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A b s t r a c t . 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 226Ra concentration should be higher than that of 228Ra,

whereas in sulfate waters this relation is inverse.
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Wystêpowanie izotopów radu 228Ra, 226Ra i 224Ra oraz
wzajemne stosunki ich aktywnoœci w wodach podziem-
nych s¹ przedmiotem zainteresowania badaczy z ró¿nych
dziedzin nauki: hydrogeologii, fizyki, geochemii. I tak np.
Moore (2007), opieraj¹c siê na analizie wyników pomiaru
stosunku aktywnoœci 226Ra/228Ra w wodach podziemnych
Florydy, wyznaczy³ strefy mieszania wody powierzchnio-
wej z wod¹ podziemn¹ oraz kierunki przep³ywów w tym
regionie. King i inni (1982) stwierdzili, ¿e istnieje dobra
liniowa korelacja pomiêdzy log(228Ra) i log(226Ra) w
wodach podziemnych wystêpuj¹cych w regionach Pie-
mont i Coastal Plain po³udniowej Karoliny w USA oraz ¿e
œrednie wartoœci stosunków aktywnoœci 226Ra/228Ra w
wodach podziemnych s¹ prawie odpowiednio równe œred-
nim wartoœciom stosunku aktywnoœci 238U/232Th ska³
wodonoœnych w tych rejonach. Dukat & Kuehl (1995),
badaj¹c zmiany stosunków aktywnoœci 226Ra/228Ra w osa-
dach, wyznaczyli prêdkoœæ podnoszenia siê dna szelfu
kontynentalnego w Amazonce. Krishnaswami i inni
(1982), na podstawie badañ stê¿enia izotopów radu w
wodach wystêpuj¹cych w regionie Connecticut, zbudowali
model procesów wp³ywaj¹cych na zawartoœci izotopów
radu w wodzie i stwierdzili, ¿e wartoœci wspó³czynnika
adsorpcji izotopów radu z wody do osadu (kad) s¹ znacznie
wiêksze ni¿ wartoœci wspó³czynnika desorpcji (kds) tych
izotopów ze ska³ do wody oraz, ¿e wartoœci kds wahaj¹ siê w
przedziale od sta³ej rozpadu 228Ra do sta³ej rozpadu 224Ra
(�Ra-228 < kds < �Ra-224). Na podstawie analizy odrzutu j¹dro-
wego i wymiany jonowej Davidson & Dickson (1986)
wyznaczyli graniczne wartoœci stosunków aktywnoœci
pomiêdzy poszczególnymi izotopami radu wystêpuj¹cymi
w wodach podziemnych. Webster i inni (1995), opieraj¹c
siê na modelu wymiany pomiêdzy jonami sodu wystê-
puj¹cymi w wodzie i jonami radu z powierzchni ska³y,
stwierdzili, ¿e zawartoœæ izotopów radu w wodzie wzrasta
wraz z zasoleniem. Zaobserwowano równie¿ podwy¿sze-
nie stê¿enia izotopów radu w solankach towarzysz¹cych
z³o¿om ropy i gazu ziemnego (Rajaretnam & Spitz, 2000).

W Polsce, w Górnoœl¹skim Zag³êbiu Wêglowym
(GZW) wystêpuj¹ dwa typy solanki, okreœlane jako A i B
(Tomza, 1991). Zasadnicza ró¿nica miêdzy nimi polega na
tym, ¿e w wodzie typu A stê¿enie jonów baru jest wysokie
i wynosi oko³o 2000 mg/l przy jednoczesnym braku jonów
siarczanowych, natomiast w wodzie typu B sytuacja jest
odwrotna. Zawartoœæ izotopów radu w wodzie typu A zwy-
kle jest wysoka (od kilku do kilkuset Bq/l), a stosunek
aktywnoœci 226Ra/228Ra jest wiêkszy ni¿ 1. W wodzie typu
B zawartoœæ izotopów radu jest znacznie ni¿sza (od kilku
dziesi¹tych do kilku Bq/l), a stosunek aktywnoœci
226Ra/228Ra jest mniejszy ni¿ 1 (Pluta & Tomza, 1988; Tom-
za, 1991). W tabeli 1 przedstawiono, za Cha³upnikiem
(2004), œrednie stê¿enia g³ównych jonów wód kopalnia-
nych typu A i B na obszarze GZW oraz aktywnoœci izoto-
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Tab. 1. Œrednie stê¿enia g³ównych jonów oraz aktywnoœci izo-
topów radu w wodach kopalnianych typu A i B wystêpuj¹cych
w Górnoœl¹skim Zag³êbiu Wêglowym (Cha³upnik, 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 (Cha³upnik, 2004)

Woda typu A
Water of A type

Woda typu B
Water of B type

Œrednie stê¿enia g³ównych jonów [mg/l]
Average concentrations of major ions

Na+ 34720 28050

Ca2+ 6500 1840

Mg2+ 3750 1980

Ba2+ 1480 brak /no

Cl– 77350 50380

SO4
2– brak /no 2140

HCO3
– 2,0 3,5

Suma / Sum 124370 85350

Aktywnoœci izotopów radu
Specific activities of radium isotopes

226Ra [Bq/l] 62,8 3,4
228Ra [Bq/l] 34,7 5,1
226Ra/228Ra 1,8 0,7



pów 226Ra i 228Ra. Z danych wynika, ¿e mineralizacja oraz
zawartoœci izotopów radu w wodzie typu A (bez jonów
siarczanowych) s¹ znacznie wy¿sze ni¿ wartoœci tych para-
metrów w wodzie typu B. Na podstawie analizy wyników
pomiarów wód kopalnianych GZW oraz bilansu zawarto-
œci izotopów radu stwierdzono, ¿e zmiany stosunku aktyw-
noœci izotopów radu w wodach kopalnianych s¹
spowodowane obecnoœci¹ w nich jonów baru (Cha³upnik,
2004).

W niniejszej pracy przedstawiono nastêpuj¹ce zagad-
nienia:

� czynniki wp³ywaj¹ce na zawartoœci izotopów radu
228Ra, 226Ra i 224Ra oraz wzajemne stosunki ich
aktywnoœci w wodach podziemnych;

� modelowanie procesów wp³ywaj¹cych na izotopy
radu w wodach podziemnych;

� obliczenie aktywnoœci w³aœciwych izotopów radu
(228Ra, 226Ra i 224Ra) oraz wzajemnych stosunków
ich aktywnoœci w wodach, przy ró¿nych parame-
trach procesów adsorpcji/desorpcji metod¹ Mon-
te-Carlo (MC);

� porównanie i interpretacjê zawartoœci izotopów radu
obliczonych teoretycznie i zmierzonych dla wód
mineralnych o ró¿nym sk³adzie chemicznym.

Czynniki wp³ywaj¹ce na wystêpowanie izotopów radu
w wodach podziemnych

Wzrost zawartoœci izotopów radu w wodzie powodo-
wany jest wystêpowaniem nastêpuj¹cych procesów:
wymywania izotopów radu ze ska³ wodonoœnych, rozpa-
du prekursorów (izotopów toru) zawartych w wodzie,
odrzutu j¹drowego (efekt Szlilarda-Chalmersa) w odnie-
sieniu do izotopów znajduj¹cych siê blisko granicy
woda–ska³a. Natomiast obni¿enie zawartoœci izotopów
radu jest wynikiem ich wytr¹cania z wody na powierzch-
niê ska³y oraz rozpadu tych izotopów. Zmianê liczby
j¹der izotopu radu (N) w wodzie w jednostce czasu mo¿na
opisaæ nastêpuj¹cym równaniem (Krishnaswami i in., 1982):

dN

dt
a k C k N Nds os ad� � � � � � � ��

� � � � �a k C k Nds os ad( )� (1)

gdzie:
a — czynnik opisuj¹cy odrzut j¹drowy, charakteryzuje siê

prawdopodobieñstwem przejœcia j¹dra radu do wody
po rozpadzie prekursora znajduj¹cego siê w skale w
momencie rozpadu, fizycznie jest to liczba j¹der radu
przechodz¹cych ze ska³y do wody na skutek odrzutu
j¹drowego zachodz¹cego przy rozpadach j¹der pre-
kursora w jednostce objêtoœci na jednostkê czasu;

t — czas retencji wody w obrêbie ska³;
kds, kad — odpowiednie wspó³czynniki desorpcji i adsorpcji izo-

topu radu ze ska³y do wody i odwrotnie;
� — sta³a rozpadu rozpatrywanego izotopu;
Cos — iloœæ atomów radu w jednostce objêtoœci ska³y przy

granicy woda–ska³a.

Z równania (1) wynika, ¿e wspó³czynniki adsorpcji
i desorpcji powinny byæ wyra¿one w takiej samej jednostce
jak sta³a rozpadu (1/s), a zatem maj¹ one charakter prawdo-
podobieñstwa. Takie podejœcie pozwala rozwi¹zywaæ rów-
nanie (1) metod¹ Monte-Carlo (Kalos & Whitlock), o czym
bêdzie mowa w nastêpnym paragrafie.

Rozwi¹zaniem analitycznym równania (1) jest funkcja:
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Aktywnoœæ (A) otrzymuje siê po pomno¿eniu obu stron
równania (2) przez sta³¹ rozpadu:
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Ze wzorów (2) i (3) wynika, ¿e aktywnoœæ danego izo-
topu w wodzie podziemnej zale¿y od odrzutu j¹drowego,
zawartoœci tego izotopu w ska³ach, wspó³czynników
desorpcji i adsorpcji, sta³ej rozpadu i czasu retencji wody
w ska³ach wodonoœnych. Dla wód zalegaj¹cych na wiêk-
szych g³êbokoœciach czas retencji mo¿e byæ bardzo d³ugi
w porównaniu z okresami pó³rozpadu i przebywania izo-
topów radu w wodzie (kad – du¿y), a wtedy czynnik w
nawiasie we wzorze (3) d¹¿y do jednoœci i stosunek
aktywnoœci izotopów radu mo¿e byæ wyra¿ony nastê-
puj¹cym wzorem (np. dla izotopów 226Ra i 228Ra):
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Jak wskazuj¹ wzory, w wodach podziemnych o d³ugim
czasie retencji stosunek aktywnoœci izotopów radu zale¿y
nie tylko od parametrów rozpadu, ale równie¿ od parame-
trów zwi¹zanych z odrzutem j¹drowym ka¿dego izotopu
oraz od wspó³czynników desorpcji/adsorpcji. W dalszej
czêœci artyku³u przedstawiono wp³yw poszczególnych
czynników na zawartoœæ izotopów radu w wodach.

Odrzut j¹drowy. Œrednia energia kinetyczna cz¹stek
alfa emitowanych z rozpadu alfa od izotopu238U do 226Ra
wynosi oko³o 4,5 MeV a od izotopu 232Th oko³o 4 MeV
(Browne & Firestone, 1986). Zgodnie z prawem zachowa-
nia pêdu, powsta³e j¹dro zostaje odrzucone w kierunku
przeciwnym do kierunku wylotu cz¹stki alfa. Energia
przejmowana przez j¹dro wynosi œrednio 75 keV w przy-
padku szeregu uranowego i oko³o 70 keV dla izotopu 228Ra,
energia ta jest parê rzêdów wielkoœci wiêksza od przeciêt-
nej energii wi¹zañ chemicznych. Powoduje to, ¿e j¹dro
powsta³ego izotopu zrywa wi¹zania chemiczne i prze-
mieszcza siê na pewn¹ odleg³oœæ od miejsca, w którym
znajdowa³o siê przed rozpadem. Przeciêtna d³ugoœæ prze-
mieszczenia wynosi oko³o 10–7 m w wodzie i 10–8 m w ska-
le (Kigoshi, 1971).

Rycina 1, przedstawiaj¹ca pocz¹tkowe fragmenty
schematu rozpadu szeregu uranowego i torowego, pokazu-
je, ¿e w szeregu uranowym izotop 226Ra znajduje siê na
szóstym miejscu i jest produkowany z 238U w wyniku
trzech rozpadów alfa. W szeregu torowym 228Ra i 224Ra s¹
odpowiednio na miejscu drugim i pi¹tym, a ich produkcja
wymaga odpowiednio jednego i dwóch rozpadów alfa.
Poniewa¿ odrzut j¹dra po ka¿dym rozpadzie ma charakter
izotropowy, najwiêksze prawdopodobieñstwo przejœcia
z fazy sta³ej (ska³a) do fazy ciek³ej (woda) poprzez odrzut
j¹drowy bêdzie wykazywa³ 226Ra (3 rozpady alfa), a naj-
mniejsze 228Ra (1 rozpad alfa).

Litologia. Zawartoœæ naturalnych pierwiastków pro-
mieniotwórczych w wodach podziemnych zale¿y przede
wszystkim od promieniotwórczoœci ska³ zbiornikowych,
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tektoniki i czasu retencji wody w skale. Prêdkoœæ
przep³ywu wody podziemnej waha siê od oko³o 0,05 do
1 m/dzieñ, a okresy pó³rozpadu 228Ra i 226Ra wynosz¹ odpo-
wiednio 5,75 lat i 1620 lat. Mo¿na wiêc s¹dziæ, ¿e 228Ra
móg³by migrowaæ niedaleko od miejsca swego powstania,
tak wiêc jego zawartoœci w wodzie s¹ œciœle zwi¹zane
z litologi¹. Pozwala to wyjaœniæ, dlaczego w ska³ach
wêglanowych, takich jak wapieñ czy dolomit, zawartoœci
228Ra w wodach s¹ znikome i siêgaj¹ kilku mBq/l (Michel,
1988). Niewielkie stê¿enie tego izotopu obserwuje siê rów-
nie¿ w wodach wystêpuj¹cych w ska³ach metamorficz-
nych, przekrystalizowanych zasadowych, jak gnejsy,
bazalty, gabro itp. Natomiast mo¿na siê spodziewaæ, ¿e
zawartoœci 228Ra bêd¹ znacznie wy¿sze w przypadku wód
wystêpuj¹cych w obrêbie takich ska³ jak zwietrza³e grani-
toidy, piaskowce ilaste i mu³y, które maj¹ wysokie zawar-
toœci toru (Lauria i in., 2005).

Izotop 226Ra, zajmuj¹cy szóste miejsce w szeregu ura-
nowym, powstaje po trzech rozpadach alfa i posiada sto-
sunkowo d³ugi okres pó³rozpadu. Z tego wzglêdu relacja
pomiêdzy jego zawartoœci¹ w wodzie a litologi¹ jest mniej
wyraŸna. Izotop ten jest powszechnie spotykany we
wszystkich wodach podziemnych, jednak w tych wystê-
puj¹cych w obrêbie ska³ wapiennych czy dolomitowych
jego zawartoœci s¹ ma³e i siêgaj¹ do kilku do kilkunastu
mBq/l (Michel, 1988). Zawartoœci 226Ra i 228Ra zwykle s¹
powi¹zane ze sob¹ i najczêœciej ma³ym iloœciom 228Ra
towarzysz¹ niewielkie iloœci 226Ra (i odwrotnie). Tak wiêc
w wodach wystêpuj¹cych w obrêbie ska³ wêglanowych
i metamorficznych zawartoœæ izotopów radu jest nieznacz-
na. W wodach wystêpuj¹cych w zwietrza³ych ska³ach
pochodzenia magmowego, piaskowcach ilastych i w solan-
kach zawartoœæ ta jest zwykle znacznie wy¿sza.

Sk³ad chemiczny. Ten wa¿ny czynnik wp³ywa nie tyl-
ko na zawartoœci izotopów, ale równie¿ na wzajemne sto-
sunki ich aktywnoœci. Jak opisano we wstêpie, w solankach
wystêpuj¹cych w obrêbie GZW œrednie zawartoœci izoto-
pów radu w wodach typu A s¹ prawie o rz¹d wielkoœci wy¿-
sze ni¿ w wodach typu B, a wartoœci stosunku aktywnoœci
226Ra/228Ra w tych wodach s¹ do siebie odwrotne propor-
cjonalne, mimo ¿e zawartoœæ naturalnych pierwiastków
promieniotwórczych ska³ zbiornikowych dla wód oby-
dwóch typów jest na takim samym poziomie (Pindel,
2002). Zawartoœæ izotopów radu generalnie wzrasta ze
wzrostem mineralizacji (Bonotto, 2004; Cha³upnik, 2004;
Chau & Fujak, 2007; Chau i in., 2008). Na podstawie wyni-

ków pomiarów przedstawionych we wczeœniejszej pracy
(Chau i in., 2008), sporz¹dzono wykresy zale¿noœci pomiê-
dzy aktywnoœciami w³aœciwymi izotopów 226Ra i 228Ra
a mineralizacj¹ wód karpackich (ryc. 2 i 3). Z rycin wynika,
¿e jest wyraŸna korelacja pomiêdzy zawartoœciami obu
izotopów radu a mineralizacj¹ (R = 0,77 i 0,65). Na
rycinach 4 i 5 przedstawiono zale¿noœci aktywnoœci
w³aœciwej izotopu 226Ra odpowiednio od stê¿enia jonów
sodowych i wodorowêglanowych. Z ryciny 4 wynika, ¿e
zawartoœæ radu w wodzie jest wyraŸnie zale¿na od stê¿enia
jonów sodu. Natomiast nie obserwuje siê korelacji miêdzy
radem a jonami wodorowêglanowymi (ryc. 5).

Na rycinie 6 przedstawiono zale¿noœci pomiêdzy
zawartoœciami 226Ra i 228Ra a zawartoœci¹ jonu siarczano-
wego SO4

2–. Zawartoœæ izotopów radu w wodach maleje ze
wzrostem zawartoœci jonów siarczanowych. Zgodnie z
oczekiwaniem, aktywnoœci 226Ra s¹ niemal wszêdzie wy¿-
sze ni¿ 228Ra i jedynie przy najwy¿szych koncentracjach
jonów SO4

2– sytuacja ta ulega zmianie.

Symulacja procesów wp³ywaj¹cych na wystêpowanie
izotopów radu (226Ra, 228Ra i 224Ra) w wodach
podziemnych za pomoc¹ metody Monte-Carlo

Model obliczeniowy. Koncentracja izotopów promie-
niotwórczych w wodach podziemnych zale¿y jednoczeœnie
od wielu parametrów fizycznych oraz chemicznych oœrod-
ka i z tego wzglêdu podanie ogólnej formu³y matematycz-
nej, pozwalaj¹cej na jej precyzyjne okreœlenie, jest
praktycznie niemo¿liwe. Wzory matematyczne funkcjo-
nuj¹ jedynie przy za³o¿eniu daleko id¹cych uproszczeñ np.
dotycz¹cych rodzaju oœrodka, czy te¿ mineralizacji wody.
Interesuj¹c¹ alternatyw¹ dla podejœcia analitycznego mo¿e
byæ komputerowa symulacja zachowañ i ewolucji izoto-
pów w oœrodku, oparta na metodzie Monte-Carlo (MC)
(Kalos & Whitlock, 2008).

W tej metodzie œledzone s¹ historie pojedynczych ato-
mów, wybranych z pewnej, odpowiednio du¿ej, populacji
pocz¹tkowej, a wynik koñcowy okreœlany jest metodami
statystycznymi. Historie takie obejmuj¹ kolejne rozpady
poczynaj¹c od zlokalizowanego w skale izotopu 232Th lub
238U oraz zwi¹zane z nimi ewentualne zmiany po³o¿enia
atomu.

Ka¿demu procesowi, który mo¿e prowadziæ do zmiany
koncentracji izotopów przypisywane jest pewne prawdo-
podobieñstwo. Sekwencja liczb losowych dostarczanych
przez odpowiedni generator decyduje o tym, co dzieje siê
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Ryc. 1. Pocz¹tkowe fragmenty schematu rozpadu szeregu uranowego (238U) i torowego ( 232Th)
Fig. 1. The initial parts of decay schemes of uranium and thorium series



z danym atomem w ka¿dym kolejnym zdarzeniu. W takiej
sytuacji zgodnoœæ otrzymywanych wyników z rzeczywi-
stoœci¹ bêdzie zale¿eæ z jednej strony od dok³adnoœci
modelowania zachodz¹cych procesów, a z drugiej od
liczby przeœledzonych historii. Rzecz jasna, oba te czynni-
ki przek³adaj¹ siê na czas obliczeñ. Akceptowalny poziom
b³êdów statystycznych wymaga zazwyczaj œledzenia od
106 do 108 historii (czasami nawet wiêcej). Metody MC
stosowane s¹ powszechnie w przypadkach, gdy wystêpuje
mo¿liwoœæ przedstawienia skomplikowanych procesów
jako ci¹gów zdarzeñ, charakteryzowanych odpowiednimi
prawdopodobieñstwami, którym przypisaæ mo¿na proste
interpretacje. Przyk³adowa historia rozpoczynaj¹ca siê od
atomu 232Th zosta³a zilustrowana na rycinie 7.

Modele obliczeniowe zjawisk i procesów wykorzysty-
wane w symulacjach stanowi¹ zawsze pewne przybli¿enie
rzeczywistoœci. W opisywanym modelu przyjête zosta³y
nastêpuj¹ce za³o¿enia upraszczaj¹ce:

� oœrodek, w którym prowadzone s¹ symulacje, sk³ada
siê z dwóch odrêbnych faz, tj. ska³y i wody (miêdzy
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nimi nie wystêpuje ¿adna dodatkowa faza, np.
powietrze);

� izotopy w skale znajduj¹ siê w stanie równowagi
promieniotwórczej;

� izotopy 238U i 232Th znajduj¹ siê pocz¹tkowo tylko
w skale (na pocz¹tku symulacji nie ma izotopów
w wodzie);

� izotopy mog¹ migrowaæ pomiêdzy ska³¹ i wod¹ na
skutek zjawiska odrzutu j¹drowego (rozpad �) albo na
drodze niej¹drowych procesów fizycznych lub che-
micznych; rozpad â nie zmienia po³o¿enia izotopu;

� odrzut j¹der zachodzi izotropowo, a wynikaj¹ce
z niego przesuniêcie ma zawsze tê sam¹ d³ugoœæ;

� izotop przechodz¹cy do wody, na skutek ruchów
Browna oddala siê od powierzchni ska³y;

� izotop migruj¹cy z wody do ska³y na skutek proce-
sów niej¹drowych (adsorpcja, wytr¹canie) pozostaje
na powierzchni ska³y;

� prawdopodobieñstwa zajœcia procesów niej¹dro-
wych s¹ podawane jako parametry wejœciowe symu-
lacji.

Na podstawie przedstawionych za³o¿eñ skonstruowa-
no model obliczeniowy, zaimplementowany w formie apli-
kacji napisanej w jêzyku Java. Ze wzglêdu na
intensywnoœæ obliczeñ stosowanych w metodach MC
odpowiednie programy pisane s¹ zazwyczaj w jêzykach
kompilowanych (C, Fortran), jednak w tym przypadku
wymagane dok³adnoœci pozwala³y na zastosowanie wol-
niejszego jêzyka, oferuj¹cego za to wygodniejsz¹ obs³ugê
grafiki.

Parametrami wejœciowymi przeprowadzonych symula-
cji by³y prawdopodobieñstwa przejœcia izotopów z wody
do ska³y i ze ska³y do wody na drodze procesów niej¹dro-
wych, okreœlane dla wszystkich pierwiastków ³añcuchów
promieniotwórczych. W rzeczywistoœci, takie procesy
powodowane mog¹ byæ przez kilka niezale¿nych (lub czêœ-
ciowo zale¿nych) mechanizmów. Zastosowane uproszcze-
nie, polegaj¹ce na ich ³¹cznym traktowaniu, pomija pewne
szczegó³y, pozwalaj¹c jednak na ich póŸniejsz¹ interpreta-
cjê. Ze wzglêdu na koniecznoœæ wielokrotnego powtarza-
nia obliczeñ (dla ró¿nych parametrów wejœciowych) liczba
œledzonych historii zosta³a ustalona na poziomie jednego
miliona, pozwalaj¹c na uzyskanie b³êdu wzglêdnego na
poziomie 0,1%. Przy tego rodzaju symulacjach wydaje siê
to ca³kowicie wystarczaj¹ce.

Wyniki symulacji i dyskusja. Symulacje wykonane
zosta³y dla wszystkich pierwiastków wystêpuj¹cych w sze-
regu uranowym od 238U do 226Ra i torowym od 232Th do
224Ra. W przypadku przyjêtym jako referencyjny wszystkie
migracje pierwiastków poprzez procesy niej¹drowe by³y
wy³¹czone. Jedyny wyj¹tek stanowi³ tor, który zawsze
wytr¹ca³ siê z wody. W nastêpnych symulacjach, prowa-
dzonych kolejno dla wszystkich pierwiastków szeregu,
zmieniano tylko jedno z prawdopodobieñstw niej¹drowe-
go przejœcia danego nuklidu z wody do ska³y albo ze ska³y
do wody. Przedstawiona na wykresach ilustruj¹cych wyni-
ki obliczeñ oœ czasu mo¿e byæ interpretowana poprzez
odpowiednie wspó³czynniki kad i kds, maj¹ce znaczenie
sta³ych czasowych. Zatem punkty le¿¹ce na rycinach po
lewej stronie osi czasu odpowiadaj¹ ma³ym wartoœciom
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wspó³czynników kad lub kds, a po prawej – du¿ym. Porów-
nanie aktywnoœci izotopów radu z szeregu uranowego
i torowego opiera³o siê na za³o¿eniu takich samych aktyw-
noœci 238U i 232Th w skale. Przeprowadzone symulacje
pokaza³y, ¿e koncentracje i stosunki aktywnoœci izotopów
radu w wodach zale¿¹ przede wszystkim od szybkoœci pro-
cesów odpowiedzialnych za niej¹drowe procesy migracji
radu. Wnioski takie s¹ zreszt¹ zgodne z oczekiwaniem,
choæ pewnym zaskoczeniem mo¿e byæ fakt, ¿e szybkoœci
analogicznych procesów odnosz¹cych siê do innych pier-
wiastków maj¹ tu znaczenie zdecydowanie mniejsze.

Rycina 8 przedstawia wyznaczone aktywnoœci izoto-
pów Ra w funkcji czasu (odwrotnoœci wspó³czynnika
desorpcji lub adsorpcji) charakteryzuj¹cego niej¹drowe
procesy migracji radu ze ska³y do wody (wymywanie,
desorpcja) oraz z wody do ska³y (wytr¹canie, adsorpcja).
Je¿eli wp³yw takich procesów pomin¹æ (lewa strona osi
czasu), to koncentracje determinowane s¹ wy³¹cznie
poprzez procesy odrzutu j¹drowego. Ustala siê wówczas
logiczna zmiennoœæ koncentracji zwi¹zana z iloœci¹ odrzu-
tów w rozpadach á: 226Ra (3á), 224Ra (2á) i 228Ra (1á). Kie-
dy roœnie znaczenie procesów niej¹drowych (prawa strona
osi czasu), dochodzi w koñcu do wyrównania aktywnoœci
izotopów radu w wodzie (ryc. 8A) albo do jego ca³kowite-
go usuniêcia z wody (ryc. 8B). Je¿eli takie procesy
zachodz¹ stosunkowo wolno, to zmiany obserwowane s¹
g³ównie w koncentracjach 226Ra. Wp³yw na koncentracje

224Ra bêdzie natomiast obserwowany jedynie wówczas,
gdy odpowiednie procesy bêd¹ zachodziæ bardzo szybko tj.
w skali dni lub tygodni. Stosunki aktywnoœci zosta³y poka-
zane na rycinie 9. Wynika z nich, ¿e kiedy koncentracje
radu w wodzie s¹ du¿e (czyli istotn¹ rolê odgrywaj¹ proce-
sy przechodzenia radu ze ska³y do wody) to stosunek
aktywnoœci 226Ra/228Ra jest praktycznie zawsze wiêkszy
ni¿ 1. Sytuacja taka spotykana jest czêsto w wodach typu
Na-Cl, zw³aszcza w solankach. Kiedy jednak koncentracje
radu w wodzie s¹ ma³e, co odpowiadaæ mo¿e zwiêkszone-
mu strumieniowi radu z wody do ska³y, to stosunek aktyw-
noœci 226Ra/228Ra mo¿e osi¹gaæ wartoœci znacznie ni¿sze od
1. Taka sytuacja ma miejsce najczêœciej w wodach siarcza-
nowych.

Analogiczne wyniki, tym razem zale¿ne od migracji
uranu przedstawiono na rycinie 10. Kiedy w œrodowisku
ska³a–woda panuj¹ warunki sprzyjaj¹ce wymywaniu
zwi¹zków uranowych ze ska³y do wody (np. warunki utle-
niaj¹ce), zawartoœci 226Ra s¹ wysokie natomiast 228Ra
i 224Ra — niskie (prawa strona ryc. 10A). Natomiast w
warunkach redukcyjnych uran wchodzi w zwi¹zki trudno
rozpuszczalne, a wtedy zawartoœci izotopów radu w
wodzie s¹ nieznaczne (lewa strona wykresu ryc.10A). Pro-
ces odwrotny tj. migracja uranu z wody do ska³y nie
wp³ywa praktycznie na zmiany stê¿eñ izotopów radu
(ryc.10B). Wniosek ten nie uwzglêdnia wp³ywu procesów
zachodz¹cych z udzia³em radu.
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Ryc. 8. Obliczone aktywnoœci izotopów radu w wodzie jako funkcje odwrotnoœci wspó³czynnika desorpcji radu ze ska³y do wody (A)
i z wody do ska³y (B)
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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Wyniki uzyskane dla protaktynu (234Pa) i aktynu (228Ac)
(nie pokazane na rycinach) wskazuj¹, ¿e procesy adsorpcji
i desorpcji tych izotopów praktycznie nie maj¹ wp³ywu na
zmiany aktywnoœci izotopów radu w wodzie. Rezultat ten
nie mo¿e zaskakiwaæ, bowiem maj¹ one bardzo krótkie
okresy po³owicznego rozpadu (odpowiednio 6,7 godz.
i 6,13 godz.), przez co nie s¹ samodzielne geochemicznie
i zawsze wspó³istniej¹ z pierwiastkami macierzystymi.

Podsumowanie

1) Na podstawie publikowanych danych pomiarowych
oraz wyników symulacji numerycznych MC okreœlono
czynniki wp³ywaj¹ce na zawartoœæ izotopów radu w
wodach podziemnych Karpat. Nale¿y do nich zaliczyæ:

� litologiê utworów geologicznych, w obrêbie których
wystêpuj¹ wody podziemne;

� sk³ad jonowy wody podziemnej: w podobnych
warunkach geologicznych zawartoœci izotopów radu
s¹ najwiêksze w wodach chlorkowo-sodowych,
œrednie w wodorowêglanowych, a najmniejsze
w wodach siarczanowych;

� efekt odrzutu j¹drowego (efekt Szilarda-Chalmersa),
który odgrywa istotn¹ rolê w tych wodach, gdzie war-
toœci wspó³czynników desorpcji/adsorpcji s¹ ma³e.

2) Wyniki przeprowadzonych obliczeñ Monte-Carlo
wykazuj¹, ¿e w wodach o znacz¹cych wartoœciach
wspó³czynnika desorpcji stosunek aktywnoœci 226Ra/228Ra
jest wiêkszy od 1, natomiast dla wód o wysokich wartoœciach
wspó³czynnika adsorpcji stosunek ten jest mniejszy od 1.

3) Zawartoœci jonów sodowych, chlorkowych i siarcza-
nowych w wodach podziemnych maj¹ znacz¹cy wp³yw na
stê¿enia i stosunki aktywnoœci izotopów radu w nich
zawartych.

Autorzy pragn¹ z³o¿yæ serdeczne podziêkowania dr. in¿.
Markowi Duliñskiemu i anonimowym recenzentom za cenne
uwagi dotycz¹ce redagowania tekstu. Praca zosta³a wykonana w
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Ryc. 10. Obliczone aktywnoœci izotopów radu w wodzie jako funkcje odwrotnoœci wspó³czynnika desorpcji uranu ze ska³y do wody (A)
i odwrotnoœci wspó³czynnika adsorpcji uranu z wody do ska³y (B)
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)


