeetilise keskmisena saadi veepiiri liivaproovi koordinaatideks 58° 22° 16”°N,
24° 30’ 26’ E ja kalda liivaproovi koordinaatideks 58° 22’ 16’ N, 24° 30° 2”’ E (vt Joonis 12).
Veepiiri liilvaproov vdeti rannajoonelt, mone sentimeetri paksusest kihist, kuna siigavamad
kihid olid veel kiilmunud. Kalda liivaproov véeti umbkaudu 20 m kauguselt ligikaudu 15 cm
paksusest kihist.

Joonis 11 Pérnu liivaproovid enne ja pdrast kuivatamist:
a) Mdrg liiv. Vasakpoolne on veepiiri liiv ning parempoolne kalda liiv,
b) Kuivatatud liiv. Vasakpoolne on kaldalt pdrit liiv ning parempoolne veepiiri liiv.

2 https://play.google.com/store/apps/details?id=com.latitudelongitude.gpscoordinates&hl=en
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Joonis 12. Liivaproovide asukohad.

Erinevate liivafraktsioonide uurimiseks sdeluti liiv. Jdmeda fraktsiooni eraldamiseks (iildiselt
taimne praht) kasutati tavalist koogisoela, mille traatide vahe oli umbes 2,5 mm (Joonis 13).

Joonis 13. Jameda fraktsiooni eraldamiseks kasutatud kéogisoel.

Peenemate fraktsioonide eraldamiseks kasutati vibraatorit Retsch Vibratory Sieve Shaker
AS200 Basic, mille peal olid sdelad (Laboratory Test Sieve tootjalt Retsch) ava modtmetega
500 um, 250 um, 150 pm, 106 um, 75 um ja 38 um. Liivaproovid soeluti mitmes jaos, korraga
umbes 10 minutit. Pikemaaegsel sdelumisel oli suur oht, et sdelumise kéigus pude kvartsliiv
jahvatatakse peenemateks osakesteks, mille tulemusel liiva suurusjaotust moondatakse.
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Erinevad liivafraktsioonid kaaluti kaaluga Ohaus Explorer EX6201 ning suleti minigrip
kotikestesse.

Joonis 14. Retsch Vibratory Sieve Shaker AS200 Basic koos sama tootja séeltega.

Liivafraktsioonide jaotust uurides selgus, et LS-70 liivaproovis domineerib fraktsioon >150 um
ning Lohusalu 2016 proovis >250 pm ning LS-70 sisaldab rohkem ka teisi peenemaid
fraktsioone kui Lohusalu 2016 proov (vt Tabel 1).

Seevastu Parnu kalda liivaproovis domineerib fraktsioon >500 pm ning veepiiri liivaproovis
>150 pum. Kalda proov sisaldab veepiiri prooviga vorreldes rohkem kdige peenemaid
fraktsioone 0...38 um ja >38 um. Selle pohjuseks on ilmselt lainete tegevus ning see, et veepiiri
litvaproov on périt ohemast kihist kui kalda liivaproov.

Tabel 1. Liivaproovide suurusjaotus.

Liivaproovi fraktsiooni osakaal koguproovist
Fraktsioon LS-70 Lohusalu 2016 | Péarnu veepiir Parnu kallas
Integraalne 2479.4 4254.9 3966.5 3251.4
(grammides)
Jame fraktsioon 22.7 0.9% 65.7 1.5% 15.4 0.4% 167.9 |5.2%
>500 um 46.4 1.9% 674.1 | 15.8% |545.0 | 13.7% 1630.5 | 50.1%
>250 um 835.6 | 33.7% | 2034.0 | 47.8% | 1382.3 | 34.8% 634.8 | 19.5%
>150 um 1477.3 |1 59.6% | 1055.7 | 24.8% | 1965.3 | 49.5% 725.7 | 22.3%
>106 um 85.5 3.4% 89.5 2.1% 50.9 1.3% 41.8 1.3%
>75 um 3.9 0.16% | 3.6 0.08% |6.7 0.17% 4.6 0.14%
>38 um 3.0 0.12% | 0.8 0.02% | 1.7 0.04% 2.2 0.07%
0...38 um 1.9 0.077% | 0.3 0.007% | 0.2 0.005% | 0.5 0.015%
99.87% 92.22% 100.03% 98.67%
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2.1 Massiekshalatsioon

2.1.1 Radon Monitor RM3-B

Massiekshalatsiooni jaoks radooni kontsentratsioon mootmised tehti kasutades Studsvik
Instrument tiitarfirma Alnor radoonimonitori Radon Monitor RM 3-B, seeria numbriga 415
(vt Joonis 8)) ja mis kalibreeriti 2011. aastal. Seadmel on sisseehitatud tsirkulatsioonipump,
mille pumpamiskiirus on 5 I/min ja mis vdoimaldab saavutada iihtlast radoon kontsentratsiooni
uuritavas siisteemis. [20]

Radoonimonitor moddab radooni sisaldust pooljuhtdetektori abil alfaspektromeetriliselt.
Maooteseadme t66 pohineb sellel, tsirkulatsioonipump pumpab uuritava Shu proovikambrisse
(suursega 1,2 1) (vt Joonis 15). Enne kambrisse jdudmist puhastatakse sisse tulev 6hk filtriga
radooni tiitarelementidest. Proovikambri sein on laetud positiivselt, pindbarjdéardetektor
negatiivselt (detektor on isoleeritud kambri seintest). Radooni ja tema tiitarde lagunemisel
tekkinud positiivsed ioonid (tiitred Po-218 ja Po-214) liiguvad detektori suunas (kuna kambri
seinte ja detektori vahel on elektrivéli), misjarel sadestuvad detektori pinnakihil. Pinnakihil
tiutarde alfalagunemisel pooljuhtdetekor registreerib alfaosakese energia ja muudab selle
elektriliseks signaaliks, mille amplituud on vordeline osakese energiaga. [20]
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Joonis 15 Radoonimonitori kogumiskamber koos éhupumba, detektori ja filtriga, mis kogub
endasse radooni tiitreid (RnD)

Antud modteseadme médramatus (vt Joonis 16) soltub mdodtereziimist ja radooni
kontsentratsioonist. FAST reziimis registreeritakse ainult radoonitiitred P0-218 (poolestusaeg
3 min) ning SLOW reziimis ka Po-214 (poolestusaeg 40 min). Poolestusaegadest tulenevalt on
neil erinev sekulaarsesse tasakaaluseisundisse joudmise aeg vastavalt 20 minutit (Po-218) ning

21



3 tundi (Po-214) modtmiste algusest (ning sellest tulenevalt FAST reziimis saadud 5 min
intervalliga saadud mootetulemustest kolme esimest ei arvestatud). Mootmistes kasutati FAST
reziimi, mille standardhilbeid kirjeldab Joonis 16.
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Joonis 16. Radoonimonitori manuaalis antud mddramatus [20].
2.1.2 Metoodika
Liivaproovide radooni massiekshalatsiooni teguri modtmiseks kasutati

akumulatsioonimeetodit. Alumiiniumist radoonikambrisse (Joonis 17b) lisati 0,3 liitrit
liivaproovi (Joonis 17a), seejdrel kuivatatud kuivatuskapis (Joonis 17c¢,d) 105 °C juures
viahemalt 12 h. Seejérel lasti proovidel jahtuda ning kambrid suleti. Lisaks pandi keermete peale
telflonist keermeteip (Joonis 17e), et hiljem oleks kergem kaant lahti keerata ning vidhendada
lekkeid. Margiti iiles sulgemise aeg.

Enne radooni kontsentratsiooni mddtmise alustamist lasti radoonil sisse kasvada ca 24 h.
Seejarel tihendati radoonikamber radoonimonitoriga (Joonis 18a,b), kasutades poliipropiileenist
voolikuid (1&bimddduga 8 mm ning kogupikkusega 0,9 m). Radooni iihtlase jaotuse tagamiseks
pumbati kogu siisteemi ulatuses 2 minutit. Peale tsirkulatsiooni katkestamist suleti taas
radoonikamber (Joonis 18b), peale mida mdddeti RM3-B mddtekambrisse jaanud radooni
aktiivsust FAST reZiimis 1 h. Mooteseade printis tulemusi intervallidega 5 min, 15 min, 30 min
ja 1 h (Joonis 18c).

Enamasti moddeti tihel paeval 3 erinevat kambrit. Peale moGtmist puhastati radoonikamber
eelmise mootmise radooni jadkidest. Selleks pikendati radoonimonitori ekraanipoolset voolikut
(ohu sisselase) ja pandi vooliku teine ots aknast vélja (Joonis 18d) ning puhuti 1dbi vdlisdhuga
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mdoteseadme tsirkulatsioonipumpa kasutades. Kuna igat moGtmist tehti vahemalt 3 korda, siis
kambrid puhuti 14bi kahe mdotmise vahel. Selleks kasutati laboris olevat surudhku (Joonis 18e).
Ideaalis peaks kiill kasutama ventileerimiseks radoonivaba Shku, aga iildiselt on vélisdhu
radoonisisaldus selleks piisavalt viike, et seda mitte arvestada.

Joonis 17. Ettevalmistused radooni mootmiseks: a) 0,3 [ liivaproovi méotmine; b)
radoonikambrid koos kaantega, millel 2 kuulkraani; c) kasutatud kuivatuskapp (Fermaks); d)
radoonikamber (séeladega suletud) liivaprooviga kuivatuskapis; e) teflonteip radoonikambri
keermetel enne kaane peale keeramist.
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Joonis 18. a) radoonimonitoril voolikud kiiljes, vool on sees (iilemises vasakus nurgas oranz
nupp, parempoolne on pump), kuid ootereziimis (vasakpoolne oranz kandiline nupp), tulemused
tulevad iga 30 min tagant; b) voolikud radoonikambri kiiljes, kraanid suletud; c) termopaberil
tulemused; d) radoonimonitori ventileerimine vilisohuga, e) radoonikambrite ventileerimiseks
kasutatud suruohuptistol.
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2.1.3 Lekked

Kéesoleva t06 raames hinnati ka radoonimonitori RM3-B lekketegurit suletud
tsirkulatsioonipumba korral. Selleks kasutati radooni allikat, milleks on vanasse vedelgaasi
ballooni paigutatud uraanirikas diktoneemakildi tiikk. Arvutuslikult on selle allika keskmine
sisaldus radoonisisaldus 5500 Bg/m®. Sellega saavutati mddteseadmes kdrge radooni
kontsentratsioon. Radooni allikas iihendati radoonimonitoriga (sarnaselt radoonikambriga),
pumbati radoonirikas hk modteseadmesse 2 minuti jooksul ning siis suleti RM3-B siseneva ja
véljuva ohu (voolikud suleti kummist korgiga). Seejérel registreeriti radoonikontsentratsiooni
viahenemist 20 h jooksul 15 minutiliste vahedega.

Radooni monitori radooni konsentratsiooni vahenemine
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Joonis 19. Radoonimonitori lekke uurimine. Oranzid punktid tihistavad méotepunkte (iga 15
min tagant méddetud). Sinine katkendjoon on eksponentsiaalne lihendus kustumisele, alates
maksimaalsest kontsentratsioonist.

Paljud kustumist véljendavad protsessid omavad eksponentsiaalset soltuvust. Seetottu leiti
Exceli abil mddtepunktidele eksponentsiaalne ldhenduskdver. Modtmistulemuste pohjal (alates
maksimaalsest aktiivsuskontsentratsioonist) saadi ldhenduskdvera C(t)=5553,2-exp(-0,033t),
mille jirgi radoonimonitori lekketegur on 0,033 h.,

Lisaks mooteseadme lekketegurile hinnati ka radoonikambrite lekketegureid. Radoonikambrite
leke avastati peale seda, kui liivaproovid olid jaetud nddalavahetuseks kambritesse sisse
kasvama ning peale mida tulemused olid tunduvalt viiksemad (2-3 korda).

Ligikaudsete lekketegurite jaoks kasutati Lohusalu 2016 liivaproovide tulemusi ning
lahendatud neid eksponentsiaalse sdltuvusega (Joonis 20).
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Ekshalatsioon sdltuvus sissekasvu ajast
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Joonis 20. Radoonikambrite leke uurimine.

Eksponentsiaalse ldhenduse tulemusena saadi, et radoonikambrite lekketegurid on jargmised:
0,02 1/h (kamber No 3), 0,017 1/h (kamber No 5) ja 0,024 1/h (kamber No 6). Seega
radoonikambrite lekketegur on ligikaudu kolmandiku vorra vdiksem radoonimonitori
lekketegurist (kambrite aritmeetiline keskmine lekketegur 0,020 1/h), kuid kuna sissekasvu
periood (~22 h) on tunduvalt pikem mddteperioodist (1 h), siis v3ib jatta modteseadme lekke
arvestamata, kuid peaks arvestama radoonikambritest tulenevat leket.

2.1.4 Tulemused

Radooni massiekshalatsiooni arvutasin jargmise valemi jargi (eeldatud, et algne radooni
kontsentratsioon oli nullilihedane, mis kambri tuulutamisega enne sissekasvu peaks olema
tagatud):

_Cv. At “)
T Mt 1-exp(-At) '

kus V on mootesiisteemi efektiivne ruumala (siisteemi ruumala, kus on maha lahutatud
proovi ruumala) (m°);

C on radooni kontsentratsioon (Bg/m?®);

M on proovi (kogu)mass (kg);

A on radooni (Rn-222) radioaktiivse lagunemise konstant (1/s);

t on sissekasvu aeg. [9]

Ekshalatsioonimdotmistel efektiivne ruumala oli 2,945 1, radooni (Rn-222) lagunemise
konstant on 2,0984-10 1/s ehk 0,00755424 1/h. Erinevate liivaproovide (0,3 I) massid leiab
tabelist 2.
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Tabel 2. Radoonikambri liivaproovide massid.

~ 0,3 liitri liiva mass (kg)
Lohusalu
Fraktsioon | LS-70 2016 Pérnu veepiir | Parnu kallas
Integraalne | 0,7002 0,4696 0,5168
>500 um 0,5049 0,4576 0,4969
>250 um | 0,5725 0,5051 0,4608 0,4676
>150 um | 0,7352 0,5726 0,4499 0,448
Keskmine | 0,6693 0,5275 0,4594 0,4823

Radoonikambri liivaproovide masside vordlemiselTabel 2. Radoonikambri liivaproovide
massid (Tabel 2) selgub, et Lohusalu liivaproovid on raskemad kui Péarnu liivaproovid. Teades
veel liivaproovide massiekshalatsiooni tegureid (Tabel 3), saab viita, et Lohusalu liivaproovid
sisaldavad rohkem radioaktiivset musta liiva, kui Pérnu liivaproovid.

Lohusalu liivaproovide massiekshalatsiooni teguri méaaramise tulemusel selgus, et vdiksemad
liivafraktsioonid on suurema radoonisisaldusega ning seega sisaldavad rohkem musta liiva
(seda kinnitas ka viiksemate fraktsioonide tumedam vérvus).

Tabel 3. Méodetud liivaproovide massekshalatsioonid (laienmddramatus antud katteteguriga
k=2).

Massiekshalatsioon {mBg/(kg-h)}
Laiend- Lohusalu | Laiend- Parnu | Laiend- Parnu | Laiend-
Fraktsioon |LS-70 | mddramatus | 2016 médramatus | veepiir | mddramatus | kallas | mddramatus
Integraalne | 112,79 16,05 40,24 11,78 29,95 6,07
>500 um 29,98 9,63| 33,19 14,76 | 34,33 9,42
>250 um 79,24 10,24 36,91 7,91 31,05 10,401 29,43 11,11
>150 um 81,23 11,82 60,39 15,52 | 28,15 8,86 | 37,54 18,71

Pérnu ranna liivaproovide massiekshalatsiooni tegurid on mdodteméidramatuse piires vordsed
ning on samas suurusjiargus kui Lohusalu 2016 liivaproovi suured fraktsioonid (> 500 pm ja
>250 um).

LS-70 ja Parnu veepiiri ekshalatsioonimddtmise tulemusena tundub, et integraalsed
fraktsioonid omavad suuremat ekshalatsioonitegurit kui erinevad fraktsioonid eraldi, kuid
selleks kindlaks tegemiseks on vaja teha rohkem mootmisi erinevate liivaproovidega.
Kiesoleva t60 raames tehtud modtmistel on liiga suured méidramatused, et midagi kindlamat
viita.

Rakendades  mootesiisteemi  lekete  uurimise  tulemusena saadud lekketegureid
ekshalatsioonimddtmise tulemustele, saab ekshalatsiooniteguritele uued hinnangud (Tabel 4)
Parandatud ekshalatsioonitegurite uurimisel selgus, et Lohusalu 2016 liivaproovi suuremad
fraktsioonid (> 500 pum ja > 250 um) on natukene suurema massiekshalatsiooniga.
Radoonikambri lekkeid arvestades kadus erinevus LS-70 liivaproovi fraktsioonide > 150 um
ja > 250 um massiekshalatsiooni tegurite vahel.
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Tabel 4. Radoonikambri lekkeid arvestavad ekshalatsiooni tegurid (laiendmddramatus
katteteguriga k=2).

Parandatud ekshalatsiooni tegurid {mBq/(kg-h)}
Laiend- Lohusalu | Laiend- Parnu | Laiend- Péarnu | Laiend-
Fraktsioon |LS-70 | md4ramatus |2016 médramatus | veepiir | mdaramatus | kallas | mddramatus
Integraalne | 198,52 34,88 71,16 19,89 | 53,47 10,98
>500 um 54,11 18,13 | 47,25 21,13 49,08 12,42
>250 um 123,54 18,93 58,22 12,10 | 49,30 17,74 | 48,99 17,69
>150 um 121,23 10,98 88,28 20,80 | 41,40 10,69 | 62,59 23,78

2.2Emanatsioon

2.2.1 Mooteseade

Modteseadmena kasutati BSI planaardetektorit GPD-50400. See on HPGe pooljuhtdetektoriga
gammaspektromeeter, mille detektorit jahutatakse vedellimmastikuga. Detektori juures on
véljatransistoril pohinev eelvdimendi, mille signaal liigub spektromeetrisse Multispectrum.
Selles seadmes olev analoogprotsesessor voimendab eelvoimendi signaali ning muudab selle
lugemiteks, kust edasi ldbib signaal analoog-digitaal muunduri. Muundurist tulnud signaal
liigub puhvermaillu. Puhvermilus olevad andmed saab kitte arvutis oleva programmi MSPA
abil. MSPA vdimaldab jélgida ning juhtida spektromeetri t66d. [21]

Detektori lahutusvdime on energia 5,9 keV juures 570 eV ning 610 eV energia 59,6 keV juures
[21] ning on Kalibreeritud kasutades IAEA referentsmaterjale RGU-1, RGTh-1 ja RGK.
Gammaspektromeeter voimaldas uurida liivaproovide gammaspektrit energiavahemikus 13-
619 keV.

Detektor on varjestatud 10 cm paksuse pliist kestaga ning seest vooderdatud 2 mm Cu voodriga
(Joonis 21. Planaardetektor viljast ja seest.).
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Joonis 21. Planaardetektor viljast ja seest.

2.2.2 Metoodika

Emanatsiooni leidmiseks vorreldi tuntud geomeetriaga purgis lahtist ja suletud (sekulaarses
tasakaalus) litvaproovi gammaspektreid.

Esimese asjana kaaluti liivaproovid 57 cm? suurustesse metallpurkidesse. Selleks kdigepealt
kaaluti tithjad metallpurgid (mass kirjutati purgi pohja peale) ning seejérel tdideti liivaprooviga
metallpurgid ning kirjutati kaane peale liivaproovi andmed (vt Tabel 7 — proovide massid ja
Joonis 23b). Modtmiseks kasutati kaalu Ohaus Explorer (Joonis 22). Siis pandi liivaproov
kuivatuskappi 105 °C juurde vdhemalt 12 tunniks, et kuivatada ning puhastada sissekasvanud
radoonist liivaproov. Jahtunud liivaproovile pandi kaan peale (lahtine liivaproov) ning mdodeti
BSI planaardetektoriga GPD-50400 tavaliselt 24 h viltel.

Joonis 22. Emanatsioonimootmistel kasutatud kaal Ohaus Explorer .
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Joonis 23. a) Suletud liivaproov ning marker, millega peale kirjutati;
b) Pdrnu veepiiri lahtised litvaproovid metallpurkides.

Peale moGtmist suleti metallpurgid korralikult ja tihendati, kasutades plastiliini ja isoleerteipi,
et plastiliin piisiks paigal ning ei méariks (Joonis 23a). Purgi kaanele sai kirjutatud
sulgemiskuupéev. Suletud liivaproovi moddeti uuesti vihemalt 27 pdeva moéodudes, kui oli
tekkinud sekulaarne tasakaal radaooni ja raadiumi jérel.

2.2.3 Tulemused

Gammaspektrite to6tlemiseks kasutati tasuta alla laetavat tarkvara Cambio 4.0 Release
120822, mis on alla laetav lehelt https://hekili.ca.sandia.gov/Cambio/. Selle programmi abil
madrati gammaspektrijoonte alune pindala (Joonis 24), mis on vordne mddtmisperioodi
jooksul saadud lugemite arvuga.

Spectrum: gp-4831.chn  Live time: 82053.18 sec  True time: 82057.76 sec
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Joonis 24. Gammaspektri joone lugemite arv on mddratud rohelise ja punase rohelise
vaheline ala.

Spektrijoone méadramiseks kasutati funktsiooni Fit peak (Joonis 25 -roheline ovaal) , mis
leidis gammapiigi ning lahutas maha taustamiira. Joonis 25 punasega on tahistatud lugemite
arv ning oranziga selle mairamatus.
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Joonis 25. Lugemite arvu leidmiseks kasutatud Cambio téoriist ja viljad. Roheliselt
tahistatud nupp leidis lugemite arvu, punasega ndidatud suurus on selle spektrijoone pindala

ja oranz mddramatus.

Emanatsioonikoefitsiendi leidmiseks kasutati spektrijooni Pb-214 jooni 296 keV ja Bi-214
joont 609 keV. Nende pdhjal leiti médramatustega kaalutud lugemite arvu ja madramatuse
lugemite arvule. Kuna valemis (1) on vaja lugemite arvu ajatihikus, siis jagati lugemite arv
1abi mdoteperioodiga (Joonis 24 - Live time spektri kohal) ning rakendatud valemit (1).

Tulemused on jargmistes tabelites:

Tabel 5. Liivaproovide emanatsioonikoefitsiendid, laiendmddramatus antud katteteguriga

k=2.
Laiend- Lohusalu | Laiend- Parnu | Laiend- Parnu | Laiend-
LS-70 | mddramatus | 2016 médramatus | veepiir | midramatus | kallas | mddramatus
Integraalne | 0,0228 0,0004 0,140 0,053 0,449 0,107
>150 um | 0,0023 0,0001 0,094 0,009 | 0,00012 0,00005 | 0,428 0,178
>250 um | 0,0456 0,0020 0,103 0,011| 0,074 0,023 0,188 0,106
>500 um 0,0057 0,0010| 0,134 0,035 0,019 0,004

Tabel 6. Aritmeetilised keskmised emanatsioonikoefitsiendile ja tema mddramatusele.

Lohusalu | Laiend- Pirnu Laiend- Laiend-

keskmine | maddramatus | keskmine | middramatus | Keskmine | mddramatus
Integraalne 0,2947 0,0797 0,2041 0,0533
>150 pm 0,0481 0,0044 0,2140 0,0888 0,1310 0,0466
>250 pm 0,0744 0,0066 0,1312 0,0646 0,1028 0,0356
>500 pm 0,0770 0,0194 0,0532 0,0133

Kokkuvotvast tabelist on ndha, et emanatsioonikoefitsient osakeste suurenedes viheneb. See
on tingitud sellest, et iihtlase raadiumi jaotuse korral liivateras tagasiloogiulatusega méératud
pinnakihi ruumala ei kasva nii ruttu kui liivatera ruumala.
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Saadud tulemuste puhul on nidha, et integraalse litvaproovi emanatsioonikoefitsient on kdige
suurem. See on ilmselt tingitud sellest, et liivaterakesed paiknevad korrapdratumalt ning
seetdttu radooni aatomid neelduvad vdhem teistes liivaterades.

Vorreldes Péarnu ja Lohusalu liivaproove, on néha, et Parnu liivaproovid on mitu korda suurema
emanatsioonikoefitsiendiga. Selle pohjuseks voib olla see, et liivad on erinevat tiiiipi. Parnu liiv
on kruusasem ja Lohusalu liiv mineraalsem (sellele viitab tumedam toon ja suurem tihedus, mis
on tingitud mustast liivast). Leitud emanatsioonikoefitsiendid on kooskolas Joonis 5 olevate
vadrtustega.

Emanatsioonikoefitsiendi méadramiseks leitud lugemite arv ajaiihikus on hea indikaator
litvaproovi radioaktiivsuse hindamiseks. Jagades saadud véirtused veel proovi massiga, on
voimalik vorrelda erinevaid fraktsioone. Saadud tulemused on esitatud

Tabel 7. Kinnise liivaproovide lugemite arv sekundis.

Proov Mass (g) |1/s 1/(kg:s)
LS-70 integraalne 124.495 | 0.4255 | 3.4182
LLS-70 >150 pm 133,851 | 0,4900 | 3,6610
LS-70 >250 pm 112,791 | 0,1518 | 1,3457

Lohusalu 2016 >150 ym | 102,752 | 0,1187 | 1,1553
Lohusalu 2016 >250 um | 87,141 | 0,0113 | 0,1301
Lohusalu 2016 >500 um | 90,407 | 0,0041 | 0,0456
Pérnu veepiir integraalne | 93,361 | 0,0035 | 0,0370
Pérnu veepiir >150 um 88,95 0,0020 | 0,0227
Pérnu veepiir >250 um 89,161 | 0,0023 | 0,0260
Pérnu veepiir >500 um 87,426 | 0,0037 | 0,0425
Pérnu kallas integraalne 98,471 | 0,0056 | 0,0566
Pérnu kallas >150 pm 87,692 | 0,0027 | 0,0309
Pérnu kallas >250 pm 87,46 0,0027 | 0,0304
Pérnu kallas >500 pm 86,551 | 0,0034 | 0,0399

Saadud tulemustest on ndha, et LS-70 ja Lohusalu 2016 fraktsioon > 150 pum liivaproovid on
véga aktiivsed vorreldes iilejadnud proovidega (1-2 suurusjarku). Lohusalu 2016 fraktsioon >
250 um on keskmise aktiivsusega. Lohusalu 2016 fraktsioon > 500 pm on sarnase aktiivsusega
kui Pérnu liivaproovid. Seejuures Parnu kalda litvaproov on natukene suurema aktiivsusega kui
veepiiri litvaproov.

2.2.4 Emanatsiooni ja ekshalatsiooni tulemuste analiiiis

Nii emanatsiooni kui ekshalatsiooni modtmisel kaaluti kindla ruumalaga liivaproov. Nende
andmete jérgi leiti proovide tihedused, mis on esitatud tabelis 8.
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Tabel 8. Liivaproovide tihedused (g/m®), kus vasakpoolne lahter on emanatsiooniméotmiste
andmete pohjal ja parempoolne ekshalatsioonimootmiste andmete pohjal (ebatdpsem, kuna
mooteklaasi oli lai ja korge, mis tegi liivaproovi tasandamise keeruliseks ja koguse méormise
ebatdpseks).

Lohusalu
LS-70 2016 Parnu veepiir | Parnu kallas

Integraalne| 2,18 | 2,33 1,64| 1,57 1,73| 1,72
>150 um | 2,35| 2,45| 1,80 1,91 156| 150 1,54| 1,49
>250 yum | 1,98| 1,91| 153| 1,68 156| 1,54 1,53| 1,56
>500 pm 159| 1,68| 1,53| 153| 1,52| 1,66

Tihedusi analiiiisides selgus, et Parnu liivaproovidel integraalne fraktsioon omab kdige
suuremat tihedust ning emanatsiooniproovide pdhjal tihedus osakeste suurenedes viheneb.

Lohusalu liivaproovides eristus selgelt suurem aktiivsuse tase (Tabel 7). Lisaks olid
aktiivsemad liivaproovid ka tumedama varvusega ning suurema tihedusega (Tabel 8). See aga
toestab, et Lohusalu liivaproovides leidus suurel mééaral raskeid elemente sisaldavat musta liiva.
Suhteliselt vidikse emanatsioonikoefitsiendi tottu LS-70 liiv ei kujuta viga suurt ohtu vorreldes
temas sisalduvate radionukliidide hulgaga, kuna suurem osa lagunemistest toimub mineraali
sees, kus ta mdju ei avalda.
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Tanuavaldused

T66 autor soovib tdnada oma juhendajaid Rein Koch’i ja Alan Tkaczyk’ut nende abi eest, eriti
tanaks Rein Koch’i, kes andis lugemiseks nii palju artikleid, et kdiki ei joudnud lugedagi. Veel
soovib autor tdnada kiilalisprofessorit Belfastist Dr Zoltan Sas’i, kes aitas ekshalatsiooni-
mddtmise metoodikat valida ja Tartu Ulikooli Fiiiisika Instituudi Keskkonnalabori tootajaid,
kes aitasid laborisse pddseda, et saaks ekshalatsiooni mddtmisi 1dbi viia. Ning veel suuremad
tanud Maria Leierile ja Kaisa Putkule, et abistasid BSI planaardetektoril viimaste liivaproovide
vahetamist.
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