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Resumen

El uso de técnicas analiticas nucleares para datacion tiene una gran cantidad de apli-
caciones en diferentes ramas del conocimiento. La informacién extraida por el analisis
permite asignar a un perfil de muestras el fechado de varias posiciones de profundi-
dad. Asi, para cada posicion en el perfil, el contenido del sedimento se puede asociar a
eventos globales o locales. A partir de lo anterior, este trabajo tiene como objetivo el
analisis de radiois6topos con un tiempo de vida media inferior a los 40 anos. Utilizando
espectroscopia gamma y varios modelos de sedimentacion del *'°Pb, como los modelos
de concentracion inicial constante (CIC) y tasa de suministro constante (CRS), se re-
construye la escala temporal para visualizar la influencia de las actividades humanas en
los procesos como, la acidificaciéon de los mares o erosion de suelos. El primer capitulo
trata los conceptos fundamentales de fisica nuclear y las teorias de desintegracion radio-
activa desde el punto de vista semiclasico (ecuaciones de desintegracion de Bateman).
Se describe el fundamento de los procesos de desintegracion radioactiva o, 8y ~. El
origen del ?'"Pb vy *"Cs en el suelo sedimentario. Por altimo, se desarrolla una revision
sobre la interaccién de los fotones con la materia, se relaciona con el desarrollo de la
técnica de espectroscopia gamma, la descripciéon del equipo de medicién y técnicas de
analisis de espectros. El segundo capitulo describe los procesos de deposicion de sedi-
mentos en suelos y la relacion con las series de desintegracion natural. Ademas, se hace
una revision de los modelos de datacion del **°Pb existentes v se enfatiza en los modelos
donde se excluye la mezcla de nucleidos entre capas. En el tercer capitulo se desarrolla
la propuesta de un modelo generalizado para dataciéon de sedimentos que permita en-
contrar el fechado de un perfil de sedimentos con cualquier condiciéon inicial no incluida
en los modelos simples descritos en el segundo capitulo. Se tratan los modelos como
tiempo contra masa acumulativa y tiempo contra profundidad. Por su parte, el cuarto
capitulo describe la metodologia de obtencién de muestras. Ademés de la preparacion
de la muestra para realizar el proceso de espectroscopia gamma, utilizado para deter-
minar el fechado a partir de los modelos utilizados. En el quinto capitulo se analizan las
muestras de suelo sedimentario obtenidas, utilizando los modelos existentes, a partir del
codigo desarrollado con el modelo generalizado. Ademas del contraste entre los modelos
seguidos para las muestras de sedimento. Por dltimo, en el sexto capitulo se dan las

conclusiones y recomendaciones del trabajo. Las conclusiones muestran los modelos que



mejor ajustan con los datos, asi como las observaciones fundamentales sobre el modelo
generalizado propuesto para las condiciones tasa de masa acumulada (MAR) y tasa de
sedimentacion acumulada (SAR), que se explican en el segundo capitulo. Ademas, se
establecen las recomendaciones sobre la aplicacion del modelo generalizado y opciones

de mejora en el proceso de extraccion y medicion de muestras.
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Abstract

The usage of analytic nuclear techniques for dating has a plenty application on
different areas of knowledge. The datation techniques brings information related with
the formation age of the sample and it can be related with important parallel events.
The research objective is analyzing the radionuclides with half-life lower that 40 years
years, relatively short in comparison with the mother radionuclide’s half live .In the
research, the group measure the activity of the sample using gamma spectroscopy tech-
niques and analyze the data with different **°Pb addition models in sedimentary soils
to build the chronological scale of the sedimentary core. The first chapter introduce the
fundamentals in nuclear decay process theory. The semi-classical treatment (Bateman’s
decay equation), and the quantum theory of nuclear decay processes (a and § decay,
and v emission). Describe the origin of the radionuclides in the study. Then, describes
the passage of photons through the matter. The description of v spectroscopy, and its
instrumentation. The second chapter is related with the fundamentals in sedimentary
deposition and describes the natural series decay. Then makes a summary of the dif-
ferent model’s descriptions and condition, and center in unmixed sediment models for
sedimentary cores. The third chapter is about the development of generalize dating mo-
del for **°Pb,separated by mass accumulation rate (MAR) or sediment accumulation
rate (SAR) conditions. Then make some proves to fix with the existing models. The
fourth chapter is about the methodology of extraction, the sample preparation and the
gamma spectroscopy carried out on the samples, to acquire the data. The fifth chapter
is about the analyze of the sedimentary soils sample obtained in the Biological Reser-
ve Alberto Manuel Brenes in San Ramoén, using different models, and comparing the
activity measurements with the model analysis data, and get the age of sample and
geological characteristics for sedimentary soil. The last chapter is about the conclu-
sions and the recommendations of the research. The conclusions showed which datation
models fix better with analyzed sedimentary soils, and fundamental features of the
proposed generalized model. This chapter ends with the recommendations for another
research, like soil extraction considerations, and optimal condition for the usage of the

generalized model proposed.

xii
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1 Introduccién

1.1 Estructura nuclear

El ntcleo atémico estéd compuesto por protones y neutrones, los cuales se encuentran
ligados mediante interaccion nuclear fuerte dentro de una region acotada. La interacciéon
entre nucleones es un fenémeno complejo. Por su parte, el concepto de interaccion
nuclear fuerte entre nucleones desde la cromodindmica cuantica (Teoria fundamental de
la interaccion fuerte) se analiza utilizando modelos fenomenologicos (Basdevant, Rich,
y Spiro, 2005). Atn con esta limitante, se puede modelar la interaccion de nucleones
utilizando el potencial de Yukawa (1.1).

VYukawa(r) = g% exp{—r/ro}. (11)

Donde g es una constante de acople adimensional y depende de la naturaleza de la
interaccion entre nucleones, para el caso de los protones y neutrones, g ~ 14,5 y corres-
ponde a una distancia de interaccion rq ~ 1,4 fm. La distancia la establece el meson
7% (pion), responsable de mediar la interaccion fuerte entre los componentes del nicleo
(Basdevant et al., 2005).

Los nucleidos! se caracterizan por el niimero de protones Z y el niimero de neutrones
N que componen su estructura. El nimero mésico o nimero de nucleones A es la suma
de protones y neutrones del nucleo. Ademas, las caracteristicas fisicas de cada niicleo
estan asociadas a la cantidad y distribuciéon de nucleones. Los nucleidos se agrupan de

la siguiente forma (Basdevant et al., 2005):

= Isétopos: son nucleidos con un nimero masico A diferente, pero tienen el mismo
nimero de protones Z. Los isotopos muestran propiedades quimicas similares,
pero diferentes caracteristicas nucleares.Por ejemplo, el g9Pb y el *5Pb el primero
es inestable, es decir, que va a desintegrarse en algin momento. Mientras el otro
isotopo de plomo es estable, en otras palabras, no va a desintegrarse por medios

naturales.

= Isébaros: son nucleidos con un ntmero mésico A igual, pero tienen diferente

ITanto nucleido como el nicleo atémico se definen como un conjunto complejo de nucleones. La
palabra nucleon se utiliza para referirse a un protén o un neutrén agrupandolos como un conjunto de
componentes fundamentales del nicleo e indistinguibles entre si (Wong, 2008).



numero de protones Z. Algunos isébaros muestran frecuentemente caracteristicas
nucleares semejantes, sin embargo sus caracteristicas quimicas son distintas. Por
ejemplo, 50Ca v 19Ar, ambos ntcleos son estables, ademas, poseen el mismo valor
de paridad y momentum angular, pero quimicamente uno es un metal y el otro

es un gas noble.

= Isétonos: son nucleidos con el mismo ntimero de neutrones N, pero diferente
numero masico A. Los is6tonos tienen caracteristicas electronicas y nucleares dis-
tintas. Por ejemplo, c y 190, el primero se desintegra emitiendo una particula
B v se transforma en 'aN. Por otro lado, el 50 es un nucleido estable. Los com-

portamientos quimicos del carbono y el oxigeno son diferentes.

» Isémeros: son estados excitados que tienen una duracién mayor a un segundo?.
Los isémeros también se conocen como estados metaestables® de un nucleido. Por

ejemplo, 31Ba y 13MBa que son ambos producidos por la desintegracion 81 del

137Cs, el isomero tiene una semivida de 2,552 min?.

Los nucleos, ademas, tienen otras caracteristicas importantes como el radio medio
de masa, el cuél describe el espacio que ocupan los nucleones al estar ligados dentro
de la region del ntucleo, la masa nuclear y la energia de ligadura; estos se explican
mas adelante en esta seccion. El radio medio del ntcleo se describe a partir de la suma
de los volimenes medios de cada nucleén. Para un nticleo estable’, el radio medio de

masa es:

R(A) = AY3r,. (1.2)

Donde rp = 1,2 fm. El radio R(A) se interpreta como una probabilidad de encontrar los
nucleones en una region de simetria esférica de radio R, a diferencia de una frontera bien

definida como en mecéanica clasica. Continuando con la nociéon estadistica, se define el

2Las transiciones nucleares suelen durar entre los 10 x 107% a 10 x 107* segundos (Basdevant et
al., 2005)

3Un estado metaestable es una condicién intermedia entre el equilibrio estable y el equilibrio inesta-
ble. Es decir, el sistema tiene un valor umbral para regresar al punto de equilibrio (Blatt y Weisskopf,
1971).

4Consultado de la tabla nucleidos del Organismo Internacional de Energia Atomica (IAEA - Nuclear
Data Service, 2019).

®Los niicleos estables tienen simetria esférica (Krane y Halliday, 1988).



valor esperado del radio utilizando el radio cuadratico medio del nucleo, definido como:

/df"er(f’)
(Foms)? = L (1.3)

[ a0

Donde p(r) es la funcion de distribucion de carga dentro un nucleo o distribucion de
carga del niicleo. La forma de esta distribuciéon se obtiene de los experimentos con
dispersion de electrones de alta energia los cuales pueden penetrar el interior del niicleo
(Krane y Halliday, 1988; Basdevant et al., 2005). La funciéon de distribucion de carga
varia entre los nucleos de diferentes maneras, como se muestra en la figura 1.1. Ademas,

se representa mateméticamente con una distribuciéon de Wood-Saxon:

- Po
pr) =1 e ()] (1.4)
Donde py es la densidad de nucleones y es aproximadamente 0,16 4= 0,02 [nucleones - fm=3];
c es la distancia desde el centro del nucleo hasta el punto donde la funcion de distribu-
cion se vuelve py/2; z es el parametro de “difusion” (también se le llama “grosor”) del
nucleo, y es el intervalo en que la densidad del ntcleo pasa de un 0,9p9 a 0,1py. Segin
la ecuacion 1.4, el volumen de un niicleo se podria visualizar como una esfera donde
se encuentra la mayor concentracién de nucleones y su superficie como una corteza nu-
clear, donde los nucleones reducen su concentraciéon. Es una interpretacion diferente a
la de una esfera solida cargada (Ferrer Soria, 2006; Krane y Halliday, 1988).
La masa nuclear M (A, Z) se determina a partir de la masa del nicleo en su estado

fundamental. Esta se define por la siguiente ecuacion:

M(A, Z)* = Zmyc® + (A — Z)m,c® — B(A, Z). (1.5)

Donde B(A, Z) es la energia de ligadura del nucleén, m, es la masa del proton y m,, es
la masa del neutron.

La energia de ligadura es la energia atractiva que experimentan los nucleones, es-
ta se opone a la energia potencial electrostatica de repulsion asociada a los protones.
Por ejemplo, a partir del potencial de Coulomb de repulsiéon entre dos protones a una
distancia de 1,00 fm, la energia potencial eléctrica de repulsiéon es aproximadamente
1,44 MeV. La energia de ligadura en niicleos es la energia potencial atractiva necesaria

para mantener unidos los nucleones. En niicleos con niimero masico 30 < A < 200
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Figura 1.1: Funcién de distribucion de carga en diferentes nicleos. Esta informacion
es obtenida por la técnica de dispersion de electrones de alta energia sobre el ntcleo.
Fuente: Basdevant et al. (2005, p. 13).

la energia de ligadura promedio por nucleéon B/A es aproximadamente de 8 MeV, re-
presentado por la linea verde punteada de la figura 1.2. Ademas, el valor maximo de
B/A se observa en el Fe (A =~ 56) (Wong, 2008); para nucleos méas pesados, la ener-
gia de ligadura por nucleén decrece, debido al incremento de la energia de repulsion

electrostatica entre protones, como se observa en la figura 1.2.

1.2 Desintegraciéon nuclear

La radioactividad es el proceso por el cual un ntcleo inestable, o radionucleido, se
desintegra en uno o varios productos y alcanzan un estado de energia menor (Ferrer So-
ria, 2006). Los procesos mas comunes de desintegracion nuclear se clasifican segun la

emision de particulas a y 3, o fotones ~. Estas son:

‘s . . ) , A 4
» Emision a: el ntcleo emite una particula alfa (un nicleo atémico de 5He).

= Emision [: la desintegracion beta de un ntcleo inestable se clasifica en tres tipos
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Figura 1.2: Energia de ligadura por nucleén, el punto méximo de energia de ligadura
esta definido por la energia de ligadura del nacleo de *°Fe. La linea verde punteada
representa la energia por nucleéon B/A promedio. Fuente: Ghahramany et al. (2012,

p. 4).

Emision §7: el nticleo emite un electron (e~) y un antineutrino electronico
(7).
Emision 7 el nucleo emite un positron (e™) y un neutrino electronico (v,).

Captura electronica: el nicleo absorbe un electréon de la capa mas interna
emitiendo radiacion de frenado (Bremmstralung) y un neutrino electroni-
co, este fenomeno se asemeja a la desintegracion ST, pero no emite ningin

leptéon, como los dos anteriores.

= Emisién v: el nucleo inicialmente en un estado excitado; emite un fotén y pasa

a un estado permitido de menor energia (desexcitacion del nicleo).

Los procesos de desintegracion anteriormente descritos son fendémenos aleatorios,
donde, un nicleo inestable tendera a la estabilidad alcanzando un estado de menor

energia. Por tanto, va a desintegrarse o desexcitarse. Los radionucleidos del mismo tipo



se van a desintegrar siguiendo la ley de desintegracion radioactiva y es descrita a partir
del namero de desintegraciones por unidad de tiempo, o actividad radiactiva de una

sustancia (Segré, 1953). Esta ley esta representada por la siguiente ecuacion diferencial:

dN
dt

Donde N es el niimero de desintegraciones, y A es la constante de desintegracion ra-

= CAN(t) = A(t). (1.6)

diactiva (Ferrer Soria, 2006). La actividad es el nimero total de desintegraciones por

dN
unidad de tiempo A(t) = e Ademés, es proporcional a su derivada temporal,

dA
i —MA(t). (1.7)

Tanto el nimero de desintegraciones como la actividad tienen un comportamiento
exponencial en su evolucion temporal (Martin, 2008; Ferrer Soria, 2006).

La ley de desintegracion es un comportamiento colectivo. En contraste, el compor-
tamiento de un tnico nucleo inestable no cumple la ley de desintegracion radiactiva,
por la naturaleza cuantica del proceso (Krane y Halliday, 1988; Segre, 1953).

El término A de la ley de desintegracion natural tiene unidades inversas de tiempo.
El valor de A en las ecuaciones 1.6 y 1.7 son indicadores de la razén de disminucion
de actividad en el tiempo. Ademas, esté relacionado el concepto de vida media de un

radionucleido. Esta se define como (Martin, 2008),

/OO tN(t) dt

1
T:—OOO :X
/ N(t) dt
0

Por otro lado, la semivida o semiperiodo es el tiempo necesario para que el nimero

(1.8)

de desintegraciones se reduzca a la mitad (Krane y Halliday, 1988).

In (2)
A

Los valores de vida media y semivida son inversamente proporcionales al valor de

Ty =

(1.9)

A segin las ecuaciones 1.8 y 1.9. Esto se interpreta como la rapidez de desintegracion.
Cuanto mayor sea el valor de A, menor es el tiempo medio y semivida de la sustancia.
Por ejemplo, A2ss; < A210p,, eso implica que el tiempo medio de desintegracion del 28y
es mayor al tiempo de *'°Pb (Ferrer Soria, 2006).

En el proceso de desintegracion, existe la posibilidad de observar diferentes tipos



de desintegracion de un mismo radionucleido madre, generando méas de un estado final
posible. Por tanto, la constante de desintegracion total se obtiene a partir de la suma
de la constante de desintegracion asociadas a cada estado final posible, \; (branching

ratio):

A= A (1.10)

Se les llama cocientes de desintegracion a la razon entre la constante de desintegra-
cion de un estado i, y A; y la constante de desintegracion total (Ferrer Soria, 2006). La
cantidad de particulas de cada estado final depende del branching ratio de cada proceso.
Y este parametro se asocia a la probabilidad de transicion de cada proceso.

Retomando el concepto de vida media, las técnicas de datacion utilizan el comporta-
miento de la ley de desintegracion radiactiva, para determinar la edad de una muestra,
por ejemplo, utilizar las trazas de 28U para averiguar la edad de la Tierra (Bernal,
Beramendi Orosco, Lugo-Ibarra, y Daesslé, 2010). El uso de ciertos radionucleidos en
datacion precisamente depende de la vida media, debido a que por este parametro es
posible dar la extension de la fecha de interés y la precision temporal por medir entre
diferentes muestras. Por ejemplo, el 2Pl con una semivida de 22,20 afios puede ser
utilizado para datar eventos con una datacion maxima de 150 anos, este valor es apro-
ximadamente 5 veces el valor de la vida media del *°Pb (P. G. Appleby y Oldfield,
1978). Por otro lado, la precision se relaciona con el tiempo necesario para observar
cambios en la actividad del nucleido, cuanto mayor sea la vida media, mayor es el tiem-
po en reducirse la actividad de la muestra, y mayor es el tiempo necesario para observar
cambio en la actividad (Bernal et al., 2010).

1.2.1 Descripcién cuantica del proceso de desintegracion radiactiva

Desde el punto de vista estadistico, la ley de desintegracion radioactiva se interpreta
como probabilidad de transicion de un nucleido (Wong, 2008; Ferrer Soria, 2006). Esta
interpretacion se relaciona con la aleatoriedad de cualquier proceso de desintegracion
visto cada nticleo como un sistema separado (Segre, 1953). El niamero de nucleidos en

un intervalo de tiempo dt se comporta de la siguiente forma:

N(t+dt) — N(t) = —N(t)dP. (1.11)



Donde dP es la probabilidad de desintegracion de los nucleidos del sistema (Segre,

1953). Esta probabilidad ademéas cumple la siguiente ecuacion:
dP = \dt. (1.12)

La ecuacion 1.11 y 1.12 son una interpretacion de la variacion del ntmero de nu-
cleones de la ecuacion 1.6 (Basdevant et al., 2005). Por otro lado, la probabilidad de
desintegracion P se comporta como una distribucion de Poisson (Segre, 1953). Esta
concepcion estadistica envuelve la naturaleza cuantica de los procesos de desintegracion
radioactiva (Wong, 2008). Primero, es necesario contextualizar a un nucleido inestable
como el estado particular de una funciéon de onda (Ferrer Soria, 2006). Por eso, se define

la funciéon de onda con una energia F4, es decir:

U(E 1) = (e B (1.13)

Donde 1 (F) degcribe los estados estacionarios de la funciéon de onda. Por otra parte,
A

el término e ' representa la evolucion temporal de la ecuacion de onda. Para un
ntcleo estable el valor esperado de la energia es E4, este es tinico y todos los niicleos en
ese estado muestran la misma energia. Por otro lado, en el caso de un ntucleo inestable,
la energia del estado debe contener a la probabilidad de desintegrarse, en este caso la
energia del sistema es:

Ey :Ea—z’hg\“. (1.14)

Donde E, es el valor esperado del estado A, y A, es la probabilidad de desintegraciéon

del nucleido (Wong, 2008). Utilizando la ecuaciéon 1.14 en 1.13. La funcién de onda para

un radionucleido es:
U t)=vFe b 2. (1.15)

La nueva funcién de onda describe un sistema alrededor del valor esperado de la
energia, en contraste, con la ecuaciéon de onda de un nucleido estable. Por tanto, la
funciéon de onda de un nucleido inestable se representa como la superposicion de todos

esos estados posibles de energia alrededor del valor esperado E,. Por lo cuél, la funciéon



de onda de un estado inestable corresponde a:

E

—i—t

\I/(f’,t):w(f’)/a(E)e h'dE. (1.16)

Donde E es una variable de energia continua. a(F) es la amplitud de probabilidad de
encontrar la onda en un estado energético £. Comparando las ecuaciones 1.16 y 1.15,

la probabilidad de desintegracion del nicleo cumple la siguiente ecuacion:

e

—1 t

At E-E,
2 = /a(E)e h dE. (1.17)
Aplicando una transforma a la ecuaciéon 1.17, se obtiene la probabilidad de encontrar

un estado excitado en la energia E y es el cuadrado de la amplitud de probabilidad:

o 1 1
(B = 1 (E — E,)? + (To/2)% (1.18)

Donde I'; = hA, es el ancho natural para la distribucion de energia alrededor del
estado E, (Wong, 2008; Ferrer Soria, 2006). El parametro A de la ley de desintegracion
radioactiva, se asocia a la probabilidad de transiciéon de niveles de los estados de un
nucleido, esta transicion siempre sucede de un estado inestable (de ahora en adelante se
llamara estado inicial) a un estado méas estable (de ahora en adelantes se llamara final).
La desintegracion es un proceso que depende del tiempo, por esa razoén se considera, que
el potencial que describe el Hamiltoniano de sistema, tiene una componente temporal,

y esta se expresa utilizando la siguiente ecuacion,
H(r, t) = Ho(r,0) + V(t). (1.19)

Donde H,(T,0) es la componente del Hamiltoniano sin perturbacion. V(t) es la per-
turbacion dependiente del tiempo del sistema. Utilizando la teoria de perturbaciones
dependientes del tiempo, en estados que se encuentran en el espectro continuo de ener-
gia, se obtiene la regla de oro de Fermi (F.G.D. Fermi’s golden rule); esta ecuacion
se utiliza para calcular la tasa de transiciones por unidad de tiempo de la funcion de
onda (Ferrer Soria, 2006; Wong, 2008). Por su parte, la tasa de transiciones es una in-
terpretacion en este caso de la constante de desintegracion radioactiva, esta se expresa

CO1mo:
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A= [ (@ (@)V()][0:(D) " p(Ep). (1.20)

Donde 9¢(T) y 1;(F) son las ecuaciones de onda estacionarias, de los estados inicial y
final. p.(Ey) es la densidad de estados final del sistema. El potencial V(¢) depende del

27r|
h

tipo de desintegracion por tratar. Por ejemplo, si se analiza el caso de desintegracion
por emision gamma, el potencial por utilizar esta descrito por la teoria de transiciones
multipolares del nicleo (Wong, 2008). Seguidamente se describen las propiedades de los

procesos de desintegracion radiactiva més comunes mencionados al inicio de la seccion.

1.2.2 Desintegracion alfa

La desintegraciéon «, o fision espontanea, es el proceso donde un ntucleo inestable

(madre) se separa en dos particulas:
1. Un ntcleo ligero (particula o) y
2. Un ntcleo atémico pesado (hija).

La emision de particulas a esta asociada a radionucleidos con un ntimero de nucleones
A > 140. A estos se les considera potenciales emisores o (Basdevant et al., 2005).

El proceso de desintegracion o toma las siguientes consideraciones: cuando el niicleo
madre se divide en una hija y una particula «, es necesario considerar la dinamica de
las particulas formadas tomando en cuenta las leyes de conservacion de la energia y la
cantidad de movimiento del sistema. Especificamente, si el nicleo madre se encuentra

en reposo justo antes de la desintegracion se tiene la siguiente ecuacion de energia:

Myc® = Myc® +moc® + Ty + T, (1.21)

Donde My;, My y m, son las masas en reposo del radionucleido madre, nucleido hija y
la particula « liberada, respectivamente. La energia cinética del nucleido hija y particula
a esta descrita por Ty v T,. La energia cinética liberada en el proceso se relaciona con
valor () de la reaccion. @) es la diferencia de energia entre las masas en reposo de los

nicleos madre e hija y la particula «, es decir,

(M(A,Z) = M(A—4,Z —2) + M(4,2))c* =Q = Ty + T, (1.22)

Tomando en cuenta el principio de conservacion de la cantidad de movimiento lineal y la
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descripcion de la energia cinética de los niicleos, se cumplen las siguientes condiciones:

1
Ty = 5 HU%IY
(1.23)
T, = 1 2
N = 2mava.
Ademas:
ﬁH = ﬁoz
. Mea (1.24)
— Vg = —Vg,.

Como la masa de My > m,, la ecuacion 1.24 cumple la siguiente condiciéon v, > vy.
En consecuencia, las ecuaciones de la energia cinética de la particula alfa y el nicleo

hija son las siguientes:

1 My
L e - ()
M
" (1.25)
M,

Esto conlleva a que el proceso de desintegracion alfa debe ser exotérmico, y que la

mayor cantidad de energia liberada sea transferida a la particula o (Basdevant et al.,
2005).

1.2.2.1 Potencial de barrera de Coulomb, Teoria de Gamov y Ley de Geiger-
Nuttal

La Teoria de Gamov® para el proceso de desintegracion alfa es descrita por el efecto
tunel de la mecanica cuantica. El efecto ttinel es una situacion en la cual una particula,
descrita por una funcién de onda, pasa a través de una region clasicamente no permitida,
es decir, pasa a través del potencial de barrera, aunque este tenga una energia mayor
a la energia cinética de la particula. Asi, la particula « se transmite a través de un
potencial de barrera compuesto por la repulsion de Coulomb y el potencial de atracciéon
nuclear. El potencial, mostrado en la figura 1.3 es una aproximaciéon matematica y tiene

la siguiente forma:
oz r<R
Vr) =19 k2(Z—2)e? (1.26)

r> R.
”

6Georgiu Antonévich GAmov también llamado George Gamow.
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Figura 1.3: Potencial de barrera del ntcleo utilizado en la teoria de desintegracion o
de Gamov. Fuente: Krane y Halliday (1988, p. 251).

Donde la Vj es una aproximacion al potencial de ligadura del nucleo, k. es la constante
de Coulomb. La teoria de Gamov plantea que el potencial de interaccion de atraccion-
repulsion de la ecuacion 1.26, solamente tiene un sentido fisico mientras la particula «
pasa por la zona “no permitida” (Takigawa y Washiyama, 2017).

A partir del método de WKBJ (Wentzel-Kramers-Brillouin-Jeffreys), se calcula el

valor del coeficiente de transmision para la particula o:

T = exp{% /}: <2u ) N C ) ') dr} — 72, (1.27)

T T
r1 es el punto donde el potencial de barrera y la energia de la particula son iguales,

1 es la masa reducida del sistema y G es el coeficiente de Gamov, y tiene la siguiente

solucidn:
kA(Z — 2)e?

h
Donde z = R/ri vy v = (2m/E.)"?, Ea = k.2(Z — 2)/r1 es la energia cinética de la

particula alfa a la hora de ser expulsada del nucleo. Para mas detalles, el célculo se

G = <arc cos(z'/?) — z1/2(1 — m)1/2>. (1.28)

encuentra en Nuclei and particles: an introduction to nuclear and subnuclear physics
(Segre, 1977).

Utilizando la aproximacion, R < ry, se obtiene la siguiente relaciéon para el factor
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de Gamov:

Z
G:Kl\/—E_a—Km/(Z— )R. (1.29)

Donde las constantes:

™ 2m

2
K, = (6 > — 1,980 MeV/2 y

h 4rreg
(1.30)

4 2 1/2
K, = Wm(e — 1,485 fm~1/2,
h 47eg

La Teoria de Gamov es el fundamento de la ley o regla de Geiger-Nuttall. La Ley
de Geiger-Nuttal consiste en una relacion entre la constante de desintegracion A de un
nicleo emisor de particulas alfa y la energia cinética de la particula alfa emitida (Wong,

2008). Esta es una relacion empirica con la forma:

B
logh=A+ ———. (1.31)

VEq
La regla de Geiger-Nuttall establece que, cuanto mayor es la vida media de un radio-
nucleido, es menor la energia de emision de la particula alfa. La vida media del nicleo
se calcula a partir del coeficiente de transmision de la ecuacion de la particula alfa,
utilizando la relacion A o< exp{—2G}. Relacionando la constante de desintegracion con
la probabilidad de transmision de la particula alfa por efecto tunel (Heyde, 2004). La

ley de Geiger-Nuttall en términos de la teoria de Gamov tiene la siguiente forma:

B
2K, 71
log\ = —ITOge—i-QKZ\/(Z—Z)Rloge—i—log/@. (1.32)
* A

Donde k es una constante asociada al proceso de desintegracion alfa, esta se relaciona
con la frecuencia del proceso de desintegracion alfa (Krane y Halliday, 1988; Wong,
2008).

1.2.2.2 Transiciones de estado en los procesos de desintegracion alfa

El calculo anterior de la Teorfa de Gamov no incluye el efecto de la cantidad de
movimiento angular en el potencial de barrera. Este pardmetro esta presente siempre,

debido a la interaccion del momentum angular entre el nucleido madre, hija y particula
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a. El proceso de desintegracion a debe conservar la paridad, la cantidad de movimiento
angular total y las proyecciones a lo largo del eje de propagacion de la particula alfa y
el niicleo hija (Mang, 1964). Debido a la estructura de la particula «, el espin es cero’,
lo que implica que el momentum angular de la particula es puramente orbital L, el
cual debe tener un valor de |I; — I;| < L < Iy + I;, los cuales comprenden el valor del
momentum angular del nucleido madre (I;) e hija (I;) (Krane y Halliday, 1988; Mang,
1964).

En el caso de la conservacion de la paridad, Gnicamente permite transiciones pares,
si la paridad de los estados inicial y final son iguales e impares, si la paridad de los
nucleidos madre e hija son iguales. Por supuesto, si alguno de los ntcleos, ya sea madre o
hija, poseen espin cero o paridad cero, las transiciones a otros estados no son permitidas
(Mang, 1964).

El efecto de la cantidad de movimiento angular en el sistema se ve reflejado con
un aumento del potencial de repulsién, que en mecanica clésica recibe el nombre de
potencial centrifugo, se puede observar como un corrimiento hacia el “aumento” en el
potencial de barrera de Coulomb. En este caso el potencial observado esta descrito

como:
oz r<R

Vi(r) =19 k2(Z—2)e G DL (1.33)

r 2ur?
Donde [ representa el autovalor del momentum angular orbital de la particula a.

Las transiciones de estado a ntimeros de momentum angular superior son menos
probables, esto se debe al aumento de la energia del potencial de barrera (Krane y
Halliday, 1988). En todas las transiciones en las cuales el momentum angular de la
hija y la madre son distintos, el ntcleo hija se deforma de su configuracion basal,
esto ocasiona la emision de un fotéon v asociado las bandas de rotaciéon del nicleo de
transicion (Krane y Halliday, 1988; Mang, 1964).

1.2.3 Desintegracion beta

El proceso de emision beta es un proceso de desintegracion donde el ntcleo atéomico
libera un electrén o un positron. A diferencia del proceso de emision alfa, el nicleo

madre y el nicleo hija tienen el mismo nimero mésico después de la desintegracion

"Un niicleo de helio-4 estid compuesto por 2 protones y 2 neutrones que estian en un mismo nivel
energético, esto significa que cada uno de ellos tiene un espin de s = £h/2, al sumar los espines de
los nucleones, el espin total es nulo. Debido a esto, se considera a las particulas alfa como bosones
(Cottingham, Greenwood, y Greenwood, 2001).
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(AA = 0). Aun asi, en el proceso cambian el nimero de protones y neutrones en el
ntucleo. El proceso de desintegracion beta esta asociado a la interaccion nuclear débil.
Por su parte, la interaccion nuclear débil es mediada por los bosones W, los cuales
tienen una masa asociada (Wong, 2008).

En la fenomenologia del proceso de desintegracion beta, emite una particula sin
carga, ademés, con una masa muy pequena, esta particula se conoce como neutrino
(). Su antiparticula es el antineutrino (7). Los neutrinos solo interaccionan mediante
fuerza débil y atraccion gravitacional, por esa razéon son particulas sumamente dificiles
de observar (Segre, 1977). Ademaés, por caracteristicas de la teoria débil los neutrinos del
proceso de desintegracién beta muestran una violaciéon en la ley de conservacion de la
paridad. En consecuencia, los neutrinos solo muestran helicidad uno negativo, mientras
los antineutrinos muestran helicidad uno (Segré, 1977). El neutrino también tiene que
contemplarse dentro de la ley de conservacion del momentum angular y conservacion de
la energia del sistema (Segre, 1977). Estas dos leyes de conservacion se observan dentro
del proceso de desintegracion beta del tritio.

La dinamica del proceso de desintegracion beta, se describe a partir del valor @

emitido, definido matematicamente de la siguiente manera:
Q=T;—-T,. (1.34)

Donde T y T; son las energfas cinéticas de los estados antes y después de la desintegra-
cion. El valor de ) debe ser mayor a cero para que el proceso de desintegracion beta
ocurra (Wong, 2008).

El proceso de desintegracion beta. La energia cinética maxima de la particula beta
es el valor de @), del mismo modo la energia maxima del neutrino o antineutrino es Q).
En el caso del niicleo hija, la energia cinética es aproximadamente nula, esto se debe
a que la masa del ntcleo es mucho mayor que las otras particulas emitidas. Por otro
lado, se considera que el niicleo madre esté en reposo, por tanto, se excluye la energia

cinética inicial de la ecuacion. La ecuacion 1.34 se simplifica en la siguiente ecuacion:
Q=T+ Tv. (1.35)

Donde T4 es la energia cinética de la particula beta y 7, es la energia cinética del
neutrino asociado al proceso. Existen tres tipos de procesos de desintegracion beta.

Estos se clasifican segtn la emisiéon de cada proceso. Los tipos son:
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1. Emisiéon beta negativa: un ntcleo inestable que tiene un exceso de neutrones,
pasa a un estado de menor energia emitiendo electron. El neutrén se convierte en
un proton, ademas, el proceso requiere que se libere un antineutrino electroénico,
para que se conserve la energia del sistema (Ashok y Thomas, 2003). El valor @

de la desintegracion beta negativa es,
Qp- = M(A, Z)* — M(A, Z +1)c® — mec® — mpc® = T + T (1.36)

Donde M (A, Z), M(A, Z + 1), m. y m; son las masas en reposo del nicleo madre,
el nicleo hija, el electréon y el antineutrino electrénico, respectivamente. 7T,- es la
energia cinética del electron y T} es la energia cinética del antineutrino (Ashok y
Thomas, 2003). Un ejemplo de desintegracion beta negativa es el ZNe (23Ne —
*Na + e~ 4+ 7) (Krane y Halliday, 1988).

2. Emisién beta positiva: un niicleo inestable que emite una particula beta positi-
va (positron o antielectron) tiene un exceso de protones. Ademaés, el nicleo emite
un neutrino electrénico. El valor () del proceso se describe mateméticamente co-

mo,
Qpr = M(A, Z)* = M(A, Z —1)c® = 2me+® —m,* =T+ —T,.  (1.37)

Donde M(A,Z), M(A,Z — 1), m¢ y m, son las masas del nicleo madre, el nu-
cleo hija, el positron y el neutrino electronico, respectivamente. 7.+ es la energia
cinética del electron y 7T, es la energia cinética del neutrino El término 2me.+c?
incluye la energia necesaria para crear un antielectron (Wong, 2008). Un ejem-
plo de desintegracion beta positiva es el *’Al (*?Al — *Mg + et + v) (Krane y

Halliday, 1988).

3. Captura electrdnica: el proceso de captura electronica tiene la misma condiciéon
de exceso de protones que la desintegracion beta positiva. El proceso de captura
de electrones sucede si la energia de la desintegracion no es la suficiente para
formar un antielectréon, en lugar de eso, la energia del sistema si es suficiente,
para extraer un electréon ligado a una capa externa. El valor () de la captura

electronica se define como,

Q=MAZ)*-MAZ-1)-m,?—B.=1T,. (1.38)
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En este caso, B, es la energia de ionizacion del electron. M (A, Z), M(A, Z — 1),
me y m, son las masas del nicleo madre, hija, el electron capturado y el neutrino
electronico emitido, respectivamente. La captura electronica al emitir inicamente
un neutrino con energia cinética 7T, es muy dificil de detectar, la forma en la que
se mide el proceso de emision es por la emision en rayos X, los electrones de capas
superiores al pasar a un nivel energético més bajo (Wong, 2008). Un ejemplo de

captura electronica es el '°O (*?0 + e~ — "N 4 v) (Krane y Halliday, 1988).

El espectro de emision beta positivo y negativo es un espectro continuo, debido a que la
energia de la reaccion se transfiere a la particula beta y al neutrino asociado. Esto hace
que el espectro de emisién sea un valor continuo distribuido entre la energia méaxima
de la particula beta, hasta la energia minima, o cuando toda la energia cinética esta
asociada al neutrino (Segre, 1977; Walecka, 2004).

1.2.4 Emisién gamma

La emision gamma es un proceso de emision radiactiva en la cual un ntucleo excitado
emite un fotéon para alcanzar un nivel energético inferior (Basdevant et al., 2005). En
contraste con los otros procesos de desintegraciéon nuclear no hay una diferencia en el
ntmero de nucleones como sucede en la desintegracion alfa, o en la distribucion de los
nucleones, como sucede en la desintegracion beta positiva y negativa. Por otro lado, los
estados excitados del nicleo son parte de la teoria de capas (Shell model). Esta explica

la idea de transiciones de energia del niacleo (Martin, 2008).
X*— X +7. (1.39)

La emision gamma sucede después de un proceso de desintegracion alfa o beta
(Kamal, 2014). Los rayos gamma se encuentran en un rango de energia de 0,1 MeV a
10 MeV (Krane y Halliday, 1988).

En la ley de conservacion de la energia del sistema en la emision gamma, se con-
sideran las transiciones de estado del nucleo y la energia cuantizada del foton (Segre,
1977):

E; = Ef + hw + Tk. (1.40)

Los términos E; y Ef son los niveles energéticos antes y después de la transicion,
hw es la energia del foton gamma emitido y Tk es la energia cinética de retroceso del

nicleo desexcitado (Krane y Halliday, 1988).
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La ley de conservacion de la cantidad de movimiento lineal se describe como:
0 =p, + Pr. (1.41)

Donde solo se toman en cuenta los términos de momentum de retroceso y del foton
emitido (momentum del campo). El término del momentum del campo es p., = Ak.

A partir de la ecuacion 1.41, la energia cinética de retroceso es:

0\ 2
Cm (K)o
2M 2M IMe2”

Tr (1.42)

Sustituyendo la ecuaciéon 1.42 en la ecuacion 1.39, se obtiene la diferencia de energia

liberada en el proceso de emisiéon gamma:

(Fw)”
AE=F;,— Ey = hw . 1.43
/ T one (1.43)
En algunos casos, la energia radiada emitida del fotén es tinicamente la energia de

transicion entre estados nucleares (Krane y Halliday, 1988; Ferrer Soria, 2006).

1.3 Cadena de desintegraciéon y ecuaciones de Bateman

Una cadena de desintegracion radioactiva es un conjunto de multiples procesos de
desintegraciones que se dan partiendo de un nticleo inestable inicial hasta el nucleo
estable final (Cetnar, 2006). Las cadenas radiactivas pueden tener un origen natural
como las series del torio, neptunio, uranio y radio. Ademas, existen cadenas de de-
sintegracion formadas por un proceso de transmutacion de elementos como es el caso
del *'Pu, origen de la cadena del neptunio. Este elemento no esta presente de forma
natural debido a su semivida 14,329 + 0,029 anos, en contraste con el 237Np con una
semivida de (2,114 + 0,007) x 10° afios (Ashok y Thomas, 2003). Otro ejemplo de ca-
denas de desintegracion artificial proviene de la fision del ***U, donde el *"Xe es uno
de los productos. La cadena de desintegracion del 137X e contiene entre sus productos el
BT (Beer, McCracken, y Steiger, 2012; Jaworowski, 1982).

1.3.1 Cadenas naturales de desintegraciéon

Una cadena de desintegracion natural es una serie de procesos de desintegracion

nuclear, ya sean procesos de emisién de particulas a o . De esta forma un nicleo
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inestable, presente en el medio ambiente, alcanza a convertirse en un nucleido estable
(Ferrer Soria, 2006; Ashok y Thomas, 2003).

Las series de desintegracion natural se clasifican en 4 tipos. Las cadenas de desinte-
gracion se nombran en funcién del niimero masico del ntucleo inicial o el radionucleido
con mayor semivida y ntmero mésico (Ashok y Thomas, 2003). Las series de desinte-
gracion reciben la siguiente separacion, en la cual se observa que el nimero masico de

cada radionucleido mantiene el patrén mencionado:

1. Serie del torio ***Th o serie 4n, el **Th tiene una semivida de 1,41 x 10
aflos para desintegrarse completamente la cadena se obtiene ***Pb como nucleido

estable. Revisar tabla D.1 para detalles de desintegracion.

2. Serie del neptunio **’Np o serie 4n + 1, el *'Np tiene una semivida de 2,14 x 10°
afos. El nucleido final de la cadena es el **T1. Esta cadena realmente inicia en
el *"'Pu, pero este nucleido tiene una semivida de (14,329 + 0,029) a (IAEA -

Nuclear Data Service, 2019). Revisar tabla D.2 para detalles de desintegracion.

3. Serie de uranio-radio ***U o serie 4n + 2, el ***U tiene una semivida de 4,47 x 10°
afos, su nucleido estable es el **°Pb. Revisar tabla D.3 para detalles de desinte-

gracion.

4. Serie del actinio (***U) o serie 4n + 3, el **°U tiene una semivida de 7,04 x 10
afios, el nucleido estable es el *"Pb. Revisar tabla D.4 para detalles de desinte-

gracion.

En general, las cadenas de desintegracion naturales muestran la caracteristica de
una emisiéon « por la inestabilidad del niicleo debido a la repulsion de Coulomb. De
manera sucesiva el niicleo hija del proceso anterior, al tener un ntimero de neutrones
mayor al nimero de protones se desintegra en un proceso de emision §~. La desintegra-
cion gamma esta presente en todos los casos que exista la posibilidad de desintegrarse
a un estado excitado, que suceda depende de la probabilidad de transiciéon en las de-
sintegraciones beta y gamma (Ashok y Thomas, 2003). El proceso de desintegracion de
los radionucleidos de la cadena concluye en el momento en que se alcanza la banda de
estabilidad de N-Z (Valkovic, 2000).

1.3.2 Ecuaciones de Bateman

Las ecuaciones de Bateman son un conjunto de ecuaciones diferenciales que describe

el comportamiento de formacion y desintegracion de los radionucleidos que componen
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95 Americio (Am)

94 Plutonio (Pu) Desintegracion alfa

93 Neptunio (Np) 93 Neptunio (Np)
Desintegracion beta

92 Uranio (U) 92 Uranio (U)

91 Proctatinio (Pa) 91 Proctatinio (Pa)

\:\:

Isétopo estable
90 Torio (Th) Serie del torio

89 Actinio (Ac) Serie del radio

88 Radio (Ra) 88 Radio (Ra) Serie del uranio

A

87 Francio (Fr)

87 Francio (Fr) Serie del neptunio

86 Radén (Rn) 86 Radon (Ru)

85 Astato (A1) \ 85 Astato (Af)

84 Polonio (Po) \§\

33 Bismuto (Bi) 33 Bismuto (Bi) \

32 Plowo (Ph) 82 Plomo (Pb) 0 : o

81 Talio (T1) 81 Talio (TI) 0

Elementos
241 240 239 238 237 236 235 234 233 232 231 230 229 228 227 226 225 224 223 221 221 220 219 218 217 216 215 214 213 212 211 210 209 208 207 206 205
Masa atomica

Figura 1.4: Series de desintegracion natural, representado inicamente las desintegracio-
nes a'y (3 que siguen las diferentes series. Las series corresponden a las lineas azul (serie
del torio 4n), parpura (serie del neptunio 4n+1), rojo (serie del uranio 4n+2) y verde (se-
rie del actinio 4n+3). Fuente: Nave, 2000, (http://hyperphysics.phy-astr.gsu.edu/
hbasees/Nuclear/radser.html).

una cadena de desintegracion (Ferrer Soria, 2006). El proceso es descrito por Rutherford,
pero las soluciones al sistema de ecuaciones fueron dadas por el matematico Harry
Bateman en 1910 (Cetnar, 2006; Bateman, 1910). El sistema de ecuaciones diferenciales

ordinarias de primer orden tiene la siguiente forma (Cetnar, 2006):

% = —\ Ny, —  Madre
% = —XaNy+ M\ DV, — Primera hija
(1.44)
% = XA 1Np1+ A2N, 2, — (n-1)-sima hija
dé\;" = M_1N, 1. — Nucleo estable, final

El significado de esta cadena es que, mientras se forma un estado inestable debido a
una transicion, el estado también va a desintegrarse. El ritmo en que un grupo de nu-
cleidos se forma y desintegra, se debe enteramente a la relaciéon entre las probabilidades
de transicion () (Ferrer Soria, 2006).


http://hyperphysics.phy-astr.gsu.edu/hbasees/Nuclear/radser.html
http://hyperphysics.phy-astr.gsu.edu/hbasees/Nuclear/radser.html
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Las ecuaciones de Bateman pueden resolverse utilizando el método de transformada
de Laplace sobre el sistema de ecuaciones diferenciales, se obtiene el siguiente sistema

de ecuaciones:

8./\[1(8) — Nl(O) = —/\1/\/1(8),
SNQ(S) — NQ(O) = )\1/\/1(8) — )\2./\/2(8),
: (1.45)
SNn_l(S) - Nn_l(O) = )\n_g n_Q(S) — )\n—l n—l(S)a

SNu_1(s) = No(0) = N aN,_1(s).

Despejando N;(s) de cada ecuacion diferencial se puede obtener que:

Ni(0) | AiaNica(s)

Nils) = s+ s+ A (1.46)

De esto se obtienen tres ecuaciones especificas de las ecuaciones de Bateman tras-

formadas:

Ni(s) = EZNj(O),I[s+Ak’ (1.47)

De lo anterior, se debe senalar que en )\, la probabilidad de desintegraciéon del
radionucleido es 0, por ende se da a entender que no va a existir ninguna transiciéon de
estado después de llegar a su configuracion estable (Ferrer Soria, 2006; Wong, 2008).

Una vez resueltas las ecuaciones de Bateman transformadas se obtiene que la solu-
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cién a las ecuaciones tendra la siguiente forma:
Ni(t) = Ny(0)e ™Mt
i Mgt

Ni(t) = ZNJ‘(O)IZIA’CZ i - ’
=1 k=j  k=j H A — ) (1.48)

k#m=j
' n—1 n—1 n—l A
v = oS (oS ] 20
j=1 k=3 k#p=j P

Un caso especifico del sistema de ecuaciones 1.48 se obtiene cuando en la muestra
solo hay presencia del ntcleo madre como condicién inicial (Ferrer Soria, 2006; Cetnar,

2006). En este caso, el sistema de ecuaciones se reduce al siguiente:

Nit) = Ni(0)e™™,

=t k= (A — ) (1.49)

Segiin la relacion entre /\A—l se obtienen las siguientes condiciones de equilibrio:
i

» Equilibrio secular (\;_; < );): se dice que dos radionucleidos (madre e hija®)
estan en equilibrio secular si el radionucleido madre se desintegra a un ritmo

menor que la hija. Esto hace que g\a a(j;cfividad de la hija sea aproximadamente
i—14Vi—1
A V;

de tiempo pequeno (con relacion al inverso de la probabilidad de transicion de la

igual a la actividad de la madre ~ 1, lo que sucede en un periodo

madre ¢z < 1/\;_1) y esta relacion se mantiene por un periodo indefinido (Segre,
1977).

8Fl término madre se emplea para referirse al estado inicial de la transicion, mientras que el término
hija se emplea con el estado final de la transicién, también suelen llamarse abuela y nieta.
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3r /
//
~
///
. 2L P — Equilibrio Secular (A 3 Agadie)
=|< - — Equilibrio Transiente (A = Ao
- — Desequilibrio (Ayja < Awadee)

Figura 1.5: [lustracion sobre los tipos de equilibrios en el proceso de desintegracion para
dos elementos inestables de una cadena de desintegracion, las razones que se muestran
entre \; y \;_1, son 10:1 para equilibrio secular, 2:1 para equilibrio transiente y 1:2 para
no equilibrio. Estos valores tienen la finalidad de mostrar el comportamiento esperado
a modo general, evitando casos especificos.

» Equilibrio transiente (\;_; < );): Se le llama equilibrio debido a que la acti-
vidad de la madre y la hija va a mantenerse igual, pero con una diferencia de

tiempo mayor (Ferrer Soria, 2006).

» Desequilibrio (A\;_; > );): en el caso en que la desintegracion de la hija sea
menor que la desintegracion de la madre, se dice que esta en desequilibrio, porque

las actividades de los radionucleidos nunca se vuelven iguales (Ferrer Soria, 2006).

Existe el caso en que un radionucleido madre tenga més de un proceso de desin-
tegracion posible, es decir, que tenga la probabilidad de transicion a dos estados hijas
permitidos (ya sea por un proceso de desintegracion o o ). En este caso se dice que la
cadena de desintegracion no es lineal, debido a las ramificaciones presentes descritas por
la ecuacion 1.10; en ese caso, las ecuaciones de Bateman se pueden escribir utilizando

la siguiente condicion:

dNV-

d—tl = —AN(t) = —(Mia + Aig)Ni(2),
d N3,

d; = AlaNl(t> — )\QQN2a<t) y (150)
ANy

dt - )\1/3N1(f) - AgﬁNgg(t)
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Figura 1.6: Cadena de desintegracion del ***U, se muestran los pasos de desintegracion
con mayor probabilidad de la serie. La escala de tiempo se define con la siguiente
simbologia, (a = ano, h = hora, min = minuto y s = segundo). Fuente: Jespersen et al.
(2011, p. 972).

Este proceso describe la condicién en la que un radionucleido tiene la probabilidad de
desintegrarse por medio de una desintegracion alfa, o beta. Esta ecuacion de Bateman
es la base para las cadenas de desintegracion no lineales que se encuentran presentes en

todas las series naturales.

1.4 Serie del uranio y origen del **°Pb

La serie del uranio o uranio-radio, corresponde a los 14 pasos de desintegraciéon que
sigue el ?*U hasta convertirse en ***Ph. Esta serie es de importancia en el proceso de
datacion de sedimentos, ya que uno de los pasos de la serie es la fuente del ?26Ra, radio-
nucleido presente en todos los tipos de roca (Masarik, 2009). A partir de la informacion
que se encuentra en la tabla D.3 de los apéndices.

Al determinar la actividad de los diferentes radionucleidos presentes en una muestra,
se puede obtener la fecha de formacion. Al proceso de determinacion de la edad de la
muestra se le conoce como radicronologia y el objetivo de esta técnica es encontrar la
edad, para asi conseguir informaciéon temporal til. Para la descripcion de este proyecto,
se tiene especial interés en la cadena de desintegracion del uranio-radio. Debido a que
esta cadena de desintegracion contiene el radionucleido del *'°Pb. Este isotopo del plomo
es inestable, se genera a partir de la desintegracion « del 2Py 0 en menor incidencia por
el #°T1. La semivida de este radioisétopo del plomo es de 22,23 afios, convirtiéndose en
2MBj por una desintegracion 3. También este proceso esta acompaiiado de una emision
con una energia de 46,54 keV (Sanchez-Cabeza, Diaz-Asencio, y Ruiz-Fernandez, 2012).

Debido a que la serie del uranio tiene entre sus productos **?Rn, este es un gas que
se libera a la atmosfera por difusion a través del suelo, o por emanaciones volcanicas.

También el gas puede quedar atrapado en el suelo, hasta desintegrarse en *°Pb. La
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situacion anterior produce que el *'’Pb aparezca en los suelos sedimentarios de dos
formas. Primero, el !°Pb se almacena en el suelo por el proceso de erosion, a este plomo
se le conoce como plomo soportado o en equilibrio. La segunda situacion sucede cuando
el **Rn se desintegra hasta convertirse en °Pb. En este caso el plomo es un aerosol
atmosférico y con el paso del tiempo se va a depositar en los suelos sedimentarios. Al
aerosol de plomo también se le llama plomo en exceso. Debido a la semivida del '°Pb
de 22,23 anos, ademas de sus procesos de deposicion en sedimentos, este radionucleido
es ampliamente utilizado para datacién en tiempos recientes, 100 a 150 anos, por eso
su utilidad para estudios medioambientales de impacto humano (Robbins y Edgington,
1975).

1.5 Radionucleidos de origen antropogénicos: “*"Cs

Un radionucleido antropogénico es todo aquel nucleido inestable formado o agrega-
do por un proceso asociado a una actividad humana. Estos elementos aparecen en el
ambiente por medio de aceleradores de particulas, fision o fusiéon nuclear, entre otros.”
Dichos elementos se adicionan al suelo de forma muy variada, desde emisiones producto
de la actividad nucleoeléctrica, accidentes nucleares, pruebas de armas nucleares en la
atmosfera e incluso la quema de combustibles fosiles (Jaworowski, 1982).

El *"Cs es un producto de la fisién nuclear del **°U, este se encuentra en el me-
dio ambiente debido a pruebas nucleares,; accidentes de reactores nucleares (Sykora y
Froehlich, 2009). El 7Cs tiene una semivida 30,17 afios y al desintegrarse mediante
un proceso de desintegracion 8 se transforma en *’Ba, pero lo mas probable es que
se desintegre en un estado excitado de este is6topo y emita un fotéon v de 661,7 keV,
alcanzando su estado fundamental. Informacion revisada de la tabla de radionucleidos
(IAEA - Nuclear Data Service, 2019).

Como este elemento es sintético, y se deposita en el suelo por causa de un evento
especifico, el "*"Cs es un excelente indicador de tiempo para modelos de datacion, porque
permite verificar concordancia de tiempo con cualquier modelo de dataciéon. Aunque
siempre va a existir una cantidad de cesio en la columna de sedimentos, la cual se debe
a solubilidad del cesio, en este caso, se determina por concentracién méxima por capa

(Sanchez-Cabeza y Ruiz-Fernandez, 2012; Laissaoui et al., 2008).

9Es importante recalcar que inclusive elementos de las series naturales de desintegracién pueden
aparecer en el ambiente a partir de las actividades humanas.
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1.6 Interaccidon de fotones con la materia

La interacciéon de los fotones con la materia por su naturaleza tiene dos panoramas
de accién, ya sea como ondas electromagnéticas o como particulas con carga y con
masa en reposo iguales a cero (Ahmed, 2007). El paso de fotones a través de la materia
se mide como un flujo luminoso entrante y saliente a través de un material. Esto se

relaciona como:

dI(x)
dx

Donde p; es el coeficiente de atenuacion caracteristico de cada material. Este valor

= —pI(z). (1.51)

determina la “rapidez” de disminuciéon de un haz de fotones al pasar a través de un ma-
terial translucido. Esto depende de las caracteristicas del material. Otra representacion

del coeficiente de atenuacion es el coeficiente de atenuacién de masa, descrita como:

_
P
[m €s un poco mas facil de caracterizar y tabular. Los parametros p; y p,, tienen

. (1.52)

diferentes unidades, m~! y m? - kg~! respectivamente.!’
Por otro lado, el camino medio libre para la radiacion incidente (Tsoulfanidis y

Landberger, 2015) se define de la siguiente forma:

o0 —
Jo~ Toze#mP* dx

oo
fo Tpe=mrz dg

Am = (pmp) " (1.53)

El término A,, es la distancia recorrida por un haz de fotones cuando ha perdido un
63 % de su intensidad inicial. Expresado en términos del coeficiente de atenuacion de
masa, A, es el camino medio especifico, y existe la relacion A\, = pA.,.

El coeficiente de atenuacion se interpreta también como la probabilidad de interac-
cion del haz de fotones con los atomos del material. Este se expresa en funcion de la

seccion eficaz total o, de cada atomo.

N
= No, = (pﬁ) o1, (1.54)

Donde N es el nimero de atomos por unidad de volumen del material.
Para el caso de un medio compuesto por distintos materiales y coeficientes de ate-

nuacion diferentes, el coeficiente de atenuaciéon total se define como:

10 1

en unidades SI, pero es conveniente expresarlo en unidades cgs, cm y cm? - g~!, respectivamente.
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Figura 1.7: Comportamiento de la intensidad de los fotones al pasar a través de un
medio compuesto por capas de diferentes materiales con grosores distintos. En la imagen
se observa coémo la intensidad luminosa disminuye al pasar a través de las placas, esta
disminuciéon depende del coeficiente de atenuacion. Fuente: Ahmed (2007, p. 104).

= Zwimt. (1.55)

(i es el coeficiente de atenuacion de cada material.
Si el medio esta compuesto por distintas capas de material, la intensidad transmitida

por el material cumple la siguiente ecuacion:

N
Iy =T [ e (1.56)
=1

Donde d; es el grosor de cada capa por cada material.

La seccioén eficaz de la dispersion de los fotones con un material se debe a diferentes
fenémenos fisicos relacionados al procesos descritos por la naturaleza cuéantica de la
interaccion de los fotones con los electrones presentes en el material. La seccion eficaz

de la interaccion de los fotones con la materia se describe como:
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——— Seccidn eficaz total

————— Seccidn eficaz efecto fotoeléctrico
Seccidn eficaz efecto Compton

1L el B Seccidn eficaz creacion de pares

Seccidn eficaz o (barn/atomo)

Energia del fotdn (MeV)

Figura 1.8: Seccion eficaz de absorcion en funcién de la energia del fotén en plomo.
Fuente: elaborado utilizando la base de datos XCOM: Photon Cross Section Database
(Berger et al., 2010), del Instituto Nacional de Estandares y Tecnologia (NIST).

Ototal = Ofotoeléctrico + 0 Compton + Opares; (157)

Las diferentes secciones eficaces, se relacionan a diferentes procesos fisicos. Estos
son efecto fotoeléctrico, dispersion de Compton y proceso de formacion de pares. De-
pendiendo de la energia de los fotones incidentes en el material, los procesos van a
ser dominantes a diferentes regiones. La figura 1.8, muestra la superposicion de los 3
efectos, ademas de las regiones donde predomina cada uno (Leroy y Rancoita, 2011).

Los efectos son:

1. Fotones con energias entre 1 keV y 100 keV, el proceso predominante es el foto-

eléctrico.

2. Fotones con energias entre los 100 keV y 1 MeV, el efecto Compton es el que

contribuye mayoritariamente con el proceso de dispersion.

3. Fotones con energias superiores a 1 MeV van a generar pares particula - anti-

particula al incidir en el medio (Tavernier, 2010).

1.6.1 Efecto fotoeléctrico

El efecto fotoeléctrico es el fendmeno descrito por la absorciéon de un fotén por elec-

tron ligado al ntcleo, en alguna de sus capas electronicas. El efecto fotoeléctrico necesita
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que la energia del foton sea suficiente para ionizar un electron del nicleo (electron libre).

La energia cinética T' de un fotoelectron!! es:

T,=E,— E, (1.58)

Donde E, = hw es la energia del fotén, y Ej es la energia de ligadura del electrén al
atomo. Esa energia de ligadura depende de la capa a la que pertenece el electron. Estas

energias de ligadura se describen como:

Ey(K) =~ R,(Z —1)°,
E(L)~iR,(Z -5y (1.59)
Ey(M) ~ iR, (Z — 13)%.

1
9

Donde R, = 13,6 eV es la energia de Rydberg, esta energia depende del nimero de
carga del atomo. Los picos M, L, K estan relacionados con las diferentes capas del
nucleo (Leroy y Rancoita, 2011).

Con los estados iniciales y finales del fotoelectrén se obtiene la secciéon eficaz di-
ferencial del efecto para la capa K. Esta se calcula utilizando aproximaciéon de Born,
tomando el potencial descrito por las aproximaciones de la energia de ligadura de la
ecuacion 1.59, con los estados libre y el ligado a la capa K (Leroy y Rancoita, 2011;
Heitler, 1954),

dok s A (mc )7/2( sen? 0 cos? ¢ )
= 4\/_ 2 —_— ). 1.60
dQ2 hw (1 — fBsinf)’ (1.60)

Donde r, es el radio del electron clasico, a es la constante de estructura fina, g es la
razon entre las rapideces del electron libre y el foton, 6 es el dngulo entre el electron
libre y el foton incidente, y ¢ es el angulo entre el plano de dispersion.

La seccion eficaz total para el proceso fotoeléctrico se obtiene al integrar con respecto
al dangulo solido, y multiplicado por un factor de 2, se obtiene el siguiente valor para la

seccion eficaz por atomo (Leroy y Rancoita, 2011; Heitler, 1954),

75 7/2
OK.B = 4\/_0'Th <%> . (161)

Donde o7, = (8/3)7r? y este es el proceso de dispersion clasico de Thomson. Este

proceso describe la interaccion de una onda electromagnética y un electron.

HUn fotoelectron es un electréon libre.
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Figura 1.9: Seccion eficaz del efecto fotoeléctrico en plomo con respecto a la energia del
foton incidente en el material. Fuente: Kamal (2014, p. 92).

Un fenémeno asociado al efecto fotoeléctrico es el efecto Auger. Este sucede cuando
un electréon de una capa mas interna del ntcleo es liberado por alguna interacciéon
externa, dejando un espacio energético vacante, el cual es ocupado por un electréon de
una capa mas externa. En este proceso se ese eléctron emite un fotéon con una energia
igual a la diferencia energética entre el nivel liberado y el nivel de origen. El efecto
Auger, sucede cuando otro electréon del atomo es ionizado por el fotéon emitido. El

electron expulsado del d4tomo se conoce como electron Auger (Basdevant et al., 2005;
Ahmed, 2007).

1.6.2 Efecto Compton

El efecto Compton sucede cuando un fotén incide con un electrén “cuasi-libre” o un
electron de la capa més externa de algin atomo, donde la energia ligadura con el &tomo
es despreciable con respecto a la energia cinética del foton (Leroy y Rancoita, 2011).

A diferencia del efecto fotoeléctrico, en este proceso se emite un foton. Considerando
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el electron como estacionario, la energia cinética del electron dispersado se describe

COImo.

T,=E, —E,. (1.62)

Donde E,; es la energia del fotén incidente y £, es la energia del foton dispersado. Al
ser un proceso fisico para un electréon “libre”; se calcula la conservacion de la cantidad
de movimiento lineal del sistema foton-electron estacionario. Tomando el eje x como la
direcciéon de propagacion de la onda electromagnética. A partir de esas condiciones se

obtienen las siguientes ecuaciones:

Do = Pe COS @ + Py cOS O,

(1.63)
0 =pesen¢ — p,senb.

Dy = hko es el momentum de fotén incidente, y k es el ntmero de onda ese foton,

py = hk es el momentum del fotén dispersado, ¢ es el angulo entre la direccién del

electron dispersado y el foton incidente; mientras que € es el angulo entre las direcciones

del fotén incidente y dispersado. De ahi se obtiene que la relaciéon entre el niimero de

onda del foton incidente y el fotéon dispersado esta dada por la ecuacion:

1 1 h
+

k::k_o MeC

(1 — cosf), (1.64)

utilizando esta relacion la energia del foton dispersado en términos del foton incidente

esta dada por:

o -1
E,=FE, (1 + —2(1 — cos 0)) . (1.65)

MeC?
Ademés, la relacion entre angulos del electron y el foton esta dada por la siguiente

ecuacion:

tan (9) = < i — cot (g) (1.66)

Donde € = hwy/m.c?, también llamado energfa reducida, es la relacion entre la energfa
del fotén incidente y la energia en reposo del electron. Utilizando la ecuacion 1.62, se

obtiene que la energia del electréon dispersado esta definida como:

E 1 —cosf
T, = —2 . 1.67
m602<1—|—5(1—c089)) (1.67)
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A partir de esta solucién con respecto al angulo del fotén de dispersion, se tienen
los siguientes casos. El detalle de los célculos de las ecuaciones 1.64, 1.65, 1.66 y 1.68.
Estas se encuentran en los libros Quantum electrodynamics y Principles of radiation
interaction in matter and detection (Greiner, 2001; Leroy y Rancoita, 2011).

Caso 1. (6 = 0°)

La energia del electron dispersado es igual a la energia del foton incidente. Esto
implica que la energia del foton es maxima y, a partir de esto, la energia cinética del
electron dispersado es cero. Cuando se cumplen estas condiciones, se concluye que el
foton no interactud con el electron. En el caso en que la energia del fotén emitido es
mayor que la del foton incidente, se dice que fue que el electron le cedié energia cinética
al foton, a este proceso se le llama Efecto Compton reverso.

Caso 2. (# = 90°)

Con la condicion del angulo, la energia del foton dispersado dada por la ecuacion

1.65 es:

E -1
E,=E, ll + — } : (1.68)

M2
Utilizando esta condicion en la ecuacion 1.66, se observa que el angulo de dispersion

del electron libre es:

Mec?

tan g = —————.
¢ mec? + B,

(1.69)

La diferencia de longitud de onda entre el foton incidente y dispersado es la longitud
de onda del electrom.
Caso 3. (0 = 180°)
En este caso, la energia del foton es el valor minimo posible:
min __ 2E"/0 -
EX = E |1+ | (1.70)
Si la energia del foton es mucho menor a la energia de la masa en reposo del electron
E,, < m.c?, la energfa del foton dispersado es aproximadamente 255 keV. La energia

del electron dispersado va a estar definida como:

T, = E,, — 255 keV. (1.71)

Mediante este proceso se da la méxima energia transferida al electréon por medio de



33

efecto Compton, este corte abrupto observado en el espectro de energia se le conoce
como borde de Compton (Compton edge).

La seccion eficaz diferencial del proceso de Compton se describe con la formula de
Klein-Nishina, calculada dentro del marco teérico de la electrodinamica cuantica, esta

descrita en funcion del angulo del foton dispersado (Greiner y Reinhardt, 2008).

(1.72)

doc 12 1+ cos?*d 4 4e?sen (0/2)
aQ 2 \( (

aQ 1+¢(1 — cosh))? 1+cos?6)(14¢e(1 —cosh)) |

1.6.3 Formaciéon de par electrén - positréon

La formacion de pares sucede cuando la energia del fotéon incidente sobrepasa el
umbral definido por la energia en reposo del par particula-antiparticula. Esto sucede al
interactuar con los ntucleos presentes, o los electrones de la nube atémica. Las ecuaciones

fenomenologicas del sistema se representan de la siguiente forma:

= La interacciéon del foton con el nucleo. Este proceso genera una excitacion en los

niveles del nticleo.

= La interaccion fotén y un electron. A este caso en especial se le llama triplete

de par de produccion (Leroy y Rancoita, 2011; Heitler, 1954; Ahmed, 2007).

El sistema describe la energia cinética del par formado en funcion de la energia del

foton incidente y la energia en reposo de cada par electron - positron (Tsoulfanidis y
Landberger, 2015).
Tor +To- = By — me-C* + me+ 2. (1.73)

La energia necesaria para que un foton forme un par al interaccionar con un ntcleo es
la siguiente (Ahmed, 2007):

E; Jmite > 2m.c? {1 + } ~ 2mec’. (1.74)

Eso significa que al menos necesita la energia en reposo de los dos electrones formados.
Este valor corresponde a 1,022 MeV (Ahmed, 2007).

El caso de la seccion eficaz puede ser calculada a partir de la aproximacién de Born
y se obtiene para un nucleo atémico el siguiente resultado (Leroy y Rancoita, 2011;
Heitler, 1954):
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7 183 1
_ 272
Opar = 40./7"82 [5 In (m) - a:| . (175)

Cuando estas particulas se forman, interacttian con las particulas presentes en el me-
dio. En el caso de las antiparticulas, se aniquilan con los electrones del medio formando

un par de fotones. Estos también van a interaccionar con el medio.

1.7 Conceptos de espectroscopia

La espectroscopia mide la distribuciéon de la radiaciéon para diferentes niveles de
energia producidos por una fuente radiactiva o por reacciones nucleares (Tsoulfanidis y

Landberger, 2015). Los espectros se pueden separar en dos tipos:

= Espectro diferencial: representa la distribuciéon del nimero de particulas re-
lacionada a cada energia especifica. También se le conoce como espectro de

energia.

= Espectro integral: representa el ntmero total de particulas que poseen una
energia mayor o igual a una cierta energia. El espectro integral se representa

COImo:

N(E) = / (B dE. (1.76)

Donde N(F) es el valor del espectro integral y n(F) es el espectro de energias
(Knoll, 2010; Tsoulfanidis y Landberger, 2015).

1.7.1 Caracteristicas de la espectroscopia

Un espectro de energia obtenido de una fuente de radiacién cuando es registrada
por el sistema de deteccion muestra una distribucion gaussiana o de Poisson (Gilmore,
2008).

El analisis de espectros de energia depende, en gran parte, de la resolucion del
sistema de deteccion, en otras palabras, el reconocimiento del ancho de los picos de
energia que aparecen en cada espectro. Factores que afectan el ancho del pico de energia
se relacionan a fluctuaciones en las particulas, contribuciones de ruido del sistema de
deteccion, ademas del efecto de la recoleccion incompleta de la carga en el detector
(Tsoulfanidis y Landberger, 2015).

A partir de este evento se describe la resolucién de energia del espectro como:
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R(Ey) = E% (177)
Donde I' es el ancho del pico y Ej es la energia del centro del pico detectado.
La contribuciones de las fluctuaciones estadisticas de las particulas se determinan
a partir del factor de Fano F', definido a partir de la varianza entre el ntmero de
pares electron-hueco creados, entre la varianza predicha por la estadistica de Poisson
(Gilmore, 2008; Fano, 1947).
El ancho del pico producido por las fluctuaciones en una distribuciéon gaussiana se

describe a partir de la siguiente ecuacion (Tsoulfanidis y Landberger, 2015):

I'y=2y/2In(2)wFE. (1.78)

Donde w es la energia promedio para generar un par electron-hueco, F es la energia de-
positada en el detector. El factor de Fano es un pardmetro adimensional, definido entre
0 y 1, donde 0 representa que no hay fluctuaciones estadisticas en los pares producidos,
y 1 es que la estadistica de producciéon de pares corresponde a una distribucion de Pois-
son. (Tsoulfanidis y Landberger, 2015). El menor valor para factor de Fano reportado
en detectores semiconductores es de 0,06 (Pehl y Goulding, 1970).

El ancho producido por el ruido electronico se debe a la relacién entre el tamano del
pico de voltaje saliente, con respecto al ruido producido por la circuiteria del sistema
de deteccion. Esta relacion de senal-ruido se representa como:

v
Rs_y = —. (1.79)

n
Donde Rs_x es la razon entre la altura media del pico, V' es la altura media del pico
detectado y o, es la desviacion estandar de ruido.

El ruido electronico tiene un parametro de resolucion de energia de la forma (Tsoulfanidis
y Landberger, 2015),

o 2V2I2
- Ve,

El factor de carga incompleta en el ancho de banda se anade a los efectos elec-

(1.80)

tronicos. Este fendémeno bésicamente considera el niimero de pares electron-hueco que
queda “atrapado” en el detector. Por eso, estas cargas no se consideran en el tiempo
de recoleccidon del espectro. Por tanto, los tiempos de recoleccion del espectro estéan

determinados por el preamplificador. Estas cargas no captadas afectan el ancho de las
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bandas del lado de la cola de caida del pico (Gilmore, 2008).

El ancho total del espectro depende de la combinaciéon de los anchos de pico gene-
rados por el factor de Fano I'p, por el ruido electrénico y carga incompleta I, entre
otros factores (Knoll, 2010; Gilmore, 2008), asi el ancho de un espectro de energia va a

definirse como:

?=r%+T12 (1.81)

De la ecuacion 1.74, se deduce que el ancho del pico debido a fluctuaciones estadis-
ticas se incrementa con la energia. Por otro lado, el ancho debido al ruido electréonico

es independiente de la energia del sistema (Tsoulfanidis y Landberger, 2015).

1.7.2 Espectroscopia gamma

Debido a la forma de interacciéon de los fotones con la materia, la espectroscopia
gamma depende de la energia transferida al detector (Knoll, 2010). En todo espectro

gamma se observan las siguientes caracteristicas. Ver figura 1.10.

= Fotopico: el fotopico es la posicion en energia correspondiente a un fotén gamma
absorbido por un electron del detector debido a efecto fotoeléctrico. Los fotoelec-

trones contienen toda la energia del fotén absorbido en el proceso (Knoll, 2010).

= Espectro continuo de Compton: consiste en las cuentas obtenidas por la
contribucion de energia de los fotones debido al efecto Compton. El espectro es
continuo hasta el Compton edge'? (con una energia E = E. — 0,255 MeV), el
valor méximo de energia que se observa en el proceso de dispersion de Compton
(Ahmed, 2007).

= Picos de escape: si un fotén gamma tiene una energia superior a los 1,022 MeV,
al interactuar con el detector se generan pares electron-positron (ver seccion 2.2.3).
El par creado interactiia con otros electrones del detector. El positron se aniquila
al interactuar con algun electréon generando dos fotones nuevos. En este proceso,
el par de fotones generados, interactiia de nuevo con el detector, puede escapar
uno de ellos (a este pico en el espectro se le identifica como single escape peak, la
energia de este pico se encuentra £ = E, — 0,511 MeV), o ninguno de los fotones

creados es absorbido por el detector, el pico se encuentra en £ = F — 1,022 MeV
(Tsoulfanidis y Landberger, 2015; Ahmed, 2007).

2También puede llamarse borde de Compton en espaiiol.
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Figura 1.10: Ejemplo de espectro de energia para una fuente monoenegética (a) £,

menor a 1,022 MeV y (b) E, mayor a 1,022 MeV. Se observa la posiciéon aparente

de los picos comunes que aparecen en espectroscopia gamma. Fuente: Ahmed (2007,
pp- 93, 676).

» Pico de dispersion por el blindaje (backscattered peak): un sistema de de-
teccion gamma se encuentra dentro de un blindaje. Cuando los rayos gamma de
la fuente interaccionan con el blindaje se produce una dispersion de los fotones
incidentes en un angulo reflejado hacia el detector. A estos picos se les llama
backscattered y son fotones que no interaccionan directamente con el detector, son

considerados como una reaccion secundaria (Knoll, 2010; Ahmed, 2007).

= Pico de rayos X: el pico por rayos X corresponde al proceso de radiacion de

frenado de los electrones presentes en el blindaje del sistema (Ahmed, 2007; Knoll,
2010).

1.8 Analisis por espectroscopia gamma

El analisis de espectroscopia gamma es la medicion de los fotones provenientes de la
emision gamma. Esta seccion describe la electronica de los sistemas de detecciéon gamma.
Ademas, las calibraciones necesarias en el sistema para determinar la actividad y los

radionucleidos que muestran emisién gamma en una muestra.

1.8.1 Detectores de germanio hiperpuro para detecciéon de radiaciéon gam-
ma

Los detectores semiconductores, como los detectores de germanio hiperpuro (HP-

Ge), funcionan por el paso de corriente a través de ellos segin las condiciones fisicas
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Figura 1.11: Esquema de las bandas en los diferentes tipos de materiales segtn el paso
de corriente a través del material. Fuente: Gilmore (2008, p. 40).

del momento de medicién. Los materiales semiconductores tienen una banda de con-
duccién y una banda de valencia separadas por una banda prohibida '3 (Ahmed, 2007;
Tsoulfanidis y Landberger, 2015; Knoll, 2010; Gilmore, 2008).

Ademas, estos materiales pueden encontrarse puros o poseer impurezas, proporcio-
nandoles un exceso de electrones (niveles donadores o semiconductores tipo n), o
un exceso de huecos (niveles aceptores o semiconductores tipo p) (Gilmore, 2008).
El paso de la radiacion a través del detector semiconductor genera un par electron-
hueco'? (Leo, 1994).

La union de dos semiconductores n y p (unién np o np junction en inglés) generan

un campo eléctrico dentro del material debido al desequilibrio de electrones en el tipo

I3E] término banda se refiere a un grupo de niveles de energia discretos que se encuentran poco
separados entre si. Las diferentes bandas se clasifican de la siguiente forma: los niveles de energia
de los electrones ligados (valencia), los niveles de energia de los huecos (conduccion) y los niveles de
energia no asociados al sistema y es imposible ocupar (prohibida).

14Un par electron hueco es cuando, en la estructura del semiconductor, un electréon de la banda de
valencia se mueve a la banda de conduccién. En consecuencia, libera un nivel de energia y este es
ocupado por otro electréon generando una corriente eléctrica en el material.
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n y de huecos en el tipo p. Por eso los electrones en exceso del semiconductor tipo n
fluyen hacia el semiconductor tipo p, mientras que, los huecos en el tipo p fluyen hacia
el semiconductor tipo n. La regién donde los electrones y huecos se anulan se llama
region de merma (depletion region en inglés) descrita por el campo eléctrico presente
en la union np (Ahmed, 2007).

d = Tpg + Tpa- (1.82)

Donde z,,4 y x4 son las distancias de merma en el semiconductor n y p respectivamente.
Estas se calculan con la ecuacion de Poisson del potencial eléctrico ¢(r) en funcion de
la distribucion de carga p(r) y la permitividad eléctrica del semiconductor (Jackson,
1999):

V26(F) = @. (1.83)

Ademés, el campo eléctrico f}(f") se calcula a partir de la siguiente ecuacion (Jackson,
1999):

E(F) = —V (D). (1.84)

Por otro lado, la capacitancia del detector esta determinada por la carga generada
por el paso de radiacion y el potencial eléctrico C' = ¢/¢ (Ahmed, 2007).

Debido al proceso de formacion de pares electron-hueco, los detectores de germanio
hiperpuro tienen una resolucion de 1,8 keV (Gilmore, 2008).

La eficiencia de deteccion varia entre las geometrias de cada detector. Estas se
asocian a diferentes rangos de energia de trabajo. Ademas, el tipo de impureza presente
en el semiconductor, ya sea n o p, también influye. En la figura 1.12 se observan algunos

ejemplos de configuraciones geométricas.

= Plana: un detector plano es una placa de semiconductor. Existen diferencias entre
el tipo de encapsulado que afectan el funcionamiento (Knoll, 2010). En general,
el campo eléctrico para este sistema se obtiene al resolver las ecuaciones de 1.83
y 1.84:

E(x)‘ :%—F@(g —a:). (1.85)

V es el voltaje aplicado sobre el detector y N4 es el nimero de aceptores (Knoll,



40

2010). La capacitancia por unidad de area de un detector plano es:

Cu = (%)m. (1.86)

= Coaxial: los detectores del tipo coaxial poseen una geometria cilindrica. Estos se
clasifican en coaxial verdadero y coaxial encapsulado. La diferencia radica en
la geometria de los contactos del detector. Los detectores coaxiales encapsulados

son fabricados en mayor frecuencia (Knoll, 2010).

Los detectores coaxiales encapsulados son tipo n, si la cobertura externa es un
material tipo p, y la interna tipo n, mientras que los detectores coaxiales tipo p

son descritos por la configuracion contraria (Knoll, 2010).

El campo eléctrico de este detector se obtiene al resolver la ecuaciéon 1.84 para

simetria cilindrica:

eN 4y N V — (eNa/4e)(r2 — r?)

B ) - 1.87
(r) 2e rin (ry/ry) (1.87)
r1y 19 son los radios interno y externo del detector respectivamente.
La capacitancia por unidad del detector estd dada como:
2me
C=——7—17. 1.88
T hn (ro/r1) ( )

Los detalles del calculo de las ecuaciones 1.87 y 1.88 se encuentran en el libro
Radiation Detection and Measurements (Knoll, 2010).

= Pozo: los detectores de pozo son semejantes a los detectores del tipo coaxial
encapsulado, pero a diferencia de estos el detector rodea la muestra por lo que
tiene una mayor cobertura para detectar la radiaciéon emitida por una muestra.
Esto hace que la eficiencia en este tipo de detectores sea mucho mayor que en los
casos anteriores (Knoll, 2010; Gilmore, 2008).

1.8.2 Cadena electréonica del detector

La cadena electronica del detector es el sistema de elementos electrénicos encargado
de capturar la senal generada en el detector y almacenada en los sistemas computacio-
nales, para ser analizados después (Gilmore, 2008). Los elementos presentes en la cadena

de deteccion se observan en la figura 1.13.
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Figura 1.12: Tipos de geometria de un detector HPGe. (A) Detector de geometria
coaxial tipo p. (B) Detector de geometria coaxial tipo n. (C) Detector de geometria
plana. (D) Detector de geometria de pozo. Fuente: Gilmore (2008, p. 48).

Los elementos basicos de la cadena de deteccion para espectroscopia gamma son: el
detector, el preamplificador, el amplificador y el analizador multicanal (MCA por sus

siglas en inglés Multichannel Analizer).

1.8.2.1 Preamplificador

La funcién del preamplificador es convertir en una senal analégica la corriente pro-
ducida por el par electron-hueco formado por el paso de radiacion dentro del detector.
A partir de la electronica presente en el preamplificador, se genera la forma de la senal
(Tsoulfanidis y Landberger, 2015).

Entre las caracteristicas del preamplificador, estan la razon S/N signal - to - noise
ratio y considera el tamano del pulso emitido por el detector en contraste con el voltaje
de ruido electrénico del sistema (Gilmore, 2008).

Existen tres modos de funcionamiento para los preamplificadores. Estos se clasifican

en:

= Kl preamplificador con sensibilidad de voltaje funciona a partir de una
relacion de voltajes de entrada y salida o sensibilidad de voltaje (voltaje sensitive),
como se muestra en la figura 1.14 (A). El voltaje de la senal saliente viene dado

CO1mo:

" R+ R,

Donde el voltaje V, es el voltaje de entrada para el amplificador, V; es el voltaje

Va V. (1.89)

de la senal, R, y R, son las resistencias del amplificador y de la senal (Ahmed,
2007).
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Figura 1.13: Diagrama de procesamiento de senales de un detector de radiacién gamma.
Fuente: Gilmore (2008, p. 62).

El voltaje de salida V,,; es el voltaje del amplificador del circuito por la ganancia
A. En funciéon del voltaje, la senial que se aproxima con la carga del capacitor

combinado Cy, se obtiene que el voltaje de salida del preamplificador es:

A [t
Voy o / (1) dt. (1.90)
Ca Jo

Donde i4(t) es la corriente instantédnea proveniente del detector (Ahmed, 2007;
Knoll, 2010). El tiempo de recoleccion de la senal se determina usando el siguiente

criterio:
tg < R,Cy. (1.91)

Este tipo de preamplificadores son poco eficientes cuando trabajan con detectores
semiconductores, ya que la capacitancia del detector varia con las fluctuaciones

de temperatura. Este tipo es ideal para camaras de ionizacion (Ahmed, 2007).

» El preamplificador de sensibilidad de corriente funciona utilizando una re-

lacion entre las corrientes eléctricas de entrada y salida del circuito. (Ver 1.14 (B)).
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La corriente instantanea que sale del detector es proporcional a la corriente de
salida del preamplificador (V,,; o< is). A este circuito se le conoce como conversor

de corriente a voltaje (Ahmed, 2007). En este caso, se tiene que:

R,

— 1.92
R (1.92)

lq
Donde i, es la corriente a través del preamplificador. En este caso el tiempo de
descarga del detector es mucho menor que el tiempo de recolecciéon, de ahi se

obtiene que:
74> R,Cy. (193)

El preamplificador con sensibilidad de carga funciona relacionando el vol-
taje de salida con la carga acumulada y la capacitancia de un condensador de
retroalimentacion o feedback capacitor. La carga acumulada proviene del detector
y de capacitor adicional llamado. (Ver figura 1.14 (C). El voltaje de salida de

estos detectores se determina partir de:

Vour o< %o

/ (1.94)
V. x %
out Cf

Donde Qs es la carga acumulada en el capacitor de feedback y Qg es la carga
acumuluda en la capacitancia combinada Cjy. En estos tipos de preamplificadores,
se tienen los siguientes factores: si la corriente en el preamplificador es cero, las
cargas del capacitor Cy y Cy son aproximadamente iguales. En este caso, se obtiene
la capacitancia de entrada o capacitancia dinamica, la cual sirve para determinar
la ganancia de carga del preamplificador Ag ~ 1/C/ y la eficiencia de transferencia
de carga n;, = 1/(1 4 Cy/Cy,) (Ahmed, 2007).

Debido a que la carga se acumula en el capacitor de retroalimentacion, es ne-
cesario que este tipo de preamplificador posea un mecanismo de descarga para
el capacitor. Estos elementos poseen dos mecanismos para ese proceso: la retro-
alimentacion resistiva (resistive feedback) o por restablecimiento de pulso (pulse

reset).

El mecanismo de resistive feedback consiste en agregar una resistencia para fijar

el tiempo de descarga del capacitor de retroalimentacion, el problema de este



44

Cr

| ]

R, |
Vo Yo S Ra >

(A) (B) = 7(©

Figura 1.14: Circuito descriptivo para los diferentes modos de funcionamiento de un
preamplificador (A) Voltaje sensitive. (B) Current sensitive. (C) Charge sensitive. Fuen-
te: Ahmed (2007, pp. 466, 468-469).

mecanismo es que agrega mas ruido electronico al sistema debido a la resistencia

agregada (ruido de Johnson (Gilmore, 2008)).

El mecanismo de pulsed reset consiste en una serie de interruptores, los cuales
muchas veces consisten en transistores del tipo FET (field effect transistor), estos
se abren y cierran para descargar el capacitor de retroalimentacion agregando
tiempo a la circuiteria del preamplificador, al tiempo de desfase entre la senal y
la respuesta se le llama time jitter y precisamente es el tiempo de corrimiento la
senal debido al tiempo de respuesta de la circuiteria del preamplificador. Como
los interruptores, se abren y cierran en funciéon de la carga de retroalimentacion,
utilizando un método optical reset trigger para reducir los tiempos de respuesta
de los interruptores (Ahmed, 2007). Este método esté constituido por la union de
un FET y un emisor de luz. Lo que reduce el ruido generado por la circuiteria
(Knoll, 2010).

1.8.2.2 Amplificador y pulsador (pulse shaper)

La funcién del amplificador es incrementar el voltaje de la senal proveniente del
preamplificador y para ser contabilizada por el MCA. Una funcién importante del am-
plificador es dar la forma de la senal, asi como definir el tiempo de la senal al ser
almacenada por el MCA (Tsoulfanidis y Landberger, 2015).

Un elemento encontrado junto al amplificador es el pulsador (pulse shaper) y este
define la forma de la senal a analizar por el MCA. Dependiendo de los filtros del am-
plificador, ya sean de paso alto, paso bajo o paso banda, se designa la forma de la senal
recibida el MCA (Leo, 1994; Ahmed, 2007).

Como parte de algunos de los defectos, la senal proviene de la circuiteria y esto

ocasiona el corrimiento de la linea base y la posibilidad de apariciéon de polos en la fun-
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Figura 1.15: Clasificacion de los tipos de pulsos, y el ruido electronico de los circuitos
que los generan. Fuente: Gilmore (2008, p. 72).

cion de transferencia de la senal obtenida por la circuiteria. El sistema del amplificador

corrige estos errores a partir de los siguientes sistemas:

» Cancelador de polos (Pole-zero cancelation): el sistema pole-zero cancelation
consiste en una resistencia ajustable conectada a uno de los filtros RC, para regular
la senal obtenida del preamplificador, eliminando uno de los polos de la funcién
de transferencia de la forma CR-CR-RC (ver figura 1.14), buscando que sea mas
parecida a una senal del tipo CR-RC (Ahmed, 2007).

» Corrimiento de la linea base: cuando una senal proveniente del preamplifi-
cador se comporta como una sefial bipolar (CR-CR-RC), en lugar de una senal
monopolar (CR-RC), produce problemas de cuentas, ya que cambia la altura del
pulso detectado por el MCA. Este efecto incrementa el ruido en la senal. La solu-
cion a este problema es agregar un circuito restaurador de la linea base (baseline
restorer) al final del circuito amplificador. Este se encarga de fijar la diferencia de

potencial base del sistema (Gilmore, 2008).

» Suma aleatoria o (Pile-up): cuando se tienen dos picos consecutivos, los cuales el

sistema, en lugar de detectar dos eventos diferentes, los considera como uno solo.
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Este fenomeno se conoce como suma aleatoria o pile-up. Sucede con las senales
cuyos maximos estan muy cercanos y sus anchos se traslapan. Este problema se
resuelve al introducir un interruptor que se active en el momento que aparece
un pico después de otro y se excluye el pico entrante en ese tiempo; ese periodo
de tiempo relacionado con el ancho del pico se incluye en el tiempo muerto del
sistema de deteccion (Ahmed, 2007; Gilmore, 2008).

= Déficit balistico: se menciona el déficit balistico o ballistic deficit cuando el
voltaje del pulso es menor que el voltaje real que mostraria el pulso proveniente
del preamplificador, si se tomara un tiempo mayor al tiempo definido por los
filtros del pulse shaper. El déficit es constante y proporcional a cada senal, pero
varia con el tiempo de “carga” de cada senal. Este problema afecta la resolucion

de los picos a la hora de obtener el espectro (Gilmore, 2008).

1.8.2.3 Multichannel analizer

El multichannel analizer o MCA es elemento final de la cadena electrénica del proce-
so de toma de datos del detector al proceso de visualizacion del espectro final. E1 MCA
tiene dos secciones, un proceso de discriminacion de senales por canal y un proceso
de almacenamiento de las senales recibidas en memoria. Este tltimo comprende una
transformacion de la senal analogica obtenida a una senal logica, la cual se almacena

como unas cuentas en un determinado canal (Knoll, 2010).

s Discriminador: el discriminador basicamente cumple la funciéon de categorizar
las senales provenientes del amplificador y seleccionarlas para convertirse en cuen-
tas para un canal especifico o en pulso desechados, enviados en un canal especifico.
El mecanismo consiste en un analizador monocanal o SCA (single channel anali-
zer) el cual tiene un rango de voltaje asociado a los limites inferiores y superiores
de voltaje, LLD (lower level discrimination) y ULD (upper level discriminator),
respectivamente. A partir del nimero de pulsos recibidos en ese rango especifico

de “energia”, se toma un niamero de cuentas (Ahmed, 2007).

» Conversor analogico-digital: un ADC (analog-to-digital conversor) o conversor
analogico-digital es un dispositivo electronico que se encarga de tomar los pulsos
discriminados y convertir la senal analégica obtenida de la circuiteria del detector

en un pulso légico y almacenarlo en moédulo de instrumentaciéon nuclear o NIM
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(Nuclear Instrumentation Module)'®, esta sefial es almacenada en un campo de

memoria especifico para cada canal.

1.8.2.4 Tiempo muerto

Cuando se utiliza un sistema ADC, es necesario conocer los parametros del tiempo
de procesamiento de la informaciéon. El tiempo muerto o dead time se calcula como la
diferencia entre el tiempo activo life time y el tiempo real; este tiempo muerto se refiere
a los intervalos temporales del sistema para procesar los pulsos consecutivos, es decir,

cuanto tarda en procesar una senal y prepararse para analizar la senal siguiente:
DT = RT — LT, (1.95)

Donde DT es el tiempo muerto, RT es el tiempo real y LT es el tiempo activo del
sistema. El concepto de tiempo muerto es necesario para determinar el ntmero de
cuentas que no fueron procesadas a la hora de obtener un espectro especifico (Gilmore,
2008; Ahmed, 2007).

El problema de pile-up también se suma al tiempo muerto. En este caso, el sistema
quitaré el evento que esté por fuera del tiempo activo. Existen dos modos de tiempo
muerto, v son el paralizable o no-paralizable. El modo paralizable sucede cuando,
al momento de existir dos o mas eventos consecutivos, solo se toma uno y los otros
eventos se excluyen del anéalisis del sistema. El niimero de eventos reportados tiene la

siguiente forma de describirse:
m

n= (1.96)

Donde n es el nimero de eventos reportados, m es el nimero de eventos reales y 7 es
el tiempo muerto del sistema.

Por otro lado, el caso del modo no-paralizable, los eventos por almacenar se designan

a partir del tiempo muerto del sistema. En este caso, el tiempo muerto varia entre un

evento y otro. El ntimero de eventos reportado tiene la forma:
m=ne ". (1.97)

La figura 1.16 muestra el comportamiento del nimero de cuentas detectadas en el

caso paralizable. Este modo tiende a 0 después de un ntimero largo de eventos reales. En

15Pueden existir otros tipos de moédulos de almacenamiento como CAMAC, el cual es un médulo
complementario para el NIM, utilizado mayoritariamente en experimentos de altas energias (Leo, 1994).
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Figura 1.16: Gréafico de ntiimero de cuentas detectadas contra el ntiimero de eventos
reales. Fuente: Knoll (2010, p. 123).

contraste, el caso no-paralizable se comporta asintéticamente a un valor n determinado
para un tiempo muerto designado.

Si el namero de cuentas es bajo, (n < 1/7), ambos métodos tienen un comporta-
miento semejante (Knoll, 2010). Siguiendo estos dos modos, se determina el valor del
tiempo muerto del sistema a partir de la ecuaciéon de desintegracion de una fuente co-
nocida n = nge~* donde ng es el valor inicial real de la fuente, sin las cuentas de fondo,
y al utilizar el nimero de cuentas de la fuente en las ecuaciones 1.96 y 1.97, se obtiene

At

que me M = —nyT +ng y M +Inm = —nyre M + Inny, graficando como una linea

recta se obtiene el tiempo muerto a partir de la pendiente de la recta de mejor ajuste.

1.8.3 Calibraciones para espectroscopia gamma

El espectro generado por el paso de los rayos gamma a través del detector de germa-
nio se transforma en el nimero de cuentas por canal contra el niimero de canal asignado
por el MCA a cada pulso entrante. A partir de esto, es imposible obtener la actividad
de la muestra analizada. Para completar la medicion se debe realizar tres calibraciones

importantes (Gilmore, 2008):

= Calibracién por energia: encuentra la energia correspondiente de cada canal.
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= Calibraciéon de ancho de pico: reconoce la variaciéon del ancho del pico de

energia en la conversion de canales a energia.

= Calibraciéon por eficiencia: relaciona el ntmero de cuentas con la actividad
de la muestra que se analiza, en el caso especifico de la radiaciéon gamma, es la

actividad por unidad de masa.

1.8.3.1 Calibracién por energia

Una calibracion por energias consiste en comparar la energia de los picos de una
fuente con emisiones de fotones de una energia conocida y su posicion en los canales
del MCA (Gilmore, 2008). La coincidencia entre la energia y los canales del MCA estéa

dada por la siguiente ecuacion de ajuste:

E(C) [keV] = ag [keV] + a4 [keV] x C. (1.98)

Donde E(C') es la energia asociada a algin canal, los pardmetros ag y a1 son el intercepto
con el eje la pendiente de la relacion, respectivamente. En los ADC y MCA modernos
la relacion entre canal y energia es practicamente linea (Ahmed, 2007; Gilmore, 2008;
Tsoulfanidis y Landberger, 2015). En general la relacion entre canales y energias se

describe por una curva polinomial:

E(C) = Z a;C", (1.99)

Donde a; corresponde a un factor de ajuste segiin la potencia del nimero de canal, pero
este tipo de relaciones es mucho més comun en sistemas ADC antiguos (Gilmore, 2008;
Tsoulfanidis y Landberger, 2015).

Las fuentes utilizadas en calibraciones de energia en un sistema especifico necesitan
que las energias emitidas se encuentren dentro de la regiéon de confianza del detector,
y que contengan al menos dos picos en esa region (Gilmore, 2008). Existe el caso de
la coincidencia de que dos picos de diferentes energias se detecten al mismo tiempo.
En este caso, el canal almacena un tinico pico con una energia igual a la suma de los
dos picos detectados. El pico de coincidencia también es un parametro vélido en la
calibracion (Knoll, 2010).

Las calibraciones por energia necesitan informacién como la distancia de la fuente

sobre el detector, el tipo de configuracion del detector, la geometria de la fuente utilizada
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para realizar la calibracion, ademés de los picos de coincidencia de la fuente en el
espectro obtenido (Gilmore, 2008).

1.8.3.2 Calibraciones de ancho del pico

Entre los aspectos por considerar a la hora de analizar un espectro, se encuentra
el ancho de los picos para cada energia. Si bien se sabe que los picos muestran una
distribucion gaussiana (Tsoulfanidis y Landberger, 2015), el ancho del pico se obtiene
a partir de un analisis FWHM (Full width half mazimum).

En un anéalisis FWHM se obtiene la posicion del canal donde el nimero de cuentas es
la mitad del maximo. Estas son dos posiciones, una ubicada antes del canal del méximo
y otra después del canal central, como se observan en la figura 1.17. El ancho del pico
tiene la siguiente forma:

r—c-aq&n=Ca_Co=Cu (1.100)
Ca—Cp Cp—Cc
Donde Gamma es el ancho del pico, A y C' son canales elegidos para extrapolar la
Cr—Co

posicion de los canales, donde la cuenta Cy = =5~ es el valor de la mitad del pico

(Cr el numero de cuentas méaximo del pico y Cy las cuentas de fondo del espectro), Cy,

Cp, Cc vy Cp son las cuentas en los canales utilizados para interpolar la posicion de los
canales de FWHM (Gilmore, 2008).

1.8.3.3 Calibracién por eficiencia

La calibracion de un detector por eficiencia depende de varios factores como la
geometria de la fuente, la geometria del detector utilizado, la distancia entre la fuente
y el detector. Ademés, debe considerarse la existencia de picos de coincidencia por los
radionucleidos de la fuente (Knoll, 2010). También se consideran las atenuaciones de la
fuente y el detector. Y la desintegracion de los elementos de la fuente en el tiempo de
deteccion. Junto con el tiempo muerto del espectro (Gilmore, 2008).

Las calibraciones por eficiencia generalmente se obtienen a partir ecuaciones semi-
empiricas para algunas regiones energéticas del detector, pero la curva de eficiencia
del detector también depende del empate realizado sobre las curvas. En principio, la
eficiencia obtenida para un detector es la relacion entre particulas emitidas por la fuente

y particulas contadas por el detector (Tsoulfanidis y Landberger, 2015; Knoll, 2010;
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Figura 1.17: Método para estimar el FWHM por interpolaciéon de canales. Fuente:
Gilmore (2008, p. 148).

Gilmore, 2008). El cual se describe como:

€= N OF(E)S (1.101)

Donde R es el conteo neto por unidad de tiempo, §2 es el angulo solido. En general el
angulo solido depende de varios factores, como la distancia entre el detector y la fuente,
d, la geometria entre el detector y la fuente. En general se puede describir el angulo

solido como:

SodA, fi-f
5 | dAa
Ag J Ag 4rr r 1

COS W
= A4, ) dA,.  (1.102
So A, AT A, /Af ( /Ad r d) o (11102)

Ay y Ag son las areas de la fuente y el detector, Sy es el nimero de particulas emitidas

por la fuente, estos valores geométricos son pardmetros que se utilizan en el método de
Montecarlo para calcular la eficiencia de un detector. El valor de w esté relacionado con
el area efectiva del sistema de deteccion, ver figura 1.18 (Tsoulfanidis y Landberger,

2015).

F(E) = fuofp... es el factor producido por la atenuacion total del material y la fuente,
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Figura 1.18: Curva de eficiencia de los detectores de germanio hiperpuro Canberra. La
eficiencia depende de las diferentes geometrias, tipos de dopaje y tamano de ventana.
Fuente: Canberra (2003, p. 2).

también del medio, los cuales estan descritos en la secciéon 1.6. Por otro lado, Sy es la
actividad total de la fuente en Bq (Tsoulfanidis y Landberger, 2015; Gilmore, 2008). El

valor esperado para la curva de eficiencia de un detector de germanio se escribe como:
e~ T+ oQexp{—RE}. (1.103)

Donde 7 y o se relacionan con los coeficientes de absorcion del efecto fotoeléctrico y
el efecto Compton, respectivamente. F es la energia de la emision gamma (Freeman y
Jenkin, 1966; Mowatt, 1969).

Las ecuaciones de eficiencia estan definidas por regiones de energia. Es decir, existe
una curva de calibracion para la region de los 130 keV a 2000 keV, mientras que existe
otra ecuacion de calibraciéon para la region de los 3 keV a 130 keV. El tipo de curva

difiere segtn el tipo de detector, como se muestra en la figura 1.18 (Gilmore, 2008).
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Fuente

Detector

Figura 1.19: Diagrama del factor geométrico que se muestra entre una fuente y un
detector. Fuente: Tsoulfanidis y Landberger (2015, p. 246).

En el caso de las curvas de un detector coaxial, se obtiene por la ecuaciéon de
McNelles-Campbell (McNelles y Campbell, 1973) para describir la eficiencia del de-
tector por arriba de los 130 keV, la atenuacion en los 511 keV es debido al proceso de

formacion de par electron-positron (Gilmore, 2008).

€= <%)a2 + azexp{(—asE)} + as exp{(—asE)} + a7 exp{(—asE)}. (1.104)

Para mas bajas energias los valores de la eficiencia se ven afectados por la geometria
del objeto, en la figura 1.10 los picos por la atenuacion del efecto fotoeléctrico en el
germanio 11,104 keV (Rosner y Gur, 1973).

El uso de herramientas computacionales como Geant/ o deteff son utiles para encon-
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Figura 1.20: Curva de eficiencia de un detector de germanio hiperpuro. La calibra-
cion por eficiencia se modela para distintas regiones del espectro energético de emision
gamma. Las curvas de calibracién por eficiencia para el rango de 3 keV a 140 keV y
el rango de 50 keV a 2500 keV. Se ajustan para que sean iguales a los 130 keV, este
punto se conoce como la articulaciéon de la curva. La grafica de la curva de calibraciéon
es doblemente logaritmica. Fuente: Gilmore (2008, p. 151).

trar la curva de calibraciéon para un detector especifico. Estos simulan las interacciones
de los fotones con el detector, los cuales se realizan considerando la eficiencia geométrica
del detector y alguna muestra en particular a partir de simulaciones utilizando Mon-
tecarlo. Otro método utilizado consiste en encontrar la curva de calibracion utilizando
fuentes certificadas de las cuales se conoce la actividad de cada radionucleido presente,
y que las caracteristicas de la matriz de las muestras analizada es semejante (Gilmore,
2008; Tsoulfanidis y Landberger, 2015; Knoll, 2010).

1.8.4 Ajuste y andlisis de los picos de emisién

El anélisis por espectroscopia gamma consiste en identificar los radionucleidos emi-
sores de radiacion gamma presentes en la muestra y cuantificar la concentracion de
actividad de estos. En las secciones anteriores se describe el proceso de adquisicion de
datos de una muestra y la construccién del espectro de emision gamma. Ademés, se
hace mencién de las calibraciones de energia, ancho de picos y eficiencia que se realizan.

El objetivo de este apartado es unir todos los conceptos de espectroscopia gamma y
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calibraciones necesarios para el analisis de una muestra.

Primero, para identificar los fotopicos de emision gamma, se debe precisar si los picos
son distinguibles entre si. Los picos son distinguibles cuando la diferencia de energia
de dos de ellos es 5 — E; > 2I'. Por otro lado, si la diferencia de energia entre dos
fotopicos es Fy — F; = 21, estos son resolubles. Los picos son dificilmente identificables
entre si o no identificables cuando Ey — E; < I'. El término I' es el ancho del pico en el
espectro descrito en la ecuacion 1.81 (Tsoulfanidis y Landberger, 2015).

Ademés del ancho de los picos, se debe determinar si realmente existe un pico en un
canal especifico. Como se observa en las figuras 1.10(a) y 1.10(b), para un fotopico de
una fuente monoenergética, existe una cantidad de cuentas asociadas a la interaccion de
los fotones con la materia. A todas esas cuentas que se encuentran dentro del espectro
continuo de Compton, ademés de los rayos X del blindaje y ruido se les conoce como
“fondo” (Ahmed, 2007). Con esa informacion se establece un nivel de confianza de la
radiacion medida, esta esta asociada al ruido del sistema y también a la eficiencia del
sistema de deteccion (Gilmore, 2008).

El ancho del pico y la confianza de detecciéon son elementos por conocer cuando
se analiza el area de un pico. En espectroscopia gamma el area del pico representa la
actividad o concentracion de actividad de un radionucleido (Gilmore, 2008). A estas
areas en algunos programas computacionales de analisis de espectroscopia gamma se
les llama regién de interés o ROI, del inglés region of interest. En esta region deben
separarse las cuentas del fotopico y las cuentas del fondo de otros fotopicos presentes
(Gilmore, 2008; Tsoulfanidis y Landberger, 2015).

Existen multiples métodos para determinar el area de un pico. Entre ellos, el método
del area total del pico, método de Wasson, método de Sterlinski, método de Covell,
método de Wasson-Sterlinski y el método de Quittner. Estos se diferencian en céomo
seleccionar los canales cercanos al centroide del pico'® para obtener el area. Cada método

tiene una incertidumbre asociada al area calculada (Baedecker, 1971; Kokta, 1973).

» Método de area total del pico (NPA): este método (NPA) net peak area,
consiste en restar al total de las cuentas por canal y el trapezoide inferior al pico
que corresponde al espectro continuo mediante la siguiente ecuacion (Tsoulfanidis
y Landberger, 2015),

16Un centroide es la ubicacién del canal con un niimero de cuentas maximas en un pico (Gilmore,
2008).
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R—-L+1

1.1
—Ra} (1.105)

R
NPA = Zai — (ar + ag)

i=L
donde a; es el niimero de las cuentas en el canal 7, L y R son los canales en los

limites del fotopico.

Método de Wasson: es una modificacion al método NPA tomando canales méas

cercanos al centroide.

Método de Covell: el método de Covell consiste en considerar la linea base

utilizando tnicamente los canales con una desviacion estandar relativa mas baja.

Método de Sterlinski: el método de Sterlinski consiste en darle mayor peso a
los canales que aportan menor desviacion estandar relativa en comparacion a los

canales que aportan mayor area al fotopico.

Método de Quittner: el método de Quittner consiste en construir una curva
de interpolaciéon para describir las cuentas de fondo en lugar de una linea recta
como en los métodos anteriores y obtener la actividad del fotopico a partir de la

diferencia entre las cuentas del canal y el valor de fondo obtenido de la curva:

i=4n

1=—n

Donde b; es el valor del polinomio de fondo obtenido por la siguiente ecuacion:

—qr —2qr, | 3(pr —P1) (2 —
Ip +1r (ES
aL +qr | 2(pL — pr) (21 — )

U+ )7 L+ | T

:L’L)2+

b, = pL+QL(xi_$L)+‘
(1.107)

Donde los pardmetros xy, v g son los canales de la izquierda y derecha del fotopi-
co, respectivamente. Mientras p;, y pgr son las cuentas de los canales asignados, qr,
v qr son las pendientes de la curva obtenida por minimos cuadrados de las cuentas,
v l1, ylr son las distancias entre el centroide y los canales x y £ respectivamente
(Tsoulfanidis y Landberger, 2015; Quittner, 1969; Kokta, 1973).
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Figura 1.21: Método de Quittner para calcular el area del un fotopico especifico. Fuente:
Tsoulfanidis y Landberger (2015, p. 371).

Los métodos de las areas descritos anteriormente son tutiles cuando los picos son
distinguibles y resolubles. En el caso de picos compuestos'” es necesario realizar un
procedimiento adicional al célculo del area. Las dos formas para separar las cuentas y

las &reas son las siguientes:

= Deconvoluciéon: es una técnica de analisis en la que se extrae la informacién
del area de un pico compuesto por miultiples picos. Esta técnica depende del
c6digo fuente del programa de anélisis, eso genera que puedan existir errores de
analisis debido a que no es posible revisar manualmente los calculos. Los picos
compuestos poseen tres pardmetros: area, posicion del pico y forma, los cuales
estan relacionados entre ellos. Las cuentas por canal de un pico compuesto se

expresan matematicamente como:

Ci = ZajAjg(j, O'j) + Rz (1108)
J

1"Los picos compuestos son los picos formados por dos o més picos indistinguibles.
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Figura 1.22: Diagrama del método de desmontado de picos. Fuente: Gilmore (2008,
p. 196).

Donde a; es un factor de ajuste asociado al radionucleido que emite el pico, A; es
el area del pico asociado al pico, g(j, o;) corresponde a la ecuacion del pico, este
siempre es una curva gaussiana, y el parametro o; es la desviacion estandar del
pico. R; es un factor de correccion del ajuste. El peso de cada cuenta se expresa
como:

I 1.1
w ) (1.109)

Los errores asociados a los picos resueltos por deconvolucion se asocian a la capa-
cidad del programa en resolver el nimero de picos sin dejar por fuera picos muy

pequenos y cercanos entre si (Gilmore, 2008).

= Desmontado de picos: el desmontado de picos consiste en substraer el area
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asociada a uno de los nucleidos analizado, siempre que exista més de un pico de
emision gamma detectable. La idea es la siguiente, se tienen dos nucleidos uno A
y uno B. El niicleo B tiene dos emisiones gamma detectables By y By el pico By
esté traslapado con el pico del nicleo A. Por otro lado, el pico By se encuentra
solo. (Ver figura 1.22). De un espectro de referencia, el cual solo muestra el nicleo

B, se obtiene un factor de relacion entre las areas de los picos, expresado como:

(1.110)

Donde A%, y Az, son las areas determinadas en el espectro de referencia asociadas
a los picos By y Bs, respectivamente. En este caso se estima el area del pico By en
la muestra utilizando el factor f. Por tanto, el area del pico A se obtiene a partir
de,

Ap = Arotal — [ Ap,. (1.111)

Donde Aj, Atotal v Ap, son las areas de los picos en el espectro de la muestra
(Gilmore, 2008)

Siempre existe la opciéon de no utilizar ninguno de los dos métodos y simplemente
descartar las medidas de los picos compuestos. Esto reduce los errores de medicion, al
precio de no considerar esa informacion, la cual es posible que acarree errores en su
determinacion (Gilmore, 2008).

El anélisis de los espectros de emision gamma consiste en el conjunto de todas las

definiciones descritas a lo largo de la seccion. Los pasos por seguir son los siguientes
(Gilmore, 2008):

1. Se determina la posicién y el ancho de los picos de emision gamma del espectro.
Esas posiciones y anchos se revisan con las calibraciones por energia y ancho de

pico, respectivamente.

2. Se calcula el area de los picos encontrados. Primero se revisa si los picos son
simples o compuestos. En caso de ser simples se calcula el adrea del pico. Los picos
compuestos pueden analizarse con los métodos mencionados o pueden excluirse,

esto segun el criterio del analista.

3. Serevisa que el drea de los picos supere la actividad minima detectable del sistema.

En caso de no cumplir ese valor se descarta del anéalisis.
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4. El area de los picos confiables se transforma en la actividad o concentracién de
actividad utilizando la curva de calibracion por eficiencia. Ademas, se agregan
las correcciones del tiempo activo del sistema de deteccion, las desintegraciones
de la muestra antes y durante la calibraciéon. También, agregan los pardmetros
de atenuaciéon externa a la muestra, la absorciéon de la muestra y el pile-up del

proceso.

5. Con la actividad calculada y la posicién de los picos segin su energia de emision,

se identifican los radionucleidos de las referencias conocidas, y se realiza el reporte.

El diagrama de flujo del analisis de espectros de emisién gamma se resume en la
figura 1.23.
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Figura 1.23: Diagrama de flujo del analisis por espectroscopia gamma de una muestra.
Fuente: Gilmore (2008, pp. 197-198).
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2 DModelos de datacion radiocronologica

2.1 Introducciéon

La datacion es la determinacion de la edad de existencia de una muestra a partir
de diferentes técnicas que contengan la informacion suficiente para determinar el para-
metro de tiempo (Rink, Thompson, Heaman, Jull, y Paces, 2015). Una de las técnicas
de datacion existente es la radiocronologia, esta utiliza la actividad de diferentes ra-
dionucleidos presentes en la muestra para determinar su edad. La edad se obtiene a
partir de la relacion entre la actividad inicial y la actividad medida directamente de la
muestra (Tykva y Berg, 2004). El origen de estos niuicleos radioactivos es variado. Ain
asi, estos se clasifican en radionucleidos naturales y radionucleidos antropogénicos. Los
radionucleidos naturales estan presentes en el medioambiente por causas naturales. Por
ejemplo, niicleos presentes en las cadenas de desintegracion natural. Otro tipo son los
radionucleidos cosmogénicos. Estos se encuentran en el medio debido a eventos externos
a la dinamica terrestre. Por ejemplo, el **C formado en el proceso de desintegracion del
nitroégeno por la espalacion de los rayos cosmicos. Por otro lado, los nucleidos de origen
antropogénico se forman por accién de las actividades humanas, como es el caso del
137Cs, el cual es un subproducto de la fision del **U (Jaworowski, 1982).

En la radiocronologia, determinar la actividad inicial de los radionucleidos que es-
tan presentes en la muestra analizada es una de las mayores dificultades del método,
ya que con este parametro no se mide directamente de la muestra. Para encontrar este
paradmetro muchos problemas de dataciéon buscan encontrar otras variables de un indi-
cador paleoclimatico o prozy con el fin de establecer un modelo radiocronolégico. Estos
modelos son construcciones matematicas basadas en la correlacion de la actividad de
la muestra dataciéon con otra variable asociada al tiempo. En el caso de la deposicion
de sedimentos es posible extraer del proxy la velocidad de deposiciéon en funcion de la
profundidad, la densidad de material seco, porosidad, entre otras variables presentes
(Sanchez-Cabeza et al., 2012).

En el caso especifico de las mediciones de *'°Pb, se catalogan y caracterizan las
actividades de una columna de sedimentos tomando como variable la profundidad. A
partir de estos datos, se obtiene la accion basica del modelo, la relacion actividad de
una seccion de nucleo de sedimento, con respecto a la profundidad superficial de la que

se extrajo.
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Los modelos radiocronolégicos son una herramienta capaz de brindar la informacion
temporal de un proceso, bioldgico o geoldgico. Las muestras analizadas deben contener
informacion relacionada a la rapidez de deposicion de materia sélida en las capas. Tam-
bién, es probable que contengan niveles de erosion en una superficie, ademas, contener
informacion sobre material bidtico atrapado en el sedimento. Estos modelos otorgan in-
formacion til para observar efectos en las variaciones climéticas, asi como la evidencia

de comportamientos atipicos del clima de una region (P. G. Appleby, 2008).

2.2 Fundamentos para datacion con 2'°Pb

El modelo radiocronologico desarrollado en la investigacion se centra en el proceso
de desintegracion del **°Ra de la serie 4n + 2, este isotopo del radio tiene una semivida
de 1600 a. Por otro lado, el ?'°Pb con una semivida de 22,23 a, como se muestra en la
tabla D.3 es uno de los radionucleidos hija del radio, el modelo datacion se establece
tomando en consideracion que entre los productos de la desintegracion existe ***Rn, con
una semivida de 3,82 d. Este gas es exhalado por la superficie del planeta con un flujo
que varfa de 1400 Bq-m~'-d=2 a 2400 Bq-m™' - d=2 (P. Appleby, 2001).

A partir de la difusion del **’Rn a través de la superficie terrestre, generado en el
proceso de desintegracion del radio, se crea un desequilibrio en el ?'“Pb depositado en las
capas de sedimento. El sedimento depositado atrapa el plomo generado en la atmosfera
(P. Appleby, 2001). También los radionucleidos de la cadena anteriores al >'"Pb estan en
desequilibrio, esto porque las semividas de dichos nucleidos son menores en comparacion
a la semivida del plomo. Por otro lado, el *°Pb es un aerosol atmosférico y este se
deposita en el suelo por precipitacion, ya sea por lluvia o nieve (Crozaz, Picciotto, y
De Breuck, 1964), y es atrapado por las capas de sedimento (Papastefanou, 2008). En
los modelos de datacion por 2'°Pb, se llama plomo en exceso a la cantidad de *'°Pb
proveniente del **?Rn liberado a la atmosfera (P. Appleby, 2001).

No todo el **Rn es liberado a la atmosfera, como la semivida es bastante corta, el
*22Rn atrapado en el suelo se moviliza por medio del proceso de erosiéon o ya estaba
presente en el suelo cuando el aerosol se deposité. El ?'°Pb presente en el suelo por
erosion se conoce como plomo base o plomo soportado (Sanchez-Cabeza et al., 2012;
P. Appleby, 2001). La particularidad del plomo base es que esta en equilibrio secular
con el *°Ra.

La base de la medicion radiocronolégica es la diferenciacion entre el plomo soportado

y el plomo en exceso. La ecuacion de actividad que describe el proceso de la actividad
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Figura 2.1: Diagrama de agregacion del 2'°Pb en sedimentos, el modelo se basa en
la deposicion del plomo atmosférico por medio de los aerosoles ambientales en el sue-
lo. Fuente: Elaboraciéon propia basado en la figura encontrada en Revision a algunos
geocrondmetros radiométricos aplicables al cuaternario Bernal et al. (2010, p. 313).

del plomo se define como:

AZlOPb(t) — >\226R3A226Ra(t) (1 . e*()\zlopbf/\mGRa)(tfto)) 4 A210Pb(0)€_>\2lopbt. (21)
)\210Pb - )\2261{a
Utilizando la condicién de equilibrio secular se obtiene la actividad del *°Pb sopor-
tado, a partir de la actividad el *°Ra o cualquier radionucleido en equilibrio secular.
La actividad excedente de *'"Pb superior a la actividad de **Ra en la ecuacion, se con-
sidera como plomo atmosférico (Sanchez-Cabeza y Ruiz-Fernandez, 2012; P. Appleby,
2001).

La ecuacion de la actividad del #'°Pb es la siguiente:

>\226RaA226Ra (0)

Azlopb(t) = s
21 Pb

+ AQlOPbexceso (O)ef)‘zlopbt. (2.2)

La concentracion de un radionucleido es la razéon entre la actividad emitida y la masa
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Figura 2.2: Idealizacion de la desintegracion del *°Pb en una capa de sedimentos. El
grafico muestra como la seccion de 210Ph proveniente de la base soportada tiende a estar
en equilibrio con la “linea de actividad del **Ra”, mientras que el plomo en exceso al
paso del tiempo tiende a la “linea de actividad del ***Ra”. El limite en la escala temporal
generada por el ?'"Pb se debe a este equilibrio.

de la muestra. Se obtiene la siguiente ecuacion:

dAy,
Craa(t) = dmd . (2.3)
t

De la ecuacion 2.3, se establece una escala temporal para los modelos de plomo a partir
de la ecuacion:
(t) = OQlon (0)6_/\210Pbt. (24)

exceso

CQIOPb

exceso

El plomo en exceso es la actividad del plomo removiendo la actividad del plomo sopor-

tado (Sanchez-Cabeza et al., 2012). Esta se describe mateméaticamente como:

(1) = Coropy o (8) = Conogy - (0). (2.5)

CQIOPb

exceso medido medido

Dependiendo de los analisis y los radionucleidos encontrados, es posible determinar
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el 2°Pb soportado utilizando ?'Bi u otro radionucleido en equilibrio secular con el
226R

Los modelos radiocronolégicos del #'°Pb varian segtn las condiciones de adicién del
sedimento al suelo. Esto se debe a la variacion de la concentracion inicial del *'°Pb entre
las capas!. Los diferentes tipos de modelos radiocronolégicos basados en las diferentes
condiciones iniciales contemplan estas situaciones. Ademés, la actividad del cesio es un
indicador de apoyo en el modelo. Debido a que es una marca antropogénica y su huella
se asocia a eventos conocidos por la humanidad (Séanchez-Cabeza et al., 2012; Carroll
y Lerche, 2003).

Los modelos radiocronolégicos tienen las siguientes condiciones para establecer sus
bases. Primero, el ?'"Pb, s tiene un flujo permanente a las capas de sedimento. Se-
gundo, el 2!°Pb atrapado en el sedimento no puede salir o escapar del sedimento, puede
moverse entre las capas superficiales (zona de mezcla). En general, los radionucleidos de
la cadena de desintegracion del radio tienen menor tiempo vida media que el *°Pb, por
lo que los otros radionucleidos no se consideran como ingresos de atmosféricos (Carroll
y Lerche, 2003). La tabla 2.1 contiene los términos béasicos de los modelos radiocrono-
logicos.

La idea fundamental de una escala radiocronologia es establecer la relacion entre
profundidad del centroide de la capa y su tiempo de formacion. Esta relacion se obtiene
a partir de la acumulacion de masa (MAR)? o de la acumulacién de sedimento (SAR)?.

Las ecuaciones MAR y SAR se relacionan con la siguiente expresion:

r(z) = s(2)p(2). (2.6)

De ese modo, se define el incremento infinitesimal de las capas de sedimento. Se consi-

dera que el uniforme.

dz dm
== — P . 2.7
" s(z) SAR; n r(z) MAR (2.7)

A partir de las ecuaciones 2.6 y 2.7, se obtiene que el incremento de la profundidad:

dz _ r(z)
et (2.8)

IEstas variaciones se asocian al nivel de precipitacién, a la profundidad sumergida, a la porosidad,
entre otras caracteristicas del suelo.

3 Mass Accumulation Rate.

4Sediment Accumulation Rate.
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Términos temporales Unidades
t(2) Tiempo de formacion de la capa a
t(0) Tiempo inicial de la capa a
T(0) Fecha de adquisicion de la muestra a
T(z) =T(0) — t(z) | Fecha de formacion de la capa a
Términos de profundidad Unidades
z Profundad de la capa parte superior cm
Az Grosor de la capa cm
Z=z+4+ Az Profundidad media de la capa cm
Términos de masa Unidades
Am(z) Masa seca de la capa kg
p(2) Densidad de masa seca kg - m~3
m(z) = AZZ—Q(Z) Masa acumulativa kg - m~2
Términos de sedimentacion y deposicion Unidades
f(2) Flujo de *""Pb en la capa en formacion Bq-m2-a’!
s(z) Tasa de acumulacion de sedimento por capa | m-a™!
r(2) Tasa de acumulacion de masa por capa kg -m=2-a!
Términos de sedimentaciéon y deposicion Unidades
C210p, (2) Concentracion de “°Pb de la capa Bq-kg!
CQOme(Z) Concentracion de **°Pb inicial por capa Bq - kg™t

Las variables mencionadas son utilizadas de manera recurrente en los diferentes modelos
radiocronologicos. Fuente: Sanchez-Cabeza y Ruiz-Fernandez (2012, pp. 185-186).

A partir de la ecuacion 2.8, se establece la relacion entre z y ¢ para la ecuacion 2.2, esto

da como resultado:
(z)e o). (2.9)

exceso

Cmopb (t) = OglOPb

exceso

Donde o(z) es representa la escala temporal o escala radiocronologica del nticleo de
sedimento extraido, esté funcion se establece a partir de la relacion entre z y ¢ dada en

(z) es la concentracion inicial de la capa en el momento de

exceso

la ecuacion 2.8. C’Qmpb
., ., e . . . 210 2 .
formacion, la concentracion inicial estéa relacionada con el flujo de “"Pb atmosferico al

suelo debido a la precipitacion (Robbins y Edgington, 1975).

2.3 Revision de modelos de fechado

La idea de los modelos radiocronolégicos es encontrar la escala temporal de un niicleo
de suelo utilizando las condiciones iniciales de formaciéon de las capas de sedimento. El

problema tipico de la datacién es determinar el tiempo transcurrido entre el proceso
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de formaciéon y cuando se realiza la medicion de la actividad en el suelo (Sanchez-
Cabeza et al., 2012). Ademas de las condiciones iniciales, cabe recalcar las variedades de
modelos radiocronolégicos fundamentados en el analisis de datos. Por ejemplo, modelos
centrados en los procesos de acumulaciéon de masa. Los modelos de senales que utilizan
estimaciones simuladas a partir de series de Fourier para distribuir los aportes del
proceso de acumulacion y la fuente del **°Pb. Los modelos radiocronologicos también
toman entre sus condiciones iniciales los procesos de mezcla de sedimentos (Arias-Ortiz
et al., 2018).

Tipos de modelo

Sin mezcla de Mezcla de
sedimentos entre
capas capas

sedimentos entre

Modelos Modelos

Modelo de senales

conceptuales

CIC, CRS, CS/CF,

entre otros

Tomografia de
sedimentacion de
isétopos

Modelo de senales
conceptuales

Difusivos,
regenerativos,
entre otros

Modelos bioldgicos
de difusion

Figura 2.3: Diagrama de clasificacion de los modelos radiocronolégicos implementados,
modelos conceptuales se enfocan en el establecimiento de escalas de edad a partir de
tasas de deposicion de sedimentos, y procesos de desintegracion, mientras que los mo-
delos de senales son mas enfaticos en establecer las tasas de deposicion de sedimentos,
origen y movimiento a partir de ecuaciones mas complejas estudiadas bajo espectros de
Fourier. Fuente: Carroll y Lerche (2003, p. 10).

En este capitulo, se describen tnicamente los modelos radiocronologicos del tipo
conceptual, dejando por fuera la region de mezcla de los sedimentos. Los modelos de

senales basan su escala de tiempo usando la siguiente ecuacion:

N N
p an, nmz by, nmwz

l=—-z— — —1- . 2.10
2 E mTsen< >~|— E mr( cos( )) (2.10)

n=1 “mazx n=1 Zmazx

Donde 2,4, es la méxima profundidad medida, y a,, y b, corresponden a la descompo-
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sicion espectral de la escala temporal del sedimento.

Los modelos radiocronologicos existentes no son descartados unos por otros. En
realidad, estos modelos funcionan perfectamente para muestras de sedimentos ajustadas
de la mejor forma a las posibles condiciones de formacién del ntcleo. La verdadera
prueba de funcionalidad de un modelo se centra en la capacidad de reproducir los
picos de "Cs. La mejor aproximacion a las pruebas atomicas en la atmosfera o a
los diferentes incidentes nucleares es el modelo de datacidon 6ptimo para el niicleo de
sedimentos estudiado y posiblemente para la region de interés (Olid, Diego, Garcia-

Orellana, Martinez-Cortizas, y Klaminder, 2016).

2.3.1 Modelo de Concentracion inicial Constante (CIC)

El modelo de concentraciéon Inicial constante CIC® propone que la razén del flujo
de *'°Pb f(z) por capa y la tasa de masa depositada r(z) es constante. A partir de esta
condicion, se establece la concentracion de *'°Pb por capa de sedimento (Cglonexceso(z))
en el momento de captura del sedimento es constante. Matematicamente se representa

COIMo:

Chop,,,_(2) = = k. (2.11)

Aplicando la suposicion 2.11 sobre la ecuacién 2.8 se obtiene que,

_ fZIOPb(Z)e—a(z)
(2) —r(z) ) (2.12)

Una vez resuelta la ecuacion 2.12 se obtiene la funciéon o(z). Los términos pueden ser

C210Pb

exceso

separados por medio de extrapolacion de la curva de ajuste (Krishnaswamy, Lal, Martin,
y Meybeck, 1971; Robbins y Edgington, 1975).
Si la tasa de acumulacion de sedimento es constante, se obtiene de manera directa
la siguiente relacion:
_ A210py,

o(z) = mz (2.13)

De los parametros anteriormente definidos, se establecen las condiciones necesarias

del modelo, las cuales son las siguientes:
» La acumulacion y el flujo de plomo deben de ser proporcionales.

= Si se cumple la ecuacion 2.12, las capas mas antiguas se quedan en el fondo y

5 Constant Initial Concentration.
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las mas jovenes deben encontrarse cerca de la superficie. Por tanto, no deben

considerarse mezclas entre capas.

Por las condiciones definidas antes, es un modelo que funciona adecuadamente en el
estudio de sedimentacion en aguas profundas (Arias-Ortiz et al., 2018; Sanchez-Cabeza
et al., 2012).

2.3.2 Modelo de flujo de suministro constante (CRS)

En el caso del modelo de flujo de suministro constante o CRS® establece el flujo de
plomo de la atmosfera al sedimento como constante. A partir de la ecuacion 2.4 y la

ecuacion 2.11, se obtiene la siguiente relacion:

f —A210
O210Pbexceso(t) = @6 A bl (2.14)
De esta informacion, se establece la condicién de datacion utilizando el inventario de
219Pb 0 Isiopy(2). Se define el inventario como la cantidad de plomo acumulada en la
columna de sedimento para cierta profundidad. Las unidades del inventario son Bq - m 2
(Sanchez-Cabeza y Ruiz-Fernandez, 2012; P. G. Appleby y Oldfield, 1978). El inventario

Se representa COIMoO:

IQlOPb

exceso

(2) = / " p(2)Congy,_(2) . (2.15)

El valor infinito en estas ecuaciones se relaciona con los minimos detectables por el
equipo. Estableciendo condiciones iniciales se obtiene una ecuacién de actividad del
inventario y combinando el resultado con la ecuaciéon 2.8:

Luop,  (2) = / p(2)Chop, (2)e™7@) dz

exceso exceso

(2.16)
VIR S
— L ezl g
| e
Considerando la relacion entre SAR y MAR. Se cumple lo siguiente:
dt_pz) 1 do (2.17)

dz 7’(2) - )\210Pb &

6 Constante rate supply.
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De ahi, el modelo CRS tiene la siguiente representacion matematica:

fofd e A
_ Ao g, o(2). 2.1
(Z) )\21on 0o dZ <e ) dZ >‘210Pbe ( 8)

[210Pb

exceso

Obteniendo la ecuacion de tiempo y acumulaciéon de sedimento.

(0) es la actividad total
del nticleo, a este término se le conoce como inventario completo (Sanchez-Cabeza
et al., 2012; P. Appleby, 2001). Con los datos obtenidos del modelo se calcula el flujo

210 e »
de “"Pb, la concentracién inicial de la capa y la tasa de acumulaciéon de masa.

El inventario total de la columna de sedimento, l2iop,

exceso

feo®
N CQIOPb

r(2) (2.19)

(2)

exceso

Tanto el modelo CRS como el modelo CIC no consideran la mezcla de sedimen-
to entre capas. El modelo CRS ha sido utilizado en estudios de sedimentos en lagos
mayoritariamente (Sanchez-Cabeza et al., 2012).

El modelo CRS tiene las siguientes consideraciones de aplicacion (P. G. Appleby y
Oldfieldz, 1983):

» Cambios en la tasa de acumulacién afectan directamente la cantidad **"Pb pre-

. e . 210 L
sente, es decir, si la deposicién aumenta, la concentraciéon de “~Pb disminuye.

. 210
= La tasa de acumulacion de = Pb entre lagos cercanos o un lago muy grande,

tienden a ser muy semejantes entre si.

= La cantidad de plomo atrapado se ve reflejado directamente con el flujo de plomo

de la region.

Si en un nicleo de sedimento la actividad de plomo se interrumpe en algunas ca-
pas se hace un tratamiento de inventario incompleto. El inventario incompleto es una
interpolacion del tiempo en las regiones que no es posible datar. Se representa mate-
maticamente como:

o A210PbAIQlOPbexceso(Z>‘ (2.20)

6)\210Pbt1 _ ez\zlopth

Donde t; y t5 son los tiempos relacionados con las posiciones de profundidad z; y

2o a entre las que se ubica el inventario desconectado (P. Appleby, 1998).



72

o1z

» z. t

1(z)

v

o0

Figura 2.4: Diagrama de inventario incompleto. Debido a las condiciones de ingreso del
plomo en el sedimento, se utilizan técnicas de extrapolaciéon de datos para encontrar la
conexién a partir de la region continua del nicleo I(z) y la region discontinua 07(z).
Fuente: Sanchez-Cabeza et al. (2012, p. 58).

2.3.3 Modelo de flujo periédico (PF)

. . 1. . . 210 , .
El modelo de flujo periédico considera el flujo de = "Pb varia en el tiempo, pero
esta variacion de flujo tiene un comportamiento periédico, es decir, que el flujo indica
repetirse cada cierto tiempo. Se establece, entonces, ¢ es una constante de agregacion

2.a7! v At es el periodo temporal en

(flujo periddico). Esta tiene unidades de Bq - m~
que se repite el ciclo de agregacion. Como el inventario es la suma de la actividad en cada
periodo (Sanchez-Cabeza, Ani-Ragolta, y Masqué, 2000). A partir de las condiciones
anteriores, se propone que, en la columna, el inventario se expresa mateméaticamente

CO1mo:

Iglopbexceso (nAt) == th + the_()\210PbAt> + ...+ the—()\Qlon(n—l)At>

(n=1) 2.21
= gAt Z o~ (Aer0p, ) (2.21)

1=0

Resolviendo la serie geométrica truncada se obtiene que:

1 — e—n()xzwpbAt))

(2.22)

[210Pbexceso(nAt> - th( 1 7()\210pbAt)
— €

En este caso, el inventario completo se obtiene cuando n — oco. Esto significa que la

ecuacion 2.22 se reduce a:

Fetopy, (0) = th( ! ) (2.23)

1—e ()\zlopbAt)
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De ahi, en ese caso, la cronologia del sedimento estaria definida a partir de:

C
[210Pb

exceso

(t = nAt) = th( >e—("hl°?bm). (2.24)

1— e—()\zmpbAt)
Donde, en este caso, los cortes de tiempo quedan unidos a los periodos de acumulacion.
Los valores de acumulacion son cortes fijos en los puntos de z, por ende, se describe en
funcion del ciclo (Sanchez-Cabeza et al., 2000).

El modelo de flujo periédico cuando At — 0, la ecuaciéon 2.23 se comporta como:

exceso At—0 )\21on .

, 1 q
IQlOPb (O) = hm th(l B 6()‘210pbAt)) (2.25)

Este resultado es el valor obtenido para el célculo de CRS, por tanto, podria tomarse
como un caso agregado al modelo, solamente que adicionando la variaciéon ciclica del
flujo de plomo (Sanchez-Cabeza et al., 2000).

2.3.4 Modelo de sedimentacién y flujo constantes (CS/CF)

El modelo CS/CF es una combinacion de los modelos de flujo constante (Constant
fluzx) y de acumulacion de sedimento (SAR) constante (Constant sedimentation). Es
decir, la capa de sedimento que se forma en el suelo es fija y este valor se relaciona
con el incremento de la masa de sedimento acumulado (CS) (Sanchez-Cabeza y Ruiz-
Fernandez, 2012; Krishnaswamy et al., 1971; Robbins y Herche, 1993).

El modelo de acumulacion de sedimentos constante propone la siguiente condicion:

t =

% (2.26)

La condicion anterior se obtiene de la ecuaciéon 2.5, en este caso, el modelo de CS

se interpretaria como:

Czlopb (m) = me_mwf’bt. (2.27)

exceso r

Esto implica que la cantidad de materia entrante y la actividad del 20ph capturado
son proporcionales (f(m) oc Coiop, (m)~"). El problema es que este modelo requiere
los registros de sedimentacion del ﬁcge:r por un periodo de tiempo prolongado (Sanchez-
Cabeza y Ruiz-Fernandez, 2012).

El modelo CS/CF exige que la actividad inicial de la muestra debe ser constan-

te entre capas, semejante al comportamiento de un modelo CIC, pero considerando
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que el ritmo de acumulacion de masa es fijo (Sanchez-Cabeza y Ruiz-Fernandez, 2012;

Krishnaswamy et al., 1971). El modelo CF-CS se expresa mateméticamente como:

m
—A210p,
r

Czwpb (m) - Cngb (2.28)

exceso exceso

En este modelo, la informacion de la escala cronologica requiere utilizar la relacion
MAR y SAR para encontrar el tiempo en funcion de la profundidad del centro de la
capa (Sanchez-Cabeza y Ruiz-Fernandez, 2012). Es importante notar que, aunque la
condicion MAR es constante, la condicion SAR s(z) no es necesariamente constante.
Esto depende de la compactacion y la porosidad del sedimento. Para esta situacion la

densidad de masa se fija como:

p(z) = Pu(1— 9(2)). (2.29)

Donde p; es la densidad efectiva del sedimento seco y ¢(z)es la porosidad del material
(Robbins y Edgington, 1975). Utilizando el modelo de porosidad del suelo compactado
(Athy, Lawrence F., 1930).

P(2) = (o — ¢)e™ P + ¢ (2.30)

Donde ¢y es la porosidad en la superficie y ¢’ es la porosidad en la compactacion maxima
del suelo, 3 es el factor de compactacion. En este caso, la concentracion en términos de

la profundidad se describe como:

Crn () = oo (<22 (1 )+ S0 - n)) ). (230

Este problema es un modelo que tiene la capacidad de agregar la difusion de los diferen-
tes radionucleidos a través de la columna de sedimento. Siendo una hipotesis presente
en los modelos de desplazamiento de radionucleidos entre capas (Robbins y Edgington,
1975; Arias-Ortiz et al., 2018).
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3 Modelo generalizado para datacién radiocronolégica

3.1 Introduccién e idea general

Un modelo radiocronolégico surge a partir de las condiciones iniciales del problema,
tal como se desarroll6 en el capitulo anterior. Existe una cantidad de modelos radiocro-
nolégicos considerable. Los cuales se ajustan a condiciones de formacion especificas de
los procesos de formacion de los suelos sedimentarios. El objetivo principal de todo mo-
delo es encontrar la escala cronolégica a partir de las condiciones iniciales propias de la
formacion de la capa. Por otro lado, la eleccion de modelos que se ajusten al medioam-
biente de formaciéon de la muestra también representa un problema. Otra incognita es
la posibilidad de encontrar un niicleo de sedimento que no sea capaz de ajustarse a
alguno de los modelos propuestos.

Existen modelos con condiciones adicionales a un modelo ya existente. Por ejemplo,
el modelo PF, el cual agrega la condicion de periodicidad al flujo de *'"Pb al modelo
CRS. También, existen los modelos SIT, los cuales analizan los procesos de movilidad
del plomo y el cesio utilizando un desarrollo de series de Fourier.

Atn con todas las similitudes entre los modelos existentes, los modelos en su mayoria
se interpretan como modelos aislados entre si, olvidando o dejando de lado que los
fundamentos fisicos deberian ser los mismos. La idea de un modelo nuevo radica no
solamente en la necesidad de plantear condiciones nuevas, sino que también se toma en
cuenta la necesidad de mantener el proceso basico de formaciéon. Asi como entender la
conexion y origen de los modelos planteados.

Con esta descripcion se plantea establecer un método de analisis mas rapido para
comparar las mediciones obtenidas entre diferentes modelos. Mediante este cometido,
se van a establecer las siguientes bases. Comparacion con modelos desarrollados des-
de 1971, con el modelo CF/CS(P. G. Appleby y Oldfield, 1978), hasta la actualidad.
También generar una base solida para proponer nuevas condiciones de formacion y

acumulacion de plomo.

3.2 Modelo propuesto para dataciéon radiocronolégica.

Se establecen las siguientes etapas del modelo: Primero como construir un perfil de

edad-profundidad, de tal forma que permita establecer las bases de edad y condiciones
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de formacién. La segunda parte del modelo propuesto es como separar las condiciones
e e ., . . ., 21
iniciales de formacion de las capas de sedimento y el proceso de desintegracion del *'°Pb
en las columnas de sedimento.

Deben tomarse las siguientes consideraciones a la hora de trabajar con el modelo:

1. Las consideraciones t — 00, 2z — 00 y m — oo se refieren al tiempo, profundidad
o masa acumulada suficiente para que la actividad del '°Pb en exceso se anule, es
decir que la actividad de Aziop, (z) & As26p,(2). Para el caso en estudio se puede

considerar t ~ 150 a y sus equivalentes en masa y profundidad.
3.2.1 Perfil de profundidad contra tiempo

Utilizando las definiciones de la seccion 2.2, se toma la ecuacion 2.8. Si se integra el

resultado para obtener el tiempo, el resultado es:

t_/ZMdz’ o(z) (3.1)

T(Z’) - )\210Pb

Se referira como el resultado o(z) como escala temporal. Un analisis dimensional sobre
o(z) establece que esta cantidad es adimensional. Ademas, se debe considerar que o(z =
0 cm) = 0. Esto significa que la parte mas superficial del ntcleo de sedimento debe
representar claramente la condicién de fechado de la actualidad del sistemal. La capa
mas superficial del sedimento se le llama capa de interaccion (Abril Hernandez, 2015,
2016).

Es importante establecer que la mayoria de los modelos existentes proponen los tér-
minos de edad a partir de la condicion de MAR (Arias-Ortiz et al., 2018). La propuesta
de modelo se realiza en las condiciones de SAR, por eso también puede considerarse
como una manera intuitiva de fijar la edad en términos de la profundidad de manera
directa.

La escala temporal se encuentra a partir de la ecuacion de 2.2. Esta ecuacion describe
la relacién entre desintegracion del *!°Pb y la escala temporal del sedimento.

_ Dosogy Cing (0)

0210Pb<z) = o + ClePbcxccso (0)6_0(2). (3.2)
Pb

La ecuacién anterior es la forma méas elemental para describir el proceso de dataciéon

del *°Pb. Y es el origen que se va a establecer para cualquier modelo existente del

IE] término “actual” hace referencia al momento de extraccién del niicleo de sedimento que se va a
estudiar, es importante tomar en cuenta la fecha de extracciéon para realizar correcciones en las fechas
determinadas por el modelo.
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plomo (P. Appleby, 2001). Al final, si se analiza la ecuacion 3.2, se obtiene la ecuacion
2.9.

3.2.2 Perfil de tiempo en funcién de la masa acumulativa

A partir de la condicion MAR, se obtienen los perfiles de masa profundidad y edad
de la muestra. De manera analoga, se obtiene una nueva ecuaciéon de perfiles de tiempo,
pero esta vez en funcion de la masa. La idea es lograr una conexion completa entre el
modelo propuesto. Por otro lado, la nueva 6ptica también amplia el rango de ejecucion
del modelo y es un método tutil para conectar perfiles de masa y perfiles de profundidad.

Utilizando la condicién de acumulacién de masa se obtiene,

po 1 /mr(l am’ = ) (3.3)

pr— / p— .
)\zlopb m ) )\210Pb

Este ejemplo es un anélogo del perfil de profundidad. Es importante remarcar que, por
definicion, la escala de tiempo para masa acumulativa deberfa ser la misma que para
profundidad, v(m) = o(z). Este concepto es importante para comparar resultados entre
modelos. En todo caso, la ecuacion 3.2 se veria de manera equivalente con el célculo de
masa acumulativa.

oo, G, (0)

Czwpb(m) = oo + 0210Pbexceso (0)67'/(7”). (3.4)
21 Pb

3.2.3 Meétodo de separacion entre condiciones iniciales y perfiles de pro-
fundidad

La ecuacion 2.8 es incapaz de encontrar la escala temporal por si sola. La razon
radica en la imposibilidad de reconocer o asegurar la condicion de adicién de plomo
constante en cada capa de sedimento. Esa es la justificaciéon para encontrar una manera
general de separar la escala temporal del proceso de formacién, atn sin establecer las
condiciones iniciales utilizadas en el modelo ideal para encontrar el perfil cronolégico.

Proponiendo la siguiente idea a partir de la ecuacion 2.8, se tiene la siguiente con-
dicion de separacion:

'SQmeexceso (Z) = &waexcesoeiU(Z)' (35)

. . . 210
§210p, _ (2) es un valor relacionado directamente con la actividad del “"Pb, pero con la
condiciéon de que este nuevo parametro tiene una condicién presente en todo el ntcleo de

sedimento. El origen de la condiciéon propuesta es justificado tomando en consideracion
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el proceso de desintegracion de una capa aislada, depende de la concentracion del 210pp,,
el proceso es una extension general de la propuesta de CRS.
En principio la §210p, _ (2) es imposible de establecer de primera entrada, para ello

se propone la siguiente transformacion integral:

leopbexceso (z) = / wi(z,)02lopbexceso (Z,) dz' = Szlopbexceso (O)e_a(z). (3.6)

Esta propuesta conduce directamente a la separacion de la escala temporal y la condi-
cion inicial de formacion. Problemas nuevos que se obtienen tras esta perspectiva, en qué
consiste el valor &20p, — (0). Ademaés, cudl es la expresion matematica de w;(z), tam-
exceso
bién llamada como funcién de peso o nucleo de la transformacion. Primero, la funcion
de &a10p), (0) se interpreta de manera semejante al inventario de plomo establecido
exceso

en el modelo CRS, por tanto:

5210Pbexceso (0) = / wi(Z/)Cmonexceso (Z/) dZ/. (37)
0

La funciéon de peso de la transformacion se calcula derivando con respecto a la profun-

didad a ambos lados de la ecuacion 3.7, se obtiene lo siguiente:

—d d
/ wi(z')C’szb ‘ (Z/) dz’ = leopb ) (O)e—o(z) U(Z)
dZ 4 exceso exceso dz (3 8)
o do(2) ‘
wi(Z)CmOPbexceso (Z) £2waexceso (O)@ (2) T

A partir de la ecuaciéon anterior, se obtiene w;(z), tomando Caopy,  (2) — 0 cuando
z — 0o. Ademas, se toma el término Azwop, (¢t = 0) = f(z)r(2). A partir de estas

condiciones se obtiene la siguiente ecuacion de para w;

21 0 z
wZ(Z)M —O'(Z) + 5 OPbexCeso( >p< >e—O'(Z) — O (39)
r(2) A210py,7(2)
Como las funciones r(z) y e~?*) no pueden ser nulas, se debe cumplir lo siguiente:

_ )\210Pb£2lopbexceso (O)p(z)
f(z)

(3.10)

wi(z) =

La funcion de peso w;(z) encontrada contiene el término de condicion inicial. Como

resultado, no se garantiza una transformacion integral que se pueda obtener por métodos
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analiticos. En ese caso, se propone una funcion de peso W;(z), definida como:

Wilz) = %bzf;(z) (3.11)

En este caso, la transformacion integral esta normalizada. Por tanto, cumple la siguiente

ecuacion:

0
— )\21
Exiopy, . (0) = / ;§<—Z’;(2)02wpbexceso(z’) d' = 1. (3.12)

Por tanto, &210p, () se relaciona tnicamente con la escala radiocronologica.
exceso

- = A !
leopbexceso(z) = / %)(Z)Cﬂopbexceso (Z,) dZ, = G_U(z). (313)

3.2.4 Separaciéon de condiciones iniciales para perfiles de masa acumulativa

Utilizando el desarrollo del problema de SAR resuelto anteriormente, se desarrolla

el caso de la condicion MAR. Se define una transformacion integral de la forma:

p210py, o (m) = / pi(m/)cmopbexceso (m') dm’ = H20py, (O)Q_V(m). (3.14)

m

Donde pi210p,, _ (0) es la condicion inicial del modelo. Derivando con respecto a la masa

acumulativa la ecuacion 3.14, se obtiene que:

dv(m) |

d —v(m
% (NQlOPbGXCeSO (Z)) = _uzlopbeXCeSO (0)6 ( ) dm (3' 15)
La funcién de peso para MAR tiene la siguiente forma:
A210Pb

pz(m) = _:uzlonexceso (O> f(m) : (316)

De forma anéloga al caso SAR, la funcion de peso normalizada tiene la forma:

A1

Py(m) = S22, (3.17)

f(m)

A partir de esa funcién de peso, se obtiene la funcién normalizada para la transformaciéon

integral del modelo MAR. fiziopy,__(m) se expresa como:

_ ™ Aaio —u(m
'uzwpbexceso (m) - / f(’nf,t)) Czlopbexceso (m,> dm/ =e ( ) <318)
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Ademés, cumple la condicion fiziop, (0) = 1.

Un detalle relevante de este desarrollo se observa al notar la similitud entre las

condiciones MAR y SAR. Desde el punto de vista de una propuesta del modelo en ambos

casos la estructura base para ambos modelos es la misma. Por tanto, la comparacion

de resultados entre modelos debe conducir a resultados parecidos.

3.3

Pruebas sobre los modelos existentes

Esta seccion relaciona el modelo propuesto con algunos modelos propuestos en la

seccion 2.3, considerando las condiciones iniciales. Con esto se quiere comprobar que el

modelo propuesto debe ser capaz de reproducir las ecuaciones de los modelos existentes.

CIC

CRS

El modelo CIC tiene la premisa de que la actividad inicial de cada capa es la
misma. A partir de esta condicion, se tiene que f(z) = k- r(z), donde k es la
concentracion inicial constante y r(z) es la tasa de acumulacion de masa por

capa. Por tanto:

Wiz) = % (—AQI;P(Z[;(Z)) . (3.19)

La ecuacion 3.19 junto con la ecuacion 3.3 se sustituyen en la ecuacion 3.13. De

ahi se obtiene que:

— 1 Z)\ / ,
E210pp, o (2) = —/ AnopuplZ) o) g

ko 1(2)
z /!
_ _/ dU(Z )e—cr(z’) ds (320)
o dZ

Por la estructura de la ecuacion del modo, la transformacion es innecesaria porque
ya es posible separar la condiciéon inicial de la escala temporal en un principio.

En este caso &uopy,  (2) = Coropy, (2)

En el caso del modelo de tasa de acumulaciéon constante, la condicién inicial del

modelo es f(z) = k. A partir de esto, la funcién de peso W;(z) tiene la forma:

Wi(z) = AMPT'OP(Z). (3.21)
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La funcion &z10py,(2) se define como:

— A z /
Eutopry(2) = / P )Cot0p sy ()€ A

_ )\Qlon /Z / k —o(2') /
= 7 oo"(z)(rw))e a

“do(2)
== —/ WG ( )dZ,

(3.22)

[e.o]

— e—U(z) )

.Y es la forma del inventario com-

A partir de esto, se define &210p,  (0) =
exceso )\210Pb
pleto. Ademas, se cumple que &nopy  (2) = Towpy, (), y esto es el inventario

a una profundidad z de la superficie.

CF/CS En el caso de los modelos de base MAR, se obtiene una condicién parecida, de
estos casos el problema CF/CS puede tratarse con las condiciones f(m) = k; y

r(m) = ky eso concluye la funcion de peso P;(m):

Pi(m) = Ak—ole (3.23)
popy, ..., (M) = )\2;01% /OO : C210 Pl (M) ™) di!
_ /OO " )‘21°Pb(ﬁ>6_y(m,) dm (3.24)
-

La constante del problema C'F//C'S es descrita por las dos constantes definidas en

f

este modelo, y a partir de la ecuacion 2.11, se tiene que peiop, (2 =0) == =
”

C(0)210p,  (Robbins y Edgington, 1975).

exceso
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4 Metodologia de la datacién de sedimentos

4.1 Introduccién

En este capitulo se describe la metodologia utilizada en anélisis radiocronologico de
las muestras de sedimentos obtenida de la Reserva Biologica Manuel Alberto Brenes,
ubicada en San Ramoén. Las secciones discutidas en este capitulo se relacionan con los
procesos de extraccion de muestra, preparaciéon de muestra y analisis por espectroscopia
gamma.

En el proceso de extraccion y clasificacion de la muestra se describen las conside-
raciones importantes definidas por los diferentes autores respecto a la extraccion de
sedimentos para el proceso de datacion. Ademads, se describe el procedimiento para
almacenamiento de la muestra e informacién que debe tener en el momento de ser
extraida.

El proceso de medicién de la concentracién de actividad de las muestras de sedi-
mento seleccionadas describe los procesos de preparacion de la muestra para realizar
una medicion por espectroscopia gamma. Ademas, se describe el equipo utilizado en el
proceso de medicidon por espectroscopia gamma y los ajustes e informacion necesaria

para obtener los datos requeridos para aplicar los modelos radiocronologicos.

4.2 Extraccion de muestras
4.2.1 Zonas de extraccion

La metodologia de la extracciéon de las muestras de sedimentos tiene los siguientes
pasos. Primero hay que conocer y analizar la informacién de la zona de muestreo, para
eso se encuentra la guia Radiocronologia de sedimentos costeros escrita por el Organismo
Internacional de Energia Atomica (Sanchez-Cabeza et al., 2012). La zona de muestreo

de suelos sedimentario seleccionada debe cumplir las siguientes condiciones:

= Zonas de baja mezcla fisica artificial, ya sea por actividades humanas como dra-

gado, pesca de arrastre o embarcaderos.

= Zonas donde se tenga informaciéon sobre la contaminacion y los focos de contami-

naciéon de la zona.
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= Informacion sobre el tipo y tamano de granulos que se pueden encontrar en los

ntucleos de sedimento que se vayan a extraer.

Aunque esta informacion es utilizada en el caso de datacion de suelos marinos, en el
caso de tierras emergidas, la zona de mezcla artificial se relaciona a lugares utilizados
para el cultivo, en este caso la indicacién con las muestras es remover la zona de inter-
accion en el analisis del perfil de actividad del suelo (Walling, Collins, y Sichingabula,
2003).

Los sedimentos extraidos no deben mostrar mezcla de sedimentos entre capas. La
alteracion en el perfil de profundidad del sedimento ocasiona que el proceso de dataciéon
no sea confiable. Las muestras lacustres y marinos, los cuales dependiendo de la profun-
didad, deben ser extraidos por un nucleador. En el caso especifico de las muestras de
suelo no sumergido, se extrae mediante un barreno o excavando en una zona especifica
(Walling et al., 2003).

La diferencia entre la extracciéon por nucleadores o barrenos y la extracciéon mediante
excavacion radica, basicamente, en la fineza de los cortes que se pueden hacer y la
cantidad de puntos que se pueden medir, siendo el método de extracciéon por nucleadores
y barrenos mas finos en esa caracteristica. La desventaja es la cantidad de masa de
sedimento obtenida por cada extraccion realizada. El método de excavacion brinda una
mayor masa y volumen de sedimento. Esto permite una mayor cantidad de ensayos
o dependiendo del tipo de detector de germanio que se disponga, usar geometrias que
requieren un volumen de muestra mayor. Esta tltima caracteristica puede ser relevante,
si se utiliza un detector de germanio hiperpuro con una geometria coaxial tipo p con
una eficiencia de calibraciéon para las muestras de suelo 0,02 a 0,005 en el rango de
energia 40 keV a 50 keV. Por otro lado, un detector con una geometria pozo tiene una
eficiencia de 11 % para una energia de 46,5 keV (P. Appleby y Piliposian, 2004), debido
a la geometria del detector la cantidad de muestra para realizar la mediciéon es menor.
En el caso de los detectores coaxiales de tipo p, la forma O6ptima para realizar esta
medicion es utilizando un frasco de geometria tipo Marinelli, para determinar el valor
de la actividad del **°Pb.

4.2.2 FExtraccion de las muestras de suelo

Las muestras obtenidas en San Ramoén se realizaron a partir de una excavacion. La

extraccion de la columna de suelo se realizo utilizado el siguiente procedimiento:

= Se selecciond un sitio de recoleccion de muestras.
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Figura 4.1: Reserva biologica Alberto Manuel Brenes. Las muestras de suelo se extra-
jeron en la cuenca mostrada en el mapa. Fuente: Vargas Arias (2020, p. 12)

= Se removid la capa mas superficial de suelo, en la zona de muestreo, con el fin
de retirar la zona de interaccion entre el inventario y el medioambiente (Sanchez-
Cabeza et al., 2012). Esto porque es la zona de interaccién mecénica y las medi-

ciones de esta region deben excluirse en casi todos los modelos.

= Las muestras se extrajeron realizando una excavacién. De ahi se extrajeron las
diferentes capas de la columna de sedimento. Estas capas tenian un espesor de
3 c¢m, como se muestra en la figura 4.2(a). Este proceso es utilizado en la extraccion

de sedimento para cuantificar erosion del suelo (Walling et al., 2003).

= Las capas colectadas fueron rotuladas con la siguiente informacion: la fecha de
extraccion, la posicion geografica del sitio de muestreo, ademas de la profundidad

a la que se tomo la muestra.
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Figura 4.2: (a) Extraccion de suelo para determinacion radiocronolégica de una columna
de suelo realizada en la Reserva Alberto Manuel Brenes, en San Ramon. (b) Diagrama
zona de excavacion donde se extrajo la muestra desde una vista superior e isométrica.
Fuente: fotografia tomada por el Dr. Birkell, Escuela de Geografia de la Universidad de
Costa Rica.

4.2.3 Preparacion de la muestra

Ademés del proceso de extraccion las muestras de suelo fueron tratadas previamente

antes del proceso de medicion, el tratamiento realizado fue el siguiente:

» Las muestras de suelo fueron tamizadas a 50 pm para poder asegurar que la

muestra de suelo era lo suficientemente uniforme (Sanchez-Cabeza et al., 2012).

= Las muestras de suelo se colocaron en un frasco de geometria Marinelli de 200 mL
y 500 mL y se dejaron reposar por 20 dias, para conseguir el equilibrio secular del

222 )
Rn en las muestras de sedimento.
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Figura 4.3: Calibracion en energfa del MCA realizado con una fuente de ***Am, tomado
por el equipo del Laboratorio de Espectroscopia Gamma - CICANUM-UCR. La calibra-
cion fue utilizada para todos los espectros medidos. La curva de ajuste entre los canales
del MCA y las energias de emision gamma del **'Am es lineal. Fuente: Laboratorio de
Espectroscopia Gamma (LEG-CICANUM-UCR)

4.3 Medicién por espectroscopia gamma

En las muestras de suelo contienen diferentes radionucleidos de origen antropogé-
nico, cosmogénico y natural (Jaworowski, 1982). En esta investigacion, las muestras se
analizaron utilizando espectroscopia gamma. Debido a que este tipo de anélisis requiere
una preparacion simple. Ademas, solamente se exige homogeneidad en las muestras de
suelo en el momento que se realiza la medicion. Como se especifico en este capitulo, la
geometria de cada muestra se escoge con base en la geometria del detector germanio
hiperpuro que se utiliza (Diaz y Vargas, 2008). Esta informacion es necesaria para de-
terminar la actividad de cada radionucleido presente en la muestra. Ademés, hay que
considerar la atenuacion propia de la muestra y como afecta la calibraciéon por eficiencia
del detector. Con ayuda del programa DETEFF" se realiz6 la calibracion por eficiencia

para muestras con una matriz semejante a los sedimentos.

4.3.1 Descripciéon del equipo

El montaje del equipo para espectroscopia gamma se observa en la figura 4.5, el

tipo de detector utilizado fue un detector de germanio hiperpuro (HPGe) de geometria

'El programa DETEFF consiste en una herramienta computacional desarrollada en el Centro de
Proteccion e Higiene de las Radiaciones en Cuba. Este programa esta desarrollado usando coédigo
basado en el método de Monte Carlo para simular la interaccién de la radiacién con la materia en un
detector (Diaz y Vargas, 2008).
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Figura 4.4: Calibracion por eficiencia utilizada para las muestras de suelo con un frasco
Marinelli de 200 mL, utilizado en la muestra SE1144EN (a) y 500 mL, utilizado en las
muestras SE1143EN, SE1145EN, SE1146EN, SE1147EN, SE1148EN y SE1149EN (b).
Fuente: Laboratorio de Espectroscopia Gamma (LEG-CICANUM-UCR)

coaxial tipo p, esto es determinante para realizar las calibraciones del equipo. Antes de
realizar cualquier mediciéon, se debe hacerse una calibraciéon por energia, con una fuente
de **'Am, como se describe en la seccion 1.8.3.1, se ajusta la posicion de los canales a
partir del espectro conocido de una fuente conocida, con el fin de encontrar la relaciéon
canal-energia en keV; la calibracion en energia se puede observar en la figura 4.3.
También se realizé una calibracion por eficiencia de una fuente de actividad conocida,
con las respectivas fechas de medicion, para poder realizar la calibraciéon por rango de
energia y relacionar la medicion con la actividad de la muestra. En el caso de las

muestras, se tienen las siguientes curvas de calibracién, mostradas en la figura 4.3.

4.3.2 Obtencion del espectro de emisién gamma de las muestras de sedi-
mentos

Para obtener los espectros de emision gamma de las muestras, se utilizé el equipo
que se expone en la figura 4.5(a). Para el andlisis y la extraccion de la informacion, es

necesario considerar los siguientes aspectos:

= Tiempo de medicién: el tiempo de medicion de la muestra debe considerar tanto
el nimero de eventos ocurridos por muestra como el tiempo muerto del detector
en el proceso. Las mediciones ambientales, por lo general tienen una actividad
baja. La descripcion de baja depende de los radionucleidos, para la serie de ***U,

la concentraciéon actividad mundial es de 16 Bq-kg™! a 110 Bq-kg™! (Celik y
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Figura 4.5: (a) Montaje del sistema de espectroscopia gamma del Laboratorio de Es-
pectrometria Gamma del CICANUM utilizado en la investigaciéon. Se puede observar
donde se encuentra el reservorio criogénico del detector de germanio hiperpuro, en la
parte inferior del montaje. La parte superior corresponde al castillo de plomo, donde se
coloca la muestra en el interior. Al lado derecho se puede ver el MCA del sistema de
deteccion. (b) El diagrama del montaje del detector en el sistema criogénico, obtenido
del manual de Canberra (Canberra, 2003, p. 3).

Kosal, 2019). La medicion se realiza con tiempos superiores a las 16 h, la razon
de estos tiempos radica en que se desea capturar la mayor cantidad de eventos

posibles de la muestra, para garantizar la confianza en la medicién realizada.

= Medicion del fondo: consiste en una mediciéon realizada sobre el castillo de
plomo sin tener ninguna fuente colocada en el interior, la mediciéon de fondo por
utilizar debe tener una duraciéon de medicion igual al tiempo de las muestras.
A esta medida sobre el nimero de cuentas propio del equipo se le conoce como
blanco. La funcién del castillo de plomo es reducir la incidencia de gammas ex-
ternos al sistema de deteccion. El blanco es una medida que se resta al espectro
de la muestra, con el fin de determinar cuanta actividad proviene tnicamente de

la muestra.
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= Posiciéon y geometria de la muestra: la geometria de la muestra se conoce y
considera mucho antes de realizar la medicién, pero esta informacion es necesaria
para la calibracion por eficiencia, con este parametro se extrae la actividad de la
muestra, ya que se utiliza para realizar la conversion de niimero de eventos para

una region a actividad de la muestra.

Los espectros obtenidos en el laboratorio se muestran en las figuras B.1, B.2, B.3,
B.4, B.5, B.6 y B.7. Los espectros contienen la informacién del nimero de muestras
por nimero de canal. El analisis de los picos presentes en la muestra se obtiene usando
el programa GENIE 2000; el software tiene una libreria de radionucleidos, para poder
identificar la energia con alguno de los picos de emision. Los espectros obtenidos en
los suelos sedimentarios se realizaron utilizando las calibraciones de la figura 4.3 para
encontrar los valores de energia asociados a los canales, y la figuras 4.4(a) y 4.4(b) para
encontrar el valor de la concentraciéon de actividad para cada espectro de mediciéon. Se
muestran dos curvas de calibracion por eficiencia para las dos geometrias tipo Marinelli
utilizadas (200 mL y 500 mL).
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5 Resultados de la datacion

5.1 Introducciéon

En este capitulo, se analizan los datos obtenidos por espectroscopia gamma de las
muestras de suelo sedimentario obtenido de la Reserva Biologica Alberto Manuel Brenes,
ubicada en San Ramoén. Los datos se obtuvieron con la metodologia descrita en el
capitulo 4. Estos se trataron con dos condiciones. Primero, realizando un suavizado a
los datos con la media movil a dos capas adyacentes (Seccion A.2). Segundo, con las
concentraciones de actividad de ?*"Pb en exceso sin recibir ningtn tratamiento adicional.

Los modelos de datacion del tipo SAR utilizados fueron tomandos bajo la siguiente
condicién: la razon entre densidad del sedimento seco y la tasa de sedimentacion es una
constante del sistema. El objetivo de ese supuesto es utilizar inicamente ajuste lineal
con el método de minimos cuadrados en los modelos CRS y CIC (tipo SAR). Luego de
los ajustes se calcula la tasa de deposicion de sedimento relacionada a la formaciéon de
cada capa. El analisis de los datos en los modelos CIC y CRS se realizan utilizando el
modelo propuesto en el capitulo 3, donde se propone un ajuste que separa las condi-
ciones iniciales de la informacién del perfil cronolégico de la muestra considerando las

transformaciones desarrolladas en la seccién 3.3 en los modelos CIC y CRS.

5.2 Datos obtenidos

Los espectros se analizaron con el programa GENIE 2000, utilizando las calibracio-
nes realizadas en energia y eficiencia, se identificaron los radionucleidos de la muestra a
partir de los fotopicos caracteristicos de emision gamma. En la tabla 5.1 se observa la
actividad obtenida de las muestras de suelo y su incertidumbre. Ademas, la profundidad

de extracciéon de cada capa, con respecto a la zona de interaccion.
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Figura 5.1: Diagrama para el perfil en profundidad de las muestras extraidas en la
Reserva Alberto Manuel Brenes, San Ramoén. Las capas extraidas tienen un espesor de
3 cm. Se elimina de las muestras la region de interaccion. Esta es una capa entre la
superficie del suelo, la primer capa ttil para realizar la determinaciéon radiocronologica.
Ademés, se indica la posicion de cada capa en el perfil de suelo sedimentario y los
codigos de las muestras.

Tabla 5.1: Datos fisicos y concentraciéon de actividad determinada por medio de espectroscopia gamma de las
muestras de suelo sedimentario extraidas en la Reserva Alberto Manuel Brenes, San Ramoén.

Codigo de Informacion fisica de las muestras Concentracién de actividad (Bq - kg™!)
muestra Am (kg) | pretativa (kg -m™3) | z; (cm) | 2¢ (cm) 13705 JANEL N 20py, JARSTI 2 Asag,
SE1143EN | 0,4345 908,3 3 1,5 15,3 0,4 |198,7| 21,3 7,2 0,3
SE1144EN | 0,1871 935,5 6 4,5 18,6 0,5 | 1981 | 246 | 10,3 | 04
SE1145EN | 0,5327 1065,4 9 7,5 18,4 0,5 | 1398 20 9,6 | 045
SE1146EN | 0,5708 1141,6 12 10,5 20,4 0,5 93,7 | 12,7 | 116 | 0,3
SE1147EN | 0,5774 1156,8 15 13,5 12,8 0,3 55,9 7,3 124 | 0,3
SE1148EN | 0,5773 1146,6 18 16,5 4,9 0,1 24 4.6 13,5 | 0,3
SE1149EN | 0,5578 1105,6 21 19,5 2,8 0,1 26,3 1.8 138 | 0,3

Am es la masa de la capa, prelativa €s 1a densidad relativa de la muestra, z; es la posicion de corte de la capa z{ = z; — %

donde z{ es la posicién del centroide, Az es el grosor de la capa extraida.

Los datos son obtenidos después de analizar los espectros utilizando las calibraciones del sistema.

La informacién fisica de la muestra es un dato importante para la reconstruccién de la escala radiocronolégica. La

distancia que se describe es la posicion donde se hizo el corte de extracciéon.

La capa se extrajo en cortes de 3 cm en el lugar de extraccion, por tanto, la incertidumbre es de 1,5 cm. La posicion del

centroide z{ es 1,5 cm desde la parte superior de la capa.



5.3 Manejo de datos

La informacién mostrada en la tabla 5.1 se manej6 utilizando el cdédigo desarrollado

para el analisis de datos (ver seccion C). La profundidad del centroide de la capa se

encuentra en el centro geométrico.

Se trabajaron los datos bajo los siguientes tratamientos:

a) Datos de espectroscopia gamma.Se toman los datos obtenidos en la tabla 5.1

y se asocian los valores de concentracion de actividad (Bq-kg™!) con la profun-

didad del centroide.

Tabla 5.2: Profundidad del centro de la capa desde la superficie de
referencia y concentracion de actividad de las muestras de sedimen-

to.
Profundidad del Concentracion de actividad (Bq - kg™')

centro de la

capa (cm) B0 | Ausrg, | 2°Pb | Astopy, | 29Bi | Asuag
1,5 15,3 0,4 198,7 | 21,3 7,2 0,3
4,5 18,6 0,5 198,1 | 24,6 | 10,3 0,4
7,5 18,4 0,5 139,8 20 9,6 0,45
10,5 20,4 0,5 93,7 12,7 | 11,6 0,3
13,5 128 | 03 | 559 | 7.3 | 124 03
16,5 4,9 0,1 24 46 | 13,5 0,3
19,5 2,8 0,1 26,3 1,8 13,8 0,3

Al suponer que la concentraciéon de la capa es la misma en cualquier

punto de la capa, se toma el centroide como punto de referencia.

b) Datos de espectroscopia gamma suavizados. Los datos suavizados se ob-
tuvieron calculando la media moévil, descrita en la seccion A.2, entre dos capas
consecutivas de sedimento. La posicion del centroide también se corrige utilizan-

do el método de media mévil. La tabla 5.3 muestra la informacion de los datos

suavizados.
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Tabla 5.3: Profundidad del centro de la capa desde la superficie de referencia
y concentracion de actividad de las muestras de sedimento suavizadas por el
método de media moévil.

Profundidad del Concentracion de actividad suavizada (Bq - kg™!)
centroide suavizado (cm) 1870y Avsres 210py, Ao, g | A,
3 16,59 | 0,312 | 198,44 | 16,103 | 8,32 0,240
6 18,50 | 0,354 | 163,00 | 15,518 | 9,99 0,299
9 19,40 | 0,354 | 106,95 | 10,721 | 10,98 0,250
12 14,81 | 0257 | 65,29 | 6,329 | 12,00 | 0,212
15 5,69 | 0,095 | 33,07 | 3,892 | 12,95 | 0,212
18 3,85 | 0,071 | 25,99 | 1,676 | 13,65 0,212

Los datos de concentraciéon se encuentran suavizados entre las capas, utilizando el
valor de media mévil con la incertidumbre asociada, es importante notar que el valor

de la profundidad de las capas usa el corrimiento de la media movil.

5.3.1 Analisis radiocronolégico a partir del método de minimos cuadrados

Los datos se analizaron con los modelos tipo SAR (CIC y CRS). En este tipo de
modelos, los radionucleidos atrapados en cada capa de sedimento se encuentran fijos.
Se encontro la curva de ajuste de los modelos usando el método de minimos cuadrados.
Los modelos se aplicaron considerando la razon entre densidad y tasa de deposicion de
sedimento como una constante en la columna de sedimento. Se determiné el plomo en
exceso, tomando la concentracion de actividad de *°Pb base en las capas a partir de
la actividad del ***Bi en equilibrio secular con el ***Ra. Este resultado se deriva de las
ecuaciones de Bateman.

Se obtuvo la recta de mejor ajuste de los datos linealizados utilizando una transfor-
macion de logaritmica, In C2wp,, _ contra la posicion del centroide 2 (modelo CIC).
Las rutinas desarrolladas para realizar estos calculos para el modelo CIC se encuentran
en las secciones C.2 y C.3. El anélisis de los datos de la tabla 5.3 se muestra en el gréafico
de la figura 5.2.

El pico con mayor actividad de **"Cs tiene una edad de (53 £9) a, fechando la capa
a 1964. El maximo de *’Cs debe encontrarse en 1963 (Sykora y Froehlich, 2009). El
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Modelo CIC suavizado ajustado con los datos de 1a Reserva Alberto Manuel Brenes, San Ramén

. W0

o 20py

Activ

— . Modelo CIC

i6n de

0 5 10 15 20

Posicién del centroide 2 {(cm)

Figura 5.2: Grafico de concentracion de la actividad C' (Bq - kg™!) contra posicion del
centroide z{ (cm). Los datos se suavizaron utilizando la media movil entre dos capas
consecutivas. El grafico se encuentra en escala logaritmica, el eje vertical muestra la
concentracion de actividad suavizada. Por otro lado, el eje horizontal muestra la posicion
suavizada del centroide en la columna de sedimento extraido, medida desde la capa de
interaccion. Los puntos azules, representan la concentracion de actividad del **"Cs, junto
con sus barras de error, los puntos negros representan la concentracion de actividad del
2P} en exceso. La linea roja representa la recta de ajuste obtenida del analisis de
linealizacion de los datos y la banda de error del ajuste esta representado por el area
sombreada de color rojo.

porcentaje de error entre la determinacion de la fecha de este pico es 1,85 %, el cual es
menor a la incertidumbre relativa de 16,98 % determinada por el modelo.
La ecuacion de la recta de mejor ajuste para los datos linealizados tiene la siguiente

forma:
In szPbexceso = (—0,180 £ 0,009)z + (5,967 + 0,090). (5.1)

Donde la pendiente de la recta a es la razéon entre densidad de la muestra y la tasa
de deposicion de sedimento. El intercepto con el eje de la recta de mejor ajuste b se
relaciona con la concentracion de actividad inicial de la columna de suelo sedimentario

con la siguiente ecuacion:

Co(z) =€’ (5.2)

La ecuacion de la recta 5.1 se relaciona con la ecuacion experimental para el modelo
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CIC, aplicando la funcién exponencial de base neperiana. La ecuacién del modelo CIC
se define como:
OCIC(Z) = 6(a2+b). (53)

La incertidumbre de la actividad del ?'°Pb en exceso para el modelo CIC se obtiene

utilizando el método de propagacion de la incertidumbre:

Aceo(z) = €' \/Ag + 22A2 4 a2 A2 (5.4)

El valor del fechado de la muestra por el modelo CIC, se determiné a partir de la
pendiente de la recta m, esta ecuacion es un resultado directo de la separacion del valor
inicial y el perfil cronolégico de la muestra desarrollado mateméaticamente en el capitulo
3. El fechado se obtiene como,

tFechado = 2017 — |a|z

. 2.9
)\210Pb ( )

Se fija la fecha en el 2017, ya que, corresponde al ano en que se realiz6 el muestreo. La

incertidumbre esta descrita por la siguiente ecuacion,

la|z A\’ A\
Ay = — — . .
! >‘210Pb a + z (5 6)

Las ecuaciones 5.5 y 5.6 son vélidas para cualquier modelo del tipo SAR, si se

toma como referencia el desarrollo conceptual realizado en el capitulo 3, sobre modelos
generalizados.

La tabla 5.4 es un resumen los datos de concentracion de la actividad del *'"Pbgceso
determinados por el modelo CIC con los datos suavizados. Ademas, se compard con la

informacion de la concentracion de la actividad determinada por espectroscopia gamma.
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Tabla 5.4: Comparacion entre las concentraciones de actividad medidas en las muestras de sedimento suavizadas con respecto a la
concentracion de actividad estimada por el modelo CIC.

Profundidad del centroide z{ | Fechado | Concentracion de actividad 0P e | Concentracion de Actividad CIC | Error absoluto

cm a Bq-kg! Bq-kg! %

3 1999 + 8 189,92 £ 16,10 227,50 &+ 65,14 19,87
6 1982 + 8 153,13 £ 15,52 132,53 + 38,48 13,45
9 1964 + 9 95,92 + 10,72 77,21 £+ 22,92 19,51
12 1947 + 9 53,09 + 6,33 44,98 + 13,76 15,23
15 1930 = 9 19,90 £+ 1,70 26,20 £ 8,31 31,65
18 1912 £ 10 12,23 £ 1,70 15,26 + 5,04 24,75

La concentracion de la actividad CIC es un célculo estimado utilizado el modelo de datacion.

La comparacion entre los datos del plomo en exceso obtenidos de la tabla 5.3 y los datos de concentracion de la actividad extraidos del ajuste CIC
se muestra en forma de porcentajes de error.

Los datos de fechado representan la fecha aproximada de la capa asociada al centroide suavizado, el valor es aproximado para la fecha donde se
formo. Este es calculado utilizando la ecuacion 5.5.

Las incertidumbres de las concentraciones de actividad del 2'°Pb en exceso y las fechas obtenidas por el modelo CIC, se obtuvieron utilizando el

algoritmo del apéndice C.2, junto con las ecuaciones 5.4 y 5.6, respectivamente.

El porcentaje de error es particularmente alto, debido a que el método de minimos
cuadrados depende de la incertidumbre de los datos. Al utilizar un detector con una
geometria coaxial del tipo p, como se muestra en las figuras 4.4(a) y 4.4(b), la eficiencia
para la energia de emision gamma del *'°Pb (46,53 keV) es menor comparado con la
energia de emision del B0 (661,7 keV) y posee una eficiencia mayor.

La concentracion de actividad del *°Pb en exceso se obtiene de la tabla 5.2, o los
datos que no tienen el suavizado por media moévil, fueron analizados con el codigo de
la seccion C.3. De ahi se obtiene el grafico de la figura 5.3.

La curva experimental obtenida por el método de minimos cuadrados, para una

linea recta se define como:

Coopy,  (2) = (317,90 = 30,39) exp ((5,762 = 0,090)2). (5.7)

exceso

La tabla 5.5 muestra la comparacion entre los datos generados por el modelo CIC y las

mediciones de concentracion de plomo en exceso en las muestras de suelo.
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Modelo CIC ajustado con los datos de la Reserva Alberto Manuel Brenes, San Ramon
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Figura 5.3: Gréfico de concentracion de la actividad C' (Bq - kg™!) contra posicion del
centroide z{ (cm). El grafico muestra una escala logaritmica en el eje vertical asociado
a la concentracion de actividad. Por otro lado, el eje horizontal muestra la posicion del
centroide en la columna de suelo sedimentario, medida desde la capa de interaccién. Los
puntos azules representan la concentracion de actividad del **’Cs, junto con sus barras
de error, los puntos negros representan la concentracion de actividad del *°Pb en exceso.
La linea roja representa la recta de ajuste obtenida del analisis de linealizacion de los
datos y la banda de error del ajuste esta representada por el drea sombreada de color
r0jo.

Tabla 5.5: Comparacion entre las concentraciones de actividad medidas en las muestras de sedimento con respecto a la concentracion
de actividad estimada por el modelo CIC.

Profundidad del centroide z{ | Fechado | Concentracion de actividad H0Ph, eso | Concentracion de Actividad CIC | Error absoluto

cm a Bq-kg! Bq-kg! %

1,5 2009 £ 7 191,50 £+ 21,30 251,94 + 63,44 31,56
45 1994 £ 7 187,80 + 24,60 158,23 + 40,31 15,75
7.5 1979 £ 7 130,20 + 20,01 99,38 + 25,90 23,67
10,5 1964 + 8 82,10 £+ 12,70 62,41 + 16,80 23,98
13,5 1949 £ 8 43,50 + 7,31 39,20 + 10,98 9,89

16,5 1934 £ 8 10,50 £ 4,61 24,62 £ 7,22 134,47
195 1919 £ 9 12,5+ 1,82 15,46 + 4,76 23,68

La concentracion de la actividad CIC es un calculo estimado utilizado el modelo de datacion.

La comparacion entre los datos del plomo en exceso obtenidos de la tabla 5.2 y los datos de concentracion de la actividad extraidos del ajuste CIC

se muestra en forma de porcentajes de error.

Los datos de fechado representan la fecha aproximada que tiene la capa asociada al centroide fechado, eso no significa que la capa de 3 cm de

espesor se formase en ese ano unicamente. Este es calculado utilizando la ecuacion 5.5.

Las incertidumbres de las concentraciones de actividad del >!°Pb en exceso y las fechas obtenidas por el modelo CIC, se obtuvieron utilizando el

algoritmo del apéndice C.3, junto con las ecuaciones 5.4 y 5.6, respectivamente.
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Los datos de la tabla 5.2 analizados por el modelo CIC muestran el pico mayor de
37Cs en el afio de 1964 =+ 11 a una profundidad de 10,5 cm. Ambos analisis del modelo
CIC muestran la misma edad, pero a diferentes distancias. En este caso particular, el
modelo CIC muestra ser bastante preciso para datar las muestras del suelo extraido.
En constraste con las mediciones se observa que los fechados son diferentes en los datos
suavizados y sin suavizar. Esto es algo que se puede esperarar porque las posiciones
de profundidad son diferentes, eventualmente calza en el valor maximo de *"Cs, esto
altimo no es eventual, la efectividad de un modelo de fechado se basa en la efectividad

de reproducir las fechas conocidas o al menos acercarse lo suficiente.

En el caso del modelo CRS, se linealizaron los inventarios (fz1opy,

exceso

Zf
= Z pCzlopbexcesoAZ)
=z

con la funcién In ([zmpbe Ceso) contra la posicion del centroide. Utilizando el algoritmo
descrito en las secciones C.4 y C.5. El modelo CRS suavizado gener6 la siguiente ecua-

cion de ajuste lineal:
In (Izwpbexceso) = (—0,208 + 0,020)z + (1,020 + 0,168). (5.8)

La curva experimental de la concentracion de actividad descrita por el modelo CRS
utilizando los pardmetros de la recta de mejor ajuste. Primero, la concentracion de

actividad inicial de cada capa de sedimento se describe como:

Donde a es la pendiente de la recta de mejor ajuste y b es el intercepto con el eje. A
partir de la ecuacion 5.9, se obtiene la concentracion de actividad de cada capa a partir

del analisis CRS y se define como:

Cers(z) = (5.10)

La incertidumbre de la actividad del modelo CRS esta descrita como:

az 2
Acers = ﬁ\/(lJrz) A2 4+ A2 + <ﬂ) (5.11)
p(z) \ \a p(2)

Las ecuaciones anteriores estan integradas al algoritmo CRS, descrito en la secciéon C.4,

los resultados mas relevantes del modelo se muestran en la tabla 5.6.
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Tabla 5.6: Comparacion entre las concentraciones de actividad medidas en las muestras de sedimento suavizadas con respecto a la
concentracion de actividad estimada por el modelo CRS

Profundidad del centroide z{ | Fechado | Concentracion de actividad 20py, | Concentracion de Actividad CRS | Error absoluto

cm a Bq-kg™! Bq- kg™ %

3 1994 + 11 189,92 + 16,10 346,88 + 58,91 82,65
6 1972 + 11 153,13 + 15,52 160,28 + 27,40 4,67
9 1950 + 12 95,92 £ 10,72 72,86 + 14,00 24,04
12 1928 + 13 53,09 £ 6,33 35,07+ 8,00 33,94
15 1905+ 14 19,90 + 1,70 17,55+ 4,78 11,80
18 1883+ 16 12,23 £ 1,70 9,00 £+ 2,90 26,41

La concentracion de la actividad CRS es un calculo de la actividad estimada utilizado el modelo de datacion.

La comparacion entre los datos del plomo en exceso obtenidos de la tabla 5.3 y los datos de concentracion de la actividad extraidos del ajuste CRS
se muestra en forma de porcentajes de error.

Los datos de fechado representan la fecha aproximada que tiene la capa que se asocia al centroide suavizado, el valor es aproximado para la fecha
donde se formo el centroide. Este es calculado utilizando la ecuacion 5.5.

Las incertidumbres de las concentraciones de actividad del '°Pb en exceso y las fechas obtenidas por el modelo CRS, se obtuvieron utilizando el

algoritmo del apéndice C.4, junto con las ecuaciones 5.4 y 5.11, respectivamente.

El ajuste para el modelo CRS muestra el siguiente grafico (Figura 5.3). La curva
experimental muestra un comportamiento no lineal, a diferencia del modelo CIC. Esto
se debe a que se esta graficando la concentracion de actividad y no el inventario.

La recta de ajuste para la linealizacion del inventario suavizado obtenida es la si-
guiente:

In (I20p,,, ) = (—0,208 & 0,022)z + (1,227 £ 0,209) (5.12)

Realizado un analisis del inventario de plomo en exceso, se hace el ajuste lineal para
el modelo CRS. El anélisis de la curva de actividad del modelo CRS desarrollado por

el algoritmo descrito en la seccién C.5. Los resultados se resumen en la tabla 5.7.

Tabla 5.7: Comparacion entre las concentraciones de actividad medidas en las muestras de sedimento suavizadas con respecto a la
concentracion de actividad estimada por el modelo CRS.

Profundidad del centroide z{ | Fechado | Concentracion de actividad HO0Ph, ceso | Concentracion de Actividad CRS | Error absoluto

cm a Bq-kg™! Bq - kg™! %

1,5 2006 + 10 191,50 £ 21,30 572,10 £+ 126,33 198,75

45 1986 + 10 187,80 £ 24,60 297,47 + 62,10 58,40

7,5 1966 + 11 130,20 £ 20,01 139,83 + 30,33 7,40

10,5 1946 + 12 82,10 + 12,70 69,86 + 16,99 14,90
13,5 1926 + 13 43,50 £ 7,31 36,91 + 10,43 15,15
16,5 1906 + 15 10,50 £ 4,61 19,94 £ 6,59 89,87
19,5 1886 + 17 12,5+ 1,82 11,07+ 4,25 11,45

La comparacion entre los datos del plomo en exceso obtenidos de la tabla 5.2 y los datos de concentracion de la actividad extraidos del ajuste CRS
se muestra en forma de porcentajes de error.

Los datos de fechado representan la fecha aproximada que tiene la capa que se asocia al centroide fechado, eso no significa que la capa de 3 cm de
espesor se formara en ese ano unicamente. Este es calculado utilizando la ecuaciéon 5.5.

Las incertidumbres de las concentraciones de actividad del 2!°Pb en exceso y las fechas obtenidas por el modelo CRS, se obtuvieron utilizando el

algoritmo del apéndice C.5, junto con las ecuaciones 5.4 y 5.10, respectivamente.



100

Modelo CRS suavizado ajustado con los datos de la Reserva Alberto Manuel Brenes, San Ramon
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Figura 5.4: Gréfico de concentracion de la actividad de los datos suavizados por me-
dia movil C' (Bq - kg™!) contra posicién suavizada del centroide z¢ (cm). El grafico en
escala logaritmica en el eje vertical muestra la concentracion de actividad, mientras el
eje horizontal muestra la posiciéon del centroide en la columna de suelo sedimentario,
medida desde la capa de interacciéon. Los puntos azules, representan la concentracion
de actividad del *"Cs, junto con sus barras de error, los puntos negros representan la
concentracion de actividad del *'’Pb en exceso. La curva verde representa la ecuacion
de ajuste generada por el analisis del modelo CRS con los datos y la banda de error del
ajuste esta representado por el area sombreada de color verde.

A partir de estos datos, se construye el grafico de concentracion de actividad para
el modelo CRS. (Figura 5.5)
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Modelo CRS ajustado con los datos de 1a Reserva Alberto Manuel Brenes, San Ramén
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Figura 5.5: Grafico de concentraciéon de la actividad de las muestras de suelo C
(Bq - kg™!) contra posicion del centroide z{ (cm). El grafico en escala logaritmica en el
eje vertical muestra la concentracion de actividad, mientras el eje horizontal muestra
la posiciéon del centroide en la columna de suelo sedimentario, medida desde la capa
de interaccion. Los puntos azules, representan la concentracion de actividad del **'Cs,
junto con sus barras de error, los puntos negros representan la concentracion de activi-
dad del '°Pb en exceso. La curva verde representa la ecuacion de ajuste generada por
el anélisis del modelo CRS y la banda de error del ajuste esta representado por el area
sombreada de color verde.

5.4 Resultados finales y comentarios

Los modelos, ademéas de las fechas, también deben describir la condicién de acu-
mulacién de masa de la capa o tasa de deposicion de sedimento. Considerando que se
realizd6 un ajuste lineal en los datos transformados en funcién del tipo de modelo pro-
bado (CIC o CRS). En general, para los modelos tipo SAR utilizados, se define la tasa

de deposicion de sedimento como:

r(z) = AOTT‘D’”(Z) (5.13)

En este caso, la incertidumbre por propagacion de errores de la tasa de deposicion es:

A, = Azoep(z) (ﬁ)z + < 2y )2. (5.14)

|m| a p(2)

Considerando el anélisis realizado anteriormente, se agruparon los analisis de datos
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en datos suavizados y datos sin suavizar. Con el fin de comparar los mismos centroides
y también utilizar condiciones semejantes en los datos analizados.

El suavizado de los datos se utilizd para eliminar algunos cortes indeseables en los
datos. Segun el rigor del analisis que se desea realizar, esta practica no es recomendable
Bevington y Robinson, 2003), pero como la incertidumbre de los datos extraidos por

Y )
) 210 e

espectroscopia gamma para el “"Pb en exceso es muy alta, se utiliza para compensar
posibles fluctuaciones que no permitirian realizar una anélisis deseados (Bevington y
Robinson, 2003).

5.4.1 Comparaciéon entre los modelos CIC y CRS suavizados

A partir de los calculos realizados en la seccion 5.3, se obtienen los valores de la
concentracion de actividad de predichas siguiendo los modelos CIC y CRS, ademas se
predice la tasa de acumulacion de masa siguiendo los calculos del modelo, los fechados
obtenidos por las dataciones de las muestras. En la tabla 5.8, se observa un resumen de
los datos

Tabla 5.8: Comparacion de los resultados del anéalisis por los modelos CIC y CRS suavizados utilizando los datos obtenidos de 20py,
para la Reserva Alberto Manuel Brenes, San Ramoén.

Datos analizados
Profundidad Concentracion de actividad Tasa de acumulacion de masa Fechado

Datos CIC CRS CIC CRS CIC CRS At
cm Bq-kg™! Bq-kg™! Bq-kg! kg-m2-a!| kg-m2-a! a a a
3 189,92 + 16,10 | 227,50 & 65,14 | 346,88 &+ 58,91 | 1,59 & 0,08 1,25 + 0,11 1999 £8 | 1994 £ 11| 5
6 153,13 + 15,52 | 132,53 + 38,48 | 160,28 + 27,40 | 1,73 &+ 0,09 1,35 + 0,12 1982 £ 8 | 1972 £ 11 | 10
9 95,92 +£ 10,72 | 77,21 +£ 22,92 | 72,86 + 14,00 | 1,90 + 0,10 1,49 + 0,13 1964 £9 | 1950 £ 12 | 14
12 53,09 + 6,33 | 44,98 £ 13,76 35,07+ 8,00 1,98 £ 0,10 1,55 + 0,14 1947 £9 | 1928 £ 13 | 19
15 19,90 + 3,90 26,20 £ 8,31 17,55+ 4,78 1,99 £+ 0,10 1,56 + 0,14 1930 £ 9 | 1905+ 14 | 35
18 12,23 + 1,70 15,26 + 5,04 9,00 £ 2,90 1,94 £ 0,10 1,52+ 0,13 | 1912 + 10 | 1883+ 16 | 29

Los datos comparados son resultados directos que se obtienen tnicamente calculados con cada modelo. La seleccion del modelo 6ptimo para
los datos se realizo mediante el fechado de los datos, y los valores esperados.
At se refiere a la diferencia temporal entre los fechados de los distintos modelos, esta comparacion es producto de los diferentes parametros

iniciales considerados en cada modelo, pero la fecha de la estimacion de cada edad fue determinada por la ecuacion 5.5 en ambos casos.

De los datos de la tabla 5.8, se deduce que el modelo CIC predice mejor el fechado del
pico de ¥7Cs para las pruebas nucleares en la atmosfera, mientras que el modelo CRS se
desvia de la medicién por casi 13 a, este valor es superior a la incertidumbre de fechado
para la capa analizada. Como se muestra en la figura 5.6. En este caso, si se analiza la
diferencia entre las edades determinadas por ambos modelos, esta diferencia aumenta
con la profundidad del centroide de la muestra. Esto se debe a las consideraciones
del modelo utilizadas en un principio (ajuste lineal). Un ajuste de un orden superior

podria dar un mejor resultado con los datos determinados, el problema radica en que los
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ordenes superiores requieren movilidad de los radionucleidos presentes en las muestras,
ahora esa variacion entre las fechas también se relaciona a la acumulacién de masa de
sedimentos (P. G. Appleby y Oldfield, 1978).

Los datos de las actividades del modelo CIC mas cercanas a las actividades medidas,
en comparacion a las actividades obtenidas del modelo CRS. En este caso, el modelo

que mejor predice el comportamiento de formaciéon de suelo sedimentario es el modelo

CIC.

5.4.2 Comparaciéon entre los modelos CIC y CRS

Los datos que no fueron suavizados antes de aplicar los modelos mostraron com-
portamiento semejante a los datos suavizados, cuando se aplicaron los modelos CIC y

CRS. La tabla 5.9 resume los datos extraidos de ambos modelos.

Tabla 5.9: Comparacion de los resultados del analisis por los modelos CIC y CRS utilizando los datos obtenidos de '°Pb para la
Reserva Alberto Manuel Brenes, San Ramon.

Datos analizados
Profundidad Concentracion de actividad Tasa de acumulacion de masa Fechado

Datos CIC CRS CIC CRS CIC CRS At
cm Bq-kg™! Bq-kg™! Bq-kg™! kg-m2-a7! | kg-m2-a! a a a
1,5 191,50 + 21,30 | 251,94 + 63,44 | 572,10 + 126,33 | 1,82 + 0,11 1,36 + 0,14 | 2009 £ 7 | 2006 + 10 | 3
4,5 187,80 + 24,60 | 158,23 + 40,31 | 297,47 £ 62,10 | 1,88 £ 0,11 1,40 £ 0,15 | 1994 £ 7 | 1986 + 10 | 8
7.5 130,20 = 20,01 | 99,38 £ 25,90 | 139,83 £ 30,33 | 2,14 = 0,13 1,59 £ 0,17 | 1979 £ 7 | 1966 £+ 11 | 13
10,5 82,10 + 12,70 | 62,41 4+ 16,80 | 69,86 + 16,99 2,29 £+ 0,13 1,70 £ 0,18 | 1964 + 8 | 1946 £+ 12 | 18
13,5 43,50 + 7,31 39,20 £ 10,98 | 36,91 + 10,43 2,32 £0,14 1,73+ 0,18 | 1949 + 8 | 1926 £+ 13 | 23
16,5 10,50 = 4,61 24,62 £ 7,22 19,94 £ 6,59 2,30 £ 0,14 1,71 £ 0,18 | 1934 = 8 | 1906 £+ 15 | 28
19,5 12,5+ 1,82 15,46 + 4,76 11,07+ 4,25 2,22 £ 0,13 1,65 £ 0,17 | 1919 +£9 | 1836 + 17 | 33

Los datos comparados son resultados directos que se obtienen tnicamente calculados con cada modelo. La seleccion del modelo 6ptimo para
los datos se realiz6 mediante el fechado de los datos y los valores esperados.

Los valores de profundidad varian con respecto a los suavizados, porque las mediciones de concentracion toman como consideracion la posicion
del centro geométrico de la capa de sedimento.

At se refiere a la diferencia temporal entre los fechados de los distintos modelos, esta comparacion es producto de los diferentes parametros

iniciales considerados en cada modelo, pero la fecha de la estimacion de cada edad fue determinada por la ecuacion 5.5 en ambos casos.

Se comparan entre los valores medidos de la concentraciéon de plomo en los sedimen-
tos y los valores calculados por los modelos, mayoritariamente el modelo CRS ajusta
mejor que el modelo CIC, pero ese pardmetro no tiene tanto peso como la escala tem-
poral, objetivo principal de estos modelos, y, aunque se obtiene una fecha de 1964, este
pico no se encuentra en el maximo de *'Cs, como si se aprecia con el modelo CIC. En
este caso el modelo CIC, es el mas preciso para las muestras obtenidas de San Ramon.

En el grafico de comparacion de los modelos, es importante apreciar el valor de
la concentracion en la capa SE1148EN con su centro en 16,5 cm. Este es mas bajo

que los valores de la capa del fondo. Esto se debe al tipo de detector utilizado en la
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determinacion de la concentracion de actividad de 2'°Pb, la eficiencia del detector tiene
un rango de 0,02 a 0,005 en la regiéon de energia entre los valores de 40 keV a 50 keV.
Lo cual tiene como consecuencia que la incertidumbre de la datacién por capa sea

relativamente alta.

5.4.3 Comparacion entre los tratamientos a los datos aplicados y resoluciéon
final

Por dltimo, debido a que el modelo CIC se mantiene presente en los datos tratados
con el suavizado y los datos no tratados, en la figura 5.6 se observa la comparacion de
los modelos entre los datos tratados, y las escalas de tiempo de las tablas 5.8 y 5.9 son
muy semejantes a la hora del fechado. Aun asi, estos criterios solamente sirven para
escoger el mas indicado entre los modelos CIC y CRS. Ademas, el criterio para escoger
cual tratamientos es conveniente, se basa en el tipo de detector utilizado. Se escoge el
tratamiento de datos suavizados debido al tipo de detector utilizado, no solo influye en el
tipo, en la precision y errores de los modelos utilizados. También, es necesario considerar
las limitaciones del detector de germanio hiperpuro utilizado (geometria coaxial tipo
p). Las mediciones pueden agregar fluctuaciones, las cuales afectan el analisis de los
datos, por eso en caso de utilizar otro tipo de detector con una mejor eficiencia en la
region, es recomendable utilizar los datos no suavizados por un asunto de precision.

En un comentario de resolucion, se establece lo siguiente:

El modelo CIC es el comportamiento més preciso del proceso de formaciéon
de la columna de suelo sedimentario extraido en San Ramoén. Ademas, en
el caso de tener detectores con la geometria del equipo utilizado en esta

investigacion, se recomienda el suavizado por media movil para los datos.



105

Comparacién entre los modelos CIC y CRS suavizados con los datos medidios en la Reserva Alberto Manuel Brenes

s00[~

it
)

100

S0

| — #Phuye Modelo CIC
#0Ph,,. Modelo CRS

Concentracién de Actividad €' (Bq - kg™

0 H 10 15

Posicién del centroide ={ (cm)

(a)

Comparacidn entre los modelos CIC y CRS con los datos medidios en 1a Reserva Alberto Manuel Brenes

)

ks

1 = #Phue Modelo CIC
#0Pb,,. Modelo CRS

“oncentracion de Actividad © (Bqg

«
s
T

0 5 0 15 20
Posicién del centroide = (cm)

(b)

Figura 5.6: (a) Grafico comparativo entre los modelos CIC y CRS suavizado con los
datos obtenidos de la Reserva Alberto Manuel Brenes, San Ramoén. El pico de mayor
emision gamma para el *'Cs se encuentra a los 9 cm, este valor es muy cercano al
esperado de las pruebas nucleares en la atmosfera (1963). 5.6(b) Grafico comparativo
entre los modelos CIC y CRS con los datos obtenidos de la Reserva Alberto Manuel
Brenes, San Ramoén. El pico de mayor emision gamma para el 37Cs se encuentra a los
10,5 cm, este valor es muy cercano al esperado de las pruebas nucleares en la atmosfera
(1963).

El gréfico en escala logaritmica en el eje vertical muestra la concentracion de actividad,
mientras el eje horizontal muestra la posiciéon del centroide en la columna de suelo
sedimentario, medida desde la capa de interacciéon. Los puntos azules, representan la
concentracion de actividad del **"Cs, junto con sus barras de error, los puntos negros
representan la concentracion de actividad del ?'°Pb en exceso. La curva roja y el area
sombreada roja representan la curva de ajuste que se obtiene al aplicar el modelo CIC,
mientras que la curva verde y el area sombreada verde representan la curva de ajuste
del modelo CRS y la banda de error del ajuste lineal.
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6 Conclusiones

6.1 Conclusiones

La investigacion tenfa como eje centra el uso de modelos radiocronolégicos centrados
en la acumulaciéon de **°Pb atmosférico en suelos sedimentarios, con esta informacion
se obtiene el fechado de el niicleo de sedimentos y se compara con los picos de actividad
méxima del *'Cs, los cuales se pueden asociar a accidentes nucleares o pruebas de
nucleares en la atmosfera. En el desarrollo del trabajo se obtuvieron las siguientes

conclusiones:

1. Se determiné la escala temporal de la columna de suelo extraida en la Reserva
Alberto Manuel Brenes, utilizando los modelos CIC y CRS, de ellos se determind

una diferencia de edades méxima de 35 afios entre los modelos.

2. Se contrastaron los modelos CIC y CRS con las mediciones de actividad de la
columna de sedimentos de la Reserva Alberto Manuel Brenes, por lo que se obtuvo
para las muestras de la zona, el modelo CIC coincide con menor incertidumbre
en el pico de 1963, que esta asociado con las pruebas nucleares en la atmosfera,
esta fecha se calibro utilizando el pico de concentracion de **"Cs maximo para las

muestras medidas.

3. El suavizado de datos mostré un comportamiento con mayor similitud al predicho
por las ecuaciones de desintegracion nuclear, sin embargo, en el momento de
comparar los datos sin suavizar, se observa que la fecha del pico de 1963 es la
misma para ambos casos, por lo que cualquiera de los dos tratamientos tiene la
misma validez, pero se considera 6ptimo el uso de los datos suavizados por el

rango de eficiencia del detector de germanio hiperpuro para la energia del ?'°Pb.

Por otro lado, el modelo desarrollado en el capitulo 3 fue una guia utilizada para
construir un método de anélisis genérico con los modelos existentes. Mostrando la re-
lacién entre ellos a partir del **°Pb generado en la serie de desintegracion del uranio
que esta presente en el sedimento. Ademés, el método desarrollado permiti6 interpretar
las condiciones iniciales propuestas en cada sistema como variantes en los procesos de
formacion de las capas de sedimento. con respecto al modelo se obtuvieron las siguientes

conclusiones:
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1. El modelo desarrollado, al que se le nombré modelo generalizado, es capaz de re-
producir los resultados y condiciones de los modelos CIC y CRS. Ademaés, propone

modelar el perfil de suelo separando las condiciones iniciales y la escala temporal.

2. El modelo propuesto mostré la capacidad de reproducir los modelos CIC y CRS,
tratando como sistemas con distintas condiciones iniciales. De esta manera, se

realizé la comparacion de datos entre los modelos utilizados.

3. Los datos analizado utilizando un ajuste lineal estuvieron en buena medida dentro
del rango de prediccion de los modelos. El procedimiento seguido en el analisis
de datos permite ajustes de grado superior, pero esté condicionado a dar mayor
interpretacion a las variaciones en la densidad y tasa de deposicion de material

que muestre el sistema.

6.2 Recomendaciones

Para trabajos futuros en esta drea de investigacion, se dan las siguientes recomen-

daciones:

1. Se recomienda utilizar detectores de germanio hiperpuro con una geometria de
pozo, debido a que muestran mayor eficiencia para el rango de energia donde se
encuentra el fotopico de emision gama de *'°Pb. Esto disminuir4 la incertidumbre
en el calculo de fechado y el cédlculo de taza de acumulaciéon de masa que se

determinan con los modelos.

2. Se recomienda comparar los métodos de extraccion de sedimento utilizados con
métodos de extraccion de ntcleos de sedimento. Debido a que los modelos de
acumulacion de masa utilizan informaciéon propia del area del nucleador, aunque
esta informaciéon también se extrae de manera equivalente a partir de la densi-
dad y profundidad del sedimento; este segundo método debe contrastarse para

comprobar la precision entre los modelos MAR y SAR.

3. Realizar pruebas de empate entre otros modelos que permitan mezcla de sedi-
mento, para tener un panorama mas amplio del problema. El trabajo realizado
solamente se desarroll6 en el marco de los modelos que no contemplan mezcla de

sedimentos.
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4. Probar con el modelo nuevas y distintas condiciones iniciales permitira conocer el
alcance del trabajo propuesto. Lo cual permitiria establecer y desarrollar nuevas
formas de anélisis comparativos entre modelos del tipo MAR y SAR, asi como mo-
delos que contemplen mezcla de sedimentos. Ademas, explicar condiciones fisicas

necesarias para interpretar érdenes superiores para la escala temporal.
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A  Elementos de estadistica

A.1 Distribuciones estadisticas
A.1.1 Definiciones basicas

Funcion de distribuciéon

Una funcion de distribucion esta definida como p(x) y la funcion de distribucion

se define como una funciéon normalizada:

/_OO p(z) do = 1. (A1)

o0

Valor esperado de una funcién

El valor esperado de una funcion f(x) se define como:

F@) = / " fa@)p(e) da. (A.2)

Se define entonces el valor medio o promedio para una funciéon de distribucion

COIMo:

T = /_ " ap(z) da. (A.3)

o0
Varianza y desviaciéon estandar

La desviacion estandar es la medida promedio de desviacién de los datos repor-
tados con respecto al valor medio de una distribucion. La varianza es el cuadrado

de la desviacion estandar:

o’ = /_OO (z —7)°p(x) dz = 22 — T°. (A.4)

o0

A.1.2 Distribucién binomial

La distribucién binomial, se define partir de un evento solitario descrito de forma
binaria, es decir, si sucede o no, la probabilidad de ambos casos si esta normalizada, es
decir, si p es la probabilidad de éxito y ¢ la probabilidad de fallo, entonces p +¢q = 1
(Bevington y Robinson, 2003). Por ejemplo, si se lanza una moneda al aire, esa moneda

tiene la misma probabilidad de mostrar cara o cruz, es decir, p = ¢ = 0,5. Suponga que
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se tiene una cantidad de n eventos diferentes, las opciones posibles son 2", si se relaciona
la variable x con el éxito de algiin evento, entonces se tiene que la probabilidad de éxito
del evento es: |
n! - ez
r) = ———p“(1— . A5
23160 ﬂ(n_x)!p( p) (A.5)
De ahi, se define el valor medio como el valor;

n

T = Zxx'(nn—ix)'pw(l —p)"" =np. (A.6)

=0

Por otro lado la varianza de la distribucién binomial se define como:

n

o =2 (@~ 52)33!(%1,)!19‘”(1 —p)" = np(1 = p). (A7)

=0

A.1.3 Distribucién normal o gaussiana

La distribucién gaussiana es la aproximacion de la distribucién binomial cuando

n — oo (Bevington y Robinson, 2003). La distribucion se define como:

po(z) = ;m exp (—% {“3 - “} 2). (A.8)

Donde i y o son ntimeros reales.

El valor esperado de x se define como:

z /oo L. 1{5‘7_“}2 d (A.9)
Tr = X — = rar = Wu. .
oo V2mO P 2] o a

Por otro lado, la desviacion estandar de la distribucion gaussiana se define como:

o) _ 2
22 —7° = / 217r0 exp (—% [m . H] )(m —7)’dz = o2 (A.10)

A.1.4 Distribucién de Poisson

La distribucion de Poisson se deriva de la distribucion binomial (Bevington y Ro-

binson, 2003), pero considerando los siguientes casos:

= El ntmero de eventos es mucho mayor que el valor medio de la medicion n — oo.
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= La probabilidad del evento p es muy pequena p — 0.

Considerando esas dos condiciones, la distribuciéon de Poisson tiene la siguiente

forma:
X

Pp(x,p) = %6_“. (A.11)

El valor esperado de una distribucién de Poisson esta definido como:

xT

T = / —etrdr = p. (A.12)
0

El célculo de la varianza para la distribucion de Poisson esté definido como:
2 > /’Lx —L —\ 2 _
o = —e (x —7)"dz = p. (A.13)
o !

El caso de la distribucién de Poisson, la varianza y el valor esperado es el mismo

valor.

A.2 Suavizado de datos por media moévil

El método de media moévil se define como el valor promedio entre dos o mas datos
utilizando el peso de cada valor. El peso de cada dato en el calculo de la media maovil
corresponde al cuadrado de la incertidumbre correspondiente a cada dato. En muchos
casos, se desaconseja el uso del método de suavizado de datos, dependiendo de la rigu-
rosidad del analisis, pero el uso de las herramientas de suavizado son aceptables siempre
que se requiera eliminar las fluctuaciones en los datos (Bevington y Robinson, 2003).

El suavizado de datos por media moévil se define como:

n
2 :$i+m
2
_ m=0 0i+m

Ty = —, valor medio.

m=0 ~Hm (A.14)

, incertidumbre del valor medio.

m es el nimero de datos a utilizar para realizar el suavizado, es importante notar que

este método, por su naturaleza, siempre va a tener una muestra de n — m + 1 datos
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medios, es decir, si una muestra tiene 10 datos, y se realiza la media moévil considerando
3 valores, la muestra de datos suavizados nueva serd de 8 y no de 10.
El caso especifico utilizado en la investigacion con n = 2, por lo tanto se tienen las

siguientes ecuaciones:

, valor medio.

(A.15)

oz = <7, incertidumbre del valor medio.

A.3 Meétodo de maxima semejanza, minimos cuadrados, curvas de ajustes.

El ajuste de minimos cuadrados es un método de ajuste de relacion entre datos
medidos que tienen una distribucion estadistica (Bevington y Robinson, 2003). El mé-
todo de minimos cuadrados utiliza el método de méxima semejanza o similitud para

establecer la relacién entre los datos.

A.3.1 Caracteristicas del método de maxima semejanza

El método de méaxima semejanza establece la relaciéon de probabilidad para cada

experimento medido de la forma:

N
L= Hf(i,,i). (A.16)

i=1
Donde X; = zi,...,x! es el juego de datos medidos en el experimento 7, por otro lado
)= A1, ..., Ap €s el conjunto de parametros de ajuste de los datos medidos. En todo el

método de méxima similitud que exige que:

0 - 0 (=3
ﬁlnL:Hma—Aif(xi,A> ~0. (A.17)

para cada uno de los parametros se exige que sea un minimo. Entonces para probar
el método de méaxima similitud, se utiliza alguna de las distribuciones descritas ante-
riormente. El método de méxima similitud es una justificaciéon del método de minimos

cuadrados.
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A.3.2 Descripcion del método de minimos cuadrados

El método de minimos cuadrados es un célculo de ajuste de datos, que se basa en
la distribuciéon de un juego de datos, particularmente el método sugiere que los datos
muestren una distribuciéon gaussiana, por lo que la funciéon de maxima similitud para

una variable y esta dada como:

N 1 1
L= Hl (%m> (ayjm> exP
(AT1R)

donde T es el valor medio para los datos en = y ¥ es la funciéon de ajuste de los datos,

- 2
- Oy - Oy
Tj j=1 Yj

J=1

N —

la varianza de los datos esta definida como crgj y JZ]_.
En este caso la funcién de maxima similitud se puede reescribir para que este de-

terminado tnicamente por la funcién de como:

a 1 1 1 yj—g(fj;x) 2
L:H(%m> (ij\/%> exp 52 —5j : (A.19)

dy
Donde 62 = 02 + ——02 se le conoce como varianza efectiva.
J i gz
El método de minimos cuadrados consiste en minimizar el argumento de la funcién
de méaxima similitud, con respecto a los pardmetros \; de ajuste, y con eso encontrar

los valores de A que se ajustan a los datos medidos:

0

J

0 3 TV gy (A.20)

Se resuelven las N — 1 ecuaciones asociadas y se obtienen los valores de la curva de
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ajuste. Es importante resaltar que las ecuaciones por resolver son altamente no lineales,

por lo que el sistema puede ser resuelto por métodos iterativos.

A.3.2.1 Ajuste lineal para el método de minimos cuadrados, con barras de
error diferentes en el eje y

En este caso en especifico, se designan las siguientes caracteristicas para ajustar un

conjunto de datos con una recta de mejor ajuste. Se establecen las siguientes condiciones:

= La ecuacion de ajuste que se establece es una linea recta:
y=ax+b. (A.21)
= La barra de error del eje x es la misma para todos los datos:
Opy = Ogy = +++ =0y, = 0. (A.22)
» La varianza efectiva de los datos se define como:
b, = oy, = 0. (A.23)

Se establecen, entonces, las siguientes ecuaciones para encontrar los valores de que

0 & (yj—axj—b)2
aaz oy

j=1 j

0 Yy —ax; —b 2
— = - = 0.
86;( Ty )

J

ajustan a los datos:

(A.24)

De ahi se tiene que los valores de los parametros a y b al resolver el sistema de
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ecuaciones anterior, se obtiene que:

1 Al 1 TilYi :CZQ Al Yi
1 (L2 & i N 2 Ty

2
N N N
A 1 x? 7
- E :? E :; - E :p :
Los resultados obtenidos tienen también una incertidumbre asociada, los cuales estan

definidos como:

(A.26)



123

B Espectros de emision gamma de las muestras de suelo sedi-
mentario obtenido de la Reserva Alberto Manuel Brenes, San

Ramoén
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Figura B.1: Espectros de emision gamma obtenidos para la muestra SE1143EN, con

una geometria tipo Marinelli de 500 mL.



124

SE1144EN.CNF
= Live Time :60000.000 sec
& et
1054 = stop @ §192:1959.8(ke)
= Acg. Start :Thu may 11 14:55:56 2017
&
wl F
= =
= El 3
ERU W £ 3 =
“ e £ 4
o Al s 5 B3 ;
=] :
T "
1014 k
loﬂ Il 1 Il 1 : 1 1 | 1 | 1 t t : 1 1
250 500 750 1000 1250 1500 1750
Energy (kev)
] [
ROI Type: 1 ROI Type: 2

Figura B.2: Espectros de emisiéon gamma obtenidos para la muestra SE1144EN, con
una geometria tipo Marinelli de 200 mL.
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Figura B.3: Espectros de emision gamma obtenidos para la muestra SE1145EN, con
una geometria tipo Marinelli de 500 mL.
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Figura B.4: Espectros de emisiéon gamma obtenidos para la muestra SE1146EN, con
una geometria tipo Marinelli de 500 mL.
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Figura B.5: Espectros de emision gamma obtenidos para la muestra SE1147EN, con
una geometria tipo Marinelli de 500 mL.
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Figura B.6: Espectros de emision gamma obtenidos para la muestra SE1148EN, con
una geometria tipo Marinelli de 500 mL.
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Figura B.7: Espectros de emision gamma obtenidos para la muestra SE1149EN, con
una geometria tipo Marinelli de 500 mL.
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C Algoritmo en WOLFRAM MATHEMATICA 12, para analisis
de nicleos de sedimento

C.1 Lectura de datos

data = Import| ...data_ref RBSM.dat"|;

C.1.1 Manejo de datos

hCs137 =
Table[{ Around|[data [[i + 1]]|[[3]] — data[[i + 1]||[[4]],
data[[1 + 1]]|[[4]]], Around|[data[[i + 1]|[[5]],
data[[i + L[][[6]]]}, {i, 1, T}];
hPb210 =
Table[{ Around [data [[i + 1]][[3]] — data[[i + 1]]|[[4]],
data[[1 + 1]|[[4]]], Around|data[[i + 1]|[[7]],
data[[i + LTJJ[[8]]]}, {i, 1, T}];
hBi214 —
Table[{ Around|data[[i + 1]]|[[3]] — data[[i + 1]||[[4]],
data[[1 + 1]|[[4]]], Around|data[[i + 1]|[[9]],
data[[1 + 1[[[[1O0]]]}, {i, 1, T}];
hdensidad =
Table[{data|[[i + 1]||[[3]] — data|[i + 1]][[4]],
data [[1 + 1]][[2]]*10~ =6}, {i, 1, 7}];
hCs137s =

Table[{ Around |data [[i + 1]][[3]], data[[i + 1]][[4]]].
Around [(( data|[i + 1]][[5]]/data|[i + 1]][[6]] 2 +
data [[1 + 2[[[[5]]/data[[i + 2]][[6]]~2)/
(1/data[[i + LT]][[6]]"2 + 1/data[[i + 2[][[6]]"2)),
1/\[Sqrt|(1/data[[i + 1]][[6]] 2 +
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I/data [[1 + 2]][[6]]~2)]}, {i, 1, 6}];

hPb210s =

Table[{ Around|[data [[i + 1||[[3]], data[[i + 1]][[4]]],
Around [(( data|[i + 1]][[7]]/data|[i + 1]|[[8]] 2
+ data[[i + 2]][[7]]/data[[i + 2]][[8]]"2)/
(1/data[[i + 1]][[8]]" 2
+ 1/data[[1 + 2]][[8]]"2)),
1/\[Sqrt|(1/data|[[i1 + 1]][[8]] "2 +
I/data[[1 + 2]][[8]]"2)]} . {i, 1, 6}];

hBi214s =

Table[{ Around [data [[i + 1]][[3]],
data [[1 + 1]][[4]]], Around|[(( data[[i-+1]][[9]]/
data [[1 + 1]][[10]]"2 +
data [[1 + 2]][[9]]/data[[i + 2][[[10]]"2)/
(1/data[[i + 1]][[10]]~2 + 1/data|[i + 2]][[10]]"2)),
1/\[Sqrt|(1/data|[i1 + 1]|][[10]] 2
+ 1/ data[[i + 2[[[[10]]"2)]},
{i, 1, 6}];

hdensidads =

Table|[{data|[i + 1]][[3]],(data[[i + 1]][[2]]
+odatal[i o+ 2]][[2]])/2%1.0%10° —6}, {i, 1, 6}];

C.1.2 Datos ajustados para la mediciéon del plomo en exceso

hPb210exc =

Table[{ Around|[data[[i + 1]]|[[3]] — data[[i + 1]||[[4]],

data|[[1 + 1]|[[4]]], Around|[data|[i + 1]]|[[7]] —
data[[1 + L[][[9]],

\[Sart](data[[i + T][[[8]] "2
+odata[[i + LIJ[[1O0]]~2)]} {1, 1, 7}];

hPb210excs =
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Table[{ Around |[data [[i + 1||[[3]], data[[i + 1]][[4]]],
Around[((data[[i + 1]|[[7]] — data[[i + 1]][[9]])/
(data[[i + 1]|[[8]]"2 + data[[i + 1]][[10]]"2) +
(data[[i + 2]][[7]] — data[[1 + 2][[[9]])/

(data[[1 + 2]][[8]] "2 + data[[i + 2]][[10]]"2))/
(1/(data|[i + 1]][[8]]"2 + data|[i + 1]][[10]]"2) +
1/( data|[i + 2]]|[[8]]"2 + data[[i + 2]|][[10]]"2)),
L/\[Sqrt](1/(data[[i + 1]][[8]]"2 +

data[[1 + 1]|[[10]]~2) + 1/(data|[i + 2]][[8]] 2

+ data[[1 + 2[[[[10]]"2))]}, {i, 1, 6}];

A210Pbexc =
Table[{data|[[i + 1]||[[3]] — data|[i + 1]][[4]],
Sum|[(3)«data[[] + 1]][[2]]*(1.0%x10"~ —6)=x
(data[[j + L]J[[7]] —data[[}j + 1]][[9]]),
{iv 1, 73y, {1, 1, 7}

errorPb210crs =
Table |\ [Sqrt|(Sum|((3)* data|[[] + 1]][[2]]*(1.0%x10" —6)=
(data[[j + L]J[[7]] — data[[j + 1]][[9]])) "2
(((0.1/data[[j + 1]][[2]]) "2
+ ((data[[j + 1]JJ[[8]]"2 + data[[] + L]][[10]]"2)/
(data [[j + L]J[[7]] — data[[j + 1]JJ[[9]])"2) +
(1.5/3)~2)), {j, i, 7}, {i, 1, 7}[;

C.2 Modelo CIC con los datos suavizados

C.2.1 Linealizacién de los datos para el modelo CIC

InA210Pbexcs =
Table[{data|[[1 + 1]][[3]],
Log[((data[[i + 1]][[7]]/data[[1 + 1][[[8]]"2 +
data [[i + 2[[[[7]]/data[[i + 2]][[8]]"2)/
(1/data[[i + LT]J[[8]]"2 + 1/data[[i + 2[][[8]]"2))
— ((data|[[i + 1]]|[[9]]/data|[[i + 1]|[[10]]"2 +
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data [[1 + 2[[[[9]]/ data[[i + 2]][[10]]"2)/
(1/data|[1 + 1]][[10]]~2 +

I/data [[1 + 2]][[10]]"2))]} ,

{i, 1, 6}];

errorPb210s =

Table|[\[Sqrt|((1/\[Sqrt|(1/data|[[i + 1]][[8]] 2
+ 1/data[[1 + 2]][[8]]"2))"2 + (1/\[Sqrt
(1/data|[i1 + 1]][[10]]~2 +
1/data[[i + 2]][[10]]"2))"~2)/
(((data[[1 + L]][[7]]/data[[i + L]J[[8]]"2 +
data[[1 + 2]][[7]]/data[[1 + 2]][[8]]"2)/
(1/data|[i + 1]][[8]] "2 +
1/data[[i + 2]][[8]]"2)) —
((data[[i + 1]][[9]]/data[[i + 1]]J[[10]]"2
+ data[[1 + 2]][]9]]/data[[i + 2]][[10]]"~2)/
(1/data|[i + 1]][[10]]~2 + 1/data[[i1 + 2][][[10]]"2))),
{i, 1, 6}];

C.2.2 Ajuste por el método de minimos cuadrados

cicmodfits =
NonlinearModelFit [InA210Pbexcs, axx + b, {a, b}, x, Weights —
1/errorPb210s°2 , VarianceEstimatorFunction — (1 &)];

C.2.3 Resultados del modelo

mcics = a /. cicmodfits|"BestFitParameters"|[[1]];
errmcics = cicmodfits|"ParameterErrors" |[[1]];
bcics = b /. cicmodfits|"BestFitParameters" |[[2]];

errbcics = cicmodfits|"ParameterErrors" |[[2]];
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tcics =
Table[{data[[1 + 1]][[3]], — 22.3/Log|2]|* (mcics)x
data [[1 + TJ[[3]]}, {i, 1, 6}];

Table|[{data|[i1 + 1]][[3]], 2017 + 22.3/Log|2]|* mcics*
data [[i + T]J[[3]]}, {i, 1, 6}];

errorcicts =
Table |[Abs[22.3 /Log|2]|* mcicsxdata[[i + 1]][[3]]]
\[Sqart|((errmcics/mcics)~2 + (data|[i1 + 1]][[4]]/
data[[i + 1]][[3]])~2), {i, 1, 6}];

Table[{data[[1 + 1]]|[[3]],
Around [ (Log|2]|* hdensidads [[1]][[2]])/
(—mecics*22.3)%x10000,
(Log|2]|* hdensidads [[1]][[2]]*10000)/
(—mcics*22.3) \[Sqrt|(((0.1x10~ —6x\[Sqrt]|(2))/
hdensidads [[i]][[2]]) "2 + (errmcics/mcics)”2)]|},
[i, 1, 6}I;

Table|[{ Around|data [[i + 1||[[3]], data|[[i + 1]][[4]]],
Around |[Exp| bcics |«Exp|[mcicsxdata [[1 + 1]|[[3]]],
Exp|bcics |*Exp[mcicsxdata[[1 + 1]][[3]]]
\[Sqrt|((errbcics)~2 + (data[[i + 1]][[3]]=*
errmcics)”2 + (mcicsxdata|[[1 + 1]][[4]])"2)]}.

{i, 1, 6}];

C.3 Modelo CIC

C.3.1 Linealizacién de los datos para el modelo CIC

InA210Pbexc =
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Table[{data|[[i + 1]||[[3]] — data|[i + 1]][[4]],
Log|[(data[[i + L]J[[7]] — data[[i + 1]][[9]])]},
{i, 1, 7}

errorPb210 =
Table [\ [Sqrt]((data[[i + 1]][[8]])"2 (data[[i + 1]][[10]])"2)/
(data[[1 + L|[[[7]] — data[[i + L1][[9]], {1, 1, 7}];

C.3.2 Ajustes por el método de minimos cuadrados

cicmodfit =
NonlinearModelFit [InA210Pbexc, axx + b , {a, b}, x,
Weights —> 1/errorPb210°2 , VarianceEstimatorFunction — (1 &)J;

C.3.3 Resultados del modelo

mcic = a /. cicmodfit|"BestFitParameters" |[[1]];
errmcic = cicmodfit ["ParameterErrors" |[[1]];
becic = b /. cicmodfit|"BestFitParameters" |[[2]];
errbcic = cicmodfit ["ParameterErrors" |[[2]];

tcic =
Table[{(data|[[i + 1]|]|[[3]] — data|[[i + 1]|[[4]]),
— 22.3/Log|2]* mcicx
(data[[1 + 1]][[3]] — data[[i + 1]][[4]])},
{i7 L, 7}];

Table[{data|[[i + 1]||[[3]] — data|[[i + 1]][[4]],
2017 + 22.3/Log|2]|* mcic*(data|[[i + 1]][[3]]
— data[[i + L][[[4]])}, {i, 1, T}
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croncicp = Table| ciccron [[i]][[2]], {i, 1, 7}];

errorcict =
Table|[Abs[22.3 /Log|[2]* mcicx(data[[i + 1]][[3]]
— data[[i + 1]][[4]])]\[Sart]|((errmcic/mcic)"2
+ ((2xdata[[i + L][[[4]]"2)/(data[[i + L]][[3]]
— data[[i + 1]][[4]])~2)), {i, 1, 7}

Table[{data|[[i1 + 1]|]|[[3]] — data|[[i + 1]][[4]],
Around [ (Log|2] * hdensidad [[1]][[2]])/( —mcic%x22.3)%x10000,
(Log|2|*hdensidad [[1]][[2]]*10000)/
(—mcic*22.3)
\[Sqrt]|(((0.1%10~ —6)/hdensidad [[i]][[2]]) "2
+ (errmcic/mcic)~2)|}, {i, 1, 7}];

Table|[{ Around [data [[1 + 1]]|[[3]] — data|[i + 1]][[4]],
data|[[1 + 1]||[[4]]], Around|Exp]|bcic|x
Exp|mcicx(data|[[1 + 1]|]|[[3]] — data|[[i +1]]|[[4]])],
Exp| bcic|*Exp|mcicx(data[[1 + 1]][[3]] —
data|[[1 + 1]|[[4]])] \[Sart|((errbcic)"2
+ ((data[[i + L[[3]] —
data[[1 + 1]][[4]]) * errmcic)”2 +
(meic = data[[i + U][[4]])"2)]}, {i, 1, 7}

C.4 Modelo de CRS suavizado

C.4.1 Transformacion CRS con los datos suavizado

A210Pbexcs =
Table[{data|[[i1 + 1]|][[3]],(A210Pbexc|[[i]][[2]]/
errorPb210crs [[1]]"2 + A210Pbexc|[[i + 1]]|[[2]]/
errorPb210crs [[1 + 1]]"2)/
(1/errorPb210crs[[i]]"2 + 1/errorPb210crs|[[1 + 1]]72)},
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{i, 1, 6}];

errorPb210crss =
Table[1/\[Sqrt|(1/errorPb210crs[[i]]"2 +
1/errorPb210crs [[1 + 1]]°2),{i, 1, 6}];

C.4.2 Linealizacion de los datos transformados

linA210Pbexcs =
Table[{(data[[1 + 1]][[3]] — data[[i + L1[][[4]]),
Log|[A210Pbexes [[1||[[2]]]}, {i, 1, 6}];

linerrorPb210crss =
Table|errorPb210crss [[i]|]/A210Pbexes[[i]][[2]], {i, 1, 6}];

crsmodfits =
NonlinearModelFit [linA210Pbexcs, salxx + sbl, {sal, sbl}, x,
Weights —> 1/linerrorPb210crss”2 ,
VarianceEstimatorFunction —> (1 &)]J;

C.4.3 Resultados del modelo

mcrss = sal /. crsmodfits|"BestFitParameters"|;

berss = sbl /. crsmodfits|"BestFitParameters"|;

errmerss = crsmodfits|["ParameterErrors" |[[1]];
errberss = crsmodfits ["ParameterErrors"|[[2]];
stcrs =

Table[{data[[i1 + 1]][[3]], —22.3/Log|2]x
merssx(data[[1 + 1]|[[3]])},

{i, 1, 6}];
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crscrons —

Table[{data[[1 + 1]][[3]], 2017 + 22.3/Log|2]|* mcrss =
(data [[i + TJI[[3]])}, {i, 1, 6}];

errorcrsts =
Table|Abs[22.3 /Log|2]|* mcrssx
data[[1 + 1]][[3]]] \[Sqrt]((errmcrss/mecrss)"2 +
(data[[i + 1[[[[4]]/data[[i + T]J[[3]])"2),

{i, 1, 6}];

Table[{data|[[i + 1]][[3]], Around]|(Log|[2]x
hdensidads [[i]][[2]])/( — mcrss*22.3)%x10000,
(Log|2]* hdensidads [[1]][[2]]*10000)/
(—merss*22.3) \[Sqrt|(((0.1x10" —6x\[Sqrt]|(2))/
hdensidads [[i]][[2]]) "2 + (errmcrss/ mecrss)~2)]|},
[i, 1, 6}I;

Table[{ Around|[data [[i + 1]||[[3]], data|[[i + 1]][[4]]],
Around[(—mecrss*Exp| bcrss|)/ hdensidads [[1]][[2]] *
Exp|mcrsssdata [[1 + 1]][[3]]], (—mcrssxExp|[bcrss])/
hdensidads [[1]][[2]] * Exp[mcrss * data[[i + 1]][[3]]]
\[Sqrt|((1/mcrss + data|[i + 1]][[3]]) "2 errmcrss~2 +
(errberss)~2 + ((0.1x1.0%10~—6 \[Sqrt]|(2))/
hdensidads [[1]][[2]])"2)]} , {i, 1, 6}];

C.5 Modelo CRS
C.5.1 Transformacioén lineal del modelo CRS
linA210Pbexc =

Table[{(data[[i + 1[[[[3]] — data[[i + T]][[4]]),
Log|A210Pbexc [[i||[[2]]]} . {i., 1, 7}I;
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linerrorPb210crs =
Table|errorPb210crs [[i]]/A210Pbexc|[i]][[2]], {i, 1, 7}];

crsmodfit =
NonlinearModelFit [linA210Pbexc, alxx + bl, {al, bl}, x,
Weights — 1/linerrorPb210crs 2 |,

VarianceEstimatorFunction — (1 &)];

C.5.2 Resultados del modelo

mers = al /. crsmodfit ["BestFitParameters"|;

bers = bl /. crsmodfit |"BestFitParameters" |;

errbers = crsmodfit ["ParameterErrors" |[[2]];
errmcrs = crsmodfit ["ParameterErrors" |[[1]];
ters =

Table[{data|[i + 1]||[[3]] —
data[[1 + 1]][[4]], —22.3/Log|[2]+ mecrs
«(data [[1 + 1]][[3]] — data[[i + LT]][[4]])},
{i, 1, 7}

Table[{data[[1 + 1||[[3]] — data[[i + 1]][[4]], 2017 +
22.3/Log|2]* mecrs x(data|[[i + 1]][[3]]

— data[[i + T][[4]])}, {1, 1, 7H;

errorcrst =
Table|[Abs[22.3 /Log|2]|* mecrs x
(data[[i + L]J[[3]] — data[[i + 1]][[4]])]
\[Sqrt|((errmecrs/mers)~2 + 2x(data|[[1 + 1]][[4]]/
(data[[1 + L]][[3]] — data[[i + L[][[4]]))"2),
{i, 1, 7}
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Table[{data[[i + 1]][[3]] — data[[i + 1]][[4]].
Around [ (Log|2]* hdensidad [[1]][[2]])/
(—mers*22.3)x10000,

(Log|2]+ hdensidad [[1]][[2]]*10000)/
(—mers%22.3)\[Sqrt|(((0.1x10~ —6x*\[Sqrt](2))/
hdensidad [[1]][[2]]) "2

+ (errmers/mers)~2)|}, {i, 1, 7}];

Table[{ Around|[data[[i + 1]]|[[3]] — data[[i + 1]||[[4]],
data[[1 + 1]][[4]]], Around[(—mcrs * Exp|bcrs]|)/
hdensidad [[1]]|[[2]] * Exp|mcrs*(data|[[i + 1]][[3]]
~datal[i ¢ UI[[4]])],

(—mcrs = Exp|[bcrs])/hdensidad [[i]][[2]]*
Exp|mecrsx(data|[[i + 1]][[3]] — data[[i + 1]][[4]])]
«\[Sqrt|((1/mers + (data[[i + 1]|[[3]] —

data[[1 + 1]|[[4]])) "2 errmcrs”2 + (errbcrs)”2 +
((0.1%x10~ —6)/hdensidad [[1]][[2]]) " 2)]} .

{i, 1, 7}
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D Informacién sobre las series de desintegraciéon natural

En este apéndice se muestra informacién sobre las series de desintegraciéon natural

obtenidas del servicio de datos del Organismo Internacional de Energia Atémica. Las

series reciben el nombre 4n, 4n + 1, 4n + 2 y 4n + 3, donde n es un nimero entero, la

razon se debe al nimero maésico de los radionucleidos en cada una de las series cumple

las sucesiones anteriormente descritas.

D.1 Serie del torio (***Th, 4n)

Tabla D.1: Serie del torio (***Th 4n).

Desintegracion « Desintegraciéon
Nucleido Semivida
Energia (keV) | Probabilidad (%) | Energia (keV) | Probabilidad (%)
28275 (68,9+£0,4) a 5413,63 + 0,09 100 NA NA
227" | (1,40 £0,01) x 1010 a 4081,6 £1,4 100 NA NA
22%Ra (5,75 £ 0,03) a NA NA 45,5 +£0,6 100
2BACT (6,15+0,02) h NA NA 2124+ 3 100
#RR228T)" | (1,9116 +0,0016) h | 5403,481 + 0,166 100 NA NA
24pa" (3,6319 4+ 0,0023) d 5788,92 + 0,15 100 NA NA
220Rp" (55,6 £0,1) s 6404,74 £ 0,10 100 NA NA
26pg (0,145 £ 0,002) s 6906,3 + 0,5 100 NA NA
H2py* (10,64 + 0,01) h 569,1 + 1,8 100 NA NA
H2p;" (60,55 + 0,06) min 6207,26 + 0,03 35,94 + 0,06 2251,5 + 1,7 64,06 + 0,06
#$20871" | (3,053 4 0,004) min NA NA 49985 + 1,7 100
*x212pg (0,299 £ 0,002) ps 8954,20 + 0,11 100 NA NA
208py, Estable

FEmision v en el proceso de desintegracion.

** Hijas de un mismo radionucleido madre.

*** Hija de dos radionucleidos madre.

¢ El radionucleido se desintegra en un nucleido estable.

NAE] radionucleido no se desintegra por ese proceso.

Fuente: IAEA - Nuclear Data Service (2019).



D.2 Serie del neptunio (**'Np, 4n + 1)

Tabla D.2: Serie del neptunio (**'Np 4n + 1).

139

Desintegracion a

Desintegracion 3

Nucleido Semivida
Energfa (keV) | Probabilidad (%) | Energfa (keV) | Probabilidad (%)

NP | (2,144 40,007) x 105 a | 4957,3+£0,7 100 NA NA
233py” (26,975 £ 0,013) d NA NA 570,34+ 2,0 100
23" (1,592 4 0,002) x 10% a | 4908,7 +£1,2 100 NA NA
29" (7880 £ 120) a 5167,6 + 1,0 100 NA NA
225Rq" (14,9+0,2) d 356 + 5 100 NA NA
25Ac" (9,9203 + 0,0003) d 5935,1 + 1,4 100 NA NA
2" (4,9 £ 0,2) min 6457,7+1,4 100 NA NA
2T (32,6 £ 0,3) ms 7201,3+1,2 99,993 + 0,003 NA NA
23R;* (45,59 + 0,06) min 5988 + 3 2,20 + 0,10 1422 +5 97,80 £ 0,10

#2091 * (2,162 & 0,007) min NA NA 3970 + 6 100

#3213pg (3,72 £ 0,02) ps 8536 =+ 3 100 NA NA

#0k209B5" 1 (2,01 40,08) x 1019 a | 3137,34+0,8 100 NA NA
205 Estable

Emisiéon v en el proceso de desintegracion.

** Hijas de un mismo radionucleido madre.

*** Hija de dos radionucleidos madre.

¢ El radionucleido se desintegra en un nucleido estable.

NA El radionucleido no se desintegra por ese proceso.

Fuente: TAEA - Nuclear Data Service (2019).




D.3 Serie del uranio (***U, 4n + 2)

Tabla D.3: Serie del uranio (***U 4n + 2).
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Desintegracion o Desintegracion
Nucleido Semivida
Energia (keV) | Probabilidad (%) | Energia (keV) | Probabilidad (%)
280" | (4,468 +0,006) x 10% a | 4269,9 + 2,1 100 NA NA
24y (24,104 0,03) d NA NA 274+ 3 100
24py* (87,740,1) d NA NA 2194 44 100
24y (2,455 + 0,006) x 10° a | 4857,5 4 0,7 100 NA NA
230" (7,54 +0,03) a 4769,8 £ 1,5 100 NA NA
226R," (1600 +7) a 4870,7 40,2 100 NA NA
22Rn" (3,8235 + 0,0003) d 5590,4 + 0,3 100 NA NA
#AZIB A ¢ (1,5+£0,3) s 6874+ 3 99,9 2881 + 12 0,01
28pg (3,098 4 0,012) min | 6114,75 = 0,09 99,98 + 0,02 259 4 12 0,02 + 0,02
28R " (218354 5) ms 7262,5 4+ 1,8 100 NA NA
Hdpy” (27,06 & 0,07) min NA NA 1018 + 11 100
xR (19,9 #+ 0,4) min 5621 + 3 0,021 £ 0,001 3269 + 11 99,979
#x214p " (164,3 + 2,0) ps 7833,54 + 0,06 100 NA NA
#2107 (1,30 = 0,03) min NA NA 5482 + 12 100
Hoxk210pp* (22,20 £0,22) a 3792 + 20 (1,94 0,4) x 1076 63,5+0,5 ~ 100
210g; (5,012 & 0,005) d 5036,5+£0,8 | (13,2+£1,0) x 107° | 1161,2+0,8 ~ 100
#20py” (138,376 £ 0,002) d | 5407,53 £ 0,07 100 NA NA
206hg", (8,32 & 0,07) min NA NA 1308 + 20 100
Hxx 206 (4,202 £ 0,011) min NA NA 1532,2 40,6 100
206py, Estable

* o e, . .,
Emision v en el proceso de desintegracion.

** Hijas de un mismo radionucleido madre.

*** Hija de dos radionucleidos madre.

¢ El radionucleido se desintegra en un nucleido estable.

NA F] radionucleido no se desintegra por ese proceso.

Fuente: IAEA - Nuclear Data Service (2019).




D.4 Serie del actinio (**°U, 4n + 3)

Tabla D.4: Serie del actinio (***U 4n + 3).
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Desintegracion 3

Desintegracion «
Nucleido Semivida
Energia (keV) | Probabilidad (%) | Energia (keV) | Probabilidad (%)
250" (7,04£0,01) x 103 a | 4678,040,7 100 NA NA
21" (25,52 +0,01) h NA NA 391,5+15 100
2B1py” (3,276 +0,011) x 10* a | 5149,9+0,8 100 NA NA
2TAc" (21,772 £0,003) a 5042,27 £ 0,14 | 1,3800 £ 0,0036 44,84 0,8 98,6200 = 0,0036
227 * (18,697 4+ 0,007) d 6146,60 + 0,10 100 NA NA
22y (22,00 =+ 0,07) min 5561 + 3 0,006 1149,1 40,8 99,994
2R (11,43 4 0,05) d 5978,99 + 0,21 100 NA NA
293" (3,96 £0,01) s 6946,2 + 0,3 100 NA NA
Hopy” (1,781 £ 0,005) ms 7526,3+ 0,8 | 99,999 77 % 0,000 02 71447 (2,34+0,2) x 1074
FHZLO A ¢ (0,10 £ 0,02) ms 8178 £4 100 NA NA
A2 pp* (36,1 £ 0,2) min NA NA 1366 + 5 100
o2l gy (2,14 4 0,02) min 6750,4 + 0,5 99,724 + 0,004 573 +5 0,276 £ 0,004
k21 py* (0,516 4 0,003) s 7594,6 + 0,5 100 + 4 NA NA
207" (4,77 £ 0,03) min NA NA 1418+ 5 100
x4 207py, Estable

Emisiéon v en el proceso de desintegracion.

** Hijas de un mismo radionucleido madre.

*** Hija de dos radionucleidos madre.

¢ Kl radionucleido se desintegra en un nucleido estable.

NA E] radionucleido no se desintegra por ese proceso.

Fuente: IAEA - Nuclear Data Service (2019).
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