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T h e r m o d y n a m i e o x y g e n i s o t o p e fa e t o r s fo r u r a n i u m ox id e s h va
e b e e n e a l e u l a t e d

饰 m e a n s o f t h e m o d iif e d i n e r e m e n t m e t h o d
.

T h e s e q u e n e e o f ` 8 0
一 e n r i e h m e n t i n

t h e u r a n i u m o x id e s w i t h r e s P e e t t o t h e e o m m o n r o e k
一

fo r m i n g m i n e r a ls 15 P r e d i e t e d

as fo l l o w s : s P i n e l < u r a n i n i t e 三 b r a n n e r i t e 三 h e m a t i t e < r u t il e < P i t e h b l e n d e <

e as s i t e r i t e 三 u r a n i u m b l a e k s 三 e o iff n i t e < s e d vo i t e 三 U O 3 < il l i t e
.

T w o s e t s o f s e l --f

e o n s i s t e n t fr a e t io n a t io n fa e t o r s b e t w e e n t h e u r a n i u m o x id e s a n d w a t e r a n d b e t、 v e e n

t h e u r a n iu m o x ld e s a n d t h e o t h e r m i n e r a l s h a v e b e e n o b t a i n e d fo r o~ 12 0 0
o

C
.

T h e

t h e o r e t i e al r e s u l t s a r e a P p il e a b l e t o t h e i s o t o P i e g e o t h e r m o m e t r y o f u r a n i u m o r e s w h e n

P ia r i n g w i t h o t h e r g a n g u e m i n e r a l s i n 坷d r o t h e r m a l u r a n i u m d e P o s i t s
.

K
e y
wo

r d s O x y g e n is o t o P e s ,

rF a e t i o n
at i o n s ,

T h e o r e t i e a l e a l e u la t i o n s ,

U r a n i u m ox
-

id e s ,

G eo t h e r m o m e t r y

1 I N T R O D U C T I O N

U r a n i u m

坷d
r o t h e r m a l

ox id e s o ft e n o e e u r e i t h e r
as u r a n i n i t e i n g r a n i t e s o r

as p i t e h b l e n d e i n

u r a i u m d e p o s i t s
.

H a t t o r i 。 t 。 2
.

[` ] o b s e r
ve d v e r y lo w 石̀ 8 0 v a 一u e s o f

一

2呱
t o 一3呱 (s M O W ) i n n a t u r a l u r a n i n i t e s w i t h r e s p e e t t o l a r g e 占̀ 8 0 va l u e s o f + l呱 i n

co e 劝s t i n g q u ar t z
.

we ” r e t a .l [2 ] o b t ia
i z e d t h a t p i t e h b l e n d e a n d e o iff n i t e h va

e 占1 8 0 va l u e s

o f + 0
.

踢
t o 3

.

儡 w h i l e e o e 劝s t i n g i l l i t e s h va
e 石1 8 0 va l u e s o f + 5

.

踢
t o 1 3

.

蹋
.

T h e

e x t r e m e 1 8 0 d e p l e t i o n i n u r a n i u m ox id e s r e q 、 i i r e s a s u iff e i e n t s t u d y o n t h e i r e q u i l ib r i u m

ox y g e n is o t o P e p r o P e r t i e s
.

I t 15 a l s o e s s e n t i a l t o q u a l l t l t a t iv e a v p l i e a t i o n o f ox y g e n i s o t o P e

d at a t o ge
o
lo g i e a l t h e r m o m e t r y a n d g e o e h e m i e a l t r a e in g

.

5 0

far
n e i t h e r e x P e r im e n t a l n i e a s u r e m e

nt n o r e m P i r i e a l e s t im a t e h as b e e n r e p o r t e d

fo r ox y g e n i s o t o p e fr ac t i o n a t i o n i n u r a
,

n i u m I n i n e r a l s
.

O n ly
ava

i l a b l e d e t e r m i n a t i o n 15 t h e

t heo re t ie al e al e u l a t i o n s o f H a t t o r i a n d H a l a s
[3 1

o n u o Z a n d u o 3 u s i n g s e le e t e d e r y s t a l

if e ld m o d e ls fo
r o p t i e al m o d e s a n d D e b y e fu n e t i o n s fo r a e o u s t i e m o d e s

.

T h e i r r e s u l t s

即p e ar n o t g o o d e

no u g h t o a e e o u n t fo r t h e k n o w n 1 8 0 d e p l e t i o n i n t h e u r a n i u m xo id e s
.
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wo
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e
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B y m e a ns
o
f t址 m o d i且e d inc

r e m e nt m e t ho d z he n g[4 ] has s ys t e m a t ie
al l y e

al
e u l a t e d

呷
-

ge n is o t o P e fr ac t io n at io n in m e t al o x id e s
.

T he r e s u l t s o b t a ine d a r e in go o d a gr e e m e nt

w it k h

no w
n e xp e r im e

nt a l an d加
r e m p ir ic al d at a

.

T he l o w
~

t e m p e r a t u r e a vl id it y o f t he

t he o r e t ie al
e
al ib r a t io n s has b e e n e o n f ir m e d 饰 t he s yn t he t ie e xp e r im e

nt s o f B ir d e t 。 l . [5 ]
.

T he go a l o f t h is s t u d y 15 t o e xt e n d t he t he o r e t ie al c al c ul at io n t o u r a n iu m o x id e s
·

2 C A LC U LA T IO N 入4E T H O D A N D R E S U I,T S

T h e s t a t i s t i e al m e e h a n i e al t h e o r y o f i s o t o P i e fr ac t i o n a t i o n 15 s e ve
r e ly lim i t e d w h e n

即 p li e d t o s y s t e m s e o
nt

a i n i n g e i n d e n s e d p h as es [3
,

4
,

6!
.

T h e m o d i且e d i n e r e m e n t m e t h o d

h as b e e n P r

voe
n t o b e a n a e e u r a t e a P P r o acj h fo r e a l e u l a t i n g ox y g e n i s o t o P e fr a e t i o n a t i o n

in s o il d m i n e r
al s as a fu n e t i o n o f s t a t i s t i e al m e e h a n i e al a n d e r y s t al s t r u e t u r a l e ffe e t s {4

,

7
,

8 ]
.

In p r i n e ip l e
,
t h e d e g r e e o f 1 8 0

一 e n r i e h m e nt i n a g ive n m i n e r al e a n b e q u a n t i t a t ive ly r e -P
r e s e nt de 勿 t h e s i z e o f i t s

vox
g e n i s o t o p e i n d e x ( I 一 ` 8 0 )

.

Q u ar t z 15 t a ke n as t h e r e fe r e n e e

m i n e r a l a n d t h u s i t s l 一 1 8 0 in d e x 15 d e if n e d as 1
.

00 00
.

T h e g r e a t e r t h e l 一 1 8 0 i n d e x o f

a m ine
r a l

,

t h e m o r e 1 8 0
一 e n r ihc

e d i n i t
.

T h e l 一 1 8 0 val
u e o f t h e m i n e r a l 15 e al e u l a t e d

场 s u m m i n g t h e n o r m al i z e d 1 8 0
一

i n e r e m e nt (乞二卜
。

) fo r
d iffe

r e
nt e a t i o n

一

ox y g e n b o n d s i n

i t s e r y s t al s t r u e t u r e
.

T h e 18 0
一

i n e r e m e nt 15 d e t e r m i n e d 场 t h e e

ffe
e t s o f e a t i o n

一

ox y g e n

b o n d s t r e n g t h (cC
t 一。

) an d e a t i o n m as
s o n i s o t o p i e s u b s t i t u t i o n (Wc

t 一。

)
.

T h e e a t i o n
-

ox y ge n b o n d s t r e n g t h 15 d
e if n e d as a fu n e t i o n o f e a t i o n

丽 d a t i o n s t a t e (V )
, e o o r d i n a t i o n

un m b e r

(C Nc
t ) a n d e o r r e s p o n d i n g i o n i e r

ad i i (
r e , + 几 )

.

S u b s t a n t i a l ly
, t h e l 一 1 8 0 i n d e x

o f a m i n e r
al

r e s ul t s fr o m a m ar
r i a g e o f e r y s t al e h e m i s t r y w i t h t h e r e l a t i o n s h iP b e tw e e n

v ib r at i o n al fr
e q u e n e y a n d r e

d u e e d m as s
.

T h e m e t h o d o f e a le u la t i n g l 一 18 0 i n d i e e s fo r m e t al ox id
e s h as b e e n d e s e r ib e e d

by z h e n g卜1 i n d e t a i l a n d th u s 15 n o t r e p e a t e d h e r e
.

T h e fo l low i n g u r a n i u m ox id e s ar
e

d e al t w i t h i n t h i s s t u d y :

(1 )
u r a n i n i t e U O Z ,

p i t e hb l e n d e U O Z
·

ZU O 3 , a n d ur a n i u m b l a c k
s

U O Z
·

6U O 3 : (2 ) b r a n n e r i t e U T i Z O 6
, s e d o v i t e U M o Z O S

, a n d e o iff n i t ` U S IO 4
.

I n t h e s e

u r a苗 u m ox id e s , e x e e p t 5 14+ w h i e h 15 i n fo u r fo l d e o o r d i n a t i o n w i t h ox y g e n
,

t h e o t h e r

e a t i o n s ar e 15 i n e ig ht fo ld e o o r d i n a t i o n w h i l e e ac h ox y g e n 15 i n fo u r fo ld o r t h r e e fo ld

co o r id n at i o n
.

T h e n o r m al i z e d 18 0
一

i n e r e m e
nt

s o f t h e e a t i o n
一

ox y g e n b o n d s i n t h e u r a n i u m

ox id e s ar e e a l e u lat e d a n d P r e s e n t e d i n aT b l e 1
.

1妞b l e l

C al e u lat i o n o f t h e n o r m a l i z e d 1 8 0
一
i n e r e m e

nt
s fo r u r a n i u m ox i d e s

B o n d

5 14 + 一 O

5 14 + 一 O

U 4 + 一O

U 4 + 一 0

U 6 + 一O

T i
4 + 一O

M o 6+ 一O

C Nc
: C No

: e t
+ : 。

( n m ) 。
e : 14飞

t 一 。

cC
t一` Z e t 一 。 乞e t 一 。

0
.

1 6 1

0 1 6 2

0
.

2 38
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.

2 3 6

0
.
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0
.
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.
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.
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.
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.
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.
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.
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t h
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F i g 二1 C al e u lat
e d t e m p e r

at u r e

d e P e

dn
e n e e o f ox y ge n i s ot o P e

丘 a c t i o n a t i o n s b e t 、 v e e n u r a n i u m o x i d e s

a l l d , v a t e r

.

2 C al e u l a t e d t e m P e r
at ur

e

d e P e n d e n e e o f ox y ge n i s o t o P e

介 a e t i o n a t i o n s b e t , v e e n t h e u r a n iu m
。 x i d e s a l l d t h e o t h e r

m i n e r
al

s

T h e fr ac t io n at i o n s i
von

lv i n g h e m at i t
e a n d i l li t e

ar
e a ft e r

Z h
e n g [4

,
9 ]

t h e fo r m o f 1 0 3 In a e q u at i o n e a n b e o b t ia n e d b e t
we

e n m i n e r a l an d m i n e r
al a n d b e t

we
e n

m i n e r a l an d w a t e r b y t h e r e l a t i o n :

ih 飞一 , = ih 几 一 ih 丙 ( 1 )



19 6 N U C LE A R S C E N C E A N D T IE C H N IQ U E S 认) 1
.

6

T he va l d it e m P e r a t u r e r a n ge fo r t he t he o r e t ie a l e al ib r a t io n s 15 fr o m 0 t o 2 10 0
o

C
.

E r
ro

r s e o nt
r b iu t e d t o t he fr ac t io n a t io n fa e t o r s

饰 t he m o d if ie d in e r em e n t m e t ho d e a n

b e e s t im a t e d w it h in 土5 % o f t he fa e t o r

aj v
u e s [4

,
8

,
9 ]

.

F ig s
.

1 a n d 2 i l lu s t r a t e t e m p e r a t u r e

d e P e n d e n e e o f t h e e
al

e ul at e d fr ac t i o n a t i o n s b e t
we

e n t h e u r a n i u m ox id e s a n d w a t e r a n d

b e t

wee
n t he

u r a n i u m o x id e s a n d t h e o t h e r m in e r a l s
, r e s P e e t ive l .y

3 D I S C U S S I O N

A e e o r d i n g t o t h e s i z e o f t li e l 一 1 8 0 i n d i e e s i n 几 b l e Z
, t h e s e q u e n e e o f 18 0

一 e n r i e h m e n t

i n th e u r

an i u m ox i d e s 15 o b t ia n e d as fo l l o w s : u r a n i n i t e 三 b r a n n e r i t e < P i t e hb l e n d e <

u r a n i u m b l a e k s 三 e o iff n i t e < s e d o v i t e < U O 3
.

B e i n g t h e m i x t u r e o f U O Z w i t h U O 3 i n

d i ffe
r e n t P r o P o r t i o x i s ,

ox y ge n i s o t o P e fr a e t i o n a t i o n s i n P i t e h b le n d e a n d u r a n i u m b l拢 e k s

a r e b e tw e e n t h o s e o f U O Z a n d U O 3
.

A s s
h ow

n i n F ig
.

i
, t h e u r a n i一i m ox id e s a r e d e p l e t e d in 18 0

r e lat ive t o w a t e r a t t e m
-

P e r a t u r e s a b o v e 2 0 0
o

C
.

L i ke h e m a t i t e
, u r a n i n i t e a n d b r a n n e r i t e ar e s ig n i if e a n t ly d e P l e t e d

i n ` 8 0 ( u p t o 一 1 2 瓜 ) w i t h r e s p e e t t o wa t e r a t llx d r o t h e r m a l t e m p e r a t u r e s
.

p r e e ip i t a t i o n

o f p i t e
hb l e n d e fr o m a 饰 d

r o t h e r m a l fl u id e a n r e s u l t i n r i s i n g o f if u id 石̀ 8 0 (+巩
t o +蝙 )

.

C o m p a r i n g w i t h e o m i z i o n m e t a l ox id e m i n e r a l s [4 ]
, u r a n i n i t e b e h vae

s l ik e h e m a t i t e

i s o t o p i e al ly a n d 15 t hu
s e n r i e h e d w i t h 1 8 0 r e l a t ive t o s p i n e l

.

w h i l e p i t e h b le n d e b e h vae
s

l ike
r u t i l e a n d 15 t h u s d e p l e t e d i n 1 8 0 r e l a t ive t o e

as
s i t e r i t e

.

A t 2 0 0
0
C

,
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