UNIVERSIDAD DE CHILE
FACULTAD DE CIENCIAS FISICAS Y MATEMATICAS
DEPARTAMENTO DE GEOLOGIA

DESARROLLO DE CALIBRACION EN OLIVINO MEDIANTE ESPECTROSCOPIA
RAMAN: CLASIFICACION DE CONDRITOS ORDINARIOS

MEMORIA PARA OPTAR AL TITULO DE GEOLOGA
MARIA FRANCISCA TAPIA AYALA
PROFESOR GUIA:

DANIEL MONCADA
MIEMBROS DE LA COMISION:

VERONICA OLIVEROS CLAVIJO
ALEXANDRE CORGNE

Este trabajo ha sido parcialmente financiado por Fondecyt 11170210 y Fondequip EQM170103

SANTIAGO DE CHILE
2023



RESUMEN DE LA MEMORIA PARA OPTAR AL
TITULO DE: Gedloga

POR: Maria Francisca Tapia Ayala

FECHA: 2023

PROFESOR GUIA: Daniel Moncada, PhD

DESARROLLO DE CALIBRACION EN OLIVINO MEDIANTE ESPECTROSCOPIA
RAMAN: CLASIFICACION DE CONDRITOS ORDINARIOS

Lacaida de material extraterrestre a la Tierra es un hecho que ocurre constantemente, destacandose
los desiertos calidos y frios como ubicaciones favorables para la conservacion de este tipo de rocas.
Las muestras estudiadas en este trabajo provienen del desierto de Atacama, caracterizado por ser
uno de los mas aridos del mundo, con un porcentaje de material extraterrestre importante que estéa
esperando ser estudiado.

Los condritos ordinarios son el tipo de meteorito mas comun que se puede encontrar en la superficie
terrestre, conteniendo informacion valiosa sobre los procesos que dieron origen al Sistema Solar.
Es debidoaesto que su estudioy clasificacion es importante, ya que permite ordenar la informacién
y comprender estos eventos con mayor detalle, minimizando la incertidumbre que se tiene sobre

estos procesos y, en consecuencia, sobre nuestro origen.

Este trabajo consiste en el desarrollo de una calibracion mediante el uso de espectroscopia Raman
con el fin de clasificar condritos ordinarios en sus distintos grupos quimicos. La metodologia y
resultados de este estudio se encuentran detallados en este informe, mediante los cuales se
clasificaron 6 muestras de condritos ordinarios en dos grupos distintos: Hy L.

Esta metodologia se basa principalmente en el anélisis de espectros Raman de olivino, estudiando
el cambio de nimero deondao Raman shift observado para este mineral y cémo distintas variables,
como composicion, posicion del cristal, y estado de choque afectan estos espectros. Luego, se
relaciona la composicion de miembros extremos del olivino (fayalita) con los espectros Raman, y
se calculan ajustes lineales que representan esta correlacion. De acuerdo con estos resultados, se
analiza la composicion de olivinos en condrulos presentes en las muestras, la cual luego es
comparada con rangos establecidos de clasificacion para cada grupo quimico.
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l. Introduccidén

Los meteoritos son una fuente de informacion importante sobre los procesos que dieron origen
y la evolucion posterior del Sistema Solar. Recientemente se ha reportado que, en un afio,
ocurren aproximadamente 17.000 impactos alrededor del globo (Evatt et al., 2020), en donde
la mayor parte de estos eventos ocurren en latitudes bajas. Los principales hallazgos de este
material se encuentran limitados a desiertos calidosy frios, debidoa las condiciones favorables
para la conservacion de estos meteoritos. En este sentido, se destaca el desierto de Atacama
como uno de los lugares mas propicios para la busqueday descubrimiento deeste tipo de rocas,
del cual provienen las muestras estudiadas en esta memoria.

La clasificacion de meteoritos es un proceso necesario para poder comprender los distintos
eventos que ocurrieron en la formacion temprana del sistema en el que vivimos, definiendo
propiedades distintivas para el material estudiado. Este tipo de analisis implica darun orden a
la informacion obtenida y agruparla para su mejor entendimiento. Asi, la clasificacion de
meteoritos es importante debido a que se definen propiedades mineraldgicas y petroldgicas
fundamentales que permiten estudiar estos procesos con mayor detalle y, ademas, permite
ordenar meteoritos en grupos de caracteristicas similares que facilita una mejor comprension
del origen de este tipo de rocas y su relacién con el entorno.

Segun Grier y Rivkin (2019) los meteoritos pueden dividirse principalmente en dos categorias
importantes, que se distinguen de acuerdo con los procesos de formacion deestos. Asi, se tienen
los condritos, que son aquellos formados en las etapas mas primitivas del Sistema Solar
mediante aglomeracion de particulas de gas y polvo en el disco protoplanetario (Grier &
Rivkin, 2019). La segunda categoria corresponde a los no-condritos, los cuales sufrieron
cambios mediante procesos de diferenciacion planetaria, provocando cambios en su
mineralogia, texturay quimica (Grier & Rivkin, 2019; Hutchinson, 2004). A su vez, estas dos
categorias se dividen en clases que agrupan sus distintas caracteristicas. Los condritos pueden
clasificarse en condritos ordinarios, carbonaceos, de enstatita, R y K. Mientras que los no-
condritos se dividen en acondritos, meteoritos de Fe y mixtos (que contienen minerales

silicatados y metales Fe-Ni) (Hutchinson, 2004).

1.1. Formulacién del Problema

Segun Van Schmus & Wood (1967), los condritos ordinarios pueden subclasificarse en grupos
dependiendo de la cantidad de hierro presente en la muestra. Estos corresponden a los grupos
H (high iron), L (low iron) y LL (very low iron). La clasificacion de este tipo de meteoritos,
ademas, es un proceso que implica observacion y descripcion petroldgica, mediante las cuales
se reconocen los distintos minerales presentes y se detalla la presencia de alteraciones
provocadas por procesos de metamorfismo y meteorizacion terrestre (Bland et al., 2006;
Hutchinson, 2004; Stoffler et al., 1991; Van Schmus & Wood, 1967).

Los condritos ordinarios se caracterizan por presentar una textura representativa, que
corresponde a una matriz de grano fino con agregados minerales llamados condrulos

1



(Hutchinson, 2004; Ulloa, 2017). Estos presentan, generalmente, formas esféricas y se
componen principalmente por los minerales ferromagnesianos olivino y piroxeno (Russell et
al., 2018). Para condritosequiibrados (tipo petrolégico mayor o igual a4), Van Schmus y Wood
(1967) proponen rangos establecidos de cantidad de fayalita en olivinos presentes en estos
coéndrulos para la clasificacion y distincién de condritos ordinarios en los diferentes grupos
quimicos, segun la cantidad de hierro presente (Fig. 1).

Ordinary chondrite classification
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Figura 1. Porcentaje molar de Ferrosilita vs. Porcentaje molar de Fayalita en olivinos de condritos
ordinarios equilibrados. Extraido y modificado de Pourkhorsandi et al. (2015).

La espectroscopia Raman es una técnica no destructiva de andlisis quimico, basada en la
interaccion de la luz monocromatica con los estados vibracionales de una molécula (Das &
Agrawal, 2011). El cambio de longitud de onda, inducido por la interaccion de fotones
presentes en la luz, depende de la estructura quimica de esta ultima y, por lo tanto, su espectro
Raman representa una “huella digital” del mineral estudiado (Das & Agrawal, 2011). Esta
técnica representa una herramienta significativa para investigaciones petrologicas y
mineralégicas de rocas terrestres y meteoritos, proporcionando identificacion mineral de forma
no destructiva, rapida y especifica (Fries & Steele, 2018). Esta herramienta presenta, ademas,
la capacidad de mostrar la presencia de una amplia variedad de fases minerales en un solo
espectro a resoluciones sub-micrométricas. Fries y Steele (2018) destacan que el resultado
practico de un espectro Raman es la identificacion individual de fases minerales que se
encuentran agrupadas, mientras que otras técnicas que utilizan haz de electrones (como
microsondas electronicas o SEM) entregan la composicion extensa de las fases entremezcladas
o la suma de las contribuciones de todas las fases presentes dentro del volumen de excitacion.



Este trabajo busca facilitar la clasificacion de condritos ordinarios en los distintos grupos
quimicos (H, L y LL), mediante el uso de espectroscopia Raman. Esto Gltimo se basa en
relaciones lineales obtenidasdel estudioy analisis de espectros Raman de muestras de condritos
ordinarios, relacionando la cantidad de hierro presente en minerales de olivino (fayalita-
forsterita) con el cambio de longitud de onda o bandas del espectro obtenido para cada

espécimen.

1.2. Objetivos
1.2.1. Objetivo General

Desarrollo de una calibracion utilizando espectroscopia Raman para clasificar condritos
ordinarios en grupos quimicos.

1.2.2. Objetivos Especificos

» Realizar calibracion mediante espectroscopia Raman, obteniendo espectros de
muestras terrestres de composicién conocida con luz de neén, relacionando
matematicamente la posicion de las bandas A y B caracteristicas del olivino y de
bandas caracteristicas de neon.

= Proponer un ajuste lineal que relacione la calibracion anterior, con la cantidad de
fayalita presente en las muestras de composicion conocida.

= Caracterizar petrograficamente condrulos candidatos de las muestras de condritos
de composicion desconocida, realizar el analisis Raman Yy clasificarlas de acuerdo
con el ajuste lineal calculado y los rangos de contenido de fayalita correspondientes
para cada grupo quimico (H, Ly LL).

1.3. Material de estudio

Las muestras de estudio corresponden a 6 cortes delgados de meteoritos hallados en una
camparfia de terreno realizada en noviembre de 2017, en los sectores de EI Médano y Los
Vientos, region de Antofagasta. Estos meteoritos fueron originalmente propuestos como
condritos ordinarios a partir de una inspeccion macroscopica, y luego fueron clasificados,
mediante estudios quimicos y petroldgicos, en subgrupos quimicos y petrolégicos respectivos,
los cuales fueron realizados por Amengual (2019) para todas las muestras y Luna (2022) para
las muestras MV023 y MVV025. Los cddigos de cada muestra y su clasificacion se encuentran
en la tabla 1.



Tabla 1. Codigosde muestras estudiadasy su clasificacion petrologica segun Amengual (2019)
y Luna (2022). *Clasificada como S3 por Amengual (2019) y S5 por Luna (2022).

Codigo Grupo quimico Yy tipo Grado de Estado de Choque
petroldgico meteorizacion
MV023 H6 W3 S4
MV025 H4 w2 S2
DMO053 Al H6 W1 S3
DMO055 A2 L6 W4 S3
JG124 HS W1 S3-S5*
JG151 L6 W2 S5

1.4. Trabajos anteriores

Utilizando espectroscopia Raman, Wang et al. (2001) caracterizan estructural vy
composicionalmente distintos tipos de piroxenos provenientes de rocas terrestres y meteoritos,
logrando diferenciarlos de acuerdo con la cantidad -en porcentaje molar- de sus miembros
extremos (Mg, Fe y Ca), a partir de una relacion lineal para las tres bandas en el espectro
representativo del piroxeno. Este porcentaje molar depende del nimero de onda o Raman shift
correspondiente a cada banda caracteristica.

Posteriormente, Wang et al. (2003) utilizan espectroscopia Raman para identificar y
caracterizar las fases minerales principales, menores y trazas del meteorito marciano EETA
79001, en donde se proporciona informacion sobre variaciones composicionales de piroxeno
y olivino. Estas variaciones se basan en la posicion de las bandas Raman y son calculadas
mediante correlaciones de tipo cuadraticas que relacionan este cambio con las fracciones
molares de Mg (Mg/Mg + Fe) para olivinos y piroxenos. Estos resultados son validados con
datos obtenidos de anélisis de microsonda electronica realizada previamente.

Kuebler et al. (2006) realizan un trabajo similar para obtener la composicion Fayalita-Forsteria
en olivinos presentes en muestras terrestres, de meteoritos, y dos muestras sintéticas de
composicién Faiooy Fo100, cubriendo el espectro de composiciones para olivinos. Asimismo,
se obtienen relaciones lineales para la cantidad -en porcentaje molar- de miembros extremos
(Fay Fo), de acuerdo con las dos bandas presentes en el espectro Raman para olivinos.

A partir de estos estudios, Pittarello et al. (2015) proponen la espectroscopia Raman como una

técnica alternativa para determinar el contenido de miembros extremos de olivino y piroxeno

en condritos ordinarios, mediante una relacion entre el cambio de longitud de onda de bandas

caracteristicas en el espectro y su razon Mg/Fe en estas fases. El contenido de Ferrosilita-
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Enstatita en piroxenos y Fayalita-Forsterita en olivinos fue estimado mediante un recélculo de
las relaciones lineales propuestas por Wang et al. (2001) y Kuebler et al. (2006),
respectivamente. Este estudio deduce una relacién entre la posicién de las bandas en el
espectro Raman para olivino y piroxeno, y los distintos grupos quimicos en los que se pueden
clasificar los condritos ordinarios. Para esto se utilizaron dos instrumentos: LabRAM HR
Evolution (HORIBA Scientific), equipado con un laser de estado sélido correspondiente a luz
verde (532 nm), con excitacion de 1.25 mW y un filtro de 10%; y SENTERRA Dispersive
Raman Microscope (BRUKER), con un laser de estado solido correspondiente a luz verde
(532 nm), con excitacion de 2 mW. Se utilizé la base de datos RRUFF para realizar una
correlaciéon de referencia entre espectros Raman para olivinos y piroxenos y su composicion
quimica, y tres condritos (2 condritos ordinarios y uno de enstatita) para comprobar y refinar
esta relacion, especificamente para condritos ordinarios. Finalmente, utilizando estas
correlaciones, se clasifican 8 muestras anteriormente analizadas por microsonday microscopia
Optica (que pertenecen a las colecciones Antarctic y Northwestern Africa), a forma de “prueba
a ciegas”, para comprobar la validez del método. De esto se obtiene que los resultados para
espectros deolivino son consistentes con la clasificacion oficial y para piroxenos los resultados
son menos directos, pero presentan informacion que, en general, esta de acuerdo con los datos
para olivinos. En este estudio se destaca que el uso de espectroscopia Raman es un método
alternativo para la clasificacion quimica en masa de condritos ordinarios y, ademas, que esta
metodologia no es nueva en la literatura, sin embargo, no habia sido usada anteriormente para
la clasificacion de condritos ordinarios a gran escala.

Saikia et al. (2017) utilizan el estudio anterior como base para caracterizar el meteorito
Kamargaon. En este trabajo se realiza analisis mediante microsonda electronica que indica que
este meteorito pertenece al grupo L. Este analisis se compara con lo propuesto por Pittarello
et al. (2015), en donde, de acuerdo con la posicidn y los rangos establecidos para las bandas
de olivino y piroxeno, a Kamargaon se le atribuye el grupo quimico L. Esto implica que el
andlisis Raman es consistente con los resultados, proporcionando validez al método propuesto
anteriormente.

Nascimiento-Dias et al. (2021) utilizan la misma metodologia para analizar un fragmento del
meteorito de Allende que corresponde a un meteorito de tipo carbonaceo, expandiendo las
posibilidades de clasificacién de condritos no solo ordinarios, sino para las otras clases
(carbonéceos) mediante espectroscopia Raman. En este estudio se utilizé un laser de 632.8
nm, estandarizado con una excitacion de 5 mW. La calibracion del instrumento se llevo a cabo
utilizando una lamina de silicio con un Raman shift de 521 cm, y los espectros Raman se
ajustaron utilizando geometria Lorentziana. A diferencia de las otras investigaciones,
Nascimiento-Dias et al. (2021) solo utiliza espectroscopia Raman para la clasificacion de este
meteorito, del cual no se sabe con exactitud la cantidad de hierro presente. Sin embargo, se
concluye que la metodologia utilizada proporciona informacion de manera rapida y efectiva
sobre la razon de Fa en la muestra, por lo que se considera la espectroscopia Raman como una
alternativa prometedora para la clasificacion quimica de colecciones grandes de condritos.



Il. Metodologia

2.1. Etapa de gabinete

Recopilacion y estudio de material bibliografico sobre los distintos tipos de meteoritos, sus
procesos de formacion, componentes y su clasificacion. Para el caso de estudio, se hace
énfasis en el analisis de condritos ordinarios y su clasificacion de acuerdo con los distintos
grupos quimicos (H, Ly LL)y su composicion segln su porcentaje molar de los miembros
extremos Fa-Fo para olivinos.

Se recopila informacion y material bibliografico de estudios previos sobre espectroscopia
Raman de olivino, y la relacion de esta técnica con la clasificacion de condritos ordinarios.

2.2. Trabajo en laboratorio
2.2.1. Descripcion Petrografica

Se realizd la observacion de las muestras estudiadas utilizando el microscopio &ptico
Olympus BX53 en el laboratorio de inclusiones fluidas del departamento de Geologia de la
Universidad de Chile. Esta observacion consistido en un reconocimiento de texturas y
componentes presentes en las muestras y, especificamente, la seleccion de condrulos para
el analisis Raman. Debido a la variedad de estados de meteorizacion, se eligieron al menos
2 condrulos distintos por cada muestra, descartando aquellas en las que estos agregados no
pudieron identificarse con claridad.

2.2.2. Analisis Raman

El analisis Raman se llev6 a cabo en el laboratorio micro-Raman del departamento de
Geologia de la Universidad de Chile, con un espectrometro LabRAM HR Evolution
(HORIBA Scientific) equipado con un laser HeNe correspondiente a luz verde (532 nm),
con un objetivo 100X, resolucién espectral de 1800 gr/mm, un filtro de 10% para no dafiar
la muestra (~5 mW), una apertura de 200 pm, y un spot Raman de 1 um. Al momento de
utilizar el instrumento, se calibré utilizando una lamina de silicio con vibracion principal
en la longitud de onda 520 cmy luz de Neon.

A diferencia de los trabajos anteriores, para realizar la calibracion en cristales de olivino se
tomd en cuenta la propiedad anisétropa que presenta este mineral, es decir, que sus
caracteristicas dependende la orientacion del cristal en la que se miden (Kocks, 2000). Para
confirmar esta propiedad, se tomaron espectros de un cristal de olivino terrestre de
composicion conocida Faz1.7s (muestra Os164-12), obtenida previamente mediante analisis
por microsonda electronica. Los espectros fueron tomados en un mismo punto, con
orientaciones entre 0° a 90° con intervalos de 15°, en tiempos de 5 segundos, en un rango
entre 200 a 1750 cm- 1. De acuerdo con las propiedades anis6tropas del olivino confirmadas

mediante el andlisis anterior, se realiza una calibracién para obtener un tiempo de
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adquisicion para la toma de espectros de todas las muestras. El tiempo de adquisicion es
aquel en donde la variacion entre la razén de intensidades de las bandas caracteristicas del
olivino (I1a/lg) es minima o alcanza una tendencia, implicando -a su vez- una variacion
minima de posiciones en los cristales de olivino.

De acuerdo con el tiempo de adquisicion obtenido, se tomaron espectros de 11 muestras
terrestres correspondientes a cristales de olivino de composicion conocida (obtenidas
previamente mediante andlisis por microsonda electronica) y de las 6 muestras de condritos
ordinarios a estudiar, para las cuales se analizaron dos condrulos o fragmentos por muestra.
Para cada muestra, se tomaron espectros Raman en tres puntos distintos, tres veces, con una
luz de Nedn por debajo de la muestra (Fig. 2), en un rango de 200-1750 cm-L. Este rango
cubre tanto las posiciones de las bandas 1 y 2 de Ne6n utilizadas para la calibracion (que se
encuentran en los 276-277 cmt y 1707-1709 cm-?, respectivamente), como las posiciones
de las bandas caracteristicas de olivino, que se encuentran entre los 815-825 cm! y 838-
857 cm! (Kuebler et al., 2006) para las bandas A y B, respectivamente.

Muestra

Luz de Nedn

Figura 2. Disposicion de las muestras para la toma de espectros Raman con luz de
Neon.



2.2.3. Analisis de Datos

El analisis de datos se realizd por medio del software LabSpec 6 (HORIBA Scientific) y
Fityk (Wojdyr, 2010), mediante los cuales se realizd una correccion de linea base para
minimizar el residual, seguida de un ajuste de geometria Lorentziana para los espectros,
seleccionando autométicamente las bandas caracteristicas de Nedny de olivino (Fig. 3). Se
utiliza este tipo de geometria debido al tipo de materiales con los que se trabaja, que
corresponden a gases (Nedn) y a estructuras cristalinas ordenadas (cristales de olivino). Este
tipo de estructuras implican que las bandas presentes en el espectro se presentan de forma
nitida y estan bien separadas, por lo que su identificacion y cuantificacion en términos de
intensidad, centro y ancho son sencillas, y su forma se aproxima a una curva Lorentziana
(Tagliaferro et al., 2020).
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Figura 3. Ajustes de tipo Lorentziano (curva amarilla y roja), para bandas de olivino (A) y neon
(B) (puntos verdes).
8



Acorde a los resultados dados por los espectros de muestras de composicién conocida, se
relaciona la posicion de las bandas de Neon con las bandas de olivino, de acuerdo con las
ecuaciones (1), (2) y (3), definidas por Bakker (2021) para la calibracién de dos bandas
Raman que se encuentran entre dos bandas de Nedn posicionadas a ambos lados de las
bandas anteriores (Fig 4.A). La distancia entre las bandas Raman es normalizada a la
distancia de referencia de las bandas de Neon.

ref
Acal — Amed . AN (l)
R T ~R
Amed
N
ARt = Vpy — Vi, 2)
AT =y —y
N N2 N1 (3)

En donde AM? es la distancia entre las bandas Raman vg, y v,, que en este caso
corresponden a las bandas caracteristicas de olivino (Fig. 4.B), y AT? corresponde a la
distancia entre las bandas de neon vy, y vy,. A’,"Vef corresponde a la diferencia entre las

medidas para las bandas de Neén de referencia, que corresponden a 277.67 cm
(Feuchtgruber et al., 1997) y 1709.18 cm-! (Civis, 2020).

Los resultados de esta calibracion fueron relacionados con la cantidad de fayalita presente
en las muestras de composicion conocida, obteniéndose una ecuacién de tipo lineal, que
vincula el Raman shift o la variacion de nimero de onda de los minerales y la luz de Neon,
con su composicion.

De acuerdo con esta relacion, se analizan los resultados obtenidos para las muestras
estudiadas de condritos ordinarios a partir de las ecuaciones para la calibracion con luz de
Neon mostradas anteriormente, obteniéndose las composiciones de fayalita para cada
muestra. A partir de estos valores se clasifican las muestras de acuerdo con los rangos
establecidos de composicion de cada mineral respectivo para cada grupo quimico (H, L o
LL).
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Figura 4. (A) Representacion esquematica del métodode calibraciéon definido por Bakker (2021).
(B) Espectro Raman obtenido para la muestra Os164-12, en donde se muestran las bandas de
olivino entre dos bandas de Neodn.
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I1l. Marco tedrico

3.1. Generalidades

La clasificacion de meteoritos se basa principalmente en la agrupacion de cuerpos similares
en distintas categorias que definen sus caracteristicas mineralégicas y petroldgicas
fundamentales (Hutchinson, 2004; Weisberg, 2006; Krot et al., 2007). Un tipo de clasificacion
primaria involucra el momento de hallazgo de material, en donde se diferencian dos tipos de
meteoritos: “caidos” (falls) y “encontrados” (finds) (Hutchinson, 2004). Los meteoritos caidos
corresponden a aquellos que fueron recolectados luego de verlos caer, mientras que los
meteoritos encontrados son aquellos de los que no se tiene informacion adicional sobre su
caida o el tiempo que han estado expuestos a procesos como la meteorizacion terrestre
(Hutchinson, 2004).

En términos petroldgicos, los meteoritos se pueden agrupar en dos categorias principales:
condriticos y no condriticos (acondritos) (Fig. 5) (Hutchinson, 2004; Krot et al., 2007). Estos
se diferencian deacuerdo con su composicion y evidencias de procesos o eventos que pudieron
haber causado un cambio en esta. Un condrito posee una composicion quimica semejante a la
de la nebulosa solar primitiva y no ha pasado por procesos de diferenciacion, pueden
encontrarse minerales silicatados y metales de Fe/Ni muy cerca unos de otros, y la evidencia
textural y geoquimica demuestra que se han mantenido bajo sus temperaturas de fusion desde
su formacién (Russell et al., 2018). Un acondrito presenta evidencias de eventos igneos como
fusion, cristalizacion u otros procesos que implican una diferenciacion y un cambio en su

composicion quimica (Grier & Rivkin, 2019).

3.2. Clasificacion de Condritos

Los condritos estan considerados como uno de los tipos de meteoritos mas primitivos, puesto
que no han experimentado procesos de diferenciacion quimica desde su formacion, hace
aproximadamente 4.6 billones de afios (Yomogida & Matsui, 1983). Es debido a esto que los
condritos corresponden a una de las fuentes mas importantes de informacién sobre procesos
nebulares que llevaron a la formacion de planetesimales y cuerpos asteroidales, eventos que
ocurrieron durante las etapas mas tempranas de la evolucion del sistema solar (Russell et al.,
2018).

Basado en caracteristicas tanto petrograficas como mineraldgicas, la clasificacion decondritos
puede derivarse en distintas categorias. Estas corresponden a érdenes taxondémicos que
incluyen agrupaciones como clases, grupos y subgrupos (Weisberg, 2006; Krot et al., 2007).
Dentro de las clasificaciones, las categorias de clase y grupo son las més utilizadas. Segun
Weisberg (2006), condritos de una misma clase contienen composiciones quimicas primarias
de roca total, de is6topos de oxigeno y abundancias de elementos litéfilos refractarios
similares. Estas ultimas pueden estar enriquecidas, empobrecidas o ser equivalentes a
abundancias presentes en la fotosfera solar (Weisberg, 2006). Los condritos pueden
clasificarse en tres tipos de clases principales: condritos carbonaceos (C), ordinarios (O), y

enstatita (E).
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Un grupo corresponde a la clasificacion de meteoritos provenientes de un mismo cuerpo
parental, y esta definido como un minimo de cinco condritos de composicién petroldgica y
mineralGgica, composicion quimica de roca total e is6topos de oxigeno de caracteristicas
similares. Se infiere que los meteoritos de una misma clase fueron formados por los mismos
procesos en igualdad de condiciones (Krot et al., 2007). Es posible diferenciar distintosgrupos
dentrode cada clase (Figura 5), en donde para condritostipo C se distinguen 8 grupos distintos:
Cl,CM, CO, CV, CK, CR, CBy CH; para condritos tipo O se tienen tres grupos: H, Ly LL;
y para condritos E se distinguen dos grupos: EH y EL. Finalmente se encuentran dos grupos
que no pertenecen a una clase distintiva, que corresponden a los grupos R (Rumurutti) y K
(Kakangari).

Meteorite classification
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Figura 5. Diagrama de clasificacion de meteoritos. Extraido y modificado de Krot et al., (2007).

3.2.1. Clasificaciones Secundarias

De acuerdo con sus caracteristicas petroldgicas, es posible subclasificar los grupos quimicos
anteriormente mencionados. Esta distincion se basa en la observacion de evidencias de
procesos metamorficos que afectaron a los materiales condriticos primitivos. Asi, Van Schmus
y Wood (1967) definen estos criterios segun el nivel de equilibrio que presentan los condritos.
Un condrito es mas equilibrado que otro si:

i. Presenta composiciones de material silicatado homogéneas. Cristales de olivino y
piroxeno de composicion heterogénea implican un mayor nivel de desequilibrio y
tienden a llegar a ser mas homogéneos a medida que adquieren mayor grado de
equilibrio. Esto puede medirse segun el contenido de FeO en granos de olivino,
obteniéndose un “porcentaje de desviacion media” de la composicion de este mineral.

ii. La estructura de los cristales de piroxeno es mayoritariamente ortorrémbica, lo cual
indica una recristalizacion progresiva del condrito, bajo condiciones de metamorfismo.

iii. Presenta granos de feldespato visibles en cortes transparentes. Esta fase es el producto
principal de reconstruccion metamorfica de vidrio primario o material microcristalino
en condritos, y solo se presenta en aquellos con buena recristalizacion.
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iv. El vidrio igneo se presenta en algunos condrulos que no han sufrido procesos de
metamorfismo aparente o en algunos condritos con metamorfismo leve. El vidrio es
evidencia del estado templado o de enfriamiento rapido de estos condrulos. Este vidrio
primario se encuentra ausente en condritos con mayores niveles de recristalizacion.

v. Minerales metdlicos y sulfuros presentan un mayor nivel de reemplazo por 6xidos,
ademas de estar deformados. Cantidades mayores de Fe sobre Ni indican procesos
metamorficos.

vi. Se observan condrulos con texturas homogéneas, pérdida de redondezy engrosamiento
de cristales, lo cual indica una recristalizacion termal. En casos mas extremos, no se
puede diferenciar matriz de condrulos.

Estos criterios permiten definir seis tipos petrologicos con caracteristicas presentes en la tabla

2.
Tabla 2. Criterios de definicion de tipos petroldgicos para condritos, segun Van Schmus y Wood
(1967).
. Tipo Petroldgico
Criterio
1 2 E 4 5 | 6
(1) Homogeneidad <5% desviacion
composicional de - >5% desviacion media media a Uniformes
olivino y piroxeno uniformes
(i) Estructura de o Cristales
. - Mayoritariamente J L
piroxeno bajo en - i monoclinicos Ortorrdmbico
monoclinico
Ca abundantes
(i) Grado de G
I : ranos
evolucion de Predominantemente como . L
- Ausente : o intersticiales
feldespato agregados microcristalinos limpi
; impios
secundario
. . Limpio e isotrépico, de
(iv) Vidrio igneo abundancia variable Nuboso Ausente
. <209
(v) Minerales grai?]ﬁ
metélicos (maximo - Presencia de kamacita y taenita (>20%)
. ) escasa 0
contenido de Ni)
ausente
(v) Minerales de
sulfuro (contenido - >0-5% <0-5%
de Ni promedio)
Condrulos bien
(vi) Textura de Sin definidos, Condrulos bien Condrulos Pobremente
céndrulos coéndrulos redondeados, con definidos reconocibles definidos
bordes claros
(vi) Matriz Srano muy Muy opaca | Opaca Microcristalina Recristalizada
ino, opaca

3.2.2. Metamorfismo de Choque
El metamorfismo de choque es producto de colisiones a altas velocidades de cuerpos
parentales. Estos impactos afectan propiedades fundamentales de los meteoritos, como la
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abundanciay distribucion de gases nobles y elementos traza (particularmente volatiles), edades
radiométricas y otras caracteristicas fisicas (Stoffler et al., 1991). Es por esto por lo que esta
clasificacion es una fuente de informacién importante, ya que se reconocen procesos
fundamentales que ocurrieron durante la historia temprana de los cuerpos parentales.

Stoffler et al. (1991) establece que una onda de choque en un sélido o un fluido solo puede
producirse debido a una aceleracion muy rapida del material. En este caso, esta aceleracion es
ocasionada por un impacto a alta velocidad a causa de las colisiones de cuerpos parentales.
Segun estos autores, la compresion resultante, normalmente transmitida por una onda
compresiva, se propaga a velocidades supersénicas, provocando que el material fluya detras
de esta onda a una velocidad un poco menor. Es por esto por lo que la compresion de choque
siempre va de la mano con el flujo de material a velocidades supersénicas, y ocurre en un
espacio de tiempo de nano a microsegundos. Ademas, este evento genera un aumento de
entropia en la roca. Esto Ultimo, sumado a una descompresion adiabatica posterior, implican
un aumento en la temperatura, llamada temperatura post-choque. Esta temperatura aumenta a
medida que la presion aumenta, y puede provocar fusion o vaporizacion a presiones muy altas
(Stoffler et al., 1991). La tabla 3 muestra la clasificacion de los distintos estados de choque
relacionados a estos eventos y los criterios basados en observaciones petroldgicas para cada
uno.

Tabla 3. Criterios para establecer los distintos estados de choque progresivos en condritos

ordinarios (Stoffler et al., 1991)

Efectos resultantes de equilibrio de peak de
Estado de =d P Efectos resultantes de
presion \
choque _ i excursiones locales de p-T
Olivino | Plagioclasa
S1(Sin Extincion recta, fracturas irregulares Ninguno
Impacto)
S2 (Impa_cto Extincion ondulosa, fracturas irregulares Ninguno
muy débil)
Extincion ondulosa, Venas de impacto opacas,
S3 (Impacto f | L dul f 50 d I )
débil) racturas planares e Extincion ondulosa ormacion de melt pockets, a
irregulares veces interconectados
Extincion ondulosa, .
- - . Melt pockets, venas de fusion
S4 (Impacto | Mosaiquismo (débil), parcialmente .
NP interconectadas, venas de
Moderado) fracturas planares isotropico, MDActo 0DACAS
deformaciones planares P P
Mosaiquismo
S5 (Impacto | (fuerte), fragturas y Maskelenita
fuerte) deformaciones in d | ‘
planares Forma(_:lon e metg_oc ets
Restringido a regiones locales en o cerca de pervasnéa, _venasty 1ques,
S6 (Impacto zonas de fusion venas de impacto opacas
muy fuerte) | Recristalizacion de Fusion por impacto
estado solido, (vidrio)
!:u5|on por Fusion total de la roca
impacto
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3.2.3. Clasificaciones Terciarias
Una vez entrado a la Tierra, los meteoritos se exponen a un cambio significativo de

condiciones, provocando alteraciones en minerales silicatados, metalicos y que contienen
sulfuro (Bland et al., 2006). Es debido a esto que se destaca la importancia de distinguir entre
propiedades pre-terrestres y aquellas provocadas por meteorizacién en la Tierra (Abreu &
Brearley, 2005; Bland et al., 2006). Los factores que controlan este proceso son,
esencialmente, la exposicion a una mayor fugacidad de oxigeno, diferencias de temperaturas
(que dependen principalmente de la ubicacion geografica donde cae el meteorito), y la
presencia de agua en forma de humedad (Bland et al., 2006).

De acuerdo con esto, se aplica una escala que describe e indica el grado de meteorizacion
exhibido principalmente en meteoritos “encontrados” (finds), aunque también toma en cuenta
meteoritos “caidos” (falls), con un grado de meteorizacion 0 (Hutchinson, 2004). Esta
clasificacion toma en cuenta la cantidad de minerales metalicos y sulfurados afectados por
procesos de oxidacion, y la alteracion de minerales silicatados, que implican la formacion de
arcillas y filosilicatos. La tabla 4 muestra cada grado de meteorizacion y su criterio de
observacion, segun Hutchinson (2004).

Tabla 4. Grados de meteorizacion y sus criterios asociados (Hutchinson, 2004).

Grado de I
meteorizacion Criterios
WO No hay oxidacion visible. Es posible observar tincion limonitica a luz
transmitida (comUn en caidas observadas).
W1 Oxidacién menor de bordes alrededorde metales y sulfuros. Presencia
menor de venas de oxidos.
W2 Metal afectado por oxidacion abarca entre 20-60% de su volumen.
Presencia comin de venas de 6xidos.
W3 Fuerte grado de oxidacion, reemplazando el 60-95% de metales y
sulfuros.
W4 Oxidacién completa de metales y sulfuros (>95%). No hay alteracion
de silicatos.
W5 Silicatos méficos se encuentran levemente alterados, principalmente
en fracturas. Olivinos tienden a alterarse desde el centro.
W6 Reemplazo masivo de silicatos por minerales de arcilla y 6xidos.

3.3. Condritos Ordinarios

Los condritos comprenden la mayor parte de los meteoritos caidos a la Tierra (~80%), y de
estos, mas del 90% corresponden a condritos ordinarios (Weisberg., 2006). Al no haber sufrido
cambios que resultaran en diferenciacion, los condritos ordinarios corresponden a las muestras
menos alteradas de aglomerados nebulares. Ademas, de los distintos grupos de condritos, estos

presentan un rango variado y amplio de texturas y composiciones.
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Como se mencion6 anteriormente, los condritos ordinarios se dividen en tres grupos quimicos:
H, Ly LL, que se diferencian de acuerdo a la cantidad de hierro en la muestra (Van Schmus
& Wood, 1967).

- El grupo H representa aquellos condritos con el mayor contenido de hierro (que en su
mayoria se presenta en forma metalica) y, por lo tanto, con las razones Fe/SiO2 y Fe%/Fe
mas altas, lo cual se ve reflejado en su bajo nivel de oxidacion. En el caso de condritos
tipo H con olivinos y piroxenos homogéneos, la baja razon de FeO/(FeO + MgO)
explica el bajo grado de oxidacion, por lo que los condritos ordinarios H pueden ser
reconocidos por su contenido de fayalita en olivinos, con un 16-20% mol.

- Losgrupos L yLL se diferencian del grupo H por tener porcentajes menores de Fe total
(razones Fe/SiO2 y Fe%Fe) y, por lo tanto, un grado de oxidacién mayor.
Especificamente, el grupo LL presenta la menor cantidad de Fe totaly, ademas, la menor
razén atomica Fe/Si, por lo tanto, corresponden al grupo con mayor nivel de oxidacion
dentro de los condritos ordinarios. EI grupo L se caracteriza por cantidades de fayalita
en el rango 21-26% mol., mientras que el grupo LL se encuentra en el rango 27-31%
mol. para esta fase mineral.

La tabla 5 muestra las propiedades de condritos ordinarios, en donde se muestra la cantidad de
Fe, la razon Fe/Si, el volumen de metal total, y los rangos de contenido de fayalita y forsterita
en olivinos y piroxenos.

Tabla 5. Propiedades de condritos ordinarios equililorados. Extraido y modificado de Vernazza
et al. (2015).

Grupo H L LL
Fe (wt.%) 28 22 19
Fe/S| 081 | 057 | 052
(atomico)

Metal (%) 8.4 4.1 2

Contenido de
Faen Olivino | 16-20 | 21-26 | 27-31
(% mol.)

Contenido de
Fsen
Piroxeno (%
mol.)

15-17 | 18-22 | 22-30

3.3.1. Caracterizacion

Los condritos se definen por ser rocas que presentan una textura caracteristica en general, la

cual corresponde —de forma simplificada— a una matriz de grano fino con agregados minerales
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de tamafios milimétricos, llamados condrulos (Ulloa, 2017; Russell et al., 2018). Sin embargo,
también es posible encontrar otro tipo de componentes que tienen un origen ligado a la
temperatura de formacion de la roca, como inclusiones refractarias ricas en Ca o Al (CALIS),
minerales metalicos, o clastos liticos que pueden contener magnetita o filosilicatos
(Hutchinson, 2004). En resumen, los condritos estdn compuestos por cuatro componentes
principales: condrulos, matriz, metales de Fe-Ni e inclusiones refractarias (Ulloa, 2017).

i. Condrulos

Los condrulos son objetos milimétricos de material silicatado que han experimentado
procesos de fusion antes de ser incorporados a un cuerpo parental condritico, por lo que
corresponden a objetos que fueron fusionados antes o durante el periodo de acrecion que
resulté en la formacion de condritos (Hutchinson, 2004). Estos agregados generalmente
presentan formas esféricas, pero también pueden presentarse como fragmentos, pueden
estar moldeados alrededor de otros condrulos o simplemente no haber sido fusionados
completamente y, por lo tanto, no presentar formas redondeadas (Zanda, 2004). Estos estan
compuestos principalmente por los minerales ferromagnesianos olivino [(Mg,Fe)2SiO4] y
piroxeno [(Ca,Mg,Fe)2SiOs], con este Ultimo presente tipicamente como granos de piroxeno
bajo en Ca. El material intersticial entre estos minerales se describe como mesostasis, que
puede presentar texturas vitreas y composiciones feldespaticas. En los condrulos también
se pueden encontrar componentes sulfurados de Fe-Ni, como troilita, pirrotita, pentlandita,
magnetita y metales de Fe-Ni (Russell et al., 2018). El rango de tamafios conocido para los
condrulos, en general, es de <1 um a 5 cm, con diametros de 0.1 a 3.8 mm para condrulos
esféricos (Hutchinson, 2004).

Estos agregados se pueden clasificar de acuerdo a su textura y mineralogia. Con respecto a
parametros texturales, segun Russell et al. (2018), se pueden distinguir los siguientes tipos
de condrulos (Figura 6.a) ordenados de menor a mayor tamario de cristales):

Criptocristalinos (CC).
Radiales, compuestos generalmente por piroxenos radiales (RP).
Bandeados o dendriticos, compuestos usualmente por olivinos bandeados (BO).
Porfidicos (P), los cuales se pueden subclasificar seguin su razon olivino/piroxeno como:
o PO: Olivino porfidico, con un porcentaje mayor al 90% de este mineral.
o PP: Piroxeno porfidico, con un porcentaje mayor al 90% para este mineral.

o POP: Olivino y piroxeno porfidicos.

En términos mineraldgicos, los condrulos porfidicos también se pueden clasificar de
acuerdo a su contenido de 6xidode hierro (FeO) en las fases minerales de olivino y piroxeno
(fig. 6.b). El contenido de estas fases se calcula como la razon entre el contenido de hierro
atomico y los componentes de los miembros extremos para fayalita y ferrosilita (Russell et
al, 2018), como se muestra en la ecuacion (4).

Fe Fe

a= y Fs=——— 4)
Fe+ Mg Fe+Mg+Ca
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Asi, se pueden diferenciar dos tipos de condrulos (Figura 9.b):

- Tipo I, con un contenido de Fay Fs < 10% mol. Este tipo de condrulos estan altamente
reducidos y presentan una abundancia de metales de Fe-Ni.

- Tipo I, con un contenidode Fay Fs > 10% mol. Los granos de olivino y piroxeno en
este tipo de condrulos son, generalmente, de mayor tamafio que en los detipo I, y poseen
zonamiento composicional debido a un crecimiento desequilibrado.

Ademas, si un condrulo es particularmente rico en olivino se designa como tipo A, si es
rico en piroxeno se denomina de tipo B, y si es rico en ambos minerales se denomina de
tipo AB.

(a) NonP: ritic Textures
ptocrystalline Radiating

Barred / Dendmic

b) Porphyritic (P) Textures

PO (olivine) POP (olivine and pyroxene) PP (pyroxene)
Type I: MgO-rich olivlne and pyroxene

Figura 6. Imagenes SEM detexturas tipicas presentes en condrulos de condritos con composiciones
variadas. (a) Texturas no porfidicas, en donde se muestran condrulos criptocristalinos (CC),
radiados, que comunmente son ricos en piroxeno (RP) y dendriticos, cominmente de olivino (OB).
(b) Texturas porfidicas, en donde se encuentran condrulos ricos en 6xidos de Mg y Fe,
respectivamente. Extraido de Russell et al. (2018).
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ii.  Matriz

La matriz puede ser descritacomo material de grano fino (< 5um), dépticamente opaco, que
rodea condrulos, CAlsy otros componentes presentes, ademas de los espacios intersticiales
entre ellos (Scott & Krot, 2014; Russell et al., 2018). Scott y Krot (2014) destacan que los
granos que componen la matriz se diferencian de otros componentes por su textura, forma
y tamarios distintivos. Estos autores detallan que la matriz, generalmente, forma parte del
5-50 vol.% de los condritos, y esta compuesta principalmente por minerales silicatados
(principalmente olivino, piroxeno bajo en Cay feldespato), 6xidos, sulfuros, Fe-Ni metalico
y, especialmente en condritos de tipo petroldgico 2, filosilicatos y material carbonatado. A
diferencia de los condrulos, la matriz tiende a presentar un mayor contenido de 6xidos de
hierro. Ademas, la matriz tiende a ser mas rica en elementos volatiles, por lo que
cominmente se le llama el componente de “baja temperatura”. Sin embargo, esta
denominacion es erronea, puesto que la matriz se compone de materiales diversos formados
bajo distintas condiciones (Scott & Krot, 2014).

Usualmente se pueden observar dos tipos de matriz: la matriz intersticial, es decir, que se
encuentra entre condrulos; y la matriz que rodea los bordes de estos (como anillos), sin
embargo, en condritos ordinarios no es comun observar esta division puesto que no se
presentan diferencias texturales o mineraldgicas importantes (Hutchinson, 2004; Ulloa,
2017).

La textura y composicion de la matriz también puede diferenciarse de acuerdo al tipo
petroldgico correspondiente. Asi, a medida que este aumenta de 3 a 6, se pueden observar
procesos de recristalizacion debido al aumento de temperatura durante la formacion del
condrito (Van Schmus & Wood, 1967). Ademas, los condrulos comienzan a desintegrarse,
perdiendo sus bordesy quedando como relictos de ellos o desapareciendo por completo en
algunos casos, por lo que es mas dificil establecer una clara diferencia entre condrulo y
matriz (Ulloa, 2017).

iii.  Metales de Fe-Ni y sulfuros

Van Schmus y Wood (1967) indican que, en la mayoria de los condritos, el componente
metalico se encuentra como las fases kamacita y taenita, que contienen -aproximadamente-
4-7% y 30-55% de Ni, respectivamente. Estas cantidades de Ni son estables a temperaturas
de 400-550°C, por lo que probablemente se establecieron durante el enfriamiento posterior
a procesos de metamorfismo. Segun estos autores, en la mayoria de los condritos de tipo
petroldgico 2-3, los granos de metal Fe-Ni contienen concentraciones de 0.1-1% de cromo,
silice y fdsforo, los cuales no se encuentran en condritos de tipos petrolégicos més altos,
indicando procesos de mayor temperatura previos a la acrecién. Muy pocos condritos
conservan un buen registro de la historia de formacién de sus granos metalicos, puesto que
las reacciones de baja temperatura subsecuentes formaron O6xidos y sulfuros, y el
metamorfismo termal implicé la exsolucion de kamacita a partir de taenita. Ademas, la
mayoria de los granos de metal Fe-Ni que se encontraban fuera de los condrulos,
probablemente se perdieron debido a estos procesos (Scott & Krot, 2014).
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El tamafio y abundancia de los granos de taenita disminuye a medida que aumenta la
cantidad de Fe en condritos ordinarios, es decir, un condrito tipo LL puede presentar granos
mas grandes y una mayor cantidad de taenita que un condrito tipo H, en el cual la fase
mineral metalica representativa es la kamacita. En general, si un condrito es pobre en
metales, estos Gltimos son ricos en Niy las fases ferromagnesianas silicatadas son ricas en
Fe (Ulloa, 2017). En condritos ordinarios, las fases metélicas representan
aproximadamente un 8-20 wt.%, dispersadas uniformemente como granos irregulares de
tamanos entre 10-200 um (Wood, 1967).

Wood (1967) observa que la kamacita se encuentra como cristales singulares, presentando
bandas de Neumann en la mayoria de los condritos. Este autor destaca que este mineral
también presenta una composicion no homogenea, con una concentracion mayor de Nien
su centro (6-7 wt.% en granos grandes) que en los bordes (5-6 wt.%). La taenita también se
encuentra como cristales singulares, ocasionalmente policristalinos. Estos cristales
presentan zonacidén composicional, con un contenido de Ni menor en el centro (25-35 wt.%)
que en los bordes (45-55 wt.%) (Wood, 1967).

Ademas, todos los condritos ordinarios contienen, generalmente, un 6 wt.% de troilita, que
corresponde a un sulfuro de hierro (Wood, 1967). Esta se encuentra como pequefias gotas
en condrulos o matriz, como cristales anhedrales singulares o en intercrecimientos con
kamacita y/o taenita (Ulloa, 2017).

iv. Inclusiones refractarias

Segun Scott y Krot (2014) en los condritos ordinarios es posible encontrar, aunque en bajas
cantidades, inclusiones refractarias ricas en Aluminio y Calcio, o CAls por sus siglas en
inglés (Ca-Al rich Inclusions). Este tipo de inclusiones corresponden a uno de los objetos
mas antiguos presentes en condritos. Se cree que estas fueron formadas durante la fase de
mayor energia de la evolucion de discos protosolares (Scott & Krot, 2014). Su mineralogia
es variada y estd compuesta por fases que pudieron haber sido condensadas de gases de
composiciones solares que sufrieron un proceso de enfriamiento bajo condiciones de
temperaturas mayores a 1200-1300 K y presiones totales de 10-° bar. Estas fases minerales
son corindén, hibonita, grossita, perovskita, melilita, espinela, didépsido de Al-Ti, anortitay
forsterita. Debido a la diversidad de CAls, no existen clasificaciones que las diferencien en
grupos. No obstante, estas pueden clasificarse de acuerdo a su mineralogia predominante,
con CAlsricas en espinela, piroxeno y melilita las m&s comunes. En condritos ordinarios
es posible encontrar CAls ricas en melilita, hibonita + espinela, y/o espinela + piroxeno
(Scott & Krot, 2014).

3.4. Espectroscopia Raman
La espectroscopia Raman es una técnica no destructiva de andlisis quimico que entrega

informacion detallada sobre la estructura cristalina de un material, basadaen la interaccion de
la luz con los enlaces quimicos de estos, es decir, el fendmeno de dispersion de luz inelastica,
conocido como efecto Raman, el cual fue descubierto por el fisico indio Chandrashekhara
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Venkata Raman, en 1928 (Das & Agrawal, 2011). Esta técnica se basa en la iluminacion de
un material con luz monocromatica en el rango de espectro visible, seguida por la interaccion
de fotones incidentes con las vibraciones moleculares o fonones cristalinos, que inducen un
pequefio cambio en la longitud de onda de los fotones dispersados (Neuville et al., 2014). Este
cambio de longitud de onda depende de la estructura quimica de las moléculas responsables
de la dispersion (Das & Agrawal, 2011). El espectro Raman obtenido de este fendmeno
representa una “huella digital” del compuesto estudiado. Asi, es posible obtener informacion
que permite el analisis tanto cualitativo como cuantitativo de muestras de distintos
compuestos.

La espectroscopia Raman abarca la familia de mediciones espectrales a un nivel molecular,
basado principalmente en la dispersion de radiacion monocromaética (Das & Agrawal, 2011).
Durante este proceso, ocurre un intercambio de energia entre fotones de luz incidente y
moléculas presentes en las muestras, tal que los fotones dispersados poseen mas 0 menos
energia que aquellos incidentes. Esta diferencia ocurre por un cambio de energia tanto
rotacional como vibracional de la molécula y proporciona informacion sobre sus niveles
energéticos (Laserna, 2001). Segin Rostron et al. (2016), la espectroscopia Raman se
especializa en medir el cambio de frecuencia de la dispersion inelastica de la luz de una
muestra, cuando los fotones de la luz incidente “golpean” sus moléculas, produciendo
dispersion de fotones. En general, esta técnica se basa en la medicion del cambio de energia
del fotdén saliente. Este cambio en longitud de onda de la luz dispersada depende de la
composicién quimica de las moléculas responsables de la dispersion. La intensidad de la
dispersion Raman es proporcional a la magnitud del cambio en la polarizacion molecular. El
resultado es el cambio de posicién de los atomos constituyentes de la molécula desde una
posicion deequilibrio debidoa vibraciones moleculares (Rostron etal., 2016). Las propiedades
de estos modos vibracionales estan determinadas por la masa, el tipo de enlace y la simetria
de los &tomos que constituyen la unidad elemental de la muestra, como moléculas en gases y
liquidos, y la celda unitaria primitiva en solidos. Es debido a esto que el ambiente alrededor
de un aomo en particular presenta una influencia importante en su dinamica. Es decir,
cualquier factor fisico que afecte el orden en un rango pequefio de area, como defectos o
impurezas, tiene un impacto directo en las propiedades vibracionales del 4&tomo (Jimenez-
Sandoval, 2000). Esto puede observarse, por ejemplo, en las diferencias entre espectros de una
muestra cristalina y otra de forma amorfa de un material del mismo tipo. Asi, es importante
tener conocimiento sobre las propiedades simétricas y cristalograficas de la molécula o el
cristal que se esta estudiando (Jimenez-Sandoval, 2000).

Algunas ventajas de la espectroscopia Raman son la poca preparacion que necesitan las
muestras, ya que no se necesita recubrirlas con una capa de carbono, pulirlas o separar
minerales; la calibracion del instrumento se limita a una verificacion con una lamina de silicio,
por lo que no depende del tipo de muestra analizada y no se requieren materiales de referencia
especificos. El tipo petrolégico de un condrito puede ser determinado en una misma sesion si
el espectrometro esta montado a un microscopio petrografico; y no se requiere un alto vacio,

21



reduciendo los problemas que pueden ser causados por la presencia de muestras humedas
(Pittarello et al., 2015).

3.4.1. Principios Basicos

Segun Das y Agrawal (2011), y Smith y Dent (2019), cuando la luz interactia con la
materia, los fotones presentes en el haz pueden ser absorbidos, dispersados o no interactuar
con el material y pasar a través de este. Si la energia de un foton incidente corresponde con
la diferencia de energia entre el estado fundamental y el estado excitado de una molécula,
el foton puede ser absorbido y la molécula cambiara a un estado de energia excitado méas
alto. Sin embargo, también es posible que el foton interactde con la molécula y se disperse,
caso en el cual no es necesario que el foton tenga una energia que iguale a la diferencia
entre dos estados energéticos. Los fotones dispersados pueden observarse recolectandolos
desde un angulo con respecto al haz de luz incidente (Smith & Dent, 2019).

Segun estos autores, la espectroscopia Raman usa una frecuencia Unica de radiacion para
irradiar una muestra. La radiacion dispersada de la muestra es aquella que se detecta, con
una diferencia de una unidad vibracional de energia con respecto a la luz incidente. Durante
el proceso de dispersion, la luz interactda con la molécula y distorsiona o polariza la nube
de electrones alrededor del nucleo, formando un estado de vida corta llamado “estado
virtual”, el cual es inestable, por lo que el fotdn es reirradiado (Smith & Dent, 2019). Al
irradiar una molécula con luz monocromatica, y como describen Das y Agrawal (2011), se
pueden producir dos tipos de dispersion de luz:

1. Si solo se distorsiona la nube de electrones, cuando esta vuelve a su estado inicial, los
fotones se dispersan con la misma frecuencia que la radiacion incidente. A este
fendmeno se le llama dispersion elastica, en la cual no ocurre ningin cambio en la
frecuencia, longitud de onda o energia del fotdn. La luz incidente interactia con la
molécula, pero el intercambio de energia (E) es nulo, por lo que la frecuencia de luz
dispersada es igual a la frecuencia de luz incidente, es decir:

E =E, )

Para moléculas, este fendmeno se denomina dispersion de Rayleigh.

2. En cambio, si se induce movimiento nuclear, la energia sera transferida desde el foton
incidente hacia la molécula o desde la molécula hacia el fotdn dispersado. En este caso,
la dispersion es inelastica, en la cual la interaccién entre la luz y la molécula genera un
intercambio de energia equivalente a una vibracion molecular. Si la interaccion implica
que los fotones ganan energia vibracional de las moléculas, entonces la frecuencia de
luz dispersada serd mayor que la frecuencia de luz incidente, resultando en dispersion
de Raman Anti-Stokes:

E =E, +E, (6)
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Por otro lado, si la interaccion causa que las moléculas ganen energia de los fotones,
entonces la frecuencia de luz dispersada sera menor que la frecuencia de luz
incidente, resultando en el proceso conocido como dispersién Raman Stokes:

E =E, —E, (7)

El diagrama de la figura 7 muestra los procesos de dispersion elastica e inelastica para
una vibracion. En este, el estado vibracional mas bajo, denominado m, se muestra al
pie del diagrama, con un estado vibracional de una unidad de energia mayor que se
encuentra por encima, denominado n. La energia de excitacion se presenta como
flechas apuntando hacia arriba, y la energia dispersada como flechas contrarias.

La intensidad de un espectro Raman es determinada por la seccion transversal dispersada
de la transicién entre los niveles de energia vibracionales ny m (Rull, 2012). La intensidad
de una banda Raman normal depende de la polarizabilidad de una molécula, la intensidad
de la fuente de energia y la concentracion del grupo activo. La intensidad de la fuente (o de
la luz) se refiere a la fuerza o cantidad de luz producidapor una fuente de energia especifica.
Es la medida de la potencia de acuerdo con la longitud de onda emitida por la fuente. Asi,
la intensidad es directamente proporcional a la energia que, a su vez, es directamente
proporcional a la frecuencia. Esta tltima tiene unarelacion indirectamente proporcional con
la longitud de onda. De esta forma, se puede inferir que una fuente con longitud de onda
menor tendra una intensidad mayor. Ademas, la intensidad de un espectro Raman es
generalmente directamente proporcional a la concentracion de la especie activa (Sruthi,
2019).

Estados de excitacién
electrénica

Estados virtuales

Energia

Estado vibracional excitado
del estado fundamental n

y

Estado vibracional mas bajo
Raman Rayleigh  Raman anti- del estado fundamental m

Stokes Stokes

Figura 7. Diagrama de los procesos de dispersion de Rayleigh y Raman. Extraido y
modificado de Smith & Dent (2019).

23



3.4.2. Cristalografia y espectros Raman del Olivino
La espectroscopia Raman es una herramienta importante para investigaciones

mineraldgicas y petroldgicas de rocas terrestres y meteoritos. Los atributos asociados a un
espectro Raman, como la cantidad de bandas, sus posiciones con respecto al Raman shift o
cambio de niumero de onda y su intensidad, son propios de la especie, estructura, fase y
composicion de un mineral, determinados por los modos vibracionales fundamentales de
sus enlaces quimicos (Kuebler et al., 2006). Asi, esta técnica puede ser aplicada para la
identificacion y cuantificacion de composicion de especies minerales (Ishibashi et al.,
2008).

El olivino, un mineral importante en la formacion de rocas, corresponde a un ortosilicato
de estructura ortorrémbica Pbnm (forsterita, Mg2SiO4: a = 4.75, b = 10.20, ¢ = 5.98 A;
fayalita, Fe2SiO4: a = 4.82, b = 10.48, ¢ = 6.09 A), con una solucién sélida completa entre
miembros extremos de Fe y Mg. Segun Papike (1987), su estructura consiste en tetraedros
aislados de SiO4, en donde cada uno de los oxigenos del tetraedro se comparte con tres
cationes octaédricos. Los atomos de oxigeno forman paquetes casi hexagonales, en donde
la mitad de los sitios disponibles son ocupados por los cationes Mg*? y/o Fe*2. Estos
octaedros forman cadenas dentadas y capas, perpendiculares al eje a por una traslacién b/2,
alo largo del eje b (Papike, 1987). Existen dostipos distintivos de octaedros en la estructura
del olivino: M1, que se ubican en el centro de simetria, y M2 que se ubican en planos
especulares (m). Los tetraedros de silicato en olivinos se elongan formando piramides
trigonales siguiendo el eje a, mientras que los bordes compartidos de los octaedros M1y
M2 se acortan en funcion de sus bordes no compartidos (Papike, 1987; Kuebler et al, 2006).
Lafigura 8 muestra la estructura cristalina de los tetraedrosde SiO4 unidospor los octaedros
M1y M2, visto por el eje a, del olivino.

Figura 8. Estructura cristalina del Olivino (Pbnm) con tetraedros aislados de SiO4 asociados a los
cationes octaedrales M1 y M2, visto desde el eje a. Extraido de Kuebler et al. (2006).
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El olivino posee 84 modos normales vibracionales, de los cuales 36 son Raman-activos. El
espectro Raman del olivino puede dividirse en tres regiones espectrales (Kuebler et al.,
2006; Ishibashi et al., 2008):

1. Bandas menores a 400 cm™1, principalmente asociados a movimientos rotacionales y
traslacionales de tetraedros de SiO4 como unidad, y movimientos traslacionales de
cationes octaédricos (Fe*2 y Mg*?) en la red cristalogréfica.

2. Bandas entre 400-700 cm-?, que resultan de modos vibracionales de flexién interna de
los grupos idnicos de los tetraedros de silicato.

3. Bandas entre 700-1100 cm, que se atribuyen a modos vibracionales de estiramiento
interno de los grupos idnicos de tetraedros de SiO4. En este rango, se destaca una
caracteristica dominante del espectro del olivino, que corresponde a una pareja de
bandas ubicadas cerca de los 820 cm y los 850 cm™, donde la altura relativa de estos
se encuentra en funcion de la orientacion del mineral. Estos corresponden a las bandas

caracteristicas del olivino y son utilizadas frecuentemente en su identificacion.

Es importante destacar que las bandas que se encuentran en los rangos de los primeros dos
grupos descritos son, generalmente, mucho mas débiles que las que se encuentran en el
rango del tercer grupo, y normalmente no se muestran en los espectros (Kuebler et al.,
2006). Debido a esto, comunmente se analizan solo aquellas que se encuentran en el rango
de 700-1100 cm-L,

3.4.2.1 Propiedades de las bandas Raman caracteristicas del olivino

Las posiciones de las bandas caracteristicas del olivino varian deacuerdo a su composicion,
como se muestra en la figura 9. Esta variacion, que implica un cambio hacia numeros de
onda mayores amedida que el contenido de forsteritaaumenta, se debe a la disminucion de
masa atomica y volumen poliédrico en los sitios octaédricos, y al grado de acoplamiento de
los modos vibracionales de estiramiento simétricos y asimétricos de los grupos de SiO4
(Kuebler et al., 2006).

Otra variable que afecta a las posiciones de las bandas Raman del olivino corresponde al
estado de choque inducido por impactos a altas velocidades (Foster et al., 2013; Harriss &
Burchell, 2016). Segun Foster et al. (2013), para olivinos de composiciones de forsterita
40, 80 y 100, se produce un cambio de posicion en las bandas Raman hacia valores méas
bajos. Ademas, se observo que este cambio es dependiente de la composicién del mineral,
con una diferencia mayor obtenida para Fooo (1 cm™) que para Foso (0.5 cm™). Harriss y
Burchell (2016), realizan pruebas similares, pero a velocidades de impacto y presiones de
choque variables. Estos autores determinan que el cambio en las bandas caracteristicas de
olivino hacia posiciones mas bajas se vuelve permanente sélo a presiones de choque
mayores, en un rango entre 65-86 GPa. A presiones mas bajas, se observa que cualquier
cambio es temporal y éste se pierde luego de la descompresién. Asi, se concluye que las
variaciones de posicién permanentes se deben a un cambio irreversible en la estructura
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cristalina del olivino, a causa de acumulacion de defectos o de un reordenamiento
estructural (Harris & Burchell, 2016).

Por otro lado, también es importante destacar que el estado de choque de las muestras afecta
a la forma de la banda Raman (Rull et al., 2010; Zhang et al., 2022), con diferencias
principalmente en el ancho de éstay, de manera secundaria en la intensidad, debido a que
los modos internos de minerales silicatados como el olivino muestran un grado de
dependencia al estado de choque, puesto que los impactos generan efectos no uniformes en
los meteoritos (Rull et al., 2010). Rull et al. (2010) destaca que un desorden cristalino de
este tipo observado en olivinos es consistente con condritos ordinarios con estados de
choque débiles a moderados. Ademas, Zhang et al. (2022) determinan que la anchura a
media altura de las bandas Raman (FWHM, del inglés full width at half maximum) aumenta
en minerales de meteoritos que han sufrido choque, especificamente para condritos
ordinarios con estadosde choque mayores a S4. Segun estos autores, el aumento de FWHM
se correlaciona con el incremento en el grado de amorfizacion del material, ya que la fusion
en parte de los minerales durante el impacto resulta en una estructura cristalina perturbada
y una disminucion en la cristalinidad. Asi, Zhang et al. (2022) proponen una buena
correlacion entre FWHM de los espectros Raman y el estado de choque, en dondeel FWHM
espectral promedio obtenido para olivinos de meteoritos perturbados fue de 14-16 cm-,
mientras que -en contraste- el FWHM para olivinos terrestres bien cristalizados resultd
generalmente igual o bajo los 10 cm™. Cabe destacar, también, que para muestras de
meteoritos con estadosde choque bajos amoderados (<S3), el FWHM no presenta cambios

significativos.
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Ishibashi et al. (2008) establece que las intensidadesrelativas de la pareja de bandas Raman
caracteristicas de este mineral cambian en respuesta a la orientacion del cristal, en donde se
han observado espectros de olivino con patrones de intensidad variados para granos de
composicion identica, a temperatura y presion ambiente. Este estudio muestra la
dependencia de razones de intensidad para bandas a 822 cm™ (11) y 854 cmt (I2), que
implica que la media geométrica de estas razones obtenidas con un desplazamiento de 90°
puede cancelar la polarizacion restante (Figura 10). La figura 14 muestra la diferencia de
intensidades para espectros de olivino en tres ejes distintos del cristal: cerca del eje [100]
(Fig. 11.a), el eje [010] (Fig. 11.b) y el eje [001] (Fig. 11.c). Este estudio concluye que la
razon 11/l maxima se puede encontrar en el eje [100], y luego decrece de manera monotona
hacia los ejes restantes, donde el valor minimo de esta relacion se encuentra en el eje [010]
(Ishibashi et al., 2008).

Estas variaciones ocurren debido a que el olivino corresponde a un material de tipo
anisotropo, es decir, que sus propiedades dependen de la orientacion de la muestra al
momento de medirlas (Kocks, 2000). De esta forma, es importante realizar las calibraciones
correspondientes durante el andlisis de los espectros Raman de este mineral teniendo en
cuenta esta caracteristica.
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Figura 10. Dependencia del angulo de las razones de intensidad para dos peaks Raman a 822 cm?
y 855 cm-, a lo largo del laser incidente. Extraido de Ishibashi et al., 2008.
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Figura 11. Diagrama de orientacion cristalogréafica del olivino (la flecha indica la direccion del

laser incidente), y espectros Raman representativos cerca de los ejes [100] (a), [010] (b) y [001]
(c). Extraido y modificado de Ishibashi et al., 2008.
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V. Resultados

4.1. Calibracién del espectréometro

La figura 12 muestra la curva obtenida para la calibracion realizada con respecto a la
orientacion del cristal de olivino Os164-12, en donde se tomaron espectros Raman en
distintas orientaciones (0°-90°, con intervalos de 15°). Esta grafica presenta forma
sinusoidal y representa la dependencia de la razon de intensidades para las bandas A y B
delolivino (1a e I, respectivamente) con respecto a la orientacion de la muestra. Esta curva
implica que la variacién de intensidad depende de la orientacion del cristal y que la razon de
intensidades obtenidas con un angulo de desplazamiento de 45° puede cancelar la polarizacion
restante. Los detalles de estos resultados se encuentran en el Anexo B.1.
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Figura 12. Gréafica que representa la dependencia de la razon de intensidades I a/ls de las
bandas representativas del olivino con respecto a la orientacion de la muestra, medida en
intervalos de 15°.

De acuerdo con el analisis anterior -que confirma la dependencia entre orientacion del
cristal e intensidad de las bandas Raman-, se tomaron espectros Raman de la muestra
terrestre Os164-12 en tres puntos distintos, tres veces, en un rango de tiempos entre 5 a 60
segundos (Fig. 13), para encontrar el tiempo de adquisicion en el cual la variacion de
orientaciones es minima. Luego, al relacionar la razén de intensidades con los tiempos y
observar una tendencia, se concluye que el tiempo de adquisicién es de 50 segundos (Fig.
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14). Este ultimo corresponde al tiempo “estandar” con el que se tomaron todos los espectros
posteriores, tanto para muestras de composicién conocida como estudiadas.
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Figura 13. Espectros Raman de la muestra Os164-12, tomados en intervalos de tiempo de 5
a 60 segundos.
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4.2. Espectroscopia Raman

Para la toma de espectros Raman de todas las muestras y, a su vez, para realizar la calibracion
mediante esta metodologia, se deben escoger olivinos con caracteristicas Optimas, las cuales
corresponden a un grado de alteracion bajo o nulo, la ausencia de inclusiones, fracturasy otros
minerales que interfieran con los espectros.

4.2.1. Muestras de composicion conocida

A partir del tiempo de adquisicion obtenido, se tomaron espectros de muestras de composicion
conocida. Las fotografias tomadas al microscopio de estas muestras se encuentran en el anexo
A.2. Se tomaron espectros en tres puntos distintos para cadagrano de olivino (Figura 15), en
un rango de 200-1750 cm-?, tres veces. Los detalles de estos resultados se encuentran en las
tablas 6y 7, y los espectros para cada una de las muestras se encuentran en el Anexo A.2.
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Figura 15. Espectro Raman representativo obtenido para una muestra de cristal de olivino de
composicion conocida (Olivino 83, composicion Fal7+0.1), obtenida por EMPA.
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Tabla 6. Composicién en porcentaje molar de fayalita para muestras de granos de olivino, y su
cambio de longitud de ondao Raman shift para bandas A y B deolivino, y para las bandas 1 y 2
de neon.

Composicion PuNto Bandas Olivino (cm!) | Bandas Nedn (cm™)
Fa (% mol.) A B 1 2

822.33 853.53 277.87 | 1706.89
P1 822.25 853.84 277.94 | 1707.11
822.27 853.66 277.91 | 1707.50
822.52 853.53 277.10 | 1707.07
Ol-1 17.7+0.1 P2 822.38 853.45 277.60 | 1707.07
822.50 853.42 277.11 | 1707.92
822.73 853.06 277.86 | 1707.91
P3 822.71 853.22 277.11 | 1707.61
822.75 853.53 271.77 1707.50
822.32 853.14 277.60 | 1707.07
P1 822.31 853.12 277.63 | 1707.49
822.37 853.15 277.59 1707.07
822.27 853.09 277.60 | 1707.07
OlI-3 22.7£0.5 P2 822.36 853.18 | 277.60 | 1707.07
822.29 853.10 277.59 | 1707.07
822.37 853.22 277.13 | 1707.07
P3 822.39 853.22 277.66 | 1707.49
822.43 853.17 277.10 | 1707.49
822.40 853.04 277.09 | 1707.03
P1 822.46 853.07 277.17 | 1706.62
822.39 853.00 277.17 1707.03
822.33 853.39 277.11 | 1706.82
Ol-5 18.8+0.2 P2 822.32 853.45 27759 | 1706.82
822.37 853.48 276.98 | 1706.82
822.50 853.13 277.08 | 1706.95
P3 822.57 853.24 277.17 | 1707.00
822.53 853.21 277.42 | 1706.82
824.27 856.29 276.62 | 1707.12
P1 824.29 856.43 276.63 | 1706.59
824.33 856.38 276.62 | 1707.19
824.33 856.37 276.62 | 1707.46
Ol-9 8.1+0.2 P2 824.31 856.33 277.07 | 1707.49
824.33 856.50 276.68 | 1707.49
824.40 856.40 276.13 | 1706.57
P3 824.31 856.35 276.60 | 1707.84
824.33 856.36 276.60 | 1707.87

Muestra
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823.81 855.84 277.10 1707.41
P1 823.82 855.82 277.12 1707.46
823.86 855.85 277.12 1707.46
823.17 855.09 276.90 1707.03
Ol-11 9.7+0.2 P2 823.19 855.07 276.96 1706.64
823.20 855.07 276.96 1706.64
823.97 855.99 276.63 1707.43
P3 823.93 855.98 276.65 1707.00
823.96 855.98 277.04 1706.61
823.09 855.06 276.87 1706.67
P1 823.07 855.06 276.88 1707.89
823.03 855.01 277.00 1707.90
822.38 854.22 276.79 1708.08
OI-83 17+0.1 P2 822.40 854.26 276.74 1708.05
822.32 854.19 276.88 1708.06
822.75 854.71 277.02 1708.25
P3 822.76 854.73 276.98 1708.01
822.77 854.75 276.98 1708.28

Tabla 7. Composicion en porcentaje molar de fayalita para muestras de granos de olivino, y su
cambio de longitud de ondao Raman shift para bandas A y B deolivino, y para las bandas 1 y 2
de nedn.

Composicion PUNto Bandas Olivino (cm™1) | Bandas Nedn (cm1)
Fa (% mol.) A B 1 2

822.62 854.16 276.90 1707.00
P1 822.27 854.39 277.18 1707.29
822.41 854.36 277.00 1708.25
822.41 853.94 277.05 1706.73
Ol-84 16+0.2 P2 822.26 853.77 277.07 1707.91
822.28 853.79 277.06 1707.88
822.29 853.74 276.76 1707.48
P3 822.26 853.81 276.57 1707.87
822.33 853.84 276.65 1707.54
822.32 853.52 277.47 1708.09
P1 822.39 853.57 277.22 1706.65
822.43 853.65 277.22 1707.70
822.50 853.68 277.69 1707.67
0S164-1 21.75+0.3 P2 822.51 853.70 277.69 1707.67
822.57 853.77 277.69 1707.67
822.16 853.60 277.86 1708.51
P3 822.18 853.51 277.99 1708.09
822.28 853.50 278.13 1708.09

Muestra
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822.51 853.75 277.70 1708.09

P1 822.50 853.72 277.68 1708.48

821.51 854.12 277.47 1707.67

821.98 853.65 277.47 1708.09

0S164-6 21.53%0.2 P2 822.55 853.89 277.65 1707.67
822.61 853.94 277.67 1708.09

822.55 853.61 277.73 1706.83

P3 822.57 853.58 277.74 1707.25

822.55 853.57 277.70 1707.25

821.88 853.47 277.18 1707.03

P1 821.94 853.56 277.20 1707.03

821.84 853.44 277.18 1707.03

821.71 853.27 277.69 1707.48

0S164-12 21.78+0.2 P2 821.70 853.28 277.69 1707.48
821.65 853.19 277.65 1707.48

821.73 853.27 277.95 1707.87

P3 821.80 853.34 278.30 1707.85

821.76 853.30 278.59 1707.86

822.64 853.65 277.71 1705.99

P1 822.65 853.65 278.20 1705.99

822.63 853.63 278.19 1705.99

822.23 853.25 276.43 1706.41

0S164-13 21.41+0.3 P2 822.30 853.27 276.93 1706.41
822.34 853.28 277.20 1706.41

822.46 853.46 277.21 1706.82

P3 822.44 853.43 277.69 1706.82

822.45 853.44 277.69 1706.82

4.2.3. Muestras estudiadas

Se tomaron espectros de las seis muestras de condritos ordinarios: MVV023, MVV025, DMO053-
Al, DM055-A2, JG124 y JG151. Los espectros Raman se obtuvieron de dos céndrulos por
muestra, en tres puntos aleatorios dentro de estos, bajo las mismas condiciones que las muestras
anteriores (Fig. 16). Los detalles de estos resultados se encuentran en las tablas 8,9y 10, y los

espectros se encuentran en el Anexo A.1., para cada muestra respectiva.
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Figura 16. Espectro Raman representativo obtenido para una muestra de condrulo (MV023-A).

Tabla 8. Peaks A y B obtenidos para los condrulos escogidos de las muestras MV023 y
MV025.

— ” —
Muestra Bandas Olivino (cm™) | Bandas Neon (cm™)
A B 1 2
82223 | 85381 | 27752 | 1707.16
MVA023 82221 | 85377 | 277.40 | 1707.45
82216 | 85373 | 277.46 | 1707.39
82204 | 85358 | 277.07 | 1707.40
M\fZ?’ 82205 | 85357 | 277.07 | 1707.05
82204 | 85355 | 277.07 | 1706.96
82262 | 854.10 | 277.09 | 1706.76
M\;ozg 82263 | 85417 | 277.09 | 1706.67
82261 | 85411 | 277.08 | 1707.00
82213 | 853.68 | 277.03 | 1706.66
M\/Bozs 82221 | 85366 | 277.05 | 1706.66
82199 | 853.44 | 277.04 | 1706.64
822.06 | 853.60 | 277.02 | 1706.67
M\g023 82218 | 853.70 | 277.05 | 1706.64
82217 | 85363 | 277.05 | 1706.68
82218 | 853.69 | 277.10 | 1706.68
M\g°23 82226 | 853.84 | 277.09 | 1706.67
82222 | 85381 | 277.09 | 1707.00
82203 | 85334 | 277.24 | 1707.08
M\E)OZS 82204 | 85335 | 27734 | 1707.09
82212 | 85334 | 27729 | 1707.07
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822.52 853.88 276.81 | 1707.46
M\E)OZS 822.49 853.92 277.58 | 1707.47
822.58 853.96 277.76 | 1707.45
822.36 853.50 277.71 | 1707.45
M\E)OZS 822.35 853.48 277.49 | 1707.45
822.33 853.40 277.27 | 1707.43
822.32 853.46 278.31 | 1707.47
MVEOZS 822.33 853.46 277.55 | 1707.47
822.35 853.46 278.73 | 1707.48
822.08 853.32 277.61 | 1707.07
MVE025 822.09 853.34 277.32 | 1707.07
822.10 853.24 277.39 | 1707.08
822.87 854.23 278.60 | 1707.42
MVEOZS 822.84 854.21 277.47 | 1707.41
822.85 854.19 277.72 | 1707.47

Tabla 9. Peaks A y B obtenidos para los condrulos escogidos de las muestras DM053-Al y
DMO055-A2.

Bandas Olivino , 1
Muestra (cm) Bandas Ne6n (cm™)
A B 1 2
822.68 | 854.08 | 27732 | 1707.44
DM%?:%M 82263 | 854.08 | 277.56 | 1707.50
82267 | 854.08 | 277.19 | 1707.86
82271 | 854.07 | 277.16 | 1707.04
DM%S?’M 822.73 | 854.01 | 277.14 | 1707.84
822.72 | 854.01 | 277.00 | 1707.88
822.54 | 853.91 | 276.88 | 1707.47
DM(§3A1 82251 | 853.93 | 277.00 | 1707.90
82259 | 853.96 | 277.10 | 1707.05
821.92 | 85301 | 277.37 | 1707.05
DM%BAl 821.86 | 853.16 | 277.62 | 1707.90
821.86 | 853.03 | 277.59 | 1707.43
821.96 | 853.66 | 277.37 | 1707.45
DM%F’BM 822.06 | 85353 | 276.95 | 1707.87
82214 | 853.65 | 276.94 | 1707.71
822.25 | 85349 | 277.37 | 1707.53
DM%BM 821.93 | 85342 | 27737 | 1707.42
82221 | 85345 | 277.64 | 1707.93
82241 | 853.96 | 277.15 | 1707.45
DM(ESAZ 82250 | 853.99 | 277.11 | 1707.07
82242 | 853.99 | 277.15 | 1707.07
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822.95 854.18 | 277.22 | 1707.80
DMCESAZ 822.78 854.37 | 277.21 | 1707.75
822.91 854.54 | 277.49 | 1707.76
822.91 854.30 | 277.70 | 1707.73
DM(ESAZ 822.86 854.20 | 277.67 | 1707.70
822.75 854.17 | 277.54 | 1707.68
822.61 854.21 | 277.03 | 1707.25
DM%SSAZ 822.48 854.08 | 277.09 | 1707.29
822.55 854.15 | 277.10 | 1707.35
822.78 854.48 | 277.08 | 1707.26
DMOBS5A2 822.96 854.55 | 277.10 | 1707.34
823.12 854.53 | 277.04 | 1707.27
822.47 853.84 | 27750 | 1707.25
DM?BSSAZ 822.48 853.99 | 277.46 | 1707.24
822.47 854.00 | 2/77.35 | 1707.21

Tabla 10. Peaks Ay B obtenidos para los condrulos escogidos de las muestras JG124 y JG151.

Bandas Olivino (cm™) | Bandas Nedn (cm™)

Muestra
A B 1 2

G124 822.14 853.84 277.58 | 1707.46
C 821.88 853.54 277.67 | 1707.46
822.34 853.79 277.78 | 1707.46

G124 822.39 854.03 277.42 | 1707.47
C 822.40 854.08 277.88 | 1707.47
822.42 854.07 277.56 | 1707.45

G124 822.28 853.74 277.93 | 1707.88
C 822.14 853.67 277.90 | 1707.88

822.14 853.79 277.95 | 1707.88
822.14 853.34 277.26 | 1707.26
JG124J| 822.14 853.81 277.20 | 1707.26
822.14 853.34 277.30 | 1707.26
822.14 853.34 277.38 | 1707.26
JG124 3| 822.14 853.81 277.26 | 1707.26
821.67 853.34 277.38 | 1707.26
821.98 853.65 277.80 | 1707.88
JG124J| 821.98 853.65 277.43 | 1707.88
821.98 853.65 277.60 | 1707.88
821.99 852.71 277.47 | 1707.27

JGAl\Sl 821.90 852.48 277.47 | 1707.27
821.81 852.66 277.47 | 1707.27

G151 821.86 852.59 277.47 | 1707.67
A 822.06 852.59 277.47 | 1707.67

821.86 852.59 277.47 1707.67
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821.86 852.58 277.47 | 1708.33

JGA151 821.67 852.78 277.47 | 1707.26
821.67 852.78 277.47 | 1708.51

821.80 852.50 277.60 | 1708.38

JGéSl 821.80 852.52 277.58 | 1708.78
821.80 852.80 277.61 | 1707.37

821.74 852.78 277.63 | 1708.30

JGéSI 821.72 852.50 277.63 | 1708.30
821.73 852.49 277.63 | 1708.29

G151 821.66 852.71 277.46 | 1706.84
C 821.66 852.71 277.53 | 1707.04
821.70 852.68 277.51 | 1708.30

De acuerdo con los espectros obtenidos para las muestras de condritos ordinarios, se
obtuvieron resultados para la anchura a media altura (FWHM) de las bandas A y B
caracteristicas del olivino, para cada condrulo. Estos resultados se encuentran en la tabla 11,
en donde se observan valores similares para las muestras MV023, MV025, DM053-Al y
DMO055-A2, entre 6.15-6.68 cm™! y 9.62-10.93 cm™! para las bandas A y B, respectivamente.
Las muestras JG124 y JG151 presentan los valores mas altos para ambas bandas, con 10.76-
13.58 cm-! para las bandas A y 14.23-18.07 cm! para las bandas B de las muestras JG124 y
JG151.
Tabla 11. Resultados de FWHM para cada muestra de condrito ordinario.

FWHM (cm?)

Muestra A B
MV 023 6.15 9.81
MV 025 6.68 10.93
DMO053-Al 6.60 9.62
DMO055-A2 6.32 10.85
JG124 10.76 14.23
JG151 13.58 18.07

4.3. Analisis de Datos: clasificacion de muestras

Segun los resultados para las muestras de composicién conocida, se obtuvo un gréafico de
porcentaje molar de fayalita en funcion de la calibracion calculada a partir de la ecuacion (8)
(Figura 17). El detalle de estos resultados se encuentra en el anexo B.3. La razon lineal
calculada para estos valores da como resultado la ecuacion (9), que define el porcentaje molar
de fayalita presente de acuerdo con la calibracion calculada (4%*') a partir de las bandas
caracteristicas del olivino y las bandas de Nedn, con un error de +0.2 cm® con respecto al
numero de onda, y un error de +1.5 de composicion de fayalita /%mol.).

cal med Alrvef
AR = AR N (8)
N
%Fa =—7.72 A5+ 260.41 )
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Los resultados mostrados en la tabla 12 se obtuvieron a partir de la ecuacion anterior, en donde
se calculd la composicion de cada muestra segun el promedio dado para los resultados de
calibracion. EIl detalle de los resultados para cada condrulo se encuentra en el anexo C.
Ademas, se muestra la clasificacion segun grupo quimico para cada muestra, de acuerdo con
los rangos establecidos por Van Schmus & Wood (1967). La figura 18 muestra el gréafico de
contenido de fayalita y, ademas, las zonas de clasificacion para cada grupo quimico.
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Figura 17. Correlacion entre contenido de fayalita y los resultados de calibracion para muestras de
composicion conocida (terrestres) y el ajuste lineal obtenido.

Tabla 12. Contenido promedio de fayalita calculado de acuerdo con los resultados obtenidos
mediante la calibracion, y su clasificacion segin grupo quimico basado en los rangos
establecidos por Van Schmus & Wood (1967).

] L Referencia
Contenido | Clasificacion (Amengual,
Muestra Fa (% segn grupo 2019: Luna
mol.) quimico 2022)
MV025 18.96 H H
DMO053-A1 | 18.15 H H
DMO055-A2 | 17.03 H L
JG124 16.61 H H
JG151 22.18 L L
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Figura 18. Clasificacion de muestras segun la cantidad de fayalita calculada de acuerdo a la
calibracion. El grupo quimico LL queda fuera del rango de datos obtenidos.

4.3. Petrografia

Se realiz6 una observacion y breve descripcion petroldgica de las muestras estudiadas, con el
fin de encontrar condrulos aptos para la toma de espectros Raman. Estos Gltimos se escogieron
segun pardmetros como buena preservacion, buen redondeamiento y bordes definidos, poca
presencia de fracturas e inclusiones vitreas/fluidas y metales, y de su composicién, la cual debe
presentar olivino como mineral predominante. Es decir, condrulos principalmente de tipo PO,
BO y finalmente, y en caso de que no se encontrara alguno de los tipos anteriores, POP. De
esta forma, se confeccionaron mapas petrograficos de las muestras (Anexo A.1) en donde se
destacan los condrulos seleccionados. Cabe destacar que, por cada muestra, se escogieron por
lo menos dos condrulos para la medicion.

4.1.1. MV023

La matriz muestra evidente recristalizacion, con textura granoblastica. Posee venillas de
impacto observadas en casi todael area de la seccion delgada, rellenas de 6xidos. Con respecto
a minerales metalicos, se pueden observar principalmente kamacita y troilita, con este Gltimo
siendo el mas abundante. Estos cristales se encuentran bien conservados, con formas
predominantemente subhedrales.

Los condrulos presentes en esta muestra presentan bordes pobremente definidosy dificiles de
reconocer, con gran presencia de venillas rellenas de 6xidosy didmetros de méximo 500 pm.
Sin embargo, es posible distinguirlos debido a los minerales metalicos que los rodean. Se
observan fragmentos con cierto grado de redondeamiento que pueden corresponder a relictos
de condrulos. En general, se pueden encontrar dos tipos de condrulos: POP, que corresponden
a la mayor parte de la muestra, que presentan cristales distinguibles de olivino y fracturas
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internas. También se observan fragmentos de este tipo de condrulo, que pudieron ser parte de
un cuerpo anterior. El otro tipo destacado corresponde a condrulos PP, abarcando un
porcentaje menor, cercano al 10% de la muestra. Para esta muestra se escogieron dos
agregados: MV023-A y MV023-B (Figura 19) que parecieran corresponder a un condrulo y
un fragmento de tipo PO, descritos a continuacion.

Figura 19. Microfotografia de condrulo y fragmento MVV023-A (Ay B) y MVV023-B (Cy D), a
luz reflejada y luz transmitida respectivamente.

(@) MV023-A: Cuerpo que podria ser un céndrulo de tipo POP, que presenta fracturas
rellenas de oxidos, ademéas de inclusiones de minerales metélicos. Los bordes han
perdido redondez, y posee un didmetro de aproximadamente 0.7 milimetros. Esta
compuesto principalmente por cristales de olivino.

(b) MV023-B: Fragmento compuesto principalmente de olivino, que pudo haber sido parte
de un cuerpo anterior. Se encuentra muy fracturado, y las venillas presentes estan
rellenas de Oxidos. Se observan sectores puntuales en donde se encuentran familias de
inclusiones vitreas.

4.1.2. MV025

La matriz de esta muestra estd compuesta mayoritariamente por vidrio, con fragmentos
presentes de minerales ferromagnesianos, por lo tanto, correspondiendo a una textura
porfidoblastica. Posee una cantidad menor de venillas, las cuales se concentran
preferentemente dentro de los condrulos. Con respecto a los minerales metéalicos, se observa
principalmente kamacita, que se presenta con forma subhedral. También hay presencia de
troilita subherdral, pero en una cantidad mucho menor.

En su mayoria, los céndrulos presentes en esta muestra se encuentran bien conservados
(aunque con presencia de fracturas), con bordes bien definidos y buen redondeamiento,
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distinguidos con mas facilidad que la muestra anterior. EI tamafio de los condrulos es variado,
con algunos llegando a medir hasta -aproximadamente- 1.5 mm de didmetro. Se observaron
coéndrulos principalmente detipos PO, PPy RP, escogiendo dos del primer tipo para el analisis
posterior, mostrados en la figura 20 y descritos a continuacion.

Figura 20. Microfotografias de condrulos MV025-D (A 'y B) y MV025-E (C y D), a luz reflejada
y luz transmitida respectivamente.

(@ MV025-D: Condrulo PO, que presenta buen redondeamiento y bordes bien definidos.
Compuesto principalmente de olvino. Presenta algunas fracturas rellenas de 6xidos.

(b) MV025-E: Condrulo PO, bien redondeadoy con bordes definidos. También se encuentra
principalmente compuesto por olivino y presenta algunas fracturas rellenas de 6xidos.

4.1.3. DM053-Al

Lamatriz de esta muestra se encuentra en etapas tempranas de recristalizacion, distinguiéndose
cristales silicatados de textura aproximadamente homogénea presentes en esta. La muestra
presenta algunas fracturas, con una que se observa predominantemente hacia las orillas y que
no se encuentra rellena. Las venillas presentes, aunque pocas, se encuentran rellenas por
minerales opacos. De estos, principalmente se observa kamacita, con formas subhedrales a
euhedrales. La troilita se presenta en menor cantidad, con formas subhedrales, y concentrada
mayoritariamente hacia el centro de la muestra.

La mayoria de los condrulos observados en esta muestra se encuentran como relictos o

fragmentos que pudieron haber pertenecido a otros cuerpos. Hay muy pocos agregados que

conservan su forma circular y se observan muy fracturados. Se encontraron principalmente

coéndrulos que podrian ser de tipo PO o0 POP, no muy bien conservados, debido a la temprana
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etapa derecristalizacion que se observa, la cual implica la pérdidadedistincion entre minerales
en un mismo condrulo, pasando a fragmentos de texturas mas homogéneas. Los condrulos
escogidos se muestran en la figura 21.

(@ DMO053A1-A: Fragmento principalmente compuesto de olivino, muy fracturado.
Presenta familias de inclusiones en sectores puntuales, ademas de minerales metalicos.
Las fracturas se encuentran rellenas de Oxidos. Posee bordes definidos y forma

redondeada.

(b) DM053A1-C: Se tratade un condrulo PO, muy fracturado. Las fracturas se encuentran
rellenas, y se observan algunos pequefios fragmentos de minerales metéalicos. Tiene buen
redondeamiento y bordes definidos. Principalmente compuesto de olivino.

(c) DM053A1-D: Condrulo PO, muy fracturado. Se observan fragmentos de minerales
opacos en forma cristalina y como “gotitas”. Compuesto principalmente de olivino.

Figura 21. Microfotografias de condrulos DM053A1-C (Ay B) y DM053A1-D (C y D), a luz
reflejada y luz transmitida respectivamente.

4.1.4. DM055-A2

En esta muestra se observa una matriz compuesta en su mayoria por cristales silicatados y
minerales opacos, dandole una textura granoblastica. Se observa una gran cantidad venillas
rellenas a lo largo de todala muestra, y algunas fracturas hacia los bordes del corte. Ademas,
esta muestra presenta algunos “huecos’ hacia las orillas, asociados a disolucién. Los minerales
metalicos presentan altos niveles de oxidacion y reemplazo, con presencia de troilita
principalmente, y de kamacita en cantidades casi nulas.
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Con respecto a los condrulos, aunque dificiles de identificar, estos agregados se encuentran
bien redondeados, con bordes bien definidos. Sin embargo, en la mayor parte de la muestra se
observan relictos de cuerpos anteriores, mezclados entre si, que no presentan formas concretas.
La mayoria de los céndrulos observados presenta fracturas rellenas. En esta muestra se

observaron principalmente condrulos de tipo PO y BO (Figura 22).
T TR >

Figura 22. Microfotografias de condrulos DM055A2-A (A y B), DM055A2-B (C y D), a luz
reflejada y luz transmitida respectivamente.

(@ DMO055A2-A: Condrulo de textura bandeada o BO. Presenta un borde definido
determinado por un “anillo” que lo rodea. Presenta buen redondeamiento, aunque se

encuentra en forma ovalada. Presenta una densidad pequefia de fracturas.

(b) DM055A2-B: Condrulo PO, con bordes definidos por fragmentos de minerales opacos
que lo rodean. Estos minerales también se encuentran como agregados en su interior.
Esta compuesto principalmente de olivino, y presenta fracturas rellenas de 6xidos.

(c) DMO055A2-D: Fragmento que podria corresponder a un relicto de otro cuerpo,
compuesto de olivino. Sus bordes se observan bien definidos, y presenta buen
redondeamiento. Se observan fracturas rellenas de 6xidos, con una de ellas que divide
al cuerpo por la mitad.

4.1.5.3G124

La matriz de esta muestra es predominantemente vitrea, con fragmentos de silicatos
ferromagnesianos y minerales metalicos. Estos Gltimos se presentan principalmente como
kamacita, de formas anhedrales a subhedrales, con un porcentaje menor de reemplazo por
oxidos de hierro. Ademas, se observa troilita con forma subhedral, en la cual también se
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observa reemplazo, pero en cantidades mucho menores que el mineral anterior. Se observa
presencia de venas de choque y melt pockets.

En comparacion con todas las otras muestras (a excepcién de MV025), JG124 presenta los
céndrulos mejor preservados, con bordes bien definidos y buen redondeamiento, con
diametros de hasta 1 mm. Algunos agregados se observan en grupos, denominados cumulos,
de 2 hasta 4 condrulos. En esta muestra se observaron céndrulos de tipo PO, BO, RP y POP.
También se observan fracturas planares y extincion ondulosa en olivinos. Los agregados
escogidos para el analisis Raman se muestran en la figura 23, y su descripcion se encuentra a
continuacion.

Figura 23. Microfotografias de condrulos JG124-C (Ay B) y JG124-) (C y D), a luz reflejada y
luz transmitida respectivamente.

(@) JG124-C: Condrulo BO de tamario considerable, muy facilmente identificable debido a
su textura bandeaday un anillo que delimita sus bordes. Presenta buen redondeamiento,
y algunas familias de inclusiones vitreas en sectores puntuales.

(b) JG124-G: Condrulo PO, con bordes bien definidos y buen redondeamiento. Presenta
algunas fracturas rellenas de 6xidos, ademas de inclusiones en sectores localizados y
granos de minerales metéalicos.

(c) JG124-J: Cbndrulo PO, bien redondeado y con bordes bien definidos. Presenta fracturas
rellenas y familias de inclusiones vitreas, ademas de fragmentos de minerales opacos
gue se encuentran localizados preferentemente hacia los bordes.
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4.1.6.JG151

Se observa una matriz compuesta por minerales silicatados, principalmente plagioclasa, con
tamafo de cristales aproximadamente homogénea. El vidrio se encuentra en cantidades muy
bajas, y en la mayor parte de la muestra se observan venillas de gran tamafio (aproximadamente
2-2.5 mm de ancho) rellenas de 6xido y minerales metalicos. Estos ultimos corresponden
principalmente a kamacita y troilita, que presentan formas subhedrales a euhedrales, con una
concentracién mayoritaria en la matriz, mas que en los fragmentos de condrulos.

Con respecto a estos Gltimos, en esta muestra solo se encontraron relictos o fragmentos
pertenecientes a cuerpos anteriores, con avanzada recristalizacion evidenciada por texturas
homogéneas y poca cantidad de vidrio presente dentro de estos. Estos cuerpos corresponden
en su mayoria a condrulos de tipo PO y PP. Ademas, se observaron condrulos identificados
Unicamente debido a que aln conservan sus bordes, pero el centro de estos se encuentra
completamente reemplazado. Los condrulos seleccionados se muestran en la figura 24.

(@) JG151-A: Relicto de un posible condrulo PO. Se observan fracturas rellenas de 6xidos,
ademas defamilias deinclusiones, y algunos minerales opacos en forma granular y como
“gotitas”, preferentemente ubicados hacia las orillas.

(b) JG151-C: También corresponde a un fragmento de un posible condrulo PO anterior.
Muy fracturado, con presencia de inclusiones vitreas y algunos fragmentos de minerales
metalicos.

Figura 24. Microfotografias de fragmentos JG151-A (A y B) y JG151-C (C y D), a luz reflejada y
luz transmitida respectivamente.
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V. Discusiones
5.1. Espectroscopia Raman

Las bandas caracteristicas de olivino obtenidas para los cristales terrestres presentan forma homogénea, €s
decir, no se observan diferencias importantes en intensidad o posicion entre las bandas A y B para cada
una de las muestras. Sin embargo, esto si se observa en las muestras de condritos ordinarios para los
espectros tomados en puntos distintos de un mismo condrulo. Debido a que la intensidad depende de la
polarizabilidad de una molécula y, en consecuencia, también depende de la concentracion de estas, es
posible que este cambio ocurra a causa de que la cantidad de moléculas presentes no sea homogénea en
toda la muestra. Ademés, la posicion de las bandas de olivino depende de la composicion de fayalita
presente, lo cual se debe a una disminucién tanto de masa atémica como de volumen poliédrico
(Kuebler et al., 2006). Asi, como un condrulo puede estar compuesto por distintos granos de olivino, es

posible que estos presenten composiciones ligeramente distintas.

Otro factor que podria estar afectando a estas variables comresponde al estado de choque. De acuerdo a lo
establecido por Foster et al. (2013), este pardmetro implica un cambio en la posicion de las bandas Raman
del olivino hacia valores més bajos, para composiciones entre Fo40 y Fo100, rango en el que se encuentran
las muestras estudiadas. No obstante, Harriss y Burchell (2016) establecen que este cambio es permanente
Unicamente para presiones de choque entre 65-80 GPa. En cambio, para presiones menores -y a su vez,
estados dechoque menores- este cambio es temporal y se pierde luego de la descompresion. Asi, como las
muestras estudiadas presentan estados de chogue entre S2 (5-10 GPa) y S5 (4560 GPa), alcanzarian
presiones maximas de 60 GPa (Stoffler et al., 1991; Fritz et al., 2017) , por lo tanto, este parametro no
afectaria a la posicion de las bandas de olivino.

Por otro lado, segun los resultados obtenidos de FWHM para cada meteorito y la correlacion
establecida por Zhang et al. (2022), el estado de choque podria estar afectando al ancho de las
bandas Raman. Segun los resultados mostrados en la tabla 13, los valores de FWHM maés altos
para ambas bandas se encuentran en las muestras JG124 y JG151, lo cual puede correlacionarse

con su clasificacion de estado de choque mayor (S5) que los demas meteoritos.

La muestra JG124 fue clasificada con un estado de choque S3 segin Amengual (2019) y S5
segun Luna (2022) (tabla 1). Amengual (2019) destaca solamente la evidencia de troilita
pleocroica para la clasificacion, sin embargo, tanto en este trabajo como en Luna (2022) se
destaca la presencia tanto de venillas de choque como de melt pockets, caracteristicos de un
estado de choque moderado a alto (>S4), y de un alto nivel de metamorfismo de impacto de
acuerdo con la textura de intercrecimiento (tipo plesita) observada en minerales metalicos
(Luna, 2020). Ademas, algunos de los olivinos presentes muestran fracturas planares y extincién
ondulosa. Debido a estas evidencias, se correlacionan los altos valores de FWHM con un estado

de choque correspondiente a S5.

Para la muestra JG151, la correlacion entre el estado de choque y los valores de FWHM altos
es mas evidente, de acuerdo con la presencia significativa de venas de impacto de tamafios
importantes (de hasta, aproximadamente, 2.5 mm de ancho), y de melt pockets.
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Tabla 13. Resultados de FWHM para cada muestra de condrito ordinario, y su estado de choque
clasificado anteriormente por Amengual (2019) para todas las muestras y Luna (2022) para las
muestras MV025 y JG124.

Muestra FWHM (cm™) Estado de
A B Choque
MV023 6.15 9.81 S4
MV 025 6.68 10.93 S2
DMO053-Al 6.60 9.62 S3
DMO055-A2 6.32 10.85 S3
JG124 10.76 14.23 S5
JG151 13.58 18.07 S5

5.2. Calibracion

Las metodologias utilizadas en trabajos anteriores utilizan los ajustes lineales calculados por
Pittarrello et al. (2015), en donde se definen dos ecuaciones para cada banda de olivino. Al no
estar normalizadas las posiciones de las bandas Raman, los resultados para estos ajustes son
susceptibles a errores significativos, con un error reportado de +0.9 cm? para la posicién de las
bandas, lo cual implica a su vez un error de -aproximadamente- 5 %mol. de fayalita. Esto
ultimo afecta de forma relevante a la clasificacion de condritos ordinarios, debido a que los
rangos de porcentaje molar de Fa establecidos por Van Schmus y Wood (1967) para cada grupo
quimico presentan una diferencia minima de £4 %mol.

En cambio, el uso del método de calibracién definido por las ecuaciones (1), (2) y (3) para las
posiciones de las bandas Raman, proporciona una estimacion mas precisa debido al uso de la
luz de nedn como referencia (Bakker, 2021), en donde la distancia entre las bandas estudiadas
se normaliza a la distancia de referencia entre las bandas del gas, obteniéndose un error de +0.2
cm® para la posicion calibrada (45*), que se traduce en un error de 1.5 para el porcentaje
molar de fayalita. Las referencias para el gas corresponden a la medicion, a alta resolucion, del
espectro de emision de Ne I (Civis et al., 2020). La figura 25 muestra la comparacion entre los
resultados de clasificacion en grupos quimicos para los condritos ordinarios estudiados,
calculados mediante las ecuaciones definidas por Pittarello et al. (2015) -en rojo- y el ajuste
lineal obtenido en este trabajo -en azul-. De esta comparacion se puede apreciar que la
composicién de fayalita calculada mediante las ecuaciones establecidas por Pittarello et al.
(2015) queda fuera del rango de clasificaciones de grupos quimicos (>16 %mol.) para algunas
muestras. Este error puede observarse notoriamente en los resultados de la ecuacion obtenida
para la banda B (Fig. 25.b), en donde 5 de 6 muestras quedan por debajo del rango de

clasificacion para el grupo H.
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Figura 25. Resultados de composicion de fayalita (Y%omol.) y su clasificacion en grupos quimicos
para condritos ordinarios estudiados de acuerdo con las ecuaciones obtenidas por Pittarello et al.
(2015) -en rojo- vy el ajuste lineal calculado en este trabajo (azul). (@) Resultados para la banda A,
(b) resultados para la banda B.

5.3. Analisis de datos: clasificacion de muestras

De acuerdo con las clasificaciones previas realizadas por Amengual (2019) y Luna (2022) utilizadas como
referencia para los resultados obtenidos en este trabajo, todas las muestras coinciden con la clasificacion
previa. Ademas, cabe destacar que la muestra JG124 es la Unica presente en la base de datos del
Meteoritical Bulletin, nombrada oficialmente como EI Médano 431 y clasificada como H5.

Es importante destacar que la muestra DIM055-A2 es la Unica cuya clasificacién no coincide, la cual fue
anteriormente clasificada como condrito ordinario del grupo L. Segun los resultados obtenidos mediante
el gjuste calculado, esta muestra contiene un porcentaje molar de fayalita promedio de 17.03+£0.2. Este
resultado implica que la muestra se clasificaria como condrito ordinario del grupo H. No obstante, en un
estudio anterior realizado por Soto (2020) se analiza la muestra DMO055-A1, proveniente de la misma roca,
en el cual ésta es clasificada en el grupo quimico H, con una composicion de fayalita de 19.2+1. Ambas
clasificaciones previas se realizaron mediante andlisis puntuales EDS en SEM. Sin embargo, los datos de
Amengual (2019) presentan una desviacion estandar importante -de 3.26 para Fa- en comparacion con los
datos obtenidos por Soto (2020), con una desviacion estandar de 1, ademas de un mayor conjunto de
andlisis SEM-EDS. De acuerdo con estos resultados, la muestra DM055-A2 queda clasificada como grupo
H mediante el método propuesto en este trabajo.

Finalmente, la tabla 14 muestra el resumen de clasificaciones tanto para grupo quimico como estado de
choque para todas las muestras estudiadas, segin la metodologia aplicada en este trabajo.
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Tabla 14. Resumen delos resultados obtenidos para las clasificaciones de todaslas muestras, segun
la metodologia aplicada en este trabajo.

Muestra G rupo Estado de
Quimico Choque

MV023 H S4
MV 025 H S2
DMO053-Al H S3
DMO055-A2 H S3
JG124 H S5
JG151 L S5
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V1. Conclusiones

La espectroscopia Raman y, en consecuencia, el método formulado en este trabajo, proporciona
una herramienta facil y rapida de aplicar para la clasificacion de condritos ordinarios. Esta
técnica no requiere una preparacion previa de las muestras, si no que solo basta con obtener
cortes delgados de estas y realizar observaciones petrolégicas para encontrar condritos
candidatos para el analisis, lo cual puede realizarse en una misma sesion si el espectrometro
presenta un microscopio petrolégico montado.

En comparacién con otros métodos de analisis, la espectroscopia Raman proporciona una
herramienta de identificacion mineral no destructiva y especifica, con la cual es posible
identificar fases minerales de forma individual, a diferencia de otras técnicas -como SEM y
EMPA- que entregan resultados de composicion de todas las fases presentes.

Sin embargo, es importante tener en cuenta las caracteristicas del material con el que se trabaja,
como es el caso del olivino, del cual sus espectros tienden a ser sensibles a sus propiedades. En
especifico, la orientacidén en que se encuentra el cristal, la composicion de éste y los procesos
externos que han cambiado su estructura interna (como procesos de impacto) juegan un papel
importante en el andlisis de sus bandas Raman caracteristicas, ya que tanto la intensidad como
la posicion y el ancho de estas dependen de estas variables. Asi, realizar una buena calibracion
que considere estos parametros es fundamental para obtener resultados coherentes y con errores
minimos.

Conrespecto a la calibracion realizada, se encontraron errores minimos que no afectan de forma
significativa a la clasificacion posterior de condritos ordinarios (en comparacion con trabajos
anteriores), en donde los resultados obtenidos mediante esta metodologia para grupos quimicos
y estados de choque coinciden con las clasificaciones realizadas previamente mediante
petrologia y analisis puntual SEM-EDS.

No obstante, es necesario realizar un andlisis de esta técnica con un grupo de muestras mas
variado y en presentaciones distintas (sin cortar la muestra), abarcando todos los grupos
quimicos (H, Ly LL) como estados de choque (S1-S6), con el fin de acreditar la metodologia
utilizada y reducir errores. En este sentido, también se recomienda realizar una calibracion con
piroxenos bajos en Ca, para obtener ajustes lineales que representen los tres peaks
representativos de este mineral, resultando en otra forma de validacion para la clasificacion de
grupos quimicos, segun los rangos establecidos por Van Schmus y Wood (1967) para piroxenos.
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ANnexos

A. Mapas petrograficos y Espectros Raman

A.l. Muestras Estudiadas
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Figura 26. Mapa de corte de la muestra MVV023 con microfotografias, aumento 4X.
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Figura 27. Mapa de la muestra MV 025 con microfotografias, aumento 4X.
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Figura 28. Mapa de la muestra DM053-A1 con microfotografias, aumento 4X
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Figura 29. Mapa de la muestra DM055-A2 con microfotografias, aumento 4X.
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Figura 30. Mapa de la muestra JG124 con microfotografias, aumento 4X.
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Figura 31. Mapa de la muestra JG151 con microfotografias, aumento 4X.
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Los espectros Raman obtenidos para cada uno de estos condrulos se muestran en las figuras 32-37.
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Figura 35. Espectros Raman para la muestra DM055-A2. (a) Céndrulo A, y (b) Céndrulo B.
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Figura 36. Espectros Raman para la muestra JG124. (a) Condrulo C, (b) Condrulo J.
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Figura 37. Espectros Raman para la muestra JG151. (a) Céndrulo A y (b) Céndrulo C.
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A.2. Muestras de composicion conocida

Las muestras de composicion conocidacorresponden a 11 cristales deolivino terrestres, que cubren
un rango de composiciones de fayalita de 8.1+0.2 — 22.7+0.5 (Figuras 38-41).

Figura 38. Cristales de olivino de composicion conocida. (@) OI-1, Fal7.7+0.1, (b) OI-3,
Fa22.7+0.5, (c) OI-5, Fa18.8+0.2, (d) OI-9, Fa8.1+0.2, (e) Ol-11, Fa9.7+0.2.
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Figura 39. Cristales de olivino (a) MV83, composicion Fal7+0.1, y (¢) MV84, composicion
Fal6+0.2.

Figura 40. Cristales de olivino 1 (Fa21.75£0.3) y 6 (Fa21.53+0.2) de la muestra Os-164 1 mm.

Figura 41. Cristales de olivino 12 (Fa21.78+0.2) y 13 (Fa21.41+0.3) de la muestra Os-164 0.5 mm.
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Los espectros Raman obtenidos para cada uno de estos cristales se muestran en las figuras 42 y
43.
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Figura 42. Espectros Raman obtenidos para muestras de cristales de olivino de composiciones
conocidas, obtenidas por EMPA. (a) Olivino 1, composicion Fal7.7+0.1. (b) Olivino 3,
composicion Fa22.7+0.5, (c) Olivino 5, composicién Fal8.8+0.2, (d) Olivino 9, composicion
Fa8.1+0.2, (e) Olivino 11, composicion Fa9.7+0.2 y (f) Olivino 83, composicion Fal7+0.1.
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Figura 43. Espectros Raman obtenidos para muestras de cristales de olivino de composiciones
conocidas, obtenidas por EMPA. (a) Olivino 84, composicion Fal6+0.2, (b) Olivino Os164-1,
composicion Fa21.75%0.3, (c) Olivino Os164-6, composicion Fa21.53+0.2, (d) Olivino 0s164-12,

composicion Fa21.78+0.2, (e) Olivino Os164-13, composicion Fa21.41+0.3.
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B. Calibraciones

B.1. Dependencia de razon de intensidades con respecto a la orientacion del cristal

Tabla 15. Razon de intensidades obtenidas para las bandas Ay B representativas del olivino, y su
variacion con respecto a la orientacion de la muestra medida en intervalos de 15°.

Angulo (o) (N Ig IA/|B
0 745.49 640.99 1.16
15 678.04 600.45 1.13
30 482.54 434.80 1.11
45 349.30 311.14 1.12
60 404.69 354.94 1.14
75 621.38 535.87 1.16
90 751.13 664.48 1.13

B.2. Tiempo de adquisicion
Tabla 16. Intensidades Ia e Is para bandas A y B caracteristicos del olivino, para los puntos P1, P2
y P3 de la muestra Os164-12, de acuerdo a los tiempos de adquisicion en un rango de 5 a 60
segundos.

Tiempo Punto 1 Punto 2 Punto 3
(S) Ia g IA/|B Ia Ig IA/IB (PN Ig |A/|B
5 1483.76 | 1284.49 1.16 1367.78 | 1204.37 1.14 1185.86 | 1044.16 1.14
5 1427.84 | 1240.10 1.15 1377.37 | 1210.57 1.14 1207.04 | 1062.13 1.14
5 1403.18 | 1235.78 1.14 1372.50 | 1212.26 1.13 1228.96 | 1098.31 1.12
10 2609.58 | 2290.83 1.14 2732.54 | 2402.13 1.14 2514.81 | 2208.56 1.14
10 2637.58 | 2305.60 1.14 2708.77 | 2384.15 1.14 2566.21 | 2247.89 1.14
10 2617.73 | 2299.44 1.14 2677.30 | 2358.07 1.14 2593.22 | 2256.80 1.15
20 5181.50 | 4527.06 1.14 5112.44 | 4493.49 1.14 5230.28 | 4597.79 1.14
20 5161.82 | 4514.19 1.14 5072.19 | 4444.70 1.14 5307.17 | 4654.32 1.14
20 5115.62 | 4477.16 1.14 5027.95 | 4419.97 1.14 5352.91 | 4697.78 1.14
30 7507.75 | 6565.99 1.14 8332.27 | 7337.46 1.14 8692.84 | 7689.42 1.13
30 7587.68 | 6656.46 1.14 8316.48 | 7291.58 1.14 8853.61 | 7769.70 1.14
30 7673.31 | 6725.50 1.14 8296.30 | 7270.90 1.14 8909.52 | 7798.87 1.14
40 11417.00 | 10045.06 1.14 10048.33| 8820.54 1.14 11868.53 | 10424.11 1.14
40 11232.95 | 9852.96 1.14 9924.87 | 8733.06 1.14 11844.08 | 10448.39 1.13
40 11098.40 | 9739.34 1.14 9816.34 | 8602.53 1.14 11821.57 | 10384.20 1.14
50 13732.97 | 12058.47 1.14 12154.72]110673.59| 1.14 14694.48 | 12933.90 1.14
50 13516.29 | 11878.96 1.14 12021.94]10568.20| 1.14 14568.60 | 12814.81 1.14
50 13379.74 | 11731.71 1.14 11882.80|10457.31| 1.14 14387.26 | 12672.83 1.14
60 15780.30 | 13854.37 1.14 21255.70|18645.72| 1.14 17082.86 | 15051.93 1.13
60 15523.74 | 13637.17 1.14 21277.48|18706.86| 1.14 16840.95 | 14842.96 1.13
60 15292.19 | 13446.32 1.14 21143.31|18603.20| 1.14 16581.41 | 14599.72 1.14
Promedio| 1.14 Desv. Est. | 4.72:10°3
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Tabla 17. Distribucién normal calculada de acuerdo a los resultados mostrados en la tabla 16.

Distribucion Normal
Tiempo (s)
Punto 1 Punto 2 Punto 3
5 0.18 69.76 70.00
5 2.15 83.30 76.04
5 67.69 33.44 0.01
10 84.04 82.47 84.57
10 4414 73.89 69.10
10 84.51 66.89 7.23
20 38.14 83.17 82.53
20 49.78 72.93 79.51
20 59.09 82.49 83.23
30 50.17 68.82 19.25
30 81.48 77.65 83.07
30 74.95 74.16 61.11
40 77.10 83.92 84.57
40 80.68 76.32 47.90
40 82.93 73.57 84.51
50 84.45 84.53 73.60
50 83.45 82.50 78.94
50 78.20 75.15 65.97
60 84.27 81.09 62.38
60 84.44 81.92 59.03
60 81.27 76.83 70.25
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B.3. Célculo de ajuste lineal
El calculo del ajuste lineal se realizé a partir de las ecuaciones (1), (2) y (3), de acuerdo con los
valores obtenidosde longitud de ondapara las bandasde olivino y nedn de las muestras de cristales
de olivino terrestres, utilizando los valores 277.67 cm y 1709.18 cm! como referencia para las
bandas de neon. Los resultados para cada una de estas muestras se encuentran en la tabla 18.

Tabla 18. Resultados de calibracion calculada a partir de las ecuaciones definidas por Bakker

(2021) para las muestras de composicion conocida.

Muestra | Calibracion | Promedio Cl::c;r?(%) sr:lcc:?;] Muestra | Calibracion | Promedio Cllzc;rr(](%) ?;]c(;?.;]
31.25 30.86
31.64 30.85
31.43 30.82
31.04 30.87
Ol-1 31.11 31.01 17.7£0.1 Ol-3 30.86 30.85 22.7£0.5
30.94 30.85
30.37 30.89
30.52 30.87
30.82 30.77
30.68 32.04
30.66 32.17
30.64 32.07
31.09 32.05
Ol-5 31.18 30.83 18.8+0.2 Ol-9 32.05 32.07 8.1+0.2
31.15 32.18
30.67 32.03
30.70 32.04
30.73 32.04
32.05 32.00
32.02 32.00
32.02 32.00
31.95 31.84
Ol-11 31.91 32.00 9.7£0.2 OI-83 31.87 31.95 17+0.1
31.92 31.87
32.03 31.96
32.07 31.99
32.07 31.99
31.58 31.22
32.16 31.23
31.95 31.25
31.57 31.21
Ol-84 31.53 31.65 16+0.2 0s164-1 31.22 31.27 21.75+£0.3
31.53 31.24
31.47 31.46
31.55 31.36
31.52 31.25
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31.27 31.63
31.24 31.66
32,65 31.63
31.69 31.59
0s164-6 |  31.37 3142 | 215302 051154' 31.62 3161 | 21.78+0.2
31.36 31.58
31.11 31.58
31.06 31.59
31.07 31.59
31.08
31.08
31.08
31.06
051124' 31.01 31.05 21.41+0.3
30.99
31.04
31.04
31.05
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C. Calculo de composicion de Fa para cada condrulo
El célculo de porcentaje molar de fayalita para cada condrulo se realizé de acuerdo a la ecuacion
(8) presentada en la seccidon 4.3 del capitulo de Resultados. Para clasificar las muestras en cada
grupo quimico respectivo se utilizaron los rangos establecidos por Van Schmus & Wood (1967),
mostrados en la tabla 5 de la seccion 3.3. El resultado final para cada muestra se obtuvo de acuerdo
al promedio para cada calibracién. Las siguientes tablas (19-24) muestran el detalle de estos
resultados para cada condrito respectivo.

MV023

Tabla 19. Resultados de composicion de Fayalita para los condrulos de la muestra MV 023

Contenido

Muestra Calibracién| deFa G(upo Referencia

(cm) (%omol.) | Quimico | (Amengual, 2019)
calculado

31.62 16.37 H
31.59 16.58 H
31.61 16.49 H
31.56 16.81 H

MV023 A 31.54 16.97 H H
31.54 16.96 H
31.52 17.14 H
31.58 16.68 H
31.53 17.04 H
31.59 16.60 H
31.50 17.31 H
31.50 17.34 H
31.58 16.65 H

MV023 B 31.56 16.82 H H
31.50 17.31 H
31.56 16.87 H
31.61 16.43 H
31.62 16.37 H

Promedio 31.56 16.82 H

Desviacion

Estandar 0.04
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MV025

Tabla 20. Resultados de composicion de Fayalita para los condrulos de la muestra MV 025.

Calibracién Codnetana:dO Grupo Referencia
Muestra L Amengual, 2019;
(cm?) (%omol.) | Quimico ( Lun%, 2022)
calculado
31.34 18.56 H
31.35 18.48 H
31.26 19.13 H
31.38 18.22 H
MV025 D 31.47 17.52 H H
31.42 17.94 H
31.18 19.81 H
31.16 19.92 H
31.10 20.43 H
31.18 19.75 H
31.16 19.91 H
31.17 19.86 H
31.28 18.99 H
MV025 E 31.30 18.87 H H
31.18 19.75 H
31.42 17.91 H
31.40 18.05 H
31.38 18.22 H
Promedio 31.29 18.96 H
Desviacion
Estandar 0.11
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DM053-Al

Tabla 21. Resultados de composicion de Fayalita para los condrulos de la muestra DM053-Al

Contenido
Muestra Calibracion| deFa G(upo Referencia
(cm?) (%omol.) | Quimico | (Amengual, 2019)
calculado
31.43 17.82 H
31.49 17.40 H
31.42 17.92 H
31.39 18.13 H
DM0C53A1 31.30 18.85 H H
31.31 18.79 H
31.39 18.16 H
31.43 17.82 H
31.40 18.06 H
31.14 20.12 H
31.33 18.65 H
31.21 19.58 H
31.73 15.52 H
DM0§3A1 31.49 17.38 H H
31.53 17.09 H
31.26 19.14 H
31.52 17.18 H
31.27 19.12 H
Promedio 31.39 18.15 H
Desviacion
Estandar 0.13
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DM055-A2

Tabla 22. Resultados de composicion de Fayalita para los condrulos de la muestra MV023

Contenido

Muestra Calibracién| deFa G(upo Referencia

(cm?t) (%omol.) | Quimico | (Amengual, 2019)
calculado

31.57 16.77 H
31.52 17.17 H
31.60 16.55 H
31.25 19.26 H

DM(ESAZ 31.61 16.46 H H
31.65 16.13 H
31.42 17.92 H
31.38 18.25 H
31.45 17.68 H
31.63 16.33 H
31.63 16.30 H
31.63 16.27 H
31.74 15.49 H

DMOBSSAZ 31.62 16.39 H H
31.44 17.74 H
31.40 18.05 H
31.55 16.95 H
31.57 16.80 H

Promedio 31.54 17.03 H

Desviacion

Estandar 0.12
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JG124

Tabla 23. Resultados de composicion de Fayalita para los condrulos de la muestra JG124

oo i Codr;t(i:n;do Referencia
Muestra Caz::t;;f;mn (Yomol.) Q?J?rL:]Fi)go (Amengual, 2019;
calculado Luna, 2022)
31.73 15.50 H
31.70 15.78 H
31.48 17.46 H
31.67 15.97 H
JG124C 31.72 15.62 H H
31.69 15.85 H
31.49 17.37 H
31.56 16.83 H
31.68 15.95 H
31.23 19.39 H
31.70 15.76 H
31.23 19.38 H
31.23 19.37 H
JG124 7 31.70 15.75 H H
31.71 15.71 H
31.70 15.76 H
31.69 15.83 H
31.70 15.80 H
Promedio 31.59 16.61 H
Desviacion
Estandar 0.18
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JG151

Tabla 24. Resultados de composicion de Fayalita para los condrulos de la muestra JG151

Contenido

Muestra Calibracion| deFa G(upo Referencia

(cm) (%omol.) | Quimico | (Amengual, 2019)
calculado

30.76 23.00 L
30.62 24.13 L
30.89 22.04 L
30.76 23.04 L

JG151 A 30.56 24.58 L L
30.76 23.04 L
30.73 23.22 L
31.15 20.03 L
31.12 20.24 L
30.72 23.36 L
30.73 23.28 L
31.04 20.88 L
31.06 20.70 L

JG151C 30.80 22.72 L L
30.78 22.89 L
31.09 20.44 L
31.09 20.46 L
31.00 21.18 L

Promedio 30.87 22.18

Desviacion

Estandar 0.18
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