Identificacion de particulas incluidas en hielos naturales (glaciares,
permafrost, granizo) por sublimacion adaptada

Lucia Elizabeth Arena

Facultad de Matematica, Astronomia, Fisica y Computacion. Universidad Nacional de Cordoba

Observatorio Hidrometeoroldgico Cordoba, Cordoba, Argentina

lucia.arena@unc.edu.ar

Identificacion de particulas incluidas en hielos naturales (glaciares, permafrost,
granizo) por sublimacién adaptada por Lucia E. Arena. Esta obra esta bajo una
Licencia Creative n Commons  Atribucion-NoComercial-Compartirigual 4.0
Internacional .


mailto:lucia.arena@unc.edu.ar
http://creativecommons.org/licenses/by-nc-sa/4.0/
http://creativecommons.org/licenses/by-nc-sa/4.0/

Identificacion de particulas incluidas en hielos naturales (glaciares, permafrost, granizo) por
sublimacion adaptada

Lucia E. Arena
Facultad de Matematica, Astronomia, Fisica y Computacion. Universidad Nacional de Cordoba
Observatorio Hidrometeorologico Cordoba, Cérdoba, Argentina

lucia.arena@unc.edu.ar

RESUMEN

Las particulas atrapadas en los hielos naturales (glaciares, permafrost, granizos, etc.) dan informacion valiosa
sobre los ambientes en los que se formaron. En los testigos antarticos, las particulas aportan datos que
favorecen las reconstrucciones paleoclimaticas y en los granizos hay particulas atmosféricas que desempefian
un papel crucial en la microfisica de nubes, en la nucleacion de gotas y cristales de nieve, y estan
relacionadas con los vientos que intervienen en la tormenta. La extraccion de las particulas habitualmente se
realiza a través de la fusion del hielo y el filtrado posterior del agua obtenida, lo que requiere de una sala
limpia de trabajo. Aqui se presenta una metodologia novedosa de extraccion de particulas del hielo desde la
fase solida, que resulta eficiente, de bajo costo en infraestructura y que minimiza las posibles fuentes de
contaminaciéon. La metodologia, que llamamos de separacion de particulas por sublimacion adaptada,
permite determinar la distribucioén espacial y la concentracion de particulas, asi como sus tamafios (sin las
limitaciones de las filtraciones), la forma, estructura y composicion quimica elemental de las mismas. FEl
método se aplica a un granizo que cay6 en Villa Carlos Paz de Cérdoba, Argentina en la tormenta del 8 de
febrero de 2018, el cual fue recolectado en el marco del programa COSECHEROS, el cual tiene en su centro
una particula de tamafio mediano de 40 um.

ABSTRACT

Particles trapped in natural ice (glaciers, permafrost, hail, etc.) provide valuable information about the
environments in which they formed. In the Antarctic cores, the particles provide data that favors
paleoclimatic reconstructions and in the hailstones there are atmospheric particles that play a crucial role in
the microphysics of clouds, in the nucleation of snow, drops and crystals, and are related to the winds that
intervene in the storm. The extraction of the particles is usually carried out by melting the ice and subsequent
filtering of the water obtained, which requires a clean work room. Here, a novel methodology for extracting
ice particles from the solid phase is presented, which is efficient, low-cost in infrastructure, and minimizes
possible sources of contamination. The methodology, which we call particle separation by adapted
sublimation, allows us to determine the spatial distribution and concentration of particles, as well as their
sizes (without the limitations of filtration), their shape, structure and elemental chemical composition. The
method is applied to a hail that fell in Villa Carlos Paz de Céordoba, Argentina in the storm of February §,
2018, which was collected within the framework of the COSECHEROS program, which has in its center a
medium-sized particle of 40 um.
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Introduccion

Las particulas de hiclos naturales (glaciares, permafrost, granizos, etc.) dan informacion valiosa de los
ambientes en los que estos se formaron. Por ejemplo en los testigos antarticos, cada seccion tiene particulas
que estuvieron en el ambiente y burbujas de aire correspondientes al periodo de tiempo asociado a la seccion
del testigo estudiado. Claramente esta informacion es sumamente importante para reconstrucciones
paleoclimaticas. Como ejemplo, podrian citarse trabajos como los de Royer et al 1989, Kawamura 2017,
Hartman et al 2019, Cole-Day et al 2000 en los que se reconstruyen periodos climaticos de miles de afios a
partir de la informacion de particulas volcanicas. Por otro lado, las particulas atmosféricas desempefian un
papel crucial en la microfisica de nubes, en la nucleacion de gotas y cristales de nieve y en la formacion de
los granizos. Los granizos, pensados a priori como un conglomerado de gotas de agua, cristales de nieve y
burbujas, son reservorios del ambiente en que se formaron. En efecto, en el agua solidificada de un granizo
quedan atrapados aire y particulas que estaban en la nube. El tamafo de las particulas y la composicion
quimica de las mismas intervienen en la eficiencia de la nucleacion, la tasa de crecimiento y el tamafio de los
cristales de hielo dentro del granizo; por lo que potencialmente, intervienen en el régimen de crecimiento de
los granizos y por tanto en sus velocidades de caida. Estos tlltimos son datos esenciales para los modelos de
nubes. También permiten tener una mejor comprension de la formacion del granizo y su compleja interaccion
con las condiciones atmosféricas. Por ejemplo, los contaminantes detectados en los granizos aportan datos de
los vientos y los suelos que éstos barrieron en su camino a la nube, como comprueban Santl-Temkiv et al.
(2013) que miden materia organica disuelta y bacterias en granizos de Eslovenia, encontrando que una
transferencia directa del suelo a la atmodsfera. También Li et al (2018), Beal et al. (2021), Kozjek et al.
(2023) estudian granizos recolectados respectivamente en China, la triple frontera entre Brasil, Paraguay y
Argentina y Eslovenia y analizan los solutos se que asocian a particulas solubles del ambiente. Por tultimo,
Michaud et al (2014), procesa embriones de granizos caidos en Estados Unidos y encuentra particulas
bioldgicas como nticleos para la formacion de éstos.

La extraccion de las particulas, de las muestras glaciarias o de los granizos, habitualmente se realiza a través
de la fusion del hielo y el filtrado posterior del agua obtenida. Ademads, de los mencionados anteriormente,
un articulo de referencia es el de Christener et al. (2005) en el que se describen los protocolos de trabajo de
“sala limpia” para limpieza externa de hielo glacial y la filtracion de particulas desde la fase liquida.

A continuacion se presenta una metodologia novedosa de extraccion de particulas del hielo desde la fase
solida, que resulta eficiente, de bajo costo en infraestructura y que minimiza las posibles fuentes de
contaminacion.

Metodologia de extraccion de particulas por sublimacién adaptada

Al pensar una muestra de hielo, que tiene un punto de sublimacién muy cercano al de fusiéon, como una
mezcla de particulas y agua es natural considerar separar las particulas mediante un proceso de sublimacion.
Basta con colocar una seccidon delgada de muestra sobre un sustrato y esperar que el hielo sublime en una
ambiente seco para que, después de un tiempo, las particulas queden depositadas en el sustrato y puedan ser
estudiadas, por ejemplo por técnicas microscopicas. Como la muestra siempre esta en estado sélido, la
probabilidad de contaminacion por contacto, con los instrumentos de trabajo y los dispositivos que la
contienen, se reduce fuertemente en comparacion con el caso en que se realiza la separacion de las particulas
desde la fase liquida. Para cuantificar este fenomeno basta considerar que, para el agua, la difusion en fase
liquida es varios o6rdenes de magnitud mayor que en el s6lido; como ejemplo, la autodifusion a 0°C del agua
liquida es del 4 10"-9 m”2/s segun Pruppacher (1972) y del hielo es del orden de 4 10"-15 m”"2/s de acuerdo
con Petrenko and Whitworth (1999, pag 132)



La metodologia de separacion de particulas por sublimaciéon fue adaptada para minimizar las fuentes de
contaminacion durante y después de la sublimacion. La ldmina de hielo se recubre con capa muy delgada de
un plastico poroso que, si bien ralentiza el proceso de sublimacion, protege las particulas atrapadas para que
no sean arrastradas ni contaminadas mientras se manipula la muestra. Este procedimiento es esencial cuando
una muestra debe ser sometida a microscopias como la electronica de barrido que requiere la realizacion de
vacio tanto en la etapa de metalizado como para la propia de barrido electronico.

En el caso de muestras naturales y artificiales estudiadas en el laboratorio Laura Levi, se ha utilizado con
éxito un recubrimiento de polivinil formal disuelto en 1-2 dicloroetano (Formvar). Este método de
recubrimiento fue implementado por primera vez por V. J. Schaefer en 1950 y desarrollado por K. Higuchi
(ver Higuchi, 1958 e Higuchi y Muguruma, 1958) para la obtencion de réplicas plasticas de la superficie del
hielo. Para la metodologia de separacion de particulas por sublimacion adaptada, se ha utilizado una dilucion
baja de Formvar (1%-3%) que al distribuirse, en una capa muy delgada sobre la superficie del hielo y
secarse, se torna poroso lo que favorece la sublimacion

La metodologia implementada para separar las particulas por sublimacion adaptada es la siguiente:

- El ambiente de trabajo
o Se trabaja en una cadmara bajo cero, en las mejores condiciones de limpieza posible, con
elementos de proteccion adecuados para el frio y para trabajo limpio. También se toman las
medidas adecuadas para minimizar la contaminacion que puedan introducir los materiales e
instrumentos requeridos para realizar la experiencia.
- Preparacion de la muestra para mecanizado
o El hielo natural se coloca en el portaobjeto de vidrio adecuado y se pega al mismo mediante
una leve fusion y solidificacion de la superficie del mismo. En la figura 1(A-B) se presentan
algunas imagenes representativas de esta etapa para una muestra de hielo de laboratorio que
simula un granizo gigante de unos 9 cm de diametro.
- Mecanizado de la muestra (figuras 1 A- Fy 2)
o Se secciona la muestra mediante una sierra y se desbasta la superficie expuesta, con la
cuchilla del micrétomo hasta que la misma quede perfectamente pulida.
o Se pega un portaobjeto sobre esa superficie pulida mediante una leve fusion y solidificacion
superficiales
o A la distancia minima permitida por el sistema de mecanizado, se secciona una lamina
gruesa de muestra (de menos de 1 cm de altura)
o La lamina es desbastada hasta alcanzar la altura deseada, de aproximadamente 2mm o
menos (en la figura 2 se presenta una secuencia de las ldminas delgadas desbastadas con el
micrétomo hasta alcanzar un espesor de 1 mm)
- Recubrimiento de la muestra
o Se realizan marcas de referencia por debajo del portaobjeto y se determina el espesor de la
muestra
0 Se recubre la muestra a sublimar con una pelicula de polivinil formal diluido en 1-2
dicloroetano ( formvar). Es recomendable una dilucion al 1%, para microscopia electrénica.
Se colocan unas pocas gotas ( para el caso de una seccion de unos 9 cm de didmetro como la
de la figura 3) de Formvar al 1 % y se esparce rapidamente sobre la superficie del hielo.
o La lamina delgada es sublimada en un ambiente seco, por ejemplo un recipiente que
contiene silica-gel, durante varios dias.



o Una vez sublimada el agua, sobre el sustrato donde estaba la muestra, queda el deposito de
particulas protegido por una capa de formvar,

Figura 1. Procedimiento de seccionado de la muestra a -12C — A-C ) muestra pegada por fusion superficial y
cortada mediante una sierra circular. D) Lamina gruesa cuya superficie es desbastada a espejo mediante un
microtomo. E) la lamina gruesa es pega a un portaobjeto, por fusion-solidificacion suave, de la superficie, F)
desbaste mediante microtomo para obtener la lamina delgada a sublimar G) muestra de 9 cm de didmetro
maximo



Figura 2. Proceso de obtencion de una ldmina delgada de un hielo de laboratorio que simula un granizo. Las
fotografias de la izquierda fueron tomadas con luz blanca sin polarizar y las de la derecha con la muestra
colocada entre polarizadores cruzados. En la secuencia, desde arriba hacia abajo se reduce el espesor de la
lamina desde 7 mm a 1,5 mm. A medida que disminuye el espesor de la lamina, se hacen visibles, con
colores, los granos y las burbujas que forman la muestra de hielo

Figura 3 Procedimiento de recubrimiento de la fina pelicula de Formvar para sublimar



Aplicacion del método en un granizo gigante

El granizo estudiado corresponde a la tormenta del 8 de febrero de 2018, que produjo un granizo récord en
tamafio en América del Sur, el coloso Victoria de 17 cm de largo (Arena 2020, Kumyjian et al, 2020, Bernal
Ayala et al, 2022) Fue recolectado por Jorgelina, en el marco del programa de Ciencia ciudadana
COSECHEROS (Arena 2019, https://www.youtube.com/watch?v=ywl0IZfRUvc y
https://www.argentina.gob.ar/ciencia/sact/ciencia-ciudadana/cosecheros-de-granizo-cordoba) en la ciudad de
Villa Carlos Paz, Cordoba, Argentina y conservado a -14C en camara fria del laboratorio de Fisica de la

Atmosfera Laura Levi de la Facultad de Matematica, Astronomia, Fisica y Computacion de la Universidad
Nacional de Cérdoba, Argentina. El granizo fue mecanizado en las camaras bajo cero del mismo laboratorio.

Figura 4. Vistas del granizo JILO. Identificacion del plano ecuatorial. Sistema de corte con sierra. Las dos
mitades del granizo J1LO seccionado. Abajo, una de las mitades observada con luz blanca.
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El granizo J1LO, es cortado por el plano ecuatorial, unos milimetros por encima de la zona identificada en la
que se encuentra el embrion del mismo (ver figura 4) A partir de una de las mitades del granizo se procede,
como se explico en el apartado anterior, para obtener una ldmina muy delgada que se deja sublimar en
ambiente seco de silicagel. En este caso no se realizé el recubrimiento plastico recomendado para estudios de
microscopia que requieran técnicas de vacio. La lamina delgada de hielo fue expuesta a la sublimacion
durante 4 dias. Luego, el sustrato con el depoésito de particulas fue observado en el microscopio confocal del
laboratorio de microscopia LAMARX. En general se observan particulas que van desde el limite inferior de
deteccion del microscopio hasta algunas de unos 200 um. A modo de ejemplo en la figura 5, se muestra una
particula que se encontrd en el centro del deposito de particulas de la seccidon del granizo J1LO. Tiene un
tamafio medio de 40 um y planos de clivaje que hace pensar en un silicato.

Figura 5. Imagenes, obtenidas con microscopia confocal, de la region central de los depdsitos de las
particulas del granizo JILO obtenidos por el método de separacion de particulas por sublimacion. A la
derecha se observa en detalle la particula central marcada en la microfotografia de la izquierda.

Discusion y conclusiones

El método de separacion de particulas por sublimacion adaptada permite identificar las particulas de
pequefios volumenes de muestras solidas (en el caso del hielo, basta una ldmina de 1mm de espesor)
respetando la distribucion superficial de las particulas. Ademas, si el espesor de la ldmina a sublimar y el
area de la misma se conocen con precision, claramente, es posible determinar el nimero de particulas por
unidad de volumen. En el caso de los granizos, que tienen una distribucion en anillos con diferentes
cantidades y tamafios de cristales y burbujas, es de interés saber qué tipo, cantidad y tamafio de particulas
estan en cada region tanto del embrion como de los anillos externos. La distribucion de particulas puede ser
correlacionada con las diferentes regiones de la nube que recorre el granizo durante su formacion. Para
realizar esta correlacion entre la distribucion d e particulas y las zonas de los anillos, hay que comparar el
deposito de particulas, por ejemplo, con una ldmina delgada vista entre polarizadores cruzados como la de la
figura 3.

El método desarrollado, requiere de una camara de trabajo bajo cero pequefia que, en general, es mas facil de
mantener limpia que el laboratorio requerido para el método de filtrado desde la fase liquida. Ademas, todo



el procedimiento es poco sensible a fuentes de contaminaciéon de agentes externos ya que se trabaja siempre
en la fase solida del agua. Si requiere de instrumental de corte como una sierra de corte y un microtomo.

Ademés de la distribucion espacial y la concentracion de impurezas, el método de separacion de particulas
por sublimacidn adaptada, que no requiere la mediacidon de un filtro, permite identificar todos los tamafios de
particulas presentes en la muestra. De hecho se han encontrado particulas de hasta 200 um en granizos de las
campafias COSECHEROS estudiados. El limite de tamafio de las particulas esta en la técnica de microscopia
utilizada. Por ultimo, al poder identificar particula por particula, por ejemplo utilizando microscopios
confocal y electronico es posible determinar la forma, estructura y composiciéon quimica elemental de las
particulas.

Se espera que esta metodologia favorezca estudios de muestras naturales, hielos glaciares, permafrost y
granizos, en los que las particulas juegan un papel fundamental. Claramente, el método de sublimacion
adaptada para separar particulas puede ser utilizada para otros solidos que sublimen en el rango de
temperaturas adecuado.
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