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Introducere

1.1. Introducere

Datarea prin luminescenta face parte din grupul metodelor de datare bazate pe
defectele generate de radiatie, alaturi de datarea prin rezonanta electronica de spin (RES) si
datarea prin metoda urmelor de fisiune. Defectele generate de radiatic sunt rezultatul
expunerii mineralelor la campul de radiatii naturale. Mineralele, precum cuartul si feldspatii,
au proprietatea de a inmagazina energia radiatiilor ionizante sub forma de sarcini capturate
care in urma stimularii pot duce la emisia unui semnal luminescent care poate fi cuantificat.
Atunci cand sarcinile sunt eliberate in urma stimularii cu caldura, emisia de fotoni se numeste
termoluminescenta (TL), iar daca stimularea se realizeaza cu lumind, emisia de fotoni se
numeste luminescenta stimulata optic (OSL). Varsta unei probe este egald cu raportul dintre
paleodoza (Gy), care reprezintd doza totald acumulatd de proba de la ultima resetare a
semnalului luminescent latent, si debitul dozei (Gy/ka). In cazul sedimentelor, ultima resetare
a semnalului luminescent este rezultatul expunerii mineralului la lumina pe durata eroziunii si
transportului, iar evenimetul datat este depunerea sedimentului. Doza totala acumulata de
minerale se determind in laborator ca o dozad echivalentd (D), prin compararea semnalului
luminescent natural cu semnale luminescente acumulate ca urmare a iradierii in laborator cu
doze cunoscute. Tn prezent, protocolul uni-alicota regenerativ (SAR) (Murray si Wintle, 2000;
2003) reprezinta procedura cel mai des folosita pentru determinarea de dozelor echivalente.
Rata cu care doza a fost absorbitd de cétre minerale poate fi calculatd pe baza activitatilor
specifice ale radionuclizilor din sediment si care pot fi determinate prin spectrometrie gama
de inalta rezolutie sau printr-0 serie de alte metode. Depozitele de loess si alte depozite de
origine eoliana sunt considerate materiale ideale pentru aplicarea datarii prin luminescenta,
aceasta fiind una din metodele principale de datare a depozitelor sedimentare din Cuaternarul
tarziu.

Desi protocolul SAR este o metoda robusta de determinare a dozei echivalente
(Wintle si Murray, 2006), multe studii au raportat o subestimare a varstelor SAR-OSL pentru
probe mai vechi de ca. 40 ka (doze echivalente cu valori >~100-200 Gy) (de exemplu, Murray
et al., 2007; Buylaert et al., 2008; Lai, 2010; Lowick et al., 2010a). In urma datirii OSL
folosind cuart fin (4-11 um) si grosier (63-90 um) extras din aceleasi probe, au fost prezentate
0 serie de alte probleme. Pentru cuart extras din probe de loess din Romania, Serbia si China,
varstele SAR-OSL raportate sunt subestimate comparativ cu varstele asteptate (prin corelatie

cu datele obtinute pe baza metodelor de control chronologic); in cazul fractiunii fine,



subestimarea apare la probe mai tinere si este mai pronuntata decat pentru fractiunea grosiera
(Timar et al., 2010; Timar-Gabor et al., 2011; Timar-Gabor et al., 2012; Timar-Gabor si
Wintle, 2013; Constantin et al., 2014; Constantin et al., 2015; Timar-Gabor et al., 2015a;
Timar-Gabor et al., 2017). Mai mult, s-a observat ca in cazul cuartului grosier, varstele si
dozele echivalente asociate acestora sunt Sistematic mai mari decat cele pentru cuart fin
pentru probe cu varste >~40 ka (De-uri >~100-200 Gy).

Caracteristici diferite de saturatie au fost raportate pentru cuartul fin si grosier, n
cazul fractiunii fine semnalul OSL saturand la doze mai mari (vezi de ex., Timar-Gabor et al.,
2015b). O alta observatie importanta se refera la diferentele dintre curba de crestere a
semnalului OSL natural si curba de crestere a semnalului OSL generat in laborator in cazul
ambelor fractiuni de cuart (Timar-Gabor et al., 2015b; Constantin et al., 2015). Cresterea
semnalului OSL natural este descrisa de o functie exponentialad de saturatie, in timp ce doua
astfel de functii sunt necesare pentru a descrie cresterea semnalului OSL generat in laborator.
Pentru doze >~100-200 Gy, cele doua tipuri de curbe deviaza una fata de cealalta iar curba
construitd in laborator, spre deosebire de curba de crestere a semnalului natural, continua sa
creasca la doze >300 Gy; aceastd diferentd este mai pronuntatd in cazul cuartului fin.
Discrepanta intre varstele obtinute pentru cuart fin si grosier este asociatd cu caracteristicile
diferite de saturatie a celor doua fractiuni de cuart si cu diferentele dintre curba de crestere a
semnalului OSL generat in laborator comparat cu cel natural. Tn prezent, mecanismele care
stau la baza acestor observatii experimentale nu sunt cunoscute.

O parte a rezultalelor prezentate in aceastd teza au fost obtinute in cadrul unui proiect
de cercetare finantat de Consiliul European pentru Cercetare (,,INTERTRAP- Integrated
dating approach for terrestrial records of past climate using trapped charge methods”, StG
678106, HORIZON 2020) si implementat Tn cadrul Centrului de Radioactivitate Naturala si
Datare Nucleara al Universitatii Babes-Bolyai din Cluj-Napoca. Principalul scop al acestui
proiect este de a investiga mecanismele responsabile pentru rezultatele discrepante obtinute
pentru loess din Romania, Serbia si China (descrise mai sus) prin efectuarea de investigatii
complementare folosind diferite metode (luminescentd stimulata optic (OSL)
termoluminescenta (TL) si rezonanta electronica de spin (RES)). Rezultatele prezentate aici
reprezinta o contributie la primul tip de investigatii (OSL), cu accent pe problemele legate de
saturatia semnalului luminescent acumulat in urma iradierii in laborator. Rezultate obtinute in
urma investigatiilor OSL in zona dozelor mari ale curbelor de crestere SAR sunt prezentate in

aceasta teza, dupa cum urmeaza.



1.2. Structura tezei

Aceasta teza este structuratd in patru capitol principale. Capitolele 3 si 4 se bazeaza pe
articole publicate ca prim-autor (Anechitei-Deacu et al., 2018a si b). Capitolele 1 si 2
prezintd, intre altele, rezultate din articole publicate in calitate de co-autor (del Valle et al.,
2016; Karatson et al., 2016; Timar-Gabor et al., 2017). Capitolul 1 introduce concepte de baza
in datarea prin luminescenta stimulata optic (OSL). Capitolul 2 este bazat in principal pe
studiul literaturii §i prezinta notiunile necesare intelegerii studiilor prezentate in continuare.
Problema varstelor SAR-OSL si a dozelor echivalente subestimate este discutata alaturi de
alte limitari raportate ca urmare a aplicarii datarii prin OSL folosind protocolul SAR pentru
cuarf fin (4-11 pum) si grosier (63-90 um) extras din aceleasi probe. Capitolul 3 prezinta
investigatii luminescente aplicate pe cuart fin si diverse fractiuni de cuart grosier (in intervalul
63-250 um) extras din probe de eolianite carbonatice dintr-un sit din sud-vestul insulei Eivissa
(Spania). Scopul acestui studiu este de a obtine informatii cu privire la discrepantele observate
intre granulele de cuart fin si grosier (Timar-Gabor et al., 2017). Capitolul 4 prezinta
investigatii SAR-OSL efectuate folosind alicote (formate din granule multiple) si granule
individuale de cuart. Investigatiile au fost efectuate pe cuart grosier (180-250 um) extras
dintr-o proba prelevata din profilul de loess de la Roksolany (Ucraina) de sub nivelul unde
tranzitia Brunhes/Matuyama a fost identificata anterior. Scopul acestui studiu este de a
investiga gradul de corespondentd dintre semnalul OSL natural si nivelul de saturatie a
semnalului OSL generat prin iradiere in laborator pentru o proba ‘infinit’ de veche (din

perspectiva datarii prin OSL folosind cuart). La finalul acestei teze sunt rezumate concluziile.



1 Concepte de baza Tn datarea prin luminescenta stimulata optic (OSL)

Datarea prin luminescenta stimulata optic (OSL) implica stimularea semnalului
folosind lumina cu o anumita lungime de unda (de obicei din domeniul vizibil al spectrului
electromagnetic) si masurarea unui semnal luminescent cu o lungime de unda mai mica.
Tehnica de datare prin OSL a fost dezvoltata si aplicata pentru prima data pe cuart din probe
sedimentare de catre Huntley et al. (1985) si reprezintd metoda cel mai des utilizatd pentru

obtinerea de varste pentru 0 mare varietate de probe sedimentare.

1.1. Principiile datarii prin luminescenta stimulata optic

Momentul datat prin luminescentd reprezinta ultima expunere a sedimentelor la
lumina (momentul de resetare a semnalului). Absorbtia de radiatie ionizanta (provenind de la
238U, 232Th, progeniturile acestora si 40K, si de asemennea de la radiatia cosmica) rezultd in
producerea de sarcini libere (electroni si goluri) in structura cristalind a mineralului; 0 parte
dintre acestea pot fi acumulate in anumite defecte existente in cristal, ceea ce duce la formarea
unui semnal luminescent latent. Cand mineralul este expus la lumina, electronii capturati in
capcane absorb suficientd energie pentru a fi eliberati i astfel semnalul luminescent este
resetat la zero. Daca semnalul acumulat de minerale de la ultima expunere la lumina este
stimulat in laborator, acesta poate fi masurat si doza acumulatd de mineral pe perioada
ingroparii poate si determinata ca o doza echivalenta (Dg)

Daca atat doza echivalenta cat si debitul dozei au fost determinate, varsta OSL poate fi

calculata cu urmatoarea formula:

doza echivalenta(Gy)
. . Gy
debitul dozei (ka)

Varsta (ka) = (1.1)

1.2. Mecanismul de producere a luminescentei stimulata optic

Cel mai simplu model prin care poate fi explicat mecanismul de producere a
luminescentei stimulate optic in cuart (Aitken, 1998) se bazeaza pe un singur tip de capcana
de electroni si un singur tip de capcana de goluri (centru de recombinare). Pe durata
interactiunii cristalului cu radiatia ionizanta, electronii din banda de valenta sunt expusi unei
cantitati suficiente de energie astfel incat sa poata avea loc tranzitia acestora din banda de
valentd in banda de conductie. In urma acestei tranzitii, in locul electronului riméne un gol in
banda e valenta; golurile pot fi capturate in defecte cu sarnica negativa, actionand apoi ca

centri de recombinare. Pentru ca electronii nu pot fi acumulati in banda de conductie, acestia
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se vor intoarce in banda de valentd sau vor fi capturati in anumite defecte din structura
cristalului. Prin expunerea cristalului la un flux de energie, electronii capturati vor fi eliberati
n banda de conductie de unde o parte vor fi recapturati si o parte se vor recombina cu golurile
capturate in centrii de recombinare. Daca centrul de recombinare este radiativ, un foton va fi
emis ca urmare a acestei recombindri. Daca energia de stimulare este sub forma de lumina,

emisia de fotoni se numeste luminescenta stimulata optic (OSL).

1.3. Protocolul uni-alicota regenerativ (SAR)

O secventd tipicd de masurare folosind protocolul SAR (Murray si Wintle, 2000,
2003; Wintle si Murray, 2006) este prezentata in Tabelul 1.1. O curba de crestere este
construitd pentru o alicotd de cuart folosind semnalele luminescente corectate pentru
sensibilitate (L«/Tx) obtinute pentru diferite doze regenerative date in laborator. Doza
echivalenta (D) se determina prin interpolarea semnalului natural corectat pentru sensibilitate

(Lo/Tn) pe aceasta curba de crestere SAR.

Tabel 1.1. Secventa SAR generalizata pentru masurarea cuartului.

Tratament
1 Iradiere (D;)°?
2 Tratament termic (160-300 °C pentru 10 s)
3 Stimulare optica pentru x secunde la 125 °C (L)
4 Iradiere cu doza test (D)
> Incalzire la T < temperatura de la punctul numarul 2
6 Stimulare optica pentru x secunde la 125 °C (Ty)
7 Stimulare optica 40 s la T > temperatura de la punctual 2
8 Tnapoi la punctul 1

#Pe durata primului ciclu SAR, cand se misoard semnalul natural, i = n si D, = 0 Gy.
® Timpul de stimulare variaza in functie de intensitatea si lungimea de unda a lumini cu care

se efectueaza stimularea.

Evaluarea protocolului SAR ca metoda adecvata pentru determinarea dozei
echivalente pentru fiecare proba investigata se face prin aplicarea mai multor teste (testul de
repetare a dozei, testul de recuperare a semnalului OSL, testul de recuperare a dozei si testul
de verificare a dependentei dozei echivalente de tratamentul termic folosit). Testul de repetare
a dozei verifica daca modificarile de sensibilitate aparute pe durata ciclurilor SAR sunt

corectate cu acuratete. Testul de recuperare a semnalului OSL examineaza daca transferul




termic de sarcind de la un ciclu SAR la altul este semnificativ. Testul de verificare a
dependentei dozei echivalente de tratamentul termic folosit ofera informatii asupra stabilitatii
termice a semnalului OSL folosit pentru determinarea dozei echivalente. Testul de repetare a
dozei verifica daca o doza cunoscuta, datd in laborator poate fi determinatd cu acuratete
folosind protocolul SAR; acesta este cel mai robust test de evaluare a protocolului SAR.
Contaminarea probelor de cuart cu minerale de feldspat este verificatd folosind raspunsul
luminescent la o doza regenerativa, obtinut in urma stimularii in infrarosu (IR) (la 60 °C)

(testul de stimulare a semnalului in IR; Duller, 2003)

1.4. Prepararea probelor

Prepararea probelor pentru investigatii luminescente a fost efectuatd in laborator sub
lumina rosie de mica putere pentru a evita orice pierdere a semnalului luminescent de interes.
Procedurile conventionale de extragere a cuartului din probe sedimentare (Aitken, 1985; Lang
et al., 1996; Frechen et al., 1996) includ tratamente cu diversi acizi, sitari, separdri pe baza

densitatii, separari pe baza legii lui Stokes si centrifugari in apa distilata.

1.5. Aparatura
Toate masuratorile de luminescenta stimulata optic au fost efectuate folosind cititoare

automate de luminescenta TL/OSL Risg DA-20 (Batter-Jensen et al., 2010).
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2 Evaluarea protocolului uni-alicota regenerativ (SAR) ca metoda adecvata

pentru determinarea dozei echivalente

2.1. Introducere

Dezvoltarea protocolului uni-alicota regenerativ (SAR) (Wintle si Murray, 2000) in
urma cu aproape doua decenii a revolutionat datarea prin luminescentd permitand obtinerea
unui nivel ridicat de precizie in estimarile de doza echivalentd (Dg), Tn general cu erori
standard <5%. Totusi, pentru probele pentru care nu existd metode independente de control
cronologic, acuratetea varstelor OSL obtinute este discutabild chiar daca probele investigate

au trecut testele de rutina ale protocolului SAR.

2.2. Validarea varstelor OSL

Existd un numar de metode de datare a caror interval de aplicabilitate se suprapune
peste intervalul de varsta al tehnicilor de datare prin luminescenta. Cu toate acestea, validarea
varstelor OSL folosind metode independente de control cronologic este ingreunata de lipsa
metodelor care pot stabili o varsta pentru faza de depunere a sedimentelor. O altd metoda de
control cronologic o reprezinta corelarea cu ciclurile glaciar-interglaciar inregistrate in
arhivele paleoclimatice globale si care au fost incadrate cronologic pe baza corelarii diversilor
proxi ai climei cu variatiile orbitale ale Pamantului. Pentru depozitele de loess-paleosol, care
sunt datate in mod extensiv prin tehnicile de datare prin luminescentd, identificarea
paleosolului asociat cu Stadiul Izotopic Marin (MIS) 5 (71-130 ka; Lisiecki si Raymo, 2005)
reprezinta, de asemenea, 0 modalitate de control cronologic. Sedimentele prelevate de sub
acest strat de paleosol (format pe durata ultimei perioade interglaciare) ar trebui sa rezulte in
varste OSL mai mari de ~130 ka.

2.2.1. Studii care raporteaza varste OSL in concordanti cu datele obtinute folosind
metode independente de control cronologic

Exista o serie de studii care raporteaza varste OSL obtinute folosind cuart si care
corespund cu datele obtinute folosind metode independente de control cronologic pana la
ultima perioada interglaciara (Eemian, ~130-116 ka; Shackleton (2000)) si chiar pentru probe
mai batrane (de exemplu, Murray si Olley, 2002; Murray et al., 2008; Pawley et al., 2008).
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2.3. Problema subestimarii virstelor OSL
2.3.1. Caracteristicile de saturatie a semnalului OSL

Limita maxima pentru datare folosind componenta rapida (partea initiala a semnalului
stimulat) a semnalului OSL emis de cuart este data de doza la care semnalul OSL atinge
nivelul de saturatie. In plus, aceastd limita variaza in functie de magnitudinea debitului dozei
din natura, cronologiile OSL obtinute pentru depozite sedimentare cu debite de doza reduse
extinzandu-se mai mult in timp.

Considerand ca un singur tip de capcana de electroni/ centru de recombinare este
responsabil pentru producerea fenomenului de luminescenta stimulatd optic folosind cuart,
cresterea semnalului OSL cu doza se asteapta sa fie descrisa matematic de o functie
exponentiala de saturatie (Aitken, 1998) (Eq. (2.1)). Astfel de curbe de crestere a semnalului
OSL au fost obtinute folosind componenta rapida a semnalului emis de granule grosiere de
cuart (>63 pum), fiind raportate caracteristici de saturatie (denumite Do) cu valori intre 55 si
190 Gy (vezi Wintle si Murray, 2006). Daca cresterea semnalului cu doza poate fi
reprezentatd matematic folosind o functie exponentiala de saturatie, o limitd maxima de 2 X
Do este recomandata pentru obtinerea de valori precise pentru dozele echivalente (Wintle si
Murray, 2006). Limita de 2 x Dy corespunde la 86% din nivelul de saturatie, asa cum rezulta
din substituirea lui D cu 2Dy in Eq. 2.1. Dozele echivalente cu valori situate dincolo de

aceasta limita vor fi afectate de erori largi si asimetrice.

I(D) = lo*(1-exp(-D/Do)) (2.1)

unde | este semnalul OSL masurat pentru o doza D, |y este intensitatea maxima a semnalului

OSL iar Dy este doza care caracterizeaza curbura (denumita si doza caracteristica).

Totusi, multe studii publicate in ultimii ani au aratat necesitatea unei componente
aditionale pentru descrierea matematicd a cresterii semnalului OSL in regiunea dozelor mari
(>~100 Gy). Desi initial aceasta a fost raportatd ca fiind o componenta liniard (Roberts si
Duller, 2004, Li et al., 2015, Buylaert et al., 2008, Timar et al., 2010), s-a aratat ulterior ca
reprezintd de fapt aproximatia unei alte functii exponentiale de saturatie Tn cazul unui interval
restrans (Lowick et al., 2010Db).
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2.3.2. Acuratetea dozelor echivalente obtinute folosind cuart atunci cand descrierea
matematica a cresterii semnalului OSL necesita mai mult de o componenta

Necesitatea unei componente secunde pentru descrierea matematicd a cresterii
semnalului OSL in regiunea dozelor mari (>100 Gy) nu este complet inteleasa. Teoretic, 0
astfel de crestere a semnalului OSL ar trebui sa permita determinarea de doze echivalente mai
mari. Deoarece multe studii au raportat subestimari ale varstelor OSL obtinute pentru probe
cu doze echivalente >100-200 Gy (de exemplu, Murray et al., 2007; Lai, 2010; Lowick et al.,
2010a, Lowick si Preusser, 2011), s-a sugerat ca dozele echivalente determinate din regiunea
curbei de crestere care este descrisa de cea de-a doua componentd sa fie tratate cu prudenta
atunci cand nu este posibild compararea varstelor OSL cu date rezultate din metode

independente de control cronologic.

2.3.3. Importanta dimensiunii granulelor de cuart — identificarea unor probleme
aditionale cand doua fractiuni de cuart sunt folosite pentru investigatii OSL

Alegerea fractiunii de cuart pentru investigatii luminescente este conditionata de
fractiunea dominanta din unitatea sedimentara investigata si, in mod uzual, investigatiile se
efectueaza pe o singura fractiune. Cand doua fractiuni de cuart (4-11 si 63-90 um) au fost
extrase din probe de loess din sud-estul Europei si din China, o serie de rezultate discrepante
au fost raportate (Timar-Gabor et al., 2017). Acestea includ subestimarea mai pronuntatd a
varstelor OSL pentru cuart fin (4-11 pm) comparativ cu cele pentru cuart grosier (63-90 pum),
precum si varste OSL si dozele echivalente associate acestora sistematic mai mari pentru
fractiunea grosiera de cuart decat cele pentru fractiunea find pentru varste >~40 ka (De-uri
>~100-200 Gy) (Timar et al., 2010; Timar-Gabor et al., 2011; Timar-Gabor et al., 2012;
Timar-Gabor si Wintle, 2013; Constantin et al., 2014; Constantin et al., 2015; Timar-Gabor et
al., 2015a; Timar-Gabor et al., 2017). Se considera ca dozele echivalente mai mici obtinute
folosind cuart fin comparativ cu cele pentru cuart grosier sunt rezultatul a doud probleme.
Prima rezida in interpolarea semnalului OSL natural (corectat pentru sensibilitate) emis de
cele doua fractiuni de cuart pe curbe SAR de crestere a semnalului OSL care deviaza una fata
de cealalta pentru doze >~100 Gy, semnalul emis de fractiunea find crescand la doze mult mai
mari (Fig. 2.1); apoi, faptul ca in cazul semnalului OSL generat in laborator curba SAR creste
pana la doze mai mari decét curba de crestere a semnalului OSL in natura, aceasta diferenta

fiind mai pronuntata in cazul cuartului fin.
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Fig. 2.1. Curbe de crestere a semnalului OSL obtinute folosind protocolul SAR pentru cuart fin (4-11
um) si grosier (63-90 pwm) extras din probe de loess din Romania si China. Din Timar-Gabor et al.

(2017) (scara logaritmica a fost modificata in scara liniara).

2.4. Concluzii

In prezent, protocolul SAR reprezinti cea mai robusta si precisa procedura disponibila
pentru determinarea dozei echivalente. Cu toate acestea, multe studii SAR-OSL obtinute in
ultimii ani pentru diferite fractiuni de cuart provenind din diferite contexte geologice au
raportat subestimari ale varstelor mai mari de 40 ka si care corespund unor doze echivalente
>100-200 Gy. Investigatiile SAR-OSL folosind cuart fin (4-11 pum) si grosier (63-90 um)
extras din probe de loess au evidentiat si alte probleme; acestea includ caracteristici diferite de
saturatie ale curbelor de crestere a semnalului OSL pentru cele doua fractiuni de cuart,
diferente intre curba naturala si curba construitd in laborator pentru ambele fractiuni de cuart
si, ca 0 consecintd a acestor diferente, discrepantele intre varstele obtinute pentru cuart fin si
cuart grosier, precum si subestimarea mai pronuntatd in cazul cuartului fin. Mecanismele
responsabile pentru aceste rezultate experimentale nu sunt inca cunoscute, in ciuda unui

numar mare de studii care au avut ca scop investigarea acestor probleme.
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3 Evaluarea limitei maxime a datarii prin luminescenta stimulata optic
(OSL) folosind protocolul SAR pentru cuart de diferite fractiuni

granulometrice — Anechitei-Deacu et al. (2018a)

3.1. Introducere

Acest studiu a avut ca scop obtinerea de noi informatii privind posibilele procese care
stau la baza rezultatelor discrepante obtinute pentru cuart fin (4-11 pm) si grosier (63-90 pm)
extras din probe de loess din Romania, Serbia si China (descrise anterior) prin investigarea
unor probe care contin cuart cu o origine geologica diferita, dintr-un mediu depozitional
diferit si care sunt caracterizate de o doza anuala mai mica decat loessul, mai exact <1 Gy/ka
(Fornds et al., 2009). Investigatiile au fost efectuate folosind cuart fin (4-11 um) si grosier
(63-90, 90-125, 125-180 $i180-250 um) extras din eolianite cu continut ridicat de carbonati
prelevate dintr-un sit din Eivissa (Insulele Baleare); comparam, de asemenea, proprietatile
luminescente ale cuartului extras din aceste probe cu cele ale cuartului extras dintr-o proba de

loess din sectiunea Xifeng din China (investigata anterior de Timar-Gabor et al., 2017).

3.2. Materiale si metode
3.2.1. Situl investigat

Insula Eivissa este cea mai vestici si a treia cea mai mare insula (571 km?) a
Arhipelegului Balearic, fiind localizata in partea de sud-vest a Marii Mediterane. Sectiunea de
coasta de la Cala Bassa, localizata in partea de sud-vest a insulei, a fost investigata in acest

studiu.

3.2.2. Probe si facilitati analitice

Cele trei probe de eolianite (M#6#, M#9#, M#11#) colectate din profilul de la Cala
Bassa au fost prelucrate pentru a extrage cuart fin (4-11 pum) si patru fractiuni de cuart grosier
(63-90 um, 90-125 um, 125-180 um si 180-250 um). Toate investigatiile luminescente au fost
efectuate folosind un cititor de luminescenta Risg TL/OSL-DA-20 (Bgtter-Jensen et al.,
2010). Dozele anuale au fost determinate pe baza masuratorilor de spectrometrie gama de
inaltd rezolutie; informatiile relevante pentru determinarea dozelor anuale se regdsesc in

Tabelul 3.1.

15



Tabel 3.1. Dozele echivalente (D), masuratorile de dozimetrie si varstele OSL. Datele de luminescenta si dozimetrie sunt prezentate cu erorile statistice; erorile

indicate alaturi de varstele OSL reprezinta erorile totale. Toate erorile corespund la 1c.

Eroarea statistica

Eroarea sistematica

Debitul total

Codul Fractiunea Umiditatea De U-Ra Th K - = ; Varsta A .
probei (I}m) %) Gy) (B/kg) (B/kg) (By/kg) totala (%) totala (%) ?g/?kzg (ka) Varsta medie (ka)
4-11 13342 =g 3.4 9.9 0.73£0.02 182+19
63-90 10744 n=s 4.8 6.2 0.61+0.02 176114
M#11# 90-125 4 10345 n=11 16.2+0.7 2.0+0.6 19.3+3.5 5.7 6.3 0.60+0.02 172+15 172412
125-180 10746 n=10 6.3 6.3 0.59+0.02 180+16
180-250 9145 p-11 6.2 6.3 0.59+0.02 154+14
4-11 175%2 n=g 2.6 9.0 0.80+0.02 220+21
63-90 16544 n=10 3.3 5.7 0.67+0.02 247+16
M#6# 90-125 4 15549 n=9 16.0+0.6 2.0+0.5 54.9+3.0 6.2 5.7 0.66+0.01 237+20 236115
125-180 17547 n=10 4.6 5.7 0.65+0.01 27020
180-250 13746 n=g 4.9 5.7 0.65+0.01 212+16
4-11 179+2 n=g 2.4 10.1 0.73+0.02 244425
63-90 13946 n=12 4.8 5.7 0.60+0.01 232417
M#9# 90-125 2 146+5n-10 16.5.+0.2 2.7+0.5 24.2+3.1 4.0 5.7 0.59+0.01 248+17 250+£16
125-180 14845 n=10 4.0 5.7 0.58+0.01 253+18
180-250 161+7 n=10 4.8 5.7 0.58+0.01 277421

n indica numarul de alicote acceptate.

Concentratiile de radionuclizi au fost determinate folosind méasuratori prin spectrometrie gama de inaltd rezolutiesi au fost convertite in debite de doza folosind factorii de conversie

publicati de Adamiec si Aitken (1998). Contributia radiatiei cosmice a fost estimata pe baza formulelor publicate de Prescott si Hutton (1994).

Estimarea continutului de apa s-a facut pe baza diferentei dintre masa probei in situ si masa uscatd a probei. O valoare medie a umiditatii pentru perioada in care sedimentul a fost

Tngropat a fost calculatd pentru fiecare proba luand Tn considerare o eroare relativa de 25%.
Factorii de corectie pentru atenuarea radiatiilor beta si decapare: 0.940 + 0.047, 0.900 + 0.045, 0.880 + 0.044, 0.870 + 0.044 pentru fractiunile 63-90 um, 90-125 um, 125-180 um,
180-250 um, respectiv; facorul de eficienta alfa: 0.04 + 0.02.

Debitul total al dozei include contributia radiatiilor alfa, beta si gama, precum si 0 contributie de la radiatiile cosmice; o contributie interna de 0.01Gy/ka a fost luati in considerare

pentru fractiunea grosiera (Vandenberghe et al., 2008).
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3.3. Rezultate
3.3.1. Caracteristicile luminescente

Semnalele luminescente obtinute prin stimulare optica pentru aceste probe de cuart (atat fin
cat si grosier) sunt caracterizate de o descrestere rapida pe durata stimularii, curbele de descrestere a
semnalului fiind aproape identice cu cele obtinute pentru cuartul de calibrare masurat folosind
acelasi echipament. Semnalele luminescente modulate liniar au fost de asemenea examinate,
confirmand ca semnalele OSL emise de aceste probe de cuart sunt dominate de componenta OSL cu
descrestere rapida.

Masuratorile de luminescentd au fost efectuate folosind protocolul SAR (Murray si Wintle,
2000). In ceea ce priveste testele de rutini ale protocolului SAR, foarte putine alicote (mai putin de
5%) au fost repinse pe baza rezultatelor obtinute la testul de repetare a dozei; nici o alicotd nu a fost
eliminata din cauza contamindrii cu feldspati iar rezultatele pentru testul de recuperare a semnalului
OSL nu au depasit 0.4% din valoarea semnalului natural. Testul de evaluare a dependentei dozei
echivalente de tratamentul termic, precum si testul de recuperare a dozei au fost aplicate pentru

cuart fin (4-11 pum) si grosier (63-90 um) extras din aceste probe.

3.3.1.1. Stabilitatea termica a semnalului OSL

Pentru a evalua stabilitatea termica a semnalului OSL madsurat in primele 0.308 s de
stimulare, seturi de date au fost obtinute folosind semnalul OSL masurat dupa preincalziri la diferite
temperaturi (mentinute 10 S); valorile obtinute pentru derivata functiei de gradul | indica faptul ca
originea componentei rapide a semnalului OSL pentru fractiunea find (4-11 pum) si cea grosiera (63-
90 um) de cuart din proba M#6# corespunde unei capcane care are rata maxima de golire la o
temperaturd de cel putin 300°C. Stabilitatea termica a semnalului OSL a fost mai departe testata
pentru cuart grosier (63-90 um) din proba M#11# folosind metoda descresterii izotermice a
semnalului OSL, descrisa de Timar-Gabor et al. (2017); timpul de viatd a capcanei dozimetrice
pentru aceasta proba este de aproximativ 69 Ma la 20°C, indicand ca instabilitatea termica nu
reprezintd o problema in datarea folosind cuart extras din aceste probe si ca semnalul OSL ar trebui

sa fie suficient de stabil petru a data probe de pana la 1 Ma.

3.3.2. Dozele echivalente si varstele OSL

Dozele echivalente au fost determinate aplicand protocolul SAR pentru 8-12 alicote, atat in
cazul cuartului fin cat si in cazul fractiunilor grosiere de cuart. Valorile medii obtinute pentru dozele
echivalente sunt prezentate in Tabelul 3.1 alaturi de varstele OSL. Varstele obtinute pentru
diversele fractiuni de cuart investigate corespund in limitele de eroare, iar varstele medii calculate

pentru fiecare proba (Aitken, 1985) sunt prezentate in Tabelul 3.1. O varsta de 172 + 12 ka a fost
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obtinutd pentru proba din partea superioara a profiului, iar varste de 236 + 15 ka si 250 £ 16 ka au
fost determinate pentru probele din unitétile inferioare, la distanta de 4-5 m. Concordanta obtinuta
intre varstele pentru cuart fin si grosier pentru acest interval de timp contrasteaza cu rezultatele
obtinute pentru loess din estul Europei (vezi Sectiunea 1.1). Totusi, este important de observat ca
dozele echivalente pentru probele de eolianite sunt destul de mici (<200 Gy), datorita debitului mic

de doza characteristic pentru cuartul din acest tip de material sedimentar.

3.3.3. Curbe de crestere a semnalului OSL construite in laborator pana la doze mari

Asa cum a fost discutat in Sectiunea 1.1, non-concordanta dintre varstele obtinute pentru
cuart fin si grosier extras din probe de loess poate fi rezultatul diferentei dintre curbele de crestere a
semnalului OSL pentru cele doua fractiuni de cuart in regiunea dozelor mari. In acest studiu au fost
construite curbe de crestere pentru cinci fractiuni de cuart extrase din proba M#6# (Fig. 3.1).

Curbele au fost descries matematic folosind suma a doua functii exponentiale de saturatie de forma:

I(D) = lo+ A*(1 — exp(-D/Dqy)) + B*(1 — exp(-D/Dyy))

unde | — intensitatea semnalului OSL care corecpunde unei anumite doze, D; lo- semnal luminescent
rezidual; A, B — amplitudinea celor doud componente exponentiale; Dgj, Dg- dozele care

caracterizeaza curbura.

Moduri diferite de crestere au fost observat pentru semnalul OSL emis de fractiunea fina,
respectiv cea grosiera de cuart. Semnalul generat in laborator pentru granulele grosiere de cuart
atinge 86% din nivelul de saturatie (echivalent cu limita de 2 x Dy pentru o singurd functie
exponentiala de saturatie) (Wintle si Murray, 2006) la doze de ~350 Gy, in timp ce pentru granulele
fine de cuart semnalul OSL generat in laborator ajunge la ~86% din nivelul de saturatie la doze de
~2000 Gy. Astfel, curbele de crestere a semnalului OSL pentru cuart extras din probe de eolianite
sunt similare cu cele obtinute pentru cuart din probe de loess din Europa de Est si China (Timar-
Gabor et al., 2017).
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Fig. 3.1. Curbe de crestere a semnalului OSL construite pana la doze de 2000 Gy folosind protocolul SAR
pentru alicote de cuart de diverse fractiuni (4-11, 63-90, 90-125, 125-180 si 180-250 um) din proba M#6#.
Insertia prezinta o detaliere a regiunii de pana la 500 Gy. Numarul de alicote folosit pentru masuratori pentru
fiecare fractiune de cuart si functiile folosita pentru descrierea matematica a curbelor sunt de asemenea

indicate.

Asa cum poate fi observat in Fig. 3.1, semnalul OSL pentru fractiunea fina de cuart nu este
in saturatie la 2000 Gy; astfel, o curba de crestere a fost construitd pana la 6000 Gy (Fig. 3.2).
Valorile calculate pentru dozele caracteristice (Do; si Do) pentru acest set de date sunt aproape
duble comparativ cu cele calculate pentru curba de crestere construita pana la 2000 Gy (Fig. 3.1).
Folosind datele din Fig. 3.2, dar restrictionand numarul de doze folosite in construirea curbei la
primele unsprezece si adaugand apoi progresiv inca un punct in analizele ulterioare a permis
examinarea efectului dozei maxime folosite in construirea curbei de crestere asupra valorilor
obtinute pentru dozele caracteristice (Fig. 3.3). Rezultatele obtinute arata ca pentru a calcula valori
reprezentative pentru dozele caracteristice (Doy si Dg2) este necesar sa se construiasca curba de
crestere pana la doze suficient de mari astfel Incat semnalul OSL sa fie in saturatie. Raspunsul
luminescent al cuartului fin si al celui grosier este similar pana la doze de ~200 Gy (insertie in Fig.
3.1), in ciuda unui numar suboptim de puncte pentru o descriere statisticd a setului de date; dozele
echivalente pentru aceste probe au fost derivate din aceastd regiune a curbei de crestere (pana la
~200 Gy), rezultand in varste similare pentru diferitele fractiuni de cuart (fin si diferite fractiuni

grosiere).
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Fig. 3.2. Curba medie de crestere a semnalului OSL construita panad la 6000 Gy folosind protocolul SAR
pentru 3 alicote de cuart fin (4-11 pm) din proba M#6#.
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Fig. 3.3. Caracteristicile de saturatie (Do;, Dg,) obtinute folosind datele prezentate in Fig. 3.2, calculate

pentru valori crescatoare ale dozei maxime folosite pentru construirea curbei de crestere a semnalului.

3.3.4. Efectuarea de iradieri in laborator inainte de masurarea semnalului OSL
3.3.4.1. Cuart extras din eolianite

Asa cum se poate observa in Fig. 3.1, curbele SAR de crestere a semnalului OSL pentru
diversele fractiuni grosiere de cuart din proba M#6# sunt in saturatie la 1000 Gy. Aceasta implica
ca iradierea n laborator cu o doza similara, de exemplu 1500 Gy, peste doza naturald a probei, ar
trebui sa rezulte intr-0 valoare a semnalului luminescent corectat pentru sensibilitate, notat cu
Lo */T,*, care sa fie la nivelul de saturatie a curbei de crestere a semnalului OSL generat n
laborator. Acesta nu este si cazul curbelor de crestere construite folosind fractiunea find de cuart

unde saturatia are loc la doze de ~6000 Gy (Fig. 3.2). Alicote de cuart fin (4-11 pum) din proba
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M#6# (De = 175 £ 2 Gy) au fost irradiate cu 1500 Gy peste doza naturala (Fig. 3.4a); raspunsul
luminescent rezultat intersecteaza curba SAR de crestere construita ulterior, permitand determinarea
unei doze echivalente aparente (1040 + 35 Gy) care este semnificativ subestimata comparativ cu
doza totald primitda de proba. Aceste rezultate contrasteaza cu cele obtinute pentru fractiunea
grosiera (63-90 um) de cuart din aceeasi proba, pentru care raspunsul luminescent asociat dozei
totale (doza naturala plus doza data in laborator) este la nivelul de saturatic a curbei SAR de

crestere a semnalului OSL construite ulterior (Fig. 3.4b).

a 20 MA6# 4-11 pm Fig. 3.4. Curbi medie (n=3) de
~ 184 e  De=175+2Gy . .
£ g el +1500 Gy =1675 Gy crestere a semnalului OSL construiti
~ .
3 Doza masurata: 1034 + 35 Gy . .
T 149, dupa iradierea cu 1500 Gy peste doza
g 12" 5 o
= " naturald. Curba a fost construitd
g i
g} g folosind  protocolul  SAR. (a)
;E 64 Rezultatele obtinute pentru cuart fin
4 .
5 ] Dyp= 122+ 13 Gy (4-11 pm) din proba M#6#. (b)
Dgy= 966 = 103 Gy ]
04 . . . . ‘ Rezultatele obtinute pentru cuarf
0 500 1000 1500 2000 2500 . .
T grosier (63-90 um) din proba M#6#.
Doza de iradiere (Gy)
Semnalul natural corectat pentru
b sensibilitate masurat pentru doza
12
_ L LRI naturala plus doza de 1500 Gy este
04 De = 165 + 4 Gy
~ .o . o
¥ Natural + 1500 Gy = 1663 Gy reprezentat cu o linie orizontald care
g 8 e = =] interpoleaza curba de crestere.
jiF]
3 6+
—
w2
S 4
=
<
g Dy =46+ 11 G
5 21 01 b
« Dgy= 234 + 24 Gy
0_

T T T T T
0 500 1000 1500 2000 2500 3000

Doza de iradiere (Gy)

Mai mult, alicote de cuart fin (4-11 um) din proba M#6# au fost irradiate in laborator cu
doze de 50, 100, 200, 300, 400, 500, 1000, 1800, 2500, 3825 si 5825 Gy peste doza naturald. O
curba de crestere a semnalului OSL a fost construita folosind valorile L,*/Ty* corespunzatoare
fiecarei doze totale, unde n indica valoarea masurata pentru doza naturald plus doza adaugata in
laborator (Fig. 3.5a, patrate).

Experimentul a fost repetat folosind alicote de cuart grosier (63-90 um) din proba M#11#
(De = 107 = 4 Gy). Doze de 50, 200, 500 si 1000 Gy au fost date in laborator peste doza naturala
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acumulata de granulele de cuart. Valorile L,*/T,* rezultate pentru fiecare doza sunt reprezentate in
Fig. 3.5b (patrate) in functie de doza totala (doza naturala+doza adaugata). Dozele primite de probe
in laborator peste doza naturald au fost selectate astfel incat doza totald sd corespunda cu dozele
folosite pentru a construi curbe SAR de crestere a semnalului OSL (masurate folosind o secventa

tipica SAR) (Fig. 3.5a si b pentru cuart fin si grosier, cercuri).
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A treia curba de crestere a semnalului OSL a fost construitd folosind valorile masurate
pentru doze date in laborator dupa resetarea semnalului natural prin expunerea alicotelor la lumina,
mai specific, dupa doua stimulari de 100 s cu lumina albastra la temperatura camerei, (separate de o
pauza de 10 ks), la fel ca in testul de recuperare a dozei (Murray si Wintle, 2003); dozele de iradiere
din acest experiment au fost egale cu dozele totale (doza naturald plus doza data in laborator)

folosite Tn experimentele anterioare. Curba de crestere construita pentru fractiunea fina de cuart
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folosind valorile L/T,, unde L, este raspunsul la doza datd dupa tratamentul descrisS mai sus este
reprezentatd in Fig 3.5a (triunghiuri). Acest set de date se suprapune peste cel obtinut cand diferite
doze sunt date in laborator peste doza naturald a cuartului (L,*/T,*), dar ambele deviaza fata de
curba SAR pentru doze mai mari de ~300 Gy. Suma a doua functii exponentiale de saturatie a fost
folosita pentru descrierea matematica a acestor curbe de crestere a semnalului OSL. Pentru
fractiunea grosiera de cuart din proba M#11#, setul de date L,/T, este reprezentat in Fig 3.5b
(triunghiuri). Atat valorile L,/T, cat si valorile Ln/T, se suprapun peste curba SAR de crestere a
semnalului OSL. Curba SAR este descrisd matematic de suma a doud functii exponentiale de
saturatie. In cazul fractiunii fine de cuart, subestimarea celor doud seturi de date comparativ cu

curba SAR creste cu magnitudinea dozei.

3.3.4.1.1. Testele de recuperare a dozei

Pentru acele alicote de cuart fin si grosier care au fost irradiate in laborator cu doze
aditionale peste doza naturald au fost construite ulterior curbe de crestere a semnalului OSL
folosind protocolul SAR si dozele echivalente care corespund la doza naturala plus dozele date in
laborator au fost determinate. Valorile masurate folosind cuart fin pentru dozele totale de 225, 275
si 375 Gy sunt subestimate cu 9%, dar subestimarea creste la 50% pentru 2500 Gy. In ceea ce
priveste cuartul grosier, valoarea masurata pentru doza totala de 157 Gy este subestimata cu 6%, dar
aceasta subestimare creste la 60% pentru 1000 Gy.

Pentru fractiunea grosiera de cuart din proba M#11#, toate dozele de iradiere date dupa
resetarea semnalului natural au fost masurate folosind protocolul SAR. Valorile masurate pentru
aceste doze sunt foarte similare celor obtinute pentru aceeasi proba atunci cand doze aditionale au
fost date in laborator peste doza naturald. Aceste masuratori nu au fost efectuate si pentru fractiunea

fina de cuart din proba M#6#.

3.3.4.2. Cuart extras din loess

Pentru a testa daca devierea dependentd de doza observatd cand curba SAR de crestere a
semnalului OSL este comparata cu cea construitd folosind valorile Ly*/T,* masurate pentru doza
naturala plus doze date in laborator, investigatii similare celor efectuate in Sectiunea 3.3.4.1 pentru
cuart extras din eolianite au fost efectuate si pentru cuart fin (4-11 pm) si grosier (63-90 pum) din
proba XF 153 prelevatd din sectiunea Xifeng de loess-paleosol din China (Timar-Gabor et al.,
2017). O camparatie intre valorile L,*/T,*, L/T, si Li/Tx este redata in Fig. 3.6a si b pentru cuart
fin i grosier, respectiv. Ca in cazul cuartului extras din eolianite (Fig. 3.5), valorile L,*/T,*
obtinute pentru doza naturald plus doze date in laborator folosind cuart fin se suprapun cu valorile

L./T; obtinute pentru doze date in laborator dupa stergerea semnalulu natural, dar ambele seturi de
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date deviaza fata de valorile Ly/Tx masurate folosind 0 secventa SAR tipica. Aceasta deviere are loc
la doze mai mari de 500 Gy si gradul de subestimare a valorilor L,*/T,* si L/T, comparativ cu
valorile L,/Tx creste cu magnitudinea dozei de iradiere. Suma a doud functii exponentiale de
saturatie a fost folosita pentru descrierea matematica a acestor curbe de crestere a semnalului OSL.

In ceea ce priveste cuartul grosier, devierea dintre curbele de crestere este nesemnificativa.
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3.3.4.2.1. Testele de recuperare a dozei

Dozele echivalente masurate pentru proba de loess din China (XF 153) pentru diverse doze
date in laborator peste doza naturald, atat pentru cuart fin cat si pentru cuart grosier, sunt afectate de
0 subestimare de ~10% chiar si pentru doze aditionale de 70 Gy pentru cuartul fin si 26 Gy pentru
cuartul grosier (echivalentul unor doze totale de 350 Gy). Valorile méasurate pentru dozele date dupa
resetarea semnalului natural folosind cuart fin si grosier din aceeasi proba sunt subestimate cu mai
putin d 10% pana la doze de 500 Gy.
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3.4. Discutii
Folosind protocolul SAR, varstele obtinute pentru cuart fin (4-11 um) si diverse fractiuni de

cuarf grosier (63-90, 90-125, 125-180, 180-250 wm) extras din probe de eolianite sunt in
concordanta, ceea ce a permis calcularea unor varste medii pentru aceste probe (vezi Tabel 3.1).

Curbele SAR de crestere a semnalului OSL pentru toate fractiunile de cuart investigate au
fost descrise matematic folosind suma a doua functii exponentiale de saturatie, semnalul OSL
pentru cuartul fin avand o crestere diferita fata de semnalul pentru cuartul grosier (Fig. 3.1); acelasi
trend a fost observat si pentru cuartul extras din probe de loess din Romania, Serbia si China
(Timar-Gabor et al. 2015a; Timar-Gabor et al., 2017).

Semnalele OSL corectate pentru sensibilitate (L,*/T,*) obtinute pentru doza naturald plus
diverse doze date n laborator folosind cuart grosier (63—90 um) dintr-o proba de eolianita se
suprapun peste valorile L./Tyx masurate intr-o curba SAR tipica (Fig. 3.5b). Rezultate similare au
fost obtinute folosind cuart grosier dintr-o proba de loess din China (XF 153) (Fig. 3.6b). Mai mult,
cand dozele au fost date dupd resetarea semnalului natural ca urmare a unei duble expuneri a
probelor la lumina albastra, ca in cazul unui test tipic de recuperare a dozei (Murray si Wintle,
2003), raspunsul luminescent L,/T, coincide cu curba SAR (valorile Ly/Ty); pentru cuartul extras din
proba de loess, valorile L,/T, sunt usor subestimate in comparatie cu valorile Ly/Tx. Aceste rezultate
ar putea indica ca o curba SAR de crestere a semnalului OSL construita folosind cuart grosier, desi
descrisda matematic de doud functii exponentiale de saturatie, ar putea fi mai adecvata pentru
determinarea de doze echivalente decat o curba construita folosind cuart fin.

Valorile L,*/T,* obtinute cand doze aditionale sunt date in laborator peste doza naturala
folosind cuart fin (4—11 um) extras atat din loess cat si din eolianite rezulta intr-o curba de crestere
care nu atinge acelasi nivel de saturatie ca in cazul curbei SAR (valorile L./Ty) (vezi Fig. 3.5a si
Fig. 3.6a). Pentru cuartul din eolianite, aceasta subestimare este mai mica de 8% pana la doze de
~600 Gy, dar creste la 15% intr-un mod dependent de magnitudinea dozei de iradiere (Fig. 3.5a). Tn
cazul cuartului extras din loess, nivelul de subestimarea a valorilor L,*/T,* comparativ cu valorile
Ly/Tx creste de la 4% pentru doza de 350 Gy la 10% pentru 2000 Gy. Cand dozele sunt date in
laborator dupa resetarea semnalului natural, curba de crestere construita din valorile L,/T, obtinuta
folosind cuart fin din probe de eolianite si loess deviaza fatd de curba SAR construita din valorile
Ly/Tx (vezi Fig. 3.5a si Fig. 3.6a). Pentru doze de pana la 1200 Gy, subestimarea este mai mica de
10%, dar creste la 17% pentru doza de 6000 Gy in cazul cuartului din proba de eolianita (Fig. 3.5a).
Folosind cuart din loess, aceasta subestimare nu depaseste 10% nici pentru doza de 2000 Gy, dar
gradul de subestimare creste cu magnitudinea dozei de iradiere (Fig. 3.6a).

Metoda iradierii probelor de cuart cu doze date in laborator peste doza naturala este similara

metodei denumite “Australian slide method” folosita in studii de datare prin termoluminescenta
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(TL) (Prescott et al., 1993). Este interesant de observat ca in studii de termoluminescenta in care s-a
folosit emisia albastra a cuartului (90-125, 180-250 pum) (spre deosebire de emisia UV folosita in
studiile de datare OSL) a fost de asemenea raportata o discrepanta similara intre curbele de crestere
a semnalului OSL (Prescott et al., 1993). Tn cazul acestor emisii, un raspuns anormal al cuartului la
doza de iradiere a fost raportat pentru regiunea dozelor mai mari de 300 Gy (Huntley si Prescott,
2001) pe baza discrepantei dintre curba de crestere construita folosind semnalul pentru diverse doze
date in laborator plus doza naturala si curba de crestere a semnalului OSL regenerat. Cauza acesteli

observatii este necunoscuta.

3.5. Concluzii

Rezultatele obtinute pentru probele de eolianite prelevate din situri localizate n vestul zonei
mediterane confirma faptul ca discrepanta dintre curbele SAR de crestere a semnalului OSL
observata pentru cuart fin si grosier din probe de loess din Romania, Serbia si China nu este limitata
la granulele de cuart din loess si indica catre un fenomen mai raspandit. Pentru doze de pana la
~200 Gy, curbele SAR de crestere a semnalului OSL pentru cele doud fractiuni de cuart se
suprapun. Mai mult, varstele OSL obtinute pentru doze echivalente de pana la 170 Gy folosind
diverse fractiuni de cuart sunt in concordantd. Aceasta concordantd dintre varstele OSL implica
faptul ca protocolul SAR poate fi aplicat pentru oricare fractiune de cuart din aceste probe pentru a
obtine varste de pana la ~250 ka.

Pe baza devierii depenente de doza a curbei SAR de crestere a semnalului OSL fata de curba
construitd folosind valorile L,*/Ty* (masurate pentru doza naturald + doze date in laborator) si cea
construita folosind valorile L,/T, (masurate pentru doze date in laborator dupa stergerea semnalului
natural), cuartul fin (4-11 um) nu ar trebui sa fie folosit pentru obtinerea de varste OSL pentru
probe a caror doze echivalente asteptate se afla in regiunea dozelor mari; regiunea dozelor mari nu
poate fi clar definitd pe baza acestor rezultate, dar determinarea de doze echivalente de céateva sute
de Gy folosind cuart fin si protocolul SAR Gy ar trebui tratata cu prudenta. Acesta deviere este mult
mai putin pronuntatd in cazul cuartului grosier si este rezonabil sa presupunem ca, desi satureaza la
doze mai mici, curbele SAR de crestere a semnalului OSL construite pentru cuart grosier ar putea fi
mai adecvate pentru calcularea dozelor echivalente decat curbele obtinute folosind cuart fin. Aceste
observatii nsd ridica indoieli cu privire la acuratetea dozelor echivalente obtinute atunci cand
protocolul SAR este aplicat pentru masuratori in regiunea dozelor mari, in special in cazul fractiunii

fine de cuart.
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4 Investigatii OSL in regiunea dozelor mari folosind granule individuale si

granule multiple de cuart grosier - Anechitei-Deacu et al. (2018b)

4.1. Introducere
Mai multe studii efectuate in ultimii aproximativ zece ani folosind probe pentru care exista

control chronologic independent (de exemplu, Murray et al., 2007; Buylaert et al., 2008; Lai, 2010;
Timar-Gabor et al., 2011; Constantin et al., 2014) au evidentiat subestimari sistematice ale dozelor
echivalente pentru regiunea de doze mai mari de ~100-200 Gy. Semnalul OSL natural pentru probe
‘infinit’ de vechi (al caror semnal natural se asteaptd sa fie la nivelul de saturatie a semnalului
generat in laborator) extrase din loess din Romania (Timar-Gabor et al., 2012) si China (Buylaert et
al., 2007) nu corespunde nivelului de saturatie a semnalului OSL generat in laborator.

Scopul acestui studiu a fost de a obtine noi informatii privind aceste observatii prin
investigarea gradului de corespondentd dintre semnalul OSL natural si nivelul de saturatie a
semnalului OSL generat in laborator folosind protocolul SAR pentru o proba ‘infinit’ de veche;
aceasta proba a fost prelevata din profilul de loess de la Roksolany (Ucraina) de sub nivelul unde
tranzitia Brunhes/Matuyama a fost identificata anterior. Au fost construite curbe SAR de crestere a
semnalului OSL pentru cuart grosier (180-250 um) din aceasta proba folosind atat alicote (formate
din granule multiple) cat si granule individuale de cuart. Comparam de asemenea proprietatile
luminescente ale fractiunii de cuart de 180-250 pum din proba ROX 1.14 cu cele ale fractiunii de

cuart de 90-125 pum din aceeasi proba.

4.2. Detalii experimentale
4.2.1. Probele investigate

Proba investigata in acest studiu a fost prelevatd din sectiunea de loess-paleosol de la
Roksolany din zona de coasta din nordul Marii Negre (Ucraina). Proba a fost prelevata din baza
profilului (de la o adancime de ~45 m), la ~10 m sub nivelul unde tranzitia Brunhes/Matuyama
(B/M) a fost identificatd anterior pe baza masuratorilor de paleomagnetism (Tsatskin et al., 1998;
Dodonov et al., 2006). Prin corelarea acestei probe (denumita ROX 1.14) cu inversarea polaritatii
magnetice Brunhes/Matuyama care a avut loc acum ~780 ka, o varsta >800 ka se asteapta sa fie
obtinutd pentru ROX 1.14. Considerand ca debitul dozei obtinut pentru ROX 1.14 este de 2.1 + 0.1
Gy/ka, o doza echivalenta de ~1700 Gy se asteapta sa fie determinata pentru aceasta proba. Prin
aplicarea metodei de datare prin rezonanta electronica de spin (RES) folosind centrul de Al si
centrul de Ti au fost obtinute pentru aceasta proba doze echivalente >2000 Gy (vezi Sectiunea 4.3),

ceea ce corespunde rezultatelor asteptate.
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4.2.2. Aparatura si protocoalele de masurare

Masuratorile pentru alicote (formate din granule multiple) de cuart au fost efectuate folosind
cititoare de luminescentd TL/ OSL Risg DA-20 (Batter-Jensen et al., 2010). Un dispozitiv laser
pentru stimularea granulelor individuale (Bgtter-Jensen et al., 2003) a fost utilizat pentru
masuratorile efectuate pe granule individuale de cuart. Sursa de stimulare este un laser
10mWNd:YVQO, care emite la 532 nm, si care poate fi focalizat secvential pe un disc de aluminiu
care contine 100 de gauri (pentru granule individuale) dispuse pe 10 randuri si 10 coloane.

Curbe SAR de crestere a semnalului OSL au fost construite pentru granule individuale si
alicote de cuart folosind un protocol dublu-SAR (Roberts si Wintle, 2001) care include o stimulare
IR la 125 °C (pentru 40 s) anterior stimularii cu lumina albastra sau verde. Stimularea cu laser cu
lumina verde s-a efectuat la 125 °C timp de 0.9 s in cazul masuratorilor pe granule individuale de
cuart. In cazul masuritorilor pe alicote de cuart, stimularea semnalului s-a efectuat cu diode cu
lumina albastrd sau verde timp de 40 s la 125 °C. Pentru analizele efectuate folosind granule
individuale de cuart, s-a folosit semnalul OSL emis Tn primele 0.06 s de stimulare, in timp ce un
semnal de fond din ultimele 0.15 s de stimulare a fost extras din semnalul folosit Tn prelucrarea
datelor. Pentru analizele pe alicote, s-a folosit semnalul emis in primele 0.308 s de stimulare si un
semnal de fond din intervalul de stimulare 1.69-2.30 s.

Masuratorile de rezonanta electronica de spin (RES) au fost efectuate cu un spectrometru
Bruker EMX plus. Probele au fost masurate in banda X la 90 K folosind 0 unitate pentru variatia
temperaturii de masurare. A fost folosita o cavitate de sensibilitate mare i probele au fost rotite n
cavitate pentru colectarea de spectre diferite folosind un goniometru programabil. Semnalele au fost
cuantificate folosind intensitatea “peak to peak™, de la g=2.018 la g=1.993 in cazul centrului
paramagnetic de Al, asa cum recomanda Toyoda si Falguéres (2003), respectiv de la g=1.978 la
g=1.913 in cazul centrului paramagnetic de Ti, ceea ce reprezintd ‘optiunea A’ in Duval si Guilarte

(2015). Iradierile au fost efectuate folosind o sursa gama “Nordion Gammacell 220” de Co-60.

4.3. Rezultate experimentale si discutii
4.3.1 Dozele echivalente obtinute folosind datarea prin rezonanti electronica de spin (RES)
Doze echivalente au fost determinate folosind atat defectul paramagnetic de Al, cat si
centrul de Ti pentru fractiunea de cuart de 125-180 pum din proba ROX 1.14. Recent, Duval et al.
(2017) a recomandat ca o astfel de procedura (bazata pe mai mult de un centru paramagnetic) sa
devina parte din practica standard de datare. Pentru a testa aceasta procedura, dar si pentru a obtine
datele necesare corectarii pentru resetarea incompleta a semnalelor folosite in datarea RES, am
aplicat procedura unei probe foarte tinere (de varsta holocend) prelevate din acelasi sit, si a carei
varsta a fost stabilita prin datare OSL. Doza echivalenta a acestei probe tinere este neglijabila (~14
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Gy) comparativ cu doza naturala (>1700 Gy) primita de proba ROX 1.14. Semnalele RES masurate
pentru aceastd proba foarte tanara au fost folosite pentru a corecta semnalele RES masurate pentru
proba ROX 1.14 intr-o procedura standard multi-alicota (Fig. 4.1). Dozele echivalente corectate
obtinute pentru ROX 1.14 folosind fractiunea de cuarf de 125-180 um sunt 2100 + 300 Gy pentru
semnalul defectului paramagnetic de Al si 2830 £ 50 Gy pentru semnalul defectului paramagnetic
de Ti. Desi dozele echivalente obtinute folosind cei doi centri nu corespund n limitele de eroare,
varstele de 1000 + 160 ka pentru semnalul defectului paramagnetic de Al si de 1360 + 90 ka pentru
semnalul defectului paramagnetic de Ti confirma varsta mai mare a probei ROX 1.14 comparativ cu
varsta asociata tranzitiei Brunhes/Matuyama, si demonstreaza ca aceasta proba poate fi considerate

‘infinit’ de veche din perspectiva datarii OSL folosind cuart.
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4.3.2. Curbe de crestere a semnalului OSL obtinute pentru alicote (formate din granule
multiple) de cuart si granule individuale de cuarg

4.3.2.1. Curbe de crestere a semnalului OSL obtinute pentru alicote de cuart

Curbe de crestere a semnalului OSL au fost construite pana la 2500 Gy folosind 6 alicote de
cuart and 3800 de granule individuale de cuart. Curba medie de crestere a semnalului OSL obtinuta
folosind curbele pentru cele 6 alicote este redata in Fig. 4.2. Semnalul luminescent generat in
laborator si corectat pentru sensibilitate (Ly/Tx) este in saturatie la ~1000 Gy, dar semnalul natural
(L/Ty) se afla la ~86% din nivelul de saturatic al semnalului generat in laborator. Apropierea
semnalului natural de nivelul de saturatie al semnalului generat Tn laborator a fost evaluata folosind
raportul (Lo/To)/(Lu/Tx )max, unde (Lx/Tx)max reprezintd media valorilor din regiunea curbei de
crestere unde nu se mai observa o variatie a valorilor Ly/Tx. Curbele de crestere a semnalului OSL
construite pentru cele 6 alicote de cuart sunt reprezentate matematic folosind suma a doud functii
exponensiale de saturatie, de forma: I(D) = lop+ A*(1 — exp(-D/Dy;)) + B*(1 — exp(-D/Dyy)), unde |
este intensitatea semnalului OSL pentru doza D, lp este un semnal luminescent rezidual, A si B
reprezinta amplitudinea celor doud componente exponentiale, Do; si Do, sunt dozele care
caracterizeaza curbura. Considerand ca semnalul natural nu este la nivelul de saturatie a semnalului
generat in laborator, doze echivalente au putut fi determinate folosind alicotele de cuart masurate

pentru aceasta proba.
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Fig. 4.2. Curba medie de crestere a semnalului OSL obtinuta folosind masuratorile pentru 6 alicote de cuart.

Suma a doua functii exponentiale de saturatie a fost folosita pentru descrierea matematica a setului de date.

4.3.2.2. Curbe de crestere a semnalului OSL obtinute pentru granule individuale de cuart
In cazul setului de date obtinut pentru granule individuale de cuart, mai putin de 10% din

granule au fost suficient de luminoase (de ex., raspunsul la prima doza test are o eroare relativa mai
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mica de 20%) pentru a putea fi folosite pentru construirea de curbe de crestere SAR. Curbele SAR
de crestere a semnalului OSL sunt foarte variabile atat ca forma cat si In ceea ce priveste pozitia
semnalului natural n raport cu nivelul de saturatie a semnalului generat in laborator. Setul de date
obtinut pentru granulele individuale de cuart este reprezentat matematic de o functie exponentiala
de saturatic de forma I(D) = A *(1 — exp((-D — xc)/Dy)), unde Xc reprezinta valoarea dozei pentru
care semnalul este nul. Valorile pentru dozele caracteristice (Do) variaza cu aproximativ doua

ordine de magnitudine.

4.3.2.3. Datarea OSL
4.3.2.3.1. Determinarea dozei anuale

Dozele anuale au fost calculate folosind concentratiile radionuclizilor **®U, #**Th si “K
determinate pe baza masuratorilor de spectrometrie gama de naltd rezolutie si folosind factorii de

conversie publicati de Adamiec si Aitken (1998).

4.3.2.3.2. Dozele echivalente si varstele OSL

Dozele echivalente au fost determinate folosind protocolul SAR. Tn cazul alicotelor formate
din granule multiple de cuart, au fost acceptate pentru determinare de doza echivalenta si calcul de
varsta doar acele alicote pentru care s-au obtinut valori egale cu 1 £ 10% la testul de recuperare a
dozei si la testul de stimulare a semnalului in infrarosu (IR) si pentru care testul de recuperare a
semnalului a rezultat in valori mai mici de 5% din semnalul natural.

Un numar de 3800 de granule de cuart au fost investigate din proba ROX 1.14 (180-250
pum). Doze echivalente au fost determinate doar pentru acele granule care au indeplinit criteriile de
selectie utilizate de Thomsen et al. (2016), si anume o eroare relativa mai mica de 20% pentru
semnalul masurat pentru prima doza test (care corespunde semnalului natural), rapoarte egale cu 1
in limitele a doud deviatii standard pentru testul de recuperare a dozei si testul de stimulare a
semnalului in IR si valori mai mici de 5% din natural pentru testul de recuperare a semnalului. Un
numar de 184 de granule au indeplinit criteriile de selectie descrise mai sus iar dozele echivalente

obtinute sunt redate sub forma de histograma in Fig. 4.3.
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Fig. 4.3. Reprezentarea frecventei de aparitic a dozelor echivalente situate in anumite intervale de valori
obtinute pentru granule individuale de cuart (180-250 um) din proba ROX 1.14; toate granulele folosite

pentru investigatii au indeplinit criteriile de selectie.

4.3.2.4. Variabilitatea intensitatii semnalului OSL la nivel de granule individuale

Intensitatea semnalului OSL la nivel de granule individuale pentru proba ROX 1.14 este
caracterizata de un grad ridicat de variabilitate, magnitudinea semnalului OSL net variind intre zeci
de impulsuri si sute de mii de impulsuri Tnregistrate in primele 0.06 s de stimulare. Cea mai mare
parte a semnalului OSL total rezulta de la mai putin de 10% din totalul granulelor masurate, ceea ce
corespunde cu alte rezultate publicate anterior pentru granule individuale de cuart extras din probe
sedimentare (vezi Tabelul 4.1; vezi, de exemplu Duller, 2006).

Granulele de cuart cu un semnal OSL natural de peste 50 de impulsuri inregistrate n
primele 0.06 s de stimulare (353 de granule din 3,800 granule masurate) au fost clasificate n cinci
grupuri atat pe baza intensitatii semnalului natural net cat si pe baza intensitatii semnalului net
madsurat pentru prima doza test. Contributiile absoluta si relativa ale granulelor din fiecare grup la
semnalul OSL Tnsumat de la numarul total de granule masurate (3,800) in cazul semnalului natural si al
celui pentru prima doza test, Cat si numarul de granule in fiecare grup sunt redate in Tabelul 4.1. Mai
mult de 70% din semnalul natural si cel pentru prima doza test reprezintd contributia celor mai

luminoase 44 de granule, care constituie ~1.2% din totalul granulelor masurate.

Table 4.1. Clasificarea granulelor individuale Tn cinci grupuri pe baza intensitatii semnalului natural net
(impulsuri in primele 0.06 s de stimulare); sunt redate contributiile in valori absolute si relative ale granulelor
din fiecare grup la semnalul OSL insumat de la numarul total de granule masurate. Nici o granuld nu s-a

Tncadrat in grupul cu 9,000 - 18,000 de impulsuri.
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Suma
} semnalelor de )
Suma semnalelor emise de granule cu:
la toate
granulele
130,000-
18,000
} ) ) ] 9,000-2,000 | 2,000-500 500-200 200-50 130,000-50
impulsuri ) : : . : , . )
impulsuri impulsuri impulsuri impulsuri impulsuri
(granule super
luminoase)
Nr. de granule 3,800 4 40 59 73 177 353
L, net (impulsuri) 523,408 252,736 166,851 51,056 23,207 17,995 511,844
T, net (impulsuri ) 331,871 136,403 108,803 38,964 15,676 14,710 314,556
% din semnalul total L, 100% 48.3% 31.9% 9.8% 4.4% 3.5% 98%
% din semnalul total T, 100% 41.1% 32.8% 11.7% 4.7% 4.5% 95%

4.3.3. Curbe sintetice de crestere a semnalului OSL

O curba sintetica de crestere a semnalului OSL a fost obtinutd prin insumarea semnalelor
OSL (suma semnalelor Ly impartita la suma semnalelor Ty) provenind de la cele 6 alicote de cuart
pentru care au fost construite curbe de crestere SAR. Semnalele OSL si curba de crestere care
rezulta din aceasta insumare sunt echivalente celor provenind din masurarea unei alicote mari care
sa contina un numar de granule egal cu numarul total de granule de pe cele 6 alicote. Curba sintetica
de crestere a semnalului OSL este redata in Fig. 4.4a si poate fi observat ca semnalul natural se afla
la 86% din nivelul de saturatie a semnalului OSL generat in laborator.

Folosind datele obtinute pentru granulele individuale de cuart, semnalele OSL emise de
fiecare granula masurata (3800 in total) au fost insumate cu scopul de a reproduce rezultatele care s-
ar obtinute prin masurarea unei alicote de cuart (formatd din cele 3800 de granule). O curba
sintetica de crestere a semnalului OSL a fost construitd prin insumarea semnalelor OSL emise de
cele 3800 de granule masurate. Semnalul natural pentru aceasta curba sintetica se afla la 92% din

nivelul de saturatie a semnalului luminescent generat in laborator (Fig. 4.4b).
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4.3.4. Stimulare cu lumina albastra versus lumina verde

O posibila explicatie pentru diferenta in gradul de corespondenta dintre semnalul natural si
nivelul de saturatie a semnalului generat Tn laborator observata intre curbele SAR sintetice
construite folosind alicote si cele folosind granule individuale de cuart poate fi rezultatul stimularii
cu lumina cu lungime de unda diferitd, mai exact 470 nm (albastru) si 532 nm (verde) pentru
masurdtorile folosind alicote, respectiv granule individuale de cuart. Singarayer si Bailey (2004) au
aratat ca rata de descrestere a diferitelor componente ale semnalului OSL (de ex., componenta
rapida si componentele medii) este dependentd de lungimea de unda a luminii de stimulare.

Pentru a testa daca stimularea cu lumina verde rezulta intr-un raport (Lo/Tn)/(Lx/Tx )max Mai
mare decit cel obtinut folosind stimularea cu lumina albastrd, curbe SAR de crestere a semnalului
OSL au fost construite pentru 3 alicote de cuart folosind stimulare cu lumina verde (532 nm, 40
mW/cm?). Din nou, semnalul natural este la 83% din nivelul de saturatie a semnalului luminescent
generat 1n laborator. Aceasta valoare este similara celei obtinute cand alicotele de cuart au fost

stimulate folosind lumina albastra. Astfel, poate fi concluzionat ca stimularea cu lumina cu lungimi
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de unda diferite nu reprezinta cauza diferentei observate In ceea ce priveste apropierea semnalului
natural de nivelul de saturatie a semnalului OSL generat in laborator pentru cele doua tipuri de

alicote sintetice.

4.3.5. Nivelul de saturatie a semnalului natural in functie de luminozitatea cuartului
4.3.5.1. Date obtinute pentru granule individuale de cuart
4.3.5.1.1. Proba ROX 1.14 (180-250 pm)

Semnalul OSL masurat pentru o alicotd de cuart este suma semnalelor emise de toate
granulele individuale care formeaza alicota respective; astfel, diferenta observata anterior cu privire
la apropierea semnalului natural de nivelul de saturatie al semnalului OSL generat in laborator cand
sunt comparate curbe SAR sintetice construite folosind alicote, respectiv granule individuale de
cuart poate fi rezultatul unei contributii relative diferite a unor populatii de granule cu caracteristici
luminescente diferite. Variabilitatea intensitatii semnalului luminescent la nivelul granulelor de
cuart joaca un rol important atunci cand sunt Tnsumate semnale emise de granule individuale,
intrucit granulele mai luminoase vor domina suma totala.

Cu scopul de a evalua importanta unor astfel de contributii diferentiate, pentru fiecare grup
de granule (descrise in Sectiunea 3.2.1) a fost construita o curba sintetica de crestere a semnalului
OSL prin insumarea semnalelor emise de granulele individuale din grupul respectiv. Semnalul
luminescent corectat pentru sensibilitate asociat fiecarei curbe sintetice a fost apoi interpolat pe
curba sinteticd corespunzatoare. Apropierea semnalul luminescent natural de nivelul de saturatie a
semnalului generat in laborator creste cu luminozitatea granulelor de cuart.

Prin reprezentarea grafica a rapoartelor (Lo/Tn)/(Lx«/Tx )max in functie de numarul mediu de
impulsuri Tnregistrat in primele 0.06 s de stimulare a semnalului natural emis de granulele de cuart
din fiecare grup (Fig. 4.5, cercuri rosii) se poate observa ca acest raport creste de la 0.81 in cazul
grupului format din granule cu un semnal natural net de 50-200 de impulsuri Tn primele 0.06 s de
stimulare, la 0.98 pentru grupul format din granule foarte luminoase (>18,000 de impulsuri
inregistrate in primele 0.06 s de stimulare). Deoarece semnalele luminescente naturale sunt mai
susceptibile variatiilor intrinseci datorate, de exemplu, variatiilor microdozimetrice, granulele de
cuart au fost grupate si pe baza intensitatii semnalului corespunzator primei doze test (T,), care nu
ar trebui sa fie afectat de astfel de probleme; rapoartele (L./Tn)/(Lx/Tx )max Care au rezultat pentru
fiecare grup de granule sunt reprezentate in Fig 4.5 (cercuri negre) in functie de numarul mediu de
impulsuri colectate Tn primele 0.06 s de stimulare a semnalului (pentru prima doza test). Cele doua
seturi de date sunt foarte similare, indicand un impact nesemnificativ al semnalului folosit pentru

gruparea granulelor asupra trendului observat.
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Fig. 4.5. Rapoartele (Ln/Tn)/(Lx/Tx )max obtinute pentru ROX 1.14 (180-250 um) reprezentate in functie de
numarul mediu de impulsuri inregistrate in primele 0.06 s de stimulare a semnalului natural al granulelor din
fiecare grup — cercuri rosii. Aceleasi date obtinute pentru grupurile de granule formate pe baza intensitatii

semnalului masurat pentru prima doza test sunt reprezentate cu cercuri negre.

4.3.5.1.2. Proba ROX 1.14 (90-125 um)

Un set de date similar celui prezentat in Sectiunea 4.3.5.1.1 a fost obtinut pentru fractiunea
de cuart de 90-125 um din aceeasi proba (ROX 1.14). Curbe SAR e crestere a semnalului OSL au
fost construite pana la 2500 Gy folosind 1500 de granule de cuart. Un numar de 93 de granule de
cuart au un semnal OSL natural de peste 50 de impulsuri in primele 0.06 s de stimulare. Aceste
granule au fost clasificate in 3 grupuri pe baza intensitatii semnalului natural net. De asemenea,
granulele au fost grupate si pe baza intensitatii semnalului pentru prima doza test. Din nou, raportul
(Lo/To)/(Lu/Tx)max creste cu luminozitatea granulelor (Fig. 4.6). Aceasta crestere este mai putin
pronuntata decat cea observata pentru fractiunea de cuart de 180-250 um, insa aceasta diferentd este
justificatd considerand numarul mai mic de granule masurat pentru fractiunea de cuart de 90-125
um si faptul ca pentru aceasta fractiune nu au fost identificate granule foarte luminoase (>~15,000

de impulsuri Tn primele 0.06 s de stimulare a semnalului).
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Fig. 4.6. Rapoartele (Ln/Tn)/(Lx/Tx )max obtinute pentru ROX 1.14 (90-125 um) reprezentate in functie de
numarul mediu de impulsuri Tnregistrate in primele 0.06 s de stimulare a semnalului natural al granulelor din
fiecare grup — cercuri rosii. Aceleasi date obtinute pentru grupurile de granule formate pe baza intensitatii

semnalului masurat pentru prima doza test sunt reprezentate cu cercuri negre.

4.3.5.2. Implicatii la nivelul alicotelor (formate din granule multiple) de cuart.

Am investigat daca corelatia dintre apropierea semnalului natural de nivelul de saturatic a
semnalului generat in laborator si luminozitatea granulelor de cuart (asa cum s-a observat pe baza
rezultatelor obtinute pentru granulele individuale de cuart) se reflectd si la nivelul datelor obtinute
folosind alicote de cuarf. Din cauza unei cantitati reduse de cuart grosier din proba ROX 1.14,
investigatiile nu au putut fi realizate folosind aceasta proba. Pentru a investiga existenta unei astfel
de dependente la nivelul datelor obtinute folosind alicote de cuart, au fost reanalizate seturi de date
obtinute pentru cele mai batrane patru probe colectate din unitatea L2 (care corespunde Stadiului
Izotopic Marin (MIS) 6) din sectiunea de loess-paleosol de la Costinesti (Romania) (date obtinute
pentru fractiunea de cuarf de 63-90 pum). Aceastd sectiune a fost investigatd anterior de Timar-
Gabor si Wintle (2013) si de Constantin et al. (2014); pentru probele CST 22 — CST 25 s-a aratat ca
varstele OSL obtinute nu cresc cu adancimea probelor, indicand ca semnalul natural a atins nivelul
de saturatie. Rapoartele (Ln/T,)/(L«/Tx)max au fost calculate pentru aceste probe. Valoarea luata in
considerare pentru (L,/Tx)max este cea obtinuta pentru o doza regenerativa de 1000 Gy, care este 0
doza suficient de mare pentru ca semnalul OSL generat in laborator sa fie in saturatie (vezi Timar-
Gabor et al., 2017). Valorile pentru (Ln/Tn)/(Lx/Tx)max Cresc cu cresterea intensitatii semnalului
natural (Fig. 4.7a, b, c, d) si a semnalului asociat primei doze test (Fig. 4.7¢, f, g, h). Astfel,
rezultatele obtinute (Fig. 4.8) indica faptul ca dependenta descrisda anterior este detectabila si la

nivelul masuratorilor efectuate folosind alicote de cuart.
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Fig. 4.7. Rapoartele (L./Tn)/(L«/Ty)max pentru fractiunea de cuart de 63-90 pum din probe de loess din profilul
de la Costinesti, reprezentate in functie de numarul de impulsuri Tnregistrate in primele 0.31 s de stimulare a

(@), (b), (c), (d) semnalului natural si (e), (f), (g), (h) semnalului asociat primei doze test.

4.4. Concluzii
Investigatii luminescente folosind granule individuale si alicote (formate din granule

multiple) de cuart au fost efectuate prin aplicarea protocolului uni-alicota regenerativ (SAR) pentru
cuart grosier (180-250 um) extras dintr-o proba de loess prelevata din profilul de loess de la
Roksolany (Ucraina), de sub nivelul unde tranzitia Brunhes/Matuyama a fost identificata anterior.
Scopul acestui studiu a fost de a investiga gradul de corespondenta dintre semnalul OSL natural
corectat pentru sensibilitate si nivelul de saturatie a semnalului OSL generat in laborator. Datarea
acestei probe prin rezonanta electronica de spin folosind semnalele centrilor paramagnetici de Al si
Ti a rezultat in varste de peste 1000 ka, confirmand ca doza primitd de aceasta probad in natura
(~2000 Gy) depaseste limita tehnicilor standard de determinare a dozei echivalente in datarea OSL
folosind cuart.

In cazul curbei de crestere a semnalului OSL obtinute prin insumarea semnalelor emise de
granule individuale de cuart, s-a observat ca semnalul natural e mai aproape de nivelul de saturatie a
semnalului generat Tn laborator (92%) decat in cazul curbei construite prin Thsumarea semnalelor
emise de alicote de cuart (86%). Aceasta diferenta nu a putut fi atribuitd lungimii de unda diferite a
luminii de stimulare, si anume lumina verde si lumind albastrda pentru Stimularea granulelor
individuale, respective a alicotelor de cuart.

Cand grupuri de granuleau fost constituite pe baza intensitatii fie a semnalului natural, fie a
semnalului asociat primei doze test, s-a observat ca raportul (Ln/Tn)/(Lx/Tx )max creste Cu cresterea
intensitatii semnalului luminescent emis de numarul total de granule din fiecare grup. Acest trend a
fost confirmat si pentru fractiunea de cuart de 90-125 um din aceeasi proba. Desi mai putin evident,
un trend similar a fost observat si la nivelul rezultatelor obtinute pentru alicote de cuart grosier (63-

90 um) extras din probe de loess din sectiunea de la Costinesti (Romania). Se poate concluziona ca
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variatiile in contributia la semnalul luminescent a unor populatii de granule cu diferite grade de
luminozitate pot reprezenta un factor de control al gradului de corespondentd dintre semnalul
natural si nivelul de saturatie a semnalului generat in laborator pentru aceasta proba“infinit” de
veche.

Rezultatele obtinute in acest studiu contribuie la o mai buna infelegere a observatiilor
raportate anterior, conform carora semnalul natural pentru anumite probe “infinit” de vechi se afla
sub nivelul de saturatie a semnalului generat in laborator. Noi investigatii OSL sunt necesare pentru
a examina o posibila legatura intre aceste rezultate si subestimarea dozelor echivalente observata

pentru probe de cuart la doze >~200 Gy.

Concluzii

Datarea prin luminescentd stimulata optic (OSL) a probelor de cuart a fost imbunatatitd ca
urmare a dezvoltarii protocolului uni-alicotd regenerativ (SAR) si reprezintda unul din cele mai
importante instrumente in stabilirea de cronologii asociate perioadei cuaternare. Potentialul acestei
metode este limitat de o serie de probleme; una dintre cele mai importante este reprezentata de
subestimarea varstelor OSL raportatd in tot mai multe studii si care, in cele mai multe cazuri, nu
poate fi asociata apropierii de saturatie a semnalului OSL natural. Subestimarea varstelor OSL mai
mari de 40 ka (in general doze echivalente >100-200 Gy) a fost raportata atat pentru cuart fin (4-11
pMm) cat si pentru cuarg grosier (diferite fractiuni granulometrice in intervalul 63-250 pum) din
diferite contexte geologice la nivel global, in ciuda echivalentei dintre varstele OSL obtinute pentru
probe mai tinere si datele obtinute din metode independente de control cronologic.

Ca urmare a efectuarii de investigatii SAR-OSL folosind atat cuart fin (4-11 um) cat si cuart
grosier (63-90 um) extras din probe de loess din Romania, Serbia si China, au fost raportate si alte
limitari ale metodei. Curbele de crestere a semnalului OSL construite folosind cele doua fractiuni de
cuart sunt diferite, semnalul emis de cuartul fin saturand la doze mult mai mari decat semnalul emis
de cuartul grosier. In cazul cuartului grosier, semnalul OSL corectat pentru sensibilitate este Tn
saturatie la doze >~ 500 Gy, in timp ce pentru cuartul fin, semnalul satureaza la doze >~2000 Gy.
Curbele de crestere a semnalului OSL pentru cele doua fractiuni este reprezentat matematic de suma
a doua functii exponentiale de saturatie
(de ex., Timar-Gabor et al., 2012; Constantin et al., 2014; Timar-Gabor et al., 2015b). O alta
observatie importanta priveste diferenta dintre curba de crestere a semnalului natural si curba de
crestere a semnalului generat in laborator (Timar-Gabor si Wintle, 2013; Timar-Gabor et al.,

2015b) in cazul ambelor fractiuni de cuarf. Curba de crestere a semnalului natural poate fi descrisa
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matematic de o singurd functie exponentiald de saturatie, in timp ce suma a doua astfel de functii
este necesard pentru a descrie cresterea semnalului generat in laborator. Mai mult, curba de crestere
a semnalului generat in laborator continua sa creasca la doze peste 300 Gy, regiune in care curba de
crestere a semnalului natural se apropie de saturatie. In cazul fractiunii fine de cuart, aceastd
diferenta este mai clara si mai pronuntata comparativ cu cuartul grosier.

Atat devierea dintre curbele de crestere a semnalului OSL obtinute pentru cuart fin si
grosier, cat si devierea dintre curba de crestere a semnalului natural si cea a semnalului generat in
laborator are loc la doze >~100-200 Gy (Timar-Gabor si Wintle, 2013; Timar-Gabor et al., 2017).
Se considera ca dozele echivalente obtinute peste acest interval de doze si varstele OSL care le
corespund (in general >~40 ka) sunt mai mari pentru cuart grosier decat cele pentru fractiunea fina
de cuart, si ca subestimarea dozelor echivalente si a varstelor OSL are loc mai devreme si este mai
pronuntata in cazul fractiunii fine de cuart ca urmare a acestor discrepante la nivelul curbelor de
crestere a semnalului OSL (Timar-Gabor et al., 2011; Constantin et al., 2014; Constantin et al.,
2015; Timar-Gabor et al., 2015b).

Investigatiile au fost extinse folosind cuart fin (4-11 pum) si diverse fractiuni de cuart grosier
(>63 um) din probe de eolianite prelevate dintr-un sit de pe insula Eivissa (sud-vestul zonei
mediterane) (del Valle et al., 2016, Anechitei-Deacu et al., 2018a). Au fost alese probe de eolianite
deoarece acestea contin cuart dintr-un context geologic diferit si au doze anuale semnificativ mai
mici decét Tn cazul loessului. Curbele de crestere a semnalului OSL pentru cuart fin si grosier sunt
similare celor obtinute pentru cuart din loess, raspunsul luminescent al cuartului fin crescand la
doze mai mari decat cel pentru fractiunea grosierd. Cresterea semnalului OSL cu doza este
reprezentata matematic de suma a doua functii exponentiale de saturatie, la fel ca in cazul cuartului
din probe de loess. S-a aratat ca valorile obtinute pentru caracteristicile de saturatie nu sunt
reprezentative decat daca curbele de crestere a semnalului sunt construite pana la doze suficient de
mari (>1 kGy) pentru ca semnalul OSL sa fie in saturatie. De asemenea, au fost comparate
proprietdtile luminescente ale cuartului extras din probe de eolianite cu cele ale cuartului extras
dintr-o proba de loess din profilul de la Xifeng (China).

Pentru doze de pana la ~200 Gy, curbele de cresterea a semnalului OSL pentru cuart fin si
diverse fractiuni grosiere din probele de eolianite pot fi suprapuse iar varstele OSL obtinute pentru
aceste fractiuni de cuarf sunt In concordantd pana la ~250 ka; acest rezultat consolideaza idea
acuratetii varstelor OSL obtinute pentru probe cu astfel de doze echivalente ( pana la ~200 Gy),
indiferent de magnitudinea dozei anuale a probelor. In cazul fractiunii fine de cuart in mod
particular, devierea dintre curba SAR de crestere a semnalului OSL si curba obtinutd folosind
valorile masurate pentru diverse doze date Tn laborator peste doza naturald a probei, indica faptul ca

aplicarea protocolului SAR 1in regiunca dozelor mari este problematica. Aceasta deviere este
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dependenta de doza si este mult mai putin pronuntata in cazul fractiunii grosiere de cuart. Astfel, se
poate considera ca, desi satureaza la doze mai mici, curbele SAR de crestere a semnalului OSL
construite pentru cuart grosier ar putea fi mai adecvate pentru calcularea dozelor echivalente decat
curbele obtinute folosind cuart fin (Anechitei-Deacu et al., 2018a).

Investigatii anterioare folosind probe “infinit” de batrane (al caror semnal natural se asteapta
sa fie la nivelul de saturatie a semnalului generat in laborator) prelevate din depozite de loess din
Romania, Serbia si China au aratat ca semnalul OSL natural emis de cuart din aceste probe nu se
afla in saturatic relativ la nivelul de saturatie a semnalului generat in laborator. Noi informatii cu
privire la aceste observatii au fost obtinute in urma investigarii gradulului de corespondenta dintre
semnalul OSL natural si nivelul de saturatie a semnalului generat in laborator pentru o proba
‘infinit’ de veche. Investigatiile SAR-OSL au fost efectuate folosind granule individuale si alicote
(formate din granule multiple) de cuart grosier (180-250 pum) extras dintr-o proba de loess prelevata
din situl de la Roksolany (Ucraina), de sub sub nivelul unde tranzitia Brunhes/Matuyama (B/M) a
fost identificata anterior. Prin aplicarea metodei de datare prin rezonantd electronica de spin
folosind semnalele emise de centrii paramagnetici de Al si Ti, varsta probei a fost stabilita la >1000
ka, confirmand faptul ca doza naturald primita de aceasta proba depaseste limita tehnicilor standard
de determinare a dozei echivalente in datarea OSL folosind cuart. Cu toate acestea, s-a observat ca
semnalul OSL natural masurat folosind alicote de cuart din aceastd proba se afla sub nivelul de
saturatie a semnalului OSL generat Tn laborator.

A fost comparatd curba de crestere a semnalului OSL generata prin insumarea semnalelor
emise de granule individuale de cuart cu cea generata prin insumarea semnalelor emise de alicote de
cuart; S-a observat ca semnalul natural este mai aproape de nivelul de saturatie a semnalului generat
in laborator in cazul curbei obtinute prin insumarea semnalelor emise de granule individuale (92%)
decét in cazul curbei obtinute prin insumarea semnalelor emise de alicote de cuart (86%). Aceasta
diferentd nu a putut fi atribuita stimuldrii cu lumind cu lungime de unda diferitd, si anume, lumina
albastra si lumina verde pentru alicote, respectiv granule individuale de cuart. Prin analizarea
seturilor de date obfinute pe baza gruparii granulelor in functie de luminozitatea acestora, S-a
observat ca granulele mai luminoase emit un semnal OSL natural care este este mai aproape de
nivelul de saturatie a semnalului generat in laborator. Rezultate similare au fost obtinute pentru o
alta fractiune de cuart (90-125 um) extrasa din aceeasi proba. Acest trend a fost confirmat si pentru
datele obtinute folosind alicote de cuart. Pe baza acestor rezultate se poate concluziona ca
variabilitatea contributiei de la populatii de granule cu diferite intensitati ale semnalului OSL emis
poate influenta gradul de corespondenta dintre semnalul natural si nivelul de saturatie a semnalului

generat in laborator pentru probe “infinit” de vechi (Anechitei-Deacu et al., 2018b).
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O abordare care sia includd investigatii prin luminescentd stimulata optic,
termoluminescentd, rezonanta electronica de spin si alte metode fizice (de ex., spectroscopie IR,
difractie de raze X) aplicate comparativ pe granule de cuart cu diferite grade de luminozitate are
potentialul de a duce la 0 mai buna intelegere a proprietatilor fizice care diferentiaza intre granulele
de cuart luminoase si cele mai putin luminoase si ar putea rezulta 1n final intr-0 mai buna intelegere

a proceselor care contribuie la emisiile luminescente ale cuartului.
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