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PREPARACION DE MICROCURIES DE 234Th

A. Suner, A.M, La Gamma de Batistoni y J. Botbol

RESUMEN

Se describe un procedimiento para preparar microcuries de 234Th, par-
tiendo se soluciones clorhidricas de uranio (VI). Para ello se hace pasar una
solucién de cloruro de uranilo en equilibrio radiactivo con 234Th que tenga
232Th como portador, a través de un lecho de resina Dowex 50 x8 (H*). En
la resina queda absorbido el 85% del torio y parte del uranio. Luego se eluye
éste altimo con HCl, 10 N. El torio retenido en la resina, se extrae luego con
una solucién 0,025 M de acido sulfirico y 1 M de sulfato de amonio. Los sul-
fatos se eliminan precipitando el torio con amoniaco, el precipitado se disuel-
ve con acido clorhidrico 10 N y la solucién resultante se pasa por resina Do-
wex 2x8 que absorbe el uranio y otras impurezas, dejando pasar el torio, que
se obtiene con elevada pureza quimica y radioquimica.

SUMMARY

‘Preparation of microcuries of 234 - thorium
A procedure for the preparation of microcuries of 234Th from hydroclhe-
ric acid solutions of uranium (VI) is described.

A solution of uranyl chloride in radioactive equilibrium with 234Th (ol-
der than 6 months) and having 232Th as carrier, is percoled through a Do-
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wex 50 Wx8 (H*) resin bed, wherein is absorbed 85% of Th and some ura-
nium, which is then desorbed with 10 N HCI.

The thorium remains in the column and is extracted later with a 0,025
M SO4H2 plus 1 M 504(NH4)2 solution. The thorium solution is freed from
sulfate by precipitation with ammonia, disolving the precipitate with 10 N
HCl, whose solution is treated with Dowex 2x8 resin. The ion exchanger
absorbs the anionic impurities and the thorium obtained is of high chemical
and radiochemical purity.

INTRODUCCION

El 234Th es usado cominmente como trazador de torio. Generalmente se
obtiene extrayéndolo del uranio pues el 238(J 1o genera por desintegracion «.

La bibliografia describe diversas técnicas para separar ambos nucleidos
(1) a(6). La mayoria de los autores absorben la mezcla de los mencionados
isOtopos en resina de intercambio catidnico eliminando con acido el uranio ab-
sorbido (HCl 6 SO4H, de diversa concentracién, segin el autor). Ello deja el
234 Th fijado en la resina, siendo posteriormente eluido con SO4H, mas con-
centrado, acido oxalico 6 HCI + HF.

Las técnicas mencionadas son efectivas, perc estan hechas con el fin de
separar U de Th y no de preparar un producto de pureza radioquimica. Murase
(1) y Sufier y Batistoni (5), han preparado 224 Th con resinas, pero no determi-
naron su pureza quimica y radioquimica.

Con el objeto de preparar un producto de calidad controlada se hicieron
ensayos previos en diversas condiciones para lograr disefiar un proceso que
al ser aplicado produjera 234Th de la pureza isotépica que se desee (se pue-
de producir libre de portador) y con una pureza radioquimica y quimica alta
como lo indican el espectro gama y el analisis espectrogréfico del producto.

El proceso que se adapté tiene dos ciclos de purificacién: el primero em-
plea resina catidnica y el segundo resina aniénica.
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PARTE EXPERIMENTAL

a) ESQUEMA DEL PROCESO

19 Ciclo catiénico

Cl2 U0, 0,4 M+HCI1 0,1M CIH 10M SO, H, 0,025M+SO4(NH4)2 M
2 J \A
Resina catidnica Resina catiénica Resina catiénica
- - “«—
(Columna I) {Columna 1) (Columnal)
M J \)
Cl2 U0, Cl, Uo, (SO4),Th
ABSORCION ELUCION DE U ELUCION DE 234Th

2} Etapa Intermedia
Precipitacién con NH;, previo agregado de U como portador y disolucién pos-
terior del precipitado con CIH 10N.

39) Ciclo aniénico

Th*4+UO3* + CIH 10N
l

Resina anidnica
P

(Columna II)

i\
Th*4 + CIH 10N




b) PRIMER CICLO

En los diversos ensayos realizados se emplearon columnas de vidrio
de 0,9-1,0 cm de didmetro intemo cargadas con 5 ml de lecho de resina Do-

wex 50 Wx8imalla 50 - 100, pasada a forma de H™.

Se hace percolar por la columna 4,5 litros de solucién 0,2M de Cl,UO,
y 0,1 M en HCL. Esta solucién contiene ademas 0,1 mg de 2”*Th(NO;); 4H,0
como portador. Se fija el caudal a un tiempo de retencién de 2 minutos. Pe-
ribdicamente se toma muestra del efluente de absorcion, determinando uranio
quimicamente y midiendo la radiacién 8 de,alta energia (del 234Pa) con tubo
Geiger-Miiller. En el grafico N?1 se presenta una de las curvas de break-
through del Th y U obtrnidas. En base a la cantidad de Cl, UQ, pasado a
través de la columna, se calculd graficamente que en esta etapa queda en la
resina el 85% del 234Th total.

La resina queda cargada en su parte superior con 234 Th** y el resto con
UO;+. Este uranio absorbido se elimina en gran parte, posteriormente, hacien-
do pasar por la columna 50 ml de HCI 10N. Parte del 234Th fijado es elimina-
do en esta operacion, pero ella no es mayor del 10 %. En el grafico N2 2 pue-
de de verse un ejemplo de la curva de elucién del uranio realizado en esta o-
peracion.

El Th remanente en la resina es eluido con 50 ml de solucién 0,025M de

SG4H; y IM de SO4(NH);. Una curva de elucién tipica puede verse en el gra-
fico N2 3.

¢) SEGUNDO CICLO (anidnico)

El Th obtenido en el primer ciclo es de pureza moderada, por lo que con-
viene hacer una segunda etapa de purificacién. Las impurezas se absorben
en resina aniénica en medio de HCl 10N. Como en esta operacién interfieren
los iones sulfato que provienen del primer ciclo, deben ser eliminados por pre-
cipitacién con NH,, usando i6n UO3* como portador no isotépico del Th.

La técnica que se emplea es la siguiente: Se agrega como portador 50
mg de (NO,),UOQ, . 6H,0 al eluido del primer ciclo. Luego se agrega en ca-
liente, amoniaco para precipitar U, 0,(NHy), que arrastra el Th (8). Se filtra
en crisol filtrante y se lava con solucién 1% de NH; . Se disuelve el precipi-
tE}do en 20 ml de HCl 10N y se hacen pasar 2-3 minutos de tiempo de reten-
cion por una columna de vidrio de 1,1 - 1,2 cm de didmetro interno que contie-

ne 20 ml de resina Dowex 1 x 8 (Cl~) malla 50 - 100*.

* Esta columna debe ser acondicionada Previamente con HCI 10N, haciéndole pasar
20 m! de dicha solucién.



Se reserva el efluente para juntarlo con los liquidos de lavado, que son
tres porciones de 10 ml cada una de HCL 10N.

De esta manera se obtienen 50 ml de solucién con 40 uCi de 234 Th, lo.

que significa un rendimiento total del 75 %.

d) PUREZA DEL 234Th OBTENIDO

Las soluciones obtenidas al final del segundo ciclo fueron analizadas
espectrograficamente. Ademas se hicieron estudios para determinar su pure-
za radioquimica.

Andlisis espectrogrifico: Fue hecho en dos partidas diferentes v expresa-

dos como pg/uCi de ?34Th a la fecha en que fue preparado. Los resultados
se consignan en el cuadro N2 1.

CUADRO N2 1

ELEMENTO Zr| B|(Mn| Mg| Fe |Ca |Th| Si |Cu | Cr | Al |Zn| U

pg/pCi <7 10.07{0.02|0.25|0.75 | 2.5 | <7 [ 2.5 |0.07(0.07|0.75 | 2.5{<2.5

Estudios radioquimicos: Se hicieron los siguientes ensayos:

a) Determinacién directa con detector Ge(Li) de 30 cc y multicanal asociado
del espectro y del producto recién obtenido.

b) -Se repitié la determinacién de espectros durante 5 meses, con el fin de me-
dir el semiperiodo de cada uno de los picos observados en el espectro.

) Se compard el espectro del producto obtenido con el que se hizo luego de
una purificacién por precipitacién con acido sulfhidrico, previo agregado
de portadores (Pb, Bi, Cu, Hg, Cs, Ba, La).

d) Se hizo un nuevo espectro y del producto anterior, luego de purificarlo pre-
cipitando con 10;Ag y posterior disolucién (7).
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RESULTADOS Y DISCUSION

Respecto a la pureza quimica del producto obtenido, puede observarse
en el cuadro N2 1, que las principales impurezas son Zr, Ca y Zn.

La pureza radioquimica, es muy dificultosa de determinar, pues la biblio-
grafia no registra un espectro gama del 234Th y 234 Pa hecho con detector
de Ge(Li). En el Grafico N2 4 puede verse un espectro tipico del producto
obtenido, espectro hecho inmediatamente después de la purificacion del 2347}
con la técnica descripta. Midiendo el semiperiodo de desintegracion de cada
uno de los picos del espectro, se encontrd que los correspondientes a las e-
nergias de 63, 90, 120, 710, 760 y 960 keV, decaen con semiperiodos entre
20 y 30 dias; como el del 234Th es 24,5 dias y la determinacién fue hecha

con un error estimado del 20 %, se concluye que dichos picos corresponden
al 234Th.

En los espectros obtenidos se encuentran ademas picos que decaen con
semiperiodo variable (la representacién de log. actividad vs. tiempo no es
lineal) y tienen energias de 284, 364 y 540 keV. Con el fin de comprobar si
ellos eran producidos por impurezas o un is¢topo del Th, se hicieron 1 ¢s en-
sayos c) y d). El espectro del material obtenido luego de las purificaciones
con SH, y 10, Ag continiia teniendo los picos 284, 364 y 540 keV lo que hace
inferir que corresponden a isotopos del Th o Pa en equilibrio transiente. La
relacién de intensidad de estos picos ala de 93 keV del 234Th en el produc-
to recién obtenido es del 5 %.
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GRAFICO N2 4.q
Espectro del 23471y, 234p, range de energia 30-300 Kev
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