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Factors controlling concentrations and activity ratios of radium isotopes in groundwaters.

Abstract. Factors controlling concentration and activity ratios of radium isotopes in
groundwaters are presented. The influence of lithology, hydrological conditions and chemical
composition of groundwaters on radium content is discussed. Based on simple model of
adsorption/desorption processes in the rock-water system, the numerical model of evolution of
radium isotopes content was developed using Monte-Carlo (MC) method. Assuming that the
waters are of similar age and occur under similar conditions, one can state that concentra-
tions of radium isotopes are the highest in Na-Cl type waters, intermediate in waters with pre-

dominant carbonate mineralization, and the lowest in sulfate-type waters. In water with

predominant Na-Cl mineralization the *

whereas in sulfate waters this relation is inverse.

Ra concentration should be higher than that of ***Ra,
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Wystepowanie izotopow radu **Ra, ***Ra i ***Ra oraz
wzajemne stosunki ich aktywnosci w wodach podziem-
nych sa przedmiotem zainteresowania badaczy z ré6znych
dziedzin nauki: hydrogeologii, fizyki, geochemii. I tak np.
Moore (2007), opierajac si¢ na analizie wynikéw pomiaru
stosunku aktywnosci “°Ra/***Ra w wodach podziemnych
Florydy, wyznaczyt strefy mieszania wody powierzchnio-
wej z woda podziemna oraz kierunki przeplywéw w tym
regionie. King i inni (1982) stwierdzili, ze istnieje dobra
liniowa korelacja pomiedzy log(mRa) i log(*‘Ra) w
wodach podziemnych wystepujacych w regionach Pie-
mont i Coastal Plain potudniowej Karoliny w USA oraz ze
$rednie wartoéci stosunkéw aktywnosci *°Ra/***Ra w
wodach podziemnych sg prawie odpowiednio réwne $red-
nim wartoéciom stosunku aktywnosci “*U/**Th skat
wodonosnych w tych rejonach. Dukat & Kuehl (1995),
badajac zmiany stosunkéw aktywnosci “**Ra/***Ra w osa-
dach, wyznaczyli predko$¢ podnoszenia si¢ dna szelfu
kontynentalnego w Amazonce. Krishnaswami i inni
(1982), na podstawie badan st¢zenia izotopéw radu w
wodach wystegpujacych w regionie Connecticut, zbudowali
model procesow wplywajacych na zawarto$ci izotopow
radu w wodzie i stwierdzili, ze wartosci wspotczynnika
adsorpcji izotopodw radu z wody do osadu (k) sa znacznie
wigksze niz warto$ci wspolczynnika desorpcji (ky) tych
izotopow ze skat do wody oraz, ze wartosci k,, wahaja sie w
przedziale od stalej rozpadu ***Ra do statej rozpadu ***Ra
(MRa-22s < ks < Aranz4). Na podstawie analizy odrzutu jadro-
wego i wymiany jonowej Davidson & Dickson (1986)
wyznaczyli graniczne warto$ci stosunkow aktywnosci
pomigdzy poszczegolnymi izotopami radu wystgpujacymi
w wodach podziemnych Webster i inni (1995), opierajac
si¢ na modelu wymlany pomlqdzy jonami sodu wyste-
pujacymi w wodzie i jonami radu z powierzchni skaty,
stwierdzili, ze zawarto$¢ izotopdw radu w wodzie wzrasta
wraz z zasoleniem. Zaobserwowano réwniez podwyzsze-
nie stezenia izotopéw radu w solankach towarzyszacych
ztozom ropy i gazu ziemnego (Rajaretnam & Spitz, 2000).
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W Polsce, w Goérnoslaskim Zaglgbiu Weglowym
(GZW) wystepuja dwa typy solanki, okreslane jako A i B
(Tomza, 1991). Zasadnicza r6znica migdzy nimi polega na
tym, ze w wodzie typu A stezenie jondw baru jest wysokie
i wynosi okoto 2000 mg/1 przy jednoczesnym braku jondw
siarczanowych, natomiast w wodzie typu B sytuacja jest
odwrotna. Zawarto$¢ izotopow radu w wodzie typu A zwy-
kle jest wysoka (od kilku do kilkuset Bq/l), a stosunek
aktywnosci *°Ra/***Ra jest wiekszy niz 1. W wodzie typu
B zawartos¢ izotopdw radu jest znacznie nizsza (od kilku
dziesiatych do kilku Bg/l), a stosunek aktywnosci
*?Ra/**"Ra jest mniejszy niz 1 (Pluta & Tomza, 1988; Tom-
za, 1991). W tabeli 1 przedstawiono, za Chatlupnikiem
(2004), s$rednie stgzenia gltdéwnych jondéw wod kopalnia-
nych typu A i B na obszarze GZW oraz aktywnosci izoto-

Tab. 1. Srednie stezenia gléwnych jonéw oraz aktywnosci izo-
topow radu w wodach kopalnianych typu A i B wystepujacych
w Gornoslaskim Zaglebiu Weglowym (Chatupnik, 2004)
Table 1. Average concentrations of major ions and specific activi-
ties of radium isotopes in mine waters of A and B types occurring
in the Upper Silesia Coal Basin (Chatupnik, 2004)

Woda typu A Woda typu B
Water of A type Water of B type
Srednie stezenia gtownych jonéw [mg/l]
Average concentrations of major ions
Na® 34720 28050
Ca’' 6500 1840
Mg* 3750 1980
Ba®" 1480 brak /no
Cr 77350 50380
Nl brak /no 2140
HCO;™ 2,0 3,5
Suma / Sum 124370 85350
Aktywnosci izotopow radu
Specific activities of radium isotopes
°Ra [Bq/l] 62,8 3.4
28Ra [Bq/l] 34,7 5.1
“*Ra/”**Ra 1,8 0,7
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péw **°Ra i ***Ra. Z danych wynika, ze mineralizacja oraz
zawartosci izotopow radu w wodzie typu A (bez jonow
siarczanowych) sg znacznie wyzsze niz wartosci tych para-
metréw w wodzie typu B. Na podstawie analizy wynikow
pomiardéw wod kopalnianych GZW oraz bilansu zawarto-
$ci izotopow radu stwierdzono, ze zmiany stosunku aktyw-
nosci izotopéw radu w wodach kopalnianych sa
spowodowane obecnoscia w nich jonéw baru (Chatupnik,
2004).

W niniejszej pracy przedstawiono nastgpujace zagad-

nienia:

O czynniki wptywajace na zawartosci izotopoéw radu
**Ra, *Ra i 'Ra oraz wzajemne stosunki ich
aktywnos$ci w wodach podziemnych;

0 modelowanie proceséw wplywajacych na izotopy
radu w wodach podziemnych;

1 obliczenie aktywnos$ci wlasciwych izotopoéw radu
(***Ra, *Ra i **'Ra) oraz wzajemnych stosunkow
ich aktywno$ci w wodach, przy réznych parame-
trach proces6w adsorpcji/desorpcji metoda Mon-
te-Carlo (MC);

0 poréwnanie i interpretacj¢ zawartosci izotopow radu
obliczonych teoretycznie i zmierzonych dla wod
mineralnych o r6znym sktadzie chemicznym.

Czynniki wplywajace na wystegpowanie izotopow radu
w wodach podziemnych

Wzrost zawartos$ci izotopow radu w wodzie powodo-
wany jest wystgpowaniem nastgpujacych procesow:
wymywania izotopow radu ze skal wodonosnych, rozpa-
du prekursoréw (izotopdw toru) zawartych w wodzie,
odrzutu jadrowego (efekt Szlilarda-Chalmersa) w odnie-
sieniu do izotopoéw znajdujacych si¢ blisko granicy
woda—skata. Natomiast obnizenie zawartosci izotopow
radu jest wynikiem ich wytracania z wody na powierzch-
ni¢ skaly oraz rozpadu tych izotopow. Zmiang liczby
jader izotopu radu (N) w wodzie w jednostce czasu mozna
opisac¢ nastgpujacym rownaniem (Krishnaswami i in., 1982):

CZ—];[ =a+k, -C -k, N—-AN-=

=atky -Cp = (kg +MN (M

gdzie:
a — czynnik opisujacy odrzut jadrowy, charakteryzuje si¢
prawdopodobienstwem przejscia jadra radu do wody
po rozpadzie prekursora znajdujacego si¢ w skale w
momencie rozpadu, fizycznie jest to liczba jader radu
przechodzacych ze skaty do wody na skutek odrzutu
jadrowego zachodzacego przy rozpadach jader pre-
kursora w jednostce objgtosci na jednostke czasu;
t — czas retencji wody w obrebie skal;
kas, kag — odpowiednie wspotczynniki desorpcji i adsorpcji izo-
topu radu ze skaty do wody i odwrotnie;
— stata rozpadu rozpatrywanego izotopu;
s — ilo$¢ atomow radu w jednostce objgtosci skaly przy
granicy woda—skata.

a >

Z réwnania (1) wynika, ze wspotczynniki adsorpcji
idesorpcji powinny by¢ wyrazone w takiej samej jednostce
jak stata rozpadu (1/s), a zatem maja one charakter prawdo-
podobienstwa. Takie podej$cie pozwala rozwiazywaé row-
nanie (1) metoda Monte-Carlo (Kalos & Whitlock), o czym
bedzie mowa w nastgpnym paragrafie.
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Rozwiazaniem analitycznym rownania (1) jest funkcja:

+k, +C
_ a . d\+)\’ os (l_e—(kad+7\.)t) (2)
ad

Aktywno$¢ (4) otrzymuje sig¢ po pomnozeniu obu stron
rownania (2) przez stala rozpadu:
a+k, -C,

A=kt o (- et 3
) (1-e ) ©)

Ze wzordw (2)1(3) wynika, ze aktywnos¢ danego izo-
topu w wodzie podziemnej zalezy od odrzutu jadrowego,
zawartosci tego izotopu w skatach, wspotczynnikow
desorpcji i adsorpcji, statej rozpadu i czasu retencji wody
w skatach wodonos$nych. Dla wéd zalegajacych na wigk-
szych glebokosciach czas retencji moze by¢ bardzo dtugi
w porownaniu z okresami potrozpadu i przebywania izo-
topéw radu w wodzie (k,, — duzy), a wtedy czynnik w
nawiasic we wzorze (3) dazy do jednosci i stosunek
aktywnosci izotopdéw radu moze by¢é wyrazony nastg-
pujacym wzorem (np. dla izotopow **°Ra i ***Ra):

A )\’Ra7226 (aRa7226 + kds C237226 )/ (kad + }\’Ra7226 )

Ra-226 — S (4)
A A o225 (gy oo J"kdsCoRsa_zzg ) (K + Ay )

Ra-228

Jak wskazuja wzory, w wodach podziemnych o dtugim
czasie retencji stosunek aktywnosci izotopow radu zalezy
nie tylko od parametréw rozpadu, ale rowniez od parame-
trow zwigzanych z odrzutem jadrowym kazdego izotopu
oraz od wspotczynnikéw desorpcji/adsorpcji. W dalszej
czgséci artykutu przedstawiono wpltyw poszczegolnych
czynnikéw na zawarto$¢ izotopow radu w wodach.

Odrzut jadrowy. Srednia energia kinetyczna czastek
alfa emitowanych z rozpadu alfa od izotopu®*U do **’Ra
wynosi okoto 4,5 MeV a od izotopu ***Th okoto 4 MeV
(Browne & Firestone, 1986). Zgodnie z prawem zachowa-
nia pedu, powstale jadro zostaje odrzucone w kierunku
przeciwnym do kierunku wylotu czastki alfa. Energia
przejmowana przez jadro wynosi §rednio 75 keV w przy-
padku szeregu uranowego i okoto 70 keV dla izotopu “**Ra,
energia ta jest parg rzedow wielkosci wigksza od przecigt-
nej energii wigzan chemicznych. Powoduje to, ze jadro
powstalego izotopu zrywa wigzania chemiczne i prze-
mieszcza si¢ na pewna odlegto$¢ od miejsca, w ktorym
znajdowato si¢ przed rozpadem. Przecigtna dlu%oéé prze-
mieszczenia wynosi okoto 10”7 m w wodzie i 10~ m w ska-
le (Kigoshi, 1971).

Rycina 1, przedstawiajaca poczatkowe fragmenty
schematu rozpadu szeregu uranowego i torowego, pokazu-
je, ze w szeregu uranowym izotop “*°Ra znajduje si¢ na
szostym miejscu i jest produkowany z ***U w wyniku
trzech rozpadow alfa. W szeregu torowym “**Ra i **Ra sa
odpowiednio na miejscu drugim i piatym, a ich produkcja
wymaga odpowiednio jednego i dwoch rozpadow alfa.
Poniewaz odrzut jadra po kazdym rozpadzie ma charakter
izotropowy, najwigksze prawdopodobienstwo przejscia
z fazy statej (skata) do fazy cieklej (woda) poprzez odrzut
jadrowy bedzie wykazywat **°Ra (3 rozpady alfa), a naj-
mniejsze ***Ra (1 rozpad alfa).

Litologia. Zawarto$¢ naturalnych pierwiastkow pro-
mieniotworczych w wodach podziemnych zalezy przede
wszystkim od promieniotworczosci skat zbiornikowych,
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Ryc. 1. Poczatkowe fragmenty schematu rozpadu szeregu uranowego (**U) i torowego ( >**Th)
Fig. 1. The initial parts of decay schemes of uranium and thorium series

tektoniki 1 czasu retencji wody w skale. Predkos¢
przeptywu wody podziemnej waha si¢ od okoto 0,05 do
1 m/dzien, a okresy potrozpadu ***Ra i ***Ra wynosza odpo-
wiednio 5,75 lat i 1620 lat. Mozna wiec sadzi¢, ze ***Ra
mogltby migrowaé niedaleko od miejsca swego powstania,
tak wigc jego zawartosci w wodzie s3 Scisle zwiazane
z litologia. Pozwala to wyjasni¢, dlaczego w skatach
weglanowych, takich jak wapien czy dolomit, zawartosci
**Ra w wodach sa znikome i siggaja kilku mBq/l (Michel,
1988). Niewielkie stezenie tego izotopu obserwuje si¢ row-
niez w wodach wystgpujacych w skatach metamorficz-
nych, przekrystalizowanych zasadowych, jak gnejsy,
bazalty, gabro itp. Natomiast mozna si¢ spodziewac, ze
zawarto$ci “*Ra beda znacznie wyzsze w przypadku wod
wystepujacych w obrgbie takich skat jak zwietrzate grani-
toidy, piaskowce ilaste i muly, ktére maja wysokie zawar-
tosci toru (Lauria i in., 2005).

Izotop **°Ra, zajmujacy szoste miejsce W szeregu ura-
nowym, powstaje po trzech rozpadach alfa i posiada sto-
sunkowo dtugi okres poétrozpadu. Z tego wzgledu relacja
pomigdzy jego zawartoscia w wodzie a litologia jest mniej
wyrazna. Izotop ten jest powszechnie spotykany we
wszystkich wodach podziemnych, jednak w tych wystg-
pujacych w obrgbie skat wapiennych czy dolomitowych
jego zawarto$ci sa mate i siggaja do kilku do kilkunastu
mBgq/l (Michel, 1988). Zawartosci “*°Ra i ***Ra zwykle sa
powiazane ze soba i najczesciej matym ilosciom ***Ra
towarzysza niewielkie ilosci “*’Ra (i odwrotnie). Tak wiec
w wodach wystepujacych w obrebie skal weglanowych
i metamorficznych zawarto$¢ izotopoéw radu jest nieznacz-
na. W wodach wystepujacych w zwietrzatych skatach
pochodzenia magmowego, piaskowcach ilastych i w solan-
kach zawartos¢ ta jest zwykle znacznie wyzsza.

Sklad chemiczny. Ten wazny czynnik wptywa nie tyl-
ko na zawartoS$ci izotopow, ale rowniez na wzajemne sto-
sunki ich aktywnosci. Jak opisano we wstepie, w solankach
wystepujacych w obrgbie GZW $rednie zawartosci izoto-
pow radu w wodach typu A sa prawie o rzad wielko$ci wyz-
sze niz w wodach typu B, a wartosci stosunku aktywnosci
*Ra/***Ra w tych wodach sa do siebie odwrotne propor-
cjonalne, mimo ze zawarto$¢ naturalnych pierwiastkow
promieniotworczych skal zbiornikowych dla wod oby-
dwoch typow jest na takim samym poziomie (Pindel,
2002). Zawarto$¢ izotopoéw radu generalnie wzrasta ze
wzrostem mineralizacji (Bonotto, 2004; Chatupnik, 2004;
Chau & Fujak, 2007; Chauiin., 2008). Na podstawie wyni-

kéw pomiardow przedstawionych we wczesniejszej pracy
(Chauiin., 2008), sporzadzono wykresy zaleznosci pomig-
dzy aktywno$ciami wihasciwymi izotopéw ***Ra i ***Ra
amineralizacja wod karpackich (ryc. 213). Z rycin wynika,
ze jest wyrazna korelacja pomigdzy zawartosciami obu
izotopéw radu a mineralizacja (R = 0,77 i 0,65). Na
rycinach 4 i 5 przedstawiono zaleznosci aktywnosci
wlaéciwej izotopu “’Ra odpowiednio od stezenia jonow
sodowych i wodoroweglanowych. Z ryciny 4 wynika, ze
zawarto$¢ radu w wodzie jest wyraznie zalezna od stgzenia
jonow sodu. Natomiast nie obserwuje si¢ korelacji migdzy
radem a jonami wodorowg¢glanowymi (ryc. 5).

Na rycinie 6 przedstawiono zaleznosci pomigdzy
zawarto$ciami “°Ra i “**Ra a zawarto$cia jonu siarczano-
wego SO,>. Zawarto$¢ izotopow radu w wodach maleje ze
wzrostem zawartosci jondw siarczanowych. Zgodnie z
oczekiwaniem, aktywnosci *°Ra sa niemal wszedzie wyz-
sze niz “*Ra i jedynie przy najwyzszych koncentracjach
jondw SO, sytuacja ta ulega zmianie.

Symulacja proceséw wplywajacych na wystepowanie
izotopéw radu (***Ra, *®Ra i ***Ra) w wodach
podziemnych za pomoca metody Monte-Carlo

Model obliczeniowy. Koncentracja izotopow promie-
niotworczych w wodach podziemnych zalezy jednoczes$nie
od wielu parametrow fizycznych oraz chemicznych os$rod-
ka i z tego wzgledu podanie ogdlnej formuly matematycz-
nej, pozwalajacej na jej precyzyjne okreSlenie, jest
praktycznie niemozliwe. Wzory matematyczne funkcjo-
nuja jedynie przy zatozeniu daleko idacych uproszczen np.
dotyczacych rodzaju osrodka, czy tez mineralizacji wody.
Interesujaca alternatywa dla podejscia analitycznego moze
by¢ komputerowa symulacja zachowan i ewolucji izoto-
poéw w osrodku, oparta na metodzie Monte-Carlo (MC)
(Kalos & Whitlock, 2008).

W tej metodzie §ledzone sa historie pojedynczych ato-
moéw, wybranych z pewnej, odpowiednio duzej, populacji
poczatkowej, a wynik koncowy okres§lany jest metodami
statystycznymi. Historie takie obejmuja kolejne rozpady
poczynajac od zlokalizowanego w skale izotopu ***Th lub
U oraz zwiazane z nimi ewentualne zmiany potozenia
atomu.

Kazdemu procesowi, ktory moze prowadzi¢ do zmiany
koncentracji izotopow przypisywane jest pewne prawdo-
podobienstwo. Sekwencja liczb losowych dostarczanych
przez odpowiedni generator decyduje o tym, co dzieje si¢
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Fig. 2. Relation between specific activity of “*Ra and water
mineralization

Ryec. 3. Zalezno$é pomiedzy aktywnoscia whasciwa izotopu ***Ra
a mineralizacja wod

Fig. 3. Relation between specific activity of **Ra and water
mineralization
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Fig. 4. Specific activity of **Ra vs concentration of Na” ions in
Carpathian mineral waters
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Fig. 6. Relation between specific activities of **°Ra and ***Ra and
concentration of SO,*
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Rye. 5. Zalezno$é pomiedzy aktywnoscia wiasciwa izotopu **°Ra
a stezeniem jonow HCO;~ w wodach mineralnych Karpat

Fig. 5. Specific activity of “°Ra vs concentration of HCO5 ™ ions in
Carpathian mineral waters

z danym atomem w kazdym kolejnym zdarzeniu. W takiej
sytuacji zgodno$¢ otrzymywanych wynikow z rzeczywi-
stoscia bedzie zaleze¢ z jednej strony od doktadnosci
modelowania zachodzacych procesow, a z drugiej od
liczby przesledzonych historii. Rzecz jasna, oba te czynni-
ki przektadaja si¢ na czas obliczen. Akceptowalny poziom
btedow statystycznych wymaga zazwyczaj $ledzenia od
10° do 10® historii (czasami nawet wiecej). Metody MC
stosowane sg powszechnie w przypadkach, gdy wystepuje
mozliwo$¢ przedstawienia skomplikowanych procesow
jako ciagow zdarzen, charakteryzowanych odpowiednimi
prawdopodobienstwami, ktorym przypisaé mozna proste
interpretacje. Przyktadowa historia rozpoczynajaca si¢ od
atomu **Th zostala zilustrowana na rycinie 7.

Modele obliczeniowe zjawisk i procesow wykorzysty-
wane w symulacjach stanowia zawsze pewne przyblizenie
rzeczywistosci. W opisywanym modelu przyjgte zostaly
nastgpujace zatozenia upraszczajace:

1 os$rodek, w ktorym prowadzone sa symulacje, sktada

si¢ z dwoch odrgbnych faz, tj. skaty i wody (migdzy
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Fig. 7. Evolution history of the isotopes of thorium series — an example applied to numerical calculation by Monte-Car-

lo method

nimi nie wystgpuje zadna dodatkowa faza, np.
powietrze);

0 izotopy w skale znajduja si¢ w stanie rownowagi
promieniotworczej;

0 izotopy *U i **Th znajduja sie poczatkowo tylko
w skale (na poczatku symulacji nie ma izotopow
w wodzie);

0 izotopy moga migrowa¢ pomigdzy skala i woda na
skutek zjawiska odrzutu jadrowego (rozpad o) albo na
drodze niejadrowych proceséw fizycznych lub che-
micznych; rozpad B nie zmienia potozenia izotopu;

0 odrzut jader zachodzi izotropowo, a wynikajace
Z niego przesunigcie ma zawsze t¢ sama dtugosé;

0 izotop przechodzacy do wody, na skutek ruchow
Browna oddala si¢ od powierzchni skaty;

0 izotop migrujacy z wody do skaly na skutek proce-
sow niejadrowych (adsorpcja, wytracanie) pozostaje
na powierzchni skaty;

1 prawdopodobienstwa zaj$cia proceséw niejadro-
wych sa podawane jako parametry wejsciowe symu-
lacji.

Na podstawie przedstawionych zatozen skonstruowa-
no model obliczeniowy, zaimplementowany w formie apli-
kacji napisanej w jezyku Java. Ze wzgledu na
intensywnos$¢ obliczen stosowanych w metodach MC
odpowiednie programy pisane sa zazwyczaj w jezykach
kompilowanych (C, Fortran), jednak w tym przypadku
wymagane doktadnosci pozwalaty na zastosowanie wol-
niejszego jezyka, oferujacego za to wygodniejsza obstuge
grafiki.

Parametrami wejsciowymi przeprowadzonych symula-
cji byly prawdopodobienstwa przejécia izotopow z wody
do skaty i ze skaty do wody na drodze proceséw niejadro-
wych, okreslane dla wszystkich pierwiastkow tancuchow
promieniotworczych. W rzeczywistosci, takie procesy
powodowane moga by¢ przez kilka niezaleznych (lub czg¢$-
ciowo zaleznych) mechanizmow. Zastosowane uproszcze-
nie, polegajace na ich tacznym traktowaniu, pomija pewne
szczegoty, pozwalajac jednak na ich pdzniejsza interpreta-
cje. Ze wzgledu na konieczno$¢ wielokrotnego powtarza-
nia obliczen (dla roznych parametrow wejsciowych) liczba
$ledzonych historii zostala ustalona na poziomie jednego
miliona, pozwalajac na uzyskanie bledu wzglednego na
poziomie 0,1%. Przy tego rodzaju symulacjach wydaje si¢
to calkowicie wystarczajace.

Wyniki symulacji i dyskusja. Symulacje wykonane
zostaty dla wszystkich pierwiastkow wystepujacych w sze-
regu uranowym od **U do ***Ra i torowym od ***Th do
**Ra. W przypadku przyjetym jako referencyjny wszystkie
migracje pierwiastkow poprzez procesy niejadrowe byly
wylaczone. Jedyny wyjatek stanowil tor, ktory zawsze
wytracat si¢ z wody. W nastgpnych symulacjach, prowa-
dzonych kolejno dla wszystkich pierwiastkow szeregu,
zmieniano tylko jedno z prawdopodobienstw niejadrowe-
go przejscia danego nuklidu z wody do skaty albo ze skaly
do wody. Przedstawiona na wykresach ilustrujacych wyni-
ki obliczen 0§ czasu moze by¢ interpretowana poprzez
odpowiednie wspolczynniki k,, 1 k,, majace znaczenie
statych czasowych. Zatem punkty lezace na rycinach po
lewej stronie osi czasu odpowiadaja matym warto$ciom
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wspotczynnikow k,, lub k,;, a po prawej — duzym. Porow-
nanie aktywnos$ci izotopow radu z szeregu uranowego
i torowego opieralo sig na zatozeniu takich samych aktyw-
nosci 2*U i *Th w skale. Przeprowadzone symulacje
pokazaty, ze koncentracje i stosunki aktywnosci izotopow
radu w wodach zaleza przede wszystkim od szybko$ci pro-
cesoOw odpowiedzialnych za niejadrowe procesy migracji
radu. Wnioski takie sa zreszta zgodne z oczekiwaniem,
cho¢ pewnym zaskoczeniem moze by¢ fakt, ze szybkosci
analogicznych proceséw odnoszacych si¢ do innych pier-
wiastkow maja tu znaczenie zdecydowanie mniejsze.
Rycina 8 przedstawia wyznaczone aktywnosci izoto-
pow Ra w funkcji czasu (odwrotnosci wspolczynnika
desorpcji lub adsorpcji) charakteryzujacego niejadrowe
procesy migracji radu ze skaly do wody (wymywanie,
desorpcja) oraz z wody do skaty (wytracanie, adsorpcja).
Jezeli wptyw takich proceséw pominaé (lewa strona osi
czasu), to koncentracje determinowane sa wylacznie
poprzez procesy odrzutu jadrowego. Ustala si¢ wowczas
logiczna zmiennos¢ koncentracji zwiazana z ilo$cia odrzu-
tow w rozpadach a: **°Ra (30), **Ra (2a) i ***Ra (10). Kie-
dy ro$nie znaczenie procesow niejadrowych (prawa strona
osi czasu), dochodzi w koncu do wyréwnania aktywnosci
izotopow radu w wodzie (ryc. 8A) albo do jego catkowite-
go usunigcia z wody (ryc. 8B). Jezeli takie procesy
zachodza stosunkowo wolno, to zmiany obserwowane sa
glownie w koncentracjach **Ra. Wplyw na koncentracje

*Ra bedzie natomiast obserwowany jedynie wowczas,
gdy odpowiednie procesy beda zachodzi¢ bardzo szybko tj.
w skali dni lub tygodni. Stosunki aktywnos$ci zostaly poka-
zane na rycinie 9. Wynika z nich, ze kiedy koncentracje
radu w wodzie sa duze (czyli istotna rolg odgrywaja proce-
sy przechodzenia radu ze skaly do wody) to stosunek
aktywnosci *°Ra/***Ra jest praktycznie zawsze wigkszy
niz 1. Sytuacja taka spotykana jest czgsto w wodach typu
Na-Cl, zwlaszcza w solankach. Kiedy jednak koncentracje
radu w wodzie sa mate, co odpowiadaé¢ moze zwigkszone-
mu strumieniowi radu z wody do skaty, to stosunek aktyw-
nosci “’Ra/***Ra moze osiaga¢ wartoéci znacznie nizsze od
1. Taka sytuacja ma miejsce najczgsciej w wodach siarcza-
nowych.

Analogiczne wyniki, tym razem zalezne od migracji
uranu przedstawiono na rycinie 10. Kiedy w $rodowisku
skala—woda panuja warunki sprzyjajace wymywaniu
zwiazkow uranowych ze skaty do wody (np. warunki utle-
niajace), zawartosci “°Ra sa wysokie natomiast ***Ra
i *'Ra — niskie (prawa strona ryc. 10A). Natomiast w
warunkach redukcyjnych uran wchodzi w zwiazki trudno
rozpuszczalne, a wtedy zawartosci izotopdw radu w
wodzie sa nieznaczne (lewa strona wykresu ryc.10A). Pro-
ces odwrotny tj. migracja uranu z wody do skaly nie
wptywa praktycznie na zmiany stgzen izotopdéw radu
(ryc.10B). Wniosek ten nie uwzglgdnia wptywu procesow
zachodzacych z udziatem radu.
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Fig. 8. Calculated activities of radium isotopes as a function of reciprocal of desorption factor for radium from rock matrix to water (A)

and from water to rock matrix (B)
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Ryec. 9. Stosunki aktywnosci izotopow radu w wodzie jako funkcje odwrotnosci wspotczynnika desorpcji radu ze skaty do wody (A)

iz wody do skaty (B)

Fig. 9. Activity ratios of radium isotopes in water as function of the reciprocal of desorption factor of radium from the rock matrix to

water (A) and adsorption factor from water to rock matrix (B)
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Fig. 10. Calculated activities of radium isotopes in water as a function of the reciprocal of the desorption factor of uranium from rock into

water (A) and adsorption factor of uranium from water on rock (B)

Wyniki uzyskane dla protaktynu (***Pa) i aktynu (***Ac)
(nie pokazane na rycinach) wskazuja, ze procesy adsorpcji
i desorpcji tych izotopdéw praktycznie nie maja wptywu na
zmiany aktywnosci izotopdéw radu w wodzie. Rezultat ten
nie moze zaskakiwaé, bowiem maja one bardzo krotkie
okresy potowicznego rozpadu (odpowiednio 6,7 godz.
i 6,13 godz.), przez co nie sa samodzielne geochemicznie
1 zawsze wspolistniejq z pierwiastkami macierzystymi.

Podsumowanie

1) Na podstawie publikowanych danych pomiarowych
oraz wynikow symulacji numerycznych MC okres§lono
czynniki wplywajace na zawarto$¢ izotopéw radu w
wodach podziemnych Karpat. Nalezy do nich zaliczy¢:

1 litologie utwordéw geologicznych, w obrebie ktorych

wystepuja wody podziemne;

0 sktad jonowy wody podziemnej: w podobnych
warunkach geologicznych zawartosci izotopow radu
sa najwicksze w wodach chlorkowo-sodowych,
srednie w wodorowgglanowych, a najmniejsze
w wodach siarczanowych;

0 efekt odrzutu jadrowego (efekt Szilarda-Chalmersa),
ktéry odgrywa istotna rolg w tych wodach, gdzie war-
tosci wspdtczynnikow desorpcji/adsorpcji sa mate.

2) Wyniki przeprowadzonych obliczen Monte-Carlo
wykazuja, ze w wodach o znaczacych wartoéciach
wspolczynnika desorpcji stosunek aktywnosci ***Ra/**Ra
jest wigkszy od 1, natomiast dla wod o wysokich wartosciach
wspotezynnika adsorpcji stosunek ten jest mniejszy od 1.

3) Zawarto$ci jonow sodowych, chlorkowych i siarcza-
nowych w wodach podziemnych maja znaczacy wplyw na
stezenia 1 stosunki aktywno$ci izotopoéw radu w nich
zawartych.

Autorzy pragna zlozy¢ serdeczne podzigkowania dr. inz.
Markowi Dulifiskiemu i anonimowym recenzentom za cenne
uwagi dotyczace redagowania tekstu. Praca zostata wykonana w
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