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En este trabajo se ha estudiado la eamisizul de termoluminiscencia (TL) de lavas de distiar@as geogficas (Costa Rica, Islas Canarias,

Islas Hawai, Islandia e Italia) y procedentes de distintas erupciones, para su posible aniliaatd en el campo de la dataci(geobgica

y arqueobgica) como en dosimé# retrospectiva. Debido a que la enbiside luz est intimamente relacionada con los defectos puntuales
existentes en la estructura del material asociados a la presencia de diferentes fases minerales useastidio por difracoin de rayos X

para determinar los principales componentes de las lavas observando la presencia, en distintas proporciones, de cristobalita, plagioclasas
filosilicatos. Cada una de las lavas fueron artificialmente irradiadas para comprobar la dependencidaditulmiséscente con la dosis en

el intervalo de 1-25 Gy, observando una respuesta lineal con la dosis en todos los casos y awdasesaturamn en la emigin TL. Tanto

la sehal procedente de muestras naturales (TLN) como las muestras irradiadas en el laboratorio (TLI), mostraban una compleja estructur:
asociada con una distribi@ei continua de trampas a temperaturas superiores aC1@fue podia explicarse como consecuencia de la
formacbn-aniquilacbn diramica de centros [AlQalcali]t y [AlO4]°. En TLI se obseré que a una temperaturaggima a 85C, apareia

un maximo cuya estructura correspdac una distribucin discreta de trampas, coexistiendo por tanto los dos tipos de estructura de trampas
en el mismo material.

Descriptores: Termoluminiscencia; distribugn continua de trampas; radiaoi lavas.

Blue thermoluminescence (TL) emission from different lavas of many places (Costa Rica, Canary Islands, Hawaii Islands, Iceland and Italy)
corresponding to different eruptions has been studied to know its potential use in the field of dating and retrospective dosimetry. Due to
the light emission is linked to the point defects of the crystalline lattice structure, X-ray diffraction analyses were performed to determine
the components of this polymineral material that mostly are cristobalite, plagioclase and phyllosilicates. Exposures to different doses (in a
range of 1-25 Gy) were given to each sample to determine the evolution of the TL signal with the irradiation under laboratory conditions.
In all cases, a linear response could be observed and no saturation has been detected in this range of doses. Both natural (NTL) and induc
(ITL) TL signal exhibit a complex glow curve structure associated to a continuous trap distribution o%€r th@® could be attributed to the
formation-annihilation [AlQ/alcali]™ and [AlO,]° centres. In ITL signal a discrete electron trap distribution (at lower temperaiBeC)

could be detected, thus the coexistence of both trap structure could be appreciated in this material.

Keywords: Thermoluminescence; continuous trap distribution; radiation; lava-flows.
PACS: 78.60

1. Introducadn cion (tanto gedigica como arqueébica) [1] y potencial-
mente en dosime# retrospectiva. Lo que se conoce como la
Uno de los aspectos que en lokimos tiempos ha cobra- “puesta a cero” de la muestra, es decir el borrado defialse
do importancia en ehrea de la dosimét del estadod@i-  luminiscente, coincide con [dtima erupodn que tuvo lugar,
do, ha sido la caracterizaci de diversos materiales natura- por lo que toda la emién luminiscente sé@rconsecuencia de
les (cuarzos, aluminosilicatos, etc.) para su aplimatcanto  la radiacon ambiental (radioiopos naturales y radiami
en dosimetia retrospectiva como en daténi Esta caracteri- €osmica) y de una posible radiaai accidental. Es impor-
zacbn se ha basado en el estudio del efecto que la rédiaci tante tener en cuenta que la emisiuminiscente se puede
puede producir en las propiedades luminiscentes del mat&er alterada por lo que se conoce cofading anbmalo [2]
rial en cuestin. Debido a las caracfsticas minerdigicasy Y por séial de TL esfirea [3] ambos como consecuencia de
sus propiedades termoluminiscentes, los materialesénblc la presencia de plagioclasas en la composiehinerabgi-
cos (lavas) pueden ser utilizados en el campo de la datg&a de las lavas. El problema al emplear estos materiales con



236 V. CORRECHERD. MOLINA'Y J. GARCIA-GUINEA

fines dosingtricos radica en que su compoéitiintinseca  horno, irradiador provisto de una fuente®d&rP°Y cuya ta-
no contiene cuarzo, lo que implica la dificultad en la apli-sa de dosis es 0.021 Gy/s calibrada con una fuente gamma
cacbn de los nétodos tradicionales de pre-dosis [4] o dosisde °Co en un laboratorio de calibréci de patrones secun-
aditiva [3]. Se han realizado algunos estudios de datadii-  darios [9] y un tubo fotomultiplicador EMI modelo THORN
lizando cuarzo asociado a materiales @nlicos [5-6]. Una 9635QA. La emisin de las lavas fue registrada utilizan-
de las dificultadesfedidas a su baja presencia es determinado un filtro azul fabricado por Melles-Griot (FIB002), don-
su origen, ya que puede ser: (1) xétiob, que se trata de de el maximo de transmisin esé situado en 425 +25 -0 nm,
cuarzo recalentado en erupciones posteriores a su cristalized FWHM (Full Width at Half Maximum) es 8016 vy el
cibn, en cuyo caso poir emplearse como cuarzo separadominimo de transmitancia es del 60 %. Todas las medidas
de un material cémico cualquiera; o (2) volcanégico, que se efectuaron en presencia de dg&no y a una velocidad
no ha sido recalentado desde que se produjo su cristalizde calentamiento de°E-s~! hasta una temperaturaami-
cion. En esta situaén, la distribuobn de trampas de huecos, ma de 450C. Las muestras se molieron cuidadosamente para
trampas de electrones, centros de recombamalciminiscen-  evitar un posible febmeno de triboluminiscencia [10]; selec-
te, etc. es muy diferente para ambas especies, por lo que @bnando un tanfio de grano de 90-128n. Las alcuotas en
efecto pre-dosis puede ser muy distinto en ambos casos. Eantidades de 540.1mg se dispusieron sobre planchetas de
esta situadin, lo razonable es recurrir a los feldespatos comacero inoxidable para llevar a cabo las medidas de termolu-
materiales alternativos, ya que pueden ser empleados comaniscencia.
dogmetros [7]. Sobre esta base, y conociendo que la compo- Para establecer el sistema de distribndile las trampas
sicion de las lavas estmayoritariamente formada por silica- implicadas en el proceso de la luminiscencia, se ha emplea-
tos y aluminosilicatos, resulta de gran utilidad la caracterizaeo la £cnica basada en calentamientos parciales de un grupo
cion de sus propiedades luminiscentes para poder determingé muestras previamente borradas e irradiadas en condicio-
la actividad vol@nica de determinadas zonas. nes de laboratorio y, por otra parte, con un grupo de mues-
En este trabajo se estudian las propiedades luminiscent@ais naturales (sin el tratamiento de calentamiento e irradia-
de lavas procedentes de distintas zonas @diogis bagndose  cion artificial previa). La metodoldg empleada eatbasada
en: (1) tener documentadaditima erupcdn que tuvo lugar  en [11]: 1) un calentamiento lineal hasta una temperatura de-
en la zona, con lo que se cuenta con un valor aproximadgrminada (T;.,); 2) enfriamiento apido de la muestra hasta
de la fecha en que tuvo lugar el blanqueo o “puesta a ceraemperatura ambiente; y 3) calentamiento posterior hasta una
de cada muestra; (2) un distinto origen de las muestras quemperatura superior, con una tasa de calentamiento similar
permite comprobar si la respuesta de TL depende de la varia-la empleada en el paso 1). Cada,J se aplica individual-
cion en la composioin minerabgica; (3) la sensibilidad ala mente a cada una de lagcalotas de un grupo de muestras
radiacbn a distintas dosis; y (4) la estructura de las trampaganto naturales como irradiadas para evitar un posible cam-

implicadas en el proceso de la luminiscencia. bio de sensibilidad en las propiedades luminiscentes del ma-
terial. Ad pues, el proceso completo se repite varias veces
2. Materiales ymétodos sobre muestras 'nuevas’ utilizando valores dg Iprogresi-

vamente mayores.

Las muestras fueron seleccionadas de ocho partes diferen-
tes del mundo correspondientes a: Qagano Padico (Par-
que Nacional de Haleakala al este de Maui, Hawaii, dond8. Resultadcs y discuson
la muestra fue tomada en ldtima erupodn que tuvo lugar
en 1997); (b)Oceano Atantico (Islas Canarias: la erugmi ~ Previamente al estudio de la respuesta termoluminiscente de
de Chahorra en la ladera del Pico Viejo del Parque Naciolas muestras seleccionadas procedentes de distintas zonas
nal del Teide en Tenerife, 1798 y la erupgide Chinyero geogaficas, se analizla composidn minerabgica de cada
en Tenerife, 1909; voin de Teneda en La Palma, 1971y una de ellas mediante difracci de rayos X (Fig. 1). El re-
Parque Nacional de Timanfaya en Lanzarote, 1736):avolc sultado del aalisis semicuantitativo se muestra en la Tabla |
de Hekla en Islandia (1998); (&rérica Centra) volcan de  obsenandose la presencia mayoritaria de plagioclasas (fel-
Poas en Costa Rica (1400) y (dpr Mediterraneq el Vesu-  despatos calc@slicos) y augita. 8lo en las muestras proce-
bio en Italia (1944). dentes de Tenerife se ha observado una presencia detectable

La composiadn minerabgica de cada una de las ocho de forsterita (u olivino) y en la muestra de la isla de La Palma
muestras se caractedipor difraccon de rayos X empleando Se aprecia un alto contenido de actinolita comparable al de
un difracbmetro autoratico Siemens D-5000 con radiani  cristobalita. Pese al alto contenido de hierro en las muestras,
CuK,. Los espectros fueron obtenidos desti@®4 20 en  sOlo en aquellas procedentes de Haleakala y de Poas se ha
pasos de 0.020cada uno de ellos en 6s. podido detectar la presencia dgrido de hierro (hematites);

Las medidas de luminiscencia se realizaron en un equien el resto, la presencia de Fe se manifiesta en augita (es un
po de TL/OSL automatizado modelo TL-DA-12 desarrolladopiroxeno) y actinolita (anbol). Es interesante destacar que a
por Riso National Laboratory de Roskilde, Dinamarca, [8].excepobn de augita y actinolita, el resto de las fases mi-
Este lector consta de una unidad principal con portamuestraggrales detectadas por difra@ei de rayos X presentan
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FIGURA 1. Analisis obtenido por difracoin de rayos X de cada una de las muestras estudiadas.
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TABLA |. Analisis semicuantitativo, realizado por difraggide rayos X, del contenido de fases minerales presentes en cada una de las
lavas estudiadas donde Pg. es plagioclasa [(Na,Ca)(#Q8i) Aug augita [(Ca,Na)(Mg,Fe,Al, Ti)(Si,ApOs], Cr cristobalita [SiQ], Mo
montmorillonita [(Na,Cas)o,33(Al,Mg)2Sis010(OH)2-nH. 0], Fo forsterita [MgSiO,], Act actinolita [Ca(Mg,Fe™?)5SisO22(OH)] y

Hem hematites [F€s]. Tenerife 1y 2 corresponden respectivamente a las erupciones de Chinyero y Pico Viejo.

Pg Aug Cr Mo Fo Act Hem

Lanzarote 45% 25% 15% 15% - - -

Tenerife-1 40% 25% 10% 20% 5% - -

Tenerife-2 40 % 20% 10% 25% 5% - -

La Palma 20% 30% 10% 30% - 10% -

Italia 40% 20% 10% 30% - - -

Islandia 45% 35% 10% 10% - - -
Maui 35% 30% 5% 15% - - 15%
Costa Rica 35% 40 % 10% 10% - - 5%

emisibn TL en la regbn del azul (plagioclasas [12], cristo- 4007
balita [13], montmorillonita [14], forsterita [15] y hemati-
te [16]).

En las Figs. 2a'y 2b se muestran, respectivamente, curva:
de termoluminiscencia natural (TLN) y termoluminiscencia
inducida por radiaéin (TLI) representando intensidad (I en
unidades arbitrarias, u.a.) en fubcide la temperatura (T
en °C) obtenidas a partir deialiotas de lavas procedentes
de Costa Rica.

En las curvas de TLN, se observa una estructura donde
destaca la presencia inicial de do&ximos, que a medida
gue sufren precalentamientos progresivamente mayores, de 0 Pt bbb A AN
de una T;,, de 190 a 308C, sufren un desplazamiento del 0 100 200 300 400
primer naximo (240 C) hacia zonas de alta temperatura por
la envolvente. Mientras el tratamien&rmico no alcanza los
300°C el segundo @ximo no se ve afectado, pero tratamien-
tos &rmicos nas rigurosos (a partir de una,I,=350°C) ha-
cen que el comportamiento de este segundaimo sea si-
milar al descrito anteriormente para el de menor temperatura —
Este movimiento monéthico de los raximos se asocia a un '
progresivo vaciado de trampas llenas que se encuentran e
niveles energticos muy pbximos. Es conocido como distri-
bucibn continua de trampas. En consecuencia, los picos de
termoluminiscencia no estan definidos por el procesipt-
co de termoluminiscencia donde la temperatura d@timo &0 -
depende de los pametros de atrapamientiog(, profundidad ]
de la trampa -E- y el factor de frecuencia -s-) que se define ] -k

por una ecuadin general del tipo 0 100 200 300 400
Temperatura *C)

3004

200 1

Intensidad (.2

100+

2004

1501

Intensidad (L.a

1004

BE/KT}, = n’sexp(—E/kTy,), 1)

(donde es la velocidad de calentamiento, n es @inero FIGURA 2. Curvas de TL (a) natural (TLN) y (b) inducida (TLI)

de portadores c_Je carga, b es un \{a_lor determinaddremp 5Gy obtenidas de lava de Poas. En ambas figuras se observa la
camente conocido como orden deétina, s depende de la egiryctura de las trampas tras alcanzar la temperatusa. Dis-

fr_ecuencia_de vibra_b'n termica y del cqeficiente de transmi- tribucién continua en (a) y la coexistencia de distriliunciliscreta
sion y ellltimo termino del segundo miembro de la ec@aci  (a T,;,, inferior a 85 C) y distribucbn continua (a partir de 8&)
es un factor de entré@)[3]. El proceso vendia dado por una en (b).
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distribucbn de tiempos de vidar{ de los electrones en las 1) la intensidad de la TLN véa considerablemente de
trampas definido por la exprési [17] unas muestras a otras lo cual es debido a la fecha en
gue tuvo lugar ldiltima erupcbn, es decir, ldiltima

7 = (1/s) exp(E/KT). @) puesta a cero” del material y

2) la proporcon en la intensidad de los picos de las curvas
vafia de unas muestras a otras debido fundamentalmen-
te a la diferencia del contenido minevgico (Tabla I).
Las curvas de TLI de la Fig. 3 son curvas prontas obte-

) nidas para cada una de las muestras irradiadas con una
El comportamiento observado en muestras calentadas  {osis beta de 10Gy.

hasta 500C (borrando la d&al natural) y posteriormente irra-

diadas con una dosis de 5Gy empleando radiabeta, es Otro aspecto de intés en datadin y dosimetia retros-
muy similar al descrito en las curvas de TLN, para temperapectiva es la respuesta que laakde luminiscencia manifies-
turas superiores a 100. Es decir su estructura correspondeta cuando la muestra es expuesta a radlimdn este sentido,

a una distribudn continua de trampas que padexplicar-  se ha realizado un estudio para comprobar la vanede in-

se como consecuencia de la forngaeaniquilacdbn dirfami-  tensidad de TL con la dosis en un intervalo de 1-25Gy. Como
ca de centros [Al@Yalcali]™ y [AIO4]°. Sin embargo, en la se observa en la Fig. 4, la respuesta TL, tomandoesl de la
zona de baja temperatura (inferior a 109, se observa que curva entre 50-45@C de cada una de las muestras, es lineal
conforme se aumenta la temperatura de precalentamiento @n la dosis en el intervalo estudiado. Se aprecia una diferen-
maximo situado a 85C disminuye su intensidad sin que su cia considerable, en cuanto a intensidad debse refiere,
posicbn en la curva de TL y su forma se vean alteradas. Parentre unas localizaciones y otras, debido muy probablemente
evitar que la curva pudiera verse afectada por lo que se cerla composi@n minerabgica de cada una de ellas. En todos
noce como 'fading’ abmalo debido al alto contenido de pla- |os casos se obsdruna excelente linealidad con la dosis con
gioclasas presente en la muestra, las curvas obtenidas se c@afores de los coeficientes de regées{r) nunca inferiores a
sideran curvas prontas; es decir, el tiempo transcurrido enti@998. En la Tabla |l se muestran los @aretros de ajuste

la irradiacbn y la mediodn de la curva de TL es el menor y los coeficientes de regrési obtenidos para cada una de
posible (inferior a 40 segundos). El comportamiento de estgas muestras que fueron ajustados coniomité de confianza
pico implica una distribucin discreta de trampas y es simi- del 95 %.

lar al observado en materiales &ititos (TLD100 y GR200)
habitualmente empleados en dosirfsefrersonal[18]. La co-
existencia de los dos tipos de estructura de trampas, aunq
no es frecuente, ha sido taréhiobservado en el sistema de | 55 |avas de distintos fenes y procedentes de erupcio-

corindon-diaspora natural (AD;-AIOOH)[20]. nes muy distantes en el tiempo, muestran cualitativamente
La respuesta obtenida en las muestras correspondientesa composi&n minerabgica muy similar: cristobalita, pla-

a las otras lavas estudiadas es muy similar a la anteriormenggoclasas (feldespatos caléakicos) y filosilicatos (augita,

descrita, tanto en lo referente a su estructura de trampas comwwntmorillonita, forsterita y actinolita). Las curvas de TL,

en la posicdbn de los picos. Las diferencias que principalmen-tanto naturales como inducidas, obtenidas para cada una de

te se observaron se muestran en la Fig. 3y son: las ocho lavas estudiadas mostraban una estructura compleja

Este comportamiento ha sido observado témigin otros alu-
minosilicatos (feldespato$dicos —albita-[18] y pdtsicos —
microclina- [19]).

f}e Conclusiones

TABLA Il. Respuesta TL de las lavas tras ser expuestas a distintas dosis debra@la2bGy) con una fuente beta. Baretros de ajuste
lineal dondeu es el €rmino independientd,el valor de la pendiente # el coeficiente de regrési lineal (error estddtico correspondiente
a ).

Muestra a b r
Lanzarote -1273292 673t19 0.9984
Tenerife 1 307440 143+3 0.9990
Tenerife 2 11235 51443 0.9999
La Palma -785:456 1243t30 0.9988

Vesubio 29759 23H4 0.9992

Islandia 169-30 78+2 0.9987

Maui 355+45 243+3 0.9997
Costa Rica 241131 230518 0.9999
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FIGURA 3. Curvas de TL natural (- - -) y de TL inducida-{ con una dosis de 10 Gy, para cada una de las lavas estudiadas. El tiempo
transcurrido entre la irradiam y la medicdn de las curvas de TL inducidas fue inferior a 40 segundos, por lo que estas curvas se consideran
como curvas prontas. Todas las muestras se calentaron hasta una temperatut€ deultasa de calentamiento d€5 .
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asociada con una distribd@ci continua de trampas a tempe-
raturas superiores a 100, que podia explicarse como con-
secuencia de la formam-aniquilacbn dinramica de centros
[AIO 4/alcali]t y [AIO 4]°. A temperaturas j@iximas a 85C,

en TLI, apare@ un néximo cuya estructura correspdéad
una distribudbn discreta de trampas, coexistiendo por tanto
los dos tipos de estructura de trampas. En todos los casos se
aprecd una respuesta TL lineal con la dosis en el intervalo
de 1-25Gy, fipico de la dataéin y dosimetia retrospectiva.
En nindin caso se obsebvun comportamiento sublineal o
supralineal en el intervalo de dosis estudiado.

FIGURA 4. Estudio de la respuesta TL (en el intervalo de 50- AgradeC|m|entos

450°C) con la dosis (hasta 25Gy) de cada una de las lavas proce- baio ha sido fi iad | la b
dentes de Costa Rica (CR), Lanzarote (L), La Palma (P), Tenerh‘éESte trabajo ha sido financiado por la AIEA con la beca

Pico Viejo (T2) y Chinyero (T1), Vesubio (V), Maui (M) e Islandia
(Ic). En todos los casos la respuesta se ajusta a una énuaci
neal con muy buenos coeficientes de corrélia¢el error estadti-
co corresponde add).
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