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ABSTRACT

A methodology is proposed, which gives information about the contents of ferrimagnetic and
antiferromagnetic minerals with different domain structure in soils and sediments. Isothermal remanent
magnetisation (IRM) acquired and measured both at room temperature and at low temperature (77K)
provides data which define a set of new parameters: AIRM,_ provides information about the fraction of
superparamagnetic ferrimagnetics in the studied samples; parameters G and g, respectively, inform about
absolute and relative contents of goethite, and parameters B and b discern the fraction of goethite, in
superparamagnetic state. The proposed methodology is applied to the study of cave sediments from the
palaeo-anthropological site of Atapuerca.
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Introduccion

Las propiedades magnéticas de los
minerales presentes en suelos y sedimen-
tos pueden proporcionar informacién
acerca de los procesos ambientales que
tienen lugar en la superficie terresire. Su
estudio ha dado lugar a un nuevo campo
de investigacion, denominado magnetis-
mo ambiental. En el presente trabajo se
estudiardn propiedades magnéticas de los
minerales ferromagnéticos — en el sentido
amplio del término — que se pueden hallar
en los suelos y sedimentos. Estas son la
magnetita y la maghemita (ferrimagnéfi-
cos) y la goethita y el hematites (antife-
rromagnéticos). Aunque la presencia del
hematites y la goethitea es muy importan-
te tanto en suelos como sedimentos, este
ultimo mineral ha sido objeto de muy po-
cos trabajos (Heller, 1978; Dekkers,
1988, 1989; France y Oldfield, 2000).

Estos minerales se pueden encontrar
en diferentes estados magnéticos (i.e. es-
tructura de dominio magnético de los gra-
nos), tales como el estado monodominio
(SD), el estado multidominio (MD) y el
superparamagnético (SP). El estado mag-
nético de los granos esta relacionado con

el tamaflo de grano ferromagnético (s.1.)
y su mineralogia (i.e. Dunlop y Ozdemir,
1997), v ambos se hallan condicionados
por el tipo de aporte y la evolucidn
diagenética del material. La relacion di-
recta entre estado y estabilidad magnéti-
cos puede servir de base para el disefio de
experimentos de magnetismo de rocas
que permitan definir la mineralogia mag-
nética y la distribucién de tamafios de
grano.

En los estudios de magnetismo am-
biental se emplean diferentes métodos
para analizar el estado magnético de los
minerales ferromagnéticos. Por ejemplo,
para identificar la presencia de minerales
ferrimagnéticos en estado
superparamagnético, se puede utilizar la
dependencia de la susceptibilidad magné-
tica con la frecuencia y el andlisis de la
variacién con la temperatura de la
magnetizacién remanente isoterma ad-
quirida a bajas temperaturas. En el prime-
ro de estos métodos, se mide la suscepti-
bilidad magnética a dos frecuencias (470
Hz y 4700 Hz). El pardmetro y,
O =100XCh 01, = Xazoonss) Xazon,) PETMIte
estimar de forma réapida la presencia de
granos ferrimagnéticos finos (i.e. Maher,

1988). Este método tiene el inconvenien-
te de que, en el caso de que el contenido
de minerales ferrimagnéticos sea bajo, la
presencia de minerales paramagnéticos
puede distorsionar la informacion acerca
de los minerales ferrimagnéticos en esta-
do SP. Por otra parte, este pardmetro ba-
sado en la utilizacién de solo dos frecuen-
cias, proporciona una informaciéon muy
limitada de la distribucién de tamafios de
grano en las muestras (Eyre, 1997; Worm,
1998; Worm y Jackson, 1999). El segun-
do método se basa en la aplicacion a ba-
jas temperaturas (15-20 K) de un campo
magnético que sature la muestra y en el
posterior calentamiento de la misma has-
ta temperatura ambiente, midiendo du-
rante el mismo la disminucién de la
magnetizacién remanente de saturacion -
(SIRM) con la temperatura. En la citva
que se obtiene queda reflejado el desblo-
queo de casi todos los granos SP
(Banerjee et al., 1993; Hunt et alt,"1995;
Fang et al., 1999).

La metodologia que aqui se presenta
pretende identificar las contribuciones de
minerales ferri- y antiferromagnéticos de
diferente estado magnético a partir de ex-
perimentos de adquisicion de IRM a dife-
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Fig. 1.- Curvas de adquisicién de magnetizacion remanente isoterma (IRM) de muestras de sedimentos de relleno de la cueva de Galeria (Ata-
puerca). IRM, : campo aplicado y remanencia medida a 293 K; IRM,, : campo aplicado a 293 K y remanencia medida a 77 K; IRM,, : campo
aplicado y remanencia medida a 77 K. En el nombre de cada una de las muestras se indica la posicion que éstas ocupan en la columna estratigra-

fica de la figura 2.

Fig. 1.- Isothermal remanent magnetisation (IRM) acquisition curves of infill sediments from Galerfa cave (Atapuerca). IRM et Field applied and
remanence measured at 293 K; IRM,, : Field applied at 293K and remanence measured at 77 K; IRM o Field applied and remanence measured at 77 K.

rentes temperaturas. La aplicacion de los
experimentos se ilustra en una serie de
muestras extraidas de la secuencia de re-
lleno de la cueva de Galeria en el yaci-
miento de Atapuerca (Burgos).

Propuesta metodologica

Los experimentos de adquisicion de
la magnetizacién remanente isoterma
(IRM) se llevaron a cabo a temperatura
ambiente (293 K) y a 77 K con el objetivo
de estimar la contribucién de minerales
ferri- y antiferromagnéticos en diferente
estado magnético. Se describira, seguida-
mente, la secuencia de las medidas reali-
zadas. En la nomenclatura empleada, el
primer subindice de la IRM denota la
temperatura a la que se ha aplicado el
campo (R = ambiente, L = baja) y el se-
gundo la temperatura a la cual se ha me-
dido la remanencia.

La secuencia de medidas se llevd a
cabo de la siguiente forma: 1) Aplicacion
a temperatura ambiente de un campo
magnético (10 — 2000 mT). 2) Almacena-
miento de las muestras inmediatamente
después en campo nulo durante dos mi-
nutos (con el fin de evitar el efecto pertur-
bador de las imanaciones viscosas) me-
diante un apantallamiento magnético. 3)
Medida de la remanencia a temperatura
ambiente utilizando un magnetémetro
criogénico 2G. Al valor de IRM asi obte-
nido se le ha llamado IRM_,. 4) Enfria-
miento de las muestras a 77 K, introdu-
ciéndolas en nitrégeno liquido en una
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zona libre de campo. 5) Medida de la
remanencia pasados cinco minutos, Al
valor obtenido se le denomina [RM,,. 6)
Aplicacion subsiguiente de un campo del
mismo valor que en el punto 1) a cada una
de las muestras que se encontraban a 77
K preservandolas seguidamente en una
zona libre de campo. 7) Medicion, al cabo
de dos minutos, de su remanencia a dicha
temperatura, obteniéndose los valores de
IRM,,. Después de que las muestras se
calienten hasta la temperatura ambiente,
se vuelve a repetir el experimento para el
siguiente valor de campo. Los resultados
obtenidos se han representado en la Figu-
ra l.

Los resultados obtenidos muestran
tres tipos de comportamientos diferentes,
que se describen a continuacion:

a) A temperatura ambiente la respues-
ta magnética estd dominada por minera-
les de baja coercitividad. Las curvas
IRM,, e IRM,, casi coinciden y prictica-
mente muestran saturacion a campos del
orden de 100 — 200 mT. La intensidad de
la IRM para la curva de IRM,, es mucho
mayor que para las otras dos curvas (Fig.
la). ) %

b) A temperatura ambiente las propie-
dades magnéticas de la muestra se deben
fundamentalmente a minerales de baja
coercitividad (IRM_, practicamente se
satura a campos del orden de 100 mT).
Sin embargo, cuando la remanencia se
mide a baja temperatura (IRM, ), se ob-
serva un pequeflo aumento de la
coercitividad respecto a la curva medida

a temperatura ambiente. La curva de
IRM,, muestra un fuerte aumento de la
intensidad de la remanencia para campos
del orden de 100 — 200 mT, asi como un
aumento de la coercitividad. La
remanencia no se satura con el campo
maximo aplicado (Fig. 1b).

¢) Las propiedades de'la muestra es-
tdn dominadas a temperatura ambiente
por minerales de alta coercitividad
(antiferromagnéticos) (IRM,,) (Fig. lc).
Cuando la remanencia se mide a baja
temperatura (IRM_, ), se observa un fuer-
te aumento de la coercitividad de la mues-
tra. La curva de adquisicion a baja tempe-
ratura (IRM,, ) también muestra un fuerte
aumento de la coercitividad de la muestra
en comparacion con la curvas de adquisi-
cion de IRM a temperatura ambiente
(IRM, & IRM,). _

Las diferencias observadas en las dis-
tintas curvas de IRM cuando el campo se
aplica y se mide a 293 y 77 K se deben a
diferentes razones: a) A las variaciones en
la magnetizacién espontanea, fundamien-
talmente en la goethita cuando la tempe-
ratura disminuye (Heller, 1978; Dekkers,
1988, 1989); b) a la contribucién de mi-
nerales magnéticos que se encuentran en
estado superparamagnético a temperatu-
ra ambiente y que quedan bloqueados
cuando las muestras se enfrian hasta: 77
K; c) a transiciphes de baja temperatura,
como la transicién de Verwey pard la
magnetita o'la de Morin psi'ra el hematjtes
(Dunlop y Ozdemir, 1997). En la Fig-1a,

la intensidad deTRM, ‘e IRM,, a 100'mT
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Fig. 2.- Pardmetros relacionados con la IRM en la seccién inferior (unidades GIL y GII) de los sedimentos de relleno de la cueva de Galeria (Ata-

puerca). (IRM,; )pc:

TRM aplicando a temperatura ambiente un campo de 2000 mT; (IRM, /IRM

a000re Telacion entre los valores de la IRM

aplicando a temperatura ambiente un campo a 100 y a 2000 mT; AIRM%: diferencia normalizada entre IRM , e IRM_ a 100 mT (explicacién
en el texto) indicativa del contenido de granos ferrimagnéticos en estado SP respecto al total de los ferrimngnétlcos G: diferencia entre IRM, e

IRM,,
valor de IRM,,

a 2000 mT (explicacion en el texto), estimativo de la contribucién de goetita en términos absolutos; g: pardmetro G normalizado por el
aplicado a 2000 mT; B: (explicacion en el texto). Este pardmetro evalia en términos absolutos la contribucién a la remanencia a

baja temperatura de Ia goethita en estado SP; b: pardmetro B normalizado (explicacion en el texto).

Fig. 2.- IRM related parameters in the lower section (units GI and GII) of infill sediments from Galerfa cave (Atapuerca). (IRM,
in a 2000 mT field at room temperature; (IRM
temperature; AIRM%,: Normalised difference of IRM,

10/ TRM

oo et ARM acquired

: ratio of IRM acquired at 100 mT and IRM acquired at 2000 mT, both at room
L and IR}W at 100 mT (see text). This parameter informs about the fraction of ferrimagnetics

in SP state; G: drﬁ"erence between IRM ,, and IRJW nr 2000 mT (see text). This parameter informs about the goethite contents; g: parameter G
normalised to IRM, acquired in a 2000 mT field; B see text. This parameter provides information about the contribution af SP goethite to low

practicamente coinciden, y poi' tanto, la
presencia de granos de magnetita en esta-
do multidominio (MD) y monodominio
(SD), en los que la anisotropia
magnetocristalina produce una disminu-
ciéon de la remanencia alrededor de la
temperatura de transicion de Verwey, es
insignificante. No obstante, probable-
mente exista una cierta contribucion de
granos monodominio de magnetita oxida-
da. Por tanto, la diferencia entre IRM,, e
IRM,, a 100 mT (AIRM, ) puede ser un
indicador de la concentracién de minera-
les ferrimagnéticos de baja coercitividad
en estado superparamagnético que que-
dan bloqueados en el intervalo de tempe-
ratura comprendido entre 293 y 77 K
(Bogalo, 1999; Bdgalo, et al., 2001):

AIRM,, = (‘HWLL _IRMRR)QOM

El contenido de granos ferrimagnéti-
cos en estado SP relativo al total de los
ferrimagnéticos se puede expresar me-
diante el siguiente pardmetro normaliza-~
do:

(I"Wu -‘IRMM )\onmr

(I}WLL lODmT

Respecto al comportamiento de los
minerales antiferromagnéticos a baja
temperatura, Heller (1978), Dekkers
(1988, 1989) y France y Oldfield (2000)
estudiaron la dependencia de la
remanencia con la temperatura en mues-
tras naturales que contenian goethita y
hematites. En el caso de la goethita, la
termorremanencia y la IRM aumentan
constantemente cuando la muestra se en-
fria desde temperatura ambiente hasta 77
K. Heller (1978) observd que para la
goethita de grano fino y con temperaturas
de bloqueo méximas de 60 °C, la relacién
IRM, /IRM_, es de aproximadamente
3,7.

La remanencia de saturacién de dife-
rentes fracciones de tamafio de grano de
hematites (desde 0.25 hasta 10 mm) dis-
minuye ligera y continuamente durante el
enfriamiento sin indicacién de la transi-
ciéon de Morin (Dekkers, 1988).

AIRM %,, =100-

temperature remanence.; b: normalised parameter B.

Comparando las curvas de IRM obte-
nidas mediante la aplicacién del campo a
temperatura ambiente y la subsiguiente
medida de la remanencia i) a dicha tem-
peratura y i) a la temperatura del nitroge-
no liquido (IRM,, e IRM_ ) se pueden
observar los cambios en la magnetizacién
espontdnea para la goethita al disminuir
la temperatura. La contribucién de
goethita en términos absolutos se puede
calcular a partir del siguiente pardmetro:

G = (IRM . = IRM g )y

La contribucién relativa de goethita
respecto al contenido de minerales
ferromagnéticos se puede calcular nor-
malizando el pardmetro anterior respecto
ala IRM

g=100-
([WRL 2000

Por ofra parte, es posible también eva-
luar la contribucién de goethita en estado
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SP (y quizés también de hematites) a la
remanencia a baja temperatura en térmi-
nos absolutos a partir del siguiente
parametro:

B= ("RM:M- _!Wlm)u _(”W:wm _lem)m

Normalizando este parametro respec-
to a la diferencia de IRM a temperatura
ambiente, se obtiene:
b= (HM _”Wm:):,;, —(HWM,_,—HWM RL

(IRA&!:".] = 'leun)nn

Rl

El primer cociente estd controlado
por el aumento de la magnetizacién es-
pontdnea de la goethita al disminuir la
temperatura y por la contribucion de los
minerales antiferromagnéticos en estado
SP que quedan bloqueados por debajo de
la temperatura ambiente. El segundo co-
ciente estd controlado por el aumento de
la remanencia en la goethita debido al in-
cremento de la magnetizacion espontanea
al disminuir la temperatura.

Aplicacién a los sedimentos de la
cueva de Galeria (Atapuerca)

En la Figura 2 se muestra una aplica-
cion de la metodologia propuesta a un es-
tudio de magnetismo ambiental llevado a
cabo en los sedimentos de relleno de la
cueva de Galeria en el yacimiento de Ata-
puerca. En esta figura se muestran dos de
las seis unidades (GI y GII) de que consta
la secuencia sedimentaria. La unidad GI,
de caracter autéctono, estd constituida
por depdsitos laminares de texturas muy
finas, espeleotemas y fases arcillosas ma-
sivas. La unidad GII (y el resto de las uni-
dades GIII a GVTI), de caracter aléctono,
estd compuesta, principalmente, por flu-
jos de materiales detriticos, de clastos ca-
lizos en matrices arcillosas y gravillas ca-
lizas homométricas, organizadas por co-
rrientes hidricas (Pérez — Gonzalez et al.,
1999). En la Figura 2 se comparan los
perfiles de diferentes parimetros magné-
ticos obtenidos a partir de la medida de la
IRM. Las curvas de IRM medidas a tem-
peratura ambiente (IRM,,) e (IRM,/
IRM, o )pe (Fig 2a - b) muestran claras
diferencias entre las secciones GI y GII,
indicando una menor concentracion de
minerales ferrimagnéticos en la seccion
inferior del perfil. El contenido relativo
de minerales ferrimagnéticos en estado
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SP es ligeramente superior en GII, salvo
entre 80 — 100 cm, donde presenta valo-
res méximos (Fig. 2¢). Los minerales an-
tiferromagnéticos son también importan-
tes a lo largo de todo el perfil. El pardme-
tro “G” (Fig. 2d) estima la contribucion
absoluta de goethita. La curva obtenida
para este pardmetro indica, probablemen-
te, una ligera mayor contribuciéon de
goethita en la unidad GII. Sin embargo,
debido a que en la unidad GJ la concen-
tracion de minerales ferrimagnéticos es
muy baja en relacion con la de minerales
antiferromagnéticos, el parametro “g”
(Fig. 2e) presenta valores maximos en la
unidad inferior, correlacionables con los
minimos obtenidos en las curvas corres-
pondientes a los parametros (IRM, .0 ¥
(IRM, ,y/IRM,,,.), (Figs. 2a y 2b). Final-
mente estudiamos la presencia de mine-
rales antiferromagnéticos en estado SP
gracias a los parametros “B” y “b” (Fig. 2
fy g). Puesto que la variacion de “B” a lo
largo del perfil muestra un comporta-
miento similar al de “G”, podemos dedu-
cir que las variaciones del contenido de
granos SP se deben fundamentalmente a
variaciones en la goethita. Observamos,
por tanto, una clara diferencia entre el
comportamiento de los parametros mag-
néticos en la unidad GI, correspondiente a
un ambiente de cueva cerrada o transitorio,
y en la unidad GII, de cueva abierta.

Conclusiones

Los pardmetros de IRM medidos a
temperatura ambiente y a temperatura del
nitrégeno liquido y las relaciones entre
parametros de IRM proporcionan eviden-
cias claras acerca de la presencia de
goethita y de minerales ferromagnéticos
en estado superparamagnético en sedi-
mentos y suelos. La goethita, al ser un
mineral de alta coercitividad, dificilmen-
te identificable por otros métodos de
magnetismo de rocas, se reconoce facil-
mente gracias al peculiar aumento de su
magnetizacion espontanea al disminuir la
temperatura. Existen métodos mas
sofisticados para la identificacién y deter-
minacion de la concentracion de minera-
les magnéticos, pero son dificiles de lle-
var a cabo sobre los grandes volimenes
de muestras que habitualmente son re-
queridos en estudios de magnetismo am-
biental. Sin embargo, los parametros aqui
propuestos pueden ser medidos para to-
das las muestras, proporcionando regis-

tros de alta resolucién de la presencia de
minerales ferri- y antiferromagnéticos,
asi como de su estado magnético, lo que
permitira la reconstruccién e interpreta-
cion de diferentes procesos ambientales.
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