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caprftuLo 1

INTRODUQZO

I.1 - Consideracoes gerais

Este trabalho se baseia na medida da idade de ceramicas arque
ologicas, usando o método da TERMOLUMINESCENCIA, que embora nao seja no-

va no mundo, e a primeira vez que foi usada no Brasil,

A maioria dos cristais isolantes possul uma propriedade inte-
ressante, que consiste em emitir luz, quando o cristal, apos submetido a
alguma forma de irradiagao com raios y, raios X ou particulas carregadas,

- . L -~ » ° -~ °
e aquecido. Este @, em essencia, o fenomeno de termoluminescencia (TL).

No caso de rochas ou ceramicas enterradas, a radioatividade
natural das proprias rochas ou ceramicas, ou da redondeza, pode induzir
TL, no decorrer do ano, de tal modo que, conhecendo a taxa de exposigao
da radiagao por ano e a TL induzida, podemos determinar a idade das ro-

chas ou de ceramicas. O zero da idade &, no caso das rochas a epoca da
sua formagao, e no das ceramicas, o momento em que estas ficaram expos-

tas a radiagao do solo. A fabricagao da ceramica por si so, devido ao co
simento a alta temperatura, elimina totalmente a TL ja induzida no mate-
rial de que & feita a ceramica. Qualquer TL encontrada na pega e, portan
to, devido a irradiacao posterior a sua fabricagao., Este fato & uma das
vantagens sobre o metodo de carbono-14 onde se determina a idade da ma-
deira ou carvao cujas idades, em muitos casos, nao correspondem ao seu

o » D
contacto com o homem. Outra vantagem esta em que, muitas vezes, para oS
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arqueologos, a ceramica e a base de referencia no tempo., Tambem, pela
sua durabilidade, sao encontradas mais ceramicas do que vestigios orggni
cos nos sitios arqueoldgicos. Além das vantagens acima mencionadas o me-

° -~ ° = s B ° = a
todo da termoluminescencia e, visivelmente mais economico,

Esta técnica foi sugerida em 1953 por F; Daniels (1) e vem sen
do aplicada desde 1958, Ate 1967 o processo foi utilizado nas Universida-
des de Berne (2), Birmingham (3), California (4), Kyoto (5), Oxford (6),
Pennsylvania (7) e Wisconsin (8), Em todos esses centros foram obtidas i-
dades relativas ou seja, atraves da dataggo de pegas desconhecidas,em com

patdgao as pegas retiradas da mesma regiao, de idade ja conhecida, O erro

cometido neste processo era de cerca de 20%.

Em 1967, Aitken e Tite (9) desenvolveram o metodo para obten-

cao de idades absolutas, mas o resultado por eles obtidos envolvia um er-

ro com um fator 5. SOmente em 1968 foi utilizado este metodo com exito,pa
" ra obtencao de idades absolutas, por Aitken, Zimmerman e Fleming (10). A

precisao por eles obtida era de, mais ou menos, 15%.

0 desenvolvimento deste trabalho originou-se de um pedido fei-
to por uma arquedloga*, do Museu Paulista da Universidade de Sao Paulo,cu-
jo grupo de trabalho havia encontrado um sitio arqueoldgico na regiao de

Itapeva, com algumas urnas funerarias feitas de ceramica (11).

Os métodos utilizados até entac, no Brasil, consistiam em ava-
. . - 9 [ ® b
liar a idade atraves de documentos historicos encontrados junto as escava

-~ [} o g bl B °
¢oes, ou havendo a presenca de materia organica esporadicamente, era envi

* Pedido feito pela Dra. Luciana Pallestrini,




ada uma amostra para os Estados Unidos para a datacao pelo metodo do car
bono-14. Com este procedimento, chegava-se a levar meio ano ou mais para
a obtencao dos resultados. O método descrito neste trabalho possibilita

a datacao de uma pega em apenas 4 a 5 dias e com uma precisao de 15 a

207,

Atraves deste metodo foram datadas urnas funerarias de Itape-
va, Piraju e Angatuba, cujos resultados sao confrontados com os resulta-
dos obtidos atraves do carbono-14%, Foi datada tambem, uma peta da Gre-

cia de idade ja conhecida,

* 0 metodo de carbono-14 foi aplicado nos esqueletos encontrados dentro

das urnas.




1,2 - Modelo de Termoluminescencia

Vamos apresentar um modelo simples que explica qualitativamen

te a termoluminescencia.

Os cristais nao condutores apresentam defeitos na rede crista
lina: atomos da rede, que abandonam suas posigaes normais indo a uma po-
sicao intersticial deixando uma vacancia no lugar de origem - Defeito ti
po Frenkel; atomos do cristal que vao para a superficie deixando uma va-
canéia no interior do cristal - Defeito tipo Schottky; introdugao de al-
guma impureza poli-valente na estrutura do cristal; deslocamento de uma

linha da rede cristalina,e outros.

» o . I3 -
Como sabemos da Fisica dos Cristais Ionicos, estes apresentam

uma estrutura de banda, no que concerne os estados eletronicos. Particu
larmente num cristal iOnico puro perfeito um certo numero de bandas mais
baixas se apresentam totalmente ocupadas, e a proxima completamente va-
zia (Fig. 1). A Ultima banda ocupada chama-se banda de valencia e a pro-
xima vazia, banda de conducao, Nos cristais com defeitos, surgem na fai-
xa proibida, niveis discretos, aqui chamados de ARMADILHAS. Algumas arma

dilhas podem receber eletrons, outras, as lacunas (ou buracos).

Quando o cristal & submetido 3 uma irradiagdo elétrons sao
promovidos da banda de valéncia para a de condugao, estado em que os elg
trons sao livres, podem vaguear pelo cristal ate serem capturados pelas
armadilhas ou recombinar com as lacunas, que se formam na liberagao

(Fige la) L]

Assim que o cristal & aquecido (Fig. 1b), o eletron capturado




recebe energia suficiente e volta para a banda de condugao, podendo ser
recapturado pelas armadilhas (a probabilidade de permanecer aprisionado
4 . . - .

e pequena pois o cristal esta recebendo energia sob forma de calor), ou
encontrar um centro de recombinagan, podendo emitir luz (termoluminescen
cia). Este processo pode ocorrer tambem, com uma lacuna (buraco) se este
for menos estavel que o elétron. Como os dois processos sao similares, &
conveniente considerar somente o primeiro caso, onde os elétrons sao cap

turados.

~ - banda de condugao ~
'\\\.1 L l \\\
1 . g
v armadilha |
N~ — luz
—— —b—
|
-~ 7 banda de valencia
Figura 1

A profundidade da armadilha em energia, contada a partir da
banda de condugao, esta relacionada com a temperatura necessaria para 1i
bertar o elétron, produzindo termoluminescencia. Ao esquentar um cristal,
a probabilidade para que os eiétrons sejam libertados aumenta, de modo
que ha uma temperatura em que se da um maximo de produgao de luz., O gra-
fico assim obtido (TL x Temperatura) se denomina curva de emissao (glow-

curve). Na maioria dos cristais existem numerosas armadilhas de profundi

-




dades diferentes e a curva de emissao pode apresentar varios picos. Se a
diferenca de energia for suficientemente grande entre as armadilhas, os
picos podem ser resolvidos., Isto também pode ser feito diminuindo a velo

cidade do aquecimento.

A quantidade de luz emitida, como vimos, esta relacionada a
quantidade de radiagao ionizante absorvida pelo cristal. Portanto, o cris

tal pode funcionar como um dosimetro de radiacao.

Se a profundidade das armadilhas for menor do que 0.8 eV, mui
tos elétrons serao libertados, mesmo a temperatura ambiente (fosforescen
cia) (12). A estabilidade dos elétrons capturados e tanto maior quanto
maior for a profundidade em energia da armadilha contada da banda de con

dugao.




1.3 - Aplicacao da Termoluminescéncia na datacao

A ceramica, em geral, & feita com mistura de argila com terra.
0 material mais importante como dosimetro na ceramica é o quartzo (8i0,) .
Portanto, & ele quem nos fornece todos os dados para a datacao da peca.
A radiagao & proveniente tanto dos elementos radioativos da ceramica,quan
to da terra que a envolveu. O quartzo da ceramica recebe as radiagSes ga~
ma tanto da propria ceramica, quanto da terra e as particulas beta e alfa
provem, principalmente, dos emissores contidos na propria ceramica devido
a pouca penetrabilidade dos mesmos. O alcance das partiéulas alfa no ar e
de 20u a 50u e a sua contribuicao na dose & altamente atenuada, sendo pra
ticamente nula para quartzos de diametro acima de 100u, Para quartzos de
75u ate 150u, a contribuicao na dose absorvida sera, principalmente, devi
do a radiacao gama e das particulas beta. Foi feito um estudo teorico nes

te sentido por Kononenko (13) cujo resultado esta na fig. 2.

Portanto, a datacao consiste em separar estes graos de quartzo
de ceramica, seleciona-los pelo tamanho, ler a termoluminescencia natural,
determinar a sensibilidade (TL/Dose) e finalmente determinar a dose rece-
bida por ano, enquanto esteve enterrada. Quando a medida & feita com os

quartzos de 75y a 150p a idade sera dada pors

T
L. natural (1)

Idade (anos) = YTL/EOSG)B ME (Dose/ano) 5 y
9 »

Neste caso, despreza-se a contribuicao das particulas alfa.
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i‘igura 2- Curva tedrica da dose média absorvida pelos graos de
quartzo merqulhados em um meio rico em Uranio




I.4 - Radioatividade natural da terra e da ceramica

A dose radioativa recebida pelo quartzo na ceramica provem,
principalmente, dos emissores radieativos contidos na ceramica e na ter-
ra, e uma pequena fragao de radiagao cosmica (2% da dose total) (10). Es
tes elementos radioativos sao da serie natural do Uranio e do Torio, e o
elemento radioativo Potassio, onde se supoe as duas series em equilibrio

secular, isto e, a atividade de cada membro da mesma serie e igual.

As duas séries emitem radiacao alfa, beta e gama enquanto que
o elemento radioativo Potassio emite somente radiagao beta e gama. Para
determinar a dose absorvida pelo quartzo devido a estas particulas, & ne
cessario determinar o teor destes elementos radioativos na terra e na ce
ramica. Esta determinacao pode ser feita quimicamente, ou atraves das

contagens das particulas radioativas emitidas. Devido ao teor baixo de

U e Th nao foi possivel determinar quimicamente a sua concentragao moti=
vo p2lo qual determina-se pelo metodo das contagens. O teor do elemento

#.e determinada quimicamente.
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CAPTITULO II

MATERIAL E METODOS

I1.1 - Preparacao do quartzo

As pecas datadas sao fragmentos de urnas funerarias feitas de

ceramica queimada (Fig. 3).

A superficie das pecas vinha, em geral, recoberta de terra.
Foi retirada uma camada de imm da superficie a fiﬁ de limpa-la e, tambem,
eliminar a ceramica que estava exposta as particulas alfa e beta da ter-
ra, Com Este procedimento asseguramos o fato de que a radiagao alfa e be
ta provem somente da propria ceramica enquanto que a radiagao gama, pro-

vem tanto da terra quanto da ceramica,

Com auxilio de um alicate o material foi quebrado em pequenos
fragmentos que foram recolhidos em peneiras, de diferentes tamanhos da

rede, a fim de seleciona-los pelo tamanho., Os tamanhos obtidos foram:

graos > de 0,149mm#*
graos de 0,074mm a 0.149mm

graos < de 0,074mm

Os graos grandes foram triturados para nova peneiragao e os pequenos

* Valores nominais da rede da peneira em que foram selecionados.
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efeito das radiagoes beta da ce

ramica e radiacoes gama da terra

raios cosmicos 15mrad/a

efeito das radiagoes gama e’

beta da ceramica e da terra

Figura 3 =-Secgao transversal de uma pega e as contribuicoes das

radiagoes provenientes da terra e da ceramica
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(<0.,074mm) , guardados para determinagao do teor dos elementos radioati-

VOS.

Os graos medios (aproximadamente 0.074mm a 0.149mm) foram la-
vados com agua, acido cloridrico e alcool. Com este procedimento limpou
*® . o -
-se a superficie do quartzo das poeiras aderentes, Tambem com a lavagem
foi facilitada a separagao magnetica do quartzo do resto de componentes
da amostra bem como foi aumentada a sua resposta termoluminescente,ja que
af o ° . 4
a superficie fica mais transparente. Observa*se que com a lavagem a lei-

[ o~ o
tura da termoluminescencia pode ser aumentada de 307,

Com o material lavado e séco efetuou-se a separagao magnética
dos graos de quartzo. O separador utilizado foi de marca Frantz Isodyna-

mic modelo L-1 do Departamento de Geologia da Universidade de Sao Paulo.

g

0 separador & basicamente um plano inclinado colocado num cam
po magnetico. A amostra e colocada no ponto mais alto do plano e os graos
da amostra deslizam pelo plano abaixo, As duas paredes laterais impedem

L3 ® -
que a amostra caia fora, pelos lados do plano. Aplica~se um campo magne
tico no plano (perpendicular ao movimento dos graos), O campo magnetico
atrai os minerios magneéticos para um dos lados, separando-os dos nao mag
neticos (no nosso caso o quartzo). Para facilitar a separagao, o plano
Lol . . - ° I3 . . bl .

e inclinado em torno do seu eixo vertical, de maneira que 0s minerios

Ld - » bad - Iy -~ -*
nao magneticos vao para um dos lados do plano e os magneticos sao atral-
dos para o outro lado. No fim do plano, as duas partes sao recolhidas em

separado.

As condicoes de operagZo do separador foram:
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- inclinagao do plano na diregac do movimento = 22°
° o g p - o o i [o]
=~ inclinagao do plano em torno do eixo vertidal = 3

- intensidade da corrente para produzir o campo magnetico = 1,6Amp

A operacao e repetida varias vezes atée ser obtida uma amostra

pura de quartzo que pode ser observada com auxilio de uma lupa de aumen-

to de 4x#%,

A quantidade de quartzo assim obtida era aproximadamente 1/10
da terra total. Foi dividida em duas partes,a amostra obtida, uma delas
para a determinagao da termoluminescéncia natural e a outra para a irra-

diagao artificial, a fim de obter a sensibilidade (TL/dose).

* Observamos que em algumas amostras o quartzo apresentava superficies
arredondadas, como se tivessem sofrido a acao de rolamento. Este dado
confirmou uma hipotese formulada pela arquedloga de que a matéria pri
ma para a confecgao da ceramica fosse procedente de 1 determinado ria

cho da regiao (11).
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plano inclinado

corte longitudinal corte transversal

Figura 4 Esquema do separador magnetico
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I1.2 - Irradiacao

Para a irradiacao das amostrds foi utilizada uma fonte de
437cs*, Na Epoca de experiéncia a 10cm da fonte, a taxa de exposigao era

de 16,46R/min e a 30cm de 1,99R/min.

‘ &
A fonte era suspensa a 1,5cm do.nivel da mesa ondeeram coloca

das as amostras ao redor da fonte.

~ -~

II.3 - Determinacao da termoluminescencia do guartzo

Para medir a TL da amostra precisamos de um sistema que aque-

ce a amostra e um que mede a luz emitida.

0 conjunto, Harshaw '"Model 2000 Thermoluminescence Analyzer",
aqui utilizado, tem as seguintes caracteristicas: & composto de detetor
TL 2000-A e de um integrador automatico 2000-B; fotomultiplicadora de
corrente de fundo baixa e constante devido a controle de temperatura; re
gistro da temperatura atraves do termopar junto a placa de aquecimento,
assegurando taxa de aquecimento constante e reprodutivel da amostra; in-
tegrador de corrente automatico com mudanga automatica de escala; siste~

ma de injegcao de nitrogenio com uma taxa constante de vazao.

* Fonte do Instituto de Biociencias do Departamento de Biologia da Uni-

versidade de Sao Paulo (doagao Rockefeller Foundation).
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As condigoes de uso foram:

Alta tensao - 1200volt,

- Temperatura maxima - 350°C em 60seg

Razao de aquecimento - 100°C em 15seg

A calibracao do conjunto com uma fonte de luz padrao, como um

pre-requisito, assegurou as condigoes identicas de operagao.

Na Figura 5 mostramos a razao de aquecimento da plancheta e a

radiagao de fundo por ela emitida, ao ser aquecida.
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b) Radiagao de fundo emitida pela plancheta.
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I1.4 - Determinacao do teor de Uranio e Torio

Para a determinagao doteor destes elementos foi utilizado o

metodo da contagem das particulas alfa.

Para esta finalidade foi construido um detetor de particulas
alfa que consiste, essencialmente9 de uma tela de plexiglass sobre a
qual & depositada uma pelicula uniforme de ZnS ativada com Ag, Esta tela
€ acoplada a uma fotomultiplicadora, onde o sinal & amplificado e discri
minado de maneira que sao eliminados os pulsos provenientes do ruido da
fotomultiplicadora. O pulso em seguida passa por uﬁ outro discriminador
de tempo, que deixa passar cada pulso ou deixa passar somente um "trem"
de pulsos, quando o intervalo de tempo entre o primeiro e o ultimo pulso

for menor do que 0,32seg,

Para efetuar a analise de uma amostra colocada sobre a tela,
faz-se a contagem total das particulas alfa emitidas e em seguida, com
auxilio do discriminador de tempo contam-se os pulsos duplos do decaimen

to alfa do?20Rn e do 216pg,

No apendice & deduzido o calculo dos pulsos duplos espurios.
Pulsos estes que nao sao provenientes do decaimento do 22%Rn e do?2l6po,

mas da coincidencia de duas particulas alfa das duas séries que sejam e-

mitidas, ao acaso, fiufi intervalo de tempo 0.32seg.

Na Figura 6 pode ser visto o diagrama de bloco do conta-

dor.,
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1 __r‘—:‘;“‘ ‘

2
1 4 5 6 7 8 9
1-tela de ZnS S5-amplificador
2-fotomultiplicadora 6—-atenuador
3-fonte de alta tensao 7-discriminador,
4-pre-amplificador 8-discriminador de tempo
9-escalimetro

Figura 6 - Diagrama de bloco do contador alfa,

Para a contagem dos pulsos foi construido* um dispositivo
(discriminador de tempo) que conta somente os pulsos que sao emitidos
num intervalo de tempo menor do que 0.32seg. Seu esquema esta descrito
na Figura 7. Ele consiste, essencialmente, de um circuito monoestavel
que e disparado pelo primeiro pulso e que fica aberto durante 0.32seg.
Se o sepundo pulso vier durante eéste intervalo de tempo sera registra-
do, caso contrario, o monoestavel fechara o circuito nao permitindo a
passagem do segundo pulso. Neste caso cada pulso registrado correspon-

dera a um par de pulsos emitidos num intervalo de tempo de 0,32seg,

A calibracao do sistema sera descrito no Capitulo IIT,

* Projeto do FngQ Alberto Martins Jorge do Instituto de Energia Atomica

a quem agradecemos.
-~
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II.4.1 - Consideracoes teoricas

A seguir veremos a relagao entre o numero de cintilagoes dete
tadas e a atividade da amostra; bem como a relagao entre a atividade da

familia do Torio e do Uranio, e as contagens totais e dos pares.

Consideremos uma porgao de amostra de espessufa d emitindo
particulas alfa uniformemente atraves de seu volume, e o plano do dete~-
tor XY (Fig. 8). Seja R o alcance das particulas alfa no meio ativo. Con
sideremos um elemento de volume (dA.dh) do meio ativo e a uma distancia
h do fosforo (plamo XY) e seja N o numero de partfcu}as alfa emitidas por

unidade de volume do meio ativo por unidade de tempo.

/
‘J/ﬁ dA.dh
d R
h
X / Y
Figura 8

Se o elemento de volume dA,dh emite N particulas alfa calcula

remos quantas destas particulas serao emitidas no angulo solido Q.
dQ = 2% sen 0d6

= - 2% d{cosg 6)




onde cos O = — e portanto Q sera dada por:

|

h/R
Q= - 21 cos 6 = 21 (1 - %) =
1
= 27 R ; h (para h £ R)

Como no volume todo sao emitidas N particulas entao no angulo

solido Q serao emitidas

R~-nh

% = 2t NR =-h
R

in R particulas

=X
2

E o numero total de particulas que emergem por unidade de area da amostra

(espessura d) &

h=d
_N R-h ., _Nd, _d
h=0

Se ds> R, considera-se d = R, e o nimero N, de particulas al-
fa que emergem na area A por unidade de tempo, & evidentemente o niumero
de cintilagoes que se observa (eficiencia 100%) sobre aquela area por u-

nidade de tempo e & (para A >> RZ),

onde a atividade em funcao do numero de contagens observadas N, &:
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N:ﬂq;g.
RA

Se p & a densidade do meio ativo, N, numero de cintilagoes ob
servadas por hora, acima da radiacao de fundo, a atividade em Ci*da amos

tra sera:

o, 1
RAp 307 % 1010 X 306 X 103

No
RAp

x 3,008 x 10”14 ci/g

0 alcance das particulas depende do numero atomico do meio

k3 o =l o o . -~ -
assim como da sua densidade. A formula que mais satisfaz4esta relagao e:

Rp = 3,2 x 10™% x R, Zzlacm

onde R, € o alcance das particulas em cm no ar (l4). Portanto a ativida-

de S & dada por

- No x 30008)( 10_1E+
Ry A x 3.2 x 10=4% x 22/3

- N =11 e
S—-R-——K’—%Z—rg- x 9,4 x 10 Cl/g

(o}

* 1Ci = 3,7 x 1010 desintegragoes/sego
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Determinacao da relagao Th/U

Calcularemos a relagao entre a quantidade do 232Th e o 238y @
amostra., Observando a Figura 8 vemos que a fragao da deéintegragao dupla
(229Rn e do 2“Po) que ocorre num volume elementar dA.dh produzindo du-

as particulas alfa e que sao emitidas num angulo solido @ & dado por:

. 1 NE
dng & |; a- R?‘.] dA.dh
Se n & o nlmero de desintegracoes duplas, num volume unitidrio por unida-

de de tempo, entdo o nimero de pares que serao emitidos no angulo solido

Q e:

ang =3 (1 - %)2 dA.dh

Portanto, o numero de pares reais por unidade de area de uma amostra de

-
espessura d e:

h=d o
v, = dng & % [ - %)2 dh por unidade de tempo
: “h=0

n a2 a3
=7 d - 1{7+'§§5 por unidade de tempo

Se d > R, o numero de pares emergentes por unidade de area por unidade
de tempo pode ser obtido considerando d = R na equagso anterior, obtendo

entEo:
v = n,R/12
d



s

Py N : e g . B -
se a atividade =1fk da anosiva e devido a presenga somente da serie
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do

Th em equilibric secular do %32Th até o 29%pb (6 particulas ao todo)e se

N € numero total de desintegragges por unidade de volume por unidade de

3 . -~
tempo, durante um periodo na qual acumnlam-se muitas contagens, entao:

N = 6n

- ; -~
o numero de pares observados sera:.

vy = N.R/72 por unidade de area/unidade de tempo

Se A = area do detetor e p a densidade da amostra,entao o nu~

el
mero de pares observados sera:

N

vy = 35 +A.R.0 por unidade de tempo

- n -
Mas o numere total de eventos observados e

=X sA.R.0 por unidade de tempo

¥
Ya TG

portanto a razao:

pares _N72 1

s

NO total de eventos  N/& = 18

Entao a taxa de desintegraggc do 232Th (ou de qualquer

- . -
da serie) e:

outro
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K= 12Np

de uma massa de ARp gramas onde Np € o numero de pares observados por u-

nidade de tempo.

Na Figura J temos a relagao entre a razao 232Th/238y e o nume
ro de pares observados num periodo de tempo correspondente a 1000 conta-

gens simples.



dos nuclideos

razao

N? de pares por 1000 contagens observadas

Pigura 9= Curva que relaciona a ratao entre o 232'l'h/ 2380 e o0

N? de pares por 1000 contagens observadas.
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CAPITULO III

PROCEDIMENTO EXPERIMENTAL

III.1 - Calibracao de contador alfa

No capitulo II foi visto que existe uma intima relagao entreo
”~
fiumero de particulas emitidas pela amostra (atividade), e as particulas
que atingem a tela de ZnS, produzindo luminescencia. Nesta seggo, sera

vista uma serie de experiéncias que comprovam as relacoes deduzidas no

capitulo II.

Inicialmente, consideremos o processo da construgao e calibra
ggo da tela de ZnS:Ag. Na construgao da tela e necessario obter-se a
maior eficiencia possivel, para a contagem das particulas alfa;. A espes
sura da pelicula, para éste fim, & critica, Se for muito fina, algumas
particulas nao interagirao com ela, e, por outro lado, se for muito es-

pessa havera absorgao da luz produzida.

As placas onde se depositam o ZnS sao placas de plexiglass cir
culares de ~2mm de espessura. O processo de deposigao da camada de ZnS
sobre a placa e a parte mais delicada do processo. Coloca-se a placa S0~
bre um suporte de lcm de altura, no fundo de um recipiente circular de
~25cm de altura e de raio 0,5cm maior do que a placa, Enche-se esse reci
piente de agua e depois despeja-se lentamente, gata por gota, uma solu-
cao ZnS:Ag com agua, de concentracao bem determinada. Esta solugao forma

uma suspensao que sofre um decaimento lento. Apos 24 horas, todo ZnS de-
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posita~se sobre a tela, formando ums pelfcula fina de fgsforo9 com uma
espessura prﬁticamente uniforme., Esta uniformidade foi testada, verifi-
cando-se a eficiéncia da tela em varios pontos distintos, atraves do pro
cesso de contagem das particulas alfa. A diferenca malor encontrada fol
de 5% aproximadamente. Fm seguida, a Egua e retirada lentamente por de-
baixo da placa, de maneira.que nao se forme correntes na solucao (figura

10).

AN

Tgiitsaran
attl '

Q&QQQQQQ§§S ﬁ;;:::: saida da agua

Figura 10,

Depois que toda a Egua fol retirada, deixa~se secar a placa a
temperatura ambiente, durante aproximadamente 48 horas. A espessura da
pelicula de ZnS:Ag depositada pode sér facilmente determinada, pois 570
conhecidas a concentragao da solucao de fosforo e a area do recipiente,
Para uma deposigao uniforme, conforme j5 foi mostrado, determina-se a es

pessura da pelicula em mg/cm?.
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- . o,
& Apos o processo de secagem da placa fixa~se o ZnS sobre a te-
- . . - o > - -
la, Isto e feito vaporizando-se cloroformio sobre a placa. O cloroformio
. -

reage com a tela de plexiglass amolecendo-a, de maneira que as particu-

las de ZnS nela penetram. Fazer isto de uma maneira uniforme constitui-se
s % o b = )

na parte mais dificil do processo. Depois de seco o cloroformio, o ZnS

. ~ % % . - - -~ R

fica tao intimamente ligado a tela que pode~se ate submete-la a uma lim=-
tad - o Ead .

peza com uma escova, que o fosforo nao se desprendera, Sendo assim, po=-

- . .
de-se usar a mesma placa para varias misturas e para amostras diferentes,

Anteriormente a contagem das particulas alfa foi necessaria
uma analise e selegao de melhores placas., Assim, foram preparadas 6 pla=-
cas de espessuras diferentes a fim de se obter aquela que tivesse a me-
lhor eficiencia. Por meio de comparacao com uma fonte de 238U*9 faz-se a
determinacao das eficiencias de cada uma das placas. As eficiéncias e es

pessuras constam da tabela abaixo,

Placa N¢ Espessura (mg/cmz) Eficiencia (%)
1 6,2 67,7
2 10,1 76,4
3 14,3 94,0
4 16,4 95,0
5 17,5 94,5
6 22,8 89,5

* A fonte foi calibrada por meio de um: gontadof:proporecional- Am; ... .,

pela pesquisadora Cleide Renner, do I.E,A., a quem agradecemos,



31

Pela tabela, Bbviamente, conclui-se que a melhor placa e a de n9 &4
(16,4mg/cm?) com uma eficiéncia de 95,0%. Esta placa foi entao utilizada

em todas as leituras.

Uma vez escolhida a placa, podem-se comegar as medidas dos pul
sos induzidos pelas particulas alfa., O pulso produzido atraves de uma fo ‘
tomultiplicadora e observado com o auxilio de um osciloscopio. Verificou
-se a existencia de pulsos parasitas, ou devido ao "overshoot" eletroni-

co nos pulsos, ou devido ao ruido da fotomultiplicadora.

Para a eliminagao deéstes pulsos espurios, foi usado um diseri
minador que, auxiliado pelo osciloscopio, possibilitou a determinaggo de
um nivel de discriminagso° Portanto, foram contados somente pulsos decor
rentes das particulas alfa e radiagEo cosmica e alguns pulsos altos pro-
venientes do ruido da fotomultiplicadora. Nestas coﬁdigaes, a radiagao
de fundo era de 6.696 contagens num periodo de 72 horas, dando uma taxa

de 1,55 c¢/min,

Para interpretar as contagens de pulsos duplos & necessario
saber as caracteristicas do discriminador de tempo, que foi calibrado da
seguinte forma: inicialmente, foi determinado o tempo de discriminagao.
Com um gerador de pulso (largura do pulso da ordem de ufseg), ligado ao
discriminador variou-se o intervalo de tempo t entre dois pulsos consecu
tivos, ate o ponto em que o discriminador entra em funcionamento. Isto
significa que o discriminador so conta pulsos que vieram num intervalo
de tempo igual ou menor que t. O tempo t determinado foi de 0,322 seg.Os
pulsos duplos devido a radiaggo de fundo eram de 1,0 c/h, num periodo de

72 horas.
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Em seguida, usou-se o conjunto detector com uma amostra que
continha toda é familia do Th em equilibrio secular. Para isto, utilizou
-se uma amostra de areia monazitica, rica em Th*, Sabe-se que a relagao
teorica entre ospulsos simples e os duplos, provenientes da familia do Th,
inteira em equilibrio secular, & de 1/18, A fim de se comprovar experi-
mentalmente esta relagao, foi colocada uma amostra desta areia sobre a
placa e contado o numero de pulsos simples, A contagem foi daferdem de
8.000 c/min. Com este conjunto nao se pode trabalhar com atividades tao
elevadas, pois a probabilidade de ocorrem dois pulsos espurios no inter-
valo de tempo de 0,322 seg & muito grande. Para evitar este fato, a areia
foi diluida com uma amestra de terra, até obter-se uma taxa de 4,15c/min

de pulsos simples e 9,5 c/h de pulsos duplos.

A terra em que a areia monazitica foi misturada continha uma
atividade correspondente a 0,7 c/min de pulsos simples e 0,8 c/h de pul-
sos duplos (leituras de 48 horas e 72 horas, respectivamente). Subtrain-
do-se do 4,15 c/min a taxa correspondente a da terra (0,7 c/min) e a ra-
diagao de fundo (1,55 c/min), obtem-se uma taxa de 1,990 c/min de pulsos
simples, devido a familia do Th em equilibrio secular, na areia monaziti
ca., E subtraindo-se do 9,5 ¢/h de pulsos duplos a taxa correspondente a
da terra (0,8 c/h) e a radiagao de fundo (1,0 c/h) obtem-se 7,7 c/h.Como
o discriminador de pulsos fica aberto somente 0,322 seg, e existe a pro~
babilidade da ocorréncia da alguns pulsos duplos, de intervalo maior que
0,322, entao foi feita uma correcao de 20% (18). Com esta corregEo, o n?

de pulsos provenientes da familia do Th,.e 9;2 c/h.

* A areia foi oferecida e calibrada pela Administragdo da Produgao da Mo

nazita, a quem agradecemos na pessoa do Cel., H., Amorim,
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Finalmente, dada a familia do Th em equilibrio secular e dada
a probabilidade de ocorrencia de pulsos espurios, calcula-se o nimero de
pulsos duplos esperados a fim de compar5~1o com valores experimentalmen-
te obtidos. A relacao entre o nﬁmerp de pulsos simples e o numero de pul
sos duplos é de 1/18, e assim o niumero de pares esperados deve ser
1,99/18 x 60 c/h, mais o numero de pulsos espurios que & determinado pe

2,64 - }_4633) x 60 C/h. Portanto, 0 numero

la equaggo (vide apEndice)

de pulsos esperado e de 9,04 c/h,

Comparados os dois valores, aquéle obtido experimentalmente e
aquele obtido teoricamente, a diferenga entre os dois e menor que 2%, Es
ta operaggo foi repetida para tres diluigses diferentes da monazitica, e
foi obtido, em todos os caso, um desvio da ordem de 2%. Podemos dai con-
cluir que o contador alfa & auto-consistente e reproduz fielmente os cél

.
culos teoricos.

Foi também realizado um teste a fim de determinar o teor de U
e Th de uma amostra de terra, e confronta-lo com: os resultados obtidos
por dosimetros enterrados no local donde a terra foi retirada. O resulta

do obtido envolve um desvio de 3,8%.
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111.2 ~ Calculo da dose abso:vida pelo quartzo

0 elemento responsﬁvel pelo fornecimento de todos os dados ne
cessarios para a determinaggo da 1idade e o quartzo. fle absorve as radia
gges, durante os anos, e 08 armazena de alguma forma, possibilitando ao
pesquisador a determinégao quantitativa da dose recebida, e finalmente,a
obtengso da idade. Esta radiaggo absorvida provém, como ja foi visto,dos
emissores gama da terra e alfa e beta da ceramica. Apos a determinacgao
do teor dos emissores, e possIvel determinar a dose absorvida pelo quart
zo. Para isto, fol nécessﬁrio deduzir as equagses que permitem o calculo
desta dose, em fungao do teor dos emissores., Tambem foi necessario calcu
lar o intensidade (abundancia) de todos os emissores, das duas series ra

dicativas e do elemento K,

ITI1.2,1 = Determinacao da dose devido a radiacao gama

Consideremos num meio ativo (emissor y) uma camada esferica
dr, com raio r, Calcula-se a dose de exposigEo no centro da esfera, devi

do a esta radiagao.

Figura 11
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0 fluxo de fotons no centro da esfera devido a esta camada es

ferica sera dado por:

-uxr
d¢ = S, x 4rrdr EZF;T fotons/cm? x ano ¢9)

onde: 8, e a atividade de emissor em desintegragoes/ano x cm3

o coeficiente de absorgao do meio em g/cm?

(LAY

u

Integrando de r=0 a r=R teremos o fluxo devido.as radiagoes y, provenien
tes da esfera toda.
S - -

¢ = TF'(l - e uR) fotons/cm? x ano (2)

Mais corretamente, precisamos levar em conta o eféito da radi
acdo y espalhada, isto &, a interacao fotoelétrica, radiacao de aniquila
mento com a criagao de pares e o bremsstrahlung com o freiamento dos elé
trons energeticos pelo absorvedor. Portanto, o'fluxovcalculado em (2)te-
ra um acréscimo chamado fator de criacao (Buildup), que depende da ener-
gla do foton e da caracteristica do meio absorvedor e da geometria. Este

fator pode ser descrito em térmos qe/ﬂma soma de expbnkieiais(l7).

N -
BE, up) = | Ay ™M (3)
& ,
onde: A, e o, sao fungoes de E (energia do foton) para um meio especi-
fico. Na pratica, constata-se que & suficiente considerar somente os dds

primeiros termos.
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No caso de um meio esférico, o fator de criacao E multiplica
a parte exponencial (17) da equagso de fluxo (2), e o fluxo corrigido se

ra:
o =-%} [i - (4 SPRAYOD) e‘“R(1+“2)z] (4)

Foram consultadas as tabelas da referencia (17) para serem ob

tidos os valores das constantes Aj, Ay, G} e Q3.
Tendo-se obtido o fluxo de fotons no centro da esfera, deter-

mina-se agora a dose absorvida pelo quartzo devido .a esse fluxo.

a) Conversao do fluxo ¢ em dose absorvida pelo quartzo

Existe uma Intima relagao entre o fluxo de fotons e a dose de
exposiggo d. Isto quer dizer que podemos determinar a exposigso d devido

a 1 foton/cm seg (15). Portanto, a dose total no ar sera:

d ‘
d,_ = 36 % 10 ® Roentgens/ano (5)
Num ponto no ar, onde a dose de exposiggo e de 1 Roentgens, a
dose absorvida e de 87,7 erg/g. Portanto, num ponto no ar, onde a dose
de exposigzo foi de R roentgens, a dose absorvida seria dada por:

D, =0,877 x R rad (6)

Quando o meio & diferente do ar, a dose absorvida por este
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meio sera um fator que multiplica a dose Day. fste fator, dependente da

energia, & a relagao entre os coeficientes de absorgao do meio e do ar.

. -

D = 0,877R —= = fR rad )
meio My

Este fator, para energias acima de 100 keV, & aproximadamente 1,1. Como

1 rad = 100 erg/g, no caso do quartzo ﬁode-se considerar 1 R = 1 rad,

Existe tambem uma relagao entre a dose absorvida e o numero a
tomico Z,do meio (17). Portanto, se determinarmos a dose absorvida no ar
Dayy atraves desta relagao podemos determinar a dose absorvida mum meio
qualquer de numero atomico Z. Neste caso, a dose absorvida no quartzo se

-
‘rat

0,877 d
Dq =D, xW= 376 % 10 éx W rad/ano (8)

onde: W e a relacgdo entre a dose absorvida no meio e no ar.

Resta calcular a atividade Sy do meio.

b) Determinagao da atividade S, do emissor
Em 1 cm3 do meio, no nosso caso terra, temos:

pxA
M

moleculas/cm3 (9

onde: p = densidade da terra (g/cm3)
A = numero de Avogadro (6,023 x 1023)

M = massa molecular media da terra
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Em geral, a concentragao de um emissor, quando & pequena,e re
presentada em termos de partes por milhao (ppm). Isto quer dizer que, em

caso de termos X emissores em 10°® moléculas, a concentragao sera dada

porsX ppm. Portanto, o numero N de emissores por cm® sera:
_ pXAxX ppm 3
N = —ﬁ—;—I%E— emissores/cm (10)
E a atividade em desintegracoes/cm3 x ano sera:
s, = 2893 iy 2 4,17 x 1017 x £XX ppmxl (11)
Vo Tip Ty M

onde: I = intensidade da radiacao gama

T1/2 = meia vida do emissor em anos

Substituindo na equagao todos os valores, obtemos finalmente

a dose absorvida por ano num grao de quartzo:

Dq=1,158 x1014 dxHxpxXppmx Ly _ () HRUFGD 4y, HRAHG2)) ) ppg
1 Ty xMxu

| (12)
onde; os valores E; W, Ay, Ay, 0] e a3 estao nas curvas da referéncia

a17n.

III.2.2 - Determinacao da dose devido as particulas beta

No caso de emissores de particulas beta, a dose no centro de
uma esfera, de meio ativo e de raio infinito, sera dada pela equagso se=

- guinte, referencia (15):



39

D° = 1,6 x 10-8x E x 5, rad (13)

onde: E & a energia média da radiacao em MeV,

Sy ea concentraggo dos emissores em desintegragSes/g

a) Determinaggo de S,

Através da equagao (11) temos a atividade por cm?. Como o nos
so meio (terra) tem uma densidade p, a atividade por unidade de pEso da
terra sera:

S = Sy/p = 4,17 x 1017 x X ppm x 1 Betas/ano x g (14)
onde: I e a intensidade da radiacao beta
€ a meia vida do emissor

T1/2

M e a massa molecular media da terra

b) Determinacao do E

As energias medias das radiacoes beta estao tabeladas na refe

rencia (15). Substituindo-se o valor de Sp» obtemos a dose:

pP = 6,6 x 109x E x §52521;ﬁ£ rad/ano (15)
1/2

1I1.2.3 - Calculo da dose absorvida pelo gqmartzo devido a um teor de 1°
ppm de U e Th e 1% de K
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Como exemplo, vamos determinar a dose recebida por um quartzo

mergulhado num meio (terra), que conteém 1 ppm de 232Th9 1 ppm de 238y ¢

1% de K. Considerando que as duas séries estejam em equilibrio secular,

vamos calcular a dose gama, beta reecebida pelo quartzo. Nao serao consi

seradas doses decorrentes das particulas alfa, pelo fato de estarmos tra

balhando com quartzos de 0,074 mm a 0,149 mm, onde o efeito das particu=-

las alfa é desprezivel,

a) Calculo da dose gama

Para calcular-se a dose, devdédo as radiagoes gama, utiliza-se

a equagao (12) ja deduzida, substituindo-se os valores na equacao. Na ta

. ~ -~
bela abaixo, estao colocados os valores encontrados e a referencia, quan

Ll °
do necessario,

Constantes Serie do Th Serie do U Potassio Unidade Ref.,
é,
Eg 0,606 0,332 1,410 MeV *
I 332 285 11 % *
d 1,25 x 10%® 0.7 x 1076 5,2 x 10% R/h 17
W 1,2 1,2 1,2 - 20
o 1,4 1.4 1.4 g/em3  *%
X ppm 1 1 (1%) ppm  éxemplo
M 85_ 85 85 g 5
Y - _ 0,08 0,101 0,052  cm®/g 17
Al , 22 29 8,25 - 17
A2 ' -21 _-28 ~9,25 - 17
al -0,13 -0,17 -0,095 - 17
ao 0 0 0065 - 17
R 50 50 50 cm *hk
T1/, 1,39 x 1010 0,45 x 1010 0,139x 1010 anos 20

ST DN REERA ATHIHCA
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* Os valores das energias médias de cada serie foram determi-
nades com auxilio de um esquema de decaimento (19) para ca-.
da elemento da série, Foram encontrados todos os emissores
gama, beta com as suas respectivas abundancias e, finalmen-

te, calculou-se a media. Os valores encontram-se na tabela

2,
*% A densidade foi determinada no laboratorio: peso/volume.

*** Considerou-se, para o alcance da radiagao gama na terra,o

valor de 50 cm (10).

Efetuando os calculos, obteve-se:

D;h = 0,0055 rad/ano
Dg = 0,00832 rad/ano
D; = 0,035 rad/ano

b) Calculo da dose beta

Usando a equagao (15), e astabelas 1 e 2, obtem-se para a do-

se beta os valores:

Dgh = 0,006 rad/ano
Dg = 0,040 rad/ano
Dg = 0,073 rad/ano

Assim obteve-se as doses absorvidas pelo quartzo, devido a ra
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diaggo beta e gama, quando aquele esta num meio onde a concentraggo de
UeThedel ppm e do K & 1%, Nao foi calculada a dose devido as partf—
culas alfa porque as dimensoes dos graos de quartzo, em questgo, sao de
0,074 mm a 0,149 mm e tem-se, como decorrencia disto, as particulas be-

ta e gama como as principais responsaveis pela dose total.

Nuclideo E, (MeV)| I (%) |Eg (MeV) 1 (%) E, (MeV) I (%)
23214, 0,059 24,0 4,0 100,0
228pa00 0,020 100,0
228pcgq 0,649 | - 95,0 1,500 100,0
2287hg, 0,084 29,0 - 5,3 100,0
224Ragg 0,241 5,0 ‘ 5,7 100,0
220ppgg 0,540 0,3 ' 6,2 100,0
216P084 6,8 100,0
212ppg, 0,239 84,0 0,369 96,0
12123183 0,174 31,0 2,250 64,0 6,1 36,0
212pgog,, 8,8 64,0
2087344 1,740 63,7 1,800 16,9
Media 0,606 | 332,0 0,962 376,0 5,9 600,0
K 1,410 11,0 1,320 89,9

Tabela 1 = Energias da radiaggo gama, beta e alfa da série do Th e do e-

lemento radioativo XK.



Nuclideo E, MeV)| I (%) Eg (MeV)| T (%) E, (MeV)| I (%)

238y4, 0,048 23,0 4,2 100,0

234Thg, 0,092 16,0 0,158 100,0

234paq, 0,780 40,0 2,31 99,0

23454, 0,065 31,0 4,7 100,0

230The, | 0,100 28,0 4,6 100,0

226Ragg | 0,198 5,0 4,7 100,0

232pngg | 0,510 0,08 5,4 100,0

218pggy, 6,0 100,0

218ptgs 6,7 0,02

2l4phe, | 0,352 6,0 1,030 6,0

214pjg4 0,860 50,0 3,180 99,0 5,5 0,04

214po g, 7,6 99,0

210714, | 0,950 1,6 1,960 0,0002

210phg, | 0,046 85,0 0,025 100,0

210pj 44 1,170 99,0

210pgg, ! 5,3 99,0

206714, 1,510 0,0002

Media 0,332 | 285,68 1,360 503,0 6,8 800,0
Tabela 2 -~ Energias da radiaggo gama, beta e alfa da serie do U,
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IITI,3 - Resposta termoluminescente do quartzo

A estabilidade de um pico esta relacionada com a profundidade
em energia contada a partir da banda de conduggo, da armadilha responsa-
vel por este pico. Decorre dai que, quanto mais profunda for a armadilha
mais energia necessita para libertar o elétron e emitir termoluminescen-
cia. Por causa desta instabilidade termica os picos de temperatura baixa
do quartzo natural apresentam pouca emissao de luz a temperatura baixa e
portanto, nao sao estes picos adequados para datagaoo Por outro lado, o
quartzo irradiado recentemente no laboratorio pode apresentar uma emis-
sao bem forte mesmo a temperatura baixa. Para o quartzo natural foram ob

servados trés picos distintos: os de 1600C, 220°C e 2709°C.

A figura 12 apresenta uma curva de emissao tipica. A curva a
mostra a curva de emissao do quartzo natural e a curva b, a curva de e-
missao do quartzo natural que recebeu uma dose de irradiacao de 300 rad
no laboratorio. Pode-se observar, nas curvas, a existencia dos picos a
temperatura baixa para a amostra que foi irradiada recentemente no labo-

ratorio. O acrescimo na altura do pico de 270°C, depois de irradiado com

uma dose de 300 rad, & que define a sensibilidade do quartzo (TL/dose).

Verificou-se que o acréscimo na altura de um determinado pico,
quando irradiado no laboratorio, e uma funcao linear da dose recebida.
Esta linearidade foi testada irradiando-se a amostra com doses conheci-
das. Para a dataggo, supoe-se que esta linearidade se manteve constante

desde a fabricacao da peca.

. g .
Realizou=-se tambem um teste de linearidade, com uma amostra

de quartzo de Itapeva, apSs sofrer recozimento de 4000C por uma hora,
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Figura 12  Curva gg emissao de uma amostra de quartzo da peca de
Itapeva, urna NP1 (970anos).
a)Curva de emissao do quartzo natural.
b)Curva de emissao do quartzo irradiado com uma

dose correspondente a 300rad.
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0 quartzo foi irradiado cpm 137 Cs, a varias doses diferentes (figura
13). Nesta figura pode ser observada a linearidade da altura do pico de

2700C com a dose de até 549 rad.

Foram feitos testes para verificar a influéncia da luz sobre
a TL. Constatou-se que apSs a exposiggo de uma amostra de quartzo a luz
de mercurio, ocorre o decaimento do pico de 2700C e 225°C, e ocorre ain-
da o aumento do pico de 90°C, Este teste qualitativo é suficiente para
constatar a influencia da luz sobre a TL. Decorrente disto, e recomenda~-

$el que se evite a exposiggo do material a luz, durante todo o processo.

Foi triturada uma amostra de quartzo irradiado e em leituras
feitas em ambiente de Nj nao foi observada triboluminescéncia (TL nao in
duzida por irradiaggo, mas por choque mecanico). Em geral, éstes picos a
parecem a temperaturas acima de 500°C (21). Como as amostras que@ﬁgo S0~
freram choques mecanicos tem curvas de emissgo, do mesmo aspecto que as
amostras naturais da ceramica, e razoavel supor que os naturais tambem

~ ~ [ - ”~ -
nao tem triboluminescencia.

Concluindo,foi observado que:

1. devido a estabilidade termica, deve ser usado o pico de

270°C para a datagao;
2. existe linearidade entre a altura do pico e a dose;
3., existe influéncia da luz sobre a altura do pico de 270°C;

4, leituras feitas em N gasoso nao apresentaram tribolumines-

~ -
cencla.
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CAPTTULO IV

RESULTADOS E DISCUSSAO

Neste capftulo sera descrita a dataggo das pecas arqueongi~

g )
cas que foram estudadas, Convem lembrar que os elementos basicos deste

metodo de datacao sao:

1.

2.

3.

determinacac da atividade natural da terra e da ceramica
encontrada., Esta atividade & que impulsiona o "relogio ter
moluminescente”, A atividade e detefminada pelo metodo das
contagens das particulas alfa e o teor de K pelo metodo

quimico que engloba técnicas descritas no cap{tulo IT;

transformaggo da atividade em uma taxa de dose (dose rate),
possibilitada pelo conhecimento dos raios gama e beta emi=-
tidos pelo K e pelas séries radioativas do U e do Th. De=
talhes deste calculo estao no capitulo III. Apos este esté
gio obtem~se a dose absorvida por ano, pelo quartzo, em

rad/ano;

a terceira parte e a leitura do "reldogio termoluminescente",
que consiste na leitura da dose total absorvida pela amos-
tra. Para isto mede-se a TL emitida pelo quartzo e determi
na-se a sensibilidade déste, atraves de uma calibra;ao no
laboratario9 o que possibilita a determinaggo da dose to-
tal absorvida pelo quartzo desde a sua fabricaggo° As tec-

nicas de medidas da TL foram descritas no capitulo II.
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o o o had A A
Em seguida, sera mostrada a aplicacao destes tres processos
-~ L3 b 3 2 2
na datacao das pecas recolhidas em Itapeva, Grecia, Angatuba e Piraju.
- o R » o
Sempre que possivel, sera mostrada a concordancia entre as idades deter-

.’ L g o
minadas por esta tecnica e por outras tecnicas.

IV.1 - Datacao das pecas recolhidas em .iapeva

° -
As pecgas apresentavam-se reccbertas de terra, e foi necessa~-
. £ il 2 o
rio limpar a sua superficie, Durante este processo foi retirada uma cama
Ao o o =
da de % mm da ceramica, a fim de eliminar a parte que esteve exposta as

radiacoes beta da terra,

As pecas foram trituradas, peneiradas, com o fito de selecio~-
nar as particulas de 0,074 mm a 0,149 mm, Apos a lavagem e a separaggo
do quartzo, magnaticamentes a amostra obtida foi dividida em duas partes
iguais. Uma parte foi encapsulada num recipiente de plastico e irradiada
com uma dose de 300 rad (a 30 cm da fonte de 137Cs), Esta amostra ficou
com uma dose total absorvida correspondente a dose natural, recebida en=-
quanto esteve enterrada, acrescida de uma dose artificial de 300 rad. A
segunda pérte da amostra de quartzo tem somente a dose correspondente a

dose natural, absorvida enquanto esteve enterrada.

A dose natural total obtem-se determinando a TL emitida pelo
quartzo natural (fracao do quartzo que nao foi irradiado no laboratorio)
e, em seguida, determina~se a TL devido a dose natural, acrescida de uma
dose de 300 rad. As curvas de emissao destas duas amostras sao mostradas
na Figura 12, A curva a mostra a emissao do quartzo natural e a curva b,

a emissao do quartzo natural, acrescida pela irradiaggo de 300 rad no la
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- I 3
boratorio. O quartzo irradiado no laboratorio apresenta picos acentuados
) . -~ ) °
a temperatura baixa, enquanto que os naturais nao apresentam esses picos,

3 3 - Lo o
devido ao decaimento termico durante sua longa permanencia na terra.

Assim, levou-se em consideracao somente o pico de 270°C, nas
determinagoes de idades. Ve-se na Figura 12 que a diferenga entre as al-
turas dos picos de 270°C referentes as duas amostras corresponde a dose

de 300 rad,

Denomine-se de A a altura do pico de 270°C da curva de emis~
sao do quartzo natural, e de B a altura do pico da mesma temperatura do
quartzo natural, que recebeu a dose de 300 rad. Portanto, a diferenca de
altura B-A deve-se a dose de 300 rad. Entao, a dose total absorvida pelo

quartzo natural, enquanto esteve enterrado, sera dada por:

_ A x 300
B - A

Ve-se pela Figura 12 que A = 4,1 unidades e B = 8,9 unidades; resultando

uma dose total, neste caso, de %253 rad.

Para obter-se uma precisao maior do que aquela obtida com uma
so leitura foram efetuadas, para cada peca, 20 leituras de TL natural e
20 leituras dos quartzos que receberam dose de 300 rad; sendo pmrasulta-
do final uma media. Tambem para melhorar a precisao, todas as leituras
foram feitas em ambiente de nitrogenio gasoso, para tornarem-se desprezi
veis os efeitos de triboluminescapcia e evitar~se a queima de alguma ma-
teria organica, possivel de emitir luz espuria. Tomadas todas essas pre=-

caugses, o desvio padrao da media das 20 leituras fol de 3% aproximada-



FIGURA 14,

Fotografia das pegas de Itapeva e Angatuba.
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mente. Os valores medios da dose absorvida pelas pecas de Itapeva estao

na tabela abaixo:

No Altura do pico de 270°C (Unidades arbitrarias) | Dose total(rad)
A B

1 4,1 8,9 253

2 4y3 9,0 270

3 3,9 8,3 262

4 4,5 9,3 280

5 4,8 10,2 . 264

Na tabela, pode-se observar que praticamente todas as pecas
receberam a mesma dose. A diferenga de dose absorvida entre a pega de do
se maior e a de dose menor e de ~2% apenas, mostrando que as pecas foram
fabricadas ao mesmo tempo. Isto seria uma constatacao relativa das ida-
des, sendo este fato por si so interessante. A idade absoluta pode ser

determinada conhecendo~se a taxa de dose absorvida pelas pegas.,

Como j5 foi visto que a dose total no quartzo, e devido as
particulas beta da ceramica e a radiaggo gama da terra, temos que para
a determinacao da taxa de dose devido a estas radiacoes, e necessaria a
determinagio do teor dos emissores (lembrando-se que foram escolhideos
graos de quartzo de tamanho tal que a agao das particulas alfa nao se

torna importante na dose total absorvida pelo quartzo).

Para determinar o teor dos emissores foram feitas leituras,

tanto com o po fino da ceramica triturada, quanio com uma amostra de ter
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ra da vizinhanca onde a peca esteve enterrada, Depositou~se uma camada

‘de 3 mm déste material sobre a tela de ZnS. Esta espessura pgde ser con-
siderada infinita para as particulas alfa., Em primeiro lugar, realizaram
~se as contagens simples totais das particulas alfa., Estas contagens fo-
ram efetuadas num periodo de 48 horas, resultando numa contagem total de
~5.000 ¢, em media ( para as pecas de Itapeva). Neste caso, o desvio e

de ordem de grandeza de 17Z.

As contagens dos pares foram feitas num perfodo de 72 horas,
resultando em geral, uma contagem total de ~120 ¢, que envolve neste ca~-
so um desvio de 10%, aproximadamente, Com a relacaoc destas duas conta-
gens, determina-se o teor do Th (ver capftulo II) e em seguida do U. Co=-
nhecendo-se o teor désses elementos e de suas familias (em ppm), usando
-se a relaggo aqui deduzida (capitulo III) entre a dose anual absorvida
e a concentracao dos emissores U, Th e K, e ainda acrescentando-se
15 m rad/ano devido as radiagges cosmicas (10), determina~se a dose anu-

al absorvida pelo quartzo.

Encontra-se na tabela abaixo o resultado das doses anuais pro
° ing - r . bl
venientes das radiacoes beta da ceramica, radiagoes gama da terra e dos

-
raios cosmicos, e o resultado total.

No Dose anual (m rad/ano)

gama (terra) beta (ceramica) total
1 115 160 275
2 120 125 245
3 110 125 235
4 95 140 235
5 112 148 260
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Outra forma de determinaggo da dose gama anual da terra, por
exemplo, envolve o processo de dosImetros termoluminescentes enterrados
no local da escavagao, donde a peca foi retirada. Foram enterrados al-
guns dosimetros no local, por alguns meses, e depois fez-se a leitura da
TL acumulada. O dosimetro utilizado foi o TLD~100,da companhia Harshaw,e
ficou enterrado por 132 dias, Conhecendo-se a sensibilidade deste dos{mg
tro, ao determinar~se a TL, pode~se saber a dose que ele recebeu durante
o perfodo em que esteve enterrado., Com este metodo foi possivel obter a
dose gam# absorvida. O resultado foi de 106 m rad/ano. Pode-se observar
que o desvio no valor da media (110 m rad/ano), com relaggo a dose deteg
minada com o dosimetro, e de 3,8%, fato que aumenté a confianca na técni

ca de contagem alfa,

0 desvio na determinagao de cada um dos valores, da dose ab=-

. - 3 2 g
sorvida, e devido ao desvio na determinacao do Th, U e do K. Sabe-se que

o desvio na determinagao do teor do Th (pulsos duplos) e de 07 e a de~
terminaggo dos pulsos simples totais de 1%, Mas, o erro na taxa de dose
nao contém uma imprecisgo tao grande (~107%), pois o total & conhecido

com uma precisao de 1%, e uma mudanca de 10% na razao Th/U nao muda o te
or total dos emissores. Pode-se, enfim, considerar um desvio de aproxima

damente 5% no caso da quantidade de U ser aproximadamente igual a do Th,

0 que acontece na maioria dos casos (21).

Para a determinacao da idade considera-se que a dose anual re
cebida pela peca seja constante durante o periodo em que a peca esteve

ry - g
enterrada. Neste caso, a idade sera dada pela relacao:

D
I = total

anual
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No exemplo da urna n® 1 de Itapeva (Figura 12) a idade e de

253/0,275 = 970 anos. Resumindo, para todas as urnas de Itapeva, obteve

-ge:

N¢ Dose anual Dose total Idade
(m rad/ang) (rad) (anos)

1 275 253 970

2 245 270 1100
3 235 262 1130+

4 235 280 ‘ 1190

5 260 264 1010

Media ‘ 1076

A idade das pecas aqui datadas, ja havia sofrido uma constata
ggo arqueologica auxiliada pelo método C-14, e seu valor estava definido
em 1000 anos*. Esta coincidencia possibilitou a verificacao da validade

do método usado neste trabalho.

Iv,2 = Dataqgo'da peca da Grecia

A peca da Grecia foi retirada da colegzo do Museu de Arqueolo
gia e Etnologia da USP** e portanto a pega ja estava limpa na sua super=-

T e o .
ficie externa, Ela apresentava um aspecto mais compacto, e era mais bem

* Tese de Doutoramento da Dra. Luciana Pallestrini, apresentada na Uni-
versidade de Sorbonne.

**Por doaggo do Prof. Dr. Ulpiano Bezerra de Menez=s, 2 quem agradecemos,
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queimada do que as pecas do Brasil, Quebrou-se a peca em dois fragmentos
e efetuou-se a dataggo nas duas partes, em separado. Denominaremos de Gy

e Gp as duas partes da peca da Grecia,

Efetuou~se o processoc preparativo para cada uma das partes da
peca, G, e Gp: retirar uma parte de 1 mm de espessura de superficie ex=
terna, selecionar os ngos pelo tamanho, realizar a lavagem e a separa-
950 magnética° Apos a separaggo9 irradiou-se uﬁa parte do quartzo de Gy
com uma dose de 200 rad, e outra parte de Gz com 300 rad, restando uma
terceira parte de Ga que nao foi irradiada. O mesmo processo fol realiza

do com Gpe

0 quartzo da peca grega tinha um aspecto bem diferente em com
paraggo com os quartzos brasileiros, apresentando uma superficie mais
limpida e transparente, Tambem quanto a forma foi observada uma diferen~-
ca: a nao existencia de superf{cies arredondadas, Apesar da procedgncia
da amostra ser bastante diferente, as curvas de emissao sao essencialmen
te as mesmas que as curvas das pecas brasileiras. Entretanto, o quartzo
grego apresentava uma sensibilidade significantemente maior, emitindo
mais luz por R de exposiggo no laboratorio, possivelmente pelo fato de
ser mais transparente. Foi observada,neste caso também9 a linearidade da

altura do pico da regigo de 2700C com a dose,

Determinou-se as alturas dos picos de 270°C da curva de emis
sao do quartzo. A média destas alturas para o quartzo natural foi 2,5 u~-
nidades para a pega G, e 2,0 unidades para a peca Gp. Em seguida, deter=-
minou~-se a altura destes picos para o quartzo irradiado, com doses de

200 rad e 300 rad respectivamente. Os resultados obtidos foram:
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Amostra Altura dos picos (unid. arbitrarias)
A B2oo B3oo
G, 2,5 3,3 3,7
Gy 2,0 . 2,9 3,2

”~
Pode~se observar a diferenca nas alturas dos picos nas duas a
mostras e ainda uma diferenca de sensibilidade para a irradiacao no la-
- LY o
boratorio. Ambas as amostras responderam linearmente a dose e,devido as

suas diferentes sensibilidades, foi levado em conta a dose total absorvi

da:
Amostra Dtotal(rad)
Ga 600
Gy 500

Constatou~se que pode existir uma variacao nas amostras de
- e d ad L) o
uma mesma pecga, devido ao metodo de preparacao e separacao, mas este er-

3 3 - o -~
ro pode ser diminuido efetuando-se medidas para a mesma peca, varias ve-

ZeSse

Para a pega da Grécia, infelizmente, nao foi possivel a deter
minagao da dose gama local, pelo fato de nao se ter uma amostra da terra
onde a pega esteve enterrada. Por éste fato, foi colhida a informacao
(22) do valor médio da dose gama em sitios arqueologicos: 80 m rad/ano,e

em geral os valores variam em 207 em torno desta media (20), (21). Comsi
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derando este valor repesentativo, assumiu-se de 80 m rad/ano a dose gama
local para esta peca. Como este valor corresponde aproximadamente a 40%
da dose total, qualquer desvio X neste valor acarretara um desvio de so-

mente X x 0,4 no valor total da dose,

Foi efetuada a contagem das particulas alfa emitidas pelo po
fino da cerﬁmica9 atraves do qual determinou-se o teor dos emissores be-
ta. O teor de K foi determinado no Instituto de Pesquisas Tecnologicas
(IPT) e com estes dados calculou~se a dose anual devido as particulas be

ta., O resultado para a dose total foi:

Dose (m rad/ano)

Beta | Gama Total

112 80 190

o ° @y o .
Esta operacao foi efetuada somente uma vez, misturando-se os pos finos

da amostra G e Gp.

Finalmente, para determinar a idade dividiu-se o valor da do-
se total pela dose anual e obteve~se, para as duas amostras, a idade de
3150 anos e 2540 anos., Sendo a média de 2850 anos. Esta pega ja havia si
do datada por outros processos e indicava procedgncia de 700 a 1000 anos

A.C. (2700 a 3000 anos)*,

= o o
Pode-se observar que nestas duas series de datacao, a de pe-

- - o3 o
cas de Itapeva e da peca da Greciz, ha uma boa concordancia entre os re-

* Esta dataggo s6 nos foi especificada,quando o resultado de 2850 anos,

obtido pelo metodo da TL, foi por nos apresentado.
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sultados obtidos, através do méetodo aqui descrito e de outros metodos.

Sendo assim, efetuou-se as datagoes das outras pecas de ida-
des desconhecidas, mas provenientes da mesma regiao onde foram encontra-

das as pegas de Itapeva.

IV.3 - Datacao das pecas de Piraju e Angatuba

0 aspecto exterior destas pegas era muito semelhante as de I-
tapeva (Figura 14). Todas muito mal queimadas, facilmente quebraveis e a
quantidade de quartzo e a apargncia muito se assemelﬁavam‘ Conven ressal
tar que, em todas as amostras brasileiras (Itapeva, Piraju e Angatuba),

os graos de quartzo apresentavam superficies arredondadas.

A observagao atraves da lupa demonstrou semelhangas na colora
gEo dos graos de quartzo em todas as amostras, bem diferenciadas porem,
da amostra grega ou outras amostras de quartzo natural utilizadas para

esta:r comparacao.

0 processo de datagao foi similar ao da peca de Itapeva. O re

sultado das doses totais obtido para estas amostras, foram:

Amostra n? Altura dos picos de 270°C (unid. arb.)|Dose to-|Media

A v B tal(rad) | (rad)
Piraju - 1 3,9 7,8 300
Piraju - 2 4,7 10,3 250 260
Piraju - 3 4,3 [ 9,9 230
Angatuba - 1 4,2 7,8 350

: 280

Angatuba - 2 - 4,0 ' 9,7 210
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'3 o = o
Observa-se, na tabela da pagina anterior, que a media da dose

total absorvida para as pecas de Piraju e de 260 rad, e para as de Anga-

tuba e de 280 rad, e a diferenca observada de 20 rad esta dentro da fai-

L
xa de erro experimental.

A dose total anual absorvida por estas pegas, foli determinada

3 s,
atraves da contagem alfa da ceramica e da terra, resultando em:

Amostra n? Dose total (m rad/ano)
Beta Gama Total
Piraju = 1 130 150 280
Piraju - 2 160 1060 260
Piraju = 3 140 100 240
Angatuba -~ 1 110 130 240
Angatuba = 2 115 100 215

Finalmente, a idade da peca e calculada de modo similar as ou

tras pecas, obtendo-se os resultados:

Amostra n% Dose total Dose anual Idade Media
(rad) (m rad/ano) (anos) (anos)
Piraju - 1 300 280 1150
Piraju - 2 250 260 960 1020
Piraju -~ 3 230 240 955
Angatuba ~ 1 350 240 1450
1210
gAngatuba - 2 210 213 980

ST 3G BNABIA ATEMIKA

S b g
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Considerando a semelhanca no aspecto das pegas (Figura 14), a
localizagao dos sitios arqueologicos, aspectos do quartzo, e as idades
obtidas, conclue-se que todas as pecas do Brasil (Itapeva, Piraju e Anga

~ i
tuba) sao provenientes da mesma regiao e da mesma Epoca.
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CONCLUSAO E SUGESTOES

Neste trabalho foi encontrada uma estreita concordancia entte
os resultados obtidos pelo método da termoluminescencia e aqueles obti-
dos at:avés de outros métodos. Esta concordancia seid#u em dois niveis:
para pecas das quais se tinha um conhecimento prévio de sua idade e pa-
ra pegas, como no caso da peca grega, em que a idade ja determinada por
outroz metodoy so foi especificada quando apresentou-se o resultado obti

do pelo método da termoluminescencia,

Os resultados obtidos com o contador alfa indicam que pelo mé
todo das contageﬁs, e com esta aparelhagem, podem-se determinar satisfa-
toriamente conceﬁtragSes de ate 1 ppm de Uranio e de Torio, com um des-
vio padrao de aproximadamente 5%, A concordancia entre éste método e o

de dosimetro termoluminescente e bastante satisfatorio.

Durante as experiencias, uma dificuldade foi constatada: ob-
servou-se a influéncia da luz nas alturas dos picos, ocorrendo uma dimi-
nuiggo nas alturas dos picos de 270°C e 220°C e um aumento na altura do
pico de 90°C, Por este fato, em todas as etapas do processo de datagao,
recomenda-~se que seja evitado o contato, do material triturado, com a

luz,
Na obtenggo de idades precisas devem ser consideradas algumas
possfveis fontes de Erro, tais como:

1, a concentraggo de U e Th pode nao ser constante durante o

periodo em que a peca esteve enterrada;
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2. a linearidade apresentada pela relaggo altura do pico com
dose recebida, pode nao ter existido desde que a peca foi

enterrada;

3. o desconhecimento da historia anterior da peca, que muitas
vezes impossibilita ao pesquisador saber se ela foi deslo-

cada de seu lugar de origem ou aquecida em alguma épocao

Estas fontes de erro, embora relevantes, tiveram uma influen-
cla insignificante nos resultados obtidos até agora, seja neste trabalhq

.ﬂ -,
seja em outros trabalhos ja feitos sobre o mesmo assunto,

L) -~
Como consequencia de todo éste trabalho, algumas sugestoes de
estudo ou trabalhos futuros ocorreram ao pesquisador e, seria convenien-

te cita-las:

1. aperfeigoamento do contador alfa, utilizando um conjunto e
letronico de ruido baixo. Com um bom conjunto eletronico &
possivel obter-se uma contagem de fundo de ate 2 c/h (18).
Neste caso, poder-se-ia determinar teores de U e Th da or-

dem de 0,01 ppm;

2, um estudo quantitativo da influéncia da luz na determinaggo

da idade de pegas arqueologicas;

3, desenvolvimento de um metodo de microdosimetria alfa, beta
e gama que possibilite a determinaggo da dose atraves de

dosimetria termoluminescente;
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4, levantamento de doses locais atraves de enterramento de do
sImetros termoluminescentes em varias regioces, principal-

mente nos sitios arqueoldgicos.,



APENDICE

CALCULO_DOS_PARES 1:SPURIOS (18)

: -
Para contazens vealizadas durante lonpes periodos de tempo, a
. . ~ ; - ; "
probabilidade de que a emissao de n particulas alfa ocotrra num dado in-

tervalo de tempo e dada por:

Lo ® . N¢H)

<N
n!

onde: x é a méedia do numero de contagens durante o intervalo;
n pode ter qualquer valer positivo de 0 a =.

Seja S a taxa de contagem observada. No intervalo de tempo t:

% = St (2)

]

Geja ©o= 0,32 seg e S a contagem em c/seg. A probabilidade de

e

e 5 e . 2
oeorrencia de duas particulas (n = 2) no intervalo de tempo t e:

5

g2y 2 NS g ~(,32%5 - -0}, 32%x8
p =SB ¢ L B g0,100) o 93PS L g2 05,45 x 1072 x @700 (3)

-y y ~ -~
Para valores de § < 0,1, os valores de P sao praticamente pro

pereionatls a 5%,

-3
12 “2.7 gt ;
Pt e (397 (5.3 % 107H2 x o5 (5:3 ¥ 107) )

Tara peauenos valores o §', temos:
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2 28,09 x 10”8 ()

2

P = (S%)

E o numero de pares espﬁrios em 1000 min:

_ 14,04 x 107% x 103

5,3 x 10-3

x (s")2 = 2,64 x (s")2 (6)

Este calculo ainda nao & perfeitamente exato por duas razoes:

a) o decaimento das duas series nao segue perfeitamente a

distribuicao de Poisson;

b) existe a possibilidade de ocorréencia da coincidencia de or

dem maior,
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