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RESUMO: Para os pesquisadores de arqueologia e geologia, dentre outras
ciéncias, ainformagdo sobre a idade dos materiais em estudo é importante. Ha vérias
técnicas de datagdo, a comecar do muito conhecido método de radiocarbono,
apropriado para amostras que absorveram carbono no passado, outros se baseiam no
decaimento radioativo de diferentes radioisdtopos com meia vida apropriada, e
aqueles que se baseiam na deposi¢&o parcial de energia de uma radiagdo ionizante,
incidente sobre 0 material cuja idade se quer determinar. Fazem parte da Ultima classe
de métodos o de ressonancia paramagnética eletronica (EPR), de termoluminescéncia
(TL) e o de luminescéncia oticamente estimulada (LOE ou OSL-optically stimulated
luminescence), que sdo muitos usados pela sua facilidade de aplicagéo e alcance (Ka a
Ma). Contudo, as vezes surgem resultados que tém causado dlvidas quanto a
confiabilidade da técnica TL e OSL.

O objetivo deste trabalho consiste em demonstrar que as medidas feitas em dois
dos laboratdrios mais ativos em datagéo do pais, da dose acumulada em trés pecas
ceramicas, pela técnica de termoluminescéncia, apresentaram resultados coerentes,
comprovando a confiabilidade da técnica. Este teste pode ser estendido as técnicas de
OSL e EPR e sera objeto de um trabalho futuro.
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Introducéo

(Aitken 1995; Cameron et al. 1968; Ikeya
1993; Mc Keever 1988; Chen, Mc Keever
1997; Krbetschek et al. 1997; Roque et al.
2004).

A termoluminescéncia (TL), ou luminescéncia
termicamente estimulada, € um fenémeno observado
em cristais idnicos (como o quartzo e a calcita) e em
alguns vidros, e consiste na emissdo de luz, em geral
na regido do visivel, por um material aquecido, tendo
sido este previamente irradiado com radiacdo ionizante.
Na LOE (ou OSL optically stimulated luminescence),
aemissdo da luz é estimulada pela luz ultravioleta.

Tanto naTL como na OSL é fundamental que o
material tenha sido irradiado antes da emissdo da luz.
Essa luz é, entéo, convertida em corrente elétrica,
em uma vélvula fotomultiplicadora e é representada
sob a forma de uma curva, na qual no eixo vertical
é colocada a intensidade da luz e no eixo horizontal,
a temperatura de aquecimento. A curva resultante é
chamada de curva de emisséo, caracterizada por
apresentar, na maioria dos casos, dois ou mais
picos. O méaximo de um pico se d4 numa tempera-
tura (T ), um pardmetro importante, pois, um pico
T, inferior a 150°C € instavel em temperatura
ambiente e ndo pode ser usado nas datag@es. No caso
de quartzo, o pico que ocorre em 325°C (ou 375°
quando este esta presente) € o normalmente usado.

Aintensidade da luz TL (ou OSL) emitida
depende da dose da radiacéo, esse fato constitui a
base da datacéo.

No caso de objetos ceramicos arqueolgicos,
sabe-se que seu preparo envolve o aguecimento, em
temperatura acima de 500°C a 600°C, de um molde
deargila. Essaqueimaeliminatotalmente a TL anterior-
mente existente naargila e estabelece o zero do relégio
arqueolégico. Em geral, um vaso cerdmico arqueo-
I6gico é encontrado no solo, a uma profundidade de
10 a mais de 100 cm. A partir do momento em que
ficou soterrado, comeca a receber a radiagdo (gama,
beta e alfa) proveniente de desintegracéo de elemen-
tos radioativos pertencentes a uma série que comega
com ?®U e de outra encabecada pelo Z*Th.

A idade da ceramica refere-se, portanto, ao
periodo de tempo iniciado na queima do molde de
argila até a coleta da ceramica do sitio arqueoldgico.

Durante o tempo em que fica no subsolo a
cerdmica € irradiada, como foi previamente
mencionado, e seinduza TL (ou OSL). O valor
desta luz TL induzida, dividido pela luz TL induzida
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por unidade de dose (1Gy) fornece a chamada
dose acumulada (D ) (ou dose equivalente - Deq).

Na datagdo, um outro dado importante é a taxa
anual de dose da radiacéo natural, ou simplesmente
dose anual (D, ). Ataxa de dose anual do local de
coletada da amostra arqueolégica ou geoldgica pode
ser obtida ou a partir das concentraces de uranio, torio
e potassio do solo e da propria ceramica, ou a partir
da determinagdo da TL acumulada em dosimetros TL
enterrados no local de estudo por dois a seis meses.

No presente trabalho as concentrages de urénio
e tdrio nas ceramicas investigadas foram determinadas
pelo método de ICP-MS (Espectrometria de
Massas com Plasma).

O U-238 e 0 Th-232 séo os elementos
radioativos origindrios das séries radioativas de
uranio e de tério, respectivamente. As energias das
particulas alfa, beta e gama emitidas em cada série
séo conhecidas, assim a dose de radiagéo por ano
pode ser calculada através da determinacéo dos
teores de U-238 e Th-232.

O K-40 é igualmente radioativo (emissor a e &).

TABELA1

Concentragdes de U-238, Th-232 e de K,O nas
cerdmicas estudadas

Elemento

Radioativo  CEPP QBANSL3 QE3N3L3
28U (uglg) 8,314 42412 12,7+2,9
“Th(uglg) 12,9+1,3 4,31+0,09 5,8+0,7
KO (%)  14+04 13%05 1,5
Dan(mGy/ano) 1,91 1,62 2,51

Conhecendo a porcentagem de K, O, determina-se
a contribuicdo desse elemento a dose anual. Tanto
as doses anuais de U-238 e Th-232 como de K-40,
podem ser computadas conforme Ikeya (1993).

ATabela I abaixo apresenta as concentragdes
de U, The K e ataxa de dose anual.

Objetivo deste trabalho e materiais

Alguns arquetlogos brasileiros tém duvidado
da validade dos métodos TL e OSL de data¢des
arqueologicas. A fim de dirimir esta davida, no
presente trabalho foi feita uma comparagdo de
datacdo realizada pelos laboratérios (Tatumi et al.
1998; Sastry et al. 2004), que mais se tém engajados
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Fig. 1 — Ceramica de Presidente Prudente.

nessa tarefa, a saber, da Faculdade de Tecnologia,
da UNESP e do Instituto de Fisica da USP.

A Proft Dr2 Ruth Kunzli, da Faculdade de
Ciéncias Tecnoldgicas da UNESP-Presidente
Prudente, forneceu, para o presente trabalho, uma
peca de cerdmica, encontrada num sitio arqueoldgi-
co na vizinhanca de Presidente Prudente e medindo
cerca de 20 cm x 25 cm (Fig. 1).

A ProfiDr? Deisi S. E. Farias, da Universidade
Sul de Santa Catarina, forneceu pegas ceramicas,
coletadas num sitio arqueol6gico na regido de
Tubaréo, Santa Catarina, identificadas por QE3N3L3,
QE4BA4L3. (Fig. 2).

A cerdmica de Presidente Prudente, aqui
denominada de CE-PP, foi dividida em quatro
partes. Uma para medidas na FATEC, uma para
o laboratdrio de datacdo da Universidade
Federal de Sergipe, a terceira para medidas de
EPR, na Faculdade de Filosofia Ciéncias e
Letras da USP-Ribeiréo Preto e, a quarta para
0 LACIFID (Laboratério de Cristais 1&nicos,
Filmes Finos e Datagédo) do Instituto de Fisica
da USP.

O solo brasileiro é rico em ferro e as
ceramicas contém uma quantidade bastante

consideravel de ferro na forma de magnetita
(Fe,0,). Acontece que a magnetita apresenta a
chamada interagdo spin-spin, que produz um
sinal de EPR fortissimo, encobrindo os demais
sinais normalmente usados nas datagdes.
Portanto, ap6s a constatagdo desse sinal de
interferéncia, a participacédo do grupo, chefiado
pelo Prof. Dr. Oswaldo Baffa de Ribeirdo Preto
foi cancelada.

Na Universidade Federal de Sergipe, o grupo
de datacdo coordenado pela Prof2Dr? Susana
Oliveira de Souza estava com problemas no
equipamento principal, por isso, essa participacdo
também foi cancelada.

Ficaram, assim, as medidas para comparacao
a cargo dos laboratorios datagdo da FATEC e do
IFUSP.

Preparacéo das amostras para as medidas

Em ambiente escuro, as amostras de
ceramicas coletadas foram lixadas, pulverizadas
em almofariz de porcelana e, entdo, peneiradas
até a obtencdo de granulometria entre 0,080 e
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Amostra retirada da:

Q: B4 N:3

L:3

Fig. 2 — Ceramicas de Tubardo-SC.

0,180 mm de diametro. Em seguida, foram
pesados cerca de 700 mg da amostra, primeira-
mente lixiviados em uma solugdo de 5ml de HCI
37,7% ,,,» mantendo-se em repouso por 40
min. Apdés, descartou-se o sobrenadante e se
enxaguou o residuo com &gua destilada. Em
seguida, fez-se nova lixiviagdo, porém desta
vez, utilizando-se 5ml de HF 10%, .. O
residuo ficou em repouso por cerca de 24 horas
para secar completamente, sendo entéo irradia-
do em um aparelho tipo Siemens Gammatron
com taxa de 43cGy/min, instalado no InRad —
HCSP (Instituto de Radiologia do Hospital das
Clinicas de S&o Paulo).

Realizaram-se, entdo, em ambiente escuro,
medidas de termoluminescéncia em uma leitora TL
modelo Daybreak 110 Automatic System, com
uma taxa de aquecimento de 10°C/s, com a
finalidade de obter a curva de intensidade TL
versus dose em Gy, com 0 objetivo de se conhe-
cer a dose acumulada. Cabe salientar que cada
ponto das curvas de emissdo aqui apresentadas é
uma media de 5 a 6 medidas. As amostras, com
graos de quartzo com diametro inferior a 0,800mm,
foram analisadas por espectometria de massas
com plasma (ICP-MS - Elan 6100), para a
determinagdo dos teores de tério e uranio e
posterior obtencéo da taxa de dose anual.
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Amostra retirada da:
Q: E3 N: 3
JLe 2]

Resultados e discussdes

As Figuras 3 e 4 representam as curvas de
emisséo de amostras da cerdmica CE-PP, a
primeira obtida na FATEC e a segunda no
LACIFID; as Figuras 5 e 6 representam as curvas
de emisséo de amostras da ceramica QB4N3L3,
a primeira obtida na FATEC e a segunda no
LACIFID, e as figuras 7 e 8 representam as
curvas de emissdo de amostras da ceramica
QB3N3L3, obtidas na FATEC e LACIFID
respectivamente. Na Figura 3 as curvas de
emissédo referem-se a amostra natural, isto é como
recebida, e amostras irradiadas com doses gama
de 2, 3 e 4 Gy. Na Figura 4, as curvas apresenta-
das sdo relativas & amostra natural, e com doses-
gama adicionais de 2, 4, 6, 8, 10 e 12 Gy. No
LACIFID, as determinacdes de TL para obtencédo
das curvas de emissdo foram executadas logo
apos a irradiacdo, de modo que os picos em
baixas temperaturas aparecem altos, sem terem
sofrido decaimento em temperatura ambiente.

O importante, em ambos 0s casos, é a
presenca do pico, em aproximadamente 345°C
que, como anteriormente mencionado, ndo sofre
decaimento, provavelmente por milhdes de anos, a
temperatura ambiente. Esse pico, como demonstra-
do nas Figuras 3 e 4, cresce com a dose.



WATANABE, S.; TATUMI, S.H.; FARIAS, T.M.B.; SOUZA, S.0.; GENNARI, R.F; KUNZL, R.; FARIAS, D.S.E. Testes de
confiabilidade dos métodos de datagao por termoluminescéncia (TL) e luminescéncia oticamente estimulada (OSL). Rev. do
Museu de Arqueologia e Etnologia, Sdo Paulo, 15: 383-391, 2005.

1800—— :
1600} __ J
1400} I/ J
1200} - ]
1000} ' ]
800} :
600} \ ]
400t Y/ AN
200f [ SN

Intensidade TL

100 200 300 400
Temperatura (°C)

Fig. 3 — Curvas de emissdo termoluminescente de
gréos de quartzo de CE-PP, obtidas na FATEC.
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Fig. 4 — Curvas de emissdo termoluminescente das
mesmas amostras da Figura 3, porém, registradas no
LACIFID. A diferenca no aspecto da curva de emis-
s80 a baixas temperaturas deve-se ao fato de que a
curva foi obtida imediatamente apds a irradiagdo.

800 T T T
—=— Natural
—_ 0,5 Gy
© I 1,0 Gy i
5 % 15 Gy
:l" v 2,006y
- 3,0 Gy
@ 400} ]
o
©
e
£
200} i
2
c |
0 B, . :
100 200 300 400 500
TEMPERATURA (°C)

Fig. 5 — Curvas de emissdo termoluminescente de
grédos de quartzo da amostra QB4N3L3 da UNISUL,
obtidas pela FATEC.
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Fig. 6 — Curvas de emissdo termoluminescente
das mesmas amostras da Fig. 5, obtidas pelo
LACIFID.
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Fig. 7 — Curvas de emissdo termoluminescente
de amostra QB3N3L3 da UNISUL, obtidas na
FATEC.
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Fig. 8 — Curvas de emisséo de termoluminescente
emissdo da amostra QE3N3L3 obtidas no
LACIFID.
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De posse destas informacoes, € possivel
obter-se um grafico da altura do pico de 345°C em
funcdo da dose. Este grafico pode apresentar uma
correlacéo linear, para doses baixas e, para doses
altas, uma curva exponencial alterando gradualmen-
te para correlagéo linear (em casos extremos
também pode ocorrer a saturagao).

No presente caso, a curva foi obtida irradian-
do-se uma amostra natural com doses adicionais. A
extrapolacdo da reta ou curva ao eixo das doses
origina um ponto, cujo valor em Gy fornece a dose
acumulada (D, ).

Esse modo para se obter D, € conhecido
como método das doses aditivas. Ha outros, como
0 método degenerativo e o de pré-dose, que ndo
serdo considerados aqui.

As Figuras 9 e 10 apresentam as curvas de
correlagéo, entre as intensidades e as doses
adicionais, usando-se como referéncia a amostra
CE-PP, sendo a primeira do laboratério da FATEC
e asegunda do LACIFID. No primeiro caso,
obteve-se a D, =0,84+0,04 Gy e, no segundo,
0,91+0,1 Gy.

As Figuras 11 e 12 apresentam as curvas da
intensidade da luz TL do pico de 345°C de
QB4N3L3 em funcéo da dose, sendo a primeira
medida na FATEC e a segunda no LACIFID.
Foram obtidas doses acumuladas de 1,24 + 0,08
Gy e 1,24 +0,12Gy, respectivamente.

As Figuras 13 e 14 apresentam as curvas de
I, vs dose da amostra QE3N3L3 da UNISUL. A
primeira, resultado da FATEC com D, =1,11+0,06 Gy
e, asegunda, do LACIFID com D, =1,25+0,12 Gy.

Cada curva de emissdo é obtida fazendo-se 5
a 6 medidas, assim como as retas da Figuras 9,
10, 11, 12, 13 e 14. Apesar disso, ndo é incomum
(e usualmente acontece em medidas experimen-
tais) os pontos se distribuirem com flutuacéo, de
modo a ser possivel um ajuste alternativo dos
pontos experimentais. Na Figura 14 tem-se,
assim, uma segunda reta plausivel de ajuste,
dando valor distinto de D, . Sdo apresentados
dois ajustes para evidenciar que, ndo existe um
ajuste “absoluto”. Observa-se, no entanto, que
quanto maior 0 nimero de pontos experimentais,
maior a semelhanga com o ajuste “absoluto”,
desde que todos 0s pontos caiam em uma mesma
curvaretilinea.

Certamente, isto € uma possivel fonte de
resultados diferentes obtidos em dois laboratérios
ou, como neste caso, no mesmo laboratdrio.
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Fig. 9 — Intensidade TL do pico de 345°C da ceré-
mica CE-PP, em funcdo da dose, medidas feitas na
FATEC, com o resultado de Dy de aproximada-
mente (0,84+0,04) Gy, com Dyp, (1,92 +0,17) mGy/
ano, gerando uma idade de (440+25) anos.
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Fig. 10 — Intensidade TL do pico de 345°C de CE-
PP em fungdo da dose. Medidas do LACIFID. Dy,
de (0,91+0,03) Gy e idade: (430+20) anos.
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Fig. 11 — Intensidade TL do pico de 345°C da amostra
QB4N3L3 da UNISUL, em funcdo da dose. A medida
foi feita na FATEC, obteve-se D= (1,24%0,08) Gy.
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Fig. 12 — Intensidade TL do pico de 345°C da amostra
QB4N3L3 da UNISUL, em funcdo da dose. A medida
foi feita no LACIFID, com Dyo= (1,24+0,12) Gy.
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Fig. 13 — Intensidade TL do pico de 345°C da amos-
tra QE3N3L3 da UNISUL, em fungdo da dose, me-
dida na FATEC. D= (1,110,06)Gy.

3500

Na OSL- luminescéncia oticamente estimu-
lada, como o nome diz, o cristal que foi irradiado
pela radiac¢do natural ou no laboratério, pode
emitir luz quando é irradiado com a luz UV ou
laser de IV. NaTL, é o calor que provoca a
emisséo da luz.

AFigural5mostraaretadel ,vs. Dose da
ceramica CE-PP. Foi obtida D, _de aproximada-
mente de 0,91 Gy.
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Dose acumulada 0,90 Gy
1,0x10° L
_, 8,0x10°} 1
W
O 6,0x10°F 1
4.0x10° 1 OSL - FATEC]
2,0x10°F 7
0,0 L L s :
0 1 2 3 4
Dose (Gy)

Fig. 15 — Medida de OSL de Dy, efetuada na
FATEC. D4,=0,90 Gy para CE-PP.

As Tabelas Il e 111 apresentam os resulta-
dos obtidos em dois laboratdrios para dose
acumuladaD, .

TABELA?2

Dose acumulada D.. (em Gy), naceramica CE-PP

FATEC LACIFID
Por TL 0,84+0,04 0,91+0,03
Por OSL 0,90+0,05 —
TABELA3

Ajuste Linear ]
3000| \".=318.03483 +254,60928 X .
—_ R'=0,9913
(q 2500 ¥
27 . . ]
1 Q=1,25+-0,12 G!I -
= 20001 2 , . g
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T 15004 Q=1,43+-0,09 Gzl B
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:9 1000
w B | Ajuste Linear )
j ] Y =329,94938+230, 22959 X
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Fig. 14 — Intensidade TL do pico de 345°C da amos-
tra QE3N3L3 da UNISUL, em fungéo da dose, medi-
da feita no LACIFID. Dy=(1,25+0,12) Gy. Um se-
gundo ajuste possivel fornece D4-=(1,43+0,09) Gy.

Dose acumulada Dac(em Gy), nas ceramicas

QB4N3L3 e QE3N3L3

FATEC LACIFID

Por TLnaQB4N3L3 1,24+0,08 1,24+0,12
Por TL na 1,11+0,06  1,25+0,12
QE3N3L3 1,43+0,09

389



WATANABE, S.; TATUMI, S.H.; FARIAS, T.M.B.; SOUZA, S.0.; GENNARI, R.F.; KUNZL, R.; FARIAS, D.S.E. Testes de
confiabilidade dos métodos de datacao por termoluminescéncia (TL) e luminescéncia oticamente estimulada (OSL). Rev. do

Museu de Arqueologia e Etnologia, Sdo Paulo, 15: 383-391, 2005.

Conclusbes
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1)  AsdatacOes foram efetuadas em
uma Unica ceramica de Presidente Prudente-
SP (UNESP), e em duas ceramicas de
Tubardo—-SC (UNISUL). Os resultados
obtidos para dose acumulada, no laboratério
da FATEC e no laboratério LACIFID,
apresentaram boa coeréncia dentro do erro
experimental.

2)  Contudo, é bom observar que
dados confiaveis dependem de vérios fatores
como:

- Informar, com clareza, as condigdes da
coleta das amostras, como, por exemplo:
profundidade da coleta, umidade de solo,
coletar, além da peca de cerdmica, uma
amostra do solo onde a cerdmica estava, etc..
Detalhando-se portanto, todas as condi¢fes
ambientais, isto €, se o local de coleta é um

pantano, se aamostra veio de uma camada de
pequena profundidade, se a superficie foi
submetida a queimadas, se a amostra foi
exposta a radiagdo solar intensa etc..

- Aparelho de leitura em bom estado de
funcionamento e bem calibrado. Sugere-se que
inter-calibragdes periddicas sejam realizadas
entre os laboratérios que atuam na area.

- Medidas realizadas por pessoal devida-
mente treinado, o ideal € que sejam feitas por
estudantes de fisica, ou técnicos com sdlidos
conhecimentos em fisica.
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ABSTRACT: The knowledge of the age of a sample is of great importance for
researchers in archeology and geology, among other sciences. There are several dating
methods for archaeological and geological materials. To begin with there is the well
known radiocarbon and radioactivity methods,based on the decay of the C-14 isotope
or other isotopes with appropriate half-life. Of increasing importance one finds those
based on the energy deposition in solids. Thermoluminescence (TL) or optically
stimulated and electron paramagnetic resonance (EPR) are solid state process
dependent on energy deposited by incident ionizing radiation in solids.

Some local archaeologists questioned the trustfulness of TL and OSL methods for

dating potteries.

In the present work three large potsherds, each one divided into two parts were
dated at two of the most active dating laboratory to crosscheck their dating results. A
reasonably good agreement between the results was obtained indicating that the

methods when correctly applied are trustable.

UNITERMS: Thermoluminesce — Dating — OSL — Ceramics.
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