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UvoD i

V ramci rutinniho radiochemickych rozbora vod, zejména
pitnych, jsme v poslednich 5 letech analyzovali vice nez
700 vzorka téz na obsahy izotopa uranu, 438U, 23°U a 234U,
a vétsinou téz souc¢asné na obsahy dlouhodobych izotopu
thoria, 232Th a 239Th, technikou ICP/SFMS v nasi sesterskeé

laboratofi ALS ve Svédsku.

Vyhodnocenim tohoto rozsahleho souboru dat jsme
ziskali zajimaveée udaje a zakonitosti, které jsou v tomto
é¢lanku diskutovany a které mohou pomoci p¥i
vyhodnocovani a interpretaci méfeni obsahu prirodnich

radionuklidi v pitnych vodach.
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Tabulka 1: Pfehled literarnich a vypocitanych dat radionuklidu

238|y, 235y, 234, 232Th a 230Th

Nuklid Pocet atomlina| Uy,r Unar Ba/g
T1/2a] M [g/mol] | a,, [Ba/ng] 10° atomu 238U | [at. %] [hm. %] Upar

4.46830E+09 238.050788 1.24357E-05 1000000 99.2741 99.2833 12347

m 7.04000E+08 235.043930 7.99392E-05 7256.8 0.7204 0.7114 568.7

m 245250 234.040952 2.30452E-01 54.89 0.00545 0.00536 12347
U-NAT 100.000 100.000 25262
U-238 / x x *
U-235 i i _ _ 137.802° 139.565 21.71
U-235 / x x *
U-238 ) _ ) ) 0.007257° 0.007165 0.04606
Th-230 75690 230.033134 7.59718E-01 16.94 0.00163 12347

1l i74rA 1.40000E+10 232.038056 4.07187E-06




ROZPADOVE RADY 238U, 235U, a 232Th
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UVOLNOVANT 234U DO VODNEHO PROSTREDI A
ALS

Symboly 0 a ﬂ znamenaji druh radioaktivni
premény s emisi odpovidajici cdstice.

Cisla uvéddéji polocas radioaktivni premény.

podzemni
voda

se vysrazi

Radioaktivni preména U-238 a U-234

Z odborné literatury je jiz od roku 1955 znamo, Ze aktivitni izotopicky pomér
234y/238J je ve vodach mnohem vyssSi nez 1.00. Na vySe uvedeném obrazku je
znadzornéno, jak k tomuto nabohaceni dochazi. V posledni dobé bylo vSsak dokazano,
ze vyssSi obsah 234U ve vodach neni dan jen pfimym atomovych odrazem, ale téz tim,
Ze v disledku atomového odrazu je 234Th pfitomno ve zménéném valenénim stavu a
snadno prechazi do roztoku i pfi ,rychlém louzeni®.



NAMERENA DATA PRO IZOTOPICKY POMER 234y /238 A

Tabulka 2: Objemové aktivity 234U a pomér aktivit 234U /238U ve vzorcich vod
s izotopickym aktivitnl’m pomérem 234U/238U > 1.000

> (5a/
9 vzorku Bo Bg Bo orimeér

0.001 - 0.003 0. 0021 0. 0001 0. 0030 3.70 1 02 11 6
0.003 - 0.005 42 0.0041 0.0032 0.0048 4.53 1.01 25.1
0.005 - 0.010 57 0.0076 0.0051 0.0099 3.31 1.01 19.0
0.010 - 0.015 29 0.0123 0.0101 0.0143 2.80 1.02 6.66
0.015 - 0.020 35 0.0176 0.0152 0.0200 2.65 1.08 7.80
0.020 - 0.030 34 0.0249 0.0202 0.0299 2.50 1.03 4.64
0.030 - 0.050 39 0.0410 0.0304 0.0495 2.31 1.05 8.74
0.050 - 0.075 41 0.061 0.051 0.074 2.00 1.01 3.07
0.075 - 0.125 32 0.099 0.076 0.124 1.97 1.10 3.30
0.125 - 0.250 32 0.176 0.129 0.246 2.34 1.13 6.72
0.250 - 0.500 29 0.337 0.258 0.486 1.71 1.12 6.97
0.500 - 1.50 28 0.910 0.507 1.412 2.82 1.07 8.90
1.50-10 32 3.80 1.55 8.98 1.90 1.07 5.83
10-50 26 27.1 10.3 49.4 1.67 1.01 3.39
50 -100 28 78.2 50.7 99.7 1.62 1.07 2.73
100 - 200 36 138 100 193 1.58 1.09 2.72
201 - 5000 23 596 223 3777 1.52 1.32 1.78
0.001 - 0.125 349 0.0280 0.00015 0.124 2.93 1.01 25.1
0.125-1.50 89 0.460 0.129 141 2.29 1.07 8.90
1.50 - 5000 145 149 1.55 3777 1.67 1.01 5.83

0.001 -5000 583 37.3 0.00015 3777 2.51 1.01 25.1
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Jak vyplyva z Tabulky 2, byla u
prevazné vétsiny vzork( (583 z 605)

objemova aktivita 234U vyznamné
vy$$i nei objemova aktivita jeho Obré.zek 1: Zavislost p:'ﬁl{lérl’lého., minifnéln.ih.ova maximz’llnil}o pomé'ru
234y/238y  aktivit 2%*U/%8U na priamérné objemové aktivité 23U ve vodé v daném

v 7 . 238
materskeho nuklidu U. U tohoto koncentra¢nim intervalu (data z Tabulky 4)

souboru dat byl prdmérny pomér 30

aktivit 23U/238U roven 2.5, pricem? s 00 X

¢im nizsi je objemova aktivita 234U, ' AN —e—234U/238U primér

tim vyS8i je hodnota tohoto 500 I\ —o—234U/238U min.

poméru. Nejvyssich hodnot 10 - 25 ',’ \‘ —#—-234U/238Umax.
dosahuje  tento pomér pro 15,00 \

objemové aktivity 234U nizsi nez 10 [ \ =
mBq/L. Pro vice ne? % vzorkd je ~ 1000 \ A e 3
objemova aktivita 234U nizi ne# 125 A /\ a— N S
mBg/L a primérnd hodnota >0 X\ AN )
poméru aktivit 23*U/238U je rovna oop S—O———= J +'%’ ———% Q—ﬁ —$——
2.93. Naproti tomu se vzrustajici & Q&v Q‘QQ% & 99”% Q‘@o & Q‘&q . 9 0?;;, &Q« &Q‘ W«ﬁ’& «Q@ o,«f’&o,%?’&

objemovou aktivitou 234U limituje
hodnota poméru aktivit 234U/238U
k 1.5. Toto vSe je velmi dobre
patrné i z Obrazku 1 vlevo.
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Tabulka 3: Objemové aktivity 234U a pomér aktivit 234U /238U ve vzorcich vod

s izotopickym aktivitnim pomérem 234U/238U < 1.000

4 [eq/
9 vzork( Bqg/L Bg/L Bg/L oramer min. max.
2

0.0023 0.0021 0.0025 0.83 0.83 0.84
1 0.0048 0.0048 0.0048 0.74 0.74 0.74
1 0.0092 0.0092 0.0092 0.92 0.92 0.92
0

1 0.0184 0.0184 0.0184 0.91 0.91 0.91
6 0.0233 0.0207 0.0276 0.88 0.81 0.95
2 0.0401 0.0368 0.0433 0.87 0.79 0.95
3 0.055 0.051 0.060 0.96 0.91 0.98
0

1 0.279 0.279 0.279 0.99 0.99 0.99
1 0.799 0.799 0.799 0.99 0.99 0.99
1 8.68 8.68 8.68 0.98 0.98 0.98
1 11.0 11.0 11.0 0.94 0.94 0.94
| 50-100 () 86.4 86.4 86.4 0.94 0.93 0.96
0

©0.001-0125 16 0.0264  0.00207 0.0599 0.882 0.741 0.980
©0125-150 2 0.539 0.279 0.799 0.993 0.991 0.994
~ 150-5000 4 48.1 8.68 86.4 0.952 0.929 0.977
 0.001-5000 22 8.81 0.00207 86.4 0.905 0.741 0.994
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Z celkového poctu 605 analyzovanych vzorku vod byla jen u 22 vzorku namérena
hodnota poméru aktivit izotopu 234U/238U mensSi nez 1.00. Vsechny vysledky tohoto
typu jsou uvedeny v Tabulce 3. Namérené hodnoty téchto rozborl byly samoziejmé

Y4

Tyto specialni pripady nizkych pomérl je mozno vysvétlit tim, ze doSlo ke zméné
hydrogeologickych pomérl. Pokud je dlouhodobé z néjaké horninové formace
prioritné louzen 234U, je v samotné formaci pomér 234U/238U nizSi nez 1.00. A pak
dojde bud k tomu, ze v dusledku zmény chemismu vodné faze se uran louzi
intenzivnéji, a v tomto pripadé je aktivitni pomér 234U /238U ve vodé nizsi nez 1.00, a
nebo byla vétSina uranu jiz vyextrahovana a zacina se ve vétsi mire louzit matersky
nuklid 238U, a tedy aktivitni pomér 234U/238U se postupné snizuje a dosahne casem
hodnoty mensSi nez 1.000. Toto potvrzuji Udaje v Tabulce 3, nicméné jsou tyto
pfipady pomérné vzacné, jen cca 3 - 4 % ze vsech provedenych rozbord.

V pripadé uranového loziska ve Strazi pod Ralskem, kde byl uran louzen v podzemi
pomoci zfedéného roztoku kyseliny sirové, byl aktivitni pomér izotopu 234U/238U
dlouhodobé na drovni 1.50 + 0.20, a to i v kone€cném produktu, v uranovém
koncentratu. OcCekavali jsme, Ze se v nékterych partiich zaCne casem tento pomér
snizovat a zakonité dosahne hodnoty nizsi nez 1.00. Je pozoruhodné, Ze i v soucasné
dobé je ve velké vétsiné vzork( tento pomér vyssi nez 1.00, ale objevily se jiZ prvni
pripady, kdy je tento aktivitni pomér menSi nez 1.00. To odpovida vySe uvedenému.
V samotné rudé se pomér aktivit 234U/238U snizuje a casem dosahne hodnoty mensi
nez 1.00, a to se v konecné faze projevi i na vysledcich rozboru vod z této oblasti.
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Tabulka 4: Celkovy prehled objemovych aktivit 234U a poméru aktivit 234U /238U ve
vzorcich vod

> (5a/
9 vzorku Bo Bg Bo orimeér

0.001 - 0.003 0. 0021 0. 0001 0. 0030 3.56 O 83 11 6
0.003 - 0.005 43 0.0041 0.0032 0.0048 4.44 0.74 25.1
0.005 - 0.010 58 0.0077 0.0051 0.0099 3.27 0.92 19.0
0.010 - 0.015 29 0.0123 0.0101 0.0143 2.80 1.02 6.66
0.015 - 0.020 36 0.0176 0.0152 0.0200 2.60 0.91 7.80
0.020 - 0.030 40 0.0246 0.0202 0.0299 2.25 0.81 4.64
0.030 - 0.050 41 0.0410 0.0304 0.0495 2.24 0.79 8.74
0.050 - 0.075 44 0.061 0.051 0.074 1.93 0.91 3.07
0.075 - 0.125 32 0.099 0.076 0.124 1.97 1.10 3.30
0.125 - 0.250 32 0.176 0.129 0.246 2.34 1.13 6.72
0.250 - 0.500 30 0.335 0.258 0.486 1.69 0.99 6.97
0.500 - 1.50 29 0.907 0.507 1.412 2.76 0.99 8.90
1.50-10 33 3.94 1.55 8.98 1.88 0.98 5.83
10-50 27 26.5 10.3 49.4 1.64 0.94 3.39
50 -100 30 78.7 50.7 99.7 1.57 0.93 2.73
100 - 200 36 138 100 193 1.58 1.09 2.72
201 - 5000 23 596 223 3777 1.52 1.32 1.78
0.001 - 0.125 365 0.0280 0.00015 0.124 2.84 0.74 25.1
0.125-1.50 91 0.461 0.129 1.412 2.26 0.99 8.90
1.50 - 5000 149 147 1.55 3777 1.65 0.93 5.83

0.001 -5000 605 36.2 0.00015 3777 2.46 0.74 25.1
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Zavéry

Z namérenych dat jednoznacné vyplyva, ze ve vodach je obvykle objemova
aktivita 234U vyznamné vysSi nez objemova aktivita 238U, proto i celkova
objemova alfa aktivita uranu v prirodnich vodach nebyva 25.3 Bq/mg, jak
vyplyva z Tabulky 1, ale pro objemovou aktivitu 234U mensSi nez 125 mBq/L
to je v priméru 49.0 Bg/mg a pro objemovou aktivitu 234U v intervalu
0.125-1.50 Bg/L to je 41.2 Bg/mg. Toto by se mélo vzit do uvahy pri
hodnoceni obsahu pfirodnich radionuklidli ve vodach, kdy metodiky SUJB pfi
prekroCeni smérné hodnoty objemové alfa aktivity predepisuji nejprve
stanoveni U chemickou metodou (zde se prakticky stanovuje 238U) a
prispévek izotopli uranu k celkové objemové alfa aktivité se odecita
hodnotou 25.p, kde p, je hmotnostni koncentrace uranu v mg/L.

V mnohych pfipadek je pfispévek izotopu uranu k celkové objemové aktivité
alfa 2-3 nasobny, je to tedy tfeba mit minimalné na paméti, pokud se
pomoci bézné korekce ,25.p, nepodari vysvétlit zvySenou hodnotu celkové
objemové alfa aktivity.
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Graf|Cky Jsou na Obrazku 2 Obrazek 2: Zavislost naméreného poméru aktivit 235U/238U na objemové
znazornény pomeéry aktivit alftivitvé 234U, (l_L a UL je i,ntgrval spolehlivosti tczhoto poméru; Cervena
235U/238U véetna intervalu prerusovana cara odpovida teoretickému poméru aktivit 235U /238U)

0,060

spolehlivosti (LL a UL, hladina **Y/*V
vyznamnosti 5 %) a véetné 0,055

teoretického pomeéru aktivit B
235/238Y (0.0461). 0050 ot

Odpovidajici data jsou

0,045 —— — < O
uvedena v Tabulce 5 ve ﬁ/‘v{ —
Sborniku. Celkem jde o 605 0,040 g7 ® 235072380 prlimeiny pomer akiivit
vzorkll, vyhodnocena byla i - —e—235U/238U pramémy pomér aktivittL
p . . , 0,035 S S
data, u kterych je objemova —8—2350/238U primérny poméraktivit UL
. cvys v = ==235U/238U teoreticky poméraktivit
aktivita 23*U nizsSi nez 1.2 T —— A —
m Bq/L 000009&\, 9&:\,096\,\ 9&09';\%0&&@0\9 Q-Qb\/ 0&% o'.‘,’\b o?;,,‘) 096\ %9@‘ ’»“’9 ,\q;\ & (00)6
S 238y [Bq/L]

V Zadném z 638 analyzovanych vzorku nebyla nalezena statisticky vyznamné vyssi €i
nizsi hodnota aktivitniho (ale i hmotnostniho) poméru izotopu 235U/238U neZ je
teoretickd hodnota uvedena v Tabulce 1 (0.04606 resp. 0.007165). A to i u vzorkd,
u nichz byla primérna aktivita 234U niz$i nez 1.2 mBg/L a u nichZ se objemové
aktivity 23°U pohybovaly v intervalu 1 - 112 uBq/L.
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Tabulka 6 uvadi namérena data objemové aktivity 230Th a izotopického poméru

aktivit 239Th /238U ve vzorcich vod analyzovanych v obdobi 2010-2014, celkové 636
analyzovanych vzorkd.

V souhlase s chemickymi vlastnostmi Th je ve vétSiné analyzovanych vzorkd vod
objemova aktivita 239Th nizsi nez 4mBq/L (tj. 508 vzorku)
Vyssi hodnoty objemové aktivity 239Th byly nalezeny jen ve vzorcich z podzemniho

louzeni U, kdy pomér 230Th /238U je vyznamné ovlivhovan kontinualni separaci U na
anexech, zatimco 239Th zustava v roztoku.

230Th /238
prumerny pomer
aktivit
< (0.008-1.6) 54 n/a 16 n/a

<0.004 454 n/a 0.090 n/a
0.004 - 0.040 19 0.012 0.083 3.21

0.040 - 40 37 9.64 2.7 0.84
40 - 400 48 206 160 2.05
400 - 800 24 551 147 7.17

C 230 amer| 238 o X
230Th [Bq/L] Pocet Th prumér| 238U prumér

vzorku
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Tabulka 7 uvadi namérena data objemové aktivity 232Th a izotopického poméru
aktivit 232Th /238U ve vzorcich vod analyzovanych v obdobi 2010-2014, celkové 674
analyzovanych vzork( (u nékterych bylo pozadovano jen stanoveni 232Th.

V souhlase s chemickymi vlastnostmi Th je ve vétSiné analyzovanych vzorkd vod
objemova aktivita 230Th mnohem nizsi nez 1 mBq/L (tj. 507 vzork()

Vyssi hodnoty objemové aktivity 232Th byly nalezeny jen ve vzorcich z podzemniho
louzeni U, kdy pomér 232Th/238U je vyznamné ovlivhovan kontinualni separaci U na
anexech, zatimco 232Th z(stava v roztoku.

232Th pramér | 238U pramér | 232Th/ 238U prumerny
232
e sall L Ba/

0.721

0.000071 0.059

0.00072 0.371 0.815

0.0252 0.775




ZAVERY A

Stanoveni dlouhodobych izotopu U a Th, tj. 238U, 235U,
234U, 232Th a 239Th Ize s vyhodou provadét technikou
ICP/SFMS. Detekcni limity jsou na urovni 1 - 4 mBq/L
pro 234U a 239Th a pro 238U, 23°U a 23?Th dokonce na
urovni jednotek pBq/L.

Pomér aktivit 234U /238U je prakticky ve vsech vzorcich
vod vyznamné vyssi nez 1.000, jen u cca 3 - 4 %
vzorku je tento aktivitni pomér nizsSi nez 1.000.
V pripadé nizkych objemovych aktivit 234U dosahuje
pomer hodnot 10 az 25, se zvysujici se objemovou
aktivitou 234U tento pomeér klesa a limituje k hodnoté
1.30 - 1.50.
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Pouzivana hodnota celkové objemové aktivity alfa
prfirodniho uranu Uy, 25 Bg/mg je v pripadé realnych
vzorku vod prakticky nepouzitelna, v pruméru dosahuje
tato velicina hodnot 40 - 50 Bq/mg, coz je treba brat do
uvahy pri korigovani zvysenych hodnot celkové objemove
aktivity alfa na obsah prirodniho uranu. Pokud je
korigovana zbytkova objemova aktivita alfa vyznamné
vysSi, je vhodnéjsi provést nejprve primé stanoveni
objemovych aktivit 234U a 238U, nez patrat po dalSich
pritomnych radionuklidech emitujicich zareni alfa.
Pritomnost izotopu uranu je totiz vzhledem k chemickym
vlastnostem U nejpravdepodobnéjsi.

Jen ve 3 - 4 % pripadu je izotopicky pomér aktivit 234U /238U
nizsi nez 1.00, je uvedeno vysveétleni, jak k tomu v realnych
podminkach muze dochazet.
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Pomér aktivit 23°U/238U se v ramci nejistot stanoveni nelisSi
od teoretické hodnoty 0.04606 u vsSech nami
analyzovanych vzorku, a to i u vzorku s velmi nizkou
objemovou aktivitou 23°U na urovni 1 - 110 pBg/L.

Objemové aktivity izotopu thoria 239Th a 232Th jsou ve
vodach nepodrobenych chemickému vlivu velmi nizké,
nizsi nez 4 mBq/L resp. 1 mBq/L.

Ve vzorcich ze zpracovani uranovych rud podzemnim
louzenim kyselinou sirovou se naopak nachazeji pomérné
vysoké objemové aktivity 239Th a 232Th, coz je dano tim, ze
se z roztokl izotopy uranu separuji na anexech a izotopy
thoria zustavaji v roztocich, které cirkuluji mezi podzemim
a stanici na separaci uranu, casem jejich objemova aktivita
vzrusta.
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Radiologické rozbory maji pred sebou velkou budoucnost,
vezmeme-li do uGvahy rostouci pocet ruznych jadernych
zafizeni ve svété, zvysujici se objem nejriznéjSich odpadu a

snahu chranit zivotni prostredi i zdravi ¢lovéka.
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Veskeré dotazy na rutinni radiologické rozbory
(nabidky, objemy vzorkua atd.) sméfujte na:
Customer.Support@ALSglobal.com

Technicke problemy tykajici se radiologie sméfujte
ha: Tomas.Bouda@ALSglobal.com
+420 602 144 727 / +420 487 828 500
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