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Resumen

Los lantanidos radiactivos ""'Prometio, '®*Holmio, '®'Terbio y '""Lutecio
unidos a micelas coloidales, sales o complejos, son usados frecuentemente
en medicina nuclear para el tratamiento de diversas enfermedades, entre ellas
el cancer. Para obtener estos radiolantanidos se irradia un elemento que al
decaer formara por emision de particulas B~ a ">'Pm, '**Ho, '*'Tb y '""Lu.
Por ejemplo, para este estudio se obtuvo el '*'Prometio al irradiar con
neutrones térmicos el '**Neodimio (padre) que al decaer, formo por emision
de particulas B~ al BIPrometio (hijo), y de la misma manera se obtuvieron los
pares '®'Gadolinio/'®' Terbio, '""Iterbio/'""Lutecio y '*Disprosio/'**Holmio.
El objetivo de este trabajo fue determinar la viabilidad de separacion de
estos pares, utilizando como medio adsorbente hidroxiapatita y como
eluyente tartrato de sodio, con el fin de poder obtener '>'Pm, '®Ho, '*'Tb y
"Lu libre de su radioisbtopo padre. Los estudios de adsorcidén fueron
realizados mediante intercambio i6nico. Estos estudios demuestran que los
lantanidos padre e hijo (Nd/Pm, Gd/Tb, Dy/Ho e Yb/Lu) se adsorben en la
hidroxiapatita de manera similar a concentraciones de 0.001 a 1 M. No es
viable utilizar este mineral en medio tartrato de sodio para separar dichos
pares.

1. INTRODUCCION

La medicina nuclear utiliza como herramienta de diagnostico y/o terapia a la radiactividad
emitida por radioisétopos, que pueden ser introducidos al paciente unidos a moléculas
acarreadoras (como DTPA, DOTA, Biotina), conocidos como radiofarmacos A



finalidad de los radiofdirmacos puede ser de diagndstico, para examinar organos o de
terapia, para tratamiento de enfermedades *™*. En particular, enfermedades como el
cancer, es actualmente tratada con radioisotopos emisores de particulas ~ de energias entre
1 y 2 MeV y de vidas medias corta de unas cuantas horas o dias. De aqui el interés de
estudiar a los lantanidos radiactivos '*’Prometio (Pm), '®*Holmio (Ho), '""Lutecio (Lu) y
ITerbio (Tb), radioisétopos que poseen las caracteristicas nucleares antes citadas. Para
producir estos radioisotopos libres de acarreador y con altas actividades especificas ©®, y
se irradia un elemento padre que formard un radioisétopo, que al decaer generard el
radioisétopo de nuestro interés (radioisétopo hijo). Por ejemplo, para obtener el '*’Pm, se
irradia un blanco de '**Neodimio (Nd) con neutrones térmicos que al decaer, formar por
emision de particulas B~ al "“Pm y de la misma manera para cada par, '®'Gadolinio
(Gd)/"*'Terbio (Tb), '""Yb (Iterbio)/'""Lu (Lutecio) y '**Dy (Disprosio)/'**Ho (Holmio). El
objetivo de este trabajo es determinar la viabilidad de separacion de los pares Nd/Pm,
Gd/Tb, Yb/Lu y Dy/Ho por el método de intercambio ionico, "'? utilizando hidroxiapatita
como material adsorbente en medio tartrato de sodio '*).

2. METODOLOGIA
2.1. Irradiacion y Solubilidad de Lantanidos

Los 6xidos de neodimio, gadolinio, iterbio y disprosio fueron disueltos en HCI 13.178 M y
se colocaron dentro un dispositivo para evaporar el dcido y formar los cristales de cloruro
de gadolinio, yterbio, neodimio y disprosio. Estas sales fueron irradiadoas con neutrones
térmicos en el reactor TRIGA MARK III con un flujo de 6.12x10'? neutrones/seg*cm?: por
20 minutos el cloruro de gadolinio, por 24 minutos el iterbio y durante 3 hrs el neodimio y
disprosio. El gadolinio se dejo decaer por 30 min, el neodimio por 5 h, el disprosio por 8 h
y el iterbio por 10 dias.

Para solubilizar los cloruros de los lantanidos radiactivos se agregaron: 1 mL de HCI1 0.15
M y 1 mL de agua destilada respectivamente, a temperatura ambiente sin agitacion. Estas
soluciones madre se utilizaron en los estudios de adsorcion.

2.2. Determinacion del Coeficiente de Distribucion y del Factor de Separacion

Se pesaron 40 mg de hidroxiapatita (HAp) y se adicionaron 10 mL de la concentracién en
estudio del medio: tartrato de sodio y se dejaron agitar por una semana. Las
concentraciones investigadas para este medio fueron las siguientes: 1 M, 0.5 M, 0.1 M, 0.05
M, 0.0IM y 0.001 M. Al término de esta semana se adicionaron 100 pL de la solucion
madre, se agitaron por una hora, y centrifugaron por 30 min. Después se tomo una alicuota
de 4 mL y se determinaron las actividades de los radiois6topos en un detector de GeHp.
Los fotopicos utilizados para la determinacion de Nd, Pm, Gd, Tb, Dy, Ho, Yb y Lu fueron:
531 KeV (*'Nd), 340 KeV (°'Pm), 363.56 KeV (’Gd), 74.6 KeV ('*'Tb), 326.4 KeV
("®Dy), 55.6 KeV ('®*Ho), 197.97 KeV ('*Yb) y 208KeV ('"'Lu). Se realizaron dos
estandares: uno con 10 mL de agua destilada y otro con el medio en estudio sin HAp,
siguiendo el procedimiento antes mencionado.



La afinidad de los lantanidos en la hidroxiapatita se determin6é mediante el coeficiente de
distribucion Kd, corrigiendo las actividades por decaimiento.

Ag —AMij
AM M

Kd=

Donde:

Kd=mL/g

Ag = Actividad del estandar

Ay = Actividad de la muestra

M = Masa de la hidroxiapatita (g)
V = Volumen total (mL)

A partir de los valores de Kd se determinan los factores de separacion entre los pares
padre/hijo:

Donde:
Kd: Elemento padre (“¥'Nd, '¥Gd, "Dy o '“Yb)
Kd,: Elemento hijo (*'Pm, '*'Tb, '®*Ho o '""Lu)

A través de esta ecuacion se determino la factibilidad de separacion de los lantanidos en la
hidroxiapatita en medio tartrato de sodio.

3. RESULTADOS Y DISCUSION
3.1 Radioisotopos formados por irradiacion de cloruros de Nd, Gd, Dy e Yb

Las reacciones nucleares producidas durante la irradiacion de los blancos de Nd, Gd, Dy e
Yb naturales se muestran en la Tabla 1. De los radioisétopos formados s6lo consideramos
los siguientes: 147Nd, Bpm, °Gd, %' Tb, (’Dy, 1%Ho, 'Yb y Y7L, debido al tiempo de
vida media de cada uno. Por ejemplo, el '*’Nd tiene un tiempo de vida media de 11 dias lo
que permite cuantificar la actividad bajo nuestras condiciones experimentales; si
utilizamos el °'Nd su tiempo de vida media es de 12.4 minutos por lo que después de 7
vidas medias tendriamos una actividad del 0.8 % y seria imposible cuantificarlo. Por tal
motivo se escogen solo lantanidos cuyos tiempos de vida media no sean muy largos (meses
o aflos) o demasiado cortos (segundos o minutos). Este mismo razonamiento fue aplicado
en los pares '’Gd/"*'Tb, *°Dy/'**Ho y ' Yb/'""Lu.



Tabla I. Reacciones nucleares formadas a partir de la irradiacion de
Nd, Gd, Dy e Yb naturales.

Is6topo Reaccion Vida media isotopo formado
natural T
146N MNd(n,y)"*'Nd—» ""Pm —» "Sm "INd | "Pm | "Sm
11d 22a Estable
ISONd 12(1)Nd(1’1,'Y)151Nd_> lSle — ISISm—VISINd lSle lSlSm lSlEu
Eu 124m| 1.18d |93 a Estable
9G4/ ®iTh
155Gq 158Gd(n,y)]59Gd—> EI, Gd 1 ™Th
18.5 h | Estable
I0Gg 160Gd(n’y)l6lGd_> e, _»161Dy TGd | ' Tb 161Dy
37m | 17.6h | Estable
156Dy/166H o
156Dy 156Dy( n’y)156Dy_> 57Tb . °'Gd 156Dy 5TTh 57Gd
82h |71a Estable
166010 166Dy( n’y)l66Dy_> 6oy 1Fr 166Dy ST T66
1.25m| 1.117d | Estable
AV Y
oy, 168Yb( n,y)]69Yb_, T Vb 1 Tm
32d Estable
oy 176Yb( n,y)177Yb_> Tu_—y VHF b | 7 u T
19h |6.73d | Estable

3.2 Coeficiente de Distribucién (Kd) en medio tartrato

El coeficiente de distribucién nos permite cuantificar el grado en que la hidroxiapatita
adsorbe a cada uno de los lantanidos estudiados.

3.21 Gd/Tb

La figura 1 presenta el coeficiente de distribucion (Kd) del par Gd/Tb en hidroxiapatita en
medio tartrato de sodio. Se observa que ambos lantanidos se comportan de una manera muy
similar. A concentracion de 0.01 M de tartrato, la hidroxiapatita adsorbe a ambos elementos
mas que a cualquier concentracion, disminuyendo su adsorcion rapidamente hasta 0.1 M, a
partir de aqui, el Kd practicamente no varia con un aumento de la concentracion de
tartratos. De esta manera tenemos para el Gd un valor de Kd maximo de 520 mL/g y para el




Tb de 480 mL/g a concentracion de 0.01 M de tartrato; el valor de menor adsorcion es a
concentracion 1 M de tartrato con un Kd de 30 mL/g para el Tb y 20 mL/g para el Gd
aproximadamente.

Coeficiente de Distribucion del par Gd/Tb en HAp en medio
Tartrato de Sodio
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Figura 1. Constantes de distribucion del par Gd/Tb en hidroxiapatita en medio tartrato de
sodio.

3.2.2 Nd/Pm

La figura 2 presenta el Kd del par Nd/Pm en hidroxiapatita en medio tartrato de sodio.
Haciendo una comparacion entre la figura 1 y la figura 2, podemos observar que los
lantdnidos padre-hijo, tienden a presentar un comportamiento similar dificultando su
separacion en este medio.

La adsorcion de la hidroxiapatita por los lantdnidos Nd y Pm, presenta el mismo
comportamiento con respecto al par Gd/Tb, la diferencia estriba en los valores de Kd. De
esta manera tenemos un valor maximo de adsorcion de 10° mL/g para el Ndy 5 X 10° mL/g
para el Pm a 0.01 M de tartrato, disminuyendo drasticamente dicha adsorcion a



concentracion de 0.05 M y permaneciendo posteriormente constante con un valor de Kd de
100 mL/g hasta 1 M de tartrato.

Coeficiente de Distribucion del par Nd/Pm en HAp en medio
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Figura 2. Constantes de distribucion del par Nd/Pm en hidroxiapatita en medio tartrato de
sodio.

3.2.3 Dy/Ho

La figura 3 presenta el Kd del par Dy/Ho en hidroxiapatita en medio tartrato de sodio. Esta
figura muestra las afinidades del Dy y del Ho por el mineral y se observa como estg, tiende
a absorberlos con mayor fuerza a concentraciones menores a 102 M observando un
comportamiento muy similar a los pares anteriores. El Ho presenta un punto maximo de
adsorcion a una concentracion de 0.01 M de tartrato con un valor de Kd de 3 X 10° mL/g y
un punto minimo en 0.5 M de tartrato con valor de 11 mL/g. El Dy muestra un maximo de
adsorcion a la misma concentracion que lo presenta el Ho, es decir a concentracion de 0.01
M, con un coeficiente de adsorcion de 3 X 10° mL/g, disminuyendo de una manera
importante hasta un minimo de 10 mL/g en 0.5 M.

Tanto el par Dy/Ho como el Nd/Pm presentan una fuerte adsorcién a 10> M de tartrato,
disminuyendo dicha adsorcion drasticamente, es asi que para la concentracion de 0.05 M
tenemos un Kd, relativamente pequetio de 100 mL/g aproximadamente para ambos casos.



Coeficiente de Distribucion del par Dy/Ho en HAp en medio
Tartrato de Sodio
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Figura 3. Constantes de distribucion del par Dy/Ho en hidroxiapatita en medio tartrato de
sodio.

3.24 Yb/Lu

La figura 4 presenta el Kd del par Yb/Lu en hidroxiapatita en medio tartrato de sodio.
Como se puede observar en esta figura, ambos lantdnidos tienen un comportamiento similar
a los pares anteriores, es decir, presentan una adsorcion fuerte a concentraciones menores a
0.05 M y se adsorben en menor grado a concentracion 1 M de tartrato de sodio.

El punto donde se presenta una mayor adsorcion de ambos lantanidos, es a concentracion
0.001 M con un valor de Kd de 4X10° mL/g para el Lu y 10° mL/g para el Yb,
disminuyendo de manera importante la adsorcion en 10° M, con valores aproximados de
Kd para el Yb de 8X10° mL/g y para el Lu 6X10° mL/g, posteriormente se observa que a
partir de la concentracion de 0.05 M la adsorcion tiende a disminuir lentamente hasta llegar
a un punto de adsorciéon a 1 M en medio tartrato de sodio con un valor de Kd de 10> mL/g
para ambos lantanidos.



Coeficiente de Distribucion del par Yb/Lu en HAp en medio
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Figura 4. Constantes de distribucion del par Yb/Lu en hidroxiapatita en medio tartrato de
sodio.

Por ultimo, se observa que de manera general, los lantanidos se adsorben aproximadamente
de la misma forma en la hidroxiapatita ante cualquier concentracion de tartrato de sodio.
Cabe sefialar que el Tb y el Ho se adsorben un poco méas que el Gd y el Dy
respectivamente, en el caso del par Nd/Pm el Nd se adsorbe ligeramente mas que el Pm.
Para el caso del par Yb/Lu, se observa en la figura 4 una adsorcion preferente por el Lu en
10 M, posteriormente el que se adsorbe mas es el Yb en concentraciones 107, 0.05 y 0.1
M, por ultimo, a concentraciones de 0.5 y 1 M ambos lantanidos se fijan a la hidroxiapatita
de la misma manera.

3.3 Factor de Separacion

Se considera viable una separacion cuando el factor de separacion (o) es mayor 6 menor a
1. Siguiendo con esta regla, se determinaron los valores de alfa para cada uno de los pares
en estudio, y con el coeficiente de distribucion se determind si es viable o no dicha
separacion. Cabe mencionar que un valor del factor de separacion mucho mayor o menor a



I, y un Kd menor a 100 indican que la separacion es viable, si alguno de estos no se
cumple, la separacion no se puede llevar a cabo por desde el punto de vista practico.

La figura 5 presenta los factores de separacion correspondientes a los pares Nd/Pm, Gd/Tb,
Dy/Ho e Yb/Lu en funcién de la concentracion de tartrato de sodio.

3.3.1 Nd/Pm

A concentracion de 0.01 M, este par presenta un factor de separacion de 1.5, que de
acuerdo a la regla anterior seria posible la separacion, pero analizando su coeficiente de
distribucién (aproximadamente 10° mL/g) se determina que no es viable debido a que se
necesitaria un volumen de tartrato bastante grande, debido a que ambos elementos estan
fuertemente adsorbidos en el mineral. Con respecto a las concentraciones de 0.05 M a 1 M
el valor de alfa es cercano a 1, determinando con ello que la separacion es casi imposible,
pues ambos lantanidos se adsorben de la misma manera al mineral.

332 Gd/Tb

Los factores de separacion varian conforme aumenta la concentracion, y son: 1 a
concentracion de 0.01 M, 0.3 a 0.05 M, 0.1 a 0.1 M, 04 a 0.5 My 0.7 a1 M; con estos
valores se determina que la concentracion mas viable para separa el Gd del Tb es utilizando
tartrato de sodio 0.5 M.

3.3.3 Dy/Ho

A concentraciéon de 102 M se tiene un valor aproximado de alfa de 0.2, en 0.05 M de 0.4,
en 0.1 Mde 0.8,en 0.5M de 0.9 yen 1 M de 0.2. Por lo tanto, las concentraciones con las
cuales se podria trabajar para lograr nuestro objetivo son 2: 102 M y 1 M, pero al analizar
sus coeficientes de distribucion, éstos son 3X10° mL/g para Dy, y 3X10° mL/g para Ho en
la primer concentracion; para la segunda tenemos valores de 20 mL/g para el Dy y 60 mL/g
para el Ho. Concluyendo que con valores de Kd tan similares, serian muy dificil obtener de
manera independiente a cada lantanido.

334 Yb/Lu

Para el par Yb/Lu, la figura 5 muestra un factor de separacion de 2 a 0.05 M, que es el
valor de alfa mas alto obtenido y por tanto mas viable para efectuar la separacion del Yb y
el Lu. Sin embargo los valores de Kd (ver Fig. 4) de ambos elementos son del orden de 10°
mL/g, lo que representa un consumo de eluyente excesivo en una separacion practica de por
lo que consideramos inviable la separacion de Yb y Lu en HAP en este medio.

A las demads concentraciones estudiadas, los valores aproximados de alfa son: 0.9 a 0.01 M,
1.820.1 M,0.820.5My0.6al M de tartrato.
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Figura 5. Factor de Separacion (o) de los pares Nd/Pm, Gd/Tb, Dy/Ho e Yb/Lu

4. CONCLUSIONES

La hidroxiapatita adsorbe fuertemente a los lantanidos Nd, Pm, Gd, Tb, Dy y Ho a
concentraciones menores a 10> M, y para el caso del Yb y Lu es a concentracion de 107
M.

La unica separacion viable en hidroxiapatita en tartrato de sodio es el par Gd/Tb, se sugiere
utilizar tartrato de sodio a 0.1 M

La hidroxiapatita adsorbe casi de la misma manera a los lantanidos padres que a los hijos,
en todas las concentraciones estudiadas.
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