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R E S U M 0

Foi feito o estudo de dois métodos de datação por ter-

mo luminescênci*: inclusão e sensibilização. A dose acumulada

foi obtida com 20% de desvio pelo método da sensibilização e

com 10% pelo método da inclusão.

Estudou-se uma nova maneira de se conhecer a dose acu-

mulada e determinaram-se idades de peças arqueológicas já da

tadas pelo método do carbono 14, obtendo-se resultados com des_

vio de 20%. A causa desse dssvio é , em parte, devido a er-

ros na determinação da taxa de dose.

A taxa de dose, cujo conhecimento ê fundamental na da-

tação pelo método da termoluminescencia, foi determinada a

partir da contagem da radiação alfa emitida pelos radionuclí-

deos das séries do urânio e do tono existentes nas peças e

no solo onde elas se achavam. Foi encontrado para este valor,

cerca de 170 mrad/ano. Além disso, estudaram-se as variações

das taxas de doses de numerosos sítios arqueológicos em dife-

rentes níveis estratiqrãficos utilizando dosímetros termolunu

nescentes de CaSO.:Dy e de LiF:M<j(TLD-10Ö). Os resultados os-

cilam entre 165 Í 35 e 290 — 30 mrad/ano.

A possibilidade de si5 utilizar, na datação, o quartzo

extraido de solo queimado encontrado em sítios arqueológicos

foi estudada utilizando materiais do sítio Almeida, localiza-

do no município de Piraju. Concluiu-se que, nas datações, o

solo queimado pode ser utilizado como material complementar as



#

cerâmicas e urnas e em casos de existência de quantidades a-

preciãveis de carvões, há possibilidade de se estabelecer um

melhor interelacionamento entre o método da termoluminescencia

e o método do carbono 14.

A técnica de extração do quartzo de peças arqueológi—

cas foi refinada tendo em vista melhorar, entre outras carac-

terísticas, a reprodutibilidade da curva de-emissão do quar—

t2o. Esta reprodutibilidade ê importante pois dela depende,em

parte, a determinação da dose acumulada, Foram conseguidos re

sultadoij com desvios de 0,5 a~ £,5%.

Foram feitas também, datações de numerosas peças ar-

queológicas brasileiras, argentinas e peruanas pelo método da

termoluminescencia.
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Two methods of TL dating were studied: inclusion and

sensitization. The natural dose was determined to within 20%

by the sensitization method and to within 10% by the inclusion

method. A new technique was developed to determine the natu—•

ral dose and the ages of archaeological samples previously

dated by the C-14 method were determined to within 20%. This

error is partially caused by errors in dose rate determi-

nation .

The dose rate was obtained by countig the alpha radi-

ation emmited by radionuclides of the U and Th series. The

result obtained is about 170 mrad/year.

Various archaeological site dose rates were measured

using CaSCKiDy and LiF:Mg'(TLD-100) . The rates ranged from

165 - 35 to 290 - 30 mrad/year.

The possibility of TL dating using quartz extracted

from burned soil was studied using material from the Almeida

archaeological site. It was concluded that burned soil can

be usad as a material"complementary to ceramicsvpieces for TL

dating. In cases where the quantity of charcool at a site is

large, there is the possibility of making a better intercom-

parison between results from TL dating and C-14 dating.

The technique for extracting quartz from archaeological

samples was refined to improve several" TL characteristics for

example, reproducibility of the quartz glow curve.
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The r e s u l t s obtained show e r ro rs from 0,5 up to 4,5% .

The ages of numerous b r a z i l i a n , a rgen t ine and peruvian

archaeological samples were determined by the inclus ion meth-

od . • - - . . . - - . • ; - . "
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CAPÍTULO I

CONSIDERAÇÕES GERAIS

0

Neste capítulo, descrevem-se alguns aspectos relati^

vos ao processo de interação da radiação com a matéria e a ne

cessidade de se estabelecer meios de se medir seus efeitos.

Paralelamente, desenvolvem-se noções básicas de üosimetria

das radiações e de arqueologia para melhor compreensão dos de

mais capítulos. Por fim, apresentam-se os objetivos deste tra_

balho.

1.1 ASPECTOS DOSIMÊTRICOS

3t

í|i

1

1

A descoberta da radiação ionizante e a sua crescen-

te aplicação em pesquisas nas diversas áreas científicas tais

como Física, Química, Biologia, Engenharia,Medicina etc. foi

acompanhada da descoberta de efeitos biológicos da radiação,

muitos dos quais indesejáveis aos organismos vivos em particu

lar ao homem.

Surgiu assim, a necessidade de se construirem dispo

sitivos que permitam avaliar a quantidade de energia incorpo-

rada pela matéria (dose absorvida) quando exposta a um campo

de radiação. Esses dispositivos foram denominados DOSÍMETROS.

Até bem pouco tempo, os dosímetros mais utilizados

li
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eram as emulsões fotográficas, os contadores GM e as câma-

ras de ionização ligadas a leitoras do tipo pulso ou corrente

contínua. Recentemente, tem havido progressos consideráveis no

desenvolvimento de novos dosímetros, em parricular daqueles ba_

seados nos cristais sólidos.

Esses cristais, quando expostos a campos de radi-

ação, apresentam em diversas propriedades, variações mensurá-

veis que dependem da dose absorvida ou da exposição, tais co-

mo
(1,2)

a) coloração ou descoloração

b) radiofotoluminescência (RFL)

c) degradação da luminescência

d) ressonância de spin de elétron

e) termoluminescencia (TL)

f) variação da condutividade

g) emissão exoeletrônica etc.

Das propriedades acima mencionadas, a RFL e a TL vem

sendo estudadas na Divisão de Física do Estado Solido do Ins-

tituto de Energia Atômica desde 1 969 no que tange a parte bã-

sica do fenômeno, bem como a sua aplicação na dosimetria da

radiação'1'3'4'5'6'7».

A RFL consiste na variação da emissão fluorescente

do material depois de ser irradiado com raios X ou gama

A irradiação produz na região da luz ultravioleta bandas de

absorção devido a diversos tipos de centros induzidos pela ra

diação nos cristais. A luminescência produzida pela excita-

ção de alguns desses centros com luz ultravioleta é proporcip_

ft
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nal ao número de centros criados e este por sua vez é propor-

cional â exposição recebida dentro de um certo intervalo de

exposição. Logo, a luminescência i proporcional a exposição

recebida.

As propriedades termoluminescentes dos cristais es-

tão relacionadas ao seguinte fenômeno : quando um cristal

iônico, previamente exposto a um feixe de partículas direta

ou indiretamente ionizante, ê aquecido, verifica-se uma emis-

são luminosa que I adicional a emissão térmica normal. Um se-

gundo aquecimento do cristal logo apôs o primeiro mostra ape-

nas a emissão térmica.

A esse fenômeno da emissão luminosa adicional, d á —

se o nome de TERMOLUMINESCÊNCIA (TL) e os materiais que a a-

presentam são conhecidos como FÓSFOROS TERMOLUMINESCENTES ou

simplesmente FÓSFOROS.

Como a variação da emissão luminosa adicional é fun

ção da exposição, a termoluminescência pode ser utilizada pa-

ra determinar a dose absorvida ou a exposição sofrida pelos

materiais.

Do ponto de vista do efeito biológico, ê necessário

conhecer a dose absorvida com a maior precisão possível na prâ

tica, saber determinar tanto as baixas como as altas doses e

relacioná-las com possíveis efeitos biológicos. Estas necessi_

dades tem introduzido técnicas bastante refinadas e equipamen_

tos extremamente sensíveis que aliadas a maior precisão das

leituras e melhor sensibilidade dos dosimetros TL quando com-

parados com os tradicionais, abriram a perspectiva de se uti-

lizar a dosimetria termoluminescente (TLD) em outras áreas

i
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tais como Arqueologia, Medicina, Agricultura e Geocronologia.

Essa nova perspectiva contribuiu consideravelmente para a com

preensão de vários problemas, bem como o melhoramento de téc-

nicas e processos específicos dentro de cada ãrea. Por exem-

plo, a aplicação, na Arqueologia por meio de datação de peças

tem permitido a melhor compreensão do comportamento de um a-

grupamento étnico num meio, no decorrer do tempo.

1.2 ASPECTOS ARQUEOLÓGICOS

Com a finalidade de se ter uma noção, ainda que su-

perficial, do processo de interação Física- Arqueologia, mais

especificamente da termoluminescência com as peças arqueologia

cas, descrevem-se, a seguir, alguns aspectos arqueológicos fim̂

damentais para o desenvolvimento e avaliação das datações.

1.2.1 SÍTIOS ARQUEOLÓGICOS

A Arqueologia toma um aspecto cada vez mais impor-

tante dentro da ciincia humana e seu estudo fundamenta-se, en

tre outros, nos materiais orgânicos e inorgânicos utilizados

pelo homem prê-*iistórico. Entretanto, muitos desses materiais

se perdem irremediavelmente no tempo e no espaço, seja em vi£

tude da perecibilidade natural, como ê o caso dos ossos, fi-

bras, madeiras etc, seja pelas condições adversas de preser

vação tais como alta umidade relativa e temperatura elevada.

Os que se conservam tem que ser descobertos e escavados a du-

ras penas.

•n.
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Este conjunto, material e local, constitui o slTIO

ARQUEOLÓGICO, isto é, região de extensão mais ou menos restri^

ta, caracterizada pela existência de vários utensílios,vasos,

urnas, esqueletos e às vezes, terras queimadas de fogueiras.

Os materiais que são encontrados nos sítios arqueológicos cons_

tituem o que se chama de EVIDÊNCIAS ARQUEOLÓGICAS.

Exemplos de sítios arqueológicos de litoral são os

numerosas sambaquis dispersos em vários pontos do nosso lito-

ral como por exemplo, os de Mar Casado e Maratuã, localizados

na ilha de Santo Amarov '.

Outros exemplos de sítios arqueológicos são os de

interior, como as grutas na região de Lagoa Santa, em Minas

Gerais, entre as quais estão as grutas de Sumidouro e Maqui-

nê ; além das grutas, há os sítios arqueológicos de Santa-

rém, da ilha de Marajó, do Parque Nacional do Xingu e do vale

do Paranapanema. Fazem parte destes últimos, entre outros, os

sítios arqueológicos Fonseca em Itapeva, Alves e Almeida em

Piraju e Jango Luiz em Angatuba ' '

?!
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1.2.2 MATERIAIS ENCONTRADOS NOS SÍTIOS ARQUEOLÕGEOS

É enorme a variedade de materiais que podem servir

de evidências arqueológicas. Em alguns sítios são encontrados

- 18)

numerosos esqueletos, muitas vezes inteiros . Mas as evidên

cias arqueológicas não se constituem apenas de restos de es-

queletos , mas também de produtos elaborados pelo homem utili-

zando como matéria prima, pedras (flechas, armas), fibras(te-
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ciäos rústicos), barros (cerâmicas, urnas)1 '

Assim, nas grutas de Cerca Grande, foram encontra-*

dos numerosos esqueletos .Em outras grutas foram encontra-

das gravuras e pinturas, ou ambas combinadas, em superfícies

rochosas: estas constituem as chamadas ARTES RUPESTRES, das

quais as representantes mais conhecidas do Brasil são as que

se encontram nas grutas de Minas Gerais,

Também constituem exemplos de evidências arqueologia

cas, as não menos famosas cerâmicas de Santarém, integrante

dos sítios arqueológicos da Amazônia. Os sítios do vale do Pa_

ranapanema são conhecidos pelo fato de apresentarem urnas mor

tuârias ao lado de cerâmicas e peças líticas .

1.2.3. TIPOS DE DATAÇÕES

As evidências arqueológicas são utilizadas de dife-

rentes maneiras pelas várias ciências na tentativa de solucio

nar, entre outros, o problema cronológico. O parâmetro evolu-

ção temporal, de grande importância para estudos históricos do

comportamento de um agrupamento humano, pode ser obtido de mo

do ABSOLUTO ou de modo RELATIVO, isto i, através da compa-

ração com evidências datadas.

Diversas são as ciências que fornecem os dados rela_

tivos, como por exemplo a Lingüística, a Antropologia Física,

a Etnologia, a Geologia e a Botânica.

As datações absolutas são bastante recentes e a FÍ-

sica é uma das primeiras ciências a fornecer tais dados atra

vês do método do carbono 14 e, recentemente, através do métó
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do da termoluminescencia. Estas duas técnicas são na realida-

de complementares : enquanto a primeira: utiliza-se de materi—•

ais orgânicos, a segunda utiliza-se de cristais iSnicos termo_

luminescentes.

1.2.3.1 DATAÇÃO PELO MÉTODO DO CARBONO 14

tf~

!íi

Fragmentos de carvão, madeira, turfa, pelos,couros,

conchas, ossose outras matérias orgânicas podem servir para a

datação absoluta pelo método do carbono 14. Esta técnica fun-

damenta-se no seguinte ' : o carbono natural apresenta do-

is isõtopos estáveis, o carbono 12 e o carbono 13, e um isóto_

po radioativo, o carbono 14. Este último é um emissor 8 com

energia máxima E ( ß ) = 155 kev e, a sua meia vida é 5760-50max

anos determinada pelo National Bureau of Standards em. 1961.
•I -3 T O

Na atmosfera, a razão isotópica C /c é da ordem

de 10 e C /C , da ordem de 10 .A formação do C na at

mosfera ê conseqüência da interação de raios cósmicos com o

nitrogênio através da reação N (n,p) C , numa taxa média de

2,5 - 0,5 átomos de C por cm da superfície da terra e por
- 14

segundo. Logo apôs a sua formação, o C e oxidado e mistura-
-se com o CO2 atmosférico. Nas plantas e nos animais, a razão
14 12 - .

C /C e aproximadamente a mesma da atmosfera. Após a morte

do organismo, a proporção tende a modificar-se, decrescendo a

14 - 12
quantidade de C em comparação can a de C , devido à desinte—

gração natural. Este decréscimo pode ser estimado através da

relação:

N(t) = N(0) exp( - x .t)

'!#

m

• 5
a

4
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onde N(t) é o número de átomos de carbono 14 presente na

amostra

N(0) ê o número de átomos de carbono 14 presente na

atmosfera

X é a constante de decaimento do carbono 14

t ê a idade da amostra

A valides do método se apoia na hipótese de que a

radioatividade específica do CO« do ar tenha permanecido cons-

tante no tempo.

1.2.3.2 DATAÇÃO'PELO MÉTODO DA TERMOLUMINESCêNCIA

Além dos materiais orgânicos, hã os não orgânicos ,

tais como cerâmica, urna e solo queimado nos sítios arqueologia

cos. Estes materiais que apresentam na sua composição cristais

termoluminescentes, ao ficarem expostos âs radiações origina—

rias dos radionuclídeos naturais que se encontram no solo e na

própria peça,' acumulam energia. Isto possibilita a utilização

da termoluminescincia na datação absoluta de peças arqueológi-

cas. Esta técnica, utilizada no presente trabalho, será descri_

ta nos próximos capítulos.

I.3 OBJETIVOS DO PRESENTE TRABALHO

I

; J

O presente trabalho tem por objetivo utilizar as

técnicas da dosimetria termoluminescente na datação absoluta de

peças arqueológicas provenientes de numerosos sítios arqueoló--
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gicos.

Além desse objetivo principal, estudaram-se possibi-

lidades de se

1) refinar a separação do quartzo da argila com a

finalidade de se diminuir o erro na determinação da dose acumu

lada;

2) utilizar o quartzo extraido não sõ de cerâmicas ,

de urnas mas também de solos queimados encontrados nos sítios;;

3) utilizar os dosímetros termoluminescentes, atual-

mente existentes no mercado, na determinação da taxa de dose

produzida pelos radionuclídeos naturais do solo.

m

?.« m

a í *

'Afí •

a'
.-ai .
íü'.
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CAPITULO II

DATAÇÃO POR TERMOLUMINESCÊNCIA

Neste capítulo, descreve-se o modelo simples da ter

moluminescência com a finalidade de se entender, ainda que em

nível qualitativo, a emissão luminosa que ocorre ao se aque-

cer fósforos previamente expostos ä radiação.

A seguir descrevem-se algumas características essen_

ciais dos dosímetros termoluminescentes e sua aplicação na

datação de peças arqueológicas.

Encerra-se o capítulo descrevendo-se as técnicas de

datação por termoluminescência utilizadas neste trabalho.

II.1 MODELO SIMPLES DA TERMOLUMINESCÊNCIA
(13)

O mecanismo do fenômeno ainda não esta totalmente

esclarecido mas, há um modelo simples que pode descrever, qua

litativamente, o possível desencadear do processo da emissão

termoluminescente.

Do ponto de vista energético, pode-se considerarqus

num cristal iônico, no estado NORMAL, hã uma banda de VA-

LENCIA em que todos os níveis permitidos estão ocupados por

elétrons e hã uma banda de CONDUÇÃO que se encontra vazia. En

tre as bandas de Valencia e de condução há uma faixa de ener-



.11.

gia proibida aos elétrons, faixa esta onde as impurezas e as

imperfeições existentes no cristal podem dar origem a níveis

permitidos metastãveis. Estes níveis podem capturar elétrons

(ou lacunas) e recebem o nome de ARMADILHAS.

Quando a radiação incide sobre o cristal, elétrons

da banda de Valencia são levados para a banda de condução dfti_

xando nessas, lacunas, como ilustrado na figura Il-la. Nesta

condição, tanto os elétrons como as lacunas podem vaguear pe-

lo cristal até se recombinarem ou serem capturados pelas arma_

dilhas (figura Il-la). Quando capturados, os elétrons permane

cem nesses estados m&tastãveis até receberem energia suficien

te para serem liberados. Uma vez livres, os elétrons podem ser

1) recapturados nas armadilhas (figura Il-lb)

2) recombinados com as lacunas armadilhadas ( figu-

ra II-lc)

3) capturados pelos chamados centros de recombina—

ção.

Em qualquer das alternativas acima, pode haver a

emissão de fõtons. Mecanismo análogo é válido para uma lacuna

caso ela seja capturada por uma armadilha e posteriormente li_

berada. Em virtude dessa equivalência, apresenta-se apenas o

mecanismo para elétrons na figura II-l.

Para que o elétron ou a lacuna sejam liberados da

armadilha, i necessário fornecer-lhes, no mínimo, uma energia

conhecida como.PROFUNDIDADE DA ARMADILHA.

0 número de fõtons emitidos é proporcional, dentro

de um certo intervalo de exposição, ã população de elétrons

'S

••i:

1
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nas armadilhas e esta é proporcional ã exposição recebida pe-

lo cristal. Portanto, o número de fótons é proporcional a ex-

posição. Além disso, pelo modelo, observa-se que o aquecimen-

to pode levar o cristal ao estado inicial e isto permite de-

terminar a exposição recebida pelo cristal ã partir de um cer_

to instante.

E
N
E
R
G
I
A

BANDA DE

armadilha
para o elétron

armadilha
para a lacuna

BANDA

FAIXA

CONDUÇÃO

foton fótor
PROIBIDA

DE VALENCIA

a) IRRADIAÇÃO

figura II-l Modelo simples da termoluminescincia

b) AQUECIMENTO

ALTERNATIVA 1

c) AQUECIMENTO

. ALTERNATIVA 2

II. 2. PRINCIPAIS CARACTERÍSTICAS DA TERMOLUMINESCÊNCIA

Varias são as características da termoluminescincia

mas,.as que interessam ao presente trabalho são:

1) curva de emissão {"glow curve")

2) estabilidade

3) sensibilidade

4) resposta termoluminescente ã dose

5) dependência da termoluminescência com a energia

da radiação.
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II.2.1. CURVA DE EMISSÃO ("GLOW CURVE")

- •?!;

2

Os fótons produzidos durante o aquecimento do cris-

tal, previamente irradiado, são coletados em uma válvula foto

multiplicador a. Ha, deste modo, a produção de uma corrente

que pode ser medida num eletrômetro ou num integrador de car-

ga. Pode-se ligar ao eletrômetro um registrador para se obter

uma curva da corrente elétrica em função do tempo ou da tempe_

ratura de aquecimento. A curva que resulta da luz emitida pe-

lo fósforo irradiado, devido ao aquecimento, em função do tem

po de aquecimento é denominada CURVA DE EMISSÃO (GLOW CURVE).

Uma curva de emissão típica, exceto em casos raros,

ê composta de dois, três ou mais picos como ilustrado na figu

ra II-2. Cada pico ocorre em torno de uma dada temperatura T

que caracteriza cada material ou fósforo termoluminscente e

corresponde a um grupo de armadilhas de energia E, em relação

ao fundo da banda de condução. Essa energia E é denominada pro

fundidade da armadilha ou energia.de ativação ..e determina T .

Quanto maior for o valor de E, tanto mais estável ê a armadi-

lha quanto ã liberação do elétron nela aprisionado. A altura

de cada pico depende da dose absorvida ou-da exposição,portan

to, ela pode ser utilizada para a leitura da dose, uma vez ca

librado o fósforo.

A integral da TL em função do tempo de aquecimento

(área sob a curva) é proporcional ã termoluminescência e pode

também ser usada como medida da TL e portanto da exposição.

I
• % .

8
li
"M
.41
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A
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i
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LiF:Mg(TLD-100) Quartzo

D 70 Í40 210 VTÕÕZÕO TOO 2t ib~o~ temperatura

Figufa II - 2 Curva de emi ssão de diferentes materiais termo_

luminescentes

II.2.2 ESTABILJ.PADE

A uma dada temperatura absoluta T, a probabilidade de

liberação do elétron da armadilha é igual a

onde

p = S.exp(-E/kT)

E... profundidade da armadilha em energia contada a

partir da banda de condução ( armadilha de elé-

trons) ou da banda de Valencia (armadilha de bura

cos)

S... fator de freqüência

k... constante de Boltzmann

T,,. temperatura absoluta

i
st

i<1
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Portanto, a uma dada temperatura T, p mede a insta-

bilidade da armadilha, isto é, quanto maior E, mais estável

será a armadilha, pois menor será a probabilidade do elétron

ser liberado. Para os propósitos deste trabalho, ê importante

que o dosímetro tenha boa estabilidade na temperatura do so-

lo e isto sugere a utilização dos picos de alta temperatura.

Quando se utiliza a área debaixo da curva de emissão como me-

dida de TL, é necessário verificar se não foram incluidos os

picos instáveis.

II.2.3. SENSIBILIDADE

Por sensibilidade, entende-se a quantidade de luz

emitida por unidade de massa do material termoluminescente e

de exposição. A sensibilidade do fósforo TL pode ser aumenta-

da se submetermos o fósforo a uma exposição elevada seguida de

um tratamento térmico conveniente. A isto denomina-se SENSIBI^

LIZAÇÃO POR RADIAÇÃO.

j

II.2.4. CURVA DA RESPOSTA TL Ã EXPOSIÇÃO

O ideal seria o caso em que a resposta TL do fósfo-

ro fosse sempre proporcional ã exposição, pois isto facilita-

ria o uso do fósforo como dosímetro e simplificaria.a constru

ção da curva de calibração.

A maioria dos materiais TL apresenta porem esta pro

porcionalidade somente para exposições entre 0 e 500 ou 1000R,

dependendo do fósforo. Acima deste.valor, em geral, a eeppos-
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ta TL ê supralinear, isto é, a resposta cresce mais rapidamen

te do que a exposição até que, para exposições superiores a

MR, a resposta entra na região de saturação, podendo em seguei

da até decrescer.

Esta curva é essencialmente a curva de calibração ;

dal a sua importância na dosimetria TL e, em conseqüência, na

datação.

II.2.5. DEPENDÊNCIA DA RESPOSTA TERMOLÜMINESCENTE

COM A ENERGIA DA RADIAÇÃO

Outro fator que poderia influir na dosimetria TL é

a dependência da sensibilidade do fósforo com a energia da ra_

diação e esta se prende principalmente ao fato de haver mais

de um processo de interação entre a radiação e a matéria. Nos

casos das radiações alfa e beta (partículas diretamente ioni-

zantes), a ionização se processa por colisão enquanto que a

radiação gama provoca ionizações que dependem do processo en-

volvido: se efeitos fotoelétrico ou Compton ou produção de pa_

res. 0 problema da dosimetria reside no fato de que o coefici

ente de absorção da radiação gama ser dependente do processo
4 2

(Z para o efeito fotoelétrico, Z para Compton e z para a pro
dução de pares onde Z é o número atômico efetivo).

Segundo Spiers (14) na região em que a ahsorção foto

elétrica ê dominante e a formação de pares.ê desprezível,o nú

mero atômico efetivo do SiO, pode ser calculado- através da ex

pressão

(2.1)
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enquanto que na região de formação de pares o numero atômico

efetivo pode ser calculado utilizando-se a expressão

onde'

= al Zl + a2 Z2

= N P

a-, = Z2/noA2

m = 4 (na absorção fotoelétrica)

N = número de Avogadro

P. = fração em peso do elemento Z

P, = fração em peso do elemento Z,

Z = número atômico do Si (Z. = 14)

= número atômico do 0- (Z2 = 16)

A = massa atômica do Si (A. = 28)

A2 = massa atômica do 02 (A2 = 32)

(2.2)

1:

••'I

ÍÍ
1

Utilizando as expressões (2.1) e (2.2), obtém-se Z

igual a z^ e aproximadamente igual a 15.e para.esses valores

efetivos do número atômico, o efeito.fotoelétrico é.dominante

l1
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em baixas energias até cerca de 100 Ke-V quando se torna compe_

titivo com o efeito Compton e em seguida desprezível. A produ

ção de pares tem energia limiar de 1,02 MeV e se torna compe-

titivo com Compton para energia da ordem de 15 MeV. Em vista

destes processos, hã três zonas de energia com processo de

interação bem definido.

Como a componente predominante do espectro de raios

gama do solo responsável pela indução de TL tem energia supe-

rior a 100 Ke e inferior a 3 MeV, isto ê, está na zona de

Compton, o efeito da energia da radiação gama não é crítico

para o presente trabalho.

II.3. PRINCÍPIOS DE DATAÇÃO POR TERMOLUMINESCBNCIA

II.3.1. CONSIDERAÇÕES GERAIS

As rochas e os solos apresentam diferentes composi-

ções e, em geral, podem-se perceber traços de radionuclídeos

naturais. As.radiações originárias de tais elementos podem

induzir TL detetáveis em cristais que se encontram nas rochas,

nos.solos, nas lavas vulcânicas.ou nas peças arqueológicas .,

tais como cerâmicas e urnas que.se encontram enterradas no so

Io, quando os seus efeitos são acumulados no decorrer de tem-

po relativamente longo.

A datação de rochas baseada na termoluminescência ,

foi sugerida em 1953 por F.Daniels.e:sua aplicação foi esten-

dida ã datação de peças arqueológicas'15'.

A idéia básica da datação por TL consiste em deter-
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m i n a r : : • _•-.-';--

1) a dose acumulada na peça arqueológica a ser datada, no

decorrer do tempo em que esteve enterrada, através da me,

dida da termoluminescência induzida nos cristais de.quar-

tzo contidos na peça. .

2) a taxa de dose devida ãos radionuclídeos existentes na pe

ça, bem como aqueles existentes no; meio-ambiente em que

ela se encontrava, os quais induziram a dose acumulada a

cima mencionada. . '.. _\ .. ..

3) o quociente da dose obtida em 1 pela taxa da dose ..obtida

em 2, uma vez que este quociente ê a idade da peça em

questão.

Ê importante observar,que a" fabricação de um objeto

de cerâmica ou de uma urna passa necessariamente por uma quei^

ma a alta temperatura ' . Essa queima evidentemente limpa

qualquer TL previamente induzida ha peça; portanto, .a pro-

pria queima na fabricação estabelece o marco zero do tempo.

Naturalmente-, qualquer aquecimento.a alta temper atura, em épo-

ca posterior desloca o zero do tempo para o último momento do

recozimento.

II.3.2. TIPOS DE MEDIDAS

As primeiras datações por TL foram relativas,, isto

ê, procurou-se datar peças tendo por padrão peças de idades

conhecidas obtidas aproximadamente da mesma região.

Este estagio de datação relativa perdurou até mea-
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dos de 1967, tendo sido o método desenvolvido em varias uni—*-

versidades tais como Birmighan, California, Kyoto, Oxford ,

Wisconsin e Pennsylvania, todas fornecendo resultados com er-

ros superiores a 20%

A fase de dataçlo absoluta teve início em 1967 com

Aitken e Tite ' tendo se firmado a partir de 1968 principal^

mente com Aitken, Zimmermann e Fleming ' ' ' '. Nesta fa_

se foram desenvolvidos novos métodos para se determinar a do-

se acumulada; a taxa de dose produzidas pelos radionuclídeos

naturais existentes tanto na peça como no meio ambiente em que

ela se encontrava, passou a ser determinada utilizando-se do-

símetros termoluminescentes bastante sensíveis e sistemas ele

trônicos de.baixo ruído.

II.3.3. MÉTODOS DE DATAÇÃO POR TERMOLUMINESCÊNCIA

S ;

Pode-se dizer gue até o momento, há quatro métodos

de datação baseados na TL:

a) método da inclusão

b) método dos grãos, finos

c) método da subtração

d) método da.sensibilização

Os três primeiros métodos levam em consideração o

alcance das radiações alfa, beta e gama no quartzo ;e, portan-

to, as diferentes contribuições das mesmas nã dose acumulada;

o quarto considera, além do alcance, o fenômeno da sensibil l

zação do quartzo por. uma alta exposição.

"- if-
"f.
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No presente trabalho são utilizados os métodos da

inclusão e da sensibilização cujos princípios serão descritos

a seguir.

II.3.3.1. MÉTODO DA INCLUSÃO

Este foi o primeiro método da datação absoluta de

peças arqueológicas por TL, tendo sido desenvolvida por Aitken

Zimermann e Fleming . o método baseia-se no cálculo.da do-

se acumulada devido ãs radiações beta e gama, escolhendo - se

grãos de quartzo com dimensões superiores a 100 micra. Para

grãos com estas dimensões, a contribuição da radiação alfa na

dose acumulada é desprezível porque esta radiação tem pequeno

alcance no quartzo. Este pequeno alcance será objeto.de cãlcu

Io no capítulo IV.

Com essas considerações, a equação a ser utilizada

para o cálculo da idade é:

idade(anos) =
dose equivalente a gama (rad)

taxa de dose beta e gama (mrad/ano)

onde dose equivalente a gama ... é a dose de radiação gama que

produz a mesma TL que a dose acumulada (rad)

taxa de dose beta e gama ...é a taxa de dose devido ãs ra

diações beta e gama emitidas pelos radionuclideos e_

xistentes na peça e no meio em que ela.se encontra-

va (mrad/ano)

t ::

I!

4 ^ : „.#•£-' -SÄ. • - - --^
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II.3.3.2. MÉTODO DA SENSIBILIZAÇÃO

O estudo da sensibilidade termoluminescente dos fos_

foros tem demonstrado que há um aumento na sensibilidade quar^

do o cristal sofre uma exposição muito alta (neste trabalho de

nomina-se esta alta dose de PREDOSE) seguida de um.recozimen-

to conveniente.

Este comportamento tem sido descrito por.vários au-

tores em diferentes fósforos como por exemplo no.fluoreto de

litio por Cameron , na fluorita brasileira.por Okuno e

Cruz<4>.

Este comportamento dós cristais foi utilizado por

Fleming na datação ' . Experimentalmente, a dose acumula-

da i determinada examinando-se a variação da sensibilidade do

quartzo, mais precisamente do pico de 110°C . Isto é fei-

to da seguinte forma: amostra do quartzo é extraido da peça

e é dividida em três.alíquotas, ditas 1, 2 e 3.

A alíquota 1 é submetida a uma predose D, reco z i da

a uma temperatura T (da ordem de 600 C), resfriada rapidamen-

te ã temperatura ambiente e,.em seguida, submetida a.exposi —

ção teste efc. A leitura desta alíquota fornece.uma resposta

termoluminescente S,
N+Y .

A alíquota 2 e recozida a temperatura T, resfriada

rapidamente a temperatura ambiente e submetida a exposição teŝ

te efc igual â da alíquota 1. Cbserva-se.uma resposta termolu-

minescente S...
A alíquota 3 i submetida ã exposição teste e. e a
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leitura fornece uma resposta termoluminescente SQ.

Esquematicamente, o processo pode ser visto na.figu

ra II-3

QUARTZO EXTRAÍDO DA PEÇA

alíquota 3 alíquota 2

altura do pico

alíquota 1

altura do pico

temperatura temperatura temperatura

figura II-3 Esquema do método de datação por sensibilização

II

Vi
VJÍ

•n

Pela figura acima, pode-se ver que a variação entre

as alíquotas 1 e 2, isto é, (S - S ) é devida ã predose D,

enquanto que a diferença (S„ - S ) entre as alíquotas 2 e 3 é

devida a dose natural d (ou dose acumulada) pelo quartzo du-

rante o período que esteve enterrado no solo.

Portanto, pode-se conhecer a dose acumulada pelo

quartzo durante o período que esteve enterrado no solo uti-

lizando-se a expressão:

í
5?'--

dose natural acumulada . D

V
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Considerando-se granulaçoes superiores a 100 micra,

o que permitirá desprezar o efeito da radiaçio alfa, a taxa

de dose serã somente devida às radiações beta e gama, isto ê.

S+Y
Portanto, a idade da peça poderá ser determinada a-

través da expressão

- So>
idade(anos) =

(SN+Y



CAPÍTULO III

DETERMINAÇÃO DA TAXA DE DOSE E DA DOSE ACUMULADA

Os métodos de datação por termoluminescencia mencio

nados, diferem basicamente na consideração do tipo de radia-"

ção que induz a dose acumulada e isto conduz a diferentes ma-

neiras de se determinar a taxa de dose.

Assim, a taxa de dose causada por um tipo de radia-

ção está diretamente relacionada com a quantidade de radionu-

clídeos emissores daquela radiação que existem no meio ambien_

te em que se encontrava a peça arqueológica.

Neste capítulo procura-se, a partir de uma composi-

ção média do solo, determinar a taxa de dose. Isto ê importan

te pois, baseando-se nestes cálculos, escolher-se-ã o sistema

de deteção da radiação (detetor e sistema de leitura) a ser

utilizado na determinação experimental dos teores dos radionu

clídeos

dose.

e os dosímetros para determinar diretamente a taxa de i . .

III.1. TEORES DE URÂNIO, TÕRIO E POTÁSSIO EM UM SOLO DE COMP&

SIÇÃO MÉDIA

Segundo Aitken e al( , as radiações alfa, beta e

gama, capazes de induzir termoluminescencia em escala coriside

í ;
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rãvel no doslmetro, são provenientes dos radionuclldeos natu-

rais das séries do urânio e do tõrio e do elemento potássio .

Segundo Clark(26), Mayneord et al ( 2 7 ), o conteúdo médio de u-

rânio, tSrio e potássio no solo terrestre são os valores que

se encontram na tabela III-l

TABELA III-l

Conteúdo de tório, urânio e

potássio em 100 g. de solo

I
w
"j'i

•i
Í
t

elemento

urânio

tório

potássio

quant idade

(em gramas)

2.IO"4

2,59

•f

O urânio existente no solo apresenta-se na forma dos

isótopos U e U nas porcentagens de 0,72% e 99,2%, res—*

(231 .-
pectivamente , que dão origem ãs séries do actínio e do u-
- - 232

ranio, enquanto que o tório encontra-se como elemento Th na

porcentagem de 100% que dá origem ã série do tório. O potás-

sio radioativo natural K aparece na natureza na proporçãbde
0,0118'%(23) da abundância natural.

Portanto, as quantidades dos elementos U , O ,

Th e K em 100 gramas de solo são os valores que se encon_

f:

tram na tabela III-2
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TABELA III-2

Conteúdo de U , U , Th
40

e K em 100 gramas de solo

elemento

,238

U
235

Th

K40

232

quantidade

(.10" g.)

1,99

0,01

10,00

3,06

l-íí

Ü

III-2 ATIVIDADE DOS ELEMENTOS URÂNIO, TÕRIO E POTÁSSIO NO SOLO

A atividade de um radionuclideo pode ser expres_

sa pela seguinte relação :

A(t) = X .N(t) (3.1)

í i i

t-fí

I

1
onde A(t) ... atividade do radionuclideo no instante t

X ... constante de decaimento

N(t) ... número de átomos do radionuclideo no ins —

tante t

Considerando que x= 0,693/T e que N(t) = m.N/A po

de-se escrever (3.1) da seguinte forma:

I

A(t) = (0,693.m.N)/(T.A) (3.2)



.28.-

onde m . . . massa do radionucl ídeo

T . . . meia vida do radionuclídeo

N . . . número de Avogadro

A . . . massa atômica do radionuclídeo

Levando em conta a expressão (3 .2 ) , a a t iv idade dos

radionuclideos ü 2 3 8 , u 2 3 5 , Th 2 3 2 e K40 em 100g de solo é:

TABELA III-3

ATIVIDADE DOS RADIONUCLIDEOS U238,U235,Th232,K °EM 100g DE SOLO

elemento massa atômica meia vida massa

U
235

Th

K40

232

(gramas)

238,051

235,044

232,038

40

(anos)

4,51.IO9

8
7,10.10

1,41.10

l,28.10S

10

(.10~4g)

1,99

0,01

10,00

3,06

atividade

10 des./ano

7,73

0,25

12,75

249,33

III.3 ENERGIA LIBERADA PELOS RADIONOCLÍDEOS NATURAIS

Examinando-se o esquema ds decaimento das séries do

urânio, do tõrio e do actínio, pode-se calcular a energia mé_

dia das radiações alfa, beta e gama. Esses valores slo apre —

sentados na tabela III-4.

Tendo em vista os valores das atividades dos radio-

nuclideos naturais existentes em 100 gramas de solo de compo-

sição média (tabela III-3) e a energia média das radiações por

• i

•3 "

II
H
"'f:

li
"i

I
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TABELA III-4

Energia média (Mev) e percentagem das radiações alfa, beta e

gama emitidas pelos nuclídeos naturais do potássio 40 e das

séries do urânio, do torio e do actínio.

radiação

alfa

beta máx

méd

gama

urânio

5,36

.0,99

.0,32

0,64

(801,02%)

(576,12%)

(98,59%)

série

act ínio

6,06

0,75

0,24

0,22

(609,

(398,

(188,

r71%)

r48%)

,21%)

torio

5,99

0,91

0,26

0,92

(598%)

elemento

potássio

(348,564)1,322(89%)

0,541

(206,23%)l,461(11%)

obs. na tabela acima, a percentagem corresponde a fraçãc de

radiação emitida em cada desintegração do elemento ou

da série

1

I

eles emitidas (tabela III-4) , calculou-se a energia total anu

ai correspondente a cada tipo de radiação. Essa energia será

dada pela soma das energias do potássio e das séries do uri —

nio, do torio e do actínio. Os resultados encontram-se na ta_

bela III-5.
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I . ,;

TABELA III-5

Energia total anual correspondente äs radiações alfa, beta e

gama liberadas pelos radionuclideos naturais contidos em 100

gramas de solo de composição media

serie radiação

urânio

actínio

tório

potássio

alfa

(.107Mev)

331,89

9,24

456,71

beta

(.107Mev)

14,25

0,24

11,55

120,05

gama

(.107Mev)

4,877

0,10

24,19

40,06

TOTAL 797,84 146,09 69,23

III-4 CALCULO DA DOSE ANUAL PARA O SOLO DE COMPOSIÇÃO MÉDIA

Considere-se, como mostra a figura III-l, duas re-

giões W e V, do solo, que apresentam teores de urânio, de tó-

rio e de potássio iguais ao da tabela III-l.

figura III-l regiões W e V nas quais se distribuem os radionu

clídeos.

íf

li

t

iffi
ffit

'I
t
I
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Os raâionuclideos podem-se distribuir nas regiões V

e W de modo , ,.- ' :

a) uniforme

b) não uniforme . .;.'"'.

Neste ultimo caso, deve-se supor que a energia que

sai da região V para W seja.a mesma que entra em V de W.

Em ambos os casos, supõe-se_gue a„energia dás radia_

ções alfa e beta emitidas sejam totalmente absorvidas pelas

duas regiões e que, para a radiação gama, as regiões se encon_

trem em equilíbrio eletrônico.

Pode-se, então, calcular a energia depositada anual^

mente em cada grama da região V, isto ê, a taxa de dose anual

do solo de composição média. Considerando os valores da ener-

gia total anual que se encontram na tabela III-5 e lembrando

que 1 Mev é igual a 1,6.10 erg e que 1. rad é igual a 100

erg/g, obtém-se para a taxa de dose os valores que se encon-

tram na tabela III-6.

1

serie

série

série

TABELA

Taxa de dose anual no

aos"raâionuclideos

urânio

actlnio

tõrio

potássio

alfa

531,02

14,79

730,74

III-6

solo devido

naturais.

radiação

beta

22,80

0,38

18,48

192,08

gama

7,80

0,16

38,70

• 64,10

TOTAL 1276,54 233,74 110,76
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Imaginando-se a região V como sendo uma peça de ce-

râmica com 10 ppm de urânio, 2 ppm de tório e 2,59% de potás-

sio, enterrado em um solo com a mesma composição, a dose anu

ai (em mrad) neste fragmento será: 1276,54 mrad de radiação

alfa, 233,74 mrad de radiação beta e 110,76 mrad de radiação

gama. As duas primeiras doses são produzidas pelos radionuclí^

deos que se encontram no interior da peça e a ultima, pelos

radionuclídeos que se encontram no solo e na peça. A essas

doses, deve-se adicionar 15 mrad produzidas pelos raios cósmi^

cos(23'2>.

III-5 DETERMINAÇÃO DO TEOR DE URÂNIOE DE TÕRIO Ã PARTIR

DETEÇÃO DA RADIAÇÃO ALFA EMITIDA POR UMA AMOSTRA.

DA

1
§
mm
mm
im

Em princípio, os teores de urânio, de t.Srio e de po

tãssio da cerâmica, da urna e-do solo podem ser determinados

experimentalmente através da deteção e análise das radiações

alfa, beta e gama emitidas por aqueles nuclldeos, bem como pe_

los demais elementos que compõem a série.

A análise espectrometrica da radiação gama, por e-

icemplo, pode fornecer os teores de urânio, de tório e de po-

tássio ou de qualquer radionuclídeo das séries que se origi:.—

nam no urânio ou no tório. A espectrometria gama é vantajosae

versátil pelo fato de permitir o uso de amostras de tamanhcs è

formas diferentes, sem apresentar problemas de auto-absor ç a o

na amostra ou de absorção durante o trajeto entre a fonte emis_

(28 29) —
sora e o detetor ' . A principal desvantagem deste método

consiste no fato de outros nuclídeos, alam do potássio e dos
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iqí

m
íf?

m
m

das séries do urânio, do actlnio ou do tório apresentarem <5-

missão gama, dificultando a análise do espectro.

A espectrometria da radiação beta apresenta diver —

sos problemas que a tornam pouco praticãvel para a determina-

ção dos teores de urânio e de tSrio. Por exemplo, cada emissor

beta apresenta energia que se distribui em um espectro, de mo_

do que para vários emissores, tem-se uma soma de espectros ,

tornando difícil a resolução para cada nuclídeo em função da

energia da radiação beta. Além desse problema, há a auto— ab

sorção da amostra e a absorção no trajeto amostra-detetor, o

que ocasiona a deformação do espectro original de energia de

cada emissor; pode haver também no local da medida, radioiso-

topos diferentes daqueles que se pretende analisar como por

exemplo, carbono 14, trítio etc, que distorcem ainda mais o

espectro,

No caso da radiação alfa, o seu uso é extremamente

vantajoso, pois as séries naturais são, praticamente, os úni-

cos emissores alfa, isto ê, não há influência de radioisóto —

pos estranhos, como no caso das radiações beta e gama e, além

disso, apresentam energia bem definida como os emissores gama.

Considerando o seu pequeno alcance, a quantidade de amostra

necessária para análise ê pequena, o que favorece o estudo das

peças arqueológicas.

Tendo em vista esses fatores, adotou-se neste tràba_

lho o sistema de deteção da radiação alfa, cujo principio se-

rá explicado a seguir. Examinando-sè às séries do urânio e do

torio, pode se observar em cada desintegração das séries, 14

emissões distintas de partículas alfas, sendo 8 da série do

:

i
i
I
it?
•4-á:n
•m-
sfö

t

t: '•
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Bi --P

!??

urânio e 6 da série do tôrio. Além disso, o esquema de decai-

mento da série do tório mostra a emisslo de duas partícula s

alfa em um intervalo de tempo médio de 0,22 segundos proveni-

220
entes do decaimento do Ra

216
86

(meia vida igual a 55 segundos)

212
em Po . (meia vida igual a 0,15 segundos) e deste em Pb 2

(meia vida igual a 10,64 segundos).

Estas duas radiações constituem o que será denomina^

do de "pares de alfa" que são a base do sistema detetor alfa,

que será descrito em detalhes no capítulo IV.

O detetor alfa nos permitira detetar não só os "pa-

res", mas também o número total de partículas alfa emitidaspe

Ias duas séries.

No caso de um detetor com geometria 4" se todas as

emissões alfa sairem da amostra em análise, isto é,se não hou

ver auto absorção da radiação alfa, pode-se notar que a cada

par detetado corresponderão 6 partículas alfa da série do tó-

rio ou seja, para n pares de alfa, vale a relação:

N(Th emitidas) = 6 n (pares emitidos)

onde n(pares emitidos)

N(Th emitidas)

número de pares de alfa emitidos

pela série do torio por unidade

de volume e de tempo,

número de partículas alfa emiti-

das pelos elementos da série do

tório por unidade de volume e de

tempo.

I
f

!i:

F r -
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No presente trabaã.ho, a geometria do detetor utili-

zado era 2ire neste caso, ha necessidade de algumas considera-

ções para se determinar o número de partículas alfa e de "pa-

res de alfa" emitido»

Para tanto, considere-se uma camada de espessura d

do material de densidade p depositado uniformemente sobre a su

perfície detetora XY de área útil A, na qual encontram - se

radionuclxdeos emitindo, de modo uniforme, partículas alfa de

alcance R no material. Seja na camada, um elemento de volu-

me dV = dA.dh "a uma distância h da superfície XY e N(alfa

emitida) o número de partículas emitidas por unidade de volu-

me do material e por unidade de tempo. A figura III-2 ilustra

a situação.

?
dV=dA.dh

X

calota

figura III-2 Desenho esquemãtico para o calculo do número de

partículas alfas emitidas por uma amostra e doai

cance da partícula alfa no material emissor,onde

XY ... superfície do detetor

... elemento de volume do material que contêm

radionuclídeos emissores de radiação alfa

,.. espessura do material depositado sobre o

detetor

... alcance da radiação no material

dV

''•:M

m
Já?

I
Ia 1"
!

i
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h ... distância entre o elemento de volume dV e

a superfície do detetor.

A ... área útil do detetor.

Sendo a geometria do detetor 2 it apenas N(alfa emiti^

das)/2 será emitida na direção da superfície detetora XY. Es-

se número de partículas estará contido na semi-esfera de raio

R. Desse número, apenas as que forem emitidas no ângulo sóli-

do serão detetadas, isto é^as que alcançarem a superfície da

calota. Assim, a fração f do número de partículas detetadas em

relação ao número de partículas emitidas na direção da super-

fície XY será:

calota 2 i r R' h calota
f =

semi esfera

-I --

*-•• í

f = 1 -
R

Se a espessura da camada d for igual ao alcance da

radiação alfa, isto ê, d = R, o elemento de volume dV pode es

tar a uma distância da superfície XY que varia de zero até d

e o número total N de partículas emergente por unidade de

area da amostra de espessura d ê:

_h=d
N(alfa emitida) f h

1(1 ) dh

a-- ,

W

S;V-
S •- .
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N. = (N(alfa e m i t i d a ) / 2 ) . (d - dV2R)
A

(3.6)
Vl.í
J(.-'

1 'i

Neste cálculo, supos-se que

As partículas emitidas por elementos de volume a

distâncias da superfície XY maiores que o alcance R da radia-

ção no meio emissor não chegam até o detetor. Assim, um mate-

rial com espessura d>R dá a mesma contagem que a camada do ma_

terial com espessura R. Neste caso, a expressão (3.6) pode

ser escrita supondo que A>^ R :

NCalfa detetada) =
N(alfa emitida)

2R

N(alfa detetada)
N(alfa emitida)

• R (3.7)

A seguir calcula-se o número de"pares de alfa" que

emergem por unidade de área e por unidade de tempo da camada

do material de espessura d.

Da figura III-2 pode-se ver que dentro do número de

"pares de alfa" emitidos por um elemento de volume dV na dire_

ção da superfície XYr há uma fração em que as duas partículas

são emitidas dentro do angulo solido $ . Pela dupla probabi-

lidade, esta fração é:

1

I

w

I
•k

3 f*

f = (1/2 (1 - h/R))' dV

Se n(pares emitidos) i o número de "pares de alfa"
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emitidos por unidade de volume do material na unidade de tem-

po, então o número de "pares de alfa" contido no ângulo sSli-
2

do é n(pares emitidos) . (0,5(1 - h/R)) dV.

Portanto, o número de "pares de alfa" detetado por

unidade de tempo e por unidade de área do material de espessu

ra d, é:

1 h 2
N(pares detetados) = n(pares emitidos)[( (1- —)) dh

'h=0

2 3
n(pares emitidos) d d

N(pares detetados) = (d - — + ' ) (3.8)
4 R 3R2

Se a espessura d da camada do material for maior que

o alcance R da radiação alfa, isto é, d >R, a espessura da cai

mada que influi no número^ de "pares de alfa" detetados por u-

nidade de tempo e área será d = R e tem-se:

N (pares detetados) =
nípares emitidos) R

(R -

3R

N(pares detetados)
n(pares emitidos)

12

(3.9)

li

1

ti'C

<£•'

II

a*

I

Se a atividade do solo ou da peça arqueológica for

devida unicamente aos elementos da série do tõrio, a relação

entre o número de partículas alfas emitidas e o número de "pa

res de alfa" será:

3.

s
§~~
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N(Th emitidas) = 6.n(Th pares emitidos) (3.10)

ou seja juntando as equações (3.9) e (3.10) resulta

N(Th pares detetados) = (N(Th emitidas).R)/72

e a relação entre o número de pares detetados e o número to

tal de partículas detetadas será:

N(Th emitido).R

N(Th pares detetados) 72

N(Th detetados) N(Th emitido).R

hi
•ÍV.

W

1

if

ou seja

N(Th pares detetados)

N(Th detetadas)

(3.11)

18

Para uma mistura das séries do urânio e do tõrio e

se N(detetados) for o número total de partículas alfa deteta-

dos, vem:

N(detetado) = N(Th detetado) + N(U detetado) (3.12)

Da equação 3.11, temos que:

N(Th detetado) = 18.N(pares detetados)

donde temos

(3.13)

I"
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N(U detetado) = N(detetado) - 18.N(pares detetados)

(3.13)

_!;;
U

if.í

Para calcular o número ds radiação emitida em cada

série, tem-se pela expressão 3.5

N(Th detetado)

N(Th emitido).R.

ou seja N(Th emitido) = 4.N(Th detetado)/R(Th

; • $ •

f

if

Portanto, vem:

N(Th emitido) = 72.N(pares detetados)/RTh (3.14)

232Como a cada desintegração do Th corresponde a e-

missão de seis partículas alfa, tem-se:

N(Th emitidas)
N =

72.N(pares detetados)

6.RTh

1
f
1

i.

••Í
'-i

I
If

{•:

N = 12.N (pares detetados)/R,
Th

(3.15)

232onde N e o numero de desintegrações de Th por unidade de

área e de tempo.

Para determinar o teor de urânio 238, tem-se pela

equação 3.5:

N(U detetado) = N(ü emitido).R^/4

4i
of;
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ou seja
4. (N (detetados)-18N(pares detetados))

N(U emitido) =

Rü

Considerando que a cada desintegração de urânio 238

corresponde a emissão de 8 partículas alfa, vem:

N =
4(N(detetados)-18N(pares detetados))

8.R

N =
N(detetados) - 18N(pares detetados)

(3.16)

2.1

,238
onde N e o numero de desintegrações de U na unidade de area

e de tempo.

O alcance da radiação depende do número atômico í

do material bem como da sua densidade p ( 3 0 )' N e s t a s condições,

nos casos das séries radioativas em equilíbrio secular, pode-

-se utilizar os seguintes valores médios para o alcance das

5n: .

.2/3

radiações expressos em unidades de micron:

para toda série do urânio

para toda série do tSrio

12,5 . Z

R _ 15,2.z
RTh"

P

2/3

(3.17)

(3.18)

Assim, se 100 gramas de solo for espalhada uniforme_

mente sobre o sistema de deteção alfa, a uma espessura igual

ao alcance da radiação alfa, pode-se construir a calibraçãodo

sistema de deteção alfa. Esta calibração encontra-se na ta-

"idt

•\!K

- Jí'f.

•-Ti

É

£••»•

>)':••
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bela III-7 obtida a partir das tabelas III-3 e III-6.

s> ft-

•Si

is

.•1--:

Í.

TABELA III-7

Calibraçao do sistema de deteção alfa

elemento alfa emitida taxa de dose anual devido a série

minuto, g . do tório e do urâni.o existente em

100 g. de solo de composição média.

232
Th

u 2 3 8

2,426

1,471

alfa

730,74

531,02

beta

18,48

22,80

gama

38,70

7,80

Como foi visto no início deste parágrafo, a emissão

dos "pares de alfa" ê produzida pelo decaimento do Ra em

Po e deste em Pb . Pode, entretanto, acontecer a coinci^

dência das radiações alfa que são emitidas pelos outros nucl£

deos das séries, que dão origem aos "pares espúrios". Isto

significa que é necessário corrigir o número de "pares de al-

fa" e com a finalidade de se estimar o número de "pares espú

rios", utiliza-se a distribuição de Poisson.

Para um grande número de partículas alfa, a probabi_

lidade de N partículas alfa serem emitidas em um dado interva

Io de tempo ê:

' • • % '

•m

1
4

;-t

J,*

A X
P = exp (- AX)

Ni

onde AX é o número médio de partículas alfa emitidas no in-
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m
yd

tervalo de tempo At.

N é o número inteiro positivo (que pode variar de ze-

ro a infinito) e corresponde ao número de partieu —

Ias alfa emitidas no intervalo de tempo At.

Se S ê a taxa de contagem média observada, então

no intervalo de tempo At, tem-se:

A X = S . At

Considerando arbitrariamente At = 0,32 segundos a-

216
proximadamente o dobro da meia vida do Po , e S expressa

em contagens/segundo, a probabilidade de haver emissão de duas

partículas (N=2) no intervalo de tempo At = 0,32 segundos i:

(S . A t ) 2

p = m e X p (_ s . At)

2!

' l i4

p3í

if
á

(S.0,32)
exp (- S.0,32)

5,12.10 1 2 . S2 . exp(-0,32 . S)

Para AX << 1, tem-se exp(- AX) - 1; portanto:

P - 5,12.10~2 . S2

Se S for expressa em contagens/minuto, então apro

habilidade será:

P1 = - 3 2 -3
(5,3.10 ).exp(-S'.5,3.10 )
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Se AX << 1, exp(- AX) - 1 e

P = (S ' ) 2 .14 ,04 . 10 6

Assim, se a taxa de contagem fôr 1 contagem/minuto,

em 1000 minutos, o número de pares espúrios s e r a :

n(pares espúrios) = 10 .P.60/0,32
•í^

'$£&

.•'lar

á

= IO3 .60.14,04 . 10 6 . ( l ) 2 / 0 , 3 2

n(paras espúrios) = 2,63

onde n(pares espúrios) é o número de pares espúrios.

Este cálculo permite uma correção do número de pa-

res de alfa, mas não ê totalmente exato por causa de dois fa-

tores :

1) a distribuição de Poisson só é obedecida por uma parte

da série;

2) há probabilidade de coincidência de ordem superior a

dois que não foram considerados.

: E

•".PS

I

-•äi-

• í '
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III-6 DETERMINAÇÃO DIRETA DA TAXA DE DOSE

Em princípio, a taxa de dose pode ser determinada a_

través de sistemas eletrônicos de baixo ruído acoplados aos

contadores GM ' , câmaras de ionização , contadores

proporcionais e cintiladores portáteisv ' ' ' . Entretanto,

3

I
% - : •
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quando a taxa de dose se torna da ordem de frações* de mrád/h,

ê necessário utilizar dosimetros que: possam ficar; expostos por

um período de tempo suficientemente longo para que a dose al-

cance um valor tal que a medida seja significativa. Alem dis-

so, como os dosimetros ficarão expostos'ãs condições reais lo_

cais, na sua escolha devem ser levados em conta vários fato —

res ambientes,tais como a atividade dos radionuclídeos no lo-

cal da peça a ser analisada e tipos de radiações envolvidas.

Alem desses fatores, os dosimetros devem satisfazer

as condições intrínsecas de um bom dosímetro, das quais se res_

salta:

1) a independência da resposta com a direção de incidin —

cia e energia da radiação;

2) a boa reprodutibilidade;

3) o desvanecimento desprezível no tempo("fading")

4) a boa sensibilidade.

Tendo em vista os fatores acima e os dosimetros atu

almente existentes no comércio, alguns dos que poderiam ser

utilizados na dosimetria ambiente seriam:

a) o filme dosimetrico

b) o radiofotoluminescente

c) o termoluminescente

^1

81
1
1

'•M

II1-6.1 FILME DOSIMSTRICO

Os filmes apresentam erro da ordem de 20% para 100
(6)

mR e maiores para exposições menores . Considerando que a

V'"
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dose anual da radiação gama dos radionuclídeos naturais do so

Io de composição media é dessa ordem de grandeza, o uso do

filme é possível se for utilizado juntamente com um intensify

cador de imagem.

Todavia, os filmes apresentam alguns problemas que

os tornam pouco indicados na determinação da taxa de dose do

solo, tais como grande dependência com a energia da radiação

e o desvanecimento da imagem latente alem da influência da tem

peratura e da umidade do meio ambiente '

"•' í ' •

:X
d" -
vi
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III.6.2 DOSÍHETRO RADIOFOTOLUMINESCENTE

Os dosímetros radiofotoluminescentes apresentam pe-

queno desvanecimento, da ordem de 1% em 90 dias para vidros da

(6) - ~

Toshiba e sua resposta e linear com a exposição, de 10 mR

a 3000 R para vidros da Toshiba ' mas, são fortemente de-

pendentes da energia da radiação e apresentam sensibilidade

relativamente baixa (para 20 mR, o erro é da ordem de 100% )

além de apresentarem uma série de incoveniência, por exemplo,

a necessidade de um tratamento complicadissimo para recondici_

onamento.

ft

if

III.6.3 DOSÍMETROS TERMOLUMINESCENTES

Os dosímetros termoluminescentes apresentam diver —

sas qualidades que os tornam atraentes para a dosimetria

(27,36,37)ente tais como:

'.] -
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1) alta reprodutibilidade para baixas exposições;

2) pequena dependência com a energia da radiação;

3) resposta termoluminescente linear com a exposição;

4) pequeno desvanecimento;

5) independência da direção de incidência da radiação;

6) sensibilidade a vários tipos de radiações tais como al_

fa, beta, gama e protons;

7) pequeno tamanho, o que permite considera-los um dosime_

tro quase puntiforme.

Em virtude dessas qualidades, neste trabalho utili-

zaram-se os dosímetros termoluminescentes, apesar de tarem sî

do feitos testes preliminares com os outros dois anteriormen-

te mencionados. Os dosímetros termoluminescentes foram utili-

zados da seguinte forma: foram enterrados em amostras de so-

los dos sítios arqueológicos e, também no próprio sitio duran

te diferentes períodos e a sua dose acumulada foi determinada

através de curva de calibração, isto é, a curva de resposta

termoluminescente ä dose.

; ' } • : ; •

"• is

III-7 DETERMINAÇÃO DA DOSE ACUMULADA NO QUARTZO

A dose acumulada no quartzo foi determinada da se —

guinte forma: alíquotas de quartzo foram irradiadas com dife

rentes exposições, a leitura de suas termoluminescencia pernd

tiu a construção da seguinte ^urva:

'A '}

ií
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quartzo de cerâmica
proveniente de Arara-
quara.

quartzo de cerâmica
proveniente da região
de Tatui

3Ò0 zbo ÍOO

altura do pico
(unidade arbitraria)

IÓO ioo ioo
dose acumulada natural(raã) dose adicional(raâ)

figura III-4 Determinação da dose acumulada no quartzo.

Na figura III-4, N corresponde a termoluminescincia

devido a dose acumulada natural; N + y. corresponde a termo-

luminescência devido ã soma da dose acumulada natural ä dose

adicional y. e D.A. corresponde a dose acumulada natural.

Esse modo de determinar a dose acumulada natural é

vantajoso pois, permite:

1) diminuir o erro gue se comete na determinação da dose

acumulada pelo quartzo quando se utiliza uma única cur_

va de calibração para diferentes tipos de quartzo;

2) verificar se hã crescimento proporcional da termolumi-

nescência com a dose: isto é feito da seguinte forma :

se N está na região linear, desde que os y. não sejam

muito elevados, os pontos da figura III-4 devem apare-

cer alinhados e a interseção do prolongamento da reta

com o eixo horizontal fornece a D.A.; se N já estiver

na região supralinear, ps pontos devido ãs doses adici^

onais Y^ não estarão alinhados. Neste caso, é neces-

sário construir a curva de resposta termoluminescência

í

3
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versus dose absorvida do auartzo e daí deduzir o valor da do-

se acumulada. No caso do presente trabalho, as amostras de

quartzo utilizadas apresentaram N na região linear.

#1
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CAPÍTULO IV

EQUIPAMENTOS, MATERIAIS E MÉTODOS •i

Neste capítulo descrevem-se inicialmente os equipa-

mentos utilizados no presente trabalho a saber:

a) sistema de leitura termoluminsscente

b) sistema de deteção alfa

c) separador magnético

A segu ir , tecem-se considerações a respe i to dos ma-

t e r i a i s u t i l i z a d o s na determinação da:

a) dose acumulada no quartzo

b) taxa de dose

Encerra-se o capí tu lo considerando-se os métodos, u-

t i l i z a d o s na preparação do quartzo para determinar a dose a-

cumulada e dos dosímetros termoluminescentes para determinar

a taxa de dose .

IV.1 SISTEMA DE LEITURA TERMOLUMINESCENTB

Um sistema de leitura termoluminescente consta es-
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sencialmente de uma prancheta para o aquecimento do fósforo,

uma válvula fotomultiplicadora, um sistema de alta tensão pa-

ra alimentar a válvula fotomultiplicadora, um eletrSmetro e

um registrador, O diagrama de bloco do sistema encontra-se na

figura IV-1

eletrSmetro

sistema de

aquecimento

Figura IV-1 Diagrama de bloco do sistema de leitura termolumi_

nescente

0 sistema de leitura termoluminescente utilizado

neste trabalho foi o conjunto analisador termoluminescente da

HARSHAW, modelo 2000, acoplado a um registrador da VARIAN, mo_

delo G-2500, que permitiu o registro da curva de emissão.

Este conjunto analisador termoluminescente que se

vi na figura IV-2 pode ser dividido em duas unidades básicasi

a) conjunto de deteção termoluminescente, modelo

2000 A

b) picoamperlmetro integrador automático, modelo

2000B

3 ;---.

n



Figura IV-2 Conjunto analisador termolumineseente HARSHAW,1 modelo

2000, acoplado a um registrador VARIÃN, modelo G-2500.

VJ lUtóíú J^l&'i^^^'fal^Via^^^'^i^ir^eiS^^
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IV.1.1 DETETOR TERMOLUMINESCENTE DA HARSHAW, MODELO

2000A i '?.

Este conjunto permite o uso tanto de dosímetro em

pó como na forma de pastilhas. Os dosímetros são colocados so_

bre uma prancheta que pode ser de monel, de prata ou de uma

liga a base de pi :ina cora diferentes formas e dimensões. Is-

to permite uma boa acomodação bem como um aquecimento unifor-

nie dos dosímetros. A prancheta utilizada no presente trabalho

com dimensões 6x6x1 mm, era de uma liga a base de platina al-

tamente resistente ä oxidação, mesmo quando aquecida a tempe-

raturas superiores a 400 c e de baixa incandescência.

Nesse detetor, a prancheta acha-se ligada a um sis-

tema de aquecimento e a um termopar de ferro constantana. A

tensão acusada pelo termopar é amplificada e comparada com um

programador de temperatura. Esse sistema de aquecimento permi^

te obter razões de aquecimentos lineares para a temperatura

sentida pelo termopar e portanto, aproximadamente lineares pa

ra o fósforo.

A emissão luminosa devida ao aquecimento do dosíme-

tro colocado na prancheta é coletada por uma válvula fotomul-

tiplicadora através de um sistema de filtros, lentes e espe-

lhos. Os filtros tem, entre outras, a finalidade de reduzira

luminescincia de fundo e selecionar a amplitude do espectro

de emissão-.

Na figura IV-3 vê-se o espectro de transmissão do

filtro medido com o espectrqfotõmetro da ZEISS, modelo DMR21

WZ que registra diretamente a densidade ótica da amostra em

t. r

I i .



<<

.54.

função do número de onda em um intervalo de 4.10 cm' a

54.10 cm" e com urn tempo de resposta para a caneta do regis_

trador de 1 segundo.

Para efeito de calibração do conjunto analisador,es_

ta unidade possui uma fonte padrão de luz que emite fluorescên

cia constante e possiblita a calibração do ganho do aparelho,

além de possíveis correções para diferentes valores da alta

tensão na fotomultiplicadora.

O desenho esquemãtico desta unidade encontra-se na

figura IV-4.

IV.1.2 PICOAMPERÍMETRO INTEGRADOR AÜTOM&TICO MODELO

2000 B

O picoamperímetro inteqrador automático modelo 2000

B é constituido de um picoamperímetro, um contador digital cem

intervalo de 10 a 10~ C, uma fonte de tensão para a foto

multiplicadora com tensão máxima de 1,5 kV e um programador de

tempo, com escalas de tempo de 10,30,60,100 e oosegundos, que

controla o tempo de aquecimento de cada ciclo de leitura.

O intervalo de corrente do picoamperímetro pode ser

estabelecido automática ou manualmente dentro do intervalo de

10 a 10 amperes. No circuito do. picoamperímetro há possi^

bilidade de injetar uma corrente de supressão que permite di-

minuir a corrente de fundo ou qualquer sinal indesejável <e,em

conseqüência, o erro na leitura.
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transmissão
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Figura IV-3

4357 nm 571 nm

30 25 20 15 K> 5.10a

número d« onda (cnT1)

Espectro de transmissão do filtro do detetor termoluminescente

da HARSHAW, modelo 2000A, medido com o espectrofotometro da ZEISS, mo

delo DMR21.
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SECÇAO LATERAL DO DETETOR TERMüLUMINESCENTE

espelho

filtros óticos

lentes
capa refrigerador

refrigerante termoelétrico

Figura IV-4

rocador de calor

ventilador

base de baixa fuga
válvula fotomultiplicadora de

baixo ruído

—-anel de guarda eletrostático

blindagem magnética
life" de isola nte

caixa de paredes de açode

tubo condutor de gás

prancheta fonte padrão

Desenho esquemãtico do d e t e t o r termoluminescente HARSHAW, modelo 2000A

gaveta — r «*»
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IV, 1.3 REGISTRADOR MODELO G 2500 DA VARIAN

Acoplado às unidades 2000 A e 2000 B u t i l i zou-se um

registrador com a finalidade de se obter a curva de emissão.

O registrador permite o regis t ro da curva de emissão
-2 4 3

com velocidades de 10 a 10 IN/MIN ou de 1 a 10 IN/HK com

fator de amplificação de 1 mV a I V , havendo também um s i s t e -

ma de calibração externa que permite outros valores para a es

cala completa ou fator de amplificaçao.

IV.2 SISTEMA DE DETEÇÃO ALFA

3 ,

Este sistema foi construido com a finalidade de se

determinar os teores de urânio e tó r io exis tentes no solo ena

peça arqueológica através do método da contagem da radiação al̂

fa emitida pelos nuclideos das duas séries jã descr i to no ca-

pí tulo I I I . Na figura IV-5 apresenta-se o diagrama de bloco do

sistema u t i l i z a d o .

Figura IV-5 Diagrama de bloco do sistema de deteção alfa
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No diagrama de bloco apresentado na figura IV-5, os

números tem os seguintes significados:

1) detetor de sulfeto de zinco

2) válvula fotomultiplicadora da RCA

2A) base da ORTEC, modelo 266 para a válvula fotcmul^

tiplicadora

3) fonte de alta tensão da ORTEC, modelo 456 com in-

tervalo de tensão de 0 a 3 kV.

4) prê-amplificador da ORTEC, modelo 113

5) amplificador da ORTEC, modelo 485

6) analisador monocanal da ORTEC, modelo 406 A.

7) escalímetro eletrônico acoplado a um escalímetro

mecânico da ORTEC, modelo 484.

8) circuito de coincidência

9) escalímetro eletrônico da HEWLWTT PACKARD, modelo

5216 A.

Além dessas unidades básicas, como medidas de seguran_

ça, utilizaram-se os seguintes acessórios:

1) uma blindagem do detetor e da válvula fotomultipli_

cadora contra luz e campos magnéticos

2) um divisor de tensão que permite uma tensão máxi-

ma de 12 volts quando a válvula fotomultiplicadora é exposta a

luz ambiente com a fonte de alta tensão ligada

A contagem da radiação alfa emitida pelo solo ou ce-

râmica é feita da seeruinte forma: o material é depositado em

camada uniforme sobre o detetor. A fração do número total de par

ticulas alfa emitida e detetada I registrada no escalínetro 7

enquanto a fração de "pares de alfa" detetados o é no escalíme_
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tro 9 após passar pelo circuito de coincidência. Este ê basi-

camente um circuito monoestãvel com tempo de operação de 0,32

segundos, que funciona da seguinte maneira: quando chega um

pulso ao circuito, este entra em operação durante o tempo acî

ma mencionado; se o pulso seguinte vier dentro deste interva-

lo de tempo será registrado, caso contrário servirá para dis-

parar o circuito e não será contado. Assim, a cada contagem IÊ

gistrada no escalímetro 9 corresponde um "pai- de alfa" em um

intervalo de tempo igual ou inferior a 0,32 segundos.

IV.3 SEPARADOR MAGNÉTICO

O separador magnético FRANTZ ISODYNAMIC, modelo L-l

foi utilizado neste trabalho numa das etapas da separação do

quartzo, material que serviu como dosímetro para determinar a

dose acumulada, das demais componentes da cerâmica, da urna e

do solo.

Basicamente, o aparelho consiste de um eletroimã tsn«

do os dois polos separados por uma canaleta de material não

magnético por onde passam os materiais a serem separados. Na

figura IV-6 pode-se ver o separador magnético.

O conjunto composto pelas várias unidades permite a

separação da seguinte forma: a amostra é constituida de partly

cuias que na canaleta estão sob a ação dos campos gravitacio-

nal e magnético. Assim, sobre cada partícula estão agindo com

ponentes opostas da força gravitacional (F') e da força magn£

tica (44) (F ) . Calculando essas forças, obtem-se:
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ar
P_ = x«™« dinas (4.1)

dx
m

onde x é a susceptibilidade específica do material em

e.m.u.

m é a massa do grão em grama

H é a intensidade do campo magnético

x & a distância dos polos a canaleta

P1 = m.g.sen 6 dinas (4.2)

onde m é a massa do grão em grama

q é" a intensidade do campo gravitacional

Nestas condições, se F ' ) P , o qrão ê conduzido pa
g m ••

ra o lado d i re i to ( no sentido do movimento do grão) e, se F
m

for maior que P ' , o grão será conduzido para o lado esquerdo.
g

Na condição de equilíbrio,tem-se:

.Ki

, m.g.sen 6 = x .m,-
dx I

ou seja sen e 1

g

dH

dx
(4.3)

Como se pode ver pela equação acima, a separação é

determinada unicamente pela susceptibilidade específica do ma_
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terial sem ser necessário conhecer a densidade e a massa da

partícula. Por outro lado, ve-se que a inclinação correspondei

te ao angulo 0 não participa da separação mas simplesmente na

taxa de queda dos grãos nos recipientes.

IV.4 MATERIAIS

IV.4.1 MATERIAIS UTILIZADOS NA DETERMINAÇÃO DA DOSE

ACUMULADA.

Como foi visto no capítulo I, hã vários tipos de ma

teriais nos sítios arqueológicos. Em particular, são interes-

santes para a datação as cerâmicas e as urnas. Em determinados

sítios, mesmo naqueles onde não hã cerâmicas ou urnas tem si-

do encontrados restos de solos queimados, prováveis vestígios

de antigas fogueiras. Esses solos queimados tem sido encontra

dos em diferentes profundidades, como por exemplo no sítio ar_

queológico Almeida, localizado no município de Piraju, estado

de São Paulo e são também bastante interessante para datação.

Das cerâmicas, urnas e solos queimados, pode-se ex-

trair o quartzo que servirá como dosímetro na determinação da

dose acumulada pela peça durante o período que se pretende me

dir.

O quartzo assim obtido, entretanto, só servirá para

datação por termoluminescencia se:

1) o solo queimado, a cerâmica ou a urna tiver al-

cançado uma temperatura tal que tenha sido eliminada a dose a

cumulada pelo quartzo durante o período anterior ao que se

Í
i ,
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pretende medir.

2) o qrão de quartzo apresentar uma dimensão igual ou

superior ao alcance das radiações alfa, beta, gama e elétrons

produzidos pela radiação gama. Esta é uma condição indispensá-

vel para a medida da exposição ou da dose.

Para verificar as condições em que os dois itens aci_

ma são satisfeitos, desenvolvem-se a seguir, cálculos da tempe^

ratura a ser alcançado pelo grão e da dimensão dos grãos de

quartzo.

IV.4.2 TEMPERATURA ALCANÇADA PELA CERÂMICA, URNA E

SOLO QUEIMADO

A urna e a cerâmica atingem durante a sua confecção

temperaturas superiores a 600 c ' , quando há então a eJi_

minação da dose acumulada no período anterior ao da sua fabri-

cação .

No caso do solo que fica sob uma fogueira, há um gja_

diente de temperatura que depende de parâmetros como a umidade

e a densidade, por exemplo. Para estimar a temperatura a diver_

sas profundidades, considere-se que a transferência de calor é

feita por condução térmica. Neste caso é válida a seguinte ex-

pressão:

2 Tl
. S . t para

onde Q é a quantidade de calor (kcal)

X é a condutividade térmica (kcal/m.h.°C)



.63.

•3

'•'i

T_ »T.. são as temperaturas das faces quente e fria ,

respectivamente ( C)

L i a distância entre as faces quente e fria (m)

S é a área do solo (m )

t é o tempo durante o qual se processa o fenômeno

da condução térmica (h)

Considere-se, para efeito de estimativa, os seguin-

tes tipos de solos:

1) solo argiloso (série Iracema)

2) solo arenoso (série Luiz de Queiroz)

3) solo barrento (série Quebra Dente)

cujas composições física e química encontram-se no quadro IV-1

QUADRO IV-1

Composição percentual de 3 tipos de

solos: argiloso, arenoso e barrento

solo

série

Iracema

Luiz de

Queiroz

Quebra

Dente

composição física

areia

21

33

79

,64

,9

,0

limo

11,0

27,5

19,1

argila

67,0

38,4

4,9

m.

2

1

0

org.

,26

,30

,98

composição

Fe

20

19

3

2D3

,96

,0

,04

AÍ2

24,

14,

7,

química

°3
4

0

5

SiO2

37

53

85

,s

,5

,2

Como se pode ver, á composição é bastante variávei

em conseqüência, a condutíbilidade térmica e!diferente para.

j:
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(38) —
os diversos tipos de solo. Segundo,Decico , a variação da

condutividade térmica em função da umidade e da densidade ê:

QUADRO IV-2

Condutividade térmica de três tipos de

solos em função da densidade e da umidade

solo

serie

densidade

(g/cm3)

umidade cond. térmica

Iracema max. 1,22

min. 0,95

Luiz de max. 1,35

Queiroz min. 0,94

Quebra max. 1,44

Dente min. 1,12

(%)

35,0

8,5

30,0

6 ,5

14

4

( k c a l / m . h . c ) §

• l
1,355 :j

0,117 \

1,19 ;

0,12 í

3,55 f

0,73 \

Com os valores da condutividade térmica do quadro IV

2 e com os seguinte valores:

2 -
S = 1 m (arbitraria) .

t = 1 h (arbitraria) _ !

T2= 700 C (temperatura da queima da madeira)

Q = 2,4,IO3 Ckcal/kg de madeira). f^15

estimam-se os valores da temperatura a diferentes profundidades

para os diferentes solos.

* comunicação particular do prof. Dr. Toshiyuki Nakäjima.
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TABELA IV-1

Temperatura de diferentes tipos de solos a diferentes profun_

didades.

solo

série

Iracema

Luiz de

Queiroz

Quebra

Dente

1 cm

682°c

680°C

693°C

profundiâade

10 cm

524°C

498°C

632°C

20 cm

348°C

297°C

565°C

Pela tabela IV-1, pode-se ver que a camada útil para

a datação pelo método da inclusão, usando o quartzo, é de 10 cm

pois a região útil da curva de emissão ("glow curve") está ao

redor de 300°c.

IV.4.3 ALCANCE PAS RADIAÇÕES NO SiO-,

A energia dos elétrons secundários produzidos pela

radiação gama dos radionuclxãeos naturais do solo é menor que

a média das energias máximas da radiação beta. Johns et ai de-

monstraram que para fõtons com energia de 1 Mev, os elétrons

tem energia de 0,796 Mev, enquanto qúè paraVfStons de 1,2 Mev,

a energia dos elétrons é de 0,98? Mèv"- .Então calcülar-se-á

apenas o alcance das radiações alfa é beta. : ;
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IV.4.3.1 CALCULO DO ALCANCE DA RADIAÇÃO ALFA NO

SÍO2

O alcance da radiação alfa em um material de massa a

tômica A ê dado por

0,56.R.A1/3

onde R i o alcance da radiação alfa no ar e p a densidade do

material de massa atômica A.

Segundo Price , para radiação alfa de 6 Mev,o va

lor do alcance R é igual a 1,3 cm. Portanto, Rg. - 2,205 mg/

2
= 1,870 mg/cm . Com esses valores, pode-se calcular2

cm e 2

o valor do alcance da radiação alfa no S io , , valor este apro

ximadamente igual a 1,970 mg/cm . Sendo a densidade do SiO_

aproximadamente igual a 2,5 g/cm , o alcance da radiação alfa

será aproximadamente igual a 7,8 micra no SiO_.

IV.4.3.2 CÁLCULO DO ALCANCE DA RADIAÇÃO BETA NO

A radiação beta, sendo cargas elétricas em movimento

produz durante sua desaceleração radiação eletromagnética ("

bremsstrahlung"). A relação entre a energia perdida por radia-

ção eletromagnética e aquela perdida por colisão ê dada por*39'

(dE/dx). E.Z

(dE/dx) 1600 me
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onde E ê a energia da radiação beta

Z ê o número atômico médio do meio absorvedor

in é a massa do elétron

c S a velocidade da luz

(dE/dx), ê a energia perdida por radiação eletro-
b

magnética

(dE/dx) é a energia perdida por colisãoc

Considerando a massa do elétron e a velocidade da

2 •» —

luz, tem-se me =0,51 Mev. A energia maxima da radiação beta

presente no solo é 0,94 Mev (vide tabela III-4) e o número ato

mico efetivo do meio absorvedor Z é 10; portanto, da equação a_

cima pode-se ver que a fração de energia perdida por radiação

ê de 1,3%.

Em conseqüência, o alcance da radiação beta será in-

dependente do número atômico do absorvedor, isto ê,

R„ (g/cin ) = ( g / c m 2 )

Nestas condições, o alcance da radiação beta emitida

pelo solo será 400 mg/cm no SiO_ , ou seja, 160.10 cen-

tímetros tomando-se a densidade do SiO_ como sendo aproximada-

mente 2,5 g/cm3 (26) .

IV.4.4 MATERIAIS UTILIZADOS NA DETERMINAÇÃO DA TAXA

DE DOSE

Os materiais utilizados na determinação da taxa de
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dose foram:

a) a peça na qual se encontrava o quartzo;

b) o solo onde a peça se encontrava enterrada.

A determinação da taxa de dose utilizando os mate-

riais acima foi feita:

a) indiretamente, utilizando o sistema de deteção da

radiação alfa, que permitiu determinar os teores de urânio e

tório e o fotometro de chama, que permitiu determinar o teor

de potássio.

b) diretamente, através de dosímetros termolumines—

centes CaSO.:Dy e TLD-100 (LiF:Mg), os quais foram enterrados

em amostras de solo e no próprio sítio arqueológico.

IV.5 MÉTODOS

IV.5.1 MÉTODO DE PREPARAÇÃO DAS AMOSTRAS DE QUARTZO

PARA DETERMINAR A DOSE ACUMULADA PELA PEÇA AR

QUEOLÕGICA

Em geral, a peça arqueológica achava-se impregnada de

materiais provenientes do meio ambiente em que se encontrava .

Com a finalidade de se eliminar tais resíduos, às pe_

ças foram lavadas'com água e em seguida imersas em água por pe_

ríodo variável de 4 a 10 dias. Ao final deste intervalo de tem

po, retiram-se delas camadas superficiais de aproximadamente 1

milímetro a fim de se-eliminar a influência das radiações alfa

e beta do solo na leitura da dose acumulada.

Como o quartzo apresenta dureza 7 na escala de Mohr
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e a cerâmica, em geral I quebradiça e pouco resistente ä com—

pressão ', fragmenta-se a peça, sempre que ê possível, de mo

do a não aplicar uma compressão diretamente sobre os grãos de

quartzo.

Após o processo de fragmentação, faz-se a granulome-

tria utilizando peneira da GRANÜTEST com malhas de valores no-

minais 60, 80 e 200 MESH TYLER, obtendo-se três amostras com

as seguintes granulaçces:

fração a. granulação entre 177 e 250 micra

fração b. granulação entre 74 e 177 micra

fração c. granulação inferior a 74 micra

A fração b foi destinada ã extração do quartzo que

serviu para determinar a dose acumulada. A fração c foi utili-

zada para determinar os teores de Urânio, TÓrio e Potássio e a

fração a foi guardada.

A fração b foi dividida em duas partes A e B as quai

foram colocadas em vidros escuros a fim de diminuir a possível

influência da luz. A parte A foi misturada com ácido cloridri-

co concentrado e frio e a parte B, com água regia. Essas solu-

ções químicas limparam a superfície do quartzo, facilitando a

separação magnética e a leitura termoluminescente. Após um pe-

ríodo de 2 a 4 dias, as amostras foram lavadas com água e se-

cas a temperatura ambiente; A separação do quartzo-desta amos-

tra seca foi feita com o auxílio do separador magnético e uma

solução de bromoformio de densidade 2,00 g/cm ( a densidade do

quartzo é 2,635 g/cm3).

O quartzo assim obtido foi examinado qualitativamen-

te em um microscópio; a seguir separou-se a amostra em duas

r
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porções A. e B . A porção A., foi destinada âs irradiações adi-

cionais com radiação gama e, a porção B ã leitura da dose acu

mulada natural.

IV.5.2 MÉTODO DE IRRADIAÇÃO

-7 . ',

As irradiações para obter as curvas de calibração fo

ram feitas utilizando-se fontes de:

a) césio 137

Este elemento tem meia vida de 30 — 3 anos e emite
(23)radiação gama com energia de 0,66 Mev (85%)

A fonte de césio 137 foi calibrada com o condenser R

meter, modelo 553 da VICTOREEN cuja precisão é de 5% de acordo

com a National Bureau of Standards, dando 0,68 — 0,03 R/min a

50 centímetros de distância no mês de setembro de 1 968 .
**

b) cobalto 60

O cobalto 60 apresenta meia vida de 5,26 — 0,05 anos

e emite duas radiações gama,de energia 1,173 Mev (100%) e

1,332 Mev (100%) em cada desintegração.

Esta fonte foi calibrada com 10% de erro em 21 de ja_

neiro de 1 958 pela TRACER LAB. INC., dando uma atividade de

75 mCi.

* esta fonte pertence ao Departamento de Biologia do

Instituto de Biociências da USP ao qual agradecemos pela perm%

são de utilizá-la.

** esta fonte pertence a Divisão de Proteção Ràâioló

gica do IEA, a qual agradecemos pela permissão de utilizá-la.
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As fontes acima mencionadas foram utilizadas na irra_

f com diferentes exposições, de aliguotas de uma mesma

amostra colocadas em cápsulas de polietileno, cilíndricas com

paredes de espessura de 1 mm., diâmetro interno de 3 mm e 14

mm de comprimento. Na irradiação do quartzo, procurou-se colo-

car, também, doslmetros TLD-100 com a finalidade de se efetuar

uma dosimetria relativa. Os erros devidos â posição e ao tempo

de exposição foram de 5%.

IV.5.3 MÉTODOS DE PREPARAÇÃO DOS DOSíMETROS TERMOLU-

MINESCENTES PARA DETERMINAÇÃO DIRETA DA TAXA

DE DOSE.

t

r
rs
•fí

1
Vi)

fii

A preparação dos fósforos termoluminescentes, utili-

zados na determinação da taxa de dose proveniente do solo,obe_

deceu às seguintes etapas:

1) tratamento térmico

l.a) CaSO^rDy

Recozeu-se o fósforo a 400°C durante 1 hora a em se-

guida resfriou-se-o rapidamente ã temperatura ambiente'43 ' .

l.b) TLD-100

Recozeu-se o fósforo a 400°C durante 1 hora e em se-

guida resfriou-se-o rapidamente ã temperatura ambiente; a se-

guir recozeu-se-o a 80°c durante 24 horas ( 1 3 ).

2) encapsulamento

Os fósforos foram embalados nas cápsulas de polieti-

leno ji descritas no parágrafo IV.5.2 e estas foram fechadas a

quente em bolsas de plástico de 4 x 3 centímetros. Este proce-
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dimento teve a finalidade de evitar entre outras, a umidade do

solo, a contaminação do fósforo e os possíveis danos mecânicos.

IV.5.4 MÉTODO DE PREPARAÇÃO DO DETETOR ZnS PARA O

SISTEMA DETETOR ALFA

O detetor de ZnS foi preparado no laboratório, pois,

na ocasião não havia no mercado detetores deste tipo com as dî

mensões da fotomultiplicadora (aproximadamente 12 cm de diâme-

tro) do sistema detetor alfa utilizado no presente trabalho.

Também, ê importante que a superfície do detetor pos_

sei ser limpa após cada análise, pois evita-se, assim, a neces-

sidade de se usar um detetor para cada analise.

O método de preparação consiste basicamente no pro-

cesso de decantação do ZnS sobre uma placa de "plexiglass" mer_

gulhada em acetato de amila. Isto permite obter camada de ZnS

de espessura uniforme e homogeneamente distribuida sobre a su-

perfície. Após a deposição do ZnS sobre a superfície, faz-se u

ma drenagem lenta do líquido numa taxa de 50 gõtas/min.

Terminada esJ;a etapa, a placa é" seca a temperatura

ambiente. Como o acetato de amila dissolve lentamente o "plexi^

glass", a placa obtida desta forma apresenta ZnS incorporado.

Prepararam-se sete placas com densidades superfi-

ciais diferentes como se vi na tabela IV-3.

A maior eficiência na conversão da energia da ra-

diação alfa em pulsos luminosos é conseguida quando a energia

da particula alfa ê absorvida pelo ZnS. As placas que apresen-

taram boa eficiência, quando testadas com uma fonte de amerí-

-I

i)

- '0 .

•If
;&

çf

\f:
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cio 241 (energia da partícula alfa emitida: 5,433 Mev e meia vi

da do elemento: 458 anos) foram as placas de números 2, 3 e 7.

TABELA IV-3

Placas de ZnS preparadas

_ *
pelo método da decantação

placa

n9

1

2

3

4

5

6

7

densidade

(mq/cm2 )

7,894

15,041

15,068

10,005

10,470

11,314

13,759

} :f

* agradecemos ao Sr. Luiz pela confecção do sistema de decanta-
ção.

íy



Figura IV-6 Separador magnético FRANTZ ISODYNAMIC, modelo L-l

utilizado em uma das etapas de separação do quartzo da peça,

>



Figura IV-5A Sistema de deteção alfa utilizada na determinação dos

teores de urânio e de tório na peça arqueológica e no solo no

qual a peça se encontrava enterrada
u>



CAPÍTULO V

RESULTADOS

Apresentam-se neste capítulo os resultados dos se-

guintes estudos:

1) estudo das propriedades termoluminescentes do

quartzo fundamentais para o processo de datação.

2) estudo das taxas de doses de sítios arqueológicos

utilizando dosxmetros'termoluminescentes

3) estudo da datação pelo método da inclusão e com-

paração com o método do carbono 14.

4) estudo da datação pelo método da sensibilização

e comparação com o método da inclusão.

5) datação pelo método da inclusão de peças arqueo

lógicas oriundas de sítios arqueológicos do Brasil, da Argen

tina e do Peru.

í

V.l ESTUDO DE ALGUMAS PROPRIEDADES TERMOLUMINESCENTES CARACTE

RÍSTICAS DO QOARTZO EXTRAÍDO DOS SOLOS, URNAS E CERÂMICAS

Com a finalidade de se saber em que condições é vã_

lida a utilização do quartzo na determinação da dose acumula

da, procurou-se conhecer algumas das suas propriedades termo

luminescentes características. As condições experimentais u-
tilizadas foram:
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A) SISTEMA ANALISADO?. TERMOLUMINESCENTE DA HARSHAW

- alta tensão na fotomultiplicadora: 1,2 KV

- taxa de aquecimento da prancheta: 150°C/39segundes

- resposta ã fonte padrão:(86,6 — 0,3)nC/10 s.

B) REGISTRADOR G 2500 DA VARIAM

- velocidade de registro: 250 IN/HR

- escala completa: 0,1 V

C) ALÍQUOTA DO FÓSFORO UTILIZADO EM CADA LEITURA TL

- volume da alíquota:(7,6 — 0,l)mm

Nas várias etapas dos diferentes estudos, alíquotas

de quartzo foram irradiadas com radiação gama de uma fonte de

césio 137. As exposições foram calculadas e verificadas expe-

rimentalmente por meio de dosímetros termoluminescentes CaSO^:

Dy e TLD-100 (LiF:Mg)t preparados como descrito no itemIV.3.3

V.l.l CURVA DE EMISSÃO ("GLOW CURVE")

ÍB curves de emissão de várias amostras de quartzo èx_

traido de diferentes peças arqueológicas encontram-se na figu_

ra V-l.

* os valores apresentados são nominais, lidos na escala
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Figura V-1A Curvas de emissão de amostras de quartzo com gra-

nulação 74/177 mesh extraido de cerâmica provenien-

te do sítio arqueológico Almeida, localizado nonu

nicípio de Piraju, estado de São Paulo; Estas cur_

vas foram obtidas com o analisados termolumines—

cente da Harshaw, modelo 2000 acoplado, ao registra

dor da Varian, modelo G 2500. -

curva a: curva de emissão da amostra produzida pe_

Ia dose acumulada e por uma dose adicio-

nal de 160 raaáie-radiação gama de Cs

curva b: curva de emissão da amostra produzida pe

Ia dose acumulada.

curva c: curva de emissão; da,panela

curva dj curva de aquecimento (150°C/39s)
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Curvos de emissão do quartzo

100 200 300 400 500

Temperatura CO

Figura V-IB Curvas de emissão termoluminescente de amostras de

quartzo com granulação 74/177 mesh extraído de ce

râmica proveniente de s í t io arqueológico localiza"

do na. Argentina. Estas curvas foram obtidas com õ

analisador termoluminescente Harshaw, modelo 2000

acoplado ao registrador Varian, modelo G 2500.

curva a: curva de emissão da amostra produzida pe

Ia dose acumulada e por uma dose adicio-

nal de 160 rad de radiação gama de Cs137

curva b: curva de emissão da amostra produzida pe

Ia dose acumulada.

curva c: curva de emissão da panela

curva d: curva de aquecimento C150°e/39s)
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Curvas de emissão do quartzo

TL
(u.a.)

100 200 300 400 500

Figura V-1C Curvas de emissão termoluminescente de amostra de

quartzo com granulação 74/177 mesh extraído de ce_

râmica proveniente de sitio arqueológico localiza^

do na região de Araraquara. Estas curvas foram o^

tidas com-o analisador termoluminescente Harshaw,

modelo 2000 acoplado ao registrador Varian, mode-

lo G 2500.

curva a: curva de emissão da amostra produzida pe

Ia dose acumulada e por uma dose adicio-

nal de 160 rad de radiação gama de Cs

curva b: curva de emissão da amostra produzida pe

Ia dose acumulada

curva c: curva de emissão da panela

curva d: curva de aquecimento (15Ò°C/39s)
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Na figura V-l, observa-se nitidamente a existência de

três picos que serão denominados neste trabalho de picos I, II

e III no sentido do aumento da temperatura. Nota-se ainda, que

na curva de emissão do quartzo não irradiado é nítido apenas o

pico III.

V.l.2 ESTUDO DA REPRODUTIBILIDADE DA CURVA DE EMISSÃO

A reprodutibilidade da curva de emissão para uma mes_

ma amostra de quartzo ê importante no processo de datação,pois

a técnica utilizada neste trabalho, para a medida da termolu-

minescencia, utiliza a altura do pico. Este estudo foi feito

expondo diversas amostras ä radiação gama da fonte de césio 137

e analisando-se a reprodutibilidade do pico III. As amostras u

tilizadas foram:

CF.... cerâmica de Piraju

CIS... cerâmica de Ilha Solteira

CA.... cerâmica da Argentina

SQP... solo queimado de Piraju

Os resultados obtidos encontram-se na tabela V-l. Da

tabela pode-se ver que a reprodutibilidade do pico III oscila

entre 0,5 e 4,5%. Este resultado I bastante satisfatório para

os propósitos da datação de peças arqueológicas pelo método da

termoluminescencia.
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TABELA V-l

Reprodutibilidade do pico III de diferen-

tes amostras de quartzo submetidas a expo_

sições de radiação gama de césio 137

amostra exposição altura do pico desvio percentual

(R) (unidade arbitrária) (%)

2,4

4,5

0,5

2,1

4,5

2,5

1,8

2,9

2,1

1,0

3,4

V.1.3 ESTDDO DA VARIAÇÃO DA RESPOSTA TERMOLUMINESCEN

TE DO QUARTZO TRATADO COM PROCESSOS QUÍMICOS

DIFERENTES

Com a finalidade de se verificar a variação da .res-

posta termoluminescente do quartzo quando tratado com água re-

gia ou com ácido clorídrico concentrado e frio utilizou-se o

CP 61

CP 60

SQP59

CP 57

CA 52

CA 54

CIS45

SQP75

SQP76

SQP76

SQP76

160,2

160,2

160,2

320,4

160,2

320,4

320,4

224,3

762,2

392,8

615,2

8,2±o,2

6,6±0,3

5,7±0,05

9,4±0,2

2,2±0,l

4,0±0,l

5,6±0,l

3,4±0,l

7,2±0,l

4,9^0,05

+
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quartzo extraído de peças: cerâmicase solos queimados.

Alíquotas de quartzo foram preparadas e irradiadas

conforme descrito nos parágrafos IV.5.1 3 IV.5.2.

Os resultados obtidos encontram-se na tabela V-2.

TABELA V-2

Resposta termolumineseente do quartzo quando subme-

tido ã diferentes exposições e tratamentos químicos

amostra

C64

TL
a.c

TL
a.r.

TL
a.r.

TL

80

1.0

2,5

2,5

200

2,0

4,0

2,0

exposições(R)

400

a.c.

C63

TL
a.c.

TL
a.r.

TL
a.r,

2,3

4,5

1,96
TL

a.c.

SQl

TL
a.c.

TL
a.r.

TL

5,0

6,0

1,2
TL

3,5

8,0

2,4

4,2

9,0

2,14

11,0

15,0

1,36

600

6.5

9,5

1,46

5,4

12,0

2,2

800

8,0

12,5

1,57

1000

9.5

15,0

1,58

7,5

15,0

2,0

15,0

22,0

1,47

19,0

27,0

1,42

22,0

36,0

1,64
L
a.c,

obs. Na tabela estão colocadas as alturas do pico III de difo

rentes amostras de quartzo.
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Pode-se ver da tabela V-2 que a relação entre as r e s —

postas TL do quartzo tratado com ãgua regia (TL ) e a q u e —

les com ácido clorídrico (TL ) variaram de 1,46 a 2,5 no
a > c »

caso de amostras provenientes de cerâmicas e de 1,4 a 1,6 no

caso de amostras proveninetes de solo queimado. Os dados da

tabela V-2 mostram que a amostra tratada com água regia apre-

senta maior TL que a amostra tratada com ãcido clorídrico pa-

ra a mesma exposição. Como para maiores TL pode-se ter preci^

são maior, neste trabalho a limpeza da superfície do quartzo

foi feita sempre com água regia.

V.l.4 ESTUDO DA VARIAÇÃO DA RESPOSTA TERMOLÜMINESCENTE

COM A EXPOSIÇÃO & RADIAÇÃO GAMA

Com o objetivo de se estudar o comportamento da respos_

ta termoluminescente do quartzo quando submetido a diferentes

exposições da radiação gama do césio 137, prepararam-se oito

amostras assim distribuidas:

a) três amostras de cerâmica tratadas com-ãgua regia

b) duas amostras de cerâmica tratadas com ãcido clor£

drico-

c) uma amostra de solo queimado tratada com ãcido clo-

rídrico concentrado e frio.

d) uma amostra de cerâmica lavada com ãgua regia, sub-

metida ã exposição de(2000 i 100) R de radiação ga-

ma de césio 137, recozida a 500°C durante 2 horas,

e, em seguida resfriada rapidamente.

e) uma amostra de solo queimado tratada com ãgua regia
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Variação da resposta termoluminescente do quartzo

com a exposição o radiaçOo gama

exposição (RJ

s ;
I ,
l i

Figura V-2 Curva de resposta termoluminescente em

função da exposição â radiação gama.
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As amostras foram submetidas as exposições de 40, 80,

200, 280, 400, 600, 800 e 1000R. Os resultacios obtidos foram

colocados em gráficos que se encontram na fiqura V-2.

A análise destes gráficos mostra que:

a) todas as amostras apresentam comportamento linear

com a exposição desde 40 R ate 1000R.

b) a inclinação dessas retas não é a mesma para todas

as amostras.

V,2 ESTUDO DAS TAXAS» DE DOSE DE SÍTIOS ARQUEOLÓGICOS

Com a finalidade de se verificar qual a variação da ta

xa de dose em diferentes níveis de um sítio arqueológico e em

diversos sítios, utilizaram-se numerosos dosímetros termolumi^

nescentes de CaSO^rDy e de TLD-100. Para a leitura dos dosíme

tros, foram construidas curvas de calibração.

I

:3

V.2.1 CONSTRUÇÃO DA CDRVA DE CALIBRAÇÃO PARA A LEITURA

DOS DOSÍMETROS TERMOLUMINESCENTES DE TLD-100 E

E DE CaSO.:Dv

Tendo em vista a baixa taxa de dose anual das radiações

beta e gama oriundas dos radionuclídeos naturais do solo , a

construção da curva de calibração requer cuidados especiais.

Da tabela II-4 pode-se ver que as energias das radia-

ções gama oscilam entre 0,22 e 1,46 MeV, isto é, a energia nre

dia é de 0,615 MeV, enquanto que a média das energias médias

da radiação beta ê 0,297 MeV.

l>
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Em vista desses valores, resolveu-se calibrar os, dosí-

metros de CaSO.:Dy e de TLD-100 utilizando-se uma fonte de c£

sio 137 que emite radiação gama de 0,66 MeV e a outra de co-

balto 60 cuja radiação gama tem energia de 1,25 MeV. As condi^

ções de exposição já foram : mencionadas no item IV.3.2 e as

exposições foram variadas desde 10 mR até 500 mR. A escolha

deste intervalo de exposição foi feita considerando-se ãs ta-

xas de dose de um solo de composição média e o período em que

os dosímetros ficaram enterrados nos solos e nas amostras de

solos dos sítios arqueológicos.

Os resultados obtidos foram colocados em gráficos que

podem ser vistos na figura V-3.

V.2.2 ESTUDO DA TAXA DE DOSE EM . DIFERENTES NÍVEIS

ESTRATIGRAFICOS DE UM SÍTIO ARQUEOLÓGICO.

As peças arqueológicas tem sido encontradas em diferen

tes níveis de um sítio arqueológico. Torna-se, assim, muito

importante estudar a taxa de dose a diferentes profundidades.

Com esta finalidade, colocaram-se vários dosímetros de CaSO.:

Dy e de TLD-100 no sítio arqueológico Almeida localizado no

município de Piraju, estado de São Paulo.

Os resultados encontràm-se na tabela V-3.

Pode-se observar da tabela V-3 que:

1) dentro de um desvio relativo máximo de 10%, a taxa

de dose não varia com a profundidade em um mesmo lo_

cal do sítio arqueológico.

2) quando se compara, ã mesma profundidade, diferentes

ä •
ií

- St/. .
i r "
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'V•5.1'

pontos do sítio, o valor da taxa de dose não se ai-

terá.

Em virtude das observações acima pode-se considerar,pa

ra os propósitos deste trabalho, gue a taxa de dose é" constan

te no sítio arqueológico Almeida e seu valor médio i 182mrad/

ano.

TABELA V-3

Taxas de doses a diferentes profundidades me

didas com dosímetros de CaSO.iDy e de TLD-100

no sito arqueológico Almeida, localizado no

município de Piraju, estado de são Paulo.

Í-.

ti

i

adra

18

18

Gl

PIO

0

0

P2/3/4

P2/3/4

profundidade

(cm)

30

50

50

30

60

120

50

100

taxa de dose anual

(mrad/ano)

180 - 20

185 - 20

185 - 20

160 - 1 5

190 - 20

200 £ 20

165 - 15

190 - 20 • \ •
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V . 2 . 3 ESTUDO DA VARIAÇÃO DA TAXA DE DOSE EM VÃRIOS S Í -

TIOS ARQUEOLÕGICOS

TABELA V-4

Taxas de dose de vários sítios arqueológicos medidos com

doslmetros termoluminescentes de CaSO.:Dy e de TLD-100.

sítios

Campinas

Piraju I

intervalo dosímetros dose acumulada taxa de

de tempo, utilizados no perio do. d a s e

(dias) (inrad) (mrad/ano)

100

367

519

519

100

367

519

519

Piraju II 367

519

519

CaSO,:Dy

TLD-100

CaSO.:Dy

TLD-100

TLD-100

45 t 10
220 t 20
275 1 30
200 1 30

45 1 10
300 1 30
330 t 30
270 1 50

185 t 20
325 1 30
320 ± 50

165 i 35
215 ± 20
190 + 20
185 ± 30

170 t 35
290 ± 30
230 t 20
190 I 30

185 ± 20
230 ± 20
225 t 35

P.N. do 372

Xingu I

P,N. do

Xingu II

372

CaSO.rDy

CaSO.:Dy

190 t 20

175 1 15

185 t 20

170 1 15

Ilha Solt. 372

Ilha Solt. 372

CaSO.:Dy

CaSO.:Dy

155 1 15

160 - 15

150 L 15

160 ± 15
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Com a finalidade de se estudar a variação da taxa de

dose nos diferentes sítios arqueológicos, enterraram-se em v£

rios deles doslmetros termoluminescentes de CaSO^:Dy e de TLD_

100 em diferentes profundidades e durante diversos intervalos

de tempos. Os resultados encontram-se na tabela V-4.

O exame da tabela V-4 mostra que em um mesmo sítio ar-

queológico, os valores das taxas de dose apresentam desvios

que oscilam em torno de 10%,

Considerando os desvios das taxas de doses e as finally

dades do presente trabalho, pode-se tomar para a taxa de dose

dos diferentes sítios arqueológicos, um valor médio de 183

mrad/ano.

I

V.3 ESTUDO DA DATAÇÃO PELO MÉTODO DA INCLUSÃO E COMPARAÇÃO COM

COM 0 MÉTODO DO CARBONO 14

V.3.1 DATAÇÃO DE CERÂMICA

Na aplicação do método da inclusão utilizou-se o pico
q

III do quartzo que apresenta meia vida da ordem de 3,5.10 a-

nos . Com a finalidade de verificar a confiabilidade nos

resultados obtidos pelo método da termoluminescência, procu-

rou-se determinar a dose acumulada em fragmentos de urna, pro-

venientes do sítio arqueológico Fonseca localizado no municí—

pio de Itapeva, anteriormente datada por Szmuk* .

A preparação das amostras e a leitura da termolumines-

cSncia foram feitas conforme descrito anteriormente. Os resul^

tados obtidos foram:
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Curvos para cálculo de doa« acumulada em urnas
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Figura V-4 Curva de resposta termoluminescente do

quartzo de urnas oriundas do sítio arqueoló^

gico Fonseca localizado no município de Pira

ju, estado de são Paulo.
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peça

U-1

U-2

U-3

dose acumulada

(rad)

290 i 30

300 - 30

320 i 30

Os valores acima foram obtidos utilizando-se o gráfico

da figura V-4,

A seguir, procurou-se determinar a idade de uma peça a^

queológica (cerâmica) já datada pelo método do carbono 14. Co

mo na época deste trabalho não havia possibilidade de se de-

terminar a taxa de dose devido ao meio ambiente em que foi en

contrado a peça, estimou-se a dose anual gama ambiente em 80

mrad/ano (43) A taxa de dose devido a cerâmica foi determina-

da a partir dos teores de urânio, de tprio e de potássio.

0 laboratório de Geocronologia do Instituto de Geociên

cias da Universidade de são Paulo determinou o teor de potás-
*

sio como sendo 0,5356% "

Os teores de urânio de tSrio foram calculados a partir

da contagem da radiação alfa. Essa contagem deu como resulta-

dos!

número de"pares detetados" = 11 **

numero de contagem da radiação alfa
cont/hora

6 cont/minuto

i

'i( - •

•i '-I '

l ;•

XI

* Agradecemos ao prof. Dr. Koji Kawashita pela análise da a-

mostra.

**deste valor já foi descontado o número de"pares espúrios"
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Curvas para cálculo de S o , SN • S ^ t J .

exposição de sensibilização: (2100 j 100) R

75 !00 ;25 150

tempo após a exposição (min)

75 100 125 ISO |75

tempo após a expos ição (min)

e'o 7*5 100 lis 150

tempo após a exauicoo (min)

Figura V-8 Curva da resposta termoluminescente do

quartzo de um fragmento de cerâmica provenien

, te La Haguarda, Argentina.

±
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Da equação 3.15 tem-se:

número de desintegrações de Th232 12.N(pares detetados)

12.11/60 desint./minuto

Como esse i c número de desintegrações que ocorre na

massa m = p.V expressa em gramas de solo, o numero de desin-

232
tegrações na unidade de tempo e de massa de solo, de Th se_

rã:
- - 232

numero de desintegrações de Th = 12,ll/(60.p.R__.A)

4*

i-í
Is

onde A é a área útil da placa de ZnS = 120,76 cm

R„. é o alcance da radiação alfa emitida pela série do

tõrio no solo (equação 3.18)

p é a densidade do solo • -í-

.'.se •

I

y-

Portanto, substituindo os valores, tem-se o número de

232
desintegrações de Th na unidade de tempo e de massa: 2,42

desintegrações por grama de solo e por minuto.

Da equação 3.16, tem-se o número de desintegrações de

238 "
U que i igual a (6-18.11/60)/2 = 1,35 desintegràções/min.

*- — 238

Portanto, o numero de desintegrações de ü na unida-

de de tempo e de massa será: Cl,35 desint/min)/( p.Ry.A ).

onde R é o alcance da radiação emitida pela serie do urâ-

nio no solo.

Substitnindo-se esses valores, tem-se que o número de
~ 238

desintegrações de B na unidade de tempo e'de massa do solo

é 1,8-1 desintegrações por grama de solo e porminuto;

Das tabelas III-6 e II1-7 pode-se determinar a contri-

buição da radiação beta devido ao elemento potássio 40 e aos

•Jrj -

a

I
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elementos das séries do urânio e do tório. Na tabela V-5 apre

áenta-se a contribuição dos radionuclideos existentes na peça

arqueológica, na taxa de dose.

TABELA V-5

Taxa de dose devido aos radionuclídeos

existentes na peça arqueológica cerâmica

radiação beta

série do urânio 2 8 — 4

série do torio 1 9 — 3

elemento potássio 5 1 — 7

TOTAL 98 - 10

radiação gama

9,5 t 1,5

39 ± 5

13,5 - 2

62 + 5

Portanto, a taxa de dose anual total será 170 — 20

mrad e as idades das duas peças de cerâmica serão:

1
I

ft? .

ff--
f.

peça dose acumulada idade por TL idade por C-14

P31A 350 - 30

P31B 370 i 40

1750 - 350

1840 - 360

1520

1520

Os resultados das datações por termoluminescência e

por carbono 14 são bastante concordantes o que permite deposi_

tar confiança no método da inclusão.
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V.3.2 DATAÇÃO DE SOLO QUEIMADO

Em diferentes níveis estratigráficos de sítios arqueo-

lógicos tem sido encontrados solos queimados, vestígios de an_

tigas fogueiras. Com a finalidade de estudar a possibilidade

de se utilizar esses solos queimados para datação, prepararam-

se cinco amostras oriundas do sítio arqueológico Almeida, lo-

calizado no município de Piraju, estado de SST Paulo,

Os resultados obtidos são satisfatórios quando compara-

dos com os resultados de cerâmicas que foram encontradas em

níveis estratigráficos próximos e se encontram na tabela V-6.

TABELA V-B

Doses acumuladas em solos queimados extraídos

do sí t io arqueológico Almeida, localizado no

município de Piraju, estado de são Paulo.

I

l

f\

peça

SQ 72fl5

SQ 73F15

SQ 74P'14

SQ 75f'l5

SQ 76F1'14

dose acumulada (rad).

200 i 20

230 i 20

156 - 15

300 t 30

600 t 60

obs. os valores da tabela acima foram determinados a

partir dos gráficos da figura V-5.



Curvas para cálculo de dose acumulada em solo queimado
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Figura V-5 Curva de resposta termoluminescente do quartzo de amostras de solo

queimado de diferentes níveis estratigráficos do sítio arqueológi-

co Almeida, localizado no município de Piraju, estado de S* Paulo.
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V-4 ESTUDO DA DATAÇÃO:PELO MÉTODO DA SENSIBILIZAÇÃO E COMPARA

ÇÃO COM O MÉTODO:DA'INCLDSÃO

Na datação pelo método da sensibilização utilizou-se o

pico I cuja meia vida à temperatura am ;iente é 145 minutos .

Em virtude desta meia vida bastante pequena, há um decaimento

considerável da altura do pico entre a irradiação e a leitura

termoluminescente ã temperatura ambiente.

Assim, para contornar este problema e calcular os va-

lores da S Q, SN e S çonstrúiram-se gráficos log. da altura do

pico x em função do tempo decorrido entre o término da exposi^

cao e a leitura da termoluminescência. A curva assim obtida

foi extrapolada para o instante zero e se determinou desta fisr

ma a altura inicial do pico.

Para ensaiar o método, utilizou-se uma peça de cerânú

ca já datada pelo método da inclusão'7*, cujo valor dú dose a

cumulada era 300 rad. A amostra foi preparada com as seguin-

tes características:

granulação: 74 a 177 micra

exposição teste: (160 — 8) K

temperatura de recozimento: (500 Í 50)°C

exposição de sensibilização: (2 100 Í 100)F

Os resultados obtidos a partir do crráfico V-6 foram:

SH =

9,0
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Curvas para cálculo de SO,SN e

2Q 40 60 80
tempo apôs a exposição (min)

exposição test«: (l60i2) R

•»poiiçáo dl »tnslbiülacâo:

(2160 ± 100) R

20 40 60 80 100

tempo apôs a exposição (min)

g-V

• 1

' & •

5«
-•• tt

% •

20 40 60 80 100

tempo apôs a exposição (min)

Fiqura v-6 Curva da resposta termoluminescente do

quartzo de um fragmento de cerâmica (Piraju I)

oriundo do sitio arqueológico Fonseca, locali-

do no município de Piraju.
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Portanto, como a dose acumulada é dada por

<SN -

D . A . . D

ela vale (320 - 40) rad.

Pode-se ver que este resultado ê bastante próximo aque_

le dado pelo método da inclusão. A seguir, prepararam-se duas

peças de cerâmicas oriundas da Argentina e do Brasil e obté-

verse a dose acumulada pelos métodos da sensibilização e

da inclusão. Os resultados obtidos a partir das figuras V-7 e

V-8 encontram-se na tabela V-7.

TABELA V-7

Doses acumuladas determinadas pelos métodos

da sensibilização e da inclusão.

peça dose acumulada (rad)

método da sensibilização método da inclusão

390 t 40

630 - 60

O método da sensibilização, usando um pico de tempera-

tura mais baixa que o do.método da inclusão, permite obter u

Brasxl

(I.S.)

Argentina

(La Haguarda)

470 i

530 t

70

80
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ma corrente de termoluminescencia maior, qúe pode ser deteta-

da com um aparelho pouco sensível. Por outro lado, esse pico

tem uma meia vida pequena; então para se conseguir grande pre_

cisão seria necessário que a fonte para càlibracão estivesse

junto ao sistema analisador termoluminescente.

V-5 DATAÇÕES DE PECAS ORIDNDAS DE SÍTIOS ARQUEOLÕGIGOS DO BRA

SIL, DA ARGENTINA E DO PERU PELO MÉTODO DA INCLUSÃO.

Em vista das condições do laboratório e dos métodos de

datação por termoluminescencia, escolheu-se o método da inclu

são para a datação rotineira de peças arqueológicas oriundas

de vários sítios. Os resultados dessas datações encontram- se

na tabela V-8.

TABELA V-8

Idades das peças arqueológicas oriundas de sítios

arqueológicos localizados no Brasil, na Argentina

e no Peru pelo método da termoluminescencia.

I. sítio arqueológico localizado em Lima temprano, Hacienda

Lauri, Valle-de Chancay - Peru

peças

PC31

PC93A

PC93B

PC93

dose acumulada

(rad)

400 i 40

380 - 40

350 i- 40

360 +- 40

taxa de dose

(mrad/ano)

180 £ 30

idade

(anos)

2200 - 400

2100 - 400

1900 - 400

2000 - 400
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Curvos porá o cálculo de So , S^ e S

exposição de sensibilização: (21001100) R

Io«*

I tmpo opó« a exposição (min)

75 100 125 150

ttmpo apói a exposição (min)
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limpe opói a ««poticão (min)

irs I

Piqura V-7 Curva de resposta termoluminescente de alí_

quota de quartzo de um fragmento de cerâmi

ca proveniente de um sítio localizado em

Ilha Solteira, Brasil.
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II. Sitio arqueológico Almeida,

dose acumuladapeças

PC40

PC41

PC57

PC59

PC60

PC61

PC79

PC80'

SQ63

SQ64A

SQ64B

SQ64C

SQ64D

SQ72

SQ74

SQ75A

SQ75B

SO76A

SQ76B

SQ76C

município de Piraju, SP

taxa de dose idade

(rad)

100 - 10

68 - 5

552 - 50

94 t 10

104 i 10

400 - 40

475 i 50

600 - 50

680 - 50

260 - 20

290 - 25

240 - 25

220 i 20

230 - 20

140 - 10

300 - 30

400 - 40

600 - 50

620 - 50

680 i 50

(mrad/ano)

260 i 25

280 i 25

(anos)
380

260

2100

360

400

1500

1800

2300

2600

930

1000

930

750

830

500

110

1300

2200

2200

2500

+
+
+

t
+_

-l-l

•f

i
t
+

i
t
+

+

±
+
+

50

40

300

50

50

250

300

300

300

150

150

150

100

120

70

20

200

300

300

350

III. Sítios arqueológicos localizados no vale do Paranapanema

e na alta noroeste do estado de Sao Paulo,

peças dose acumulada taxa de dose

(rad)

PC32:SP.DU.1.RNA21 500 - 50

PC33A:SP.BA.65.RNÄD 150 t- 15

PC33B " 125 - 10

PC34:SP,BA.69.RNA14 300 - 30

PC42A:SP.DU.2

sítio SERENGHETTI 50 Í 5

PC42B " 60 - 5

PC44:SP.PD.l

sítio ARY CARNEIRO 400 — 4 0

(mrad/ano)

240 i 20

idade

(anos)

2000 i 300

650 - 100

520 - 75

1250 t 200

210 - 40

270 i- 40

3 - „

I!

1600 - 250

a.
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PC45:SP.TA.3

sitio 3 Lagoas 350 - 30

PC84

sítio Bela Vista 120 £ 10

PC85:TA.2.RNA.27 250 £ 25

PC87:SP.TA.5

sítio Boa Esperança 280 — 25

PC91:BA.67.RNA.12 100 £ 10

PC92:BA.65.RNA.1O 400 - 40

PC94:SP.BA.69.RNA.14 290 - 30

PC95:SP.TA.1.PNA.26

PC96:SP.DÜ.1.RNA.21

330 - 30

550 - 50

1400 - 200

500 £ 80

1000 i 150

1200 - 200

420 - 50

1600 - 250

1200 £ 200

1400 £ 200

2300 - 300

IV. sítios arqueológicos localizados na Argentina

peças dose acumulada taxa de dose idade

(rad) (mrad/ano) (anos)

PCI

PC2

PC3

PC5

PC 6

PC 7

PC 9

PCllí.

rc 11B
PC48A

PC48B

PC52A

PC52B

PC53

PC54

270 - 50

460 - 40

85 - 10

360 - 35

180 - 20

100 £ 10

240 £ 20

540 £ 50

520 £ 50

330 £ 30

302 £ 30

625 £ 50

680 £ 50

340 £ 30

250 £ 25

200 £ 20 1360 £ 200

2300 £ 300

420 £ 50

1800 £ 300

900 £ 150

525 £ 75

1200 £ 200

2700 £ 400

2600 £ 400

1650 £ 250

1500 £ 200

3100 £ 500

3400 £ 500

1700 £ 250

1300 £ 200

V. sítio arqueológico localizado no Parque Nacional do Xingu

peça dose acumulada taxa de dose idade

PC55

(rad)

260 £ 25

(mrad/ano)

250 £ 25

(anos)

1050 '£ 15P
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VI. sítios: arqueológicos localizados; nàregião,de Araraquarä

e Tatu!.

peças

PC65A

PC66T

dose acumulada

120 * 10

180 £ 20

taxa ãé dose

(mrad/ano)

250^+-Y25:

idade

(anos)

480 * 50

720T+-'l00

VII. Sambaqui localizado no litoral de Santa Catarina

peças

PC77

PC78

PC105

PC 106

dose acumulada

(rad)

220 i 20

450 £ 40

250 £ 25

500 £ 50

taxa de dose

(mrad/ano)

250 - 25

(anos)

800-120

1800 £ 300

1000 - 150

2000 £ 300

I



CAPÍTULO VI

CONCLUSÕES E SUGESTÕES

i|

VI.1 CONCLUSÕES

1) Foram datadas numerosas peças arqueológicas brasi-

leiras, argentinas e peruanas com um erro de 15%.

2) Os métodos de datação por termoluminescência apre-

sentam resultados concordantes com aqueles obtidos com o méto_

do do carbono 14.

3) Nas condições em que foi desenvolvido o presente tra Í|;

balho, o método da inclusão mostrou-se mais preciso que o me- |jí

todo da sensibilização. -J;

4) A utilização dos dosímetros TLD-100 e CaSO^iDy^ na |

determinação da taxa de dose anual devido aos r&dionuclídeos • •'),

existentes no meio ambiente da peça arqueológica em diversos >í

níveis de diferentes sítios, apresentou resultados com boa re- H .

produtibilidade e com boa margem de segurança. I:

5) A técnica utilizada na determinação da dose acumula f
ÍI '

da no método da inclusão permite verificar se a resposta ter- I;-

moluminescente ê linear ou supralinear em função da exposição. \y

6) Verificou-se que , para uma certa exposição, as alx^
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quotas de uma amostra de quartzo lavadas com áqua regia apre-

sentam uma resposta termoluminescente maior que aquelas lava-

das, a frio, com ácido clorídrico concentrado. A lavagem com

água regia permite obter uma reprodutibilidade na curva de e-

missãò, da ordem de 5%.

7) Ha possibilidade bastante segura de se utilizar o

solo queimado na datação pela termoluminescencia. Este fato e>

bastante importante pois:

a) o solo queimado ê encontrado freqüentemente em dife

rentes níveis nos sítios arqueológicos, mesmo naqueles em que

a cerâmica se escasseia.

b) como o processo de datação por termoluminescencia

destrói a peça arqueológica, o uso do solo queimado diminui

sensivelmente o uso de cerâmica e urnas qua,são de grande va-

lor para a Arqueologia.

c) como a temperatura de queima do solo ê inferior \

da cerâmicàja separação do quartzo do solo queimado ê mais fâ_

cil que a da cerâmica.

d)' elimina a necessidade do exame dos teores de urânio,

de tório e de potássio da peça arqueológica mais os do solo

em que a peça se encontrava enterrada, pois o próprio solo ê

parte integrante do solo queimado.

e) o solo queimado, normalmente, encontra-se associado

a restos de carvões ou de matérias orgânicas, permitindo um

i nterelacionamento mais próximo entre o método do carbono 14

e o método da termoluminescencia.

M.-M:
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VI-2 SUGESTÕES PARA TRABALHOS FUTUROS

1) estudo da sensibilização dos picos II e III do

quartzo para a sua utilização na datação pelo método da sen-

sibilização

2) estudos detalhados de sítios arqueológicos utilizan

do solos queimados e cerâmicas de diferentes níveis estrati-

gráficos

3) estudo de outros métodos de datação utilizando a

propriedade termoluminescenté como por exemplo o método da

subtração que em princípio não utiliza o efeito das radiações

dos radionuclideos naturais do meio ambiente em que se encon-

trava a peça arqueclSaica

4) estudo da coleta e do uso de outros materiais ar-

queológicos para a datação.
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