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1.UVOD

Radioaktivni povaha a potencialni nerovnovaha aktivit mezi izotopy uranu U a **U ma dnes
dalekosahlé moznosti vyuziti v geologickych disciplinach. Se zkvalitnénim analytickych metod jejich
studie nachazi uplatnéni v hydrogeologii, environmentalni geologii a zvlast¢ pak v geochronologii.
Rozdilné vlastnosti, procesy a jevy spojené s existenci obou izotopll vedou za prispéni fluid
k prednostni selekci deefiného 2**U, ktery z genetického hlediska musi koexistovat s mateiskym “**U.
Této skuteCnosti lze vyuzit v metodach radiometrického datovani relativné mladych produkti
geologickych procest, pripadné jako stopovace pro podzemni a fi¢ni vody. Pozornosti si zasluhuji
i vody v blizkosti loziskovych akumulaci uranu, tedy v mistech vyskytu vysokych koncentraci jak
samotného prvku, tak i proménlivosti poméru aktivit. Pravé tématem pomeéru obou izotopl uranu

(®*UI?RU) se zabyva tato bakalaiska prace.

2. URAN A URAN-RADIOVA ROZPADOVA RADA

2.1 Vlastnosti uranu

A4

protonovym ¢islem 92. Jeho pozice v periodické tabulce a elektronegativita jej pieduréuje
k vlastnostem silného litofilniho prvku. ZvySené obsahy v kontinentalni kiife jsou vazany pievazné do
kyselych hornin, jako jsou zuly a ryolity, stavajici se hlavnim zdrojem uranu pro dalsi korové procesy
(Osmond a kol. 1983). Jako smés ¥ ptirodnich izotopt U, *°U, ®*U se nejb&zng&ji vyskytuje
v samostatnych mineralech v podobé oxidu, hydroxidi, fosfatd, karbonatd, sulfati, arseni¢nand,
vanadi¢nanti, molybdeni¢nani a silikatd a ma tendenci k afinité s organickymi slou¢eninami. Piipadné
je pritomen vétsim mnozstvim jako izomorfni piimes v akcesorickych mineralech zirkonu, apatitu,
titanitu, xenotimu a monazitu (Durrance 1986). Primérné mnozstvi uranu v kontinentalni kiie je

1,7 ng-g™* (Wedepohl 1995).

Ve slouceninach prevlada iontova vazba, zastoupena je také kovalentni a kovova struktura. Uran mtize
: N ’ i+ IV+ V+ VIi+ N7 ’ [ . . v
existovat ve Ctyfech mocenstvich, U™, U™, U™ a U"", v pfirodnich materidlech je ale dominantné
7 . v , v . ’ ’ v I+ w7 , r
ptitomen bud’ jako ctyfmocny, nebo Sestimocny v uranylové form¢ UO;, ", kdy tvoii karbonatové

komplexy schopné vstupu do roztoku a nasledné migrace (Brennecka a kol. 2010).

Piestoze pti oxidaci U"™* na U™ je prechodnym ¢&lankem UY*, vtomto stavu je velmi nachylny
k oxidaci a mize byt uchovany pouze v omezenych prostiedich se stalym redox potencidlem. V silném

oxidagnim prostiedi je UY"" stabilni formou (Durrance 1986).
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Obr. 1. Mocenstvi kationtd a speciace uranu v zavisloti na oxida¢né redukénim potencialu a pH prostiedi.
Vztazeno k 1 molarnimu roztoku za atmosférického tlaku a teploty 25°C (Chabaux a kol. 2003)

2.2 lzotopy uranu a jejich stabilni pomér

Jak uz bylo zminéno v pfedchozich odstavcich, uran se v ptirodé vyskytuje v podobé smési tii izotopt.
Primordialni po&ate¢ni prvky dvou rozpadovych fad *®U (uran-radiova fada) a ?*°U (uran-aktiniovéa
fada) jsou pfitomny v zastoupeni 99,276 % a 0,718 %. Existence obou matefskych izotopli na Zemi je
podminéna velmi dlouhymi polo¢asy rozpadu. Uranu **°U nalezi pologas 4,47*10° let, souasny obsah
je tedy zhruba na polovi¢nim stavu ptivodniho mnozstvi v dobé vzniku Zemé. Dal§im pfirozenym

&lenem, jiz jako produktem rozpadu uran-radiové fady, je **U s podilem 0,0055 % a polodasem

Hypotetickym piedchiidcem %**Th a vychozim prvkem thoriové rozpadové fady miize byt izotop uranu
26y, jehoz se diky relativné kratkému polodasu rozpadu 2,342*10" roki od doby raného stadia

vesmiru do soucasnosti nezachovalo detekovatelné mnozstvi.

2.3 Rada U a staticka radioaktivni rovnoviha

Rada uranu *®U, ozna¢ovana jako uran-radiova, patii k nejvyznamnéjsi skuping geneticky vazanych
radionuklidi v pfirod€é. Jedna se o soubor patnacti ¢lend, které jsou povétSinou vazany do fazi
v pevném skupenstvi. Vyjimku tvori pouze ’Rn, ktery ma tu specifickou vlastnost, e migruje vné
horninové prostfedi v podobé emanaci nete¢ného plynu, kde se s poloCasem 3,823 dne rozpada

na ?*®Po. Rada kon¢i stabilnim olovem **Pb (Obr. 2).
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Izotopy zajmového 2*U jsou generovany beta rozpady pres kratkodobé radionuklidy #*Th a %*Pa,
které jsou z geologického hlediska prakticky ihned diky svym kratkym polo¢asim 24,1 dne a 6,7 h

V radioaktivni rovnovaze.
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Obr. 2. Uran-radiova rozpadova fada s uvedenymi polocasy rozpadu jednotlivych izotopt (Bourdon B. a kol.
2003)

2.3.1 Sekularni radioaktivni rovnovaha mezi dvéma zajmovymi radionuklidy

Radioaktivni rovnovahou nazyvame stav radioaktivni rozpadové tady, kdy za dany cas dojde
k pfeméné stejného poctu matetskych a dcefinych nuklidi. Aktivita a tedy i mnozstvi uritého
rozpadového meziproduktu zlstava konstantni, nebot’ je soustavné doplnovana rozpadem mateiského

a zaroven ubytkem vlastnim. Rozpadova a produkéni rychlost radionuklidu tedy ztistava v rovnosti.
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V ptipads izotopt **®U a 2*U a jejich vztahu hovofime o rovnovaze dlouhotrvajici - sekularni (Obr. 3.),
podminéné neumérné del§im polo¢asem rozpadu matetského nuklidu proti dcefinému, mizeme jej
oznait neomezenym zdrojem (pokud by nebyl tento pifedpoklad splnén, doSlo by z pohledu
pozorovatele k rovnosti aktivit jen doc¢asng). Po dostate¢né dlouhé dobé zavislé na polocase rozpadu

dcefiného nuklidu, tj. alespon jeho desetinasobku, dochazi k ustaveni rovnovahy.

200 ¢

100

501+

2
« 2

Lo

Obr. 3. Grafické vyjadieni sekularni rovnovahy: a. kvazikonstantni aktivita matetského nuklidu; b. pribéh
narustu aktivity dcefiného nuklidu v nové vzniknuvsi matetské frakci; b’. prabeh aktivity cerstvé izolovaného
dcefiného nuklidu; c. Ghrnna aktivita (Majer 1981).

Rozpadova konstanta matefského nuklidu je =zanedbatelnd, proto ji v nasledujicim vztahu,

vyjadiujicim pritbéh narastu poctu deefiného nuklidu, neuvazujeme:

N =N1%1—e'“ ) (1)

N> je poctem atomu dcefiného nuklidu, N; pocateénim poétem atomt matefského nuklidu. (Majer V.,

1981). Aktivity nuklidu lze vyjadiit A; = A; N; .

3. MECHANISMY PUSOBICI FRAKCIONACI NUKLIDU

Na diferenciaci prvkt nebo izotopt v riznych prostfedich plsobi faktory v podob¢é zmény skupenstvi
Z pevného na plynné jako tomu je v piipadé emanace plynného *’Rn vné horninové prostiedi po
puklinach a porech, nebo rozdilu elektrochemickych a termodynamickych vlastnosti za ptispeni fluid
0 rozlicnych Eh potencialech a pH. Vstupni slozky maji pak jiné poméry prvki ¢i izotopl nez z nich
vznikajici produkty. Obecné lze fici, ze nejvysSich rozd€lovacich koeficientll 1ze dosahnout pii

nizkych teplotach téchto reakénich déji. Tento d&j je oznacovan jako frakcionace (Richards, Dorale
2003).



Pravé ale ptipady prosté precipitace ¢i sorpce na mineralni povrchy a nebo komplexace organickymi
latkami nejsou v ptipadé frakcionace izotopd uranu pfili§ ucinné; k frakcionaci zde nedochdzi ¢i je

. 7 yove r NN N7 ’ N ’ . 7 N v 1
velmi mal4. Jako G¢inné redukéni ¢inidlo v ptirodnim prostiedi se jevi napf. HpS & Fe'™

(pro uran
typicky pii snizeni CO; spolecné s CaCO; a dalsimi karbonaty). Pomér aktivit v dobé vzniku
novotvotrenych fazi je pak roven zhruba ptivodnimu poméru ve vlastnim transportnim mediu - vod¢.
Pro frakcionaci izotopti uranu je kli¢ovy d&j jiny a to tzv. alfa odraz v pevné (krystalické) fazi a jeji

nasledné louzeni (Osmond a kol. 1983).
3.1 Frakcionace U a **U

Mobilitu zajmovych izotopti uranu uréuje predevsim jejich oxidac¢ni stav, kdy vyssi Sestimocny snaze
vstupuje do roztoku. Tendence k oxidaci obou jsou ale z elektrochemického hlediska vyrazné podobné
a musi se tedy na pfednostnim navySeni oxida¢niho stavu a zméné louzitelnosti nékterého z nich
podilet jiny faktor. Tim je tzv. alfa odraz, ktery vytvaii radioaktivni nerovnovahu mezi radionuklidy.
V tomto piipadé¢ je radioaktivni dcefiny prvek uvolnén (vyrazen) ze své vychozi polohy energii alfa
rozpadu. Kromé& posunu odrazeného atomu (20 nm nebo vice) muze alfa-odraz vyvolat zmény
ve fyzikalné-chemickych vlastnostech nuklidu, poSkozeni miizky hostitelského mineralu a nasledném
usnadnéni vstupu do roztoku. Muze tak byt dulezitym Ccinitelem pro uvolnéni Th, Ra a Rn
do podzemnich i povrchovych vod. To plati i pro nové vzniknuvsi izotopy uranu U, které jsou jako
reakce na rozpad matefského 2*Pa zp&tnym rdzem vytrzeny ze své pozice v hostitelském mineralu.
Novotvoieny 2*U piichazi o elektrony ve své valen&ni vrstvé a ustali se jako snadno louZitelny kationt
Sestivalenéniho uranu (Chabaux a kol. 2003). Pfimé vyrazeni jadra ***U z pevné faze do kapaliny bylo
prokdzané u rozpadajiciho se matefského ?*Pa z miizky zirkonu do vody s naslednym ubytkem

dcefinného ***U v louzeném reziduu (Kigoshi 1971).

Oxidized Reduced
: zone zone
Water movement: Low High
real and relative AR. AR
38
/ ~

Ground water / \\
Host rock X { Low High
R AR

\
o >/ <

Rock movement
Relative to front

Obr. 4. Schematicky cyklus uranu v systému frontalniho pfechodu z hostitelské horniny do prostiedi oxidacni
zOny (vlevo). V redukéni zoné (vpravo) dochazi k opétovnému vysrazeni ¢tyfmocného uranu (A.R. je zména
poméru aktivity 2*U/?**U) (Osmond a kol. 1983).

234

Tato reorganizace ?*U ma vliv na zmény poméru **U/*®U nejen ve vodnim prostiedi, ale

i v produktech interakce fluid podilejicich se na vzniku sedimentarnich hornin, zvétravacich profila,

5



nov¢ vznikajicich mineralni fazi spojenych geneticky s primarni akumulaci uranu nebo jiz zminéného

ptipadu vyluhu zdrojového materialu a izotopického poméru rezidua (Chabaux a kol. 2003).

V nékterych geologickych podminkdch mutZou izotopy uranu nabyvat vysSich oxidacnich stavi
nezavisle na svém nukleonovém Ccisle. Typicky se tak dé&je ve zvétravacich zonach (Obr. 5.).
Pii vyrazném zvétSeni povrchu castic horninového prostredi, vystavenému klimatickym jevim,
dochazi snaze k oxidaci. Mobility schopné nuklidy jsou tak snaze k dispozici ke vstupu do louzicich
fluid a frakcionace nemusi byt tak vyrazna (Chabaux a kol. 2003). V disledku se pomér aktivit mize
blizitaz k 1.

Physical :
denudation g

Weathering
front 3

Waters Particles

Obr. 5. llustrace modelu kontinualniho vyplavovani izotopt pro odhad doby setrvani Castic v pudach panve
Mackenzie podle Vigiera a kol. (2001). Tento model pfedpoklada, ze dochazi jak k louzeni uranu z hlubsich

horizontd, tak jsou pevné Castice prubézné vyplavovany do pidy pied transportem do feky. (Chabaux a kol.
2003).

4. METODY STANOVENI POMERU #*U/?8U

Yoy r r s 234 2 : r r r r Ve vy, ’
Dostatetng presné stanoveni aktivit “*U a *®U je zasadni pro nasledné vyuziti naméfenych dat

napf. pii pozadavku kvalitniho radiometrického datovani. Pomoci tohoto paru lze datovat produkty

dosahujici stafi v intervalu az 2"‘106 let (Richards, Dorale 2003). Nabizeji se dvé metody. Prvni, Alfa
spektrometrie, vyuziva rozdilnych energii emisi alfa ¢astic, které dokaze efektivné analyzovat.
Jeji pfednosti jsou mimo jiné vyrazné niz$i naroky na vybaveni pfistroji oproti nasledujici metodé,
hmotnostni spektrometrii s termalni ionizaci (TIMS), fungujici na principu rozliSeni izotopu

s rozdilnou atomovou hmotnosti resp. rozdilnym nukleonovym cislem.



4.1 Spektrometrie alfa
4.1.1 Pfeména alfa

Pii této premeéné emituje rozpadajici se jadro kladné nabitou Castici a obsahujici dva protony a dva
neutrony, odpovidajici jadru Helia. Pro zajmové izotopy probiha d¢j nasledujim zptisobem:

2 2

38 34 4
U— Th+ o ¢astice He o energii 4,196 MeV

234 230 4 ..
U— Th+ acastice He o energii 4,776 MeV

Pfeména a se u pfirozenych i umélych radionuklidt t&€zSich prvkd vyskytuje v ptipadé, kdy v jejich
jadrech dochazi k silnému odpuzovani protoni. Dojde-li v jadie ke spojeni dvou protond a dvou
neutrond v Castici a, vznika tzv. kvazistacionarni stav, ve kterém ma ¢astice o v dusledku uvolnéné
vazebné energie vetsi kladnou energii (Jarka 2007). Rychlost alfa zafeni odpovida zhruba 10%
rychlosti svétla. Vzhledem k velikosti heliovych jader je prichodnost alfa zafeni hmotou silné
omezena. Pruchod alfa ¢astic vzduchem je fadové v cm, v mineralech a horninach jde jen o setiny mm.
Alfa ¢astice maji velmi silnou ioniza¢ni schopnost, pti priletu drahy 1 cm vzduchem jedné z nich,

vytvoii kolem 10 000 iontovych part (Zimak a kol. 2003).
4.1.2 Princip spektrometrie alfa

Spektrometrie alfa je radiometricka metoda uzivana k detekci energii emise alfa Castic. Ta je
pro kazdy radionuklid (o-zati¢) specificka. Jeji zméfeni umozni pfesné ureni izotopu ve vzorku.
Detektor a vzorek se nejéastéji umistuji v tésné blizkosti proti sobé do vakuované komory. Ve vakuu
je eliminovan pocet srazek s Casticemi vzduchu, které by vedly ke snizeni energie alfa castice.
Zesileny signal z detektoru dale ptechazi k vyhodnoceni multikanalovym analyzatorem, ktery méfi
urdity rozsah energii. Energie ¢astice alfa, kterd narazi do detektoru, je zméfena a nasledny impuls je
ptifazen do odpovidajiciho kanalu. Vznika tak spektrum, ze kterého lze odecist aktivitu a izotopické
sloZeni zkoumaného vzorku. K detekci alfa ¢astic se pouzivaji nejéastéji polovodicové detektory z
ktemikové nebo germaniové diody. V polovodi¢i vznika ochuzena vrstvicka, ve které nejsou
zastoupeny ani volné elektrony, ani atomy o né€ ochuzené. Nabité Castice pii interakci s hmotou
ztraceji energii coulombovskymi interakcemi s jadry a elektrony absorbujicich materidlt, tim dochazi
k jejich excitaci z valen¢niho orbitalu do vodivostniho pasu a tvorbé paru elektron a atom ochuzeny o
elektron (elektron sméfuje ke kladnému polu, atom sméfuje k zapornému). Nasledné¢ dojde ke
kratkodobému zvySeni vodivosti absorbujiciho materialu. Proudové impulsy jsou zesileny
nizkoSumovym zesilovacem a v multikandlovém analyzatoru zatazeny do piislusného energetického

kanalu. Vznika charakteristické spektrum (Jarka 2007).



4.2 Princip metody hmotnostni spektrometrie s termalni ionizaci (TIMS)

Podstata hmotové spektrometrie je zalozena na analyze izotopového slozeni chemickych latek podle
poméru hmotnost/naboj fragmentu. Hmotnostni spektrometrie iniciovana termalni ionizaci
je zékladni technika pouzivana pro stanoveni radiogennich izotopti a v geochronologii. Mimo jiné
se uziva k analyze stanoveni poméri izotopi radioaktivnich a radiogennich prvka (***U/?%U, ¥Sr/%sr,
27pp/*®pp) a také pro stanoveni celkové koncentrace prvku metodou izotopového fedéni pro ucely
geochemie nebo geochronologie (REE, Sr, U, Pb). Tato metoda zahrnuje pfidani vnitiniho
izotopického standardu (spiku) k neznamému vzorku. Velmi nizky detekéni limit je obvykle uréovan
hodnotou slepého pokusu. Pfed analyzou se vzorek rozlozi a separuje na iontoménici. Po chemické
separaci je vzorek v roztoku nanesen na Ta, Re nebo W vlakno nosi¢e. Zde je po odpaieni
rozpoustédla zahtivan do podoby amorfniho rezidua. V iontové komoie hmotového spektrometru je
ve vakuu vzorek na nosiéi tepelné atomizovan a ionizovan pruchodem elektrického proudu (Jelinek
akol. 1997). Vzorek musi byt v takové kvalité, Ktera umozni tvorbu stabilniho svazku pozitivné
nabitych iontl po cely ¢as analyzy. Svazek iontd je ziskan potencidlovym spadem nékolika kilovoltd
(6-8 kV) z vlakna v iontové komote ptes fadu kolimacnich clon dale do spektrometru, kde
v magnetickém segmentu dochazi ke hmotnostni separaci iontt. Dispergovany iontovy svazek je dale
kolimovan do detektoru (elektronovy nasobi¢ nebo Faradaytv detektor). Elektromagnet spektrometru
skanuje fady pikt sledovaného prvku. U spektrometrt s vice detektory je mozné sledovat nékolik pikl
hmotnostniho spektra pii jednom nastaveni elektromagnetu. Méfeni probiha v blocich a po kazdém
cyklu jsou data statisticky vyhodnocena. Analyza kon¢i v momenté dosazeni poZzadované piesnosti
méfeného izotopického poméru. Protoze k dosazeni potfebné piesnosti pii méfeni izotopickych
pomért je nékdy tieba i n€kolik hodin, je udrzeni konstantni rychlosti atomizace a stabilniho svazku

iontt klicovou podminkou uspésné analyzy (Jelinek a kol. 1997).

5. APLIKACE STUDIA POMERU Z*U/?*®u
5.1 Datovani sedimentii CaCO;

Vzhledem k faktu, Ze izotopy uranu migruji ve vodnim prostiedi v podob& UO,'", resp. UO,CO;,
UO,(CO3), ", UO,(COs); V", vyznamné vstupuji do sedimentii CaCOs, jako jsou travertiny, jeskynni
sintry, ale 1 do produktii sraZeni n€kterych organismu, napf. korald, Zivocicht vystavujicich si vlastni

schranku, foraminifer apod. (Henderson, O'nions 1995).

Jejich datovanim lze ziskat i dilezité informace nejen o zménach klimatu, ale i o geologickych
procesech kvartéru postihujicich danou oblast. Zvlasté pak nékterych jevi, celoplosné rozmisténych
po Zemi, miizeme vyuZzit k porovnani rozdili v riznych oblastech pro ur¢itou dobu. Témi mohou byt
jeskynni sintry, zvané téz speleotémy. Tyto sekundarni krasové utvary vznikaji sraZzenim z podzemni

vody v mistech, kde dochazi v disledku teplotné tlakovych zmén k tiniku CO,. Proménlivost rychlosti
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naristu sintrti zavisi na intenzit¢ chemické alterace hornin, kterymi voda po puklinach protéka a muze

spolecn¢ s louhovanym vapnikem unaset i uran (Richards, Dorale 2003).

Tato metoda ale vyzaduje podminku zanedbatelné zmény poméru aktivit 2*U a U v del§im Gasovém
horizontu (v idealnim piipadé po dobu sedimentace daného tutvaru). Pfipometnime, Ze pomér aktivit

234U /238

pro vodu svédéi ve prospéch “U ( U>1). Pokud je splnéna nebo muzeme-li si dovolit

odhadnout pocatecni stav, plati pro cas (t), ktery ub&hl od okamziku sedimentace, nasledujici vztah:

S = 52 T0e ™ (2)

'234UJ{23SU'
»
|234U’.'233 U'eq _-1

S = 1000 % (3)

piicemz (®*'U/”U), je analyzovany stav nuklidd a (***U/*®U)e, pomér aktivit v radioaktivni

rovnovaze (Richards, Dorale 2003).

Vysledky, jez mohou byt zatizeny chybou v dusledku promeénlivosti poméru aktivit, je tfeba ovérit
a porovnat sjinou nabizejici se metodou vyuZzivajici radioaktivni nerovnovahy uranovych ftad,

napf. nerovnovaha mezi 2'Pa a 2°U.

5.2 Pomér 2*U/?®U jako stopova¢ hydrogeologickych procesi - typova lokalita povodi Ficky

Strengbach, Francie

Vyzkumy izotopd uranu v fi¢ni vodé byly provadény hlavné pro ziskani informaci o hmotové bilanci

uranu v ocednech a také k porozumeéni zvétravacich procest urcujicich distribuci uranu v fekach. Da
. . y o 2341 |12 C g L . ,

se predpokladat, ze pomér 2*U/?U ve vodotedi je zavisly piimo na horninovém prostiedi, kterym

protéka. Muze tak byt vyuzit jako stopova¢ odvodnované oblasti.

Ve své praci tuto skute¢nost studovali Chabaux a Riotte (1999) na vzorcich vod fi¢ky Strengbach
voblasti Vogéz na vychodé Francie, kde od svého pramene v Brézouard protéka granity,
spodnotriasovymi piskovci, V-Z orientovanymi rulovymi pasmy a také tektonickymi bloky
rozruSenymi siti zloma (Ribeauvillé¢), kde vystupuji evapority, sliny, vapence a piskovce. V roviné
potok te¢e na vlastnim aluviu a poté pliocennimi az kvartérnimi $térky, pisky a aluviuem Ryna. Ri¢ni
vody byly filtrovany v terénu pod tlakem pies sito 0.45 nebo 0,2 um. Vzorky pro analyzu stopovych
prvkl a izotoptt U a Sr byly uchovany v polypropylenovych lahvich (pfedtim ¢isténych
koncentrovanou HCI) a okyseleny dvakrat destilovanou HCI na pH 1. Izotopové slozeni U bylo
stanoveno hmotovym spektrometrem VG Sector s Dalyho detektorem pracujicim v analogovém modu.
Z vysledkt autord a nasledné diskuze vypliva, Ze variace poméri aktivit **U/*®U podle proudu
ukazuji jasnou zavislost na typu horniny tvofici povodi. Téméef rovnovazny pomér je ve vodach
odtékajicich z granitd. Tato tendence vyzaduje miseni rezervoaru vody obohacené ***U, ktera se

ucastnila zvétravani granitového podlozi pii dlouhodobé rovnovaze, a vody s pomérem aktivit
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24U/%8U < 1, v niZ je mobilizovan uran z jiZ diive zvétralého materialu. Naproti tomu jsou sledovany
vysoké nerovnovahy ***U/*U~1,4 ve vodach tekoucich z oblasti karbonatovych hornin. Vody
protékajici zlomovym pasmem Ribeauvillé pfispivaji k vyznamnému pfisunu uranu z velkych

234 U /238

hloubek. To potvrzuje smysluplnost uziti nerovnovahy U pro teSeni hydrologickych problém,

jako je prispévek podzemnich vod k povrchovym. Na vytoku z povodi Aubure pomér aktivit
24U/78U=1,436 doklad4, 7e vyznamné &ast rozpusténého U v potoce pochazi z podlozni horniny a
hlubokych horizontt ptidniho profilu, a Ze pti zvySeném pritoku (povodni) vyznamna ¢ast U pochazi

Z povrchovych horizontl ptidy. Tyto vysledky nazna¢uji, Ze nerovnovéha **U/?*®

U mize byt dobrym
nastrojem k rozliSeni chemického piispévku ptd, hlubokych ptidnich horizontti a podlozni horniny
k chemickému sloZeni fi¢nich vod. Vysledky ukazuji, Ze rozpustény uran v fekach ma nékolik zdroju
a 7e nerovnovaha “*U/*®U méfena v rozpusténém podilu nereprezentuje jen frakcionaci U a U
pii zvétravani povrchovych hornin meteorickou vodou. V piipadé Strengbachu jsou poméry aktivit U
ovlivnény pfitokem z podzemnich vod v karbonato-evaporitovém komplexu a vod z pid a zvétralin
V granitovém povodi Aubure. Poméry aktivit 2*U/?®U v rozpusténém podilu v fekach by proto mély
byt pfi urCovani latkové bilance zvétravani pouzivany opatrné. Tedy jen kdyZz je mozné identifikovat
signal samotného zvétravani hornin v celkové charakteristice fi¢nich vod; kombinovana aplikace

izotoptt U a Sr a ur€itych stopovych prvki by mohla umoznit toto rozliseni (Chabaux, Riotte 1999).

6. POMER %*U/?®U VE VODACH V BLIZKOSTI VYBRANYCH LOZISEK
6.1 LoZiska uranonosnych piskovci Shihongtan, SZ Cina
6.1.1 Charakteristika oblasti Shihongtan

Lozisko uranu Shihongtan se nachazi v panvi Tuha v severozapadni Cin& (Obr. 6). Jde o kontinentalni
panev protazenou v zapadovychodnim sméru. Horninami podkladu jsou proterozoické metasedimenty,
karbonské intermediarni az kyselé vulkanity a varisky granit. Pokryvné utvary tvoii spodnopermské
a triasové klastické sedimenty, jurské slepence, piskovce, btidlice a uhli, k¥idové a terciérni ¢ervené
kontinentalni klastické sedimenty, a kvartér. Uranonosné piskovce typicky obsahuji mimo jiné 2—-3 %
detritu s organickou hmotou, tvoticiho geochemickou bariéru pro Sestimocny uran. Vsechny jednotky
jsou slozité poruseny zlomy, které spolu pravdépodobné hydraulicky komunikuji. Klima v panvi Tuha
je vyrazné aridni. Vzhledem k malému poméru srazek a evapotranspirace je piimd infiltrace
destovych srazek mala. Odtok podzemnich vod sméfuje hlavné do jezera Aiting a zajmovou oblasti

protéka. V oblasti bylo odebrano 19 vzorku (Tab. 1.) (Min a kol. 2010).
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Obr. 6. Geologicka mapa a fez oblasti pAnve Tuha (Min a kol. 2010).

1 Shuixigou Group

6.1.2 Hodnoty aktivit 2*U a 2*U ve vodach v oblasti Shihongtan

Pro vzorkovani byly pouzivany polyethylenové lahve; pfed odbérem byly vymyty postupné ziedénou
kyselinou a destilovanou vodou. V kazdém bod¢ byl na analyzy odebran 5 litrovy vzorek vody
a okyselen HNO; na pH ~1. Koncentrace uranu a nuklidd **U a **®*U ve vodach byla stanovena
vysoce rozliSovaci spektrometrii alfa v Atomic Energy Institute of China s konzervativni analytickou

chybou +3 %. Poté byly vysledky pfepocteny na vodu pted prekoncentraci (Min a kol. 2010).

Poméry aktivit 2*U/*®*U vzorki podzemnich vod jsou v rozmezi 0,98 — 2,86 (median viech vzorkd
1.43) (Tab. 1.). Nejvyssi hodnota (**U/?U = 2,86) je ve vzorku 18 z mélce podpovrchové zvodng (vrt
Zk2-1) (Tab.1). A¢koliv pomér **U/?*U vzorki vod 4, 11, 12 a 19 se od rovnovahy jen velmi malo
odchyluje (0.98-1.10), poméry 2*Th/**U a *°Th/?*U, vzdalujici se jasné od sekularni rovnovahy,
se pohybuji od 0.27 (vzorek 9) do 2.50 (vzorek 12), resp. od 0.33 (vzorek 11) do 2.50 (vzorek 12).
Vysoké hodnoty aktivit poméru **U/*®U a nizké *°Th/?'U a *°Th/**U mizou nastat pouze

zvySenym piispévkem alfa odrazu **U (Min a kol. 2010).
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Tab. 1. Koncentrace a pomér aktivit zajmovych izotopd uranové fady ve vodach odebranych v oblasti
Shihongtan (Min a kol. 2010).

Vzorek vody Oznaceni, hloubka v m pomér aktivit 2%y/38U  koncentrace Uv ug/!

1 pramen 1 1,5 8,1

2 pramen 2 1,5 113,5
3 ZK3W4, 135 1,24 405,4
4 ZK3W4, 140 0,98 786,5
5 ZK3W4, 147 1,08 1354,1
6 ZK5W1, 70 1,75 10483,8
7 ZK5W3, 155 1,67 5189,2
8 ZK5W3, 165 1,61 2578,4
9 ZK5W3, 175 1,6 1118,9
10 ZK9WS3, 305 1,33 24,3
11 ZK9Ws3, 325 1 24,3
12 ZK9WS5, 305 1 16,2
13 ZK9WS5, 325 1,14 178,4
14 ZK9WS5, 345 1,75 162,2
15 ZK7W?2, 30 1,19 713,5
16 ZK5-3, 2 1,48 648,7
17 ZK7-3, 2 1,41 705,4
18 ZK2-1, 2 2,86 113,5
19 jezero Aiting 1,1 251,4

Poméry aktivit 2*U/®U viceméng stoupaji s poklesem koncentrace U ve vodach. Uran se miZe
vysrazet v piipadg, stane-li se hostitelski podzemni voda anoxickou, nebot' redukovany U'* je
mnohem hiife rozpustny. Proto jsou koncentrace U v né€kterych podzemnich vodach (vzorky 6-14)
mnohem niz§i a pomdr aktivit 2*U/?U stoupa diky uéinnym odrazim z vysrazeného uraninitu.
Vysoké hodnoty poméru **U/®U ve vodach vypovidaji o pfednostnim rozpousténi ***U oproti ***U
zrud diky ué¢inku alfa odrazu pfi rozpadu *®U na ***Th. Na druhé stran& rozpousténi rud sméfuje
k poklesu aktivity ***U v podzemni vodé a pomér aktivit se U zdroje blizi 1. Naméfena data vykazuji
zhruba linearni korelaci mezi poméry aktivit “**U/***U a koncentraci 1/U, coz svédéi o miseni vod ze
dvou zdroji ve zvodni. Tomu nasvédcuje i fakt, Ze rudni téleso v lozisku ma deskovity tvar o mocnosti
3-18 metri a pruméru kolem 200 metrii. Deskovité rudni téleso je produktem miseni pomérné
statického slaného fluida a rychleji proudici uranonosné meteorické infiltrujici vody. Pravdépodobné
nckterd stara U-rudni télesa ve zvodni Shihongtan jsou oxidovana a louhovana slanou podzemni
vodou, protoze mnozstvi uranu v n€kterych podzemnich vodach (vzorky 4-9, 15-17) je vysoké (649—

10484 ng/l) (Min a kol. 2010).
6.2 Oblast lozisek v povodi Feky Shu, Kazachstan
6.2.1 Charakteristika oblasti povodi feky Shu

Reka Shu, s délkou 1186 km a plochou povodi 67 500 km?, je nejvétsi fiéni tok v hydrografické siti

patiici k artézské panvi Muiynkum-Betpakdala v jiznim Kazachstanu a sousednich tzemich
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Kyrgyzstanu. Zaznamenané dlouhodobé pritoky Reky Shu kolisaji v zavislosti na misté, nicméng

-1 -1

reprezentativni hodnoty jsou 56m®™ na hornim toku (Kurdai), 67 m’s™ u Tasotkel, a 31 m’s™*
u Ulanbel. Dlouhodoba data ukazuji extrémni rozdil teplot od +40 °C v 1été po -38 °C v zim¢. Roc¢ni
uhrn srazek se pohybuje od 150-250 mm v severni casti po 250-300 mm v jizni ¢asti, ackoliv
v nékterych letech dosahuje 400-500 mm. Studovand oblast je charakterizovana pfitomnosti
uranonosnych formaci hornin a rudnich lozisek, zasob hnédého uhli, graniti a vulkanitt, které
vykazuji zvySené koncentrace radionuklidi fad uranu a thoria a obsahuji vzacné prvky. Dvé velka
loziska uranu (Kurdai a Kamyshanovka) a uranovy priamyslovy zavod (Kara-Balta) se nachazeji
ve zkoumané oblasti. LoZisko U/Mo rud Kurdai, leZici severné od Reky Shu, bylo t&Zeno v obdobi
1954-1965. Odpady ve formé hald horninové hlusiny a povrchovych dold byly nasledné opustény na
nekolik desetileti. Lozisko Kamyshanovka lezi pii bfehu feky a nebylo dosud tézeno. Toto lozisko
uranu vzniklo jako vysledek filtrace podzemni a povrchové vody v materidlu s raselinou po redukci
organickymi latkami. Hydrometalurgicky zavod v Kara-Balta, asi 70 km jizn& od Reky Shu (na uzemi
Kyrgyzstanu), byl nejvétsi zafizeni na vyrobu uranovych koncentratii v byvalém Sovétském svazu.
Migrace radionuklidii z téchto mist k fece Shu pfedstavuji mozny zdroj kontaminace podzemnimi

a povrchovymi piitoky vzhledem k husté siti ptitoku feky protékajicich oblasti (Burkitbayev a kol.
2012).

6.2.2 Hodnoty aktivit 2*U a 2*U ve vodach feky Shu

Vzorky vod Burkitbayev a kol. odebirali ponejvice z feky Shu, v n€kolika pfipadech z jejich ptitoku
(Obr. 7.). Bezprostiedné po odbéru vzorkt byly okyseleny HNO3z nebo HCI na pH~2. Aktivita izotopu
uranu byla dale méfena spektrometrii alfa. Vody jsou dobie provzdusnéné s koncentraci rozpusténého
kysliku v rozmezi od 7.9 do 10.4 pg L. pH bylo vzdy mirné zasadité v rozsahu od 8,05 do 8,44.
Celkova koncentrace uranu stoupla po proudu z hodnoty ~8 pg L™ u vesnice Shortoba na ~30 pgL™
U mésta Shu (vzdalenost ~160 km). S nejvyssi koncentraci namefenou ve vzorku odebraném z nadrze
Tasotkel (vzorek 13). Celkova koncentrace uranu na tomto mistd (39 pgL™) byla p&tkrat vyssi nez
hodnoty naméfené proti proudu u Shortoba a Tokmak (vzorky 1-2). Nejvyssi koncentrace celkového
uranu ve zkoumané oblasti, 66 pglL™, byla nalezena ve vzorku vody z raseliny odebraného u loZiska
Kamyshanovka (vzorek 19), které vzniklo filtraci podzemni a povrchové vody v materidlech
s raSelinou diky redukci Sestimocného uranu na organickou hmotu. Nartst celkového mnozstvi
rozpusténych pevnych latek je doprovazen narGstem hydrogenuhli¢itanovych a siranovych ionti
ve vodé. Je znamo, Ze zvySeny obsah téchto iontd podporuje extrakci uranu z hornin v kontaktu

s vodou (Burkitbayev a kol. 2012).
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Obr. 7. Mapa povodi feky Shu s vyzna¢enymi misty odbéru vzork vody (Burkitbayev a kol. 2012).

Nerovnovaha mezi 2*U a *®U, vznikajici z pfirodni frakcionace izotopil, byla pouzita jako indikétor
vlivu tézby a Gpravy uranu na vodu feky Shu. Hodnoty nerovnovahy se pohybovaly v rozmezi od 1.63
do 1.22. Vzorky s vysokou koncentraci uranu jsou charakterizovany niz§imi hodnotami aktivit
24U/ (Tab. 2.). Nejvyssi poméry aktivit 2*U/*U (1.56-1.63) byly zjistény ve vzorcich vod
odebranych z horniho toku feky Shu v mistech Shortoba (vzorek 1) a Kishimshi (vzorek 2). Jasny
pokles mé&fenych pomérii aktivit 2*U/?**U je evidentni po proudu od Karasu (vzorek 6) s hodnotami
24U/7*U Kklesajicimi na ~1.3 a dale konstantnimi az do Tolebi (vzorek 16). Vyrazny pokles méfenych
pomgéra aktivit podél toho useku feky Shu, ktery zahrnuje uranova loziska a zanechané odpady, spolu
se vzrustajici celkovou koncentraci uranu, je povazovan za dikaz pfispéni technogenniho uranu,
migrujictho z mist antropogenné navySenych pfirozenych vyskytl a prirozenych vyskyti
radioaktivnich latek, lezicich ve studované oblasti. Nizky pomé&r 2*U/®U ~1,19 zjistény ve vzorku
vody odebraném z pfitoku feky Shu u loziska uranu Kamyshanovka, dodava jeste vétsi vahu

této interpretaci (Burkitbayev a kol. 2012).
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Tab. 2. Koncentrace a pomér aktivit zajmovych izotopt uranové fady ve vodach odebranych viece Shu
(Burkitbayev a kol. 2012).

Vzorek vody pomér aktivit 2*U/>8U koncentrace U v pg/I
expedice 2008
Shortoba (vzorek 1) 1,63 7,9
Kishimshi (vzorek 4) 1,64 8
Karasu (vzorek 6) 1,29 17,3
Kurdai (vzorek 9) 1,28 20,1
Betkainar (vzorek 11) 1,24 24,4
Kainar (vzorek 12) 1,31 25,4
Tasotkel - vodni nadrz(vzorek 13) 1,32 39,2
Enbecshi (vzorek 14) 1,34 26,5
Novii Put (vzorek 15) 1,32 26
Tolebi (vzorek 16) 1,3 31,4
Aksu (vzorek 17) 1,36 38,1

expedice 2009

Tokmak (vzorek 4) 1,56 9,2

Shortoba (vzorek 3) 1,47 9,2

Kishimshi (vzorek 5) 1,59 9,6

Milyanfan (vzorek 7) 1,33 14,5

Kurdai (vzorek 8) 1,31 17,5

Kasyk (vzorek 10) 1,22 19,1

pfitok Shu u loZiska Kamyshanovka (vzorek 18) 1,19 43,6
raselina u loZiska Kamyshanovka (vzorek 19) 1,14 65,9
pfitok Shu u Karasu (vzorek 20) 1,41 14,6

6.3 Lozisko Nopal L., Sierra Pefia Blanca, Mexiko
6.3.1 Charakteristika oblasti loziska Nopal 1.

Metody stopovace “**U/**U a jiné byly aplikovany na tok podzemni vody a transport radionuklidt
U loziska uranu Nopal I. Oblast byla pfedmétem prizkumu a tézby uranu v 70. letech. Pozdéji bylo
toto lozisko Siroce studovano jako analog pro hodnoceni osudu vyhotelého paliva a s nim spojenych
Stépnych produktd v geologickém tlozisti ve frakturovaném tufu nad hladinou podzemni vody.
Lozisko piedstavuje prostfedi podobné navrhovanému ulozisti v Yucca Mountain v USA z téchto
hledisek: 1. klimaticky—semiaridni az aridni oblast, 2. strukturné — ¢asti hrastovych struktur
V terciérnich ryolitovych tufech na karbonatovych hornindch, 3. hydrologicky — umisténi v oxida¢nim
prostiedi v nenasycené zoné€, 200 m nebo vice nad hladinou podzemni vody se zhruba podobnym
chemismem, a 4. chemicky, protoze alterace primarniho uraninitu na sekundarni mineraly U
na lozisku Nopal I mize byt podobna osudu uranovych palivovych ty¢i v geologickém ulozisti. Tato
méfeni, véetnd nerovnovahy 2°U-?*Pu, jsou pouzita k vymezeni recentniho transportu radionuklidi

a hydrologickych procesti v podzemni vod¢é na tomto misté. Rychlost proudéni vody v saturované
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z6n¢ je nizka a pohybuje se kolem ~10m/rok. To poskytuje jedine¢nou piilezitost sledovat transport
nuklidi uranové tfady ve tfech rozmérech od dobie definovaného zdroje, a sice rudniho télesa

(Goldstein a kol. 2010).
6.3.2 Hodnoty aktivit 2*U a **®*U ve vodach loziska Nopal 1.

Vody z nasycené i nenasycené zony byly odebrany z 12 vrtil pobliz loziska uranu Nopal I. Cést z nich
je lokalizovana ptimo v systému Stol tohoto loziska. Vzorky pro analyzy fady U byly filtrovany (filtr
0.20 nebo 0.45 um) po odbéru a okyseleny na pH 1-2 vysoce Cistou kyselinou dusi¢nou
pro dlouhodobé skladovani, posléze analyzovany na multistatickém hmotnostnim spektrometru znacky
GV Sector 54. Obecné je celkovy rozsah poméra aktivit 2*U/*U v nesaturované zoné (1 az 3)
podobny jako v saturované (1 az 2) (Tab. 3.). Pfedni ¢ast Stoly, vyrazené piimo v loZisku, ma pomér
aktivit 2*U/?®U blizky jedné a vyssi obsahy U, coz indikuje rozpou§téni horniny v sekularni
rovnovaze. Vzorky ze zadni ¢ést Stoly mimo lozisko jsou charakteristické vysokymi pomeéry aktivit
24U/PU 2 az 5 a proménlivou koncentraci U, coz indikuje vysoky podil slozky dotované alfa
odrazem. Koneéné stiedni ¢ast $toly (na rozhrani loziska a okolnich hornin) predstavuje smés téchto
dvou koncovych clenti. Muze byt pfitomna i zavislost na sezéné, nebot vzorky odebrané v
monzunovém obdobi (Servenec-prosinec) maji spise vyssi 2*U/®U nez vzorky odebrané v obdobi

sucha (leden-cerven) (Goldstein a kol. 2010).

Tab. 3. Koncentrace a pomér aktivit zajmovych izotopti uranové fady ve vodach odebranych v dole na
lozisku Nopal I. (Goldstein a kol. 2010).

Vzorek vody Oznadeni pomér aktivit 2*U/>®U  koncentrace U v pg/!
z nesaturované zény
1 AS-5 2,856 5,734
2 030701-01 2,051 10,4
3 030701-05 1,023 13,01
4 AS-1 1,06 68,46
5 AS-2 0,939 36,92
6 030701-04 0,92 16,49
7 AS-3 1,177 4,035
8 030701-03 1,173 26,96
9 AS-4 2,207 2,872
10 030701-02 2,588 1,201

ze saturované zény
11 AS-6 1,183 2,528
12 030701-06 2,035 5,711
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6.4 LozZisko San Marcos, Chihuahua, Mexiko
6.4.1 Charakteristika tdolni oblasti loziska San Marcos

Hlavni topografické vyvysSeniny se nachazeji v zapadni casti oblasti (Obr. 8. a 9.). Podnebi je
semiaridni, charakteristické dlouhymi teplymi obdobimi pferuSovanymi kratkymi obdobimi destt
S ptilezitostnymi silnymi boufemi. Stavy toku obcasnych vodote¢i tedy zavisi na intenzité¢ deste.
Primérny ro¢ni thrn srazek v roce 2009 byl 340 mm. Podklad vyvfelych hornin se na zapadé panve
rozklada od severu k jihu, ale ve vychodni Casti je pferusen ficnimi sedimenty s jilovymi coCkami.
Odkryté horniny ptekryvaji kiidové a terciérni vulkanity. Nad jednotkou Penas Azules v JV casti tidoli
jsou bazalty. Topograficky raz reprezentuji kopce a nahorni ploSiny Se strmymi sténami a mirnymi
svahy. Ignimbrity tvoii ploiny, zatimco tufy a sedimenty tvofi kopce. Ri¢ni uloZeniny jsou mocné
pfes 220 m a pod nimi je horizont jilovych ¢ocek mocnych 2—60 m. Jilovy horizont, ktery byl z
vyvySenych oblasti erodovan, se povazuje za past pro uranylové ionty. Nepropustnd vrstva
zpevnénych sedimentl se vyskytuje nékolik metri pod povrchem aluvidlniho véjife a misty vystupuje

na povrch (Montufar a kol. 2012).
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Obr. 8. Mapa feky San Marcos s vyzna¢enymi misty odbéru vzorkd vod (Monttfar a kol. 2012)
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Obr. 9. Profil louziskovou oblasti San Marcos (Montafar a kol. 2012).

6.4.2 Hodnoty aktivit >*U a ?*U ve vodach v oblasti loZiska San Marcos

Analyzu vody provadéli Montafar a kol. (2012) po tfi obdobi: v kvétnu a listopadu 2009 a dubnu
2010. Vzorky byly odebrany do plastovych nadob a uchovany v ledu, v laboratofi okyseleny HNO;
na pH <2 a pak uchovany pii 4 °C. Vé&tSina povrchovych vod byla po odbéru €ird, nicméné mozné
hrubé suspendované ¢astice byly odstranény 20um filtrem. Aktivity uranu byly stanoveny pomoci
scintilaéniho detektoru PERALS, model 8100AB of Ordela Inc. (Escobar a kol. 1998). Rozdily v
aktivitach izotopt fady **U jsou zptsobeny zménami chemismu vody pii interakci voda-hornina.
Vysledky téchto hodnoceni poskytuji informaci o fadovych hodnotach parametrti charakterizujicich
transport izotopt fady *°U v této oblasti, podobné jako u loziska Pefia Blanca. Voda postupuje rychle
v obCasnych tocich v prvni ¢asti udoli, pficemz unasi U k ptfehradé a niz§im ¢astem udoli. V obdobi
vyvoje fi¢niho udoli tento proces zpisobil vznik zon s vysokym obsahem U v jilovitych vrstvach a na
dné tehdejsich jezer. V oblasti San Marcos byl zjistén obsah U az 623 pg/l. Hodnoty v praci Montafara
a kol. ale lezi mezi 1,0 a 7,2 ug/l (Tab. 4.). Obsah U v nasycené zoné je vyS$i nez v nenasycené. To
mize byt vysvétleno primérnou rychlosti toku vody v nesaturované zon¢, ktera je 20x vyssi nez v
saturované. Nejvyssi hodnota (7,2 pg/l) V podzemni vodé ze studny ¢&. 15, pochazi z kvartérni
aluvialni zvodné, v nadlozi ryoliti a vapenct, nebo jen ryoliti. Voda ma mnohem vys$si koncentraci U
v obdobich sucha, coz je pravdépodobné zpiisobeno vys§im vyparem. Voda v prehradé ma nejnizsi
obsah U, coz je vysvétleno dominantnim ptispévkem deStové vody. Lze pozorovat, Ze pomér aktivit
24U/8U je v rozmezi 1-8. Tento interval je $ir$i nez u loziska Nopal I, kde hodnoty nepiekraduji 6.
Nicméné v podzemni vodé v aluviu se souc¢asny pomér aktivit pohybuje od 2,35 do 6,40, s odlehlou

hodnotou 18 v jediném vzorku ze studné nejdale od loziska U (Monttfar a kol. 2012).
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Tab. 4. Koncentrace a pomér aktivit zajmovych izotopt uranové fady ve vodach
odebranych Vv dole na lozisku San Marcos (Montufar a kol. 2012)

Vzorekvody U, pg/l 2U/2%0 U, pg/l 2U/2%U U, pg/l 2*u/PRu

obdobi  5/2009 12/2009 4/2010

3 2,8 2,8

4 3,8 1,9 3,2 1,3

6 1,4 1,9

9 1 1,6 1,5 1,1 1,6 2,8
10 1,8 3,6 1,6 7,3
11 6,7 3,2 7,1 3,2
12 4,4 5,5 1,2 18 7,1 3,2
13 5,5 2,6 4,4 2,3

14 4,9 6,3 0,14 2,6 7,5 2,5
15 7,3 2,7 4,8 6,4 5 4,6
16 1,5 1,7 2,2 1 1,8 1,3
17 4,7 5,6 3,5 2,4 4,3 2,6
18 2,5 4,6 3,7 3,2

19 1,6 2,3

20 1,8 2,3 3,2 1,5
21 4,1 4,1 5,3 1,2

7. DISKUZE

Z predstavenych dat je ziejmé, Ze izotopicky pomér *U/*PU kolisa ve znatné $irokych mezich;
p y J ) pICKy p y

vétSinou dosahuje hodnot >1, ale nejsou vyjimkou ani hodnoty mensi nez 1.

Poméry 2*U/?U ve vétsing vzorktl vod vykazuji nerovnovazné hodnoty (>1,10 nebo <0,90). Vysoké
poméry (>2) mohou byt zptisobeny vys§im podilem louzitelného uranu zpisobenym alfa odrazem
24U, Z poméru aktivit 2*U/**U mensich nez 1 vyplyvé intenzivni rozpousténi v oxidaénim prostiedi,

stirajici ucinky alfa odrazu (Min a kol. 2010).

Pro srovnani rozdilii izotopického poméru **U/*U ve vodach v okoli U-lozisek a mimo U-loZiska
byly vytvoteny histogramy ¢etnosti poméru aktivit (Obr. 10. a 11.). K vytvofeni prvniho pro hodnoty
poméru izotopti uranu mimo uranova loziska byla pouzita data z praci Chabaux, Riotte (1999),
citované v kapitole 5.2 a dale Chabaux a kol. (2003), v niz uvadi data odebrana z vyznamnych
sveétovych toki (pfiloha I.). Druhému, histogramu hodnot poméri izotopd uranu v blizkosti uranovych
lozisek, poslouzila data z kapitoly 6.1 a 6.2, doplnéna o méteni v oblasti Pocos de Caldas v Brazilii
z prace Miekeley a kol. (1992). Data byla dale zakladn¢ statisticky zhodnocena (Tab. 5.); primarni

data extrahovana z uvedenych publikaci jsou shrnuta v Ptiloze 1.

Pomér v blizkosti lozisek a mimo tyto oblasti se v zasadé 1isi. Mimo loZiskové oblasti je patrny trend

velmi nizkych poméri bliZici se 1. Priibéh prolozené kiivky vykazuje strméjsi lognormalni rozdéleni
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oproti kiivce prolozené histogramem hodnot poméri izotopd uranu v blizkosti uranovych lozisek.
| kdyz mohou v takovych oblastech panovat stejné klimaticko geologické podminky jako v blizkosti
lozisek, dominantn¢ se na dotaci vody uranem podili vymyvani zvétralinovych horizonti, kde jsou oba
zajmové izotopy vyrazn€¢ exponovany oxida¢nim podminkdm. Zde pak mulze dochazet
ke kompletnimu vyluhu uranu, jehoz pomér se pohybuje kolem 1, a tak i ke stirani u¢inku alfa-odrazu
24U, Tento jev je dolozen i vyskytem vod se zvySenymi koncentracemi uranu, coZ pravé hovoii i
0 jeho dokonalejSim rozpousténi v piipadé bohatého rudniho materialu vystaveného zvétravacim
podminkam.

Histogram hodnot poméru izotopu uranu mimo uranova loziska
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Obr. 10. RozloZeni namétenych poméra aktivit v fekach mimo oblasti uranovych lozisek. Data pfevzata z praci
Chabaux a Riotte (1999) a Chabaux a kol. (2003).
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Tab. 5. Zakladni statistické udaje hodnoceného souboru dat izotopickych poméra 2*U/%U

Ndat Prdmér Median Min  Max Spodni Horni Rozptyl Sm. odch.

kvartil  kvartil
mimo loziska U 90 1,230 1,147 0,963 3,140 0,985 1,318 0,123 0,351

v blizkosti U-lozisek 103 1,518 1,410 0,920 2,850 1,230 1,670 0,166 0,408

Odklon od rovnovahy je do zna¢né miry uren stupném zvétrani pudy. V fekach, kde probiha
intenzivni zvétravani, se pomér aktivit *U/?®U bliZi rovnovazné hodnoté 1. Oproti tomu v mistech,
kde je louzeni méné¢ dominantni, jako v aridnich oblastech, pomér aktivit obecné vykazuje vyssi
hodnoty, odrazejici relativni vyznam frakcionace alfa-odrazy oproti uplnému rozpousténi uranu.
Naopak pomér aktivit 2*U/”®U ve vodach v blizkosti uranovych rud, které nebyly vystaveny
vyznamnému oxidacnimu louzeni za posledni milién let, je blizky jednotce, odrazejici sekularni
rovnovahu v uranové rude. Celkovym rozpousténim takovychto pevnych fazi ptirodni vodou nebo

v disledku tézebni a upravnické cCinnosti (napf. vyluhovani z nové zalozenych hald) vznikaji

kontaminované povrchové vody s **U/*®U ~1, jak upozornil ve své praci Burkitbayev a kol. (2012).

Za snizenymi pomé&ry v bezprostiedni blizkosti lozisek v piipadé jejich roztézeni i zazemi uranového
upravarenstvi, tedy Cist€ antropogennimi zasahy, stoji opét exponovani velkého povrchu ¢astic
oxidaci. Dale od zdroje a zasahu po proudu vodote¢i, odvodiujicich loZziskovou oblast, pak sledujeme
trendy nartistu poméru aktivit 2*U/?**U v ptipadé, kdy neprobiha vyrazngjsi oxidaéni zvétravani. Tato
zavislost vychazi z predpokladu, ze dochazi dynamikou proudu toku ke konstantnimu nartstu velkého
mnozstvi nové obnazenych neoxidovanych mineralnich fazi, jez dominantn& uvoliuji do roztoku ‘U
alfa odrazem. Vysledné zvySené poméry mohou byt dal§imi pfispévky vod dale vystaveny naslednym

zménam s postupné se meénicimi hydrogeologickymi podminkami.

8. ZAVER

Studium poméru **U/?*U mize byt prosp&iné nejen pro datovani kvartérnich sedimentii na bazi
CaCOg, ale ukazuje se, Ze je i vhodnym nastrojem vyzkumu v loZiskové, environmentalni geologii a
hydrogeologii. Ziskana data a vysledky studia poméru **U/***U mohou byt G¢innym indikatorem
vlivu antropogenni ¢innosti v oblasti lozisek uranu. Jeho vyznam nabyva na vaznosti v piipadé
hustsiho zalidnéni daného regionu, vyuzitim ptdniho fondu nebo vody pro potieby obyvatelstva. Dale

1ze ziskat cenné informace pro planovani vystavby ulozisté vyhotelého jaderné¢ho paliva.

Rozdil v pomérech izotopti mezi kontaminovanou a okolni vodou V blizkosti lozisek uranu mize byt
vyuzit k identifikaci zdroje uranu a vyhodnoceni pfispévku technogenniho uranu k celkové

koncentraci.

21



9. POUZITA LITERATURA

Bourdon B., Turner S., Henderson G.M., Lundstrom C.C. (2003): Introduction to U-series
Geochemistry. In: Uranium-Series Geochemistry. Ed: Bourdon B., Henderson G.M., Lundstrom C.C.,
Turner S.P. Reviews in Mineralogy & Geochemistry, 52. The Mineralogical Society of America,
Washington DC. str. 1-21

Brennecka G. A., Borg L. E., Hutcheon I. D., Sharp M. A., Anbar A. D., 2010. Natural variations
in uranium isotope ratios of uranium ore concentrates: Understanding the 2**U/**U fractionation
mechanism. Earth and Planetary Science Letters, 291(1-4): 228-233.

Burkitbayev M., Matveyeva I., Nazarkulova S., Uralbekov B., Vintré L. L., 2012. Uranium series
radionuclides in surface waters from the Shu river (Kazakhstan). Journal of Environmental
Monitoring, 14: 1190-1195

Durrance E.M., Horwood E., 1986. Radioaktivity in geology - principles and applications. Market
Cross House, Chichester, 441 str.

Escobar G., Tomé V., Lozano J.C., Sanchez M., 1998. Extractive procedure for uranium determination

in water samples by liquid scintillation counting. Appl. Radiat. Isotop, 49(7): 875-883.

Goldstein S., Fattah A. A., Murrell M., Dobson P., Norman D., Amato R., Nunn A.J., 2010. Uranium-
Series Constraints on Radionuclide Transport and Groundwater Flow at the Nopal | Uranium Deposit,
Sierra Pefia Blanca, Mexico. Environ. Sci. Technol., 44(5): 1579-1586.

Henderson G. M., Onions R. K., 1995. **U/**®U ratios in quaternary planktonic foraminifera.
Geochimica et Cosmochimica Acta, 59(22): 4685-4694.

Chabaux F., Riotte J., 1999. #*U/*®U activity ratios in freshwaters as tracers of hydrological
processes: the Strengbach watershed (Vosges, France). Geochimica et Cosmochimica Acta, 63(9):
1263-1275.

Chabaux F., Riotte J. and Dequincey O., 2003. U-Th-Ra Fractionation During Weathering and River
Transport.. In: Uranium-Series Geochemistry. Ed: Bourdon B., Henderson G.M., Lundstrom C.C.,
Turner S.P. Reviews in Mineralogy & Geochemistry, 52. The Mineralogical Society of America,
Washington DC. str. 533-576

22



Jarka P., 1993. Uran-polymetalickd mineralizace Jéanské Zzily, Piibram-Biezové Hory, CR: Alfa-
spektrometrické stanoveni radionuklidii. MS diplomova prace, UGMNZ PiF UK, Praha, 45 str., 4 piil.

Jelinek E, Kosler J, Pacesova M., 1997. Zdklady izotopové geologie a geochronologie — radigenni
izotopy. Karolinum, Praha, 115 str.

Kigoshi K. 1971. Alpha-recoil thorium-234: dissolution into water and the uranium-234/uranium-238
disequilibrium in nature. Science 173: 47-48.

Majer V., 1981. Ziklady jaderné chemie, SNTL, Praha, 612 str.

Miekeley N., Linsalata P., Osmond J.K., 1992. Uranium and thorium isotopes in groundwaters from
the Osamu Utsumi mine and Morro do Ferro natural analogue sites, Pogos de Caldas, Brazil. Journal

of Geochemical Exploration, 45(1-3): 345-363.

Min M., Peng X., Qiao H., 2010. Uranium-series disequilibria in the groundwater of the Shihongtan
sandstone-hosted uranium deposit, NW China. http://paper.edu.cn, 12 str.

Montufar J.C., Cortés M.R., Cortés I. A. Valdez S.E., Octavio Garza R.H., Ronquillo D.P., Peraza
E.H., Villalobos M.R., Cabrera M.E., 2012. Uranium-series isotopes transport in surface, vadose and
ground waters at San Marcos uranium bearing basin, Chihuahua, Mexico. Applied Geochemistry 27:
1111-1122.

Osmond J.I., Cowart J.B., Ivanovich M., 1983.Uranium Isotopic Disequilibrium in Ground Water
as an Indicator of Anomalies. The International Journal of Applied Radiation and Isotopes, 34(1):
283-308.

Richards D.A., Dorale J.A., 2003. Uranium-series Chronology and Environmental Applications
of Speleothems. In: Uranium-Series Geochemistry. Ed: Bourdon B., Henderson G.M., Lundstrom
C.C., Turner S.P. Reviews in Mineralogy & Geochemistry, 52. The Mineralogical Society of America,
Washington DC. str. 407-460

Wedepohl K.H., 1995. The composition of the continental crust. Geochim Cosmochim Acta, 59(7):
1217-1239.

23



Ziméak J., Zelenka J., Stelcl, I., 2003. Prirozend radioaktivita horninového prostiedi v jeskynich

Slovenske republiky. Vydavatelstvi Univerzita Palackého, Olomouc. 82 str.

24



