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RESUMEN

En los protocolos de tratamiento de muestra para fines de datacién aplicando
dosimetria retrospectiva, suele tratarse las muestras de manera estandar, es
decir aplicando tiempos de ataque establecidos bajo la hipétesis de que en
todas las muestras el resultado sera el mismo. Similarmente para el calculo de
la edad aplicamos expresiones que varian solamente si la dosimetria se realiza
sobre granos de cuarzo con didmetros en el rango de 100 a 150 micrones, en
la técnica de inclusiones, o si se utilizan muestras poliminerales con granos de
diametros en el rango de 3 a 8 micrones, en la técnica de granos finos.

En este trabajo hemos usado muestras de cuarzo lechoso y ahumado para
verificar la velocidad con la que la superficie de la muestra es atacada con HF y

comprobar si esta velocidad es la misma en los dos tipos de cuarzo.

Con el fin de verificar los porcentajes de dosis remanente en la muestra luego
de ser atacadas quimicamente por 60 minutos con HF al 40%, hemos realizado
mediciones sobre muestras irradiadas con particulas alfa, y hemos encontrado
que el porcentaje de la dosis remanente varia entre 4 y 40 %; contrariamente
con los supuesto en la férmula de célculo de la edad. En el caso de la
irradiacién beta el porcentaje de la dosis remanente que hemos medido esta

alrededor del 80%, y no del 90 % que considera la ecuacién de la edad.

Hemos verificado el efecto que tiene la exposicion a la luz, de la muestra, sobre
la sefial luminiscente utilizando luz de lamparas incandescentes, la luz solar y
la luz UV de una lampara de laboratorio.

En una etapa posterior se analizd la temperatura optima de lectura de la senal
luminiscente verificandose que no se debe medir a temperaturas menores que
125°C, si se requiere evitar que los electrones de las trampas inestables

interfieran en la produccién de la sefal luminiscente.

XV



Finalmente realizamos la aplicacion en datacion de arenas edlicas, utilizando
para ello 3 muestras obtenidas de estratos geolbgicos diferentes y
comparamos las edades obtenidas a través de los protocolos SAR y SARA; asi
como la datacién de un fogon la cual se realizd utilizando las técnicas de

inclusiones y granos finos

xvi



1 Introduccion

Este trabajo tiene por finalidad verificar los protocolos de preparacién de
muestra, calculo de dosis equivalentes y otros procedimientos que, habiendo
sido establecidos por otros grupos y laboratorios de datacién del mundo !, son
utilizados en el Laboratorio de Datacién de la Facultad de Ciencias de la

Universidad Nacional de Ingenieria.

Muchos, si no la totalidad, de estos procedimientos y protocolos, fueron
establecidos en base al trabajo con muestras minerales de otras regiones del
mundo y ceramicas arqueoldgicas de culturas europeas, los que en algunos
casos presentan diferencias con las ceramicas producidas en esta parte de
América del Sur; asi por ejemplo las ceramicas producidas en Europa suelen
tener alto contenido de cuarzo, mientras que las de ciertas regiones de Peru

son ricas en feldespato y con muy poco cuarzo.

Entre los procedimientos revisados durante la realizacion de este trabajo
incluimos los tratamientos quimicos para la purificacién de cuarzo, la influencia
que tiene la concentracion del acido empleado en el tiempo de grabado, la
observacion de como y cuanto afecta la exposiciéon de la muestra a la luz
natural o artificial y la determinacién de las temperaturas adecuadas para

realizar la lectura de la sefal de OSL.

Esta tesis es la primera que se realiza, en el Laboratorio de Datacién de la
Facultad de Ciencias de la Universidad Nacional de Ingenieria, con la
aplicacién de Luminiscencia Opticamente Estimulada (OSL). Esperamos que
las conclusiones de este trabajo contribuyan en la optimizacion de los

protocolos actualmente usados en el laboratorio.

Esta tesis esta dividida en cinco Capitulos, en el Capitulo | damos una breve

introduccion a los fenémenos fisicos de Luminiscencia Opticamente y

' Oxford Luminescence Dating Laboratory, School of Geography and the Environment, University of
Oxford, UK. '
Rise DTU National Laboratory, Technical University of Denmark.
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Térmicamente estimulada, con la finalidad de establecer aigunos conceptos
basicos necesarios para entender el proceso fisico que ocurre desde la

irradiacion de la muestra hasta la obtencion de la sefial luminiscente.

En el Capitulo 1l se explican brevemente los procedimientos que se han llevado
a cabo en la realizacidn de este trabajo, con la finalidad de determinar: la
velocidad de grabado quimico para diferentes concentraciones del acido y su
efecto en [a dosis equivalente calculada, [a afectacion de la sefial dosimétrica
por la luz artificial y natural, el efecto sobre la intensidad de la sefial OSL

cuando se varia la temperatura de registro.

En el Capitulo lll se describen los procedimientos y métodos empleados para
datacion de arenas edlicas y de material obtenido de la superficie quemada de
un fogoén, usando los métodos regenerativo en alicuota simple o SAR (Single
Aliquot Regeneration) y aditivo-regenerativo en alicuota simpie o SARA (Single
Aliguot Regeneration and Added Dose).

En el Capitulo IV se detallan las recomendaciones y observaciones que
sugerimos se tengan en cuenta para trabajos futuros; en el Capitulo V se
muestran las conclusiones a las que se ha llegado luego de analizar los datos

mostrados en los Capitulos Il y 1ll.



Capitulo I: Luminiscencia Opticamente y
Térmicamente Estimulada

1.1 Concepto de Luminiscencia

Luminiscencia es el fenémeno fisico que se da en algunos materiales, en los
que bajo ciertas circunstancias, estos son capaces de absorber energia y

emitirla en forma de luz visible.

La luminiscencia ocurre en un material aislante o semiconductor debido a la
presencia simultanea de trampas, centros Iluminiscentes o estados
metaestables en la banda prohibida, adicionalmente a algin proceso que

implique absorcion de energia de una fuente de radiacion ionizante.

La exposicion del material a radiaciones ionizantes produce electrones libres
gue migran hacia defectos e impurezas en la red cristalina (frampas), donde
quedan atrapados. La absorcion de energia suministrada por otra fuente, ya
sea luz o calor, permite la liberacidbn de los electrones atrapados y su
recombinacién con los huecos en defectos lechosos, conocidos como centros

luminiscentes, produce una descarga de luz (Figura 1).

Si la recombinacién o intercambio de energia se lieva a cabo en el mismo
centro (absorcién y emision); el fenébmeno se denomina fluorescencia. Si la
absorcion de energia la realiza en un centro y la emision en otro y en un tiempo
posterior, el fendmeno se conoce como fosforescencia.

La luminiscencia se presenta en una gran variedad de materiales tales como:
cristales inorganicos, vidrios, ceramicas, compuestos organicos (polietileno y
teflén), asi como en ciertos materiales bioquimicos y biolégicos. Los materiales
que presentan este fendmeno pueden dividirse en dos grandes grupos:
materiales inorganicos y materiales organicos. En los primeros, la luminiscencia
se debe principaimente a la produccién de electrones libres y huecos, mientras
gque en los organicos el mecanismo que produce la luminiscencia es la

formacion de radicales libres.
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Figura 1. Etapas del proceso de luminiscencia: (j) ionizacién debida a la exposicion del cristal a
la radiacion ionizante; (ii) almacenamiento de energia en la red y (jii) estimulacion seguida de
recombinacién radiativa.

Desde mediados de este siglo, la luminiscencia ha sido usada para dosimetria
de radiaciones ionizantes, por ejemplo, en la determinacion de la dosis de
radiacion a la que han sido expuestos los seres humanos o, como en el caso
de muestras minerales, para la datacion de su formacién o estadia en
depositos de sedimentos geoldgicos. Si consideramos que el material absorbe
energia del campo de radiaciones ionizantes que lo envuelve y que la
intensidad de la luminiscencia que emite cuando se le excita depende de la
energia total absorbida, entonces el calculo de la dosis de radiacion total y el
evento que se data son dependientes de la puesta a cero de la luminiscencia
latente. En algunos materiales esta reduccidn a cero se produce por
calentamiento, tal es el caso de los dosimetros de radiacidén, la ceramica
arqueolégica cocida, los ladrillos y la porcelana;, o como en el caso de
sedimentos geolégicos, por la exposicion a la luz. Una vez que la muestra se
ha “limpiado”, la sefial de luminiscencia latente dependera de la exposicién a
fuentes de radiacion, de origen artificial o natural, y de la radiacién de fondo del

medio ambiente.

A continuacién explicaremos con mayor detalle los fendmenos de
Luminiscencia Opticamente Estimulada (OSL) y Termolumiscencia (TL).
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1.2 Luminiscencia 6pticamente estimulada

La luminiscencia opticamente estimulada (OSL) surge de la recombinacién de
los electrones, gque han sido liberados de las trampas dentro del cristal, cuando
la estimulacién se debe a la interaccion del material con la luz. Las trampas qtje
intervienen en el proceso pueden ser 0 no, las mismas que estan asociadas a
los picos de TL. La poblacion de electrones en las trampas es el resultado de la
absorcion de energia, que ha sido previamente suministrada al material por
irradiacion, y por lo tanto la intensidad de la sefial OSL esta relacionada con la

dosis de radiacion absorbida.

Durante la recombinaciéon de los electrones liberados gracias a la energia
proporcionada por los fotones de luz incidente, el material emitira luz y por esta
razon, la sefial OSL se mide en una region espectral distinta de la que se utiliza
para la estimulacion del material. La emision de la sefial OSL ocurre solamente
durante la exposicién del material a la luz de estimulaciéon y disminuye poco a
poco, hasta un nivel bajo, segun como se libera la carga atrapada (curva de

caida).

La Luminiscencia Opticamente Estimulada se utiliza especialmente para la
datacion de muestras geoldgicas, tales como: sedimentos marinos, terrazas de
rio, dunas (Calderén y col. 1992; Rendel y col. 1994, Aitken 1998).

En la Figura 2a se muestra el diagrama simplificado de un sistema para medir
la OSL y en la Figura 2b se muestra una curva de OSL tipica, obtenida de
sedimentos naturales, cuando el material se estimuld con banda ancha (420-

550 nm) de color azul-verde.
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Figura 2 (a) Diagrama simple de un sistema de OSL, con fuente de estimulacién de luz, tubo
fotomultiplicador y lector electrénico. (b) Tipica curva de decaimiento de OSL obtenida
mediante estimulacion de luz verde en una muestra de cuarzo de sedimento.

El potencial de la OSL en aplicaciones de datacion lo identificé por primera vez
Huntley (1985), utilizando la luz verde de un laser de argén (514 nm) para
estimular la luminiscencia del cuarzo en datacion de sedimentos. Estudios
posteriores caracterizaron con mas detalle [as propiedades de la emisién OSL
del cuarzo con el fin de establecer la técnica como una herramienta para
datacién y dosimetria (por ejemplo, Aitken y Smith, 1988; Rodas, 1988). Hutt y
col. (1988) descubrieron que la luz infrarroja (IR) también podria ser utilizada
para estimular la luminiscencia en feldespatos y posteriormente Poolton y Bailiff
(1989), Spooner y col. (1990) y Botter-Jensen y col. (1991) construyeron
unidades de estimulacidén con fuentes de luz IR.

Los minerales mas utilizados para datacién por OSL son: el cuarzo y algunos
feldespatos a los que previamente hay que estudiar para probar sus cualidades
como materiales dosimétricos. La datacion de materiales arqueologicos y
geolégicos depende de las condiciones de enterramiento del material, pues es
alli cuando comienza la acumulacion de electrones en las trampas, debido a la

exposicion del material a las radiaciones ionizantes emitidas por el decaimiento
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de los radiontclidos naturales presentes en el depdsito. La dosis de radiacién
en los granos minerales, especialmente los de cuarzo, se deriva casi
enteramente de los alrededores. Si el fluo de la radiacién ionizante es
constante, entonces el tiempo de enterramiento de los granos se puede
determinar dividiendo la dosis total absorbida por los granos, durante el
entierro, entre la tasa de dosis. Es decir,

DosisTotal
TasadeDosis

Edad=

Las técnicas de luminiscencia utilizadas en datacion pueden aplicarse para la
evaluacion de las dosis de radiacion recibidas por la poblacion después de los
accidentes nucleares. Normalmente, las dosis de radiacion se determinan
mediante las mediciones de luminiscencia realizadas en muestras de cuarzo y
feldespato extraidas de ladrillos, tejas, ceramica, porcelana o articulos
recogidos en las zonas contaminadas por la radiaciébn, como en el caso de
Hiroshima y Cherndbil.

1.3 Fenémeno de Termoluminiscencia

El fendmeno de termoluminiscencia ocurre por la recombinacién de los
electrones, que son liberados de las trampas dentro del cristal cuando para la
estimulacién se calienta el material, que previamente fue expuesto a radiacion
ionizante. Es decir, la emision de fotones si se eleva la temperatura del material
por debajo de su temperatura de incandescencia. El nombre correcto de este
fendmeno es el de radioluminiscencia térmicamente estimulada, pero por
razones histéricas se le llama radiotermoluminiscencia © simplemente

termoluminiscencia (TL).

Cuando la radiacion incidente tiene la energia necesaria para excitar a los
electrones, de manera que estos puedan ser transferidos de un estado
fundamental a otro de mayor energia; puede suceder que los electrones

regresen inmediatamente a su estado fundamental o permanezcan en las



trampas del cristal hasta que térmicamente se les proporcione la energia

necesaria para ser liberados, con la consiguiente emision de luz.

Aunque el fenémeno TL aun no ha sido explicado en profundidad, pese a que
se le conoce desde 1663, el fundamento basico es cualitativamente bien
entendido debido a la gran cantidad de modelos y estudios experimentales
desarrollados. Por medio de esos modelos se ha comprobado que en algunos
materiales existe una gran variedad de defectos estructurales, los cuales
influyen de manera notoria en sus propiedades TL.

Si después de la irradiacidn, y cuando cualquier emision de luz ha cesado, se
eleva la temperatura del cristal, la probabilidad de que un electrén abandone el

estado metaestable aumenta considerablemente.

Un gran numero de los electrones liberados pueden regresar al estado
fundamental, con la emisién o no de luz; asi como otro tanto pude ser
recapturado. El portador de carga liberado puede recombinarse emitiendo TL;
puede suceder también que los electrones y los huecos sean liberados mas o
menos simultdneamente y se recombinen en un sitio completamente nuevo,

llamado centro de luminiscencia o de recombinacion.

Los problemas mas usuales que se pueden presentar en la aplicacion de
Termoluminscencia para dosimetria son: el decaimiento anémalo o “fading
anémalo” (Wintle, 1977, 1978; Templer 1985, 1988) y la TL espurea (Cuomo y
col., 1998). El primero consiste en una importante reduccién en el tiempo de la
intensidad inducida por irradiacién. Este problema puede conducir a observar

una menor sefial de TL que aquella debida a la dosis absorbida.

La TL espurea se define como aquella luminiscencia cuyo origen no esta
directamente relacionado con la irradiacién; su presencia ha sido atribuida a
reacciones quimicas, a la presencia de materia organica, o a fendmenos de
adherencia superficial de particulas en la muestra (Aitken, 1974). No obstante,
hemos de admitir que este problema ha sido préacticamente erradicado en la

actualidad, con el uso de la atmosfera inerte de nitrégeno o argén.
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Figura 3. Esquema del fenémeno fisico en el proceso de TL

En la Figura 3 se muestra el esquema del fendmeno fisico que se desarrolla
durante el proceso por el cual se genera la sefial de Termoluminiscencia. (1) el
proceso de excitacidon, mediante el cual se genera el par electron hueco, que
vigjan a través de las bandas hasta quedar atrapados en sus respectivas
trampas localizadas en la banda prohibida. Al ser calentado el material el
proceso de luminiscencia (2) ocurre por la recombinacién del par en los

llamados centros de recombinacidn, con la consiguiente emision de luz.

En todos los modelos que tratan de explicar el fendomeno de TL se acepta la
existencia de tres entes operativos para describirlos, estos son:

e Portador de carga, hueco o electron.

¢ Centro luminiscente o centro de recombinacién.

e Trampas.

1.3.1.1 Generacion de portadores, ionizacion

El proceso de formacién del portador de carga, electrdn o hueco, se puede

describir de la siguiente forma:



La interacciéon de la radiacion ionizante con el sélido, proporciona la energia
suficiente a los electrones para elevarlos de la banda de valencia a la banda de

conduccién, dejando huecos en la banda de valencia.

Los portadores de carga asi producidos vigjan por el cristal hasta que son
atrapados en niveles metaestables, que existen en la banda prohibida, o

pierden energia y se recombinan.

1.3.1.2Centros luminiscentes

Un centro luminiscente constituido por un electrén atrapado en una vacancia de
ion negativo se le llama centro F, o centro de color, porque absorbe la luz y
hace que el cristal tome una coloracion caracteristica. Por analogia con el
centro F, se le llama centro VF a aquel centro luminiscente constituido por un

hueco situado en lugar de una vacancia de un ion positivo.

El fendmeno de creacion de centros de color se puede provocar también
induciendo estados metaestables, mediante la incorporacién de impurezas a la
estructura de la red cristalina. Con lo que se crean estados de energia
suplementarios en la banda prohibida, los cuales pueden jugar el papel de

trampas.

1.3.1.3Trampas

Son defectos que pueden estar constituidos por la ausencia de iones de uno u
otro signo, o por iones intersticiales; es decir iones que por razones diversas
han sido desplazados de su posicidn normal en la red cristalina, dejando la
correspondiente vacancia y quedando inmovilizados.

Estas imperfecciones pueden ser creadas durante el crecimiento del cristal o

por medio de una irradiacién con algun tipo de radiacion.
El hecho de que los defectos perturben el diagrama de energia del cristal hace

gue se creen locaimente niveles de energia metaestables, permitidos en la

banda prohibida. Si un portador de carga positiva o negativo pasa por la
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proximidad de tal centro puede ser cathrado por éste y, de acuerdo a la

profundidad de la trampa, puede ser retenido dentro de ésta.

* INTENSIDAD {nC}

—--

TEMPERATURA{®C)

“Figura 4:- Curva glow de LiF (TLD-700)

Figura 4. Curva de brillo caracteristica para un matenal termoluminiscente (LiF ).

14 Comparacién entre Luminiscencia Opticamente Estimulada
y Térmicamente Estimulada

Si consideramos que los principios fisicos de la luminiscencia &pticamente
estimulada -OSL- estan estrechamente relacionados con los de |la
luminiscencia térmicamente estimulada —TL-, la diferencia entre estos dos
fendbmenos aporta argumentos a favor de una u otra de ellas, dependiendo del
caso en estudio .Asi, una ventaja de la OSL sobre la TL es que [a primera
puede hacerse con la muestra a una temperatura baja o a temperatura
ambiente, mientras que la TL es obtenida mediante el calentamiento de la
muestra. Esta diferencia es critica, pues la TL libera fotones de trampas
sensibles e insensibles al estimulo éptico. Por otro lado en el caso de la TL la
dependencia de las emisiones con la temperatura de la muestra permiten
identificar y clasificar las trampas, cosa que en el caso de la OSL no es posible.

También la OSL mide soélo la fraccion de la poblacidn de electrones atrapados
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que son mas sensibles a la luz. En datacién geoldgica, esto es importante,
porque esta fraccién es la que tiene la mayor probabilidad de escapar al
exponerse a la luz durante el transporte, "reset”, antes de la deposicién y el

entierro.

Increiblemente, el decrecimiento de la sefial OSL después de un periodo de 20
segundos de exposicidn a la luz es equivalente al decrecimiento de la sefial TL
después de 20 horas de exposicidn a la misma luz. He aqui una ventaja
comparativa. Sin embargo, estudios previos de TL revelan que no existe una
diferencia clara entre trampas fotosensibles y fotoinsensibles, diferencia que
depende de la mineralogia, de la exposicion a la luz previa a la deposicién, de

la intensidad luminica y de la longitud de onda usada para la medicién.

Al exponer una muestra a la luz solar por un tiempo mayor a 8 horas, deberia
esperarse que la muestra se haya blanqueado totalmente, sin embargo, se
obtiene una sefial termoluminiscente nada despreciable. Por otro lado, la sefial
OSL sera practicamente nula. El problema central de la OSL es separar la
componente sensible y la no sensible a los cambios de luz. Y una fuerte
suposicién del método de TL es que el tiempo de exposicién de los granos a la
luz solar ha sido lo bastante grande como para blanquear totalmente su reloj

geocronoldgico.

A diferencia de fa TL, el analisis de la caida de la curva de la OSL no tiene una
forma definida que permita distinguir la luminiscencia producida por trampas
inestables y estables. Generalmente se considera necesario emplear
previamente, un tratamiento térmico de precalentamiento a baja temperatura
para evitar que la OSL se deba a trampas inestables. El debilitamiento de la
sefial OSL en funcién del tiempo de estimulacion de la iluminacién indica que la

poblacion de electrones en las trampas OSL se hace cada vez mas pequena.

Ambos procesos TL y OSL se pueden explicar por un modelo fenomenolégico
"genérica" para un material de luminiscencia dosimétrica, como se ilustra en la
Figura 5. El modelo consiste en una trampa dosimeétrica principal (nivel 2)

desde la cual los electrones se pueden estimular épticamente (en OSL) o
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térmicamente (en TL). La recombinacion de los electrones liberados con los
huecos en los centros de recombinacidn (nivel 4) produce la emisién OSL o TL.
Ademas de la trampa (o0 trampas) dosimétrica principal podria esperarse que
casi todos los materiales luminiscentes contengan niveles de captura poco
profundos (nivel 1), que no pueden almacenar carga durante largos periodos a
temperatura ambiente. Aunque los niveles que se usan directamente en la
mayoria de aplicaciones de dosimetria, contribuyen al caracter global del
comportamiento de los materiales luminiscentes. Ademas, uno puede esperar
la existencia de trampas profundas, térmicamente desconectadas, es decir,
trampas demasiado profundas para ser térmicamente drenadas en las
aplicaciones de TL (nivel 3). Estas trampas profundas contribuyen a la
sensibilizacién y al crecimiento no lineal de la sefal de TL con la dosis y como
las curvas de dosis-respuesta son complejas, son dificiles de modelar e
interpretar. Tales trampas profundas pueden ser inaccesibles térmicamente,
mientras que la liberacion optica de los electrones de estos estados usando luz
de longitud de onda corta y alta energia como fuente de estimulacién, es una
posibilidad real en muchos materiales. Esto inmediatamente apunta a una
ventaja potencial de la OSL sobre la TL, la posibilidad de utilizar las trampas

profundas como fuente de informacién dosimétrica.

En la Figura 5 se muestra de manera esquematica la comparacion de los
principales tipos de transicién que ocurre en TL y OSL. En la Figura 5 (a)
representa la transicion de una excitacion térmica de electrones de la trampa
dosimétrica, produciendo TL a través de la recombinacion (b). Sin embargo,
durante este proceso los electrones también son transferidos a estados
profundos (c), y estos se pierden en el proceso de recombinacién. La transicion
(c) también da lugar al crecimiento no lineal de la TL con la dosis. Asi, en TL se
incluye la pérdida de varios procesos debido a la re-captura o eventos de
recombinacién. Por el contrario, la OSL tiene potencialmente un numero
pequeno de los procesos de pérdida. Después de la estimulacion optica (a),
ocurre la recombinacién (b); para producir la sefial OSL. A pesar del
reentrapamiento (c), en las trampas mas profundas podria ocurrir que teniendo
un potencial y, a través de una adecuada eleccion de longitud de onda, se

pueda liberar opticamente, los electrones de estos estados profundos (d), de
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forma simultanea con la transicién de uno o posterior a ella. Por lo tanto los

procesos de pérdida se pueden reducir de manera significativa.
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Figura 5 Diagramas fenomenol6gico de energia que describen los procesos de TL y OSL. (1)
Trampa de poca profundidad, (2) trampa TL/OSL, (3) trampa profunda y (4) centro de
recombinacién radiativa.

1.4.1 Sensibilidad y estabilidad de la OSL

Muchos materiales emisores de TL sufren el problema de thermal quenching,
en el cual la eficiencia de luminiscencia es decreciente cuando la temperatura
se incrementa. La sefial OSL se mide alrededor de la temperatura ambiente
evitando asi el problema de thermal quenching y con frecuencia se puede
esperar intrinsecamente que la sensibilidad sea mayor para los procesos de

OSL en comparacion con los procesos de TL.

La naturaleza o6ptica de la OSL le da una ventaja potencial sobre la TL,
particularmente en datacion geoldgica, en que la OSL se mide alrededor de la
temperatura ambiente y sbélo es medida la componente de la poblacion
atrapada que es sensible a la luz. Sin embargo, la OSL permite medir a altas
temperaturas para examinar selectivamente las trampas a diferentes
sensibilidades de luz. Para algunos feldespatos, mediante la medicion de la
OSL a altas temperatura, la asistencia térmica permite a las trampas mas
profundas (por lo general inaccesible a temperatura ambiente) ser estimuladas.
El cuarzo normaimente es considerado insensible a la luz infrarroja, por lo que
no deberia presentar sefial OSL; sin embargo recientes investigaciones
14



muestran que algunos cuarzos pueden ser estimulados con diodos infrarrojos
cuando estan a temperaturas mayores que la del ambiente, por ejemplo 200 °
C (Bailey, 1999). Esta observacion sugiere que la estimulacion éptica puede
ser asistida térmicamente de manera que el efecto combinado de temperatura
y luz hace que los electrones salgan de las trampas OSL y lleguen a la banda

de conduccion.

1.5 Tipos de estimulacién Optica

1.5.1 Estimulacién de onda continaa

En la OSL de onda continua (CW) la excitacién es continua y la luminiscencia
emitida se detecta durante la estimulacion. Este arreglo requiere el uso de

filtros para discriminar en la salida entre la luz de estimulacion y la luz emitida.

En los estudios iniciales sobre OSL de cuarzo, usando luz verde (514,5 nm) de
un laser de argdon en modo CW, se demostré que la energia de la luz visible es
suficiente para sacar los electrones de las trampas OSL en el material. En el
caso de los feldespatos es posible generar emisiones de OSL utilizando
longitudes de onda en el infrarrojo cercano, la misma que se mostré ineficiente
sobre cuarzo (Aitken, 1990; Botter-Jensen y otros, 1991, Botter-Jensen et al,
1994b). El fendmeno ha sido explicado en términos de dos pasos en el proceso
termo-optico (Hutt y col., 1988), donde se promueve la carga desde el estado

fundamental del defecto a una serie de estados excitados metaestables.

La diferencia entre las caracteristicas de la estimulacién del cuarzo y feldespato
pueden ser usadas de varias maneras, por ejemplo, para probar la pureza de
las muestras de cuarzo y para las mediciones de las muestras mixtas; por
ejemplo, Spooner y Questiaux, 1990, Botter-Jensen y Duller, 1992. La Figura 6
muestra los esquemas de los diagramas de energia para TL, luminiscencia
estimulada con luz verde (GLSL) y luminiscencia estimulada en el infrarrojo
(IRSL). Este ultimo proceso se basa en el modelo con el supuesto de que los
fotones infrarrojos llevan electrones del estado fundamental aun estado
excitado intermedio, desde donde se elevan aun mas por efecto térmico en la

banda de conduccién, es decir por las vibraciones de la red (Hutt y col. (1988))
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Figura 6 Diagramas esquematicos de energia para (a) TL, (b) luminiscencia estimulada con luz
verde y () luminiscencia estimulada con infrarrojo.

En resumen, los dos principales métodos de estimulacion CW, actualmente
usados en mediciones de rutina OSL son: 1) luminiscencia estimulada por
infrarrojo (IRSL) que sélo es Util en feldespatos y 2) la luminiscencia estimulada

con luz visible que funciona tanto con feldespato como con cuarzo.

1.5.2 Estimulacion por pulsos

En las aplicaciones de la OSL discutidas en el parrafo anterior, la fuente de
excitacion - ya sea con laser, LED o lampara de mas sistemas de filtracion - es
continua y la luminiscencia se obtiene sélo durante el tiempo de estimulacion.
Este arreglo requiere el uso de filtros para discriminar entre la luz de
estimulacion y la luz emitida, evitando el uso de longitudes de onda de
estimulacion que sean las mismas, o muy cercanas, a las que se observan en
la emisién. Recientemente en la técnica de estimulacién por pulso se han
reportado casos en los que se pulsa la fuente de estimulacién y la OSL se
registra s6lo después del final del pulso - es decir, s6lo se mide el resplandor
(McKeever y col., 1996). Este arreglo permite ampliar la gama de longitudes de

onda de estimulacidn que pueden ser utilizadas. Hasta la fecha, el ancho de
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puiso es de unos pocos milisegundos, y se han utilizado con éxito potencias
gue van desde 10 mW a 2 W, para medir la OSL en Al,Os:C.

Aunque generalmente la luz emitida durante el pulso no se analiza,
recientemente se ha demostrado que cuanto mas corto el pulso de excitacion,
mayor es la cantidad de luz emitida después del pulso en comparacién con la
emitida durante el pulso (McKeever y col. 1996). El uso de la OSL pulsada
presenta nuevas opciones en dosimetria de radiaciones ionizantes, pues
mediante esta técnica es posible una lectura rapida de la sefal OSL, dado que
solo se necesitan pulsos de milisegundos para realizar la medida (Akselrod y
col. 1998). Ademas es factible la lectura multiple de una muestra ya que la
sefial no se extingue en una sola lectura en la misma proporcién que en el
modo CW.

1.6 Proceso de blanqueamiento: puesta a cero del dosimetro

Para una muestra que se expone a la luz, es muy probable que el electrén
pueda ser evacuado de la trampa en la que se encuentra debido a la
interaccion con los fotones, pudiendo estos electrones reentramparse o
recombinarse. El tiempo requerido para remover todo electrén capturado en las
trampas dependera de la intensidad y del espectro de iluminacién de blanqueo,
asi como de la susceptibilidad de blanqueamiento de los minerales presentes

en la muestra.

17 EI Modelo mas Simple: Una Trampa / Un Centro de
Recombinacion

El modelo mas simple de OSL supone que la luz estimula n electrones
atrapados hacia la banda de conduccién (n.), a una razén f. La estimulacion es
seguida de una recombinacion hacia m huecos atrapados, o centros de
recombinacion, para generar OSL de intensidad /os;. La ecuacion que describe

el flujo de carga es (McKeever y Chen, 1997):

dn dn dm

Lo

dr dat  dr
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la cual se deriva de ia condicidn de la neutralidad de carga
Nne+n=m

Con las suposiciones de cuasiequilibrio (dnddt << dn/dt, dmidty n; << n, m)y

reentrampamiento despreciable se tiene

dm dn

I Ze—— ==
ST g dt 4

cuya solucién es
lost = np fexp {-tf }=1loexp{-tit}

En donde ny es la concentracidn inicial de electrones atrapados, en el tiempo
t=0, Ip es la intensidad de luminiscencia inicial, en f = 0, y T = 1/f es la constate
de decaimiento. La razén de excitacion f estd dada por el producto de la
intensidad de excitaciébn ¢ y la seccion eficaz de fotoionizacion (f = f o)
(McKeever y Chen, 1997).

Sin embargo, en la practica la curva de decaimiento para CW-OSL no
necesariamente debera cumplir con el decaimiento exponenciai descrito lineas
arriba y una de las causas seria la existencia de otras trampas opticamente
activas y a dos o mas trampas de electrones que podrian liberar carga al

mismo tiempo.

1.8 Caracteristicas OSL del cuarzo

En comparacién con el feldespato, el cuarzo es el segundo material mas
abundante en la corteza terrestre (12,6 % en peso). La composicidén del cuarzo
es normalmente muy cercana al 100% de SiO,. El cuarzo es un componente
comUin en muchas rocas igneas, y también se presenta como material
secundario en los sedimentos. Debido a su resistencia quimica y fisica, el
cuarzo es un mineral abundante y se concentra en procesos sedimentarios que

dan lugar a las arenas y areniscas de varios tipos. La forma mas comun es la
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trigonal de baja temperatura, cuarzo alfa, la cual a 575° C bajo presién normal
se transforma a la forma hexagonal de aita temperatura o cuarzo beta (ver
Deery col., 1992)).

El cuarzo ademas de ser uno de los minerales mas abundantes, presenta una
radioactividad propia practicamente nula, una respuesta luminiscente muy
marcada y estable. Estas caracteristicas hacen que sea uno de los minerales
mas utilizados en datacion por luminiscencia.

Desde comienzos de la década de los 70 el cuarzo ha sido utilizado
intensivamente en la datacion por TL (Aitken, 1985). Huntley y col. (1985)
demostraron que la sefial luminiscente de cuarzo puede ser obtenida por
estimulacién 6ptica en lugar de la estimulaciéon térmica. Ellos usaron luz verde
de 514,5 nm de longitud de onda de un laser de argdn, para estimular el cuarzo
con el objetivo de utilizarlo en la datacion de sedimentos. Desde entonces,
debido a la relativa facilidad de medicion, la luminiscencia OSL del cuarzo ha

sido utilizada en numerosas aplicaciones donde previamente se aplicaba TL.

Investigaciones posteriores han intentado establecer un modelo para explicar la
naturaleza de la senal OSL de cuarzo, tanto empirica (Spooner, 1994) como

tedricamente, (McKeever y Morris, 1994; Jensen Botter y McKeever, 1996).

En el cuarzo la sefial OSL esta relacionada con el pico de TL a 325° C (Smith vy
col., 1986). Los espectros luminiscentes OSL del cuarzo fueron obtenidos por
Huntley y col. (1991) en torno a una longitud de onda de 365 nm y por lo tanto
la deteccion de luminiscencia mas eficiente se realiza usando filtros estrechos

de transmision de luz UV.

1.9 Forma del decaimiento de la curva obtenido bajo
estimulacién continua CW-OSL

1.9.1 Efecto de la trampa de TL a 110°C
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El andlisis del decaimiento de la curva de OSL de cuarzo proporciona
informacion sobre la estabilidad Optica de los distintos componentes de la
sefial, esta informacion es fundamental para su uso en dataciéon. Poco después
de los primeros estudios sobre la emisién OSL de cuarzo se determiné que las
sefiales medidas a temperaturas por debajo de 100° C se ven afectadas por la
presencia de las trampas TL correspondientes a 110° C. La Figura 7 muestra el
decaimiento de la curva OSL obtenida de una muestra de cuarzo irradiado con
58 Gy, estimulado a temperaturas de entre 25° C y 175° C. Las curvas se han
normalizado usando 0,1 s de la OSL medida a 25° C antes de realizar las
medidas a las temperaturas indicadas. El comportamiento no exponencial se ve
claramente en el grafico de escala logaritmica. McKeever y col. (1977a)
obtuvieron una serie de curvas de decaimiento para alicuotas de cuarzo que
fueron sometidas a limpieza térmica, a 600° C durante 20 s y posteriormente
iradiadas en el laboratorio a 31 Gy. Las muestras fueron previamente
calentadas a 125° C durante 20 s antes de ser medidas a las temperaturas de
estimulacion indicadas. Estos datos estan normalizados con la sefial inicial y se
representan en una escala lineal. Spooner (1994 a) presenta sus curvas de
decaimiento de OSL medidas a diferentes temperaturas, desde 20° C hasta
253° C, en una grafica de escala lineal (Figura 8). Para los tres conjuntos de
datos, Figuras 7, 8 y 9 se puede observar un cambio evidente en la tasa de
decaimiento, entre las estimulaciones realizadas a temperaturas de 75° C y
100° C, como se esperaria si la carga estuviese entrando en la trampa de

110° C de donde seria opticamente estimulada a una tasa menor.
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Figura 7 Curvas de decaimiento de la sefial OSL de sedimentos de cuarzo, obtenidas a altas
temperaturas para la estimulacion con una lAmpara haldgena filtrada .Antes de la estimulacion
cada alicuota fue calentada por 100 s a la temperatura indicada, para reducir al minimo
cualquier sefial térmicamente estimulada (de Murray y Wintle, 1998).
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Figura 8 Curvas de decaimiento de OSL de alicuotas de cuarzo de sedimentos que fueron
sometidas a un proceso de annealing (600° C durante 20 s) y a las cuales se les dio una dosis
de 31 Gy y pre-calentamiento a 125° C por 20 s. Las alicuotas fueron estimuladas por 20 s, con
luz verde de una lampara halégena filtrada, mientras que se mantuvieron a temperaturas
diferentes de temperatura ambiente, hasta 250° C. En el recuadro se grafica la intensidad de
OSL en funcién de la temperatura de la muestra (de McKeevery otros, 1997a).
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Figura 9 Decaimiento isotérmico de las curvas obtenidas usando una fuente de estimulacion
de 514,5 nm, sobre la muestra calentada a las temperaturas mostradas (° C). Los datos estan
normalizados por una corta exposicion de 0,4 mJ a 20° C (Spooner, 1994).

Los estudios de termoluminiscencia con fototransferencia (PTTL) observados a
110° C hacia el final de la estimulacidén a temperatura ambiente, confirman el
entrampamiento de carga (Smith y Rhodes, 1994; Wintle y Murray, 1997).
Adicionalmente, Bailey (1997), Wintle y Murray (1997) también informaron de la
estimulacion optica de la carga de los picos de TL a 110° C. Bailey (2000a)
modelé el efecto de fototransferencia de carga durante la medicién OSL, con
especial atencidon en los métodos de determinacion de dosis equivalente (De).
Para su modelo, él compard simulaciones a 20° C y 160° C, en la cual los
parametros fueron elegidos por ser similares a los obtenidos en muestras
reales. El efecto de recaptura se observo en la curva de decaimiento simulada
a 20° C. También hubo un pequerio efecto, menor al 6%, en la estimacién de la
dosis equivalente (De) obtenida al incrementar el tiempo de estimulacion. Sin
embargo, estos tiempos de estimulacién, tendrian un efecto mucho mayor
sobre el componente lento de la sefial OSL. Alexander y col (1997) también
modelaron el proceso de fototransferencia y concluyeron que los datos

obtenidos por Wintle y Murray (1997) son consistentes con una velocidad de
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estimulacion éptica significativamente menor en la trampa de 110° C, en

comparacion con las trampas de OSL.

1.10 Protocolos de preparacion de muestra

Sabemos que los elementos radioactivos que producen la dosis natural se
encuentran fundamentalmente dispersos en la matriz de arcilla y que los
minerales como el cuarzo no los contienen, a diferencia de los zircones y los
feldespatos potasicos. En base a esto, parecia evidente que era necesario
trabajar con fases minerales puras y desarrollar una dosimetria aplicada a cada

una de ellas.

Es asi, que teniendo en cuenta las consideraciones anteriores, a partir de 1966

se desarrollaron en Oxford dos métodos de datacion absoluta de ceramicas:

e Método de Inclusiones de cuarzo ( Flemming, 1970)

o Metodo de granos finos (Zimmerman , 1971)

En el caso de las aplicaciones de dosimetria retrospectiva existen muchos tipos
de materiales (sedimentos, ceramicas, etc.) que pueden ser utilizados para
datacidon, la selecciéon y el muestreo del material es el paso crucial en el
analisis. En el caso de dataciéon debemos entender que la edad se enmarca
dentro de un contexto arqueoldgico o geolégico determinado, el cual pudo

haber generado la reduccidn o blanqueamiento en la sefal luminica.

En general, el material utilizado para dataciones de luminiscencia tiene que
haber sido expuesto a la luz por un tiempo prolongado antes del
enterramiento, en el caso de TL esta exposicion tiene que ser mayor que 8
horas, mantenerse dentro de una unidad estratigrafica homogénea, de
preferencia a profundidades de mas de 50 cm y no debe haber sufrido grandes
variaciones en el contenido de agua o cambios diageneticos durante el

enterramiento.
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La fraccidn fina, correspondiente a granos de 4 a 11 um, de una muestra
polimineral se prefiere para el estudio de dataciones. Sin embargo en algunos
ambientes el depdsito de particulas finas es raro o corresponde a un
contaminante detritico secundario, por lo tanto en estos ambientes se

recomienda usar la fraccidon mas gruesa, de granos entre 100 y 150 um.

1.10.1 Método de Inclusiones (Fieming, 1970)

En este método, propuesto por Fleming (1970), se seleccionan los granos de
cuarzo de un tamafo suficientemente grande, para despreciar el efecto de las
particulas alfa de las arcillas, sin atenuar sensiblemente el efecto de las
particulas beta. Si se suprimen de 15 a 20 micras del diametro del grano de
cuarzo mediante un ataque con acido fluorhidrico, la contribucidn alfa se

considera despreciable.

En la técnica de inclusiones de cuarzo, se mide la sefal luminiscente que se
obtiene de los granos de cuarzo presentes en la muestra. El propio cuarzo esta
relativamente libre de radiacion, asi que la primera aproximacion de la dosis
recibida por el centro del grano esta dada solamente por la contribucién de la
radiacion beta emitida por la arcilla, la radiacion gamma del suelo y de la

radiacion césmica.

Los granos seleccionados tienen diametro de alrededor de 100 micrones y al
ser grabados quimicamente hay pérdida de material y por ende se elimina
parte del grano irradiado con radiacién beta. Suponiendo que la eliminacién de
la muestra equivale a eliminar el 10% de la dosis 'beta, la ecuacion para la edad

sera:

Dosis Total
09D,+D, +D,

Edad=
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1.10.2 Grano fino (Zimmerman, 1971)

Método propuesto por Zimmerman (1971), en el que se utilizan granos de un
diametro entre 4 y 11 micras de manera que se asegure en la muestra la
presencia del material irradiado por los tres tipos de radiacién (alfa, beta y
gamma). La ceramica se muele con precaucién y el polvo obtenido se decanta
en acetona, con el objeto de conseguir depédsitos muy finos y uniformes. En

este caso la ecuacion de la edad seria:

Dosis Total
KD, +D,+D, +D,

Edad=

En este método los granos son tan finos que es dificil separar los diferentes

minerales presentes, por io que las muestras son consideradas poliminerales.

Una de las ventajas de usar este protocolo es que se puede aplicar
independientemente de la cantidad de cuarzo presente en la muestra. Por otro
lado los granos finos usados en esta técnica son una mixtura de minerales
desconocidos y algunos de ellos podrian presentar decaimiento anémalo de la
sefial luminiscente.

Debido a que los granos finos comprenden una mezcla de minefales
desconocidos, existe el riesgo que la sefial luminiscente en la regién de la
curva de crecimiento por encima de los 350° C no presente la estabilidad
esperada. Una de las formas de evitar esto, es realizar el Test de Plateau, pero
es prudente hacer un buen chequeo. La segunda es que los discos que
contienen la muestra sean irradiados y luego guardados por algunos meses,
para posteriormente comparar las medidas de las sefales luminiscentes de
estos con las de los discos medidos inmediatamente después de irradiados.
Aunque unos meses podria parecer poco tiempo en comparacién con el tiempo
transcurrido, que puede ser de milenios, una parte de las muestras podrian
presentar decaimiento en este corto tiempo. Generalmente la tasa de
decaimiento inicial es mucho mayor que la posterior, por lo que cualquier
muestra cuya sefial decaiga en el largo plazo mostrara los efectos en el corto

plazo.
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Cada método requiere una preparacion especifica de las muestras, y se aplica
segun las caracteristicas y circunstancias de las mismas. E! de uso mas

corriente es el de inclusiones de cuarzo.

1.11 Protocolos de medida

Para determinar la dosis arqueoldgica, DA, que es la dosis absorbida por el
material durante su tiempo de enterramiento posterior al blanqueo, una parte
del material se utiliza para determinar el contenido de uranio, torio y potasio
presentes en la misma. De la otra parte se extraen los granos de mineral y
mediante procesos fisicos y quimicos, que suelen ser bastante laboriosos, se
escoge la fraccion granulométrica comprendida entre 100 y 200 micras, para
inclusiones, ¢ 1 y 8 micras para granos finos. Con estos granos se prepara la
cantidad de alicuotas necesarias para las mediciones dosimétricas, algunas se
leen directamente obteniendo la sefial natural, mientras que a otras alicuotas
se las irradia con una fuente beta (*°Sr) a dosis variables antes de ser leidas,
obteniéndose la senal correspondiente a la dosis natural mas la dosis afnadida.
A continuacion se grafica la intensidad de la sefial luminiscente en funcién de

las dosis anadidas en el laboratorio.

Si la sefal luminiscente varia proporcionalmente con la dosis, la DA se
determina interpolandola en la curva de calibracidon construida segun sea el
protocolo empleado. A continuacion se explican los protocolos de medida que

utilizamos en este trabajo.

1.11.1 Protocolo SAR

Este protocolo fue propuesto por Murray y Wintle (2000); es el método mas
usado para determinar la dosis equivalente en granos de cuarzo. En la
aplicacion de este protocolo se asume que todas las alicuotas usadas para
medir la dosis equivalente tienen las mismas caracteristicas luminiscentes, lo
cual es cierto solo para muestras perfectamente blanqueadas y de irradiacion
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homogénea después de la deposicién, de no ser asi el valor de la dosis
equivalente seria inadecuada e imprecisa (Ballarini 2006). La dosis equivalente
se obtiene por la comparacion entre la sefial OSL producida por la dosis natural
(N) y la OSL resultante de la irradiacion en laboratorio con una fuente
radioactiva (beta o gama) calibrada. Se construye una curva, o recta, de
calibracion con las intensidades de las sefales producidas por las irradiaciones
en el laboratorio y la dosis equivalente se obtiene por interpolacion de la sefial
natural en la curva de calibracion, como se observa en la Figura 10.

La ventaja de este método es que no se considera la extrapolacion de la curva
de calibracion, solo la interpolacion y la incertidumbre debido a la no linealidad
es reducida y/o eliminada.

La desventaja critica es que si hay cambio en la sensibilidad?, al comparar las
medidas de la OSL natural y la de OSL de regeneraciéon el calculo de la dosis
tendra un pequefio factor de correccién debido a los cambios producidos.

Los pasos, sugeridos por Chen y Pagonis, para realizar la medida en el

protocolo SAR son:

PASO TRATAMIENTO DESCRIPCIONES
1 Anadir dosis de laboratorio, D; D+ = 0 para dosis natural; D, <
D3< Dg4; Ds=D,; Dg= 0
2 Precalentamiento a 260° C por Remover los electrones de las
10s trampas inestables poco
profundas de TL.
3 Estimulacién por 100 s a 125 °C | Sefial de OSL debido a la dosis
Di
4 Anadir dosis de prueba Dy Para normalizacion.
5 Precalentamiento a 260° C por Remover los electrones de la
10s trampas inestables poco
profundas de TL
6 Estimulacién por 100 s a 125 °C | Sefial de OSL debido a la dosis
de prueba
7 Retornar al paso 1

? definida como la OSL por unidad de dosis.
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En el paso 1 la muestra recibe en el laboratorio una dosis Di, conocida como
dosis regenerativa, en el paso 2 la muestra es precalentada a 260° C por 10 s
para vaciar las trampas no profundas e inestables de TL (en ~110° y ~ 230°C).
En el paso 3 la muestra es estimulada 6pticamente por 100 s usando luz azul
(470 mm) y se mide la OSL resultante. La estimulacidén éptica se lleva a cabo a
125° C para evitar los efectos de reentrampamiento en las trampas sensibles
de TL, en ~110° C. En el paso 4 a la muestra se le afiade una dosis de prueba.
En el paso 5 es calentada por 10 s a temperaturas menores de 220° C para
nuevamente remover electrones de las trampas profundas de TL. Finalmente
en el paso 6 nuevamente se estimula dpticamente a la muestra por 100 s para
medir la sefial OSL la cual es usada para llevar a cabo la correccion de la

sensibilidad de la sefial OSL medida en el paso 3 (Chen y Pagonis 2011)

i c =1 i, e &
o BN e 160
inhamicry dess [Gyl

Figura 10 Grafica de la intensidad luminica en funcién de la dosis de laboratorio, utilizada por
el método SAR para el célculo de la dosis equivalente a través de la interpolacion.

La curva de calibracidn se construye con las intensidades de la luminiscencia
(Ly), obtenidas para cada dosis, divididas entre las intensidades de la
luminiscencia obtenidas para las respectivas dosis de prueba (Tyx), es decir

graficando (L./Tx) en funcion de las dosis de laboratorio (D).

Las ventajas especificas del procedimiento SAR incluyen:
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1. El uso de la interpolacion en una curva de crecimiento reduce la
incertidumbre (tipicamente < 4%) en la estimacién de la dosis equivalente
en comparacién con el método de dosis aditiva (incertidumbre tipica > 5%)

2. La técnica nos permite realizar una serie de controles internos sobre el
comportamiento de la muestra, que proporcionan una mejor aproximacion
a la edad estimada.

3. Los diferentes valores de la De producida por la muestra permiten el
calculo de la edad en muestras parcialmente blanqueadas.

4. El procedimiento es mas rapido que el de alicuotas multipies o dosis

aditiva en grano unico (Piégay 2003).

1.11.2 Protocolo SARA

Este metodo fue introducido por Mejdahl y Batter-Jensen (1994, 1997). SARA
es un acrénimo para Single Aliquot Regeneration Added. El método SARA
requiere un minimo de dos alicuotas, generalmente se usan cuatro, y por lo
tanto no es verdaderamente un método de alicuota simple. A tres de estas se
les afiade una dosis beta de laboratorio de diferentes magnitudes, y luego el
método de alicuota simple es usado en modo regenerativo para evaluar la
dosis total aparente, término considerado porque podria darse un cambio en la
sensibilidad, que ha sido recibida por cada una de ellas. Estas dosis aparentes
son ploteadas en funcién de las dosis de laboratorio afiadidas y la verdadera
dosis equivalente se obtiene como el intercepto sobre el eje de dosis, aplicando

regresion lineal a los puntos medidos (Aitken 1998).

El procedimiento puede resumirse de la siguiente manera: (1) Afadir diferentes
dosis beta ( Bo, B1 ,B, ,B3) a alicuotas que contiene sus dosis natural; (2) se
lleva a cabo las mediciones SAR (regeneracion alicuota simple) para obtener
las siguientes intensidades (Do, D1 ,D2 ,D3); (3) estas intensidades se grafican
como una funcién de las dosis afadidas (Bo, By ,B2 , B3) como se observa en
la figura 11 y (4) extrapolar la linea de regresion a través de los puntos para
interceptar el eje de dosis afadida para obtener el intercepto I. El intercepto |

representa el verdadero valor de la dosis equivalente (ED),
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independientemente de cualquier cambio de sensibilidad presente durante el

proceso de regeneracion.

p2.
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‘dosis beta afiadida

Figura 11 Dosis determinadas por SAR (D)) graficadas en funcién de las dosis afiadidas (B)),
para el calculo de la dosis equivalente por el método SARA, que no es otro que el intercepto de
la linea de ajuste con el eje x.

Hay una restriccidn importante: el cambio de sensibilidad debe ser el mismo
para todas las intensidades desde Do hasta D3, independientemente de las
dosis beta agregadas inicialmente. Desde los triangulos O Dol e | B3 D3 uno
puede deducir que una condicibn para el cambio de sensibilidad sea
independiente de la dosis afadida. El cambio de sensibilidad estd dado por la

siguiente expresion:
Do/ED = D3/(ED + B3)

Estos cocientes deben ser muy cercanos, su variacion debe ser menor al 1%.
Oftro requisito es que el coeficiente de regresion en el tramo de dosis agregada
deberia ser muy cercano a uno y casi siempre es el caso. Este test se lleva a
cabo rutinariamente para todas las muestras y, para la mayoria de las
mediciones, las dos expresiones son casi idénticas. Si la diferencia es superior

al 3%, la medida no se usa.
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"Los procedimientos adoptados para el precalentamiento de IRSL y banda
ancha OSL son: (1) irradiaciéon antes y después de OSL, precalentamiento de
‘todas las muestras a 220 °C por 40 s; (2) después del periodo de enfriamiento,
medicidbn de la sefial OSL;, (3) antes de la siguiente irradiacion,
precalentamiento de todas las muestras a 220 °C por 40 s; (4) irradiacion

seguida de precalentamiento y asi sucesivamente.

Este procedimiento de "precalentamiento dual" parece ser el mejor tratamiento
para la obtencion de optima reproducibilidad (Murray, 1996). Tiene el efecto de
remover las cargas transferidas a las trampas de baja temperatura durante la
medida de OSL, de modo que las condiciones de entrampamiento durante la

irradiacion sean siempre las mismas. (McKeever et al., 1997a)

Para determinar el valor de la dosis equivalente (De), normaimente se usan
tres dosis de regeneracién. Se encuentran ajustadas para que la sefial "natural”
caiga dentro del intervalo de sefal determinado por las dosis de regeneracion.
Esto es necesario porque las curvas de crecimiento de regeneracidn no
siempre son lineales. Repitiendo las mediciones, se puede restringir el intervalo
de dosis para que los errores de interpolacion sean insignificantes. El método
SARA ha sido ampliamente usado con materiales quemados como ceramica,
ladrillos y piedras quemadas que son relevantes para la dosimetria

retrospectiva.

1.11.3 Alicuotas multiples

Uno de los primeros protocolos de medida en ser desarrollados fue el de
alicuotas multiples con dosis aditiva. En esta forma simple de aproximacion se
requiere de un minimo de 2 (pero en la practica son mas, quizés unas 100)
alicuotas de caracteristicas idénticas. A una de estas muestras se le anade una
dosis de laboratorio adicional a la dosis natural, se mide la intensidad de la
serial luminiscente (TL o OSL) de ambas y se grafican versus la dosis de

laboratorio, |a dosis equivalente es determinada por interpolacion.
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E! protocolo de dosis aditivas en alicuotas multiples recibe este nombre por el
hecho que se necesitan algunas alicuotas y porque se le afiaden dosis de
laboratorio sobre la dosis natural para generar la porcién de la curva dosis
respuesta, o curva de crecimiento, de la cual se obtiene de manera aproximada

la dosis natural

1.12 Lectora TL-DA-15

La lectora TL/OSL-DA-15 del Risg National Laboratory, de la Technical
University of Denmark (DTU), esta equipada con un sistema que le permite
almacenar 48 muestras, ya sea en discos o bandejas, que se mediran de
manera automatica segun se ejecuta el programa de medida preparado por el

usuario. Las muestras pueden ser:

1. Calentadas individualmente a temperaturas entre la temperatura
ambiente (TA) y 700° C, maximo.

2. lIrradiadas individualmente con una fuente radioactiva beta de
0/

3. Estimuladas con dos fuentes de luz, de longitudes de onda en el
visible (azul) y en el infrarrojo.
La luminiscencia emitida es medida por un sistema de deteccién de luz
compuesto por un tubo fotomultiplicador y filtros de deteccién adecuados. El
equipo puede ser programado para generar vacio o ingresar gases para tener
una atmosfera inerte de nitrégeno o argdén de ultra alta pureza (UHP) en la

camara donde se colocan las muestras.
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Figura 12 Diagrama esquematico del lector Risg TL /OSL

1.12.1 Sistema de deteccion de la luz

El tubo fotomultiplicador (PMT) en la lectora Rise TL-DA-15 es un bialkali
EMI 9235QA PMT, el cual tiene una eficiencia maxima de deteccidon en
aproximadamente 40 nm. La distancia entre el catodo del tubo fotomultiplicador
y la muestra es 55 mm, dando un angulo de deteccibn de sélidos de

aproximadamente .

Para evitar que la luz que se usa para estimular la emision llegue al tubo
fotomultiplicador, se emplean filtros de deteccion. La lectora Rise TL-DA-15
estandar esta equipada dos combinaciones de filtros: Hoya U-340 y el paquete
de filtros azules que incluye el filtro Scott BG 39 de 2 mm y el filtro Corning 7-59
de 4 mm o el filtro Scott BG3 de 3 mm.
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Figura 13: Efecto de los filtros sobre la sefial luminiscente obtenidas de las muestras

analizadas.

Las combinaciones de los filtros se adecuaran al tipo de mineral que se mide:
para OSL en cuarzo se usara el filtro Hoya U -340, mientras que si se mide
OSL de feldespato se utilizaran los paquetes de filtros Schott BG-39 combinado
con Corning 7-59 0 BG3
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- Figura 14: Efecto de los filtros sobre la sefial luminiscente obtenidas de las muestras

analizadas.



1.12.2 Sistema de estimulacion térmica

La estimulaciéon térmica se realiza mediante el elemento calefactor que se
ubica directamente por debajo de la ventana al tubo fotomultiplicador y el
paquete de filtros. El elemento calefactor tiene dos funciones: 1) calentar la
muestra y 2) levantar la muestra a la posicion de medicion. El sistema de
calefaccion es capaz de calentar las muestras hasta 700° C a velocidades de
calentamiento lineal de 0,1 a 10° C/s. El sistema de calefaccion es enfriado por
un flujo de gas, que también protege al sistema de la oxidacién a altas

temperaturas.

1.12.3 Sistema de estimulacién éptica

La estimulacién éptica se logra utilizando una matriz de diodos emisores de luz
(LEDs). Los LEDs estan dispuestos en siete grupos cada uno con siete LEDs.
La distancia entre los diodos y la muestra es de aproximadamente de 20mm.
Las fuentes de estimulacion son de dos tipos:

1. LEDs infrarrojos que emiten a 875 nm dispuestos en tres grupos cada
uno con siete LEDs individuales. La potencia maxima de veintiun LEDs
IR es de aproximadamente 135 mW /cm? sobre la muestra.

2. LEDs azules que emiten a 470 nm dispuestos en cuatro grupos de cada
uno con siete LEDs individuales. La potencia total de estos veintiocho
LEDs es mayor que 40mW/cm? sobre la muestra. El filtro verde
(GG-420) es incorporado en frente de cada LED azul para minimizar la

cantidad de luz azul dispersa que llegue al sistema detector
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2 Desarrollo experimental

Debido a que en este trabajo se realizaron pruebas con distinto caracter,
especificamente pruebas de ataque quimico, exposicién a la luz y comparacién
de protocolos de medida, cada una de éstas ha requerido de un proceso
diferenciado de preparacion de muestra y obtencion de datos, y son éstos los

que se describen a continuacion.

2.1 Preparacion de las muestras para los procedimientos de
ataque quimico, exposicion a la luz y registro de OSL a
temperaturas distintas

Las muestras que se emplearon en los ensayos de ataque quimico, exposicién
a la luz y variacion de las temperaturas de registro de OSL fueron muestras de
cuarzos naturales, muestras geolégicas en bloque, que previamente a su uso
se pulverizaron y tamizaron para seleccionar el tamario de los granos. Este tipo
de muestra, en bloque, nos garantizd hasta cierto punto que no hubiera una
mezcla de cuarzo (SIO2) con otros tectosilicatos o minerales diversos. Las
variedades macrocristalinas utilizadas fueron el cuarzo lechoso, de color blanco
opaco con fragmentos transparentes de cristal de roca, y el cuarzo ahumado

gue debe su coloracién gris claro a las impurezas de nivel atémico.

Los cristales de cuarzo, de dureza 7 en escala Moh, se fragmentaron y se
trituraron en mortero de Diamonite ®, un zafiro ( Al,Oa) artificial cuya dureza en
escala Moh es 9+. Los cuarzos reducidos a fragmentos fueron seleccionados
por tamano utilizando tamices de mallas de numeros 60 (< 250 micrones), 100
(< 150 micrones) y 150 (< 100 micrones) para separar los granos entre 100 y

250 micrones.

Al observar en la lupa binocular, zoom de 40 x, los granos obtenidos notamos
que la forma de los cristales era angulosa e irregular, razén por la cual los
sometimos a tratamiento quimico con acido fluorhidrico al 40% durante 70
minutos, para que estas irregularidades (partes puntiagudas del cristal) puedan
disolverse y de esta manera, obtener granos redondeados que no se fracturen
durante la manipulacion.
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Los granos de cuarzo ahumado atacados con el acido fluorhidrico concentrado
(HF 40 %), una vez transcurrido el tiempo programado, fueron enjuagados
varias veces con agua destilada y escurridos. Para acelerar el secado de la
muestra se les enjuagd con metano! QP y se les escurriéo nuevamente. Una vez

secos fueron tamizados para separar los granos en intervalos de tamario.

2.1.1 Annealing de los granos de cuarzo

En el caso de las muestras que se utilizaron para las pruebas de dosimetria,
ademas de la preparacién y clasificacion por tamafios se requirié eliminar toda
sefal luminiscente originada por irradiaciones previas. Este proceso se conoce
como puesta a cero del dosimetro, o annealing ya que el procedimiento se
realiza mediante un tratamiento térmico de calentamiento.

Para realizar este procedimiento, se tomé parte de las muestras seleccionadas
de acuerdo a su granulometria: un grupo de 100 a 150 micrones y otro de 150
a 250 micrones. Una vez separadas estas porciones fueron colocadas en
crisoles de porcelana y se las llevo a la mufla, precalentada a 500 °C, por un
periodo de 3 horas. Luego, las muestras se dejaron enfriar hasta temperatura
ambiente, una vez frias se distribuyeron en recipientes de polietileno, que
fueron depositados en sobres de cartulina negra, colocados dentro de una lata

para evitar su exposicion a la luz.

2.2 Determinacién de la velocidad de ataque (desbaste)
quimico

Estudiamos la velocidad de ataque, o desbaste, quimico en los dos tipos de
muestras de cuarzo, ahumado y cuarzo lechoso, midiendo el diametro de las
particulas antes y después de someterlas a ataque quimico con &cido
fluorhidrico concentrado (40%) por diferentes tiempos. Los tiempos de ataque
empleados fueron 12, 24, 36, 48 y 60 minutos, luego de los cuales las muestras
se le lavaron con abundante agua destilada, en forma repetitiva, para evitar que
el &cido siga corroyendo la superficie.

Una vez secas, las muestras se llevaron al microscopio optico polarizante

donde los granos fueron observados y fotografiados, para medir sus didmetros
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usando el programa Image Tool © for Windows version 3.00. La escala patron
de longitud, 256 Bausch & Lomb Precision Stage Micrometer 0,01 mm, fue
fotografiada en el microscopio 6ptico bajo el mismo aumento que los granos a
medir.

Las figuras 15, 16, 17, 18 y 19 muestran las imagenes de los granos de cuarzo
luego de ser sometidos a grabado quimico por diferentes tiempos y la escala

utilizada la cual representa 200 micrones.

Figura 15 se observan Muestras de cuarzo luego de ser sometidos a tratamiento quimico por
12 minutos y la escala utilizada para su medida

Figura 17 se observan Muestras de cuarzo luego de ser sometidos a tratamiento quimico por
36 minutos y la escala utilizada para su medida
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Figura 18 se observan Muestras de cuarzo iuego de ser sometidos a tratamiento quimico por
48 minutos y la escala utilizada para su medida
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Figura 19 se observan Muestras de cuarzo luego de ser sometidos a tratamiento quimico por
60 minutos y la escala utilizada para su medida

La Tabla 1 muestra los tiempos de ataque quimico y los diametros medidos de
los granos de cuarzo lechoso luego de ser sometidos a la accion corrosiva del
HF al 40%, los granos originales tenian su diametro en el intervalo de 150 - 250
micrones, nominal segun las mallas de 60 y 100 mesh.

e Tabla 1: Datos obtenidos en la muestra de cuarzo lechoso

Tiempo de ataque Diametro medio
(min.) (micrones)
12 252 + 39
24 244 + 35
36 237 £ 37
48 233 £ 44
60 228 + 42

En la Figura 20 se muestra la grafica de diametros medidos en funcién del
tiempo de ataque quimico para la muestra de cuarzo lechoso cuyos diametros
inicialmente se encontraban entre 150 y 250 micrones. Vemos que la
disminucién del tamafio de particula es lineal con el tiempo de ataque (R =
0,98955), por lo que de la pendiente de la recta de ajuste obtenemos una

velocidad de ataque de aproximadamente 0,25 micrones por minuto.
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Diametro versus Tiempo de ataque quimico
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Figura 20. Gréafica de didmetro en funcién del tiempo de atague quimico para muestras cuyos
didmetros varian inicialmente entre 150 y 250 micrones. Ajuste lineal y=a + b x
donde a= 256,5+ 1,58, b=-0,5+0,04; R=-0,98955.

La tabla 2 muestra los tiempos de atague quimico y los didametros medidos en
los granos de cuarzo lechoso luego de ser sometidos a la accién corrosiva del
HF al 40%, los granos originales tenian su diametro en el intervalo de 100-150
micrones.

Tabla 2: Datos obtenidos en la muestra de cuarzo lechoso

Tiempo de ataque Diametro (micrones)
(min.)
60 164 + 26
90 149 + 24
120 135+ 23
180 108 + 22
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Didmetro versus Tiempo de ataque quimico
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Figura 21. Grafica de didmetro en funcion del tiempo de ataque quimico para muestras cuyos
diametros varian entre 100 y 150 micrones Ajuste lineal: y=a + b x
donde a==191,1+1; b=-0,5+0,01; R=-0,99973

Vemos que la disminucién del tamafio de particula también es lineal con el
tiempo de ataque (R = 0,99973), por lo que de la pendiente de la recta de
ajuste obtenemos una velocidad de ataque de aproximadamente 0,25 micrones
por minuto, similar a la anterior. De esto deducimos que la velocidad de ataque,
en la muestra de cuarzo lechoso no dependeria del tamano inicial de las

particulas.

La Tabla 3 muestra los tiempos de ataque quimico y los diametros medidos de
los granos de cuarzo ahumado luego de ser sometidos a la accidn corrosiva del
HF al 40%, los granos originales tenian su diametro en el intervalo de 100 - 150

micrones, nominal segun el namero de las mallas 100 y 150 mesh.

En la Figura 22 vemos la gréfica del diametro medio medido en funcién del
tiempo de ataque quimico, para esta muestra. La correlacion lineal es
aceptable (R = 0,93657); y de la pendiente de la recta ajustada obtenemos que
la velocidad de reduccion del diametro de las particulas es aproximadamente
0,35 micrones por minuto, es decir casi 40 % mas rapido que en el caso del

cuarzo lechoso.
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Tabla 3: Datos obtenidos en la muestra de cuarzo ahumado.

Tiempo de ataque Diametro
(min.) (micrones)

12 178 £ 26

24 173 £ 36

36 167 + 31

48 163 £ 31

60 142 + 32

r Diametro versus Tiempo de ataque quimico ]
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Figura 22. Grafica del diametro en funcién del tiempo de ataque quimico para muestras cuyos
diametros varian inicialmente entre 100 y 150 micrones Ajuste lineal y=a + b x
donde a==188,2+5,5;b=-0,7 £ 0,14, R=-0,93657

Las muestras de cuarzo fueron sometidas a tratamiento quimico con acido
fluorhidrico al 40 %, a diferentes tiempos de ataque los cuales varian entre 60 y
180 minutos, observandose que para tiempos mayores los granos de 100 a 150
micrones desaparecen y comienza a formarse en el fondo del recipiente una

sustancia gelatinosa de color blancuzco.
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Las figuras 24, 25, 26, 27 y 28 muestran las imagenes de los granos de cuarzo
luego de ser sometidas a grabado quimico en diferentes tiempos y la escala

utilizada la cual representa 200 micrones.

Figura 23 se observan Muestras de cuarzo luego de ser sometidos a tratamiento quimico por
60 minutos y la escala utilizada para su medida

Figura 24 se observan Muestras de cuarzo luego de ser sometidos a tratamiento quimico por
90 minutos y la escala utilizada para su medida

Figura 25 se observan Muestras de cuarzo luego de ser sometidos a tratamiento quimico por
120 minutos y la escala utilizada para su medida

Figura 26 se observan Muestras de cuarzo luego de ser sometidos a tratamiento quimico por
150 minutos y la escala utilizada para su medida
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Figura 27 se observan Muestras de cuarzo luego de ser sometidos a tratamiento quimico por
180 minutos y la escala utilizada para su medida

|

La tabla 4 muestra los tiempos de ataque quimico y la longitud de los diametros

de los granos de cuarzo ahumado luego de ser sometidos a la accién corrosiva

del HF al 40%, los granos originales tenian su didametro en el intervalo de 150-

250 micrones, nominal segun el nimero de malla, 60 y 100 mesh.

Tabla 4: Datos obtenidos en la muestra de cuarzo ahumado

TIEMPO DE ATAQUE QUIMICO DIAMETRO
(min.) (micrones)

60 244 1 45

90 215+ 46

120 206 + 41

150 163 + 31

180 142 + 32
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[ Diametro versus Tiempo de ataque quimico ]
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Figura 28. Grafica de Didmetro en funcién del tiempo de ataque quimico para muestras cuyos
didametros varian entre 150 y 250 micrones Ajuste lineal: y =a + b x,
donde a= 297,8 +11,5;b= -0,9+0,1; R=-0,9866

En este caso observamos que la velocidad de desbaste de los granos se ha
incrementado en un 28 %, respecto de la calculada para tiempos de ataque de

menores que 60 minutos.

2.3 Dependencia de la velocidad de grabado, o desbastado,
con la concentracién del acido

Esta prueba se realizé usando como muestra granos de cuarzo de 150-250
micrones, nominal, y todas ellas se remojaron en el HF durante una hora, pero
se utilizaron distintas concentraciones de acido mezclado con agua destilada.
Las muestras fueron sometidas al acido fluorhidrico de diferentes
concentraciones y luego enjuagadas en agua destilada, de manera repetitiva,
evitando de esta manera que pueda quedar restos de acido sobre la muestra
que siga actuando sobre ella corroyendo la superficie de la particula. Las
medidas del tamafo de las particulas luego del ataque se hicieron con ayuda
del programa Image Tool © versioén 3.00.
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La tabla 5 muestra los diferentes valores de la concentracién del &acido
fluorhidrico y los didmetros de los granos de cuarzo medidos luego de ser

sometidos al ataque quimico.

Tabla 5: Datos obtenidos en la muestra de cuarzo lechoso

Concentracién Diametro
(%) (micrones)
0 258 + 47
10 253 + 40
20 243 + 39
30 235 £ 43
40 228 + 41
Diametro versus % de concentracion
del Hf
260
__ 255 I .
g 250
T 245 .
£ 240
g 235 .
® 230
225 :
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Figura 29 Esta figura muestra, la relacion entre la concentracion y el diametro de la muestra; la
cual presenta una dependencia lineal, cuyo ajuste es:y=a+ b x
Donde a = 259,2 +1,03; b=- 0,8 £ 0,04; R =0,99583

Se observa que para una concentracién de 40 % la reduccion de tamario de
grano fue de 30 micrones en 60 minutos, mientras que utilizando acido al 20 %
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la reduccion en 60 minutos fue solo de 15 micrones, es decir la mitad. Existe
entonces una proporcionalidad entre la concentracion del &cido y la reduccién

del tamafo de grano, para el mismo tiempo de ataque.

24 Efecto del grabado quimico sobre las medidas
dosimétricas — irradiacioén beta

Para estas pruebas las muestras fueron manipuladas en todo momento en
cuarto oscuro. Luego del procedimiento de annealing para borrado total de la
sefal luminiscente, las muestras cuyos granos originales tenian diametros
entre 100 y 150 micrones, nominal, fueron irradiadas por 120 segundos con
radiacion beta de la fuente de Sr-90. Luego se separaron varias alicuotas en
vasos de polietileno de 50 ml donde se les afiadid el acido fluorhidrico al 40 %

para someterlos a diferentes tiempos de atague quimico

La tabla 6 muestra los tiempos de ataque quimico y las dosis acumuladas
remanentes, medidas mediante el protocolo de alicuota simple (SAR) luego de
ser sometidos a la accidon corrosiva del HF al 40%. Las dosis acumuladas
remanentes se expresan como porcentajes de la dosis medida en los granos
de cuarzo lechoso no atacados con acido.

Tabla 6: Datos obtenidos en la muestra de cuarzo lechoso

TIEMPO DE ATAQUE QUIMICO | PORCENTAJE DE DOSIS
(min.)
0 100
80 81426
30 683149
120 50414
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rPoroentaje de dosis remanente en funcion del Tiempo de ataque quimicL]
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Figura 30 Grafica de la dosis remanente en funcién del tiempo de ataque para granos de

cuarzo lechoso entre 100 y 150 micrones

Se observa que la reduccidn de la dosis acumulada es proporcional al tiempo
de ataque quimico, de manera similar a lo observado en el caso de la
reduccidén del tamafo de grano. Esto es coherente con el hecho que la
radiacion beta tiene una penetracion tal en los granos de cuarzo que la dosis se
absorbe homogéneamente en el volumen, para este tamafio de particula. No
obstante, cabe resaltar que la dosis acumulada remanente no es la esperada
segun la expresion usada para el célculo de la edad, pues vemos que lo
remanente, luego de 60 minutos de ataque, en este caso es solo el 81,4 %
mientras que en la expresion usada se considera un remanente de 90 %
(Aitken, R.).

La tabla 7 muestra los tiempos de ataque quimico y los porcentajes de dosis
remanente en los granos de cuarzo lechoso, luego de ser sometidos a la accién
corrosiva del HF al 40%:; los granos originales tenian su diametro en el intervalo
de 150-250 micrones.
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En este caso para un tiempo de desbaste quimico de 60 minutos se observa
una dosis acumulada remanente de casi 90 %, en mayor concordancia con la
férmula usada para el calculo de la edad.

Tabla 7: Datos obtenidos en [a muestra de cuarzo lechoso, con granos de 150

a 250 micrones, nominal, de tamano inicial.

TIEMPO DE ATAQUE QUIMICO PORCENTAJE DE DOSIS
(min.)
0 100

60 888+ 1,27

90 885 +£1,23

120 90 + 0,03

150 81,1+ 2,33

180 | 79,1 % 2,51 :

r Porcentaje de dosis remanente en funcion del tiempo de ataque quimico
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Figura 31 Grafica de dosis remanente en funcién del tiempo de ataque para granos de cuarzo
lechoso entre 150 y 250 micrones.

La tabla 8 muestra los tiempos de ataque quimico y los porcentajes de dosis
remanente en los granos de cuarzo ahumado, luego de ser sometidos a la
accion corrosiva del HF al 40%; los granos originales tenian su diametro en el
intervalo de 150-250 micrones.
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En este caso nuevamente se observa que para un tiempo de ataque de 60
minutos la dosis acumulada remanente es de aproximadamente 80 %, en
oposicion a la formula del calculo de la edad (Aitken, R.).

Tabla 8: Datos obtenidos en la muestra de cuarzo ahumado

TIEMPO PORCENTAJE
(min.)
0 100
60 79.52 + 3.86
90 54.20 + 0.46
120 | 53.56 + 5.01
150 49.04 +2.05
180 35.47 £ 1.22

[ Porcentaje de dosis remanente en funcién del tiempo de ataque quimico '
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Figura 32 Grafica de dosis remanente en funcién del tiempo de ataque para granos de cuarzo
ahumado entre 150 y 250 micrones

2.5 Efecto del grabado quimico sobre Ilas medidas
dosimétricas — irradiacion alfa
Para este ensayo la muestra, de granos entre 150 y 250 micrones nominal,

tratada con el procedimiento de annealing, fue colocada dentro del irradiador

alfa, con fuentes de Am-241, sobre los soportes ubicados dentro del irradiador
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y se hicieron irradiaciones de 15 minutos en dos medios diferentes: en vacio, el
cual es generado conectado el irradiador a una bomba de vacio, y en aire. Una
vez irradiadas las muestras se les sometid al ataque quimico con acido

fluorhidrico al 40 %, por diferentes intervalos de tiempo.

La tabla 9 muestra los tiempos de ataque y los porcentajes de dosis remanente
en los granos de cuarzo lechoso tanto en aire como en vacio, luego de ser
irradiados con particulas alfa y sometidos a la accién corrosiva del HF al 40 %.
Para realizar esta irradiacion hizo uso de los soportes largos del irradiador alfa,

gue corresponden a una distancia muestra-fuente de 10 mm.

Tabla 9: Datos obtenidos en la muestra de cuarzo lechoso, irradiada con

particulas alfa de la fuente de Am-241 a 10 mm de distancia.

TIEMPO DE ATAQUE QUIMICO AIRE VACIO
(min.)
12 88,69 * 13,27 70,34 £ 3,14
24 65,73 £ 14,76 41,00 + 7,04
36 46,05 + 4,38 51,8 +5,93
48 39,05 +£2,03 58,94 £ 2,83
60 23,46 + 1,53 38,66 £ 7,02

Porcentaje de Dosis versus tiempo de
ataque quimico

120 l

2 100
S o
S 80 .
% 60 - .
3 * .
§ 40 . e a + Vacio
S 20 o o Aire

0

0 10 20 30 410 50 60 70

Tiempo de ataque quimico
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Figura 33 Grafica de dosis remanente en funcién del tiempo de ataque para granos de cuarzo
lechoso entre 150 y 250 micrones usando los soportes largos
La tabla 10 muestra los tiempos de ataque y los porcentajes de dosis

remanente en los granos dé cuarzo irradiados tanto en aire como en vacio,
luego de ser sometidos a la accion corrosiva del HF al 40%; los granos
originales tenian su diametro en el intervalo de 150 - 250 micrones, nominal.
Para realizar la irradiacidbn se usaron los soportes cortos del irradiador, que

corresponden a una distancia muestra — fuente de 15 mm.

Tabla 10: Datos obtenidos de la muestra de cuarzo lechoso irradiada con

particulas alfa de la fuente de Am-241 a 15 mm de distancia, en aire y vacio.

TIEMPO DE ATAQUE AIRE VACIO
QUIMICO
(min.)
12 30,71+ 2,56 11,05 + 1,81
24 26,719 + 8,43 14,2 £ 3,37
36 16,24 + 4,08 10,81 £ 1,67
48 15,77 + 1,28 10,4 £ 2,57
60 10,26 + 0,43 41+18

Porcentaje de dosis versus Tiempo de
ataque quimico

80
60
40 + Vacio

o
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Tiempo de ataque quimico {min)

Figura 34 Grafica de la dosis remanente en funcién del tiempo de ataque para granos de

cuarzo lechoso entre 150 y 250 micrones usando los soportes cortos.
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La tabla 11 muestra los tiempos de ataque y los porcentajes de dosis
remanente en los granos de cuarzo ahumado tanto en aire como en vacio,

luego de ser irradiados con particulas alfa y sometidos a la accién corrosiva del

'HF al 40%; los granos originales tenian su diametro en el intervalo de 150-250

micrones, nominal. Para realizar la irradiacion se utilizaron los soportes cortos

del irradiador alfa, correspondientes a una distancia muestra — fuente de 15

mm.

Tabla 11: Datos obtenidos en la muestra de cuarzo ahumado

[ TIEMPO AIRE VACIO
(min.)

0 100 100

12 52,81 + 0,97 93,15 £ 0,65
24 38,99 + 1,4 66,7 +2,8
36 25,14 £ 2,29 49,35 £ 0,38
48 20,48 £2.7 33,78 £ 0,53
60 20,3 + 1,04 23,93 £2,11

120
100 l
80
60
40
20

Porcentaje de dosis

ataque quimico

Porcentaje de dosis versus tiempo de

¢ Aire

a Vacio

10 20 30 40 50 60

Tiempo de ataque quimico {min)

70
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Figura 35 Grafica de la dosis remanente en funcion del tiempo de ataque para granos de
cuarzo ahumado entre 150 y 250 micrones usando los soportes cortos

La tabla 12 muestra los tiempos de ataque y los porcentajes de dosis
remanente en los granos de cuarzo ahumado irradiados sobre soportes largos,
tanto en aire como en vacio, luego de ser sometidos a la accién corrosiva del
HF al 40%. los granos originales tenian su diametro en el intervalo de 150-250
micrones.

Tabla 12: Datos obtenidos en la muestra de cuarzo ahumado

TIEMPO AIRE VACIO
(min.) |

0 100 100

12 79,41 £5,05 95,98 £8,12
24 48,95 + 3,07 84,03 + 10,89
36 28,35 £ 3,59 64 + 3,83
48 22,63 +£2,09 | 46,37 £ 3,92
60 18,37 £ 2,67 41,43 + 1,35

Porcentaje de dosis versus tiempo de
ataque quimico

120 ‘L
100 a
80 . o

40 ¢ e o + Aire
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Figura 36 Grafica de la dosis remanente en funcién del tiempo de ataque para granos de
cuarzo entre 150 y 250 micrones usando los soportes largos
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A diferencia de lo observado con la dosis absorbida remanente, cuando la
irradiacion se realizd con la fuente beta, aqui observamos que hay una
tendencia marcadamente no lineal. Esto se deberia a que la penetracion de las
particulas alfa en el cuarzo es bastante menor que la de las particulas beta. La
distribucién espacial de la dosis absorbida ya no se homogénea y por ello la
region mas superficial del volumen corresponde a la parte del grano que ha

- absorbido mayor cantidad de dosis.

Notamos también una marcada diferencia en la dosis absorbida cuando se
utilizan soportes cortos o largos, y cuando la irradiacidon se realiza en aire o en
vacio. Esta diferencia es atribuible a la energia con la que las particulas alfa
alcanzan la superficie de la muestra, llegando a penetrar mas o menos vy

causando mayor o menor desplazamiento de carga eléctrica.

Lo mas notable en esta prueba es gue en ninguno de los casos el desbastado
de la particula por 60 minutos llega a eliminar completamente la dosis
absorbida, teniendo en el peor de los casos 41 % de dosis remanente y en el
mejor de los casos 4 %. Esto entra en clara contradiccidn con el modelo
empleado para datacidn por granos gruesos, que considera 0 % de dosis
acumulada por efecto de la irradiacién alfa, en la ecuacion del calculo de edad
(Aitken, R.)

2.6 Efecto blanqueador de la luz incandescente - bleaching

Esta prueba se realizdé sobre muestras de granos con diametros en el intervalo
de 150-250 micrones, nominal de cuarzo lechoso, previamente sometido a
annealing.

La muestra fue irradiada 120 segundos con la fuente beta de Sr-90 y los granos
fueron expuestos a la luz de un foco incandescente por tiempos de 15 y 60

minutos.
La tabla 13 muestra los diferentes valores del tiempo de exposicidon y los
porcentajes de dosis remanente luego de que los granos de cuarzo han sido

expuestos a la fuente de luz incandescente.
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Tabla 13: Datos obtenidos en la muestra de cuarzo lechoso

Tiempo de exposicion Porcentaje de intensidad
(min.)
0 100
15 96,22 £0,5
60 109,18 = 3,81

Porcentaje de intensidad versus
tiempo de exposicion

E 100 ¢ .

£ 80

2

£ 60

S

o 40

g

c 20
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g

g 0 ,
0 20 40 60

Tiempo de exposicion {min)

Figura 37 Grafica del porcentaje de intensidad en funcién del tiempo de exposicion a luz

incandescente

Se observa que no hay una disminucion efectiva de la sefal, y por tanto de la
dosis acumulada por la muestra, ni luego de una exposicion de 60 minutos.

2.7 Efecto blanqueador de la luz solar

Las muestras de cuarzo tratadas como se indicoé en 2.6 fueron irradiadas 300
segundos con la fuente beta de Sr-90 para ser expuestos a radiacion solar 30,

60 y 90 segundos.

La tabla 14 muestra los tiempos de exposicion a la luz solar y el porcentaje de

intensidad remanente luego de la exposicién.
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Tabla 14: Datos obtenidos en la muestra de cuarzo lechoso

Tiempo de exposicion (s) Porcentaje de intensidad
0 100
30 0,9
60 , 0,7
90 1,1
Data: Data1_B
Model: ExpDeci
100 [ )
Chi*2 = 16.59249
] R*2 = 0.99548
[o]
S 30J N Stasie  seomm
g t1 2.08618 +11005.12766
£
2 504
0
[7
[o)
a
o 40-
T
o
|
5 20 4
°
o]
a
0+ = » -
1 v T M ) M T v T M 1
0 20 40 60 80 100

Tiempo de exposicién (s)

Figura 38 La grafica muestra la relacion entre el porcentaje de intensidad remanente y el
tiempo de exposicion a la luz solar; curva de decaimiento exponencial

Es notable el efecto de blanqueado, o borrado, de la sefial con luz solar, lo que
justifica el hecho que una arena arrastrada por el viento pueda ser datada
utilizando OSL, pues se demuestra que la exposicién a la luz solar de menos
de 1 minuto tiene el mismo efecto en la sefial que un procedimiento de

annealing a alta temperatura.

2.8 Efecto blanqueador de la luz ultra violeta

La muestra, tratada como se indico en 2.6, fue irradiada 120 segundos con la
fuente beta de Sr-90 y luego fueron expuestas a luz ultravioleta de longitud de

onda 254 nandmetros, por 2, 5, 10 y 15 minutos; para poder realizar la
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exposicion a la luz UV se realiz6 una arreglo especial donde ubicar la lampara

y asegurarnos de que la exposicion se realice de manera homogénea a todas
las alicuotas.

La tabla 15 muestra los diferentes valores del tiempo de exposicion y los
porcentajes de intensidad, o dosis acumulada, remanente luego de que los
granos de cuarzo han sido expuestos a la fuente de luz ultra violeta, los granos
originales tenian su diametro en el intervalo de 150 - 250 micrones, nominal.

Tabla 15: Datos obtenidos en la muestra de cuarzo lechoso

Tiempo de exposicion Porcentajes de intensidad
(min.)
0 100
2 : 13,62 + 1,41
5 2,74 + 0,26
10 1,17 £ 0,13
15 0,53 + 0,06
Data: Datat_B
Mode!: ExpDec2
100J chit2 = 1.40062
RM2 = 0.9998%
yo o 20
Al 98.73129 4137649
80 t 0.96632 40.0514
—~ A2 1.26091 40.70841
§ 4 12 -2502E144  +~
2
uC) 60
8
E
7]
; 40 +
B
a
204
o - ,\I{ﬁ = * T T T
0 2 4 6 8 10 12 14 16

Tiempo de exposicién {min)

Figura 39 La grafica muestra la relacion entre el porcentaje de intensidad remanente y el
tiempo de exposicién a la luz ultravioleta; curva de decaimiento exponencial
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2.9 Efecto de la temperatura de registro OSL sobre Ia
intensidad de la senal

En esta prueba observamos el efecto que tiene sobre la intensidad de la sefial
OSL, la temperatura a la que se realiza la estimulacién.

Las muestras, de cuarzo lechoso, con granos en el intervalo de 150 a 250
micrones, nominal, previamente sometidas a annealing fueron irradiadas 30
segundos con la fuente beta de Sr-90, luego de lo cual se procedié a su lectura
OSL, usando el protocolo SAR. Las temperaturas de lectura variaron desde TA
(~25°C) hasta 175°C.

La tabla 16 muestra las diferentes temperaturas de lecturas de la sefial OSL y
la intensidad de las emisiones OSL de la muestra estimulada con loas fuentes
de luz LED azules.

Las sefales se normalizaron para que la medida mas intensa corresponda a
100 %, esto ocurrid para la lectura OSL realizada a 50 °C.

Tabia 16: Datos obtenidos en la muestra de cuarzo lechoso, cuando la

estimulacion OSL se realiza a temperaturas por encima de la TA.

Temperatura de lectura Porcentaje de intensidad
(°C)
0 67,5 £ 58
25 959 £ 83
50 | 100,5 * 9,2
75 | 92,1 + 87
100 69,3 + 59
125 66,4 + 54
150 48,1 + 4,6
175 257 + 3,8
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Figura 40 Grafica de la Intensidad integrada de ia OSL en funcién de la temperatura de lectura
en?C.

PRECAL

- 1200000 - BTN

i —50°C

[/,

< . — 75°C

2 © 600000 - —100°C

w

:’t’ o —125°C
2 —150°C
[11]

o 0 1 === —175°C

0 10 20 30 40
TIEMPO DE ESTIMULACION (s)

Figura 41 Las curvas mostradas se obtuvieron por la estimulacién de las muestras de cuarzo
lechoso a temperaturas mayores que la temperatura ambiente. Antes de la estimuiacién la

muestra se mantuvo por 100 s a la temperatura indicada.

Vemos que la sefial OSL alcanza su maximo valor cuando se estimula a 50 °C,
para luego decaer hasta 25 % del valor cuando se mide a 175 °C. Este

incremento inicial se deberia a la transferencia de carga desde la trampa de
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110 °C, en TL, hacia las trampas que participan en la emision por OSL. Por elio
la recomendacion es el registro de OSL a 125 °C.

3 Aplicacion: Dataciéon de Arenas Edlicas

Como aplicacion de los métodos de dosimetria retrospectiva, usando los
protocolos SAR y SARA, procedimos a datar tres muestras de arenas de
depésitos edlicos provenientes de una calicata excavada para estudio de
eventos geoldgicos. El perfil de la calicata se muestra en la Figura 422, y las
figuras 42b y 42 ¢, muestran detalles de la pared de la calicata en la que se

observan claramente los eventos de depdsito edlico.

La preparacion de las muestras consistid en eliminar quimicamente los
minerales diferentes del cuarzo que forman parte de la arena. Para ello se
realizo el tratamiento quimico con HCI 1 M, durante toda la noche, para eliminar
oxidos y carbonatos. Luego la muestra se enjuagd con abundante agua
destilada, y se atacé con HF al 20 % durante 10 minutos en bafio de agua
helada; este ataque se realiza para eliminar ciertas substancias que producen
reacciones quimicas exotérmicas al contacto con el HF al 40 % e incluso hacen
hervir [a muestra. |

Luego se elimind el acido y se remojé con HF al 40 % durante 50 minutos.
- Terminado el tiempo de ataque se volvid a enjuagar con abundante agua
destilada y atac6 con HCI 1 M, para eliminar fluoruros, se enjuago y seco.
Posteriormente las muestras fueron tamizadas para separar los granos de

cuarzo, inclusiones, con diametro mayor que 100 micrones.
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Figura 42 a) Perfil de la calicata para exploracion

Dr.
INGEMMET. A la izquierda se lee el espesor de

geoldgica.  Cortesia Victor  Carlotto
cada una de las capas estratigraficas, con los
tamafios promedio de las piedras indicados a la
derecha. La muestra M3 corresponde a una
acumulacién de arena edlica de 30 cm de espesor
iocalizada a 2,60 m de profundidad. M5, de una
capa de 50 cm localizada a 7,20 m de profundidad
y M4 de una capa de 50 cm de espesor localizada
a 8,68 m de profundidad.

b) y ¢) imagenes de la calicata y de la exploracion.
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3.1 Meétodo de dosis regenerativa en una sola alicuota — SAR
(Single Aliquot Regeneration)

3.1.1 Secuencia de medida

En este método, como se explicd en la seccion 1.11, primero se mide la sefal
natural (N), que se formé en los granos de cuarzo desde que se depositaron
luego de su blanqueo por la luz solar. Una vez medida la sefial natural, las
alicuotas o porciones son irradiadas con diferentes dosis, reconstruyendo o
regenerando la sefial luminiscente, para construir la curva de calibracién en el
gréfico de intensidad en funcién de la dosis. Se hace el ajuste lineal o
cuadratico y el valor de la intensidad obtenida de la sefial natural (N) se
interpola, hallando de esta manera la dosis natural equivalente de dicha

muestra (De).

Para este protocolo utilizamos cuatro alicuotas, de cada muestra, y los tiempos
de irradiacion beta, con la fuente Sr-90, empleados en la secuencia de
ejecucion fueron de 120, 180 y 240 segundos.

La tabla 17 muestra los diferentes tiempos de irradiaciéon, en minutos, y la
relaciéon entre la sefal luminiscente Ly y la sefial luminiscente de prueba Ty,
obtenidos de los granos de cuarzo de la muestra 3, luego de ser irradiados por
120, 180 y 240 segundos con radiacién beta.

63



Tabla 17: Datos obtenidos de la muestra 3.

Posicion Dosis (min) Lx/Tx
30 Natural 3,319
2 0,968

3 1,859

4 2,418

2 0,861

0 0,044

31 Natural 3,824
2 0,892

3 1,626

4 2,339

2 0,887

0 0,038

32 Natural 2,406
2 0,842

3 1,781

4 2,203

2 0,856

0 0,050

33 Natural 3,974
2 0,904

3 1,683

4 2,362

2 0,952

0 0,094

Con lo que el calculo del tiempo de irradiacion para obtener la dosis

equivalente es de 5,73 + 1,01 minutos.
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Figura 43: Esquema del display que es usado en el protocolo SAR, el cual muestra la curva de
decaimiento, el histograma, y el ajuste lineal que es usado para el calculo del tiempo en el caso

de 1a muestra 3.

La tabla 18 muestra los diferentes tiempos de irradiacién, en minutos, y la
relacion entre la sefial luminiscente Ly y la sefal luminiscente de prueba Ty,

obtenidos de los granos de cuarzo de la muestra 5, luego de ser irradiados por

120, 180y 240 segundos con radiacion beta.

Con lo que el célculo del tiempo de irradiacion para obtener la dosis

equivalente es de 10,72 * 1,63 minutos

65




Tabla 18: Datos obtenidos para la muestra 5

Posicion Dosis (min) Ly /Tx
Natural 5674
2 1,031
3
35 1,696
4 2,544
2 0,860
0 0,060
Natural 6,053
2 1,094
3
36 1,659
4 2413
2 0,981
0 0,183
Natural 4,259
2 0,821
3
37 1,737
4 2,450
2 0,922
0 0,099
Natural 8,852
2 0,829
3
38 1,622
4 2 563
2 0,888
0 0,008
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Figura 44: Esquema del display que es usado en el protocolo SAR, el cual muestra la curva de

decaimiento, el radial plot y el ajuste lineal que es usado para el calculo del tiempo en el caso
de la muestra 5

3.2 Método aditivo regenerativo en una sola alicuota — SARA
(Single Aliquot Regeneration Added)

3.2.1 Secuencia de medida

Como vimos en la seccion 1.11.2 este protocolo es algo mas complicado y
requiere de mas tiempo para qL(e el equipo pueda realizar las lecturas
correspondientes; ademas de disponer de una mayor cantidad de muestra.

Asi, si se realizan tres irradiaciones de partida, y se utilizan tres alicuotas para
cada tiempo de irradiacion, se necesitan en total doce alicuotas de cada
muestra.

La Tabla 19 muestra los diferentes tiempos de irradiacion para las dosis

afadidas, en segundos, y la dosis equivalente promedio (en s) calculada en
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cada caso mediante el protocolo SAR, cuando las medidas se realizaron en

granos de cuarzo de la muestra 3.

Tabla 19: Datos obtenidos para la muestra 3

Tiempo de Irradiacion Dosis calculada por SAR
(s) (segundos)
0 256,5 +6,93
120 373,8£19,37
180 414,5 + 11,92
240 435,65 £ 15,16

En la Figura 45 se han graficado estos datos y del analisis de regresion lineal el
tiempo de irradiacion requerido para la dosis equivalente, usando el protocolo
SARA es de 5,98 + 0,14 min.

Dosis calculada por SAR en funcion del tiempo de irradiacién
(muestra 3)

500

400

300

200

100

Dosis calculada por SAR (s)

| ALY S At S A A R BN S SN AN S A LS
500 400 300 200 100 0 100 200 300 400
Tiempo de lrradiacion (s)

Figura 45 Grafico de la dosis total (natural + afiadida) obtenida en segundos mediante el
protocolo SAR, para cada conjunto de alicuotas de la muestra 3 irradiadas en el laboratorio con
0, 120, 180 y 240 s. La dosis equivalente SARA se obtiene del intercepto de la recta con el eje
de las abscisas.
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La Tabla 20 muestra los diferentes tiempos de irradiacion para las dosis
anadidas, en segundos, y la dosis equivalente promedio (en s) calculada en
cada caso mediante el protocolo SAR, cuando las medidas se realizaron en
granos de cuarzo de la muestra 4.

Tabla 20: Datos obtenidos para la muestra 4

Tiempo de Irradiacién Dosis calculada por SAR
(s) (segundos)
0 463 + 40,89
120 586,3 + 13,20
180 473,9 + 15,84
240 658,3 £ 17,20

En la Figura 46 se han graficado estos datos y del andlisis de regresion lineal el
tiempo de irradiacion requerido para la dosis equivalente, usando el protocolo
SARA es de 11,71 £ 0,01 min.
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Figura 46 Grafico de la dosis total (natural + afiadida) obtenida en éegundos mediante el
protocolo SAR, para cada conjunto de alicuotas de la muestra 4 irradiadas en el laboratorio con
0, 120, 180 y 240 s. La dosis equivalente SARA se obtiene del intercepto de la recta con el eje
de las abscisas.
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La Tabla 21 muestra los diferentes tiempos de irradiacion para las dosis
anadidas, en segundos, y la dosis equivalente promedio (en s) calculada en
cada caso mediante el protocolo SAR, cuando las medidas se realizaron en
granos de cuarzo de la muestra 5; luego de ser irradiados por 120, 180 y 240
segundos con radiacién beta.

Tabla 21: Datos obtenidos para ia muestra 5

Tiempo de Irradiacion Dosis calculada por SAR
(s) (segundos)
0 365,9,+ 39,85
120 | 489 £ 50,73
180 _ _ 579,4 + 80,53
240 536,4 0,75

En la Figura 47 se han graficado estos datos y del analisis de regresién lineal el
tiempo de irradiacion requerido para la dosis equivalente, usando el protocolo
SARA es de 9,35 + 2,15 minutos.
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Figura 47 Grafico de la dosis total (natural + afiadida) obtenida en segundos mediante el

protocolo SAR, para cada conjunto de alicuotas de ia muestra 5. La dosis equivalente SARA se
obtiene del intercepto de la recta con el eje de las abscisas.
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En la Tabla 22 resumimos los tiempos de irradiacion necesarios para reproducir
la dosis equivalente en las muestras 3, 4 y 5, si la irradiacion se realiza con la
fuente beta de Sr-90 del laboratorio, que en la calibracién aporta 5 Gy en 42,5

segundos.

En la muestra 4 no se reporta el tiempo de irradiacion para dosis equivalente

por ei protocolo SARA, debido a que no se pudo medir correctamente.

Tabla 22 Resumen de los tiempos de irradiacién para las muestras 3, 4y 5

MUESTRA Tiempo SAR Tiempo SARA Diferencia (%)
(min) (min)
3 573 +1.01 598 +0.14 4,2
4 11,71 £ 0,01 _
5 10,72 £ 1.63 9,35+2,15 0,87

3.3 Medidas de dosis anual y calculo de la edad de las
muestras de arena edlica

Las medidas para el calculo de la dosis anual (Gy/afio) a la que se expuso |a
muestra de mineral desde su exposicion a la luz solar y enterramiento, se
realizaron mediante el conteo alfa y la determinacién del contenido de K

(potasio) en las muestras.

El conteo alfa consiste en obtener una tasa de conteo, por cada mil segundos
(ks), debida a las emisiones alfa de los is6topos que forman parte de las
cadenas de decaimiento del Th-232, U-238 y U-235, para convertirlas en tasas

de dosis de radiacion alfa, beta y gama de esas mismas series.

La medicioén del contenido de potasio se hace para determinar la contribucion a

la dosis anual de las emisiones beta y gama del K-40.

En la Tabla 23 se reportan los valores de conteo alfa, contenido de potasio y
sus equivalencias en dosis anual, medidas para las muestras 3, 4y 5.

La dosis equivalente, en gray, se obtuvo al multiplicar la dosis equivalente en
segundos por el factor de conversion de 117,65 m Gy/s '
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Tabla 23: valores de conteo alfa, contenido de potasio y sus equivalencias en

dosis anual, medidas para las muestras 3, 4y 5.

Muestra Conteo % de K Dosis anuat Dosis Edad Dosis Edad
alfa ] para equivalente (aftos) equivalente | (afios)
(c/ks) inclusiones (Gy) SAR {Gy) SARA
(mGy/afio) SAR SARA
M3 8,8 1,6 3,8 40,45 10 644 42,21 11109
M4 13,1 1,6 4,2 - 82,66 19 681
M5 13,4 1,2 3,9 75,67 19 403 66 16 924

3.4 Datacién de un fogén

La siguiente muestra trabajada fue un trozo de la superficie interior de un

fogén, que resulté quemada por el fuego en el mismo.

La preparacion de la muestra se inicidé con su limpieza, es decir con ayuda de
un pincel se fue retirando todo el polvo y la tierra suelta de la superficie,
seguidamente se midié el espesor de la muestra, y se procedid a lijar la
superficie para eliminar la parte que fue expuesta a la luz y que recibid
radiacién del exterior. Se desbasté hasta disminuir el espesor alrededor de 1,5
mm por cada lado, para asegurar de esta manera que solo nos hemos
guedamos con la parte de [a muestra que no es afectada por su exposicion a la
luz ni recibio radiacién alfa proveniente de fuentes externas. Lo que quedd
luego de este proceso se colocd en el mortero donde se le disgrego para

posteriormente tamizar y separar los granos segun su diametro.
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Figura 48 Fragmento de la pared del fogén, antes de trabajarla en el cuarto obscuro. Se
observa que la muestra esta cocida formando una cascara gruesa de arcilla cocida, similar a la
ceramica, en la que se ve ia impronta de la mano de quien aplic6 el entucido.

3.4.1 Dosimetria sobre granos gruesos

3.4.1.1 Preparacion de la muestra

Para este proceso se tomaron los granos entre 100 y 150 micrones a los cuales
se les sometid6 a ataque quimico con: acido clorhidrico (HCI) 1 M por 80
minutos, para eliminar los carbonatos y 6xidos que no son de utilidad en
dataciéon; se le enjuagd varias veces para evitar que queden los residuos de
acido, para luego atacarlo con acido fluorhidrico (HF) rebajado al 20% por 10
minutos; para eliminar substancias reactivas en la muestra que al contacto con
el HF concentrado (40 %) tengan reacciones exotérmicas o violentas. Luego se
le someti6é a ataque con HF al 40 % por 50 minutos. Estos dos ultimos atagues

se realizaron en bafo frio, en una vasija con agua helada.

Luego del atague la muestra se enjuagd repetidas veces, teniendo cuidado de
no botar en el agua parte de la muestra, finalmente la muestra se atacé con
HCI 1 M por 60 minutos, para de esta manera eliminar los fluoruros que se
hayan podido formar durante los ataques realizados. Enjuagamos
repetidamente hasta lograr un pH alrededor de 7; finaimente se procedio a

secar la muestra dejandola lista para su datacion una vez que volvemos a
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tamizarla, para asegurarnos de que trabajamos con granos en el rango de 100

a 150 micrones.

3.4.1.2 Secuencia de medida

Como vimos en la secciéon 1.11.1 primero se mide la sefial natural (N), que se
formo en los granos de cuarzo desde que se depositaron luego de su blénqueo
por la luz solar. Una vez medida la sefial natural, las alicuotas o porciones son
irradiadas con diferentes dosis, pafa construir la curva de calibracién en el
grafico de intensidad en funcién del tiempo de irradiacion. Se hace el ajuste,
lineal; y el valor de la intensidad obtenida de la sefial natural (N) se interpola,

hallando de esta manera ia dosis natural equivalente de dicha muestra (D.).

La tabla 24 muestra los diferentes tiempos de irradiacién, en minutos, y la
relacién entre la sefial luminiscente Ly y la sefial luminiscente de prueba Ty,
obtenidos de los granos de cuarzo que fueron extraidos de la muestra del

fogon , luego de ser irradiados por 60, 120 y 180 segundos con radiacion beta.

Tabla 24: Datos obtenidos de la muestra extraida del fogdn

Posicion Dosis (min) L /Tx
11 Natural 1,777
1 - 1,007
2 1,748
3 2,439
1 0,954
0 0,024
12 Natural 1,998
1 1,013
2 1,751
3 2,450
1 0,935
0 0,025
13 Natural 1,830
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1 0,957
2 1,675
3 2,405
1 0,939
0 0,029
14 Natural 1,880
1 0,929
2 , 1,680
3 2,516
1 0,959
0 0,027
15 Natural 1,959
1 0,927
2 1,699
3 2,543
1 0,940
0 0,028
16 Natural 2,034
1 0,936
2 1,702
3 2,496
1 0,971
0 0,026

El analisis de los datos fue realizado a través del programa Analyst 3.04b, el
cual nos arroja un tiempo de irradiacion promedio de 133,6 + 4,28 s lo que
corresponde a 15,71 + 0,5Gy. Considerando el contenido de Kde 2,3 % y 11,6
cuentas por ks, la edad calculada para la muestra, sin considerar la
inhomogeneidad del entorno (suponiendo que la muestra hubiera estado

enterrada a 30 cm en suelo homogéneo), es 3 349 + 107 afios.
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Figura 49 Figura que muestra la curva de decaimiento y el ajuste lineal realizad sobre la
alicuota 12 empleada para el calculo de la dosis

3.4.2 Dosimetria sobre granos finos

3.4.2.1 Preparacion de la muestra

Se utilizé la fraccidn de la muestra que se tamizo y pasé por la malla numero
200, es decir granos menores que 74 micrones.

El polvo seco se tratdé con acido clorhidrico 1 N por 80 minutos, se enjuagd
varias veces. Luego se remojé en peréxido de hidrégeno (agua oxigenada de
50 volumenes) hasta que la muestra dejdo de burbujear, se enjuagd con
abundante agua destilada, se dejo secar y se colocé en un tubo de prueba de

15 cm de longitud.

Para la separacion de los granos finos (entre 1 y 8 micrones de diametro) se

aplico el método de decantacion. Usando tubos de prueba de 15 cm que

76



previamente fueron marcados a 6 cm desde su base. Se colocd el polvo seco y
se completaron los 6 cm de altura en el tubo con acetona QP, se suspendié el
polvo en el liquido con ayuda de un bafio de ultrasonido y un agitador de
vértice (vortex shacker). La mezcla se hizo reposar por 2 minutos, tiempo que
se requiere para separar los granos mayores de 8 micrones, dejando en
suspensién solo los menores que 8 micrones. El sobrenadante se vacié en otro
tubo y se completaron los 6 cm con acetona limpia, se agité y se dejé reposar
en el porta tubos por 2 minutos, repetimos el procedimiento hasta tener 4 o 5

tubos con el sobrenadante colectado.

Luego en estos tubos se completaron 6 cm de altura de acetona, se agitaron
con el bafo de ultrasonido y con el agitador de vértice, dejando decantar la
suspensién por 20 minutos, tiempo necesario para que puedan sedimentar los
granos cuyo diametro esta entre 1 y 8 micrones. El sobrenadante, con
particulas menores que 1 micrén, se desechd y la muestra sedimentada se
juntd en un solo tubo para distribuirla en la cantidad de discos de acero
inoxidable que se deseaba preparar, esta cantidad de discos fue entre 15 y 20,
cantidad recomendable para medidas con alicuotas multiples.

3.4.2.2 Secuencia de medida

Los discos de granos finos fueron manipulados una vez secos y con extremo
cuidado pues debemos tener en cuenta que ya se ha formado sobre estos una
fina capa polvo de la muestra; los discos utilizados fueron 6 de los que
previamente se tomd el espectro de la sefial luminiscente natural (N) y
posteriormente fueron irradiados con la fuente de SR-90 por 60, 120 y 180
segundos cuyos valores sirvieron para generar la curva de calibracion
necesaria para poder realizar el calculo del factor de correccién usado para el
calculo de la dosis equivalente. El analisis de los datos se realiz utilizando el

protocolo de alicuotas muitiples para dosis aditivas.

La tabla 25 muestra la posicién de los discos en el equipo al momento de

realizar la medida, 1a dosis afiadida y el valor de la intensidad de 1a sefial TL de
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cada una de las alicuotas empleadas para el calculo de la dosis equivalente del

fogén mediante el protocolo de alicuotas muitiples.

Tabla 25: Datos obtenidos de la muestra extraida del fogdn

Posicion Dosis afiadida Integral
' (segundos)

4 0 6770
5 0 12044
6 0 8247
7 60 4378
8 60 4081
9 60 5529
10 60 2972
11 | 120 13887
12 120 13468
13 120 15704
14 120 | 13483
15 180 18082
16 180 20882
17 180 23241
18 180 12039
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Figura 50 Esquema del display que es usado en el protocolo de alicuotas mdiltiples en el caso
de dosis aditiva el cual muestra la curva de decaimiento, el ajuste lineal que es usado para el
calculo del tiempo en €l caso del foghn y la grafica del Plateau

De estas medidas y de su analisis, utilizando el programa Analyst 3.04b, se
obtuvo que la dosis equivalente (De) es igual a 153,2 + 18,2 segundos de

irradiacion o equivalentemente 18,0 £ 2,1 Gy

La tabla 26 muestra los datos utilizados para el calculo de la correcciéon de
supralinearidad que se utiliza para corregir la dosis calculada en el programa.
El calculo de la correccidn se debe a los posibles cambios de sensibilidad de la

muestra al ser calentada durante la lectura de la intensidad TL
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Tabla 26: Datos usados para el calculo de la correccion

Dosis (segundos) Intensidad TL
60 3379
60 3121
60 4217
60 2580
120 6434
120 7054
120 7758
120 6767
180 11805
180 13254
180 14769
180 9233
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Intensidad TL en funcidon de la Dosis
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Figura 51 Grafico de la Intensidad TL en funcién de la Dosis afiadida cuyo ajuste lineal es de
y =a+, donde a= -2539 + 1000 y h=89,68 + 7,7

Con ayuda del ajuste lineal de la figura 51 podemos calcular el intercepto con el
eje x valor que representa la correccion de supralinealidad que corresponde a
28,3 £ 0,48 segundos.

La dosis equivalente total sera por tanto la suma de las dosis calculadas
mediante en programa Analyst y la de del factor de correccion de
supralinealidad lo que nos da un valor de 181,5 + 18,68 segundos de

irradiacion o equivalentemente 21,35 + 2,2 Gy

Considerando el contenido de K de 2,3 % y 11,6 cuentas por ks, la edad
calculada para la muestra sin considerar la inhomogeneidad del entorno
(suponiendo que la muestra hubiera estado enterrada a 30 cm en suelo

homogéneo) es 2 780 + 286 afnos.
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4 Recomendaciones y/o Observaciones

Es recomendable; al momento de triturar la muestra hacerlo con cuidado
para no pulverizarlas y obtener una granulometria inferior a la que se
requiere.

Cuando se hizo el tratamiento de ataque quimico con HF concentrado
por tiempos mayores que 60 minutos se observaron dos hechos
interesantes: 1- la formacion de una substancia blanquecina y 2- la
variaciéon de la tasa de disminucidon de tamano, respecto de la medida
para tiempos de hasta 60 minutos. En base a estas observaciones
creemos que no se pueden sacar conclusiones, porque habiendo
utilizado un volumen de acido bastante limitado para los ataques (menor
que 10 mi) podria haber algun tipo de aiteracién en el acido usado.
Recomendaremos en este caso volver a hacer la prueba con un
volumen mayor de acido, que garantice de cierta manera que durante
todo el proceso no haya cambios en él.

La exposicion de las muestras a los rayos solares se realiz6 alrededor
del mediodia cuando se asume que los rayos solares inciden de manera
perpendicular y con mayor intensidad que en cualquier otro momento del
dia.

Para el andlisis de la dosis remanente cuando se utilizaron particulas
alfa, hay que tener en cuenta que los granos de cuarzo han sido
irradiados en condiciones ideales, es decir, las fuentes fueron ubicadas
cercanas a las muestras, ademas debemos considerar la energia con
las que llegan las particulas al momento de las colisiones.

En el caso de la dataciéon sobre granos finos poliminerales, con el
protocolo de alicuotas muiltiples, obtuvimos una edad para el uso del
fogén de 2 780 + 286 afios. Es notabie la magnitud de la dispersidn y la
diferencia en casi 600 afios con el tiempo estimado utilizando

inclusiones de cuarzo, que fue de aproximadamente 3 349 £ 107 afios.
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5 Discusiony Conclusiones

De todo el trabajo realizado, probando los métodos de preparacion de las
muestras, los tratamientos y los protocolos de medida podemos resaltar fo
siguiente:

o Al someter a una muestra de granos de cuarzo a diferentes tiempos de
ataque quimico con HF concentrado, el diametro de las particulas va
disminuyendo de manera lineal, segun transcurre el tiempo de ataque.

e En el caso de la muestra de cuarzo lechoso la razén de desbastado
calculada fue de 0,25 micrones por minuto, sin importar el tamafo inicial
de la muestra, mientras que en la muestra de cuarzo ahumado la razén
de desbastado calculada fue de 0,35 micrones por minuto. Esto sugiere
que la razén de desbastado no es la misma para cualquier muestra de
cuarzo, dependiendo muy probablemente del contenido de impurezas,
que en este caso es responsable del color del cuarzo usado.

e Para tiempos de grabado entre 60 y 180 minutos, en la muestra de
cuarzo ahumado se observa que la velocidad de desbaste es mayor que
para tiempos menores que 60 minutos.

e Existe una relacion inversa de proporcionalidad entre la concentracion
del acido y el tiempo de grabado quimico, para obtener el mismo
desbaste o pérdida de masa. Asi, si se utiliza acido al 20 % diluido en
agua el tiempo de ataque quimico debera ser aproximadamente el doble
del necesario si se utiliza acido al 40 %.

¢ De la conclusidon anterior se desprenderia que la velocidad de ataque no
depende del tamaio de grano, al menos en el caso del cuarzo lechoso.
Sin embargo esto no se observa en la muestra de cuarzo ahumado, ya
que para granulometrias en el intervalo entre 100 y 150 micrones la
velocidad de ataque medida fue de 0,35 micrones /minuto, mientras que
para las particulas en el intervalo de 150 a 250 micrones la velocidad de
ataque que obtuvimos fue de 0,45 micrones/minuto.

e Una conclusion importante de este trabajo es que la razén de pérdida de

masa, o velocidad de ataque, no es la misma para todos los cuarzos.
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Esto explica el hecho, observado experimentaimente, que para el mismo
tiempo de ataque la muestra resultante puede estar compuesta por
granos mas ¢ menos pequefios, e implicaria la introduccién de errores
cuando se aplican tiempos y férmulas estandarizados.

Se comprueba que al someter a los granos de cuarzo a tratamiento
quimico con &cido fluorhidrico se corroen las capas superficiales de los
granos y con estas capas se pierde parte del grano que ha absorbido Ia
radiacion ionizante.

En el caso de la irradiacion beta, debido a su rango de penetracién en el
cuarzo (del orden de mm), al parecer la distribucién de dosis absorbida
es homogénea en el volumen, por lo que la pérdida de dosis acumulada
con el ataque quimico es propbrcional a la pérdida de masa.

No obstante hay que resaltar que luego de atacar ia muestra por 60
minutos con HF al 40 %, la pérdida de dosis acumulada no es del 10 %,
como sugiere la ecuacion del céiculo de la edad para inclusiones de
cuarzo. Asi mientras que en la muestra de cuarzo cristalino la pérdida
fue de alrededor del 11 %, en la muestra de cuarzo ahumado esta fue
superior al 20 %.

En el caso de la irradiacion con particulas alfa, se verifica que en el
vacio el alcance de las particulas es mayor que en el aire, asi como que
la cercania de la muestra al emisor también tiene un efecto notable.

De las gréficas 33, 34, 35y 36, de dosis absorbida remanente en funcion
del tiempo de ataque quimico, podemos deducir que la absorcion de
dosis en el volumen no es homogénea cuando se trata de particulas
alfa. Esto se explica en parte por la poca penetracion que tienen las
particulas alfa en el cuarzo (entre 10 y 50 micrones), lo que implica que
una vez eliminada la capa superficial que ha absorbido mas dosis
proveniente de particulas alfa no hay gran variacion de dosis remanente
al eliminar capas mas profundas. |
Destacamos que en todos los casos el ataque quimico con HF al 40 %
por 60 minutos es insuficiente para eliminar totalmente la parte del grano
afectada por la irradiacién alfa. En el caso mas notable, de cuarzo

ahumado, la dosis remanente supera el 40 %, poniendo en cuestion la
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férmula del calculo de la edad usando inclusiones que considera 0 % de
dosis alfa.

Las pruebas de blanqueo optico con luz incandescente demuestran que
hay poco o ningun efecto si la muestra se expone a la luz incluso por
tiempos bastante prolongados. Sin embargo consideramos que el uso de
ldmparas incandescentes con filtros rojos o amarillos para iluminar el
local de trabajo es una buena practica preventiva.

Todo lo contrario es lo que vemos en el caso de la luz solar, pues una
exposicion de 30 segundos es suficiente para eliminar el 99 % de la
sefial fuminiscente. Esto contradice lo indicado por Aitken p. 267, en
donde indica que para las muestras de sedimentos puede haber una
exposicién a la luz del dia de hasta 10 minutos.

La exposicion a la luz UV también tiene un efecto devastador en la sefal
luminiscente, aunque en menor proporcion que la luz solar, muy
probablemente por la intensidad de la lampara utilizada.

Sobre el efecto de la temperatura a la que se encuentra la muestra al
momento de estimular la emisidon opticamente, observamos que para
temperaturas de medida mayores que 50 °C hay una caida importante
en la intensidad de la sefal, sin embargo la recomendacidén de hacer el
registro a temperaturas mayores que 125 °C debe ser tomada en
cuenta, a fin de minimizar la interferencia producida por la captura de
electrones en la trampa TL de 110 °C; que por ser muy poco profunda
pierde electrones aun a temperatura ambiente y distorsiona la medida
cuando la lectura no se hace inmediatamente después de la irradiacion.
La aplicacion de los protocolos SAR y SARA en las muestras de arena
edlica, datadas, muestra que hay una gran similitud en los resultados,
| por lo que la aplicaciéon de uno u otro protocolo de medida dependera de
la cantidad de muestra disponible. Asi mismo la aplicacibn de SARA
puede ser mas conveniente en el caso de muestras relativamente
jévenes que hayan acumulado una dosis tal que la sefial OSL sea débil,
y por lo tanto al administrar una dosis adicional a la natural el error de

medida o la dispersion disminuyan.
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Para las muestras 3, 4 y 5 al aplicarles los métodos de SAR y SARA por
separado se verifica que las edades estdan muy préximas y el error
cometido esta entre 5 y 20%.

En el caso de las muestras de arenas edlicas luego de hacer los

célculos para los cocientes Do /ED y Ds/(ED + B3) obtenemos los

siguiente:
MUESTRA Do /ED D4/(ED + B3) % DE ERROR
3 0,994 0,973 ' 208
4 0,744 0,738 0,81
5 0,959 0,949 1.04

Lo que nos permite afirmar que el cambio de sensibilidad es
independiente de la dosis.

La edad obtenida para el uso del fogdn en el caso de inclusiones de
cuarzo fue de 3 349 + 107 anos, cercano al valor obtenido en una
datacién de C-14 para el sitio arqueologico en donde se encuentra el
fogdn.

En el caso de la datacion sobre granos finos poliminerales, en el que se
utilizé el protocolo de alicuotas multiples, obtuvimos una edad para el
uso del mismo fogdn de 2 320 £ 275 arfos. Notamos la magnitud de la
dispersion y la diferencia en casi mil afios con el valor obtenido
utilizando inclusiones de cuarzo.

Esta dispersion notable (de mas del 10 %) se atribuiria al uso de granos
poliminerales, por lo que la composicion mineralogica de las alicuotas de
granos finos podria ser inhomogénea. Esto se podria eventuaimente
superar realizando una estadistica mayor, sobre

Respecto de la edad obtenida, que es casi 30 % menor respecto de la
edad obtenida por granos gruesos de cuarzo; esta diferencia también se
podria atribuir a la muestra polimineral y especialmente a la presencia
de feldespato, la cual detectamos a través de la lectura OSL excitada

con diodos IR (IRSL) que se le realizé a la muestra.
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¢ El uso del protocolo de granos finos no es muy recomendable ya que la
muestra podria contener minerales que presenten fading anoémalo como

en nuestro caso ya que la muestra contiene feldespato.
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