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Distribucién latitudinal del radioisétopo **% en la Argentina

Resumen

Este trabajo de tesis analiza la presencia del radioisbtdpm la Argentina

con el objetivo de aportar nueva informacién para el desarrollo de aplicaciones
medioambientales de este nucleido en nuestro continente. Con ese fin se midieron
concentraciones de yodo y del radiois6tdpben tiroides animales provenientes de
distintas regiones del pais. Los resultados obtenidos sugieren una fuerte dependencia
con la latitud e indican la existencia de una variacion estacional de la concentracion
de 4. Ambas caracteristicas se pueden explicar teniendo en cuenta las fuentes de
ambos isétopos, el transporte atmosférico y la deposicion de los mismos. Se
demuestra, ademas, la importancia de la quema de biomasa en el Amazonas como

fuente de reciclado dé” para Sudamérica.

Las relaciones isotopica$3/*?l medidas son menores a las halladas en
muestras del hemisferio Norte, inclusive a las tomadas en regiones lejanas a las
plantas de reprocesamiento de combustible nuclear ubicadas en Europa occidental,
siendo estas actualmente la principal fuent&#eDe hecho, dos sitios de muestreo
presentan valores de la relaciéri/*?'l similares a resultados pre-antropogénicos. El
perfil latitudinal y los niveles medidos d&! permiten aseverar que no hay fuentes

locales de produccién de este radioisétopo.

Palabras clave:**%; Yodo; Tiroides Animales; Espectrometria de Masas con

Aceleradores (AMS); Argentina; Quema de Biomasa.



Latitudinal distribution of '*% radioisotope in Argentina

Abstract

This thesis work analyzes the presencE%in Argentina in order to develop
environmental applications with this radioisotope in South-America. For ‘ffis,
and *?'I concentrations were measured in animal thyroids coming from several
regions of Argentina. The results show a clear dependence with latitude and season,
which can be understood considering tropospheric circulation patterns, pd$$ible
sources and regional precipitation rates. It was found that biomass burning in the

Amazon plays a major role as source of recytfddor South America.

The measured®/**'| isotopic ratios are lower than those found in samples
from the northern hemisphere, including those taken in regions far from nuclear fuel
reprocessing plants located in Western Europe, nowadays the main sotfftdrof
fact, two sampling sites yield®/*?l values similarto pre-anthropogenic ones.
Taken into account the latitudinal profile atfd levels measured, local sources of

129 are ruled out.

129|

Keywords: ; lodine; Animal Thyroids; Accelerator Mass Spectrometry

(AMS); Argentina; Biomass Burning.
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Introduccion

1 Introduccién

Los is6topos inestables (radiois6topos) son usualmente empleados como una
fuente importante de informacion concerniente a una gran variedad de procesos,
tales como el estudio de fendmenos atmosféricos, la cronologia de procesos
geoldgicos, la evolucién humana y la dindmica de sistemas biolégicos [Tuniz et al.
1998]. En general, estos radioisétopos pueden ser detectados por la medicion de la
radiacion emitida durante su desintegracion. Sin embargo, en el caso de
concentraciones extremadamente bajas de radiois6topos de vida media larga, en el
rango entre 10y 1@ afios, donde sélo una pequefia fraccién de atomos decae
durante un lapso razonable de conteo, los limites de deteccibn no permiten una
determinacion precisa y libre de ambigiiedades [Muller, 1979]. La Espectrometria
de Masas con Aceleradores (en inglés, Accelerator Mass Spectrometry, AMS)
ofrece una oportunidad Unica para sortear esta dificultad. Mediante el conteo
individual de los atomos de los radionucleidos, en lugar de observar sus infrecuentes
decaimientos, esta técnica puede detectar elementos en muestras tan pequefias como
1 mg con un limite de deteccion mucho menor que el alcanzable con otros métodos.
La ventaja principal del método consiste en los limites de deteccion alcanzados
debido a la utilizacion de aceleradores de particulas para suministrar al radiois6topo
la energia necesaria que permita el empleo de las técnicas usuales de deteccion e

identificacion de particulas desarrolladas en fisica nuclear.

La deteccién de radionucleidos de vida media larga en muestras ambientales
es particularmente interesante por la posibilidad que ofrece de trazar y comprender
procesos haturales como mezclas de aguas marinas, transito de masas acuosas,
intercambios atmosféricos verticales y horizontales, etc. Uno de estos

radionucleidos es el*d. Este is6topo del yodo tiene un periodo de semi-
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desintegracion ;= 15,6 Ma y decae a un estado metaestabl&ta mediante una
emision B de energia = 194 keV. Puede originarse tanto en la atmoésfera,
mediante reacciones nucleares de radiacion cosmica con el Xeno6n alli presente, y en
el suelo por fision dé*U y U vy, en cantidades infimas, como resultado de
reacciones inducidas por neutrones'@e y'*°Te. Todas estas fuentes naturales
dan lugar a una relacién isotopica/*?’l cercana a 1x1 (es decir, 1 radioisétopo

de'® cada 1.000.000.000.000 nicleos'de el cual es el Gnico isétopo estable del
yodo). En la actualidad, sin embargo, la mayor contribucién'delal medio
ambiente se ha originado como producto de acciones antropogénicas, debido a la
actividad nuclear militar e industrial, principalmente emitido desde las plantas de
reprocesamiento de combustible naclsituadas en el hemisferio Norte, que ha
elevado las relaciones isotépi¢a%/*?'l a valores entre 1%y 10* [Fréchou et a).

2003.

Mientras que el empleo déf (natural o antropogénico) como trazador
ambiental fue discutido en la literatura hace décadas [Edwards, 1962], este potencial
no ha sido explotado para estudios geoquimicos hasta hace poco tiempo. En

hidrologia, el **%

natural se emplea como trazador de aguas subterraneas
permitiendo la caracterizacion de tiempos de residencia y pathways dentro de una
cuenca hidrogréfica [Fabryka-Martin et al., 1984]. También se lo ha utilizado para

el analisis de actividades de radioisétopos de vida media corta luego de un accidente
nuclear a partir de la determinacién de sus concentraciones medidas afios después
del incidente [vanMiddlesworth et al., 2000], aportando asi a un tema sensible como
la salvaguarda nuclear. De este mismo modo, la medicién de niveléd da
elementos combustibles de centrales nucleares brinda informacion sobre el origen y
uso de estos materiales estratégicos [Lopez-Gutierrez et al.; 2011]. Las emisiones
liquidas de**¥ de las plantas de reprocesamiento de combustible nuclear situadas en

Francia e Irlanda, que dan cuenta de mas del 95% del inventario antropogénico, son
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empleadas como trazador de corrientes maritimas y permite estimar tiempos
transitorios de interés oceanografico, en particular del cinturén transportador

oceanico frente a la costa de Groenlandia [Yiou et al., 1994].

La novedad de este trabajo de tesis es utilizar al radioisdtdpoomo
trazador atmosférico, obteniendo un mapeo de su presencia en Argentina e
investigando los posibles fendmenos de produccién y transporte que den cuenta de
la misma. La investigacién se centr6 en evaluar el nivel de concentracitheate
la biosfera, en particular glandulas tiroides animales, conocidas concentradoras
naturales de yodo. Este es el primer paso dado en el hemisferio Sur con el fin de

aplicar en el futuro d* como trazador medioambiental.

El Capitulo 2 describe el origen, la presencia y las concentraciones actuales
del yodo y de su is6topd™. En el Capitulo 3 se detallan los tratamientos quimicos
realizados a las muestras para la posterior medicién de concentraciGi. de
Ademas se comenta la técnica de quimica analitica empleada para determinar la
concentracién de yodo en las mismas. El Capitulo 4 se dedica a una descripcion
general de AMS, particularizando el caso de las medicion&Sid€inalmente, en
los Capitulos 5 y 6 se reportan los resultados obtenidos durante este trabajo y las

conclusiones a las que se arribaron a partir de estos.
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2 Yodo en la naturaleza

Este capitulo contiene una breve resefiaciéo geoquimico del yodo, sus
fuentes y niveles de concentracion tipicos en el ambiente. También se discuten las
fuentes naturales y artificiales d&l, se resefian las concentraciones medidas en

distintas matrices y se describen las aplicaciones asociadastadio.

2.1 Yodo estable’®")

El yodo (cuyo Unico isétopo estable %84) fue descubierto en 1811 por el
francés Courtois en algas marinas. Se encuentra ampliamente distribuido en la
hidrosfera, litosfera, atmdésfera y biosfera. Mas del 70% del yodo en la superficie
terrestre se encuentra en el océano con un rango de concentracion deyA5-B6
el halégeno menos abundante en la naturaleza y su quimica es relativamente
compleja ya que posee gran cantidad de nimeros de valencia (-1, 0, +1, +5§, +7). E
altamente reactivo y forma varios compuestos organicos e inorganicos. Las formas
inorganicas mas comunes son yod(irp acido hipoyodoso (HOI), yodo elemental
(I2), y yodato (IQ). Como elemento biofilico, forma parte de gran cantidad de
compuestos naturales organicos, entre ellos varios alcanos elementalegl como
metilyoduro (CHI), como asi también de estructuras biolégicas complejas como las

hormonas tiroideas.

La distribucién y transporte del yodo en la biosfera siempre ha sido de gran
interés debido a la importancia critica de este elemento en la dieta humana. Con el
devenir de la era nuclear el estudiosdeiclo global ha tomado mayor importancia,

ya que es necesario conocer su comportamiento en el medioambiente para estimar el
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impacto radioldgico en la poblacion debido a la emision de radiois6topos de yodo
por ensayos O accidentes nuclearesdegde plantas de reprocesamiento de

combustible nuclear.

El ciclo global del yodo puede ser descripto mediante un modelo de
compartimentos como el propuesto por Kocher en 1981 (Ver Figura 2.1). El yodo
ingresa a la atmoésfera por emisiones desde la capa oceanica de mazcla. L
transferencia neta de yodo al suelo y biosfera terrestre ocurre principalmente por el
proceso de deposicion humeda. Finalmente, el yodo vuelve al océano a través de
aguas subterrdneas. Varios de los pardmetros empleados en este modelo pertenecen
al ciclo global hidrolégico, porque el transporte de yodo en algunas partes del

medioambiente resulta directamente ligado al transporte de agua.

Existe un sub-ciclo de yodo movil comprendido por los compartimentos
correspondientes a la capa oceanica de mezcla, la atmdsfera, el suelo superficial y la
biosfera terrestre (con tiempos de residencl@® a). La mayor parte del yodo se
encuentra en los sedimentos y en las rocas igneas (& g,18 mostrado en la
Figura 2.1), pero ambos reservorios, virtualmente no interaccionan con los demas
compartimentos debido a flujos lentos desde/hacia ellos {g H3) y al efecto
buffer del océano profundo. Por ende, el mayor reservorio de yodo movil es el
océano (8,2 x 6 g), el cual libera parte de su yodo en la atmdsfera. Una décima
parte del flujo océano«<~atmédsfera es transportada de la atmésfera oceanica hacia la
terrestre para finalmente depositarse sobre la superficie del suelo, agua y

vegetacion.
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Figura 2.1: Inventarios y flujos globales considerados en el modelo de

compartimentos del ciclo global del yodo [Kocher, 1981].

Desde el descubrimiento del gll¢n la atmoésfera oceanickojelock et al.
1973], el océano ha sido identificado como la principal fuente de yodo atmosférico.
La Figura 2.2 ensefa el flujo global océaraimosfera de Citl (210 Gg/a), una de
las principales formas quimicas emitidas desde el océano, para las distintas

estaciones del afio. Ademas, este flujo se ve aumentado por el aporte de fuentes
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terrestres como son los campos arroceros (20-71 Gg/a), la quema de biomasa (3-10
Gg/a), y humedales (7 Gg/a) [Bell et al., 2D02

El yodo en el agua marina existe predominantemente como yoduro y yodato
con una concentracion total aproximada de @@L casi constante en funcion de
la profundidad, con una marcada disminucién en la superficie debido a la presencia
de organismos que concentran este elemento. Se han identificado varios compuestos
organicos en el agua de mar, con concentraciones tipicas del ng/L. Se cree que esta
pequefia porcion es el mayor transportador de yodo a la atmdésfera siesidd CH
compuesto mas estudiado, mientras que.l£lds otro compuesto de similar
produccion pero menos estudiado. Se sabe que varios tipos de algas y fitoplancton,
las cuales pueden ser halladas en aguas costeras o en el mar abierto, son capaces de
transformar el yoduro y el yodato presente en el agua en diferentes compuestos
organicos. Estas macroalgas son prolificos productores de cada compuesto organico
de yodo detectado en la atmésfera y se estima la producci©Hstide ~0,5 Gg/a.
A diferencia de laslgas, las microalgas o fitoplancton producen Unicamentg Y°H
se calcula una produccion de 1 Gg/a por parte de ellas. Sin embargo, esta
produccion bioldgica d€Hsl no da cuenta de la produccion total estimada en 210
Gg/a. Actualmente se cree que la produccion por fotolisis de radicalgseGH
seguida por su combinacion puede dar cuenta de gran parte de la produccion total.
Estudios en laboratorio muestran que las tasas de produccion por parte de este
mecanismo son mucho mayores que los fenbmenos biolégicos de produccion de
CHGsl relacionados a las algas que apoyan esta hipotesis. Por todo esto el agua puede
super-saturarse con compuestos organicos de yodo causando un flujo por
evaporacion a la atmosfera [Whitehead, 1984; Vogt, 1999; Carpenter, 2003; Bell et
al., 2002].
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El yodo en la atmésfera presenta un balance entre los aportes que ocurren
generalmente desde el océano y pérdidas que suceden por los procesos de
deposicion hiumeda y seca. En la atmésfera hay un importante intercambio entre las
formas gaseosas y de aerosoles con la formacion de radical€3. IEstos pueden
interactuar con compuestos comg, MO, NQ y CO con la formacion, por
ejemplo, de compuestos como HOI y HI.

Dic-Ene-Feb Mar-Abr-May

50"5 ‘ sors
a0°s 9p°S L o " - _—
180° 120  60°W 0° 80°E 120 180° 120 6OW o° 60°E  120°E
0006100 225602  4.50e-02 ng/m?/s 0.00e400 | 225603 4.50e-02 ng/m?/s
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[ eoeaesss———— ] | eeeemm— ]
0.00e+00 2.25e-02 4.50e—02 na/m?/s 0.00e+00 2.25e—02 4.50e—02 ng/m%/s

Figura 2.2: Simulacion de flujos medios estacionales de CHsl desde el océano a la
atmosfera [Bell et al., 2002].

Estos compuestos sufren disociacion fotolitica con vidas medias que van de
los minutos a los dias (~5 dias en los tropicos pard) @ando lugar a una serie de
reacciones de reciclado durante su transporte. Las concentraciones tipicas en la
atmosfera rondan los 10 nginiwhitehead, 1984Bell et al., 200P La Figura 2.3
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resume las principales reacciones que sufre el yodo durante su transporte en la
atmosfera.

Aerosol

Deposicion

hv hv \hv \hv

[CHa1] [CH,1Z] [C3H71] [eH Cl

Océano

Figura 2.3: Esquema de reacciones fotoquimicas del yodo en la atmésfera
oceanica [Vogt, 1999].

El yodo es removido de la atmésfera por deposicion seca y humeda.
Numerosos factores influyen en la transferencia de yodo de la atmdésfera a la
superficie de la tierra. Un factor importante es la distribucion de yodo entre sus
formas gaseosas y de particulado, y de las especies quimicas que componen ambas
como asi también el tamafio de los aerosoles. También son importantes las
condiciones meteorolégicas (temperatura, humedad, viento, precipitacion, etc.).
Debido a la gran cantidad de factores, la cuantificacion de tasas de deposicion es
extremadamente compleja y estimar valores para un lugar en particular trae un alto

grado de incertidumbre en su célculo. Las proporciones relativas de yodo como
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aerosol, gas organicoimorganico varian dependiendo de la region y la estacién, en
promedio el aerosol conforma un 25% del total y ekl 40-80% de la forma
gaseosa. Estimaciones sobre los tiempos de residencia atmosféricos de estas varias
formas varian entre 10 y 20 dias. [Moran et al., 1999; Rahn et al., 1976; Chameides
y Davis, 1980].

La concentracion de yodo en lluvia, presente principalmente como yoduro y
yodato [Whitehead, 1984], estd generalmente en el rangadlt5y hay cierta
evidencia que el contenido es mayor en la primera precipitacion luego de un periodo
de clima seco. Basandose en una precipitacion anual de 800 mm y un contenido de
yodo de 2ug/L, la deposicién humeda aportaria 1,6 nfediio. Mientras que
considerando una concentracion de 15 Ag/rana velocidad de deposicién de 0,2
cm/seg, la deposicion seca aportaria 1 rigfio.

El suelo es el segundo mayor reservorio de yodo y presenta un amplio rango
de concentraciones de 0,1 a 150 mg/kg. La proximidad al mar ejerce una importante
influencia en el contenido de yodo en el suelo, resultando en una considerable
variacion geografica. El tiempo de residencia en el suelo no ha sido cuantificada,
pero el movimiento del yodo a través del continente probablemente esté
caracterizado por multiples episodios de intercambio atmdésfera-suelo mediante los
procesos de deposicion, volatilizacion, fotolisis y re-deposicion. Otra caracteristica a
destacar de la geoquimica del yodo en el suelo es que este puede ser fuertemente
absorbido por varios de sus componentes, por ende su concentracion y

comportamiento en suelos dependera de la composicién del mismo.
Después del transporte hacia los continentes, parte del yodo queda fijado en

la materia organica de las capas superficiales del suelo o ingresa a las aguas

superficiales, o es acumulado por las plantas que al morir enriquecen de yodo al
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suelo y liberan yodo a la atmdésfera [Fugkdynson, 1986; Fuge, 2002]. Finalmente

vuelve al océano a través de aguas subterraneas cerrando asi el ciclo.

Las plantas terrestres no poseen un alto nivel de yodo (0,1i&)mba
presencia de altos contenidos de yodo en el suelo no implica que las plantas
creciendo en él incorporaran grandes cantidades de yodo, de hecho, en general no
hay correlacion entre el contenido de yodo en el suelo y el de las plantas creciendo
sobre él. Usualmente la mayor ruta de transferencia de elementos hacia las plantas
es a través de su sistema de raices seguido por su translocacién hacia las partes
superiores de la planta. En el caso del yodo, se ha demostrado experimentalmente
gue este puede ser tomado por el sistema de raices, preferentemente como yoduro,
pero la translocacion hacia la parte aérea es minima [Fuge, 2005]. Inclusive el alto
nivel de yodo en el suelo puede no estar bio-disponible para ser tomado por el
sistema de raices. A partir de estas consideraciones parece ser que la incorporacion
de yodo a través de las raices es relativamente poco importante para el contenido
total de yodo en las plantas. Se estima que el factor de concentracion suelo-planta
(definido como la razén de las concentraciones de yodo en planta y enesuelo)
generalmente bajo, en el rango de 0,01-1,5 siendo lo méas usual entre 0,01-0,1. La
IAEA fij6 un valor de 0,0034 para el pasto y se asume una concentracion de 0,22

mg/kg de planta.

El mecanismo mas importante de incorporaciéon de yodo es su absorcion
directa de la atmosfera. La deposicién de yodo particulado en la superficie de las
hojas se cree que es potencialmente importante especialmente en las plantas
empleadas como alimentos [Whitehead, 1984]. Experimentos utilizando isétopos
radiactivos de yodo han demostrado que las hojas pueden absorber yodo yaseoso
que la absorcién de yodo aumenta con un incremento en la humedad ambiente. Se

calcula que la vida media ecolégica del yodo en la planta, o sea el tiempo de

12
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retencion del mismo en la hoja, es cercana a los 14 dias para yodo en pasto durante
la primavera y apuntan a mayores valores para el invierno [NCRP, 1983; Whjtehead
1984].

El yodo en agua de rios y lagos tiene como fuente tanto la deposicion directa
como asi también las caracteristicas geoldgicas de su cuenca. Los valores de
concentraciones tipicas se encuentran entre 1 ydfo0 El yodo en el agua fresca,
existe como yoduro y yodato y una fraccion de yodo organico, pero la concentracion
relativa de yodo organico es mayor al compararla con el agua de mar. En la Figura
2.4 se muestra la distribucion en latitud de concentraciones de yodo tomadas en rios

y lagos de distintas regiones del planeta [Snydezhn, 2004].
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Figura 2.4: Concentraciones de yodo en rios y lagos en funcién de la latitud
[Snyder y Fehn, 2004].
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Mientras que la caracteristica del yoel®su movilidad en la atmésfema
hidrosfera, la caracteristica predominante de la geoquimica del yodo en la biosfera
es su inmovilidad. La biosfera contribuye de dos modos a la fijacion del yodo en el
ambiente: Es asimilado por organismos vivos y acumulado en materia organica en
descomposicion. Las plantas marinas concentran yodo, hasta el 1% (10 g/kg) de su
peso secoSe supone que esteempleado en la creacion de la “tela estructural” de
la planta. En los peces y moluscos la concentracion de yodo es aproximadamente
mgkg. Las altas concentraciones de yodo en organismos marinos reflejan que el

océano es un ambiente rico en yodo.

En el caso de los mamiferos, el yodo es un nutriente esencial debido a su
presencia en las hormonas tiroideas [Whitehead, 1984]. La glandula tiroides consiste
en dos I6bulos situados en la parte anterior del cuello con un peso entre 20 y 30
gramos. Cada l6bulo se compone de foliculos separados por tejido conectivo. Cada
foliculo contiene tiroglobulina, una proteina yodada, precursora de las hormonas
tiroideas triyodotironina (T3) y tiroxina (T4). Estas hormonas cumplen diversos
roles, siendo alguno de ellos: la regulacion del metabolismo del cuerpo, la
produccion de proteinas ka regulacién de la sensibilidad del cuerpo a otras
hormonas. El yodo ingresa al cuerpo a través de la ingesta de alimentos y de las vias
aéreas, siendo esta ultima mucho menos importante que la primera [NCRP, 1983]
El yodo que se incorpora por la ingesta primero es completamente absorbido por el
tracto gastrointestinal y luego es distribuido al cuerpo a través del sistema
circulatorio. Una porcién del contenido de yodo en la dieta diaria, aproximadamente
el 30%, es capturada por la glandula tiroidea para la sintesis hormonal. En el caso de
ganado bovino, el cual posee una ingesta digriED-15 kg de pasto (en peso seco),
capta en las tiroides el 30% del yodo presente en su alimentacion ingerida en los
altimos 100 dias [NCRP, 1983; Fréchou et al.,, 2002]. De esta forma, la

concentracién de yodo en tiroides es hasfa/d€es mayor que la de la dieta diaria
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[VanMiddlesworth, 2000]. Las variables que modifican estos parametros son de los
mas variados ya que se tratan de fenomenos bioldgicos, los cuales presentan grandes
dispersiones, por ejemplo: edad, raza y estado fisiologico del animal, cantidad de
yodo como parte de la dieta, cambios en el metabolismo por variaciones
estacionales, etc. Estudios sobre la absorcion realizadd3'icban mostrado poca
dependencia estacional o una mayor respuesta en el verano [Miller et al., 1975;
Lodge et al., 1958; Swanson et al., 1957]. Un andlisis estadistico demostro que la
absorcion presenta diferencias de hasta un fac®dé&bido a raza y variacion
estacional, mientras que la diferencia en edad no presenté relacion alguna con el

factor de absorcion.

2.2 y aplicaciones de su estudio

El yodo posee 38 radioisotopos (numeros masicos desde 107 hasta 144),
todos producidos por reacciones de fisiBh!* es su radioisétopo de semivida
mas larga, con ;15,6 Ma, decayendo pd a 129%e, el cual es estable. La
semivida del**} es mayor que cualquier tiempo caracteristico del ciclo del yodo
estable (Figura 2.1), excepto en el caso de los compartimentos de sedimentos y
rocas igneas. Por lo tanto, su ciclo geoquimico se considera idéntico al del yodo
estable. Por otra parte su decaimiento radiactivo puede ser excluido de
consideraciones asociadas a periodos de tiempo tipicos del sistema de yodo movil
(hasta 16 afios). Para establecer el incremento efectivo de la concentracith de

en el medio ambiente, suele expresarse el nivef*de&omo la relacion isotépica
129|/127|
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2.2.1** natural

La formacion natural de radionucleidos del yodo tiene tres origenes. Los
nucleidos primordiales, que han estado presentes desde la formacion de la Tierra,
los formados por la fisibn espontanea de nucleidos naturales y los de origen
cosmogeénico que surgen de las interacciones de los rayos cosmicos con la materia.
Debido a que la semivida d&fl es15,6 Ma los nucleidos con origen primordial no

estan presentes en la actualidad.

El % natural formado por interacciones entre rayos césmicos y el Xenén
presente en la estratosfera posee una tasa de produccién que depende ylel flujo
energia de rayos césmicos, de la seccion eficaz de produccith a@artir de los
isétopos estables del Xendén y de la abundancia en la atmosfera de estos Ultimos
junto con sus abundancias relativas. La tasa anual de produccion se estima en 5
mg/afio [Kohman y Edwards, 1966], lo que determina una contribucion al inventario
global cercana a 120kg. Los is6topos producidos por rayos cosmicos en general
ingresan al ciclo geoquimico rapidamente, y?&Ino es la excepcién. En general,
los nucleidos son oxidados y pasan a formar aerosoles en la estratosfera [Lal y
Peters, 1967] con un tiempo medio de residencia es 1-5 afios en la estratosfera. Una
vez que llega a la troposfera comienza el mismo ciclo geoquimico que su

contraparte estable.

La fisibn espontédnea de los actinidos radiactivos presentes en la litosfera es
un mecanismo importante en la produccién ‘@& De hecho, el principal
mecanismo de formacién dé% es la fisién espontanea d&lU. Su modo de
ingreso al sub-ciclo de yodo movil es por medio de la actividad volcanica (85%) y
la erosion de rocas (15%). Aproximadamente 142 kg (55%3%deatural surge en

la fision espontanea de los actinidos y alrededor de 120 kg (45%) en las reacciones
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de espaleacion de Xendn con los rayos cosmicos antes mencionadas [Schmidt et al.
1998]. Estos 262 kg de origen natural, corresponden’®alpresente en los
compartimentos que forman parte del sub-ciclo de yodo mavil. Otros 50000kg se
hallan en compartimentos no pertenecientes a este sub-ciclo, basicamente fijados a
la litosfera, y no seran tenidos en cuenta en este trabajo deliddeadccion nula

gue presentan con el medio ambiente estudiado en este trabajo.

Combinando estimaciones de producciéndecon modelos geoquimicos,
como el desarrollado por Kocher (ver Seccién 2.1), se estima una relacion isotopica
natural*’l/*?9, en la hidrosfera oceénica, entre 3 19 3 x 10" llegando a un
valor final de 6,5 x 18 [Fabryka-Martin et al., 1985]. Esta relacién debe ser
similar a la presente en sedimentos marinos recientes disponibles para un
intercambio con el océano. Actualmente se toma como referencia para la hidrosfera
oceanica el valor reportado por Moran et(2998), 1,5 x 182 a partir del estudio
de testigos del lecho marino proveniente de cinco areas geograficas. Este valor
permite estimar una concentracién pre-antropogénica en rios y lagos de*4 x 10
atomos/L asumiendo una concentracion de yodo /|5 Es interesante que no se
han hallado diferencias geograficas apreciables en la ref&diéf/l o contenido de
129 presumiblemente porque el ciclo del agua marina (1,6’ &)16s mucho menor
que el tiempo de residencia del yodo en el océano (3 ®)1&n la tabla 2.1 se
resumen datos reportados de relaciones medidas en distintas muestras pre-
antropogénicas provenientes de diferentes compartimentos. Se puede observar que

valores préximos a 18 han sido también medidos en algas marinas y tiroides.
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Compartimento/material H=(10™) Método
Geosfera
Cosmogénico Meteoritos y superficie lunar. 5-100 AMS
Yodo (300 Ma) - Woodward Corp., EUA 0,00039 AMS
Reactivos con yodo 0,02 NAA

Atmdsfera e hidrosfera

Hidrosfera marina, condicién de equilibrio 0,006 Calculo
Sedimentos marinos recientes (pre-nuclear) 0,01 AMS
Atmosfera (a partir de aguas profundas) 0,01 AMS
Biosfera
Alga marina (previa a 1942) 0,05-0,3 AMS
Tiroides humana (EUA, previa 1936) 0,4-25 NAA
Tiroides porcina (EUA, previa a 1945) 8 NAA
Polvo tiroides animal (EUA, 1943) 0,046-0,070 AMS

Tabla 2.1: Relaciones '®°1/'?’| pre-antropogénicas en materiales provenientes de
distintos compartimentos [Schmidt et al., 1998].

Las relaciones reportadas determinadas paralisis de Activacion
Neutronica (NAA) deben considerarse solamente como una cota superior debido a

que el limite de deteccion de esta técnica &8 [Hou et al., 1999].
2.2.2'%9 antropogénico

A partir del advenimiento de la era nuclear a mediados de la década de 1940,
las actividades civiles y militares relacionadas con el poder nuclear han lil'erado
al ambiente, incrementando el inventario en la hidrosfera terrestre casi 50 veces
[Snyder et al., 2010]. Desde entonces, este tipo de actividades son una fuente mayor
qgue cualquiera de los procesos naturales de creacion (ver Secciéon 12a2.1).
produccién antropogénica d€’ se debe principalmente, a la realizacion de

explosiones nucleares, a escapes de instalaciones nucleares y a la liberacion de
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desperdicios por parte de plantas de reprocesamiento de combustible nuclear. La
actividad nuclear y la liberacion de is6topos antropogénicos estan altamente

concentradas en el hemisferio Norte.

La acumulacién global el ** debido a pruebas de armas nucleares

detonadas en la atmosfera se ha estimado en 40-135 kg [Snyder et aScha16t

et al., 1998; NCRP, 1983]. Suponiendo que se hubieran mezclado uniformemente
90 kg en los 100 m superiores de todos los océanos, con un area de*3,fixy10

una concentracién de yodo de BH/L, la relacion*®I/**% en la superficie del
océano se hubiese incrementado de 1,5 % hasta 5 x 18" Este nivel puede
tomarse como referencia para la relacion isotépica en rios y lagos debido a los
ensayos nucleares atmosféricos. Considerando una concentracion media de 5 pg/L,

es de esperar un contenido de 1 %&0®mos dé>/L.

La emisién de yodo radiactivo por las plantas nucleares en condiciones de
operacién normal es despreciablé!# producido en los reactores queda retenido
dentro de las barras de combustible (>99,9% [aba[McKay et al., 1984] y su
liberacion al medio ambiente esta limitada a accidentes. Se estima que durante el
accidente de Chernobyl el 26 de abril de 1986, se han liberado al ambiente 1-5 kg de
129 [UNSCEAR, 1988 Moran et al., 1999]. En el hemisferio Sur sélo se encuentran
operativas cinco plantas nucleares (Ciudad del Cabo, Sudafrica; Angra dos Reis,
Brasil; Lima y Embalse, Argenting@n contraparte a las 450 plantas distribuidas en

el hemisferio Norte.

A diferencia de la mayoria de los radionucleidos cdmp‘C y *cCl,
producidos durante los ensayos con armas nucleares, la cantidadd de la
atmosfera y aguas superficiales continia creciendo debido a isienes de las
plantas de reprocesamiento de combustible nuclear. La mayor paftd (e90%
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del inventario del sub-ciclo méyiha sido liberado al ambiente desde las plantas de
reprocesamiento de combustible nuclear de Sellafield localizadas en la costa del mar
de Irlanda, y Cape de La Hague sobre la costa normanda del mar del norte. Ambas
instalaciones han liberado 4700 kg desde 1951, unas 40 veces mas que el inventario
de ** pre-antropogénico asociado al sub-ciclo moévil del ydgkios desperdicios

son vertidos en el mar y se estima que soélo entre \ell8% de los desechos
liberados por estas plantas son descargas gaseosas. Otras 14 plantas situadas en el
hemisferio Norte, en su mayoria fuera de operacion, han liberado unos 700 kg

durante su actividad.

La actividad antropogénica ha modificado drasticamente el equilibrio del
ciclo de'®¥ al afiadir una enorme cantidad a la superficie terrestre proveniente de
una fuente bien definida. Hoy en dia,’&l antropogénico puede encontrarse en
todos los compartimentos del sistema de yodo movil: océanos, atmésfera, suelo, y
materia organica moderna y su distribucibn cambia constantemente tanto espacial
como temporalmente. Asi la relaciéffi/*?" ahora abarca un amplio rango de

valores, desde su valor natural hasta [Fao y Fehn, 1999].

La figura 2.5 muestra la distribucion en latitud de cerca de 300 muestras
tomadas en rios, lagos y la superficie del mar alrededor del mundo para el contenido
de 9 en agua (a) y la relaciétf/*?l (b) presente en las mismas. En ellas se
marca (linea azuBl nivel de*%/*#*| pre-antropogénico (4 x f@Gtomos/L y 1,5 x
109 y el valor medio de las muestras tomadas en el hemisferio Norte (linea verde).
Ademas, se puede observar como las muestras del hemisferio Sur se centran
alrededor de la linea que marca los correspondientes niveles asociados al aporte de
los ensayos nucleares (linea vioJetaa linea rosa muestra el nivel maximo de
contaminacion por radiacion beta en agua potable establecido por la Organizacion
Mundial de la Salud (OMS) (4 mrem/a 6 2 *¥4&tomos?9/L). La Tabla 2.2 da un
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detalle de las 29 muestras correspondientes al hemisferio Sur de las cuales tres

pertenecen a Sudameérica.
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Figura 2.5: Concentraciones de "I (a) y relaciones isotopicas '#°1/'¥’I (b) como
funcién de la latitud presentes en rios y lagos alrededor del mundo [Snyder et al.,
2010].

En el trabajo de Reithmeier et al. (2010) se presenta la primera simulacion
global de deposicion integrada $8l. Estos autores emplearon un modelo de 90
cajas probado exitosamente en el estudio de deposicién integraizl debido a
explosiones nucleares [Lazarev, 2003]. Para la simulaciobn se consideraron los
aportes debido a ensayos nucleares atmosféricos, emisiones gaseosas por parte de
las plantas de reprocesamiento del hemisferio Norte, y al proceso de re-emision
oceanica de las descargas liquidas de las mismas (Figura 2.6). De este trabajo se
desprende que la principal fuente antropogénicKtlpara nuestro hemisferio son
las bombas detonadas durante el periodo 1945-1963 hasta la llegada del tratado de
prohibicién de tests nucleares atmosféricos. Cada una de estas explosiones fue
incorporada al modelo teniendo en cuenta su lugar de detonacién y la potencia del

artefacto.
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Ubicacion Fecha I [pg/l Atomos  Error hll Error  Lat(S) Lon (E)
[*IL] (107)  (107) (10™) (10™)

Sudameérica
Santiago, Chile Feb-98 1.02 0.03 0.02 65.61 53.31 3354 -70.69
Lago Verde, Chile Feb-99 0.14 0.16 0.09 2367.58 1320.05 40.88 -71.61
Cataratas de Iguazu, Brasil Feb-99 17.09 0.14 0.05 18.02 6.17 2551 -54.35

Africa
P. N. Ranomafana, Madag. Nov-98 4.93 0.03 0.02 16.48 10.53 18.9 47.5
Rio Thamakkane, Botswana  May-00 0.40 0.18 0.05 1063.29 280.83 19.91 23.58
Agujero de Agua, Botswara May-00  137.50 6.67 4.67 102.42 71.80 23.6 22
Ghanzi, Botswana May-00 21.20 0.32 0.08 322 0.81 23.6 22
Mongu, Zambia May-00 22.60 0.21 0.10 20.06 9.37 15.4 23.29
Parque Kruger, Sudafrica May-00 9.70 0.39 0.07 86.07 17.02 25 81.7
P.N.I Nairobi, Kenia Nov-01 29.60 0.80 0.20 57.69 14.52 1.31 36.91

Oceania
Cataratas Wentworth, Aus. Jun-97 16.32 0.28 0.07 36.32 9.04 33.73 150.4
Represa Charcoal, Aus. Jun-97 0.5 0.58 0.16 2469.14 703.76 34.5 150.0
Lago George, Australia Jun-97 0.5 1.28 0.14 5399.73 599.50 35.5 149.4
Rio Clyde, Australia Jun-97 95.50 68.98 3.20 1523.77 7069 34.85 150.4
Adelaida, Australia Nov-98  126.82 0.12 0.1 2.01 1.93 3477 138.53
Valle Hope, Adelaida, Aus. Jun-99 3.140 0.26 0.09 17.63 6.06 34.8 138.5
L. Azul, N. Zelanda Jun-97 6.11 0.36 0.10 126.08 37.32 38.25 176.4
L. Taupo, N. Zelanda Jun-97 n.d. 1.03 0.35 n.d. n.d. 38.75 176.0
L. Taupo, N. Zelanda Nov-99 11.42 0.26 0.05 48.77 9.46 38.75 176.0
L. Te Anau, N. Zelanda Dic-99 0.50 0.12 0.04 677.12 13452 454 167.7
L. Brunner, N. Zelanda Nov-99 1.10 0.124 0.06 239.74 118.9 42.6 171.5
L. Omapere, N. Zelanda Sep-99 4.00 0.29 0.05 154.31 34.64 35.35 173.7
Lago Pukake, N. Zelanda Dic-99 4.00 0.16 0.04 84.86 2340 4418 170.1
Lago Lanuto, Samoa Jun-98 0.81 0.10 0.07 275.22 183.40 13.7 171.0

Antartida
Base McMurdo, aguanieve Feb-99 6.24 0.13 0.06 44.73 21.88 77.75 166.5
Monte Erevus, nieve Feb-00 0.05 0.16 0.07 86.07 17.02 77.50 167.2

Asia del Este
Res. Kedung Ombo, Java Jul-00 9.70 0.39 0.05 86.40 12.06 7.733 109.02
Lago Beratan, Indonesia Jul-00 4.30 0.64 0.08 317.00 39.61 8.262 115.14
L. Tamblingan, Indonesia Jul-00 1.20 0.23 0.04 420.65 86.73 8.238 115.12

Tabla 2.2: Muestras reportadas en la literatura tomadas en la hidrosfera de nuestro
hemisferio [Snyder et al., 2010].

Los trabajos de Reithmeier et al. (2010) y G. Snyder et al. (2010), apuntan
en una misma direccién al indicar como principal aporte antropogénico al inventario
de 9 en el hemisferio austral. En el trabajo de Fehn y Snyder (2000) luego de
analizar la distribucién global de yodd3l (ver Figuras 2.4 y 2.5) se especuld con

que la procedencia d&° medido por ellos en muestras provenientes debajo de la
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linea del Ecuador eran las plantas de reprocesamiento situadas en el hemisferio
Norte.

80

le+13

le+12

-150 —-100 =50, 0 50 100 150
longitud

Figura 2.6: Calculo de deposicién integrada debido a ensayos nucleares
atmosféricos, emisiones gaseosas de las plantas de reprocesamiento de
combustible nuclear y re-emision oceanica de las descargas liquidas [Reithmeier et
al., 2010]. De esta simulacién se desprende que el principal aporte antropogénico
al inventario de I en el hemisferio Sur corresponde a los ensayos nucleares
atmosféricos. Los valores de deposicién deben ser corregidos por el nivel de

precipitacién local.

La modificacién del inventario natural d&% tanto por ensayos nucleares
como por emisiones de las plantas de reprocesamiento se manifiestan también en los
niveles de'® y *1/**1 medidos en glandulas tiroideas. La tabla &copila
algunos datos reportados en la literatura para distintas ubicaciones y épocas,
incluyendo la era pre-nuclearen particular las Unicas mediciones realizadas sobre
glandulas tiroides provenientes del hemisferio Sur [Handl, 1996]. Estas ultimas
fueron realizadas eglandulas tiroides ovinas provenientes de Australia (1957 y

1989), y muestras bovinas y humanas tomadas en Chile (1985-86) empleando la
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técnica de Analisis por Activacion Neutronica (NAA). Estos datos obtenidos a partir

de tiroides de nuestro hemisferio son una constante referencia en la literatura, siendo
comparadas sistematicamente contra cualquier valor establecido en el hemisferio
Norte. Debido a su procedencia, y por la mencionada ausencia de fuentes, estos

valores son usualmente considerados niveles minimos para la relacion isotopica
129|/127|

Es de destacar el trabajo de monitoreo de radiois6topos de vida media corta
(*°zr, *%Ru, ¥4, 1%Ba, *‘Ce) realizado por el profesor Dan Beninson [Beninson et
al., 1972]. Su trabajo recopila mediciones de estos radioisétopos en aire, lluvia,
leche vy tiroides asociados a las detonaciones llevadas a cabo por Francia en la
Polinesia en el periodo 1966-1970. Estos datos permiten ver la sefial de cada uno de
estos ensayos, con una clara correlacion entre el momento de la detonacion y su
arribo a Buenos Aires ~14 dias después. A partir de las tasas de producéiby de
134 por explosiones atémicas y sus tiempos de decaimiento es posible estimar la

deposicién dé?% sobre territorio argentino debido a estas explosiones.
2.2.3 Modelo de exposicién tiroidea &9 debido a la dieta
Tanto el modelo como los factores usados para estimar la transferencia de
129 atmoésfera>vegetaciértiroides se adaptaron para este trabajo a partir de

estudios sobre la dosis potencial recibida por la poblacion humana ante una
exposicion continua [Soldat, 1976; NCRP, 1983].
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Muestra Fecha Ubicacion /#1(10™)  Método
Animal 1957 Australia 2-6 NAA
Animal 1989 Australia 3-5 NAA
Humana 1985-86 Chile 11-20 NAA
Animal 1985-86 Chile 1,2-60 NAA
Humana 1979-84 Alemania 21-470 NAA
Humana 1986-90 Alemania 36-600 NAA
Animal 1973-81  Francia, ltaliay Holanda  76-1000 NAA
Humana 1974-75 EUA 2,4-133 NAA
Animal 1974-77 EUA 4,0-140 NAA
Humana 1983 Japén 4,1-130 NAA
Animal 1995-96 Taiwan 0,23-82 NAA
Animal 1962-64 EUA 120-44000 NAA
Humana 1994-95 China 4,1-20 NAA
Animal 2000 Dinamarca 528-4110 NAA
Humana 1995 Bielorusia 26.5-110 NAA
Animal 2003 Francia 10*-10° y-X

Tabla 2.3: Valores tipicos hallados en la literatura de '*°l y 'I/'?’| medidos en
glandulas tiroides.

La deposicion diariag{t) de atomos?%/m? puede traducirse como aporte
diario al contenido d& en el pasto G (t) a partir de la aplicacion de la fraccién
de deposicién aérea retenida por la planta R=0,25 y el rinde de la plantacion Y=1,8
kg/m?. Este célculo considera despreciable el aporté®tia la planta por parte del

suelo (ver Seccion 2.1).

25



Yodo en la naturaleza

R’dD(t)

CpD(t) = Y

2.1)

Considerando que la semivida del yodo en pasturas es aproximadamente
Tec=14 dias, la variacién del contenido & en el pasto &t) puede conocerse a

partir de la integracion de la siguiente ecuacion

dC, _ 9Cy Aeeo -C, (1) (2.2)
dt  dt T P '

La ingesta diaria por parte del vacuno se estima en M=40kg de forraje fresco
Se ha establecido que la fraccién'@feingerido que llega a la glandula tiroides es
de f=0.3. Considerando que el aporte't en el ganado por las vias aéreas es
despreciable, el aporte diario de la dieta en la carda’iden tiroides Q(t) puede

estimarse a partir de la ecuacion 2.3.
Q)=f-C,()-M (2.3)
Teniendo en cuenta que la semivida biolégiga del yodo en tiroides es

100 dias, es posible plantear una ecuacion diferencial para la carga tétakde

la tiroides de un animal (ecuacién 2.4)

dQ_dq,

Q) (24)

26



Yodo en la naturaleza

2.3 Aplicaciones asociadas al estudio d&]
2.3.1 Aplicaciones hidrologicas

El estudio def*® de origen natural permite realizar estudios hidrolégicos
sobre el origen, la migracion y la evolucién de aguas de formacion en cuencas
sedimentarias. La ventaja de aplicar este radiois6topo es el potencial de llegar a
datar procesos en un rango de 100 millones de afios. La idea se basa en considerar la
relacién naturaf®¥/*?'l, constante en tiempo y espacio, como asi también el valor
inicial en la recarga de aguas profundas. Un subsecuente cambio de esta relacion
sera dominado por contribuciones de tres fuentes: agua de recarga, yodo
incorporado durante la formacion y fision in-situ de actinidos [Fabryka-Martin,
1985; Moran et al., 1995].

La principal aplicacion dé®% es su empleo como trazador de corrientes
oceanicas. Para esto se aprovecha la magnitud de las descargas liquidas de las
plantas de Sellafield y Cape de La Hague muy superior a niveles naturales y a otras
fuentes antropogénicas (fallout de explosiones nucleares y accidentes nucleares).
Dado que estas emisiones ingresan al mar esencialmente como una fuente puntual
en comparacion con las fuentes de otros trazadores, como ocurre con el fallout de
los ensayos nucleares o los clorofluorocarboab¥3 es un trazador muy sensible
del agua marcada con las descargas de ambas plantas. Asi se han podido determinar
tiempos de transito, por ejemplo, desde el mar de Irlanda hasta el mar de Barents
(~5 afos). En adicion al estudio del flujo de aguas superficiales, el empleo como
trazador del yodo originado de estas plantas ha permitido conocer los procesos de
formacion de aguas profundas en los mares nérdicos y el océano artico. La
caracterizacion de estéendmenos son de especial interés para los oceanégrafos y

de alta sensibilidad en el tema de cambio climatico [Edmonds, 1997].
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2.3.2 Analisis retrospectivo de is6topos de semivida corta

Se ha probado con éxito la posibilidad de realizar analisis retrospectivos de
niveles de radioisétopos de vida media corta, especialriéh(@.,= 8,01 d). Esto
permite estimar las concentraciones-teluego de un accidente nuclear a partir de
mediciones dé* en el area medidos afios después del incidente [vanMiddlesworth
et al., 2000 Straume et al.,, 1996]. La reconstruccion de la liberacién de
radiois6topos peligrosos para la vida ha sido puesta a prueba para estimar el
inventario de™ caido sobre Bielorusia luego del accidente de Chernobyl con

resultados satisfactorios [Mironov et al., 2002].

2.3.3 Salvaguarda nuclear

Los residuos nucleares son comunmente clasificados dependiendo de su
actividad y de la semivida de sus componentes radioactivos. Esto se debe al interés
de las autoridades en tener un mejor conocimiento de la procedencia y uso de estos
materiales. Este interés incluye la determinacion de radionucleidos de semivida
prolongada imposible de detectar por métodos radiométricos. Lopez-Gutierrez et al.
(2011) han trabajado en la aplicacion’d® para este tipo de tareas estableciendo
valores tipicos de £a0" atomos/g en barras de combustible provenientes de

plantas en operacion normal.
2.3.4 Forense
También se ha comprobado la utilidad*tfecomo herramienta forense. Un

grupo francés realiz6 un estudio sobre contenido$tlen vinos provenientes de

viedos de tres regiones diferentes: a) vifiledos cercanos a las plantas de
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reprocesamiento de combustible nuclear (Francia, Espaia e lItalia); b) regiones del
hemisferio Norte alejadas de esta®¥JfEy Marruecos); c) vifiedos del hemisferio

Sur (Sudéfrica, Australia, Chile y Argentina). Los niveles 4% en vinos
procedente de la primera regidbn mostraron valores por lo menos dos 6rdenes de
magnitud por arriba de los contenidos en muestras del hemisferio Sur mientras que
las muestras provenientes d&JA& y Marruecos presentaron valores intermedios.
Este método ha sido planteado como otra herramienta para restringir el area de

procedencia del vino [Fitoussi et al., 2010].

Sin embargo, explotar todo el potencial de este trazador medioambiental
requiere un importante trabajo preparatorio: se deben establecer niveles regionales
de concentracias y series temporales que permitan mapear la distribucion vy

evolucion de la concentracion de este trazador.
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3 Procesamiento quimico de las muestras y técnica de quimica analitica

empleada

Para poder realizar mediciones de concentracioné&sidéa AMS, el yodo
debe extraerse de las muestras naturales y acondicionado para su posterior
medicion. En este capitulo, se describe la extraccion del mismo de las glandulas

tiroides y su determinacion por cromatografia gasee€a (

3.1. Obtencidén y preparacion de las muestras

Las muestras dglandulas tiroides animales fueron obtenidas entre julio de
2009 y abril de 2010. En la recoleccion contamos con la ayuda del frigorifico
ECOCARNE S.A. de San Fernando, Provincia de Buenos Aires, del frigorifico
ARROYO S.A. de Bariloche, Provincia de Rio Negro y de varios centros regionales
del Servicio Nacional de Sanidad y Calidad Agroalimentaria (SENASA). En la
Figura 3.1 se presentan los sitios de muestreo correspondientes.

Para el muestreo se utilizaron animales adultos alimentados a pasturas
frescas por lo menos un afio antes de su donacién. Se tuvo en cuenta la alimentacion
para evitar el ganado proveniente de engorde a corral (feed-lot) o el engaydado
pasturas frescas en otras regiones del pais. Una vez extraida la glandula, esta se
congel6 y se mantuvo asi hasta su llegada al laboratorio. Las muestras fueron
limpiadas de tejido no glandulgrgrasa antes de deshidratarlas mediante un proceso
conocido como liofilizacion. Esto permite trabajar con un peso constante,
independiente del contenido de agua de la glandula, el cual puede variar de animal a

animal. La liofilizacion es un proceso utilizado para la eliminacion del agua
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mediante desecacion al vacio y a muy bajas temperaturas. Con este fin se congela la
muestraa -80 °C, una vez congelada se introduce en una camara de vacio para que
se separe el agua por sublimacion. De esta manera se elimina el agua desde el estado
sélido de la muestra al gaseoso del ambiente sin pasar por el estado liquido. Este
método es considerado el més apropiado para desecar una muestra, ya que se ha
observado la ausencia de una diferencia entre concentraciones medidas antes y
después de la liofilizacidon del tejido [Zaichick y Zaichick, 1997].

Figura 3.1: Sitios de muestreo estudiados en este trabajo. Los cuadrados negros
corresponden a muestras de tiroides tomadas en abril 2010, mientras que los
cuadrados blancos a muestras tomadas en invierno de 2009.
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3.2 Extraccion de yodo en glandula tiroides

Para la extraccion de yodo en glandulas tiroides se han unificado dos
métodos presentes en la literaiude manera tal de preparar la muestra para la
medicién de yodo total y d&° en un solo paso. Ambas secuencias han sido
modificadas para adaptarlas a una matriz con alta concentracion de yodo pero muy
bajo nivel de"* (Ver Figura 3.2).

En la primera etapa se sigui6é el protocolo de Gu et al. (1997). E
procedimiento se basa en oxidar la muestra en una solucién béasica de potasio

peréxodisulfato, KS,Og, en la cual el yodo extraido es retenido como yodato.

Muestra
KOH—————
Disolucion
de la matriz
K28,0s- ~ Pentan-3-ona
H,SO,
Oxidacion | H,0, Hexano
|
Na,S0, ———
Reduccion V%Eieopdaérag\?g)dno . Extracciénﬁ
KI—..l
Adicion de
portador
HNO, ———
AgNO,

Precipitacion

Figura 3.2: Diagrama de flujo mostrando los pasos béasicos de la extraccion
quimica de yodo en tiroides para la medicién de concentracion de #'I 'y *°I [Gu et
al., 1997; Marchetti et al., 1997]
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En un matraz de Erlenmeyer de 250 ml, se agoeg80 ml de agua
destilada junto con 3,4 g de hidroxido potasi®@H, y se agitdé por 5 minutos
Luego, se incorporan 100 mg de glandula tiroides deshidratada. Una vez que la
muestra se encontraba distribuida homogéneamente, se agregaron 4QieyK
se llevo la mezcla a hervor durante una hora, llevaba cerca de 40 minutos para que
la solucion se aclare. La temperatura alta junto con el KOH son cruciales para la
descomposicion de la muest@e empled un condensador de reflujo, para evitar
pérdidas de yodo durante el hervor. Una vez fria, la solucién se transportd a un
matraz @ 200 ml junto con 1 g de sodio sulfito, /825, para reducir el yodato a
yoduro. Finalmente, se enrasé el matraz. En este punto, se tomé una addidfta d

ul para la medicion de yodo total (ver Seccion 3.3).

En la segunda etapa se empled el procedimiento de Marchetti et al. (1997)
que consiste en la incorporacion de portador (cgryiele AQNQ para la posterior
precipitacion de Agl. En un vaso de 200 ml, se toma una alicuota de 1y)8etd,
incorpora 2 ml de una solucion KI (10Q@/ml) como carrier, seguidos por 64D
de &cido nitrico y 25@ de de AgNQ 2,5% m/v para que precipite Agl. Al vaso
cubierto se lo dej6 durante una noche en un lugar oscuro para que el precipitado
coagule. La mayor parte de la fase liquida es cuidadosamente retirada y el
precipitado es transferido a un tubo cénico de 15 ml, arrastrando con agua destilada.
El precipitado fue lavado tres veces mediante re-suspensién en agua destilada y
centrifugacion. El Agl es secado durante una noche a 60 °C y finalmente es
mezclado con una cantidad similar de polvo de plata y cargado en un catodo para su

posterior medicién por AMS.

Las cantidades de los reactivos utilizados en el proceso de extraccion debe
optimizarse para minimizar la cantidad de carrier. La cantidad de carriezagiapl
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129,121 'medida en el acelerador. Asi al disminuir la

modifica la relacion
concentracién de carrier se disminuyen los tiempos de medicion (se mejora la
edadistica) y se evita el enmascaramiento d&1 de la muestra por
sobreabundancia del portador, que de por si es mucho mayor que la concentracion
de yodo que posea la alicuota tomada, cercano a los tres 6rdenes de magnitud de

diferencia.

Para la determinacion d&% por AMS es necesario contar con blancos
quimicos, de manera tal de poder determinar la concentracifi dee contienen
los reactivos involucradog que posteriormente fueron restadds/alor obtenido
para las muestras. Esta contaminacion es principalmente debido a la incorporacién
del carrier. Estos blancos se obtuvieron realizaadonisma marcha quimica sin el

agregado de muestra de glandula tiroides.

3.3 Medicién de yodo en glandula tiroides

La cromatografia gaseosa (GC) es un método de separacién de componentes
de una sustancia. Estos se reparten entre dos fases de una mezcla: la fase
estacionaria (liquida), que en este caso contiene el yodo a medir y la fase maovil, que
es un gas portador que circula en contacto con la fase estacionaria. La muestra se
vaporiza en el sistema de inyeccién y es transportada por la fase mévil gaseosa a
través de la columna. El reparto o particion de los componentes de la muestra con la
fase estacionaria, se basa en sus diferentes solubilidades en esta fase a una
temperatura dada. Por lo tanto, los componentes de la mezcla se separan entre si en
base a sus presiones de vapor relativas y de acuerdo a sus afinidades con la fase

estacionaria.
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En el caso del yodo, fue necesario realizar una derivatizacion de este para
aumentar la sensibilidad del equipo. Ademas, el cromatégrafo debidé contar con un
detector de captura de electrones. Para preparar el derivado de yodo [Gu et al.,
1997], se separa una alicuota de jiD@e la solucién que se obtiene al finalizar la
primera etapa del proceso de extraccion de yodo en tiroides (ver Seccion 3.2.2) en
un embudo de separacion de 100 ml. Se incorporé 1 ml 4% de pentan-3-ona, 2 ml
(5M) de acido sulfarico, para llevar la solucién a pH=1 y 1 ml de agua oxigenada
(30%) Luego de alrededor de 10 minutos, la 2-yodo-pentan-3-ona formada se extrae
en 10 ml de hexano. En la Figura 3.2 se presenta un diagrama de flujo de este
proceso.

Para calibrar el cromatégrafo, se prepamapatrones por diluciones
sucesivas de una solucién 1009 mi* de yodo como yoduro potasil). Todas

las condiciones de operacion del equipo corresponden a la prescripciéon dada por Gu
et al. (1997).
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4 Medicion de la concentracion dé?® mediante AMS

En este capitulo se describe la técnica AMS aplicddd g se da un breve

resumen sobre otras posibles técnicas de deteccion.

4.1 Técnica AMS. Generalidades

Hace poco més de tres décadas se logré detectar atorff@s dieectamente
de una muestra organica del orden del miligramo, empleando aceleradores
desarrollados para la investigacion en el campo de la fisica nuclear [Nelsgn et al.
1977; Bennett et al., 1977]. La técnica conocida como Espectrometria de Masas con
Aceleradores (AMS) fue velozmente extendida a otros radiois6topos de semivida
larga al contar los atomos radiactivos directamente en vez de sus infrecuentes
decaimientos. A medida que se demostraba que un isétopo especifico podia ser
detectado a través de AMS, de manera casi instantanea aparecieron multiples
aplicaciones de interés para los mas variados campos de investigacion. Hoy en dia
es una técnica empleada en biomedicina, geociencias, arqueologia, estudios de rayos
césmicos y de materiales extraterrestres [Tuniz et al., 1998; Kutschera, 2005]. La
técnica ha evolucionado hasta convertirse en uno de los métodos mas versatiles para
medir relaciones isotépicas en un rango de valores®(4010'") en pequefias
muestras. En la Figura 4.1 se presentan rangos de valores tipicos de relaciones
isotopicas que presentan varias muestras naturales para diversos elementos y

también se muestra el limite de sensitividad aproximado de AMS para cada isétopo.
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Figura 4.1: Rango de valores de relaciones isotopicas (radioisétopo/isétopo
estable) que presentan varias muestras naturales. También se muestra el limite de

sensitividad aproximado de AMS para cada isétopo [Tuniz et al., 1998].

La mayoria de los sistemas de AMS pueden ser interpretados como dos
espectrometros de masa (llamados “inyector” y “analizador”) conectados por un
acelerador tandem. Un sistema de este tipo combina la ventaja de emplear iones
negativos en el inyector, eliminando interferencias que no formen iones negativos,
con el proceso de stripping (despojamiento de carga de los iones negativos que
conforman el haz, obteniéndose después de este un haz con una distribucion de
estados de carga positivos). Este fendmeno disocia las moléculas eliminando asi
interferencias moleculares isobéaricas. Finalmente estos iones son detectados
enpleando detectores comunmente utilizados en fisica nuBlgarello, los atomos

extraidos de una muestra son ionizados, acelerados a altas energias, separados de
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acuerdo a su momento, carga Yy energia para finalmente ser eontado
individualmente luego de identificar que poseen los numeros atbmicos y masicos

corrects.
4.2y AMS

A partir del desarrollo de la medicion de radiois6topos pesados mediante
AMS, se obtuvieron importantes mejoras en el limite de deteccidon y tamafo de la
muestra requerido para analisis'@& La primera medicion realizada fue repogad
por Elmore et al. en 1980.

La deteccion se ve simplificada por una alta tasa de produccion de iones
negativos en la fuente de iones y la ausencia de interferencia isob@¥ea Ko
forma iones negativos y los isébaros moleculares como hidruro de Teluro y clorato
de Molibdeno son disociados en el stripper) y por la diferencia de dos unidades de
masa entre los ione€€’l y *| [Elmore et al., 1980]. Es necesario que la linea
experimental posea buenos analizadores (tanto electrostaticos como magnéticos)
para eliminar iones no deseados formados por la disociacion de las especies
moleculares antes mencionadas y los atomos'%e que puedan aparecer
provenientes de la “cola” de alta energia de los iones de 127 [Kilius et al., 1990]. La
corriente que entrega la fuente de iones es alta por lo cual se alcanza una buena
sensibilidad (18%. Sin embargo, los niveles que se encuentran cominmente en
muestras ambientales estan por arriba d€, 3r lo cual no es necesario esfuerzos

especiales para mejorar la sensibilidad.
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4.3 Acelerador tandem AMS

Las mediciones con AMS de este trabajo de tesis se realizaron en VERA
(Vienna Environmental Research Accelerator), el laboratorio dedicado a AMS de la
Universidad de Viena. Este laboratorio esta basado en un acelerador tdndem
Pelletron de +3 MV construido por la empresa National Electrostatic Corporation
(NEC). A pesar de su modesto voltaje de terminal, una meta de VERA siempre ha
sido extender los dominios de AMS a toda la tabla de nucleidos [Vockenhuber
2004; Steier et al., 2005]. Con este fin, la mayor parte de los componentes permiten
transportar todos los iones, de los mas livianos a los més pesados. Para alcanzar la
maxima sensibilidad y estabilidad, todos los componentes han sido disefiados para
evitar pérdidas del haz. La alta selectividad no se obtiene por un Unico componente
con resolucion extremadamente alta, sino por varios elementos con menor

resolucion pero alta transmision. En la Figura 4.2 se presenta un esquema de VERA.

Los componentes necesarios para poder llevar a cabo mediciones con la
técnica de AMS deben tener ciertas caracteristicas de forma de alcanzar los niveles
de deteccion deseados. A continuacion, una breve descripcién de los principales

elementos de un sistema para AMS y sus caracteristicas.
4.3.1 Fuente de iones
La produccién de iones como parte de un sistema utilizado para AMS debe
cumplir algunos requerimientos especiales principalmente relacionados con el hecho

que las relaciones isotépicas a medir pueden ser muy bajas (por debajt)de 10

[Middleton, 1984]. Con este fin, las fuentes por ablacion de Cesio son comunmente

4C



Medicion de la concentracion d& mediante AMS

Foco Fuente de
Preaceleracion \ iones negativos

75 kV~__ (40 muestras)
gggadge Eiehlaas M Produccion y Deteccion de lones
insenab?le ‘\A iones negativos Componentes Electrostaticos
Analizador Wxly-Slits /Lente E'"Ze]\ L, o muestas) B Componentes Magnéticos
Electrostatico — vy | Tres:dathaz
E/q=90 keV \\ S
1=0,300 m 4 / N 4 / dy
\\\ BPM x/y-Steerer \ Foco
Beam Switch — y-Steerer Preaceleracion
75 kV
nd bl Iman Analizador
Cuadrupolo | ME/q?*=176 MeV amu
Magnético: Bt ! Acelerador Tandem +3 MV EXFB"‘;gsdfv‘{g'gc)j%ag T =1.270m
; / x-Slits ———— ’
Multi Beam [ ) @ [
Switcher % — E *
2 T e Y
/ | et
Iman Inyector Copa de T 3
ME/q?=17 MeV amu Faraday xly-Steerer Siripper Cadenas \ xly-Steerer
r=0,457 m Off-set . . -
Lente Einzel Folia+Gas Cuadrupolo y-Steerer—
Electrostatico
Copa de
Faraday
Sl &= Offset
— |
Eg,":dg; L | (" Medicion de
Deteccién de insertable Isdtopos estables
lones Pesados/ Detector
TOF sPM ©
Detector-E
Detector E-AE Cuadrupolo
Magnétic
%onl © — Analizador
Cuadrupolo xly-Steerer E iél/ec_t;o:t;t:c\c/)
Magnético 1 \ A v rg; s :1
Detector E + — + 4
Gas Absorbente /l
Iman B £
Switching etector-|
B1.66T ? 1 2 3 4 5=m

Figura 4.2: Esquema de la instalacién del laboratorio VERA.

empleadas para AMS. La razon principal es que ellas presentan efectos de memoria
despreciables. La fuente multi-catodo de iones negativos por ablacion de Cesio
(MC-SNICS) que posee VERA contiene una rueda para 40 catodos porta-muestras,

tipicamente de unos pocos miligramos de material y un milimetro de didmetro.

El proceso para la obtencion de un haz comienza con un vapor de Cs

proveniente del horno que inunda el area comprendida entre el catodo, el cual es
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enfriado, y la superficie caliente del ionizador. Algo del Cs se condensa sobre la
superficie fria del catodo, mientras que otra porcién de este, luego de entrar en
contacto con la superficie del ionizador, es acelerado hacia y enfocado sobre el
catodo. Este Csal llegar al catodo libera el material de la muestra. Parte de este
material gana un electron al atravesar el Cesio condensado sobre el catodo. Una
diferencia de voltaje negativa, permite la extraccién de los iones negativos recién
formados. A partir de ahi el haz se conforma, enfoca y acelera al salir de la fuente

de iones. La Figura 4.3 muestra un esquema de la fuente SNICS-II.

Enéog_ue
s
Extractor

= /

[~ ¥

Catodo

lonizador /
Rueda
multi-catodo

Figura 4.3: Esquema de la fuente de iones negativos por ablacién con Cesio
(SNICS-Il) que forma parte de VERA. El Cesio es ionizado y enfocado sobre el

catodo porta-muestras. Los iones negativos formados son finalmente extraidos.

4.3.2 Sistema de inyeccién
Los iones negativos son pre-acelerados a una energia de inyeccion maxima

Einy de 80 keV. La distribucion en energia de los iones negativos provenientes de la

fuente de iones es estrecha, pero presenta una “cola” de alta energia causada por la
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transferencia de energia de los iones dé [Otherland, 1984]. La seleccion en
energia es realizada por un analizador electrostatico de 45°, con un radio nominal de
Paes= 300 mm y un campo eléctrico maxirret kV/cm, resultando en un cociente
energia/estado de cargayff = 90 keV. Los iones con igual.f#Zq pueden pasar este

filtro, de acuerdo con
2Einy
Pesa™ (41)
ge

siendo e la carga elemental. Los electrodos esféricos proveen enfoque horizontal y
vertical.

Con la energia fijada, ya que en esta etapa-1}, una Unica masa M es
seleccionada por el iman inyector de 90° con un ragdig= 0,457 m y un campo

maximo B= 1,25 T, de acuerdo con

2M,,, E
BOmay= | — Y (4.2)
| (@9

El maximo producto masa por energianQEiny/qz) del iman inyector es 15
MeV uma.

4.3.3 Acelerador tandem
El acelerador de +3 MV, del tipo Pelletron (modelo 9sDH-2, NEC), se halla

dentro de un tanque lleno de Sk una presion cercana a los 6 bar. Se emplean

resistores para dividir el voltaje del terminal a lo largo de los tubos de aceleracion.
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El voltaje de terminal, i es estabilizado a través del control de corriente
realizado mediante una punta corona. La sefial de un GVM es empleada para
estabilizar la sefal. De esta manera, la estabilizacion mediante slits (empleada a
menudo en aceleradores para fisica nuclear) no es requerida para una operacion
estable. El terminal de voltaje pueden mantenerse constante a 3 MV con una
desviacion RMS de + 300 V [Priller et al., 1997].

Los iones inyectados son acelerados por el alto voltaje positivo hacia un
canal lleno de gas (stripper gaseoso) donde pierden electrones, por ende ganan
estados de carga positivos y son acelerados por segunda vez, por el mismo

potencial. Esto resulta en una energia final de varios MeV;

E=(E, + eUT)Ml+ geU; (4.3)

iny
iny

donde My es la masa del ion inyectado (puede ser molecular) y M la masa atomica

del ion analizado con el estado de carga g.

El proceso de pérdida de electrones (stripping) que ocurre en el terminal
tiene la ventaja que disocia a los iones moleculares. El stripper gaseoso se llena
habitualmente con gas Argdn hasta unos pocos microbares de presion, y es
bombeado por dos bombas turbo-moleculares situadas en el terminal, permitiendo

de esta manera la recirculacién del gas.
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4.3.4 Sistema de andlisis en la region de alta energia

Seleccionando un estado de carga lo suficientemente alto de los iones de
interés, donde no pueden existir los iones moleculares, el espectrometro de masas

analizador remueve eficientemente los productos de los quiebres de las moléculas.

Uno de los componentes principales del sistema de analisis es el iman
analizador de 90° de doble enfoque con un radio nominal de 1,27 m y un campo
méaximo de 1,53 T, donde se realiza una separacion de iones acorde con la ecuacion
4.2. El ME/d méximo es 176 MeV uma. A 3 MV de voltaje de terminal puede

doblar'?”*% con estados de carga 4+ o mayor.

Luego de las copas de Faraday existe un filtro de velocidad (también
conocido como filtro de Wien). Este posee un campo magnétigerpendicular
a uno eléctricoewien, 10s cuales pueden ser ajustados para no causar deflexién

alguna sélo a los iones con una velocidad especifica, acorde a la relacion:

Ewi
v=_" (4.4)
al\ﬁen

Este elemento tiene una longitud de 305 mm, con un campo magngtico B

maximo = 0,44 T y un campo eléctrico maximg@.n = 35 kV/cm.

Todas estas etapas previas de filtrado del haz en masa y energia son
necesarias para evitar la llegada de interferencias al final de la linea experimental
donde se ubica un sistema de deteccidon apto para medir eventos del radioisotopo de
interés ). Los fragmentos de los isébaros moleculares luego de atravesar el

stripper e interferencias producidas por la interaccién del haz con moléculas del gas
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residual son eliminados por estas etapas de filtracion. Asi yetode esperar que
lleguen interferencias al detector, en parte dadas por isébaros de la masa dg interés
en parte por la “cola” de alta energia del haz de **1 que logra superar las etapas de

filtracion.

4.3.5 Sistema de deteccion de iones pesados para AMS

Un detector de iones pesados usualmente provee tanto la energia como el
tiempo de vuelo (ToF). Mientras que la alta resolucion del detector ToF es necesaria
para distinguir isétopos vecinos, la sefial de energia permite discriminar
ambigiedades del tipo masal/carga, las cuales ganan diferente energia en el
acelerador debido a poseer distinto estado de carga, pero la misma rigidez eléctrica,
magnética e igual ToF (recordar el paso previo por el filtro de velocidades). En la

Figura 4.4 se muestra un esquema del sistema de deteccién de iones pesados.
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Figura 4.4: Esquema del sistema de deteccion de iones pesados.

46



Medicion de la concentracion d& mediante AMS

La sefal de ToF se obtiene a partir del tiempo de vuelo entre dos detectores
separados por 2,8 m. En cada detector los iones inducen electrones secundarios al
atravesar laminas de carbono ultra-delgadas. Los electrones son reflejados por un
espejo electrostatico, para ser colectados y multiplicados por un conjunto de placas
de microcanales (MCP)Las sefales de STARY STOP, pulsos muy cortos de
corriente negativa con tiempo de crecida menor a 1 ns, son amplificadas para
alimentar un conversor tiempo-amplitud (TAC). La resolucion (FWHM) de todo el

sistema es cercano a 16800 ps.

Para la medicion de energia se emplea una cdmara de ionizacion del tipo
Bragg. Los iones atraviesan una lamina de Mylamn@} y son finalmente detenidos
dentro de un volumen gaseoso de isobutagdfr Su alta densidad permite frenar
los iones dentro del volumen activo a una baja presién. Un campo eléctrico paralelo
a la direccién del haz, acelera las cargas producidas debido al frenado. Este detector
presenta una resoluciéon (FWHM) del 5% lo cual permite distinguir bien las
ambigledades masal/carga que se encuentran tipicamente separadas un 20% en

energia.

4.4 Procedimiento de medicion d&

La precision de las mediciones con AMS depende principalmente de la
reproducibilidad de la transmisién de los iones para distintos is6topos y muestras.
Inestabilidades en la maquina y diferencias en la geometria de las muestras inducen
pequefios cambios en la geometria del haz y consecuentemente de la transmision en
cada apertura, donde se pierde parte del haz. Generalmente una reduccion de las
pérdidas del haz aumentara la precision de los resultados. Por ende el objetivo al

sintonizar la maquina siempre es maximizar la transmision. Mayor eficiencia y

47



Medicion de la concentracion d& mediante AMS

menor tiempo de medicion son otras ventajas de este procedimiento [Rom et al.
1998].

Primero, todo el acelerador/espectrometro es ajustado para obtener la
méaxima transmisién de un haz piloto abundante y de masa vecina a la de interés
(**'l en este caso). Las slits horizontales antes y después del iman inyector son
dispuestas con una apertura pequefia (1 mm). Los nueve elementos de enfoque y
correccion de direccidbn que posee la linea son optimizados para maximizar la
corriente en la copa de Faraday situada luego del acelerador. Esto es realizado de
manera automatica mediante el programa AUTOMAX [Steier et al., 2000]. La
segunda etapa es optimizada de manera similar empleando iones po¥iiit)s (

Aqui las slits horizontales poseen una apertura de +2 mm. El iman analizador, el
analizador electrostético y todos los elementos de enfoque y correccién son
optimizados maximizando la corriente en una copa de Faraday situada justo delante

del detector.

Una vez que la maquina ha sido configurada empleando el haz piloto, los
componentes principales (voltaje de la camara del iman inyector, voltaje del
acelerador, voltaje de filtro de velocidades y analizador electrostatico) son
escaleados para permitir la transmision de la masa de interés. Si el cambio en masa
es pequeio, no es necesario modificar las lentes y los steerers. De esta enanera s
evita modificar componentes magnéticos, los cuales usualmente son mas lentos y

menos reproducibles.

Una vez realizada esta rutina de sintonizacion general de la maquina,
comienza un ciclo de mediciones que alternan la medicion de muestras, patrones y
blancos. Para cada medicion, de un minuto de duracion, las masas 127 y 129 son

alternativamente seleccionadas e inyectadas en el acelerador tandem ajustando su
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energia en la camara del iman inyector. Este ciclo se repite cada 0,2 segundos,
estando la mayor parte del tiempo inyectada la masa 129. Estos iones son acelerados
por el acelerador tandem a una tension de terminal de +3 MV y el estado de carga
4+ es seleccionado en el iman analizador. Luego de la region de aceleracion, los
iones positivos son filtrados por un filtro de Wien, un iman analizador de 90°, un
analizador electrostatico y un switching magméientras que el haz d&’1** es

medido con una copa de Faraday con corrientes tipicas entre QA )& iones

12)%* s0n medidos por un detector ToF y una cAmara de Bragg.

4.4.1 Correccion del fondo

Las relaciones?%/*%'| medidas directamente por la técnica se ven afectadas
por un nivel de fondd?%/*?'l propio de los reactivos quimicos empleados, y en
menor medida por el acelerador en si mismo. Para determinar al primero de ellos, se
preparaon blancos quimicos (ver Seccion 3.2.2). El fondo causado por la maquina
sedeterminé utilizando muestras con Agl con concentracionéSidauy bajas. El
valor de la corriente d&°l fondo del acelerador es (8.3+2.4) x'40mientras quele

fondo promedio proveniente de la extraccién quimica se estimé en (3.6+0.53 x 10
4.5 Mediciénde ** por otras técnicas

El 9 decae emitiendo una particylacon una energia méaxima de 154,1
keV y un rayoy de 36,6 keV como también un rayo X de 30 keV. Por lo tanto puede
ser medido por espectrometriaX empleando detectores HpGepor conteof
empleando un contador por cergellliquido. Debido a la baja eficiencia del
detectory (<5%) y alto fondo se llega a un limite de detecci6t &bmos y 10-
10°, muy por arriba de los valores tipicos de AMS d&&ttmos y 18*. Ademas,

debido a la gran cantidad de muestra utilizada usualmente (50-500 g) se deben tener
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en cuenta correcciones por auto-absorcién para obtener mediciones precisas. La
separacién quimica del yodo de la matriz y de radionucleidos interferentes mejora el
limite de deteccion en un orden y ademas elimina la necesidad de correcciones por
grandes volimenes de muestra. La deteccién“deempleando centelladores
liguidos posee un limite de deteccion un orden mas bajo que el presentado por la
espectrometrig-X debido a un eficiencia de conteo mas elevada (60-95 %) [Hou et
al., 1999].

El Analisis por Activacion Neutronica (NAA) es otro método comunmente
empleado para la determinacion Hd. El empleo de esta técnica permite una
detecciéon con mejor sensibilidad comparada con las mediciones directas a la alta
radiactividad especifica d&%. El método se basa en la activacién mediante
bombardeo de neutrones d& en %, un radionucleido de semivida corta
(T+=12,36 h), que decae emitiendo rayate alta energia (536,1 keV, 668,5 keV y
739,5 keV) que son facil y eficientemente medidos por espectronyeti$n
embargo, la interferencia de reacciones nucleares de algunos nucleidos distintos al
yodo (por ej.*U, *%Cs, *%Te,) puede ocurrir durante la produccién’tfé en la
muestra. Debido a la extremada baja concentracion“deen las muestras
ambientales, estos nucleidos deben ser removidos antes de comenzar el proceso de
activacion, ya que de no ser asi la radiactividad producida por los productos de
activacion seria mas de 10 6rdenes de magnitud mayor quei. dsta técnica
posee un limite de deteccién p&ta cercano a 1batomos y una relacion isotépica
~10'°[Fehn et al., 2007].

La figura 4.5 muestra los rangos del sistéfé**’l medidos en muestras

naturales junto con los limites de deteccion de las técnicas empleadas para su

medicion.
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5 Resultados

En este capitulo se recopilan los resultados obtenidos en esta tesis. Esto
comprende un estudio del inventario & en nuestro hemisferio, los datos

obtenidos del relevamiento de tiroides en el pais y una discusion sobre los mismos.

5.1 Inventario de'?¥ en el hemisferio Sur

Para estirar el inventario total del ciclo mévil d8% en el hemisferio austral
es necesario estudiar tanto la contribucién natural como antropogénica. La primera
de estase calculé a partir del modelo dindmico del ciclo &l desarrollado por
Kocher (ver Seccién 2.2.1) corregido con niveles pre-antropogénicdSI/de]
medidos para uno de los compartimentos. En esta oportunidad se consider6 como
referencia para la hidrosfera oceanica, 1,5 % {8loran et al., 1998]. El océano es
la principal fuente de yodo para los compartimentos superficiales (atmoésfera, suelo
superficial y biosfera terrestre). A partir de considerar una concentracion media en
el mar de 5Qug/L, la superficie del Océano austral (2%xen®) y una profundidad
media de 4000 m, se estimé el contenido oceanico de yodo en 4 kgl6e los
cuales algo mas de 60 kg corresponden al is6tohdB6lo un 2% de esta masa se
halla en la capa oceanica de mezcla (correspondiente a los primeros 75 m), lo que
resultarfa en 1,2 kg dé’.

De acuerdo con el modelo de Kocher hay 8,3xi§ de yodo en la
atmosfera oceénica y 5,7¥1Kg en la atmdsfera terrestre. Se considerd equilibrio
isotdpico entre estos compartimentos, llegando asi a una concentracion en ambos de

s6lo 6,2x10 y 4,3x10° kg de’®¥, respectivamente, en el hemisferio Sur. De igual
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modo se calcularon los inventarios’d® natural para la biosfera terrestre (2.3%10

kg) y la region superficial del suelo (0,32 kg).

La contribucién antropogénica tiene un aporte asociado a las explosiones
nucleares. Entre 1945 y 1980, se realizaron 543 ensayos nucleares atmosféricos, 61
de ellos en nuestro hemisferio, con una potencia total equivalente a 440 Megatones
[IAEA, 1998; DOE, 2000; Sublette, 2007]. Como resultado de estos ensayos, el
material correspondiente a 160 Mt ha sido distribuido globalmente, y dado que gran
parte de los mismos fueron realizados en el hemisferio Norte es necesario estimar la
fraccion depositada en el hemisferio Sur [UNSCEAR, 2000]. A partir de una extensa
serie de mediciones globales de deposicién, asocidl$a, ae puede inferir que un
20% del total de ensayos realizados a nivel mundial ha sido depositado en el
hemisferio austral. Aplicando este valor para el casd’Hley considerando una
produccién de 280ng de **% por kiloton [NCRP, 1983], se concluy6 que los
ensayos nucleares incorporaron aproximadamente unos 8,5 kg a la atmdsfera de
nuestro hemisferio. Los ensayos subterrdneos no contribuyeron significativamente
al inventario. La figura 5.1 muestra la evolucioh @& producido por un artefacto
de 50 Kt detonado en la atmdsfera oceanica basado en el modelo de Kocher.

Teniendo en cuenta que los 8,5 kg fueron inyectados en la atmdsfera de nuestro de
hemisferio cerca de 45 afios atras, coincidente con el pico de la bomba, y de acuerdo
con la simulacién realizada, 85% d8fl se encuentra en el compartimento del
océano profundo. El 15% restante incrementd un 80% los inventarios atmosféricos y
de la capa oceénica de mezcla y, el suelo superficial y la biosfera terrestre en 130%.
A partir de esta simulacion se concluye que existe un aporte similar al inventario de
129 del hemisferio Sur por parte de los ensayos nucleares y las fuentes naturales.

Considerando la simulacion de Reithmeier (ver Figura 2.6), la deposicion integrada

54



Resultados

10°
T —————— TP
-------- "\._\ <
? 103 W |, - Atmosfera terrestre
s S - J— >N ) [E— Atmosfera oceanica
2 102F7 L7 NN ] e Capa oceanica de mezcla
= L7 ‘ \‘-.\ - — - — Regién superficial de suelo
S 401 [ N e Biosfera terrestre
£ L N R Océano profundo
& 109 \i},\ --------- - Sedimentos oceanicos
b LT R g L Regién sub-superficial de suelo
101 L \ b, — — — Region profunda de suelo
, 5 S
102 ' : )
102 10”1 100 101 1 102

Tiempo desde la detonacion [a]

Figura 5.1: Contribucion a los inventarios de '*°| en los distintos compartimentos en
funcion del tiempo transcurrido luego de la detonacién de un artefacto nuclear de
50 kilotones detonado en la atmdsfera oceanica. Hoy en dia (marcado por la
flecha) la mayor parte se halla en el océano profundo.

en nuestro hemisferio es cercana a los 19 kg, lo que duplica el valor estimado en

esta tesis sobre material inyectado por debajo del Ecuador.

En el hemisferio Norte la principal fuente d&! son las plantas de
reprocesamiento de combustible nuclear que han liberado directamente a la
atmosfera 750 kg de los cuales 60% se mezcla con el aire quedando disponible para
procesos de transporte a largas distancias [Reithmeier et al., 2010]. En menor
proporcion, pero no despreciable, existe re-emision a la atmoésfera de las descargas
liquidas de estas plantas. Usualmente el transporte inter-hemisférico no es tenido en
cuenta en trabajos enfocados a aplicaciones realizadas en el hemisferio boreal
[Moran et al., 1999Reithmeier et al., 2010] pero si tan sél®% de las emisiones
atmosféricas cruzaran el Ecuador, seria un aporte similar al determinado para las

explosiones nucleares.
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5.2 Yodo," y *?9/*# en tiroides

5.2.1 Yodo

El contenido de yodo en las tiroides analizadas se encuentra entre 0,5y 8,1
mg/g (en peso seco), que concuerda con valores tipicamente hallados en trabajos
previos en muestras de todo el mundo [Chao y Tseng, 1996]. El contenido de yodo
decrece con el incremento en latitud hasta los 40° y vuelve a aumentar para latitudes

mayores como se muestra en la Figura 5.2.

8 .
7 61 :
o
[o)]
E 4]
3
9 n -
, g
L
g
0 —_—
25 30 35 40 45 50 55
Latitud

Figura 5.2: Variacion de la concentracion de yodo con la latitud. (p.s. significa peso
Seco).

Este perfil en latitud puede explicarse a partir de patrones locales de
circulacion y precipitaciones (ver Figura 5.3) y considerando que el océano es la

principal fuente de yodo.
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Figura 5.3: Vientos medios en m/s a 1500m en Agosto (a) y Noviembre (b) de

2009. Los vientos humedos del Norte ingresan a la Argentina luego de atravesar el
Amazonas, siendo estos mas intensos en verano. Ademas, se pueden observar los
intensos vientos del Oeste por arriba de los 40° de latitud.

La rama oeste del anticiclén del océano atlantico transporta la mayor
contribucién de aire humedo en las regidn centro-norte del pais, siendo mas
importante este aporte durante el verano austral [Vera et al., 2005]. Esta
contribucién acarrea humedad desde el atlantico hacia la regién centro-sur de Brasil
que luego es encausada por los Andes. La deposicion humeda se ve afectada por las
precipitaciones locales. La variacion estacional y latitudinal de estas se observan en

la Figura 5.4.

Al sur de los 40°-45°, los patrones de circulacién son distintos debido a la
baja altura de las montafias y la ubicacion entre los sistemas anticiclonicos del
Pacifico y el Atlantico. Como resultado de esto hay un intenso viento del oeste que
trae aire desde el Pacifico que puede interactuar con esporadicas incursiones locales

de aire del Atlantico.
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Figura 5.4: Columna de agua precipitable media en kg/m? para agosto (a) y
noviembre (b) de 2009. Se puede observar una fuerte disminucion Norte—>Sur en

los valores. En la regidon norte, las precipitaciones son mayores durante el verano.

En resumen, la variacion latitudinal de la concentracion de yodo en tiroides
puede ser satisfactoriamente entendida por los patrones climatologicos antes

descritos.
5.2.2129| y 129” 127|

Las concentraciones d& medidas en las muestras en funcién de la latitud

de los sitios de muestreo correspondientes son graficadas en la Figura 5.5.

Contrariamente al perfil latitudinal obtenido para el yodo, en esta
distribucion se pueden observar dos grupos claramente distinguibles. Estos grupos
se diferencian por la época durante la cual fueron obtenidas las muestras que los
componen: mientras que las muestras 1 a 5 fueron obtenidas durante el invierno
austral (julio-septiembre), las muestras 6 a 10 se tomaron a principios de abril (ver
Tabla 5.1).
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Figura 5.5: Variacion de la concentracion de '?°l en funcion de la latitud. (p.s.
significa peso seco)

La diferencia entre ambos grupos sugiere la presencia de una fuente activa
de ', que puede ser considerada como un proceso de reciclado mas que la
inyeccion de nuevo material en el medioambiente. El decrecimiento monétono de
las concentraciones con la latitud indica que esta fuente debe estar situada a bajas
latitudes. Esto también se refleja en los bajos valores?temedidos en las

muestras provenientes de la Patagonia, indicando que esta posible fuente tiene una

contribucion despreciable para la region.

La guema de biomasa en nuestro continente cumple con las caracteristicas
antes mencionadas como posible fuente de reciclad@ldEs bien sabido que los
incendios de bosques, tanto accidentales como intencionales, movilizan
radionucleidos de areas de biomasa contaminada a otras regiones, a través de la
suspension de gases y particulas en la atmésfera. De hecho cerca del 90% del
contenido de yodo se pierde durante procesos de combustién [Amiro et al., 1996].

Debe considerarse que'&ll esta ampliamente disperso en toda la superficie de la
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Mut:#stra Sitio Fecha rr':l: ;frraos(:?;) [n:;;g AE%T;; : 1(219:)/_‘1217; Lat(S) | Lon(0)
p-s.] | p.s-(10°)
1 Villa Angela Jul-09 5 5.3+0.3 | 14.5+0.7 | 5.7£04 | 27.5 60.7
2 La Paz Jul-09 5 3.0£0.3| 2.8%0.4 |[2.0+0.3| 30.7 59.6
3 Rivadavia Jul-09 5 3.1£0.3| 1.9#0.1 [1.2+0.1| 35.5 63
4 Malargle Sep-09 5 24+0.3 | 2.6x0.2 |2.3+0.2| 35.5 69.5
5 Choele Choel | Sep-09 5 0.5+0.3 | 2.1+0.2 |8.2+t0.8| 39.2 65.7
6 Posadas Abr-10 3 4.6+0.3 84+2 38+2 27.4 55.9
7 Norquinco Abr-10 3 1.6£0.3 | 12.320.5 16+1 41.9 71
8 B. Mazaredo Abr-10 3 8.1x0.3 | 4.4+0.4 |1.1+£0.1| 47.1 66.7
9 Rio Turbio Abr-10 3 5.8+0.3| 1.7x0.2 | 0.6£0.1| 51.5 72.2
10 Rio Gallegos* | Abr-10 1 6.2£0.3 | 0.9+0.1 |0.3+0.1| 51.5 69

* Tiroides ovina
Tabla 5.1: Niveles de "1, "I y '®1/'?| hallados en las muestras estudiadas
(p.s. significa peso seco).

Tierra, el gran inventario de yodo en el océano hace que las relatidiés en
muestras marinas sean mas bajas que en muestras terrestres, modificando asi la

importancia relativa entre ambas fuentes de yodo.

La quema de biomasa, principalmente selva tropical y sabana, es una
practica comun en Sudamérica y es la mayor fuente de polucion atmosférica a
escala continental, afectando anualmente cerca de 10.60Q.dsnproductos de la
guema de biomasa alcanzan la regidon norte-centro del pais [Otero et al., 2011]
acarreados por el viento himedo que atraviesa la selva amazonica. Este transporte

es mas intenso durante el verano [Freitas et al., 2005]. Considerando la variacion
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estacional del transporte y de la quema de biomasa en Brasil (Ver Figura 5.6), la

deposicién de'*

en el norte-centro del pais también deberia presentar una
variacion estacional. Ni las emisiones oceanicas de yodo ni las variaciones en la
captacion de yodo por parte de la tiroides (ver Seccion 2.1) pueden dar cuenta de la
variacion estacional que presentan los datos. Es posible que la quema de biomasa
aporte una contribucién extra al contenido'tfe en las muestras del verano. De

esta manera, es de esperar una alta correlacion positiva entre las concentraciones de
12y 129 en las muestras obtenidas durante el invierno, cuando ambos is6topos
provienen exclusivamente del Atlantico. Esto se refleja en el coeficiente de
correlacion de Pearson r = 0,81 que presentan las muestras tomadas en julio-
septiembre. Durante la quema de biomasa esta correlacién deberia romperse debido

a la aparicién de este fenémeno de reciclad*tle

En la Patagonia existen otros factores que juegan un rol decisivo, por lo que
las muestras alli tomadas deben ser analizadas teniéndolos en cuenta. Ademas de
una débil contribucion de la quema en el Amazonas a esta region debe tenerse en
cuenta que los fuertes vientos del Pacifico contribuyen sustancialmente como fuente
de yodo en la regién. Estos procesos se manifiestan en un alto ni¥&lyden bajo
nivel de*® probablemente con una relacién isotépica similar a la del Pacifico en

esas latitudes.

5.2.2.1 Transporte y deposicién d&% desde Amazonas

Una manera de estimar la influencia d&l reciclado por la quema de
biomasa es estudiando la muestra tomada en Posadas, el Gnico sitio de muestreo

cercano a Brasil tomado durante el verano. La quema en Brasil del afio 2009 tuvo su

maxima actividad durante los meses de septiembre a noviembre. La Figura 5.6
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muestra los incendios acumulados mensualmente en Brasil y en los estados
amazonicos de Pard y Maranh&o (65% de los incendios durante noviembre en Brasil
ocurrieron en estos dos estados) [CPTEC, 2011]. Debe observarse que los animales
muestreados en julio y septiembre han sido alimentados con pasturas pdbfles en

en oposicion con lo que ocurre con las muestras de abril.

Para determinar el vinculo entra la quema de biomasa en Amazonas (Figura
5.7a) y el receptor en Posadas se empledé el modelo Hibrido Lagrangiano de
Trayectoria Integrada de Particula Unica (HYbrid Single-Particle Lagrangian
Integrated Trajectory- HYSPLIT). Este modelo que sirve para modelar el
transporte de masas de aire es un servicio del Laboratorio de Recursos Atmosféricos
(Air Resources Laboratory ARL) de la Administracion Nacional Oceanica y
Atmosférica (National Atmospheric and Oceanic AdministratioNOAA) de
Estados Unidos [Draxler y Hess, 1998]. El empleo de HYSPLIT permitié estimar la
retro-trayectoria de una masa de aire. El andlisis de estas retro-trayectoriaa ayudo
determinar los posibles origenes y fuentes de contaminantes. Para este caso se
estudiaron retro-trayectorias de 10 dias de duracién desde Posadas desde el 10 de
noviembre al 10 de diciembre de 2009 generadas cada 3 horas. Estas retro-
trayectorias fueron analizadas y agrupadas en clusters (Figura 5.7b). Se observa que
las condiciones reinantes durante noviembre de 2009 han sido favorables para el

transporte de los productos de la quema hacia la zona de Posadas.

Noviembre de 2009 fue el mes de maxima actividad en los estados de Pard y
Maranh&o, donde se registraron cerca de 16000 focos de incendio [CPTEC, 2011],
alrededor de 1700 KnhiMongabay, 2011]. La emision total de yodo puede ser
estimada a partir de la razén de emisién molaglQ® (1,3 x 10) [Bell et al,

2002] combinada con la densidad de biomasa (20,7°kgvs factores de emision

de CO (110 g/kg) y de combustién (0,48), todos estos validos para la selva tropical
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[Freitas et al., 2005]. Cerca de 0,02 Gg deslCtHeron liberados a la atmoésfera
durante el periodo analizado, un 0,7% del inventario global anual de emision de
CHsl debido a quema de biomasa. Otras emisiones gaseosas no pudieron ser
determinadas y la emision de particulas se estimé en un 25% dee@iido a

partir de la razén entre emisiones particuladas y gaseosas 1:3 para arboles (pinos y
alamos) [Amiro et al., 1996]. Se emitieron en total 1,3 X &§ de yodo.
Considerando que este posee una relacion isotdpica igual a’8, xdi@a de 15 mg

de'® han sido inyectados en el aire durante ese mes.
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Figura 5.6: Focos de incendios acumulados mensualmente en Brasil y en los
estados amazonicos de Para y Maranhao. Las flechas indican las fechas de
muestreo y la vida media biolégica del yodo en la tiroides (100 dias).
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Figura 5.7: (a) Incendios en Brasil durante noviembre 2009 [CPTEC, 2011] y (b)
Clusters de retrotrayectorias de 10 dias desde Posadas para el mismo periodo de

tiempo. Puede observarse que las condiciones reinantes durante ese mes fueron
favorables para el transporte de los productos de quema de biomasa en el norte de
Brasil.

HYSPLIT también permite estimar la concentracion en el aire y la
deposicién de las particulas dispersadas. Se consideré que los 153hdugeon
emitidos de manera constante durante todo el mes (0,02 mg/h) desde una fuente
puntual (5°S; 45°0; 1500 m s.n.m.). Se estimd la emision de particulas con los
parametros predeterminados por el programa. De esta simulacion se obtuvieron la
deposicion integrada en el continente (Figura 5.8a) y la serie temporal de deposicién

en Posadas (Figura 5.8b).
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Figura 5.8: (a) Deposicion integrada de "I (4tomos/m?) del 1 de noviembre al 15
de diciembre de 2009. Las ubicaciones de la fuente y el receptor estan marcadas

con cuadrados rojos. (b) Deposicién diaria en Posadas durante el mismo periodo.

A la serie temporal de deposicion sobre Posadas (Figura 5.8b) se la puede
traducir como concentracién de yodo en tiroides mediante el modelo de exposicion
tiroidea a*?% debido a la dieta detallado en la Seccién 2.2.3. La concentracion de

yodo en pasto £y en tiroides Q en funcion del tiempo se presentan en la Figura
5.9a y 5.9b respectivamente.

De esta simulacién se desprende que cerca del 25% de la concentracion de
129 medida en la muestra de Posadas (6 R 4&®ma de **% en tiroides) proviene
de la quema de biomasa en Para y Maawlirante noviembre, dando crédito a la
hipétesis inicial. La quema de otros meses y proveniente de otras regiones deberian
ser tenidas en cuenta para obtener una estimacién de la contribuéf@ndéeido
al proceso de reciclado por la quema de biomasa. La deposicion integrada estimada
para Posadas durante noviembre de 2009 (2  &6mos'* /m?) puede

compararse con la estimacién anual de flujo metedrico en Estados Unidos%(9 x 10
atomos‘*1/m?) [Moran et al., 1999].
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Figura 5.9: (a) Contenido de *°| en pasturas (C,) y en tiroides (Q) desde noviembre
de 2009 a mediados de abril de 2010 debido a la deposicién durante noviembre

2009. La flecha indica la fecha en la que fue tomada la muestra en Posadas.

La ignicion, evolucion y comportamiento de la quema de biomasa y sus
emisiones dependen de muchos factores que finalmente son controlados por el
medioambiente. El clima local es extremadamente importante en la determinacion
de la cantidad y caracteristicas de la biomasa disponible. Por eso la simulacién
realizada de quema producida a lo largo de dos estados de Brasil como una fuente
puntual con una tasa de emision constante en el tiempo solo debe interpretarse como
una aproximacioén. La meteorologia empleada con HYSPLIT, archivesastélisis
de ARL, posee una resolucion de 2,5° x 2,59 lo cual es insuficiente para esta tarea.
La precipitaciéon medida durante noviembre de 2009 por el Servicio Meteorolégico
Nacional en la estacion meteorolégica de Posadas rondé los 420 mm, es
subestimada en un factor cercano a 30 por el archive-aedlisis meteoroldgico
empleado para la simulacion. Es de destacar que la reactividad del yodo durante su

transporte no es tenida en cuenta en este trabajo.
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Otra posible fuente de reciclado 8 puede deberse a la volatilizacién de
yodo en el Amazonas. Recientemente se han identificado fuentes terrestreg de CH
en América del norte y estimado su aporte al inventario global deedH3 Gg/a
[Sive et al., 2007]. En este sentido, se ha reportado un comportamiento similar en el
norte de nuestro pais a partir de un estudio de composicion isotopica de lluvias para
’H y 0 [Gonzalez et al., 2009]. Mas aun, se pudo identificar eventos estivales de

precipitaciones asociados a la recarga de agua de lluvia en el Amazonas.

Ademas es interesante notar que la variacion estacional en los datos
desestima el transporte interhemisférico a gran altitud, muy efectivo durante los

meses de junio a agosto [Newell et al., 1969].
5.3 Comparacion con datos publicados

El Gnico trabajo que ha publicado niveles'&# en tiroides del hemisferio
Sur [Handl, 1996] reporté niveles d&1/*?'l en la regién centro de Chile en los
afios 1985/6 (1:81.2 x 10°) y en el sureste de Australia para los afios 1957 y 1989
(5-6 x 109 (ver Tabla 2.3). Estos valores son hasta un orden de magnitud mayor
gue el maximo hallado en este trabajo de tesis, sin embargo, fueron realizadas
mediante la técnica de activacion neutrénica que tiene un limite de deteccién

cercano a los valores medidos.

Los datos obtenidos en este trabajo son generalmente menores a los valores
hallados en el hemisferio Norte, inclusive de muestras provenientes de regiones
lejanas a las plantas de reprocesamiento ubicadas en Europa occidental. Por
ejemplo, el valor medio d&%/**"l muestras de tiroides animales de Taiwan e 1,0
10° [Chao y Tseng, 1996], mientras que en muestras chinas el valor medio
reportado es 1,1 x TO[Hou et al., 2000].
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Las relaciones isotopicas en las muestras de la Patagonia sur son similares a
valores pre-antropogénicos reportad@sd + 1,5) x 10 [Schmidt et al., 1998] y
(4,6 + 0,5) x 10 [Szidat et al., 2000], ambos medidos en polvo de tiroides animal
de Estados Unidos del afio 1943 (ver Tabla 2.1). Hay otros valores pre-
antropogénicos medidos en tiroides, por medio de la técnica de activacion
neutrénica, que son por lo menos un orden de magnitud mayor que estos ultimos.
Los niveles de'*%/*? hallados en Argentina, menores a los obtenidos en otras
regiones o inclusive similares a los valores pre-antropogénicos, implican la ausencia

de fuentes locales.
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6 Conclusiones

Este trabajo de tesis analiza la presencia?deen la Argentina con el
objetivo de aportar nueva informacion para el desarrollo de aplicaciones
medioambientales de este radioisétopo. Se midieron concentracioi@s/dé’l en
tiroides animales, siendo este el primer estudio sistematico llevado adelante en el
hemisferio Sur y los resultados del mismo abren la puerta a la utilizacifi de

como trazador medioambiental en nuestro continente.

Los datos sugieren una fuerte dependencia con la latitud e indican la
existencia de una variacidn estacional. Estas dos caracteristicas se explicaron
teniendo en cuenta las fuentes de ambos is6topos, el transporte atmosférico y la
deposicion de los mismos. Es la primera vez que la quema de biomasa se postula
como un fenémeno considerable de recicladd?de Las simulaciones realizadas

avalan esta hipotesis.

Las relaciones isotdpicas medidas son menores a las halladas en muestras del
hemisferio Norte, inclusive a las tomadas en regiones lejanas a las plantas de
reprocesamiento de combustible nuclear ubicadas en Europa occidental. De hecho,
dos sitios de muestreo presenta/*?l similares a valores pre-antropogénicos.
Teniendo en cuenta el perfil latitudinal y los niveles'demedidos se infiere la
ausencia de fuentes locales'tfe

Las contribuciones naturales y humanas al inventario del hemisferio Sur

fueron estimadas. Existe un aporte similar fél natural y del proveniente de

ensayos nucleares atmosféricos. Cabe destacar que a partir de los resultados
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obtenidos del estudio de tiroides se pudo desestimar el intercambio interhemisférico
por la troposfera alta.

Las mediciones realizadas pueden ser empleadas como valores de referencia

para la Argentina y contribuiran al analisis global del ciclo'tflel cual es poco

conocido debido a la falta de datos y a su complejo comportamiento en el ambiente.
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