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INTRODUCCION

El carbono, sexto elemento de la tabla periddica, es uno de los elementos mas
versatiles de la naturaleza; en forma pura se encuentra formando redes covalentes
(grafito y diamante) o moléculas (fullerenos). La abundancia del carbono en el
Universo y su versatilidad quimica explican su ubiquidad en la Tierra pero sobre

todo el que sea el principal elemento de construccion de los organismos vivos.

Hay tres is6topos de carbono con masas atomicas distintas dependiendo del
numero de protones y neutrones que alberguen su nucleo: 12 para el carbono con
6 protones y 6 neutrones, 13 para el carbono que posee un neutron extra; ambos
nucleos son estables y se encuentran en la naturaleza en proporciones de 98.9% vy

1.1% respectivamente. Existe un tercer isotopo, el carbono 14 ('“C) que posee 8
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neutrones en su nucleo y siendo este inestable decae a "N por desintegracién
radiactiva. El radiocarbono (*C) es un is6topo “raro”, en la Tierra se produce de
manera natural cuando un neutron proveniente de los rayos cosmicos impacta sobre
un nucleo del nitrégeno de la atmosfera. Existe un equilibrio entre los atomos de
12C y 14C que incorpora un organismo a su cuerpo que se mantiene constante a lo
largo de su vida. Cuando el organismo muere, la concentracion de '“C comienza a

variar ya que al ser inestable empieza a disminuir.

El tiempo de vida media del '*C es de 5730 afios, que aunque limita su aplicacion
en geociencias, es lo suficientemente largo para aplicarse en estudios
antropoldgicos. El uso de este isotopo de carbono para el fechamiento fue propuesto
por Williard F. Libby y colaboradores en 1946. Libby demostré que el tiempo
transcurrido desde la muerte de un organismo podria ser determinado midiendo la
actividad! del *C en los restos del organismo, método conocido como radiométrico.
Como en un gramo de carbono se producen alrededor de 13.5 desintegraciones por
minuto, para realizar mediciones radiométricas precisas, se requiere de muestras

cuyo contenido de carbono sea de varios gramos.

Para superar la limitante debido al tamafo de muestras, en 1977 fueron
desarrollados los primeros equipos que permitieron realizar mediciones directas del

numero de atomos de cada isétopo en una muestra. La técnica, conocida como

T Velocidad de desintegracion de la muestra, es decir el nUmero de desintegraciones que se

producen por unidad de tiempo.



espectrometria de masas con acelerador (AMS por sus siglas en inglés Accelerator
Mass Spectrometry) mejora sensiblemente las mediciones gracias a que los atomos
de carbono en forma de iones a altas energias se aceleran dentro de un acelerador
de particulas. El acelerador se acopla a equipos de espectrometria de masas, que
separan los diferentes isotopos de carbono ('2C, '3C y 'C) para, finalmente,

detectar y cuantificar las particulas de interés.

El método de AMS, que basicamente es un proceso de conteo, permite una mayor
resolucion en las medidas de concentracion; los procesos son mucho mas cortos
(horas) y requiere una cantidad menor de material (mil veces menor). Debido a esto
muchos laboratorios en todo el mundo han implementado esta técnica para
determinar las medidas de las concentraciones, aunque tiene la desventaja de
requerir un acelerador de particulas para el analisis y esto involucra un gasto

importante de recursos econémicos.

En el afio de 2009 se sometidé al CONACYyYT el proyecto de creacidn del Laboratorio
de Espectrometria de Masas con Aceleradores (LEMA) dentro del marco de Apoyos
Complementarios para el establecimiento de Laboratorios de Investigacion y
Desarrollos Tecnoldgicos. Luego de su aprobacién y complementado con fondos
concurrentes de la UNAM fue posible la creacion en México del primer laboratorio
de AMS, que inicié sus operaciones en 2013. El equipo consta de un acelerador
Tandetron de 1 V acoplado a dos espectrometros de masas fabricado por la
compania holandesa High Voltage Engineering Europe. Con esta infraestructura,
unica en su tipo en México y Latinoamérica, es ahora posible realizar analisis de

radioisétopos ligeros tales como el C, °Be y 26Al, pero también de elementos
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pesados como el '?°| y los isotopos del Pu. El edificio que alberga estas

instalaciones esta ubicado en el Instituto de Fisica de la UNAM.

En este trabajo se explican los procedimientos empleados para la realizacion de
medidas precisas del "“C. El primer capitulo tiene por objeto hacer una descripcién
general de la espectrometria de masas con aceleradores y hacer un planteamiento
general del método por AMS. En el capitulo 2 se plantean los objetivos de este
trabajo estudio. En los siguientes dos capitulos se describe la preparacion de
muestras y los procesos de optimizacidon de los parametros. Se presenta un capitulo
con los resultados de las pruebas de aceptacion del equipo y en el capitulo XX se

describen las conclusiones de este trabajo.



1. ANTECEDENTES

La Espectrometria de Masas con Aceleradores (AMS), es una técnica ultra-sensitiva
para el analisis isotdpico de los atomos de una muestra. Los atomos, son ionizados,
acelerados a altas energias y separados de acuerdo a su momento, cargay energia.
Una vez separados pueden ser identificados por su masa, numero atémico y

contado individualmente.

El origen de esta técnica se remonta a la aparicion de los primeros ciclotrones, que
aprovecha la propiedad del movimiento de una particula cargada influida por un
campo magnético perpendicular; estas particulas describen trayectorias en funcién
del radio de curvatura p.

V2-M-E
=B



Siendo B el campo magnético, M la masa de la particula, E su energia y q la carga
de la misma. La diferencia entre los radios se aprovecha para separar iones con la
misma carga y energia pero con distinta masa. La introduccion de los deflectores
capaces de separar iones con energia o velocidades diferentes aplicando diferentes
tipos de campos hacen posible determinar otras magnitudes cinematicas de las
particulas que aporten datos para su identificacion [1]. Los deflectores usados

tradicionalmente para la aplicacion de estos campos son: [2]

Deflector magnético

Selecciona las particulas en funcion de su rigidez magnética (B - p), lo que se
traduce en una seleccion del momento lineal de las mismas, p. Suele emplearse de
la siguiente forma:

- V2ME B?%*p? ME
B - p= - = >
q 2 q

Deflectores electrostaticos

En él se seleccionan las particulas segun su rigidez eléctrica (¢ p). Si la fuerza

2

’ . , . . mv N , .
centrifuga se iguala a la fuerza eléctrica se tiene — =EpYy de aqui se obtiene la
expresion:

. . Z2E
£ p — —
q

Siendo € el campo eléctrico.

Mediante la aplicacién adecuada de estos filtros electromagnéticos, es posible
. ’ ’ E M
seleccionar particulas con unos valores concreto momento y energia (3'3)' Esto
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se puede observar haciendo una representacion en el espacio fase asociado a este

par de variables.

A ',
|
M/q \ Efq= cte
\\. |
ME/q? = cte ‘ / v=cte
" M/q= cte
P —

Figura 1.1 Espacio de fase (5%)
El punto de corte en la Figura. 1.1 determinara la combinacion de valores de
energia, masa y carga que queremos seleccionar para que los iones con unas
determinadas propiedades cinematicas lleguen al detector final?. Sin embargo este
punto de corte esta sujeto a la resolucion de los analizadores, o que provoca que
posean cierto grosor y no posea dimension nula. Ademas, la sensibilidad de la

técnica para detectar determinados tipos de particulas se ve perjudicada por la

. s . . E M
aparicion de fuentes de fondo tales como iones con los mismos valores de (5'3)

2 A este proceso se conoce como Espectrometria de masas



que el isétopo a analizar, moléculas o isobaros con la misma masa que el isétopo

buscado o procesos de dispersion o cambio de carga.

Por estos motivos la técnica de AMS toma estos filtros tradicionales y agrega la
posibilidad de trabajar con altas energias con ayuda de un acelerador, generalmente
tipo Tandem Van de Graaf, lo que permite reducir el fondo molecular dentro del
acelerador mediante el proceso de stripping y alcanzar energias que permitan
aprovechar nuevas propiedades cinematicas de las particulas para ser medidas en

detectores nucleares.

Cuando los componentes del haz objeto de analisis, extraidos de la fuente de iones

E M
-, —

en forma anidnica X", supera los distintos filtros cinematicos (q q), penetran en el

acelerador y se ven atraidos por su potencial positivo Vi, adquiriendo una energia

dada por:
E(eV)=e(Vr+ 1)
Donde e es la carga del electron y Vs es el potencial eléctrico de la extraccion de la

fuente de iones, expresado en voltios.

Una vez que los iones entran en el acelerador sufren procesos de intercambio de
carga y ven modificada su polaridad X™* al interaccionar con un determinado

material, proceso de stripping.
X" >X"+(n+1e”

En este punto el haz positivo resultante se ve repelido por el potencial de la terminal,
de forma que a la salida del acelerador la componente de carga n=q tendra asociada

una energia dada por la expresion.



De esta forma la seleccion final de las masas se realiza entre los componentes del
haz en un estado de carga concreto combinando deflectores magnéticos y u
detector de particulas. Si ademas afnadimos un deflector electrostatico, estamos
seleccionando el estado de carga ya que su rigidez eléctrica pasa a depender

explicitamente de ella segun la siguiente ecuacion.
£ (1 + 1) v, + 2
EP = — = — —_
P=5 /" q

Otra de las mejoras de introducir altas energias es la posibilidad de contabilizar las
particulas que llegan al final del sistema mediante detectores nucleares, de forma
que podamos distinguir aquellas que no son del radionuclido de interés pero que
han superado todos los filtros cinematicos. Las dos principales caracteristicas que

se usan para la identificacion de las particulas son su energia y su poder de frenado.

1.1 DESCRIPCION DEL SISTEMA

Podemos describir mejor el sistema AMS dividiéndolo en tres partes: zona de baja

energia, acelerador y zona de alta energia.
a) ZONA DE BAJA ENERGIA

Esta formada por la Fuente de lones, donde se insertan las muestras a
analizar y se generan los iones que componen el haz motivo de estudio, y el Sistema
de Inyeccidén, compuesto por un conjunto de elementos cuyo objetivo es realizar una

primera seleccidn de masas y transportar el haz hasta la entrada del acelerador.

b) ACELERADOR



En su interior se produce la aceleracion de los iones del haz que ha superado
los filtros cinematicos de la zona de baja energia y el proceso de stripping, por el

cual se eliminan las moléculas.
c) ZONA DE ALTA ENERGIA

La seleccion final de masas se realiza mediante deflectores magnéticos,

eléctricos y detectores de particulas.

Figura 1.2 Secciones del acelerado: Negro-Zona de baja energia, Rojo-Acelerador
Azul-Zona de alta energia

1.2 ZONA DE BAJA ENERGIA

1.2.1 FUENTE DE IONES

Es el elemento de partida de toda la linea de AMS. En ella es donde se insertan las
muestras a analizar y de donde sale el haz inicial. La fuente esta basada en el
fendmeno de sputtering y esta compuesta por un reservorio de Cs, un ionizador y

un electrodo de extraccion.
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El reservorio de Cs es calentado hasta alcanzar la temperatura de vaporizacién de
este elemento de modo que adherido a la superficie de un ionizador a altas
temperaturas. Como el Cs es el elemento con el primer potencial de ionizacion mas
bajo, los atomos del elemento en el vapor son ionizados vy, por la diferencia de
potencial entre el ionizador y la muestra, se forma un haz de iones de Cs* 9“¢incide
sobre el material a analizar. Aqui es donde se produce el proceso de sputtering, que
da lugar a la extraccion de un haz de iones negativos intensos de diversos
elementos con estado de carga X~. Durante este proceso se forma una monocapa
de Cs sobre toda la superficie, la cual disminuye la funcion de trabajo y facilita la
extraccion de iones negativos. Finalmente el electrodo de extraccion, gracias a su
geometria, acelera y focaliza los iones negativos procedentes de la muestra que

componen el haz de salida.

Durante el proceso de sputtering gran parte de las particulas eyectadas son emitidas
como atomos o moléculas neutras, y solamente una pequefa parte interacciona con
las capas mas externas, acepta un electron y abandona la la superficie con estado
de carga -1. Este electrén es captado con mayor probabilidad por los atomos mas
rapidos [3], por eso el rendimiento se ve influido por la masa del idn para una misma
energia. Durante este proceso ocurren fendmenos tales como el fraccionamiento de

masas [4] y la aparicidon de colas de alta energia.

Es importante senalar que, bajo determinadas condiciones es necesario usar iones
moleculares para obtener suficiente intensidad o ayudar en la eliminacién del
isébaro. Ademas el empleo de iones moleculares evita la formacién de las colas de

alta energia ya que las moléculas de alta energia se disocian.
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1.2.2 SISTEMA DE INYECCION

Este comprende los distintos elementos existentes entre la fuente de iones y el
acelerador. Sus principales objetivos son la de permitir un transporte eficiente del

haz y realizar la primera seleccidn de los iones de intereés.

Los primeros estudios que se realizaron en tubos de rayos X y microscopios
electrénicos indicaron que los electrodos con simetria cilindrica tenian propiedades
lenticulares. El tipo mas comun de lente electrostatica es el efecto producido por el
espacio libre entre dos cilindros a distinto potencial [5]. Esta lente electrostatica tiene
un efecto analogo al de una lente éptica, convergente y otra divergente. La deflexién
sufrida por una particula es proporcional a la distancia al eje Optico, los iones
siempre sufre una mayor deflexion en la zona convergente que en la zona
divergente, con lo que el efecto es siempre el de una lente convergente,
independientemente de que cilindro venga primero. Sin embargo, el efecto puede
ser acelerar o frenar la particula, en el caso de la lente aceleradora, el efecto de los
campos cuando la particula se acerca a la separacion entre los cilindros es acercar
la particula al eje. Una vez entra en el segundo cilindro, los campos tienden a alejarla
del eje, pero ya son ligeramente mas débiles que al principio, con lo que el efecto

neto es focalizante.
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Figura 1.3 Lente electrostatica y analogo 6ptico

Una de las lentes usadas en el LEMA se encuentra entre la Fuente de lones y el

Deflector Electrostatico (ESA), esta consiste en un sistema de tres cilindros en los

que el potencial se aplica solo al central. Este sistema es conocido como Lente

Einzel. [6]

Trayectoria Lineas de
lénica Cam

Electrodos

Cilindricos

Figura 1.4 Lente Einzel

Este tipo de lente no altera la energia del haz, también mantiene las propiedades

focalizantes, fundamentales para AMS.

Tras la extraccién de los iones de la fuente y la primera focalizacion con una Lente

Einzel, estos son analizados por un ESA, en donde son separados por su carga y

energia, permitiendo de esta forma la primera seleccién de iones. Este deflector es
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de tipo esférico con dos placas paralelas conectadas, cada una, a una fuente de
tensidn, lo que garantiza la focalizacidn tanto en la direccion horizontal como vertical
[7]. Un ion que penetre en el campo entre ambas placas debera tener una energia

dada por la ecuacion:

qUu

E= 4 (7'17”2)1/2

Siendo U el potencial al que estan sometidas las placas, d =r, — 1, y (11, 13) los

radios de las mismas.

Tr@:a \ Lineas de
del haz Campo

+U

Trayectoria
del haz

Figura 1.5 Deflector electrostatico esférico

Posteriormente el haz es pasado por un tubo focalizante en donde no solo hay otra

Lente Einzel, también es focalizado por:

e Y-Steerer. Consiste en dos pares de electrodos planos entre los que puede

aplicarse una cierta diferencia de potencial, su funcién consiste en desviar el
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haz en el plano vertical para que su trayectoria coincida con el centro del tubo
de conduccidn, de forma que se optimice la transmision.
o Aperturas. Estas controlan el tamafo del haz, permitiendo solo el paso de

aquellas partes de la seccion con un diametro menor a un cierto valor

Estos procesos permiten que la inyecciéon del haz en el Deflector Magnético sea de
forma 6ptima y focalizada. En este deflector se efectua la separacion de iones que
tengan exactamente el mismo momento que el isotopo seleccionado, o lo que es
igual, aquellos que cumplen EM/g?=cte, donde M es la masa del isotopo
seleccionado. Como todos los iones son acelerados en la fuente por el mismo
campo eléctrico, en el ESA, la misma energia, equivale a elegir un valor
determinado para la masa. De esta forma se eliminan iones cuya masa no coincida

con la del nucleo interés.

Otro aspecto importante a considerar en este sistema de AMS es el proceso de
medida, el cual se detallara mas adelante. En AMS no tiene sentido dar como
resultado final la cantidad de corriente o el numero de cuentas del isotopo problema,
ya que el sistema estad sometido a una serie de parametros que pueden fluctuar a
corto o largo plazo y, por tanto, producir una variacién de la misma. Dado que estas
fluctuaciones no son controlables, hay que recurrir a una forma alternativa de
recuperar informacidon que suministra el sistema. La solucidon se obtiene mediante
la normalizacién de la corriente del isotopo problema de masa M’ con la del isotopo
estable de masa M, medidos ambos en las mismas condiciones. De esta forma las

fluctuaciones a corto plazo afectaran por igual a ambas corrientes [8].
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Durante el proceso de medida, todos los elementos se sintonizan para que sea el
isotopo problema sea el que circule a lo largo de toda la linea y llegue finalmente al
detector. Si bien el Deflector Magnético esta sintonizado para que pase el isétopo
problema, también sera atravesado por el isotopo estable, de masa y energia
préoximas, pero saldra con una trayectoria distinta, de modo que su corriente podria
ser medida con una camara de Faraday. La inyeccién alterna de ambos isotopos se
realiza en este primer deflector magnético. Aunque esto podria realizarse
cambiando el campo magnético del iman, los fendbmenos de histéresis ralentizaran
el proceso y no se podra hacer una cuantificacion cuasi-simultanea de ambos
is6topos. Como solucion se somete a uno de los is6topos a un potencial adiciona
dentro del sector magnético, de modo que se adquiere, o se pierde una energia
adicional que se pierde, 0 se gana, a la salida del mismo y permite igualar los valores

de rigidez magnética para ambos, esto es:
Vo +AV)-M =V, M

Donde V, es e potencial que adquieren los iones en la fuente, M’ la masa del is6topo
problema y M la masa del isétopo estable. El potencial adicional suministrado se

representa mediante AV.

De esta manera, si los parametros del iman estan sintonizados para que pase el
isétopo problema, con la aplicacion de este potencial AV se consigue que los iones
del is6topo mayoritario simulen la trayectoria de los anteriores durante un cierto
tiempo y que sean inyectados en el acelerador. Una vez en la zona de alta energia

la corriente transmitida sera medida en una camara de Faraday.

16



La inyeccion de la componente mayoritaria en el acelerador podria provocar
sobrecargas en la terminal, lo que conlleva a que este tipo de medidas aplicando la
inyeccion secuencial se realice en pulsos de muy corta duracion, con el objetivo de
que la capacitancia del acelerador sea suficiente para evitar la bajada de voltaje
problematica [9]. Los tiempos deben oscilar entre los 100us y 1 ms para haces de
iones negativos en el rango de 10 a 100 pA y el valor total de corrientes de carga
puede alcanzar valores entre los 100 ygA'y 1 mA. Para la deduccién de estos tiempos
se ha tomado como valor tipico de la capacitancia del terminal 100pF, considerando

una variaciéon de voltaje por debajo de 1KV. La relacion empleada es [10]:

AV—IAt
S C

1.3 ACELERADOR

Los aceleradores tandem son los que comunmente se usan en AMS. Pertenecen a
la familia de los aceleradores electrostaticos, donde las particulas son aceleradas
por un campo eléctrico estatico. En la zona de la terminal es donde tiene lugar el
proceso de stripping, por el cual los iones negativos inyectados pierden parte de sus
electrones sufriendo un cambio de carga y siendo, de esta forma, acelerados una
segunda fase. El disefio del Tandetron usado en el Lema es de tipo Cockroft-Walton.

[11] (Figura 1.6)
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Canal de
stripping Ent] ada de gas

Tubo de aceleracién Tubo de aceleracion

Electrodo RF

g,

Modulos
rectificadores

\.'\.\\\\.\.\\.\.\\\“\\.'\.\\\\.\

FTIFIFXTTFFFFTFFFIFTF

Oscilador N

Figura 1.6 Esquema de un acelerador tipo Tandetrén [12]

En este modelo el campo eléctrico permanece constante en el interior de los tubos
de aceleracion gracias a una serie de resistencias en serie que conectan la entrada

y salida de los mismos.

La energia de trabajo en AMS esta en el rango de los MeV, lo que obliga a generar
potenciales en la terminal de orden de MV. Para aislar el acelerador del medio
externo se monta en un tanque que se rellena de un gas aislante. Normalmente se
emplea hexafloruro de azufre (SFs), a 2mbar de modo que se evite la ruptura

dieléctrica del medio.

El proceso de stripping tiene lugar en la terminal del acelerador, dentro del canal del
mismo nombre y consiste en pasar el haz a través de un conducto relleno con gas

(normalmente Ar, O2 o COz2). En este se produce una serie de reacciones de
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intercambio de carga, que originan una pérdida de carga de los iones que componen
el haz y como consecuencias estas adquiriran una carga positiva. Otro factor a tener
en cuenta es la ruptura de moléculas que proporciona este proceso y que es
imprescindible para la supresion del fondo molecular o para obtener el ion deseado
en el caso de inyectar iones moleculares dentro del acelerador. Se sabe que las
moléculas no sobreviven a estados de carga por encima de 3+ [13] y trabajando en

AMS de alta energia pueden alcanzarse facilmente estos valores superiores.

La distribucion de estados de carga de un haz iénico atravesando un material blanco
fluctia como resultado de posibles sucesos de captura o pérdida de electrones. La
probabilidad de que el proyectil cambie su estado de carga de g a q’ en una colision
simple viene dado por la seccion eficaz de cambio de carga og,,,. La fraccion de
iones 1,, que se encuentran en un estado de carga q' tras atravesar un medio de

espesor x vendra dado por un sistema de ecuaciones diferenciales lineales [14]

dipgr (x)
ccll—x - Z(qur(aqqllpq(x) — 0g/q¥q (X))

1.4 ZONA DE ALTA ENERGIA

Debido a que el haz, por los procesos que se dan en el stripper, sale del Tandetrén
con un didmetro y una dispersion angular relativamente grandes se situa una lente
cuadrupolar. Estos lentes electrostaticos funcionan aplicando sobre los electrodos
gradientes alternos +U, de forma que, si la distancia minima entre electrodos es 2d,

el potencial en el interior viene dado por [15].

U
V(xy) = (2 =)

19



De esta forma, las componentes del campo vienen dadas por:

av 2U
E.(x,y) = Tax . gz X T T9rx
av 22U

E.(x,y) = "y ZV =95y

Ez(xfy) =0

Con lo que se comprueba que el campo crece linealmente en el eje con la distancia
al centro. Ademas, no se ejerce ninguna fuerza en la direccion del haz, por lo cual
no altera su energia. Sin embargo, el cuadrupolo es focalizante en una direccion y
desfocalizante en la otra. Para conseguir un efecto neto focalizante se hace pasar

el haz por otro cuadrupolo con los gradientes inversos.

Lineas de

Campo +U Fuerzas

-U -U

Lente 1
+U

Figura 1.7 Cuadrupolo

El esquema es analogo a hacer pasar un haz de luz por una lente convergente y
una divergente. Por otra parte, las lentes cuadrupolares electrostaticas focalizan el
haz independientemente de la masa de las particulas. Solo son dispersivas respecto

a la energia.
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Al igual que en la zona de baja energia, el tipo de analisis esencial en esta zona es
el de la masa de los iones, para lo cual se usan deflectores magnéticos. Sin
embargo, para evitar posibles indeterminaciones en EM/q? procedentes de
fragmentos moleculares, se hace un doble analisis, disponiendo inmediatamente de

un deflector magnético acompanado de un ESA.

Sin embargo entre estos dos deflectores se hace el analisis de los isotopos estables,
como las trayectorias saliendo del deflector magnético de alta energia son diferentes
se colocan camaras de Faraday para detectar estos isotopos, indispensables para

el analisis en AMS.

Abertura
Camara de Automatica Deflector
F“"da?] /3 Camara de  Electrostatico
*\ ‘4 i?mdayg
o\ |
«
== |

—

L& N X
hv 3 %\)

Abertura Faraday 2

!
& Automatica / /
\ 2 /
\ .
Abarturad —
Deflector ~ /
7 \

Magnético Abernm 5

Camara do
Faraday 5

Detector

(Cémara de lonizacion)

Figura 1.8 Esquema de la zona de alta energia
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1.4.1 SISTEMA DE DETECCION

Para llevar a cabo la discriminacion final de los iones de interés frente a los
elementos de fondo que hayan pasado todos los filtros previos se utilizan detectores

gue miden distintas propiedades fisicas de las particulas.

El detector que se usado es un detector de gas. Los iones incidentes producen una
ionizacion de las moléculas de un gas cuando lo atraviesan a alta velocidad.
Mediante la aplicacion de un campo eléctrico es posible recolectar la carga

producida, que debe ser proporcional a la energia depositada por el ion.

Dentro del detector de gas se utiliza una Camara de lonizacién. En ellas, la magnitud
del campo eléctrico aplicado es tal que los electrones e iones producidos por la
ionizacion no tienen energia suficiente para producir a su vez otras ionizaciones
(Avalancha Townsend), de forma que el numero total de pares ion-electrén
producidos es directamente igual a la energia depositada por el ion dividida por la
energia necesaria para producir un par, que suele estar entre los 20 y 30 eV,
dependiendo del gas, produciéndose un frenado de la particula a lo largo de su
interaccion con él. Los electrones liberados seran acelerados por el campo eléctrico

hacia las placas anddicas, donde su sefal sera amplificada y procesada.

Mediante la seccion de la placa anddica en dos o mas partes se obtiene informacion
de la energia depositada por la particula a lo largo del volumen activo del detector.
Este tipo de camaras de ionizacion mutianddicas son especialmente utiles a la hora
de separar el isétopo problema de algun posible interferente ya que diferiran en su

energia depositada en un determinado rango del volumen del detector.
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dE. 4w nz* [ e® ? l 2m,c?p? 5
dx myc?2 B? \4me, "\T- (1-p5%) A
Donde c es la velocidad de la luz, ¢, la permitividad del vacio, g = v/c, m, la masa

del electron, y la densidad electronica del material n :

_NA'Z'p
n= Mu

Siendo Z el numero atomico, N, la constante de Avogadro y M,, la constante de

masa molar.

Dado que el poder de frenado depende directamente del numero atémico Z es

posible considerar este detector como el ultimo filtro del sistema.

Como se menciono entre en la zona de alta energia se colocan camaras de Faraday
para detectar el isétopo estable, ya que no se puede emplear detectores de gas por
el apilamiento de pulsos y efectos de tiempo muerto dadas las elevadas tasas de
recuento que, ademas de falsear la medida, podrian dafar el detector. El disefio de
estas camaras consiste, basicamente, en un tubo metalico cilindrico lo
suficientemente grueso para frenar el haz que se encuentra conectado a un
integrador de corriente. A la entrada de la camara se coloca un electrodo anular a
potencial negativo, con el objetivo de evitar la salida de electrones generados
durante el frenado del haz asi como la entrada de electrones externos, hechos que

falsearian la medida de las corrientes.
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2 OBJETIVOS

2.1 OBJETIVO GENERAL

Estudiar los fundamentos de la deteccion de los isotopos '2C, '3C y “C con el

separador isotépico del nuevo sistema de AMS instalado en el IFUNAM

2.2 OBJETIVOS PARTICULARES

a) Establecer los protocolos de preparacion de grafito utilizando el material de
referencia internacional OXA Il mediante la combustion y grafitizacién en
linea en el equipo automatizado AGE lIII.

b) Obtener grafito a partir de blancos (desprovistos de “C) para determinar el

ruido de fondo.
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c) Establecer las condiciones de operacion del sistema sintonizando los
diferentes componentes del sistema AMS para una Optima transmision y
deteccion del haz que permitan las medidas de '“C de alta precision.

d) Realizar las pruebas de aceptacion del sistema AMS.

e) Elaborar un documento que sirva de referencia para los usuarios del equipo

de AMS.

2.3 HIPOTESIS

La optimizacion de las condiciones de operacion del separador isotopico permitira
reproducir los valores certificados de los materiales de referencia internacionales,

demostrando asi la capacidad del sistema para efectuar medidas de alta precision.
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3 MATERIALES Y METODOS

Para someter las muestras a la técnica de AMS, es necesario un proceso previo, el
cual consiste en separar el Carbono total de la muestra de los demas elementos
presentes en la misma. De esta forma la muestra grafitizada puede ser analizada

en AMS y determinar su radioactividad residual.

3.1 ESTANDARES INTERNACIONALES

Para determinar la radioactividad residual es necesario comparar esta actividad con

un estandar moderno y un blanco cuya actividad sea conocida.

e Estandar moderno

El principal estandar moderno de radiocarbono es el acido oxalico (OXAl, C2
H2 O4). Con una designacion N.I.S.T SRM -4990 B denominado HOx1. El

acido oxalico de 1950 representa el 95% de la actividad del estandar absoluto
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de radiocarbono que es una madera de 1980. Esta madera fue elegida como
standard de radiocarbono ya que estaba creciendo antes de los efectos de
los combustibles fosiles durante la revolucion industrial. Esta actividad es
corregida por la desintegracion radioactiva de 1950. De esta forma se
considera que el afio de 1950 es el afio 0BP (before present) por convencién

en datacion de radiocarbono.

Sin embargo este acido oxalico ya no esta disponible comercialmente, por lo
que se preparo otro estandar cuando este empezd a escasear. El acido
oxalico Il OXAIl (HOx 2, N.I.S.T- SRM 4990 C) se realiz6 a partir de un cultivo
de remolacha de 1977. En la década de 1980 un grupo de 12 laboratorios
mide la relacion entre estos dos estandares y determina que la actividad del

OXAll es de 1.2933 +0.001 del OXAI

Blanco

Es de vital importancia para un laboratorio de radiocarbono conocer la
contribucion de la actividad de una muestra no radioactiva. Ya que esta
actividad es adicional y se debe quitar de los calculos. Con el fin de fijar las
cuentas ocasionados por el fondo y evaluar los limites de deteccion de la
técnica, estos blancos son medidos en las mismas condiciones que las
muestras normales. Estos blancos por lo general consisten en muestras
geoldgicas de edad infinita, como el carbon mineral, lignito, piedra caliza,
carbonatos antiguos, marmol o madera de pantano (swamp Wood). Con la

medida de la actividad de estos blancos, la radioactividad presente en una
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muestra de edad desconocida puede ser usada para encontrar y deducir su

edad.

Los blancos utilizados en este trabajo consistieron de muestras de grafito
comercial (Alfae Aesar) y de carbon fosil (Pokahontas) proveniente de Brasil

y suministrado por el Laboratorio Nacional de Argon, en los Estados Unidos.

Figura 3.1 Grafica comparativa de la radioactividad de una muestra (Area verde),un estandar
moderno (Area azul) y un blanco (Area roja) derivados de la desintegracién beta. La escala
se representa en el Log E (Energia).

3.1.1 FRACCIONAMIENTO ISOTOPICO

El fraccionamiento isotépico del carbono es un proceso que ocurre durante las
reacciones quimicas y fisicas, este efecto debe tenerse en cuenta en la mayoria de
las mediciones de radiocarbono. El efecto de este fraccionamiento es una
separacion parcial de los diferentes is6topos que resulta en el enriquecimiento de
un isotopo con relacién al otro. En las reacciones quimicas esta diferencia puede
ocasionar ligeras diferencias entre las constantes de equilibrio para una reaccién

quimica particular.
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La evaporacion, condensacion y difusion térmica pueden ocasionar
fraccionamientos significativos. El fraccionamiento en el ciclo del carbono se
produce cuando el carbono se transfiere de una parte del ecosistema a otro, como
por ejemplo, cuando el CO2 es absorbido por las hojas de los arboles y en las
plantas durante el proceso de fotosintesis, relativamente se absorbe mas '2C que

13C y 3C que C. En comparacion con el 3C, 12C.

La evaporacion, la condensacion y la difusidon térmica también pueden resultar en
el fraccionamiento significativo. En el ciclo del carbono isotdpico fraccionamiento se
produce cuando el carbono se transfiere de una parte del ecosistema a otro. Como
ejemplo, cuando el CO:2 es absorbido por las hojas de los arboles y en las plantas
durante el proceso de fotosintesis, relativamente mas '2C se absorbe de '3C, y 13C
se absorbe a un grado superior a '“C. Esto también significa que la actividad
especifica de carbono en, por ejemplo una hoja es menor que la actividad especifica
de CO:2 atmosférico. El fraccionamiento también puede ocurrir en el laboratorio

como en la combustion incompleta o reduccion. [16]

De acuerdo a la recomendacién de con Stuiver y Polach (1977) todos los
laboratorios deben reportar sus resultados, ya sea directamente relacionados con
el acido oxalico o utilizando un sub-estdandar que esté relacionado con el
directamente. Por estas razones es de suma importancia calibrar estos estandares
y asi poder determinar una buena medida de radiocarbono en las muestras a

analizar.
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3.2 PROCESO DE GRAFITIZACION

Para el analisis de los isotopos de carbono por AMS, las muestras tienen que ser
de carbono puro, es decir grafito. La muestra son quemadas para producir CO2 y

luego reducida para obtener el grafito puro.

En el equipo automatizado de grafitizacion AGE lll, este proceso previo se divide en
dos, la primera parte se lleva a cabo en un analizador elemental en el cual se lleva
a cabo la combustion de la muestra para separar los gases de reaccion, en este

caso el COy COa.

Las muestras son pesadas y depositadas dentro del analizador elemental (Figura
3.2), en el que cada muestra es depositada dentro de un crisol de combustion donde
es quemada a 950°C y posteriormente es acarreado por un gas inerte He.
Subsecuentemente esta mezcla de gases es inyectada en un tubo de reduccién
donde se hace el analisis de N2, CO2, H20 y SO2 junto con el gas He y

alternativamente Ar como acarreadores.

Figura 3.2 Analizador Elemental, Vario Micro Cube
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Esta mezcla de gases es finalmente separada en sus componentes en una columna
TPD (Temperature Programmed Desorption) y pasados por un termistor para medir

su conductividad térmica en un detector de termoconductividad (TCD).

EL flujo de los gases dentro de estas camaras esta totalmente controlado, dando
condiciones de presidon muy estables para determinar las concentraciones molares

de la muestra.

He/Ar —
Dl
E—
He/Ar Ref. o= -
Combustion Gas Separation Detection N

Figura 3.3 Esquema del analizador elemental

Dentro de los tubos de separacion donde el N2 fluye libremente y los gases COz,
H20 y SO2 son absorbidos dentro de la columna. Esto nos permite la primera
deteccion del flujo de N2. Posteriormente la columna incrementa su temperatura
rapidamente a 60°C para liberar CO2, a 100°C libera el H20 y finalmente a 200°C

libera el SO2. Cada uno de estos 4 pasos es detectado en el TCD (Figura 3.4).

31



Peak graphic - wheat flour (5 mg)

N C H | s
(1.94%) (41.18%) (6.74%) (0.12%)
0
f
| o
| |
| ‘
J 1
’.
I\ | |
|
ot .
| | |
| | |
\ J
..i] ‘
i
‘1 ‘ \
SN ‘u-‘ e o~
0 100 200 300 400 500 600

t[s]

TCD-Signal
18000
+ 16000
+ 14000
+ 12000
+ 11000
t 8000
6000
4000
2000

0

v L c|w |s
(1.94%) '(41.18%) (674%) I(o.n%)
T
i i
{ ‘ |
{ |
i |
-
‘ | \[
e 3
1i1 \ |
U !
o S R .‘1,
100 200 300 400 500 600
t[s]

Figura 3.4 Separacion y deteccion de los gases

700

TCD-Signal

1400

L1200

1000

800

600

400

k200

TPDTen
[X]

240

Una vez separado el CO2 del resto de los gases este es inyectado al equipo de

grafitizacion AGE3 (Figura 3.5). Donde el CO2 es atrapado en una trampa de zeolita

y posteriormente inyectado a cada uno de los reactores en condicion de vacio. Estos

reactores estan previamente acondicionados con una masa de Fe reducido.
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Figura 3.5 Equipo de grafitizacion automatizado AGE 3

Ya que los reactores tienen un volumen determinado de CO:z el sistema inyecta otro
volumen de H2 que servira como catalizador durante la reaccion. Entre cada
proceso de inyeccidn de CO:2 dentro de los reactores la trampa de zeolita es
regenerada y limpiada mediante la aplicaciéon de Ar y calor, esto servira para

eliminar los efectos de memoria que el sistema pueda tener entre muestras.

Posteriormente en las camaras de reaccion los hornos suben a una temperatura de

580°C y el proceso de grafitizacion se efectia segun la siguiente reaccion:
CO2+H2+Fe>FeO+H20+C

El Fe también aumenta la corriente en el separador isotdpico.
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Figura 3.6 Esquema operacional de la linea de grafitizacién

El agua que se genera durante el proceso Redox es atrapada en enfriadores tipo
Peltier colocados en la parte superior de los reactores. Lo que nos da finalmente
una especie de pastilla de FeO y C en estado de grafito que es prensada en un
catodo de aluminio y posteriormente se colocada en el carrusel de la fuente de iones

[17]. (Figura 3.7)
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Figura 3.7 Procedimiento de grafitizacion
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4 MEDIDA DE '“C EN LEMA

En el afio 2013 el Instituto de Fisica de la Universidad Nacional Autbnoma de México
(IFUNAM) adquirié un sistema compacto de AMS de 1MV de tension de terminal
desarrollado por la empresa High Voltage Engineering (Amersfoort, Holanda). El
sistema esta principalmente disefiado para el analisis de radiois6topos ligeros como
el berilio, carbono y aluminio, pero también esta capacitado para proporcionar

medidas de iones pesados como el yodo Yy el plutonio.

4.1 CALIBRACION DE LOS PARAMETROS DE LEMA

La fuente de iones del sistema LEMA, modelo SO-110, es capaz de producir iones
tanto de muestras solidas como gaseosas (CO2). Para obtener la menor

contaminacion posible de la muestra, éstas se encuentran almacenadas en un
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carrusel, que consta de cincuenta posiciones, donde se colocan las muestras. Las
muestras son introducidas en un catodo metalico de acero inoxidable o cobre que
es enroscado a otra pieza metalica de acero llamada portacatodos, cuya mision es
permitir la sujecidn del catodo a la rueda y favorecer la conduccion térmica y
eléctrica. Las dos piezas unidas son insertadas dentro de los huecos de la rueda
del carrusel. Esta rueda esta conectada a un sistema mecanico que le permite rotar
y trasladarse para colocar la muestra a analizar en la linea con un émbolo que la

introduce dentro de la fuente de iones propiamente dicha.

Esta fuente esta formada por una reserva de Cs y su sistema de calentamiento, un
sistema de enfriado rapido por aire, el ionizador esférico y un toroide metalico que
rodea al catodo. Finalmente ajustando el haz a la éptica de los siguientes elementos

del sistema, se situa una lente electromagnética, el cono de extraccion.

Toroide

" Sistema
Catodo+FPortacatodo

“lonizador i

Esférico
(» 1000 °C)

* Cable

Syltherm
(Target Current)

Cono de Extraccién \
del Haz '\

Cable de Entrada \
del Cs \

28KV 35 KV

TSR CU S = (Voltaje de Extraccion) (Voliaje del Catodo)

Figura 4.1 Esquema de la fuente de iones

El funcionamiento de la fuente de iones es el siguiente. Inicialmente el Cs ha de

dirigirse desde la reserva hasta el ionizador. Para ello aumentamos la temperatura
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de la reserva hasta un intervalo de 90-110°, de forma que el Cs, liquido en la
reserva, pase a estado vapor y asi guiarlo por el interior de un tubo que le conduce
a la superficie del ionizador. Por el ionizador, hacemos pasar una corriente de unos
17.9A, lo que provoca que éste adquiera una temperatura de unos 1100°C, lo que
conlleva que cuando el Cs alcance el ionizador, este se ionice por termo ionizacién
adquiriendo carga positiva (Cs*). Tanto el ionizador como el toroide que soporta al
catodo con la muestra, se encuentran a tensiones negativas, de -27.72 kV para el
ionizador, denominado voltaje de extraccion, y de -35 kV para el toroide,
denominado voltaje del catodo. Ello provoca que el Cs+ se dirija hacia la posicidon
de la muestra chocando con esta y provocando el proceso de sputtering y
arrancando de la muestra fracciones moleculares y atomos. El proceso de sputtering
obtiene de la muestra tanto particulas con carga negativa y positiva pero debido a
la diferencia de potencial entre toroide e ionizador, seran las negativas las que
salgan de la fuente dirigiéndose al cono de extraccion y posteriormente a la linea
del acelerador. Las particulas que salen de la fuente de iones tienen estado de carga

-1 (X).

La corriente de extraccién suministra el potencial constante de -27.72 kV en la zona
del ionizador. Esta corriente no debe ser confundida con la corriente del ionizador,

que es la que le proporciona la temperatura de 1100°C. (Figura 4.2)
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Figura 4.2 Parametros optimizados en la fuente de iones SO-110

La transmision del haz que sale de la fuente es transmitido a través de un Y-Steerer
y Einzellens cuyo propdésito es maximizar la corriente que es detectada en la camara
de Faraday, para esta optimizacion lo que se hace es variar de -200V a 200V como

se muestra en la Figura 4.3 y para Einzellens de 8kV a 25kV. (Figura 4.4).
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Figura 4.4 Maximo de transmitancia en los potenciales de Einzellens

Encontrado de esta forma los valores 6ptimos en -20.7V para Y-Steerer y 16.500kV
para Einzellens.
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La siguiente parte de la calibracidon es la del espectrometro de baja energia, cuya
primera seccion a calibrar es la del deflector electrostatico, dicho parametro va a
oscilar entre los 3.96kV y 3.99 kV de igual forma se buscara encontrar la maxima
transmision a través de una camara de Faraday (ver Figura 4.5a). Esta seccion del
espectrometro de baja energia cuenta con su optica de iones que consiste en un Y-
Steerer y un Einzellens. Para él Y-Steerer los parametros oscilaran entre los -200V
y 200 V, encontrando el valor 6ptimo en -75.9 (ver figura 4.5b). Para Einzellens este
parametro se encontrara entre 10kV y 20vK con un valor éptimo de 17.586 (Figura

4.5c)
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Figura 4.5 Valores 6ptimos ubicados en los picos de las graficas para el espectrometro de
baja energia. lzquierda a) Deflector electrostatico. Derecha b) Y-Steerer. Abajo c) Einzellens
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La calibracion del iman de baja energia debe de considerar el sistema de bouncing
0 inyeccion secuencial, para ello primero se busca la mayor transmision del haz en
el iman variando la corriente suministrada a este, esta corriente oscilara entre los

48.5A y 49.1A, encontrando el pico de maxima transmisién en 48.79A. (Figura 4.6)

 Tracing.
(=) 1042

=
i}
o
£
=
o

|m=m | 48790 | A 49100

Current Comnverter | El Magnet | TimeBase = 5.0secs. [ step

Figura 4.6 Valor 6ptimo para el deflector magnético de baja energia ubicadoenel pico de la
grafica

Una vez determinado este pico se mueven los parametros de la inyeccion
secuencial, este sistema a grandes rasgos consiste en dos placas electrostaticas
que someten el haz a un potencial externo, de esta forma se pueden seleccionar
diferentes isotopos para la inyeccion al acelerador sin variar los parametros del
deflector magnético. También se tiene que determinar el tiempo que estas placas
estaran sometidas a este potencial para poder maximizar el tiempo de medida del

isotopo de interés. (Figura 4.7).
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JF Bouncer Setup : [untitled] -

Nao. lsotope Bounce Voltages Times Delays
3 [@E | HECR2 29165 Vv [100 psec 025  hsec
2 ci3 HE mov 07 v 100 psec 025  ksec
1 ci4 Detector 25004 |V |9.75 msec 0.25 psec
Yioe 400 Rl Gate Delay
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oy Bounce Mode
J Start
] l Stop I

Permanent Blanking

Figura 4.7 Parametros 6ptimos para la deteccion de is6topos de 2C,3C y “C en el sistema
de inyeccion secuencial, asi como los tiempos de medida entre cada uno

La transmision de las particulas a través del acelerador va a estar determinada por
los estados de carga que estas adquieran durante el proceso de stripping. La
presion del gas se determind con el estado de carga 2+ a 36 ub del gas stripper

con una transmision mayor del 55%. (Figura 4.8).
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1 15 2 25 3 35

Figura 4.8 Transmision de las particulas en el proceso de stripping a 1.1MV variando la
presion del gas (eje x son los estados de carga)
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La calibracion del espectrometro de alta energia consiste en primero determinar la
maxima transmisién de los isotopos analizados en el deflector magnético de esta
seccion. La deteccion de estos isotopos al ser cuasi-simultanea tiene que ser 6ptima
para los 3 isotopos previamente inyectados, variando la corriente de este deflector

entre 151.9 Ay 154.0 A. Encontrando el valor optimo en 152.769 A. (Figura 4.9)

Tracing

(=] 1115

Dptimize Al

151.900 |m=m | 152763 | A 154.000
| Ratio HE mov/HE C12 | HE Magnet | TimeBase = 5.0secs. / step

Figura 4.9 Transmision del haz para los is6topos de masa 12,13 y 14 (rojo amarillo y verde

respectivamente), en azul el cociente de masa 13/12
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El procedimiento para los parametros del espectrometro de alta energia es analogo
a los del espectrometro de baja energia, en la Figura 4.10 se muestran estos valores

para el deflector eléctrico y magnético.

{11 F6 Rare Isotope - AMS | |
Panel Filing  Edit Panel  Diagnostics Machine  Procedures AMS  Help
EMEE A NP0 1®) @@L Y AR %% %% 0 0% & o
He 1.7-07 Ace =
mbor
EIS
HE 146.870 ACC RI Retract
146.9 W |01 A H 1
« v A Error % -Iml @
e ctor 0.033 B 5
Pressure mbar RIE
F7
HE
OFC Mov 0.00 F8
% s
F3
HE
OFC C12 0.00 Fio
% f.s.
F11
R 56.093 5824 Acc ()
o — Stabilsaion
HE Water HE
Cooling Good Magnet OK
Flow Temperature|
Active 0200pA | Modes Present Bouncer Stopped

Figura 4.10 Parametros finales del espectréometro de alta energia

Para el sistema de deteccion final ubicada en la camara de ionizacion consiste en
la variacion del gas isobutano ubicado en la camara de ionizacion. Este gas tiene
como principal funcion frenar las particulas aceleradas y transmitir esta energia de
ionizacion a dos electrodos ubicados en la parte superior mediante un arreglo de

placas paralelas ubicadas en el interior.
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Dado que el potencial de frenado de las particulas depende del numero atomico de
las particulas, la sefial que los dos electrodos recolectan es graficada para ubicar
las regiones de interés. Cabe mencionar que al elegir el estado de carga 2+ el
isébaro que puede llegar a la camara de ionizacién es el de Li-2 por lo que tendra

que variarse la presion del gas para poder separarla de la region de interés.

[ File Window Region Options Action 2 NER
gion  Opf

FEEEIERE ] &
ElEE=E k-] _ [FaFz[F3[F4] _ _
1504201 3tast?
Real 1294669 937
Rur: 1294719 10 |
Status: [o]3] a0
Singles 1} | K
Coinc: 3.219.864 262
SglRate: 0.00 & .
CoiRate: 0.00 .
ADC 14 700
Live 1104845 £9
%Dead 000 50 4
Total 3217.199 2
Rate 0.00 500
ROl 3217199 18
Net, 3217199 400 12
ADC1B 7
]
Live 1108516 o s
%Dead, 0.00 210
Tatal 3,210,508 3
Rate: 0.00 . 2
ROI 3210508 5
Net 3,210,508 . 0
100 200 300 400 500 600 700 300 500
TotalSum: 3,207,843 Cusor. 325 302
Counts: 0
Gross: 145 Net: 57 Mean: 0
ROl 0200 Centroid <x»=307.98  <y»=357.43
Acquisition: ON

Figura 4.11 Grafica de la deteccién en la camara de ionizacién, sombreado la zona de interés
14
para '“C

Como se aprecia en la grafica estos isdbaro son abundantes en comparacién con
el isotopo de '4C, para separar esta regidn y limpiarla es necesario variar la presion
del gas isobutano a tal punto que este ruido proveniente de los isébaros disminuya.

(Figura 4.12)
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Figura 4.12 Variacion de la presion del gas isobutano para separar los is6baro de la region
de '“C

Ubicando el valor optimo a 9 mbares.

De esta forma el sistema esta calibrado para la obtencién de la medida del isotopo
de "C junto con las corrientes de los isotopos '?C y '3C. Con estos parametros y el
tiempo de lectura en las camaras de Faraday se determina la carga que de estos
isotopos y la cantidad de particulas promedio que se necesitan para generar esta
carga. Posteriormente estos datos deben ser tratados de forma estadistica y obtener

los resultados de interés para los diferentes tipos de muestras.
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5 RESULTADOS Y DISCUSION

5.1 CORRECCION DE LA MEDIDA DE 14C

La garantia de que los procedimientos se estan ejecutando de manera confiable es
que la medida de los estandares internacionales sean reproducibles. Para las
pruebas de validacion se utilizan dos tipos de estandares internacionales, el OXAll
y un blanco. Esta validacion también requiere un tratamiento estadistico para que la

precision del sistema tenga una desviacion estandar menor a 3%eo.

El analisis de la muestra es dividido en diferentes bloques de medicién de un tiempo
especifico. Los datos de todos los bloques son sumados para obtener el resultado
del analisis final. Esta organizacién de las mediciones provee informacion de la
estabilidad de la medida y permite al operador rechazar bloques individuales que se

identifican como valores atipicos. (Figura 5.1).
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Files: cohAMSNANALYEIENT
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4621e+000 0000000 2000003 47359002 4220008 11702007 4739002
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4.621e+000 00004000 2085e-009 4739002  4408e-008  1.178e007 47332002
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coooo

< >
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C14 counts ] Cl4 4 L3 ratio  0.00000e+000

c13 charge 9.855e-003 Coulomb c14 4 C12 ratio  (0.00000e+000

c1z charge 5 858e-007 Coulomb C13 4 12 iatio  1.68231e-002

lsa1 live time 2.310e+001 seconds Statistical emor 0.000 #

Figura 5.1 Organizacion de las mediciones por bloques

5.2 RESULTADOS DEL ANALISIS DE 14C EN ESTANDARES INTERNACIONALES. OXA I,

La adquisicion de datos desde el acelerador se programa de forma que cada ciclo
sea de 45 bloques o de 15000 cuentas de 'C dividido en bloques de 30s, lo que
ocurra primero, esto se repite hasta obtener 9 ciclos para cada muestra. Una de las
condiciones para la estabilidad de la medida es que las corrientes de '?C y '3C no
varien de forma abrupta (Figura 5.2), esto nos servira mas adelante para la

normalizacion de la medida.

Los resultados del estandar OXAIl son mostrados en la Tabla 5.1.

Tabla 5.1 Datos del estandar OXAIll organizados por ciclo, valores promedio por cada ciclo
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Cycle sample counts  current current ratio Ratio ratio
number name/position hE 8C 2C Le/le RCEE e
1 Mexico 29 15956  2.07854E-07 1.97240E-05 1.34350E-10 1.41579E-12  1.05381E-02
Mexico 30 16122  2.43044E-07 2.29698E-05 1.35497E-10 1.43370E-12 1.05810E-02
Mexico 32 15855  1.79184E-07 1.70384E-05 1.35485E-10 1.42482E-12 1.05165E-02
Mexico 33 16100  1.62560E-07 1.54580E-05 1.34748E-10 1.41704E-12  1.05163E-02
2 Mexico 29 15546  2.34245E-07 2.21839E-05 1.35538E-10 1.43117E-12  1.05592E-02
Mexico 30 16303  2.42857E-07 2.29871E-05 1.37117E-10 1.44864E-12 1.05649E-02
Mexico 32 15656  1.76872E-07 1.68475E-05 1.35492E-10 1.42245E-12  1.04984E-02
Mexico 33 16677  1.90134E-07 1.80638E-05 1.34257E-10 1.41315E-12  1.05257E-02
3 Mexico 29 16640  2.51134E-07 2.37252E-05 1.35295E-10 1.43212E-12 1.05851E-02
Mexico 30 16775  2.51849E-07 2.38386E-05 1.36025E-10 1.43708E-12 1.05648E-02
Mexico 32 15091 1.71111E-07 1.63372E-05 1.34953E-10 1.41346E-12 1.04737E-02
Mexico 33 15804  2.03953E-07 1.93686E-05 1.35517E-10 1.42700E-12  1.05301E-02
4 Mexico 29 17915  2.68632E-07 2.53196E-05 1.36183E-10 1.44485E-12  1.06096E-02
Mexico 30 17840  2.67586E-07 2.52850E-05 1.36134E-10 1.44067E-12 1.05828E-02
Mexico 32 15931 1.62213E-07 1.565222E-05 1.33557E-10 1.39572E-12  1.04504E-02
Mexico 33 17008  2.16226E-07 2.05189E-05 1.37564E-10 1.44963E-12  1.05379E-02
5 Mexico 29 15373  2.76152E-07 2.59998E-05 1.36392E-10 1.44866E-12 1.06213E-02
Mexico 30 15248  2.76664E-07 2.61195E-05 1.34961E-10 1.42954E-12  1.05922E-02
Mexico 32 15215  1.54641E-07 1.48279E-05 1.33800E-10 1.39541E-12  1.04291E-02
Mexico 33 17322  2.24957E-07 2.13358E-05 1.34696E-10 1.42019E-12  1.05436E-02
6 Mexico 29 15464  2.77503E-07 2.61490E-05 1.36519E-10 1.44879E-12 1.06124E-02
Mexico 30 15275  2.73048E-07 2.58201E-05 1.37148E-10 1.45035E-12 1.05750E-02
Mexico 32 15886  1.45267E-07 1.39628E-05 1.33943E-10 1.39352E-12  1.04038E-02
Mexico 33 15361 2.29108E-07 2.17270E-05 1.36932E-10 1.44393E-12  1.05448E-02
7 Mexico 29 15322  2.76294E-07 2.60669E-05 1.35832E-10 1.43974E-12  1.05994E-02
Mexico 30 17475  2.60362E-07 2.46855E-05 1.37119E-10 1.44622E-12 1.05472E-02
Mexico 32 16395  1.36735E-07 1.31718E-05 1.33378E-10 1.38459E-12  1.03809E-02
Mexico 33 15175  2.29841E-07 2.17977E-05 1.34804E-10 1.42141E-12  1.05443E-02
8 Mexico 29 15433  2.75061E-07 2.59814E-05 1.37570E-10 1.45643E-12 1.05868E-02
Mexico 30 16600 2.50011E-07 2.37504E-05 1.35706E-10 1.42852E-12 1.05266E-02
Mexico 32 16050  1.32187E-07 1.27554E-05 1.35051E-10 1.39956E-12 1.03632E-02
Mexico 33 15357  2.34727E-07 2.22655E-05 1.33543E-10 1.40784E-12  1.05422E-02
9 Mexico 29 15328  2.73472E-07 2.58696E-05 1.37514E-10 1.45369E-12 1.05712E-02
Mexico 30 15607  2.37191E-07 2.25817E-05 1.34265E-10 1.41028E-12 1.05037E-02
Mexico 32 15347  1.29272E-07 1.24870E-05 1.32036E-10 1.36691E-12  1.03525E-02
Mexico 33 16005  2.37715E-07 2.25604E-05 1.37658E-10 1.45049E-12  1.05369E-02
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Residual Sum 0.02083
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Figura 5.2 OXAII. Corriente de '3C vs 2C (Amperes), estabilidad de la medida

Como se puede apreciar en la Figura 5.2 la estabilidad de las corrientes es

aceptable por lo que procederemos a analizar los cocientes de los isotopos de
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carbono comparandolo con la corriente de '>C mostrando la desviacion estandar en

cada caso.
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Figura 5.3 OXAII. Grafica de Corriente de '2C vs Cociente de “C/'*C para OXAlII
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Figura 5.4 OXAIl. Grafica de Corriente de '?C vs Cociente de '“C/'2C
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Figura 5.6 OXAIl. Estabilidad de la medida de *C/'?C en las muestras de OXAII. En rojo

México 29, Verde México 30, Azul México 32 y Violeta México 33

52



1,55E-012

1,50E-012

1,45E-012

1,40E-012

C14/C12

1,35E-012

1,30E-012

1,25E-012

1,20E-012 +———1——————1—— 17—
0 20 40 60 80 100 120 140 160 180 200 220 240

Figura 5.7 OXAIIl. Estabilidad de la medida de "“C/'>C en las muestras de OXAII. En rojo
México 29, Verde México 30, Azul México 32 y Violeta México 33
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Figura 5.8 OXAIIl. Estabilidad de la medida de “C/'3C en las muestras de OXAII. En rojo
México 29, Verde México 30, Azul México 32 y Violeta México 33
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N total Mean Standard Deviat Minimum Median Maximum
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Figura 5.9 OXAII. Histograma '*C/'2C sd (desviacién estandar) (%.) 17.1321
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Figura 5.10 OXAII. Histograma "“C/'2C sd (%0) 17.9427

Para el blanco (BIk) tenemos los resultados que se muestran en la Tabla 5.2



Block Counts Current 3C (A) Current 12C (A) ratio *C/*3C ratio **C/*?C ratio 3C/*?C
1 1 1.754000E-07 1.685000E-05 6.966190E-14 7.250430E-16 1.041000E-02
2 0 1.753000E-07 1.684000E-05 0.000000E+00 0.000000E+00 1.041000E-02
3 1 1.753000E-07 1.685000E-05 6.967000E-14 7.250310E-16 1.041000E-02
4 3 1.755000E-07 1.687000E-05 2.087980E-13 2.172740E-15 1.041000E-02
5 1 1.757000E-07 1.689000E-05 6.951190E-14 7.233230E-16 1.041000E-02
6 0 1.750000E-07 1.682000E-05 0.000000E+00 0.000000E+00 1.040000E-02
7 1 1.748000E-07 1.680000E-05 6.987660E-14 7.270010E-16 1.040000E-02
8 4 1.749000E-07 1.681000E-05 2.794320E-13 2.907050E-15 1.040000E-02
9 0 1.750000E-07 1.683000E-05 0.000000E+00 0.000000E+00 1.040000E-02
10 3 1.755000E-07 1.687000E-05 2.088290E-13 2.172590E-15 1.040000E-02
11 2 1.762000E-07 1.693000E-05 1.386860E-13 1.443000E-15 1.040000E-02
12 1 1.768000E-07 1.699000E-05 6.909340E-14 7.189190E-16 1.040000E-02
13 0 1.774000E-07 1.705000E-05 0.000000E+00 0.000000E+00 1.041000E-02
14 1 1.778000E-07 1.709000E-05 6.871150E-14 7.149620E-16 1.041000E-02
15 2 1.781000E-07 1.711000E-05 1.371900E-13 1.427530E-15 1.041000E-02
16 1 1.783000E-07 1.713000E-05 6.851220E-14 7.128730E-16 1.041000E-02
17 2 1.786000E-07 1.716000E-05 1.368180E-13 1.423660E-15 1.041000E-02
18 1 1.787000E-07 1.717000E-05 6.836060E-14 7.113490E-16 1.041000E-02
19 0 1.787000E-07 1.717000E-05 0.000000E+00 0.000000E+00 1.041000E-02
20 2 1.784000E-07 1.715000E-05 1.369230E-13 1.424740E-15 1.041000E-02
21 2 1.782000E-07 1.713000E-05 1.371100E-13 1.426540E-15 1.040000E-02
22 1 1.780000E-07 1.711000E-05 6.861890E-14 7.139220E-16 1.040000E-02
23 2 1.778000E-07 1.709000E-05 1.373690E-13 1.429130E-15 1.040000E-02
24 3 1.777000E-07 1.709000E-05 2.061670E-13 2.144820E-15 1.040000E-02
25 5 1.776000E-07 1.707000E-05 3.439390E-13 3.577940E-15 1.040000E-02
26 3 1.775000E-07 1.706000E-05 2.064920E-13 2.148010E-15 1.040000E-02
27 1 1.774000E-07 1.706000E-05 6.884530E-14 7.161530E-16 1.040000E-02
28 3 1.775000E-07 1.707000E-05 2.064330E-13 2.147350E-15 1.040000E-02
29 1 1.777000E-07 1.709000E-05 6.873310E-14 7.149410E-16 1.040000E-02
30 2 1.781000E-07 1.712000E-05 1.372030E-13 1.427130E-15 1.040000E-02
31 1 1.785000E-07 1.716000E-05 6.844030E-14 7.118920E-16 1.040000E-02
32 1 1.789000E-07 1.720000E-05 6.827280E-14 7.101480E-16 1.040000E-02
33 1 1.795000E-07 1.725000E-05 6.806720E-14 7.080230E-16 1.040000E-02
34 4 1.802000E-07 1.732000E-05 2.711400E-13 2.820520E-15 1.040000E-02
35 1 1.809000E-07 1.739000E-05 6.750790E-14 7.023290E-16 1.040000E-02
36 2 1.813000E-07 1.742000E-05 1.347770E-13 1.402190E-15 1.040000E-02
37 3 1.817000E-07 1.746000E-05 2.016730E-13 2.098230E-15 1.040000E-02
38 4 1.822000E-07 1.751000E-05 2.682470E-13 2.790870E-15 1.040000E-02
39 2 1.826000E-07 1.755000E-05 1.337940E-13 1.391970E-15 1.040000E-02

40 4 1.831000E-07 1.760000E-05 2.668020E-13 2.775890E-15 1.040000E-02
41 2 1.837000E-07 1.765000E-05 1.330180E-13 1.384000E-15 1.040000E-02
42 4 1.840000E-07 1.769000E-05 2.655420E-13 2.762680E-15 1.040000E-02
43 2 1.843000E-07 1.771000E-05 1.325580E-13 1.379090E-15 1.040000E-02
44 1 1.846000E-07 1.774000E-05 6.618180E-14 6.885300E-16 1.040000E-02
45 1 1.850000E-07 1.778000E-05 6.604000E-14 6.871060E-16 1.040000E-02
46 1 1.854000E-07 1.782000E-05 6.588380E-14 6.855870E-16 1.041000E-02
47 2 1.855000E-07 1.783000E-05 1.317030E-13 1.370490E-15 1.041000E-02
48 1 1.859000E-07 1.786000E-05 6.572050E-14 6.839790E-16 1.041000E-02

Tabla 5.2 Datos del estandar Blk organizado por bloques
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5.3 NORMALIZACION DE LA MEDIDA DE RADIOCARBONO

La garantia de que los procedimientos se estan ejecutando de manera confiable es
que la medida de los estandares internacionales sea reproducible. Para las pruebas
de aceptaciéon del analisis de radiocarbono se utilizan dos tipos de estandares:
Acido oxalico Il (NIST 499C) cuyo cociente nominal de *C/'2C es de 1.6 x 10-'2. El
otro estandar para la validacion del sistema es considerado un “blanco”. Esta
validacién también requiere un tratamiento estadistico para que la precision del

equipo tenga una desviacion estandar menor a 3 %eo.

Para lograr esta precisién es necesario separar la incertidumbre ocasionada por el
sistema y solo quedarnos con los efectos fundamentales de los datos estadisticos.
Por lo cual se tendra que realizar una correccion normalizando con las medidas de

13C y '2C de forma individual.

(cT37¢12)
(%)C B (%)M ' (b +m- (ClZA)/IM>

Donde:

o %((C12)y — (C12)y) - [(€C13/C12) 4 — (C13/C12),]
2((C12)y — (€12))°
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b = (C13/C12), —m- (C12)y

Respectivamente para “C /2C

(c13/c12),, \'
(%)C B (%)M ' (b +m- (ClZA)/IM)

Para 13C/12C

<C13) B <C13) (c13/c12),,
c12). \c12/, \b+m-(C12),
Denotando “M” como la cantidad medida y “c” como la corregida. [18]

A continuacion se muestran los resumenes de los resultados obtenidos después de

la normalizacién. Mostrando su desviacion estandar (Sd) y error estadistico (Se).
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Numero de ciclo sample name/position Promedio por Sd relativa
Mexico 29  Mexico 30 Mexico 32  Mexico 33 ciclo por ciclo
1 1,05562E-02 1,05522E-02 1,05735E-02 1,05964E-02| 1,05696E-02 1,91
2 1,05417E-02 1,05359E-02 1,05581E-02 1,05678E-02| 1,05509E-02 1,39
3 1,05454E-02 1,05235E-02 1,05407E-02 1,05533E-02( 1,05407E-02 1,20
4 1,05468E-02 1,05207E-02 1,05290E-02 1,05445E-02| 1,05353E-02 1,19
5 1,05487E-02 1,05181E-02 1,05177E-02 1,05384E-02( 1,05307E-02 1,46
6 1,05377E-02 1,05053E-02 1,05047E-02 1,05340E-02( 1,05204E-02 1,70
7 1,05260E-02 1,04939E-02 1,04931E-02 1,05324E-02| 1,05113E-02 1,98
8 1,05147E-02 1,04867E-02 1,04812E-02 1,05236E-02| 1,05016E-02 1,98
9 1,05008E-02 1,04806E-02 1,04743E-02 1,05141E-02( 1,04924E-02 1,75
Promedio de la muestra 1,05353E-02 1,05130E-02 1,05191E-02 1,05449E-02| 1,05281E-02 relative
Sd relativa pormuestra (%o) 1,71 2,23 3,25 2,36 sd (%o)
Todas las medidas 2,65
Por muestras 1 ,39|
Po ciclos 2,32
Tabla 5.3 Resultados corregidos de '*C/'2C
= uncorrected
0,0108 s G current corrected
Adj R-Square ©.02000
0,0106 -
e N '
s:l —F y e l:
o T | =
2] i
- |
(@] |~ 0
0,0104 7 =
.l
0,0102 ; : ;
0,000010 0,000015 0,000020 0,000025
C12mA

Figura 5.17 Comparativo de los datos corregidos y su pendiente
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Numero de ciclo Nombre de la muestra Promedio Sd relativa por ~ Se por
Mexico 29  Mexico 30  Mexico 32  Mexico 33 por ciclo ciclo (%o) ciclo (%o)
1 1,34581E-10 1,35128E-10 1,36220E-10 1,35774E-10| 1,35426E-10 5,32 7,90
2 1,35314E-10 1,36740E-10 1,36262E-10 1,34795E-10| 1,35778E-10 6,51 7,89
3 1,34787E-10 1,35494E-10 1,35816E-10 1,35816E-10| 1,35478E-10 3,58 7,89
4 1,35377E-10 1,35335E-10 1,34562E-10 1,37650E-10| 1,35731E-10 9,82 7,63
5 1,35460E-10 1,34017E-10 1,34936E-10 1,34629E-10| 1,34760E-10 4,47 7,96
6 1,35558E-10 1,36244E-10 1,35242E-10 1,36791E-10| 1,35959E-10 5,11 8,03
7 1,34891E-10 1,36426E-10 1,34819E-10 1,34652E-10| 1,35197E-10 6,10 7,88
8 1,36633E-10 1,35192E-10 1,36589E-10 1,33307E-10| 1,35430E-10 11,56 7,94
9 1,36598E-10 1,33970E-10 1,33589E-10 1,37360E-10| 1,35379E-10 13,88 8,01
Promedio por muestra 1,35467E-10 1,35394E-10 1,35337E-10 1,35642E-10| 1,35460E-10;
Sd relativo por muestra (%o) 5,39 7,22 7,17 10,60 Relativo
Se por muestra (%o) 7,93 7,82 7,98 7,88 Sd (%0) Se (%0)
Sobre todas las medidas| 7,53 7,90
Por muestral 0,98 2,63
Por ciclos 2,60 3,95

Count

Tabla 5.4 Resultados corregidos de '“C/3C

Name Mean Sum Minimum Median Maximum
Uncorrected 1,35461E-10 4 87658E-9 1,32036E-10 1,35495E-10 1,37658E-10
Corrected 1,3546E-10  4,87655E-9 1,33307E-10 1,35356E-10  1,3765E-10
i B uncorrected
I current corrected
10
8 4
6 4
44
2.
0

1,32E-010

1,34E-010 1,36E-010 1,38E-010
C14/C13

Figura 5.18 Histograma de la medida corregida de 4C/'3C
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Numero de ciclo Nombre de la muestra Promedio  Sd relativa por Se por
Mexico 29  Mexico 30  Mexico 32  Mexico 33 por ciclo ciclo (%o) ciclo (%o)
1 1,42066E-12 1,42590E-12 1,44031E-12 1,43870E-12| 1,43139E-12 6,73 7,90
2 1,42644E-12 1,44069E-12 1,43867E-12 1,42449E-12| 1,43257E-12 5,78 7,89
3 1,42139E-12 1,42587E-12 1,43159E-12 1,43330E-12| 1,42804E-12 3,82 7,89
4 1,42781E-12 1,42381E-12 1,41681E-12 1,45144E-12| 1,42997E-12 10,51 7,63
5 1,42892E-12 1,40960E-12 1,41921E-12 1,41879E-12| 1,41913E-12 5,56 7,96
6 1,42847E-12 1,43129E-12 1,42068E-12 1,44096E-12| 1,43035E-12 5,86 8,03
7 1,41986E-12 1,43163E-12 1,41467E-12 1,41821E-12| 1,42109E-12 5,17 7,88
8 1,43666E-12 1,41772E-12 1,43162E-12 1,40288E-12| 1,42222E-12 10,67 7,94
9 1,43439E-12 1,40409E-12 1,39926E-12 1,44421E-12| 1,42049E-12 15,61 8,01
Promedio por muestra 1,42718E-12 1,42340E-12 1,42365E-12 1,43033E-12| 1,42614E-12
Sd relativo por muestra (%o) 4,12 8,00 9,23 10,77 Relativo
Se por muestra (%o) 7,93 7,82 7,98 7,88 Sd (%0) Se (%0)
Sobre todas las medidas 8,28 7,90
Por muestra 2,30 2,63
Por ciclos| 3,73 3,95
Tabla 5.5 Resultados corregidos de '“C/2C
Name Mean Sum Minimum Median Maximum
Uncorrected 1,4262E-12 5,13434E-11 1,36691E-12 1,42903E-12 1,45643E-12
Corrected 1,42614E-12 5,1341E-11 1,39926E-12 1,42617E-12 1,45144E-12
B uncorrected
I current corrected

10+

0
1,36E-012 1,38E-012

1,40E-012
C14/C12

1,42E-012 1,44E-012

Figura 5.19 Histograma de la medida corregida de '4C/'2C

1,46E-012
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6 CONCLUSIONES

Las conclusiones de este trabajo se pueden resumir en los siguientes puntos:

El LEMA del IFUNAM ofrece muy claras ventajas sobre los sistemas
tradicionales de datacion radiométrica: reduciendo el tiempo requerido para
la determinacion de la medida y la cantidad de material necesario para el
analisis de la concentracion de radiocarbono. Con AMS se detectan los tres
isotopos de carbono simultdneamente y es posible obtener los cocientes
14C/12C, 14C/13C y 3C/'2C que permiten extraer mayor informacién sobre las
muestras.

El sistema AGE arroja informacion confiable sobre las concentraciones de
carbono en muestras organicas, parametro necesario para la comparativa
internacional y el analisis de estandares como el OXAII.
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La optimizacion de los parametros para la deteccién de radiocarbono es un
modelo a seguir para la optimizacién de los otros isotopos que el sistema
puede detectar tales como: '2°I, 1°Be, 26Al vy los isotopos del Pu, entre otros.
La instalacién y calibracion del equipo fabricado por HVEE cumple
satisfactoriamente con el requerimiento internacional para esta técnica,
mostrando una alta precision en la adquisicion de la medida de radiocarbono.
Mediante la normalizacion de la medida se obtuvo los valores requeridos para
esta validacion: Sd<3%o y una deteccién menor a 2x10-'° de “C/'?C en el
blanco.

Este sistema se encuentra optimizado para analizar muestras, tales como:

carbon, madera, textiles, huesos, cabello, semillas, suelos entre otros.
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APENDICE A

Normalizacién de la medida de Radiocarbono por estandares internacionales

En la datacion por radiocarbono se busca el poder comparar los valores de '“C de
diferentes materiales para encontrar la edad de una hay muestra, esta actividad es

una comparacion con la del OXAII.

El procedimiento llamado de normalizacion se describe a continuacion:

¢i3 _ C13 <Cl3> (1 17.6)
c12 c12 — ) (1 ——=
6C—13 = SCTM x1000% = 1000[ C12 S 1000/ _ 4
Eref C12ref
El error de la ®
3(g)-cr2

Denotando <%) = 2 la media aritmética ponderada.

¥ C12¢y
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Para los sufijos usaremos la notacion ref (referencia), cur (corriente pA), s

(simple/muestra) y blk (blanco).

R = (C14) 0.975
' €122 \1+ 8¢~ 13/1009

Es decir si A=blk, hablamos del blanco, por ejemplo

Ro(blk) = (614) 0.975

Para la desviacion estandar:

_ Z(B - (B))Z(Clzcur)
7= j % C12cur

Denotando B como una magnitud cualquiera, ya sea 3C/'?C, Rf entre otras

Para

_ <C13)
Tref = O\C12) 1oy

Entonces el error para el fraccionamiento quedaria como

!/
Oref

Error(6C — 13) = (1000 * 6C — 13) — +| =
&), \&.,

Donde
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2
(&), ) /
I __ Z(Clzcu)
o= N-1

Para determinar la fraccion moderna de 14C de una muestra
Rspi(s) = Ry(s) — Ry (blk)

(Rf pi(8))
(Repi(ref)) = 0.7459

Fy = 100

Una de las partes mas importantes de estos procedimientos es el reporte de los
errores de Fm, por lo que se toman generalmente los maximos ya sea de las

desviaciones estandar, errores estadisticos entre otros.

El error estadistico SE

c13
SE = —(E)
> Cl4counts

Efva a ser el max (SE y ¢')

Error final corregido por el blanco

Ef,bl = JEZf + O'zref(blk)

Finalmente el error de la fraccion moderna de carbono quedara definido como:

Ep, = max| 0.003Fm, Fm (i)z n <M)Z
. . ’ (R pi(5)) (R pi(ref))

[19] [20].

68



69



REFERENCIAS

[1] J. C. Herbert, Mass Espectrometry Basic, USA: CRC, 2003.

[2] H. Purser, «Accelerator- The solution to direct C14 detection,» First conference

on Radiocarbon Dating with Accelerator, 1978.

[3] A. Litherland, L. Killius y K. Purser , «lon sources based on charge transfer
collision,» Nuclear Instruments and Methods in Phisics Research, pp. B92,

237-240, 1994.

[4] R. Middleton, D. Juenemann y J. Klein, «lIsotopic fractionation of negative ions
produced by Cs sputtering in a high-intensivty source,» Nuclear Instruments

and Methods in Phisics Research, pp. D93, 39-51, 1994.

70



[3]

[6]

[7]

[8]

9]

H. Wollnik, «A review on ion optics for mass espectrometers,» Journals of mass

spectrometry, pp. 34, 991-1006, 1999.

C. E. Chamizo, Medida de isotopos de Pu239 y Pu-240 mediante AMS de baja

energia, Sevilla: Tesis Doctoral, 2008.

J. M. Lopez Guitierrez, Aplicacion de la Espectrometria de Masas con
Aceleradores a la Determinacion de Radionuclidos de Semivida Grande de la

Naturaleza, Sevilla: Tesis Doctoral, 1999.

M. Suter, R. Baher, G. Bonani y W. Wolfli, «A fast beam pulsing system for
istope ratio measurements,» Nuclear Instruments and Methods in Phisics

Research, pp. B5, 242-246, 1984.

A. Ruiz Gomez, Determinacion de B-10 mediante Espectrometria de Masas
con Aceleradores de Baja Energia, Sevilla: Departamente de Fisica

Atomica,Molecular y Nuclear, 2005.

[10] C. E. Chamizo, Determinacion de Isotopos de Plutonio Pu-239 y Pu-240

mediante Espectrometria de Masas con Aceleradores, Sevilla: Trabajo de

investigacion, 2005.

[11]1J. M. Lopez Guzman, Medida de 1-129 en el sistema de Espectrometria de

Masas con Aceleradores de 1 MV del Centro Nacional de Aceleradores.
Aplicacion a problemas medioambientales, Sevilla: Departamento de Fisica

Atomica, Molecular y Nuclear, 2010, pp. 19-22.

71



[12] N. Turner, K. H. Purser y M. Sieradzki, «Design considerations of a VLSI
compatible production MeV ion implantation system,» Nuclear Instruments and

Methods in Phisycs Research, n® B21, pp. 285-295, 1987.

[13] M. Sutter, «A new generation of small facilities for accelerator mass
spectrometry,» Nuclear Instruments and Methods in Physics Research, pp.

B139, 150-157, 1998.

[14] H. Betz, «Charge state and charge changing cross-section of fast heavy ions
penetrating though gaseous and solid media,» Review of modern physics, p.

Vol.44 num3, 1972.

[15] H. Wollnik, Optics of Charged Particles, Inc: Academic Press, 1987.

[16] K. Stenstrom Eriksson y G. Skog, «A guide to radiocarbon units and
calculations,» Lund University, Department of Physics, Division of Nuclear

Physics, pp. Internal Report LUNFD6(NFFR-3111)/1-17, 2011.

[17]L. Wacker y M. Nemec, «A revolutionary graphitisation system: Fully
automated, compact and simple,» Nuclear Instruments and Methods in Physics

Research B, pp. B 268, 931-934, 2010.

[18] L. Wacker, «Bats: A new tool for AMS data reduction,» Nuclear Instruments
and Methods in Physics Research Section B, pp. Volume 268, 976-979, April

2010.

72



[19]1 D. J. Donahue y T. Linick, «lsotope-Ratio and background corrections for
accelerator mass spectrometry radiocarbon measurement,» Radiocarbon, pp.

Vol 32 135-142, 1990.

[20] . J. F. Santos Arevalo, «Radiocarbon Measurment Program at the Centro
Nacional de Aceleradores (CNA) Spain,» Radiocarbon, pp. Vol51, 883-889,

2009.

[21] M. Stuiver y H. Polach , «Radiocarbon,» Radiocarbon, pp. Vol19 No 3, 355-

363, 1977.

[22] M. Dogaru y M. Gugiua, «New Accelerator Facilities for IBA and AMS
Measurements at IFIN-HH Magurele-Romania,» ION BEAMS "12 Conference

“Mlitidisciplinary Applications of Nuclear Physics with lon Beams’, June 2012.

[23] G. Bonani y H. J. Hofmann, «The ETH/SIN Dating Facility: A Status Report,»

Radiocarbon , pp. Vol.28, 246-255, 1986.

[24] A. J. Fowler y R. Gillespie, «Radiocarbon dating of sediments,» Radiocarbon,

pp. Vol.28 441-450, 1986.

[25] T. W. Linick y A. J. T. Jull, «Operation of the NSF-Arizona accelerator facility
for radioisotope analysis and results from selected collaborative research

projetcs,» Radiocarbon , pp. Vol 28, 522-533, 1986.

[26] M. Nemec y L. Wacker, «Optimization of the Graphitization process at AGE-

1,» Radiocarbon , pp. Vol 52 No 3 1380-1393, 2010.

73



[27]C. Tuniz y W. Kutschera, Accelerator Mass Spectrometry: Ultrasensitive

Analysis for Global Science, CRC Press, 1998.

[28] T.-M. Cheny S.-X. Yun, «Radiocaron activity variation in dated tree rings grown

in Mackenzie Delta,» Radiocarbon, pp. Vol.28, 300-305, 1986.

[29] M. V. Strydonck y M. Dupas, «The influence of contamination (fossil) carbonate
and the variations of dC-13 in mortar dating,» Radiocarbon, pp. Vol.28, 702-

710, 1986.

74



INDICE DE FIGURAS

Figura 1.1 ESpacio de fase Eq, M .......uuuuuuuuuumimiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiieieeeee 7

Figura 1.2 Secciones del acelerado: Negro-Zona de baja energia, Rojo-Acelerador

........................................................................................................................... 10
Figura 1.3 Lente electrostatica y analogo OptiCO .............euuuuiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiees 13
Figura 1.4 Lente BEiNZEl .........uueiiiiiiiiiii e 13
Figura 1.5 Deflector electrostatico esferico 1 ... 14
Figura 1.6 Esquema de un acelerador tipo Tandetron (Turner, 1987) .................. 18
Figura 1.7 CU@drUPOI0..........uuieiiiiiiiiiiiiiiiii e 20
Figura 1.8 Esquema de la zona de alta energia.............cccccueveiiiiiiiiiiiiiiiiis 21

Figura 3.1 Grafica comparativa de la radioactividad de una muestra (Area
verde),un estandar moderno (Area azul) y un blanco (Area roja) derivados de la

disentegracion beta. La escala se representa en el Log E (Energia). ............... 28

75



Figura 3.2 Analizador Elemental, Vario Micro Cube................iiiii s 31

Figura 3.3 Esquema del analizador elemental ..............ccoocciiiiiiiee 31
Figura 3.4 Separacion y deteccion de [0S gases.............uuuuuuiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiees 32
Figura 3.5 Equipo de grafitizacion automatizado AGE 3............ccoooiiiiiiieeiiiieeens 33
Figura 3.6 Esquema operacional de la linea de grafitizacion ................................ 34
Figura 3.7 Procedimiento de grafitizacion ...................euueiiiiiiiiiiiiiiiiiiiie 34
Figura 4.1 Esquema de la fuente de ioNesS..............uuuuiiiiiiiiiiiiiiiiiiie 37
Figura 4.2 Parametros optimizados en la fuente de iones SO-110....................... 38
Figura 4.3 Maximo de transmitancia en los potenciales de Y-Steerer................... 39
Figura 4.4 Maximo de transmitancia en los potenciales de Einzellens.................. 39

Figura 4.5 Valores 6ptimos ubicados en los picos de las graficas para el
espectrometro de baja energia. Izquierda a) Deflector electrostatico. Derecha b)
Y-Steerer. Abajo C) EiNZEIIEeNS ...........uuumiiiiii 40

Figura 4.6 Valor 6ptimo para el deflector magnético de baja energia ubicado en el
PICO de 1a grafiCa........ooooeiiii 41

Figura 4.7 Parametros 6ptimos para la deteccion de isétopos de C12,13 y 14 en el

sistema de inyeccidn secuencial, asi como los tiempos de medida entre cada

Figura 4.8 Transmision de las particulas en el proceso de stripping a 1.1MV
variando la presion del gas (eje x son los estados de carga) ............cvvvveeeeennn.. 42

Figura 4.9 Transmision del haz para los isétopos de masa 12,13 y 14 (rojo amarillo
y verde respectivamente), en azul el cociente de masa 13/12 ..........ccccceeeee. 43

Figura 4.10 Parametros finales del espectrometro de alta energia....................... 44



Figura 4.11 Grafica de la deteccion en la camara de ionizacion, sombreado la zona
de INtErés Para Cl4 ... e e 45
Figura 4.12 Variacion de la presion del gas isobutano para separar los isobaros
de 1aregion dE CT4 ... it 46
Figura 5.1 Organizacion de las mediciones por bloques...........ccceeeviiiiiieeieieeenne. 48
Figura 5.2 OXAIl. Corriente de C13 vs C12 (Amperes), estabilidad de la medida 50

Figura 5.3 OXAIl. Grafica de Corriente de C12 vs Cociente de C14/C13 para

(@ N | RS PPPPRERR 51
Figura 5.4 OXAIl. Grafica de Corriente de C12 vs Cociente de C14/C12 ............. 51
Figura 5.5 OXAIl. Grafica de Corriente de C12 vs Cociente de C13/C12 ............. 52

Figura 5.6 OXAIl. Estabilidad de la medida de C13/C12 en las muestras de OXAlII.
En rojo México 29, Verde México 30, Azul México 32 y Violeta México 33 ....... 52
Figura 5.7 OXAIl. Estabilidad de la medida de C14/C12 en las muestras de OXAIl.
En rojo México 29, Verde México 30, Azul México 32 y Violeta México 33 ....... 53
Figura 5.8 OXAIl. Estabilidad de la medida de C14/C13 en las muestras de OXAIl.
En rojo México 29, Verde México 30, Azul México 32 y Violeta México 33 ....... 53
Figura 5.9 OXAIl. Histograma C13/C12 sd (desviacion estandar) (%o0) 17.1321... 54
Figura 5.10 OXAIl. Histograma C14/C12 sd (%0) 17.9427 ........euuummiiiiiiiiiiiiiininnnnns 54

Figura 5.11 BIk. Corriente de C13 vs C12 (Amperes), estabilidad de la medida... 56

Figura 5.12 Blk. Grafica de Corriente de C12 vs Cociente de C14/C13................ 56
Figura 5.13 BIk. Grafica de Corriente de C12 vs Cociente de C14/C12................ 57
Figura 5.14 BIk. Grafica de Corriente de C12 vs Cociente de C13/C12................ 57
Figura 5.15 BIk. Histograma C14/C12.........uuuuiiiiiiiiiiiiiiiii e 58

7



Figura 5.16 Blk. Histograma C14/C13........uuuiiiiiiiiiiiiiiiii 58
Figura 5.17 Comparativo de los datos corregidos y su pendiente........................ 61

Figura 5.18 Histograma de la medida corregida de C14/C13 ..........ccccvviiiinnnnnnns 62

Figura 5.19 Histograma de la medida corregida de C14/C1 6

INDICE DE TABLAS

Tabla 5.1 Datos del estandar OXAIl organizados por ciclo, valores promedio por

(o= To F= TN o1 [ [ J U 49
Tabla 5.2 Datos del estandar Blk (Blanco) organizado por bloques...................... 55
Tabla 5.3 Resultados corregidos de "3C/12C .........ooooeieeciee e 61
Tabla 5.4 Resultados corregidos de "™C/13C ..........oooviiiiii e 62
Tabla 5.5 Resultados corregidos de "™C/12C ..........cooveeeeeeeeceeeeeeeeee e 63

78



	Portada 
	Contenido
	Introducción
	1. Antecedentes 
	2. Objetivos 
	3. Materiales y Métodos 
	4. Medida de 14C en Lema 
	5. Resultados y Discusión 
	6. Conclusiones 
	Apéndice 
	Referencias 
	Índice de Figuras 
	Índice de Tablas 



