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RESUMO

O sitio arqueoldgico Lagoa Uri de Cima ¢ uma lagoa intermitente, hoje seca, localizada no
municipio de Salgueiro, estado de Pernambuco, Brasil. Durante as escavagoes realizadas no
local entre os anos de 2010 e 2013, ossadas de mamiferos de grande porte, atualmente
extintos, conhecidos como animais da megafauna, tipicos do periodo quaternario,foram
encontradas nas camadas mais profundas da lagoa. Este trabalho apresenta os resultados das
datagdes por espectroscopia por ressonincia paramagnética eletronica (RPE) realizadas em
amostras de dentes, provenientes das ossadas da megafauna encontradas na Lagoa Uri de
Cima: 1 dente da espécie Hippidion bonaerensis, 2 dentes da familia Toxodontidae, e 2 dentes
de espécie Haplomastodon waring. Sedimentos em diferentes niveis estratigraficos da lagoa
também foram analisados e datados pela técnica de luminescéncia opticamente estimulada
(LOE). As doses acumuladas nas amostras de dentes e sedimentos foram determinadas,
respectivamente, através dos métodos de doses aditavas e doses regenerativas. A taxa de dose
anual foi estimada através da determinag@o dos teores de uranio, torio e potassio presentes nas
amostras de dentes analisadas, bem como nos sedimentos do local. Para as amostras de
dentes, as taxas de dose anual e idades foram estimadas através dos programas ROSY e
DATA, que levam em consideragdo fatores como umidade ¢ forma como o uranio foi
incorporado pelos tecidos dentérios, através dos modelos de captacdo: precoce (CP), linear
(CL) e combinado (CC). Para as amostras de sedimentos, foi utilizado o programa AGE. Em
relacdo a datagdo dos dentes, valores semelhantes de taxas de dose anual e idades para cada
amostra foram obtidos através dos dois programas. As maiores € menores idades estimadas
foram, respectivamente, para a espécie Hippidion bonaerensis: 20 = 0,90mil anos (CP), 22 +
0,70mil anos (CL),20+ 0,80 mil anos (CC); e Haplomastodon waring: 13 £ 0,70mil anos
(CP), 15 £ 0,80mil anos (CL),13 + 0,80 kanos (CC). Em relagdo a datacdo dos sedimentos, os
resultados obtidos estdo dentro das perspectivas dos arquedlogos que estudam a formacao
geologica do sitio Lagoa do Uri de Cima, tendo sido estimado para o nivel mais superficial da
lagoa a idade de 3,6 = 0,60mil anos e para o nivel mais profundo 152 + 16mil anos. Levando-
se em consideracdo os niveis estratigraficos em que os dentes da megafauna foram coletados,
as idades estimadas para os dentes mostram uma coeréncia com as idades estimadas para os
sedimentos coletados nos diferentes niveis estratigraficos da lagoa através da técnica de
datagdo por LOE, permitindo uma maior confiabilidade para a datagdo dos sedimentos. Além
disso, este trabalho contribuiu para a implantacdo da técnica de datacdo de dentes por
espectroscopia RPE no laboratério do Grupo de Metrologia Arqueoldgica e Patrimonial
(MAP) da Universidade Federal de Pernambuco (UFPE), o que permitird auxiliar outras
pesquisas arqueologicas e geologicas realizadas em outros sitios, além das realizadas no sitio
Lagoa Uri de Cima.

Palavras-chave: datacdo; dentes; sedimentos; espectroscopia RPE; LOE; lagoa Uri de Cima.



ABSTRACT

The “Lagoa Uri de Cima” archeological site is an intermittent lake, currently dry, located in
the municipality of Salgueiro, in Pernambuco state, Brazil. During the excavations at this site,
between the years 2010 and 2013, fossils of large mammal, presently extinct, also known as
megafauna animals, typical of the quaternary period, were found in the lower layers on
bottom of this lake. This study presents the results of electron spin resonance (ESR)
spectroscopy dating performed on samples of teeth from megafauna fossils found in "Lagoa
Uri de Cima" site: a Hippidion bonaerensis tooth, two Toxodontidae teeth, and two
Haplomastodon waring teeth. Sediments from different stratigraphic levels of the lake were
also analyzed and dated by optically stimulated luminescence (OSL). Cumulative doses from
the teeth and sediments samples were determined, respectively, by additive doses and
regenerative doses methods. The annual dose rate was estimated by the determination of the
levels of uranium, thorium and potassium present in the teeth samples as well in the
surrounding sediments. For the teeth samples, annual dose rates and ages were estimated via
ROSY and DATA softwares, which take into account factors such as humidity and how
uranium was incorporated by dental tissues through the uptake models: early (EU), linear
(LU) and combined (CU). For sediments, the AGE software was used. Concerning the teeth
dating, similar values from annual dose rates and ages were obtained from both programs.
The highest and lowest estimated ages were, respectively, for the species Hippidion
bonaerensis: 20 = 0,90 thousand years (EU), 22 £+ 0,70 thousand years (LU), 20 + 0,80
thousand years (CU); and Haplomastodon waring: 13 + 0,70 thousand years (EU), 15 £+ 0,80
thousand years (LU), 13 + 0,80thousand years (CU).. Regarding the dating of the sediments,
the results are within the perspectives of the archaeologists that study the geological
formation of the “Lagoa Uri de Cima” site, having been estimated for the most superficial
level of the lagoon an age of3,6 + 0,60 thousand years and for the most deeper level an age of
152 £+ 16 thousand years. Taking into account the stratigraphic levels in which the megafauna
teeth were collected, the estimated ages for these teeth show a consistency with the estimated
ages for the sediment collected at different stratigraphic levels of the lagoon, through the LOE
dating method, allowing a greater reliability for the dating of the sediments. Furthermore, this
work contributed to the implementation of the RPE dating for teeth by the group of
“Metrologia Arqueoldgica e Patrimonial” (MAP) at the “Universidade Federal de
Pernambuco” (UFPE), which will support other archaeological and geological researches, in
other sites, beyond the researches performed at "Lagoa Uri de Cima" site.

Keywords: dating; teeth; sediments; ESR spectroscopy; OSL; “Lagoa Uri de Cima” site.
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1. INTRODUCAO

Os vestigios arqueologicos sdo fonte primaria de informagdes sobre as sociedades
passadas e o ambiente em que viveram. Visando obter tais informagdes, a arqueologia tem
buscado em areas como a fisica e quimica, as ferramentas necessarias que permitam estudar
tais vestigios (HAYASHIDA, 2003). Atualmente, varias técnicas e métodos estao disponiveis
tanto para a andlise como para a datacdo dos vestigios arqueoldgicos, permitindo,
respectivamente, a caracterizacdo das amostras e o estabelecimento de cronologias nos locais
onde foram encontrados.

Em termos gerais, as datagdes sdo necessarias para posicionar cronologicamente os
vestigios arqueologicos € o desenvolvimento bioldgico, cultural e tecnoldgico do homem e da
fauna e da flora do planeta. Os métodos de datagdo envolvem a medida de alguma
propriedade do material em estudo que pode variar com o tempo.

Os métodos de datacdo comumente empregados em arqueologia estdo baseados na
desintegracdo radioativa do Carbono-14 (C-14) ou na energia absorvida por alguns materiais
quando expostos a radiacdo. No método classico de datacdo por C-14, as idades obtidas
ultrapassam pouco mais de 50000 anos' (LIAN; ROBERTS; 2006); e requerem que as
amostras possuam componentes organicos € que se tenha conhecimento detalhado das
variagoes da concentragdo de carbono na atmosfera no passado (WALKER, 2005).

Por outro lado, os métodos baseados no fenéomeno da luminescéncia e da
espectroscopia por ressonancia paramagnética eletronica (RPE) podem ser aplicados na
datacdo direta de amostras que nao possuem componente organica, fornecendo idades além
dos limites do método do C-14. Esses métodos sdo de grande valia para o estabelecimento das
cronologias nos sitios arqueologicos na regido do semidrido do Nordeste brasileiro, onde
devido ao intemperismo do clima e acidez dos solos, os vestigios organicos em bom estado de
conservagao, que poderiam ser datados através do método do C-14, frequentemente ndo sao
encontrados.

A luminescéncia ¢ um fendmeno inerente aos minerais, Como o quartzo € 0s minerais
de feldspato presentes nas amostras arqueologicas, a exemplo dos sedimentos e ceramicas.Ao
serem expostos a algum tipo de radiacdo ionizante, os elétrons presentes nesses minerais, que
inicialmente se encontravam no estado fundamental (nivel energético de menor energia),

adquirem energia para migrarem para um nivel energético de maior energia (excitagdo). A

'Com o uso da espectrometria de massa com aceleradores (EMA) datagdes superiores a 75 mil anos ja foram
obtidas (WALKER, 2005).
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auséncia dos elétrons no nivel energético fundamental forma lacunas (buracos). Tantos os
elétrons que estdo em niveis energéticos maiores que o fundamental, como as lacunas, podem
ser capturados por niveis energéticos metaestaveis (armadilhas) presentes na rede cristalina
desses minerais. Caso nao seja fornecida nenhuma energia aos cristais (estimulacao), os
elétrons e lacunas armadilhados ndo conseguem sair destas armadilhas, permanecendo neste
estado metaestavel (AITKEN, 1985). Quando estimulados, os portadores de carga (elétrons
ou buracos) conseguem escapar desse nivel metaestdvel e, ao regressar para o nivel
fundamental de energia, liberam uma intensidade de luz que € proporcional a dose de radiagao
absorvida pelo mineral (sinal luminescente), e, consequentemente, a idade (McKEEVER,
1985).

Dependendo do tipo de estimulagdo, tem-se diferentes denominagdes para esse
fenomeno. Por exemplo, se a estimulacao for realizada por aquecimento, o fendomeno ¢
chamado de termoluminescéncia (TL) e se a estimulagdo ¢é realizada por luz, dd-se o nome de
luminescéncia opticamente estimulada (LOE). Na datacdo, a luminescéncia ¢ empregada para
determinar o tempo desde a ultima exposicao de uma amostra a luz solar (LOE), a exemplo
das amostras de sedimentos. No caso da TL, pode-se verificar o tempo decorrido desde o
ultimo aquecimento, como no caso das amostras cerdmicas (AITKEN, 1985). As idades
obtidas através dos métodos da luminescéncia variam de dezenas de anos até cerca de 600 mil
anos (LIAN; ROBERTS; 2006).

Por outro lado, quando materiais arqueologicos como dentes estdo presentes, a sua
datacdo ¢ realizada utilizando-se a técnica de espectrometria por RPE, que se baseia na
medida da concentracdo dos centros paramagnéticos e radicais que podem ter sido formados
nos materiais constituintes através da exposi¢do da amostra a radiacao ionizante do ambiente
(GRUN, 1989). Uma vantagem desse método é que a informacdo nio é perdida durante o
processo de medida, permitindo que a mesma amostra seja medida mais de uma vez. Além
disso, este método abrange uma maior faixa de tempo, podendo chegar a datagdes de até 2
milhdes de anos (AITKEN, 1999).

A datagao por RPE pode ser aplicada a uma grande diversidade de materiais (IKEYA,
1993), dentre os quais destacam-se os dentes. Em particular, esta datacdo de dentes tem sido
aplicada no intuito de contribuir para os estudos arqueologicos e geologicos de esclarecimento
da megafauna (GRUN et al., 2006; LIU et al., 2010; MICHEL et al., 2009; KINOSHITA et
al., 2014).
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Chama-se megafauna, os mamiferos de grande porte (podiam atingir até seis metros de
altura), que habitaram os diversos continentes do planeta, durante o periodo Pleistocénico®
(KEMP, 2005).

No Brasil, a megafauna tem sido estudada desde o século XIX, e normalmente ¢
descrita como pertencente a habitats de vegetacdo aberta, com a maioria das espécies sendo
herbivoras, sendo seus fosseis encontrados em todo territorio brasileiro (CARTELLE, 1999).
Embora seja relativamente bem conhecida do ponto de vista anatdmico e taxonOmico, as
informacdes acerca da cronologia da megafauna brasileira sdo limitadas, devido
principalmente, ao fato de que os fosseis encontrados apresentam baixo teor de colageno,
limitando o uso do método do C-14 (KINOSHITA et al., 2014). Além disso, muitos desses
vestigios ndo possuem um controle estratigrafico adequado, quando nao ausente, o que
permitiria a data¢do indireta dos mesmos (HUBBE et al., 2013; SCANFERLA et al., 2013).
Nesses casos, a datagdo dos dentes de mamiferos de grande porte através da espectroscopia
RPE, surge como alternativa no estabelecimento de cronologias, e tem sido aplicada com
sucesso nesse sentido (BAFFA et al., 2000; KERBER et al., 2011; KINOSHITA et al., 2014;
RIBEIRO et al., 2013)

No nordeste brasileiro, os fosseis da megafauna sdo normalmente encontrados em
cavernas, depositos de tanques e antigas lagoas, como ¢ o caso do sitio arqueoldgico Lagoa
Uri de Cima, uma lagoa intermitente, hoje seca, localizada proximo a cidade de Salgueiro, no
sertdo do estado de Pernambuco (SILVA et al., 2006). Durante as atividades do projeto de
integragdo do rio Sao Francisco com as bacias hidrograficas do nordeste, foram encontradas
evidéncias de ocupacdes humanas pré-histéricas e de animais extintos da megafauna nesta
antiga lagoa. Durante a sua escavagdo, cuidadosamente documentada e registrada (PESSIS et
al., 2013), ocorrida entre os anos de 2010 e 2013, foram encontradas, nas camadas inferiores
da lagoa, ossadas de 15 espécies de grandes mamiferos extintos, dentre os quais sdo
dominantes os seguintes tipos: Eremotherium rusconii (Schaub, 1935)°, Pampatherium
humboldti (Lund, 1839), Glyptodon cf. clavipes (Owen, 1839) e Haplomastodon waringi
(Holland, 1920) (FAURE; GUERIN, 2013).

2 De acordo com a Comissdo Internacional de Estatrigrafria, na escala de tempo geoldgico, o periodo
Quaternario é o mais recente da historia da Terra. Também ¢ conhecido como "A Era do Gelo". Subdivide-se em
duas épocas: a mais antiga, conhecida como Pleistoceno, que se prolonga desde o inicio do periodo, ha 2,58
milhSes de anos; e o Holoceno, época atual, que abrange os tltimos 11 mil anos. Tem como fato importante o
desenvolvimento dos hominideos que culminou no surgimento do homem moderno. Disponivel em:
<http://www.stratigraphy.org/ICSchart/ChronostratChart2013-01Portuguese PT.pdf> Acessado em: fevereiro de
2016.

? Por convengdo, sempre que possivel, cada espécie deve ser referenciada com o nome da pessoa que a
identificou € 0 ano em que o fez.
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A descoberta de fosseis da megafauna, além de confirmar pesquisas ja realizadas em
outras partes do Nordeste (RIBEIRO et al.; 2013) e no estado de Pernambuco (SILVA et al.,
2006), revela que o sertdo nordestino abrigava no passado uma densa floresta com fartura de
agua. Além disso, a presenca de vestigios ceramicos e ferramentas de pedra polida nas
camadas superiores dessa lagoa, bem como vestigios de pedra lascada nas camadas
intermediarias (LOURDEAU; PAGLI, 2013), torna este sitio particularmente interessante
para o conhecimento cientifico sobre a evolugdo técnica da cultura material dos grupos
humanos pré-historicos e de uma possivel inteiragdo desses grupos humanos pré-historicos
com o paleoambiente, em especial a megafauna, a sua volta (MARTIN; PESSIS, 2011).

Diante disso, o objetivo principal deste trabalho foi realizar a datacdo de amostras de
dentes da megafauna do sitio arqueoldgico Lagoa Uri de Cima (PE), por meio da técnica de
datacdo por espectroscopia RPE, visando além da contribui¢do de informagdes para os
estudos arqueoldgicos da regido, a implantacdo da técnica de datagdo por espectroscopia RPE
para amostras de dentes no Departamento de Energia Nuclear (DEN) da Universidade Federal
de Pernambuco (UFPE), consolidando, assim, as atividades do Grupo de Metrologia
Arqueologica e Patrimonial (MAP) da UFPE.

Paralelamente, com o intuito de fornecer informagdes sobre a formagao da Lagoa Uri
de Cima para os estudos geoldgicos e arqueologicos da regido, também foi objetivo deste
trabalho realizar o estudo e datacdo de sedimentos coletados em diferentes niveis
estratigraficos e trincheiras do sitio arqueoldgico Lagoa Uri de Cima (PE), através da técnica
da LOE, ja implementada pelo grupo MAP-UFPE no DEN-UFPE (ASFORA, 2014;
SANTANA, 2011).
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2. REVISAO DE LITERATURA

2.1. Sitio arqueoldgico Lagoa Uri de Cima

A Lagoa Uri de Cima ¢ um sitio arqueoldgico a céu aberto, de formato
aproximadamente elipsoidal, com dimensdes aferidas de 199 metros de comprimento ¢ 92
metros de largura, com quase um hectare de area escavada, localizada a 6 quilémetros da
cidade de Salgueiro, estado de Pernambuco, nas coordenadas 39° 10°35”W e 8° 04°42”S
(MUTZENBERG et al., 2013), como pode ser observado na Figura 1.

Do ponto de vista geoldgico, o sitio esta situado na Depressao Sertaneja, numa altitude
média de 400 m, limitada pelo Planalto Sertanejo, e inserida no contexto da Suite Intrusiva
Terra Nova, que ¢ composta por rochas dioriticas, principalmente as do tipo: dioritos, quartzo-
dioritos, quartzo-monzodioritos e quartzo-monzonitos. A regido possui clima e vegetagao
caracteristicos do semidrido (Figura 1), com precipitacdes pluviométricas que variam de 450 a
600 mm por ano (MUTZENBERG et al., 2013).

De acordo com Miitzenberg et al. (2013), a formacao da lagoa Uri de Cima pode ser
sintetizada como a de uma paleodepressao denudada, destituida de capeamento intempérico,
que foi posteriormente preenchida por sedimentos transportados do seu entorno imediato, uma
vez que a mesma se situa em posicdo de cabeceira de rede de drenagem. Desta forma,

servindo como deposito para os testemunhos das ocupagdes circunjacentes. O preenchimento

Figura 1 — Localizacdo e vista geral do sitio arqueoldgico Lagoa Uri de Cima (PE).
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sedimentar da lagoa apresenta alterndncia entre sedimentos peliticos (predominantemente
argilosos e lacustres) e de cascalheiras, com indicacdo de uma desconectividade hidroldgica-
sedimentoldgica continua entre a rede de drenagem da regido e os niveis de base locais.
Equipes de pesquisadores do Instituto Nacional de Arqueologia, Paleontologia e
Ambiente do Semiarido do Brasil (INAPAS/INCT/CNPq®), realizaram, no periodo entre 2010
e 2013, diversas escavagdes no sitio arqueoldgico Lagoa Uri de Cima. Essas escavacdes se
deram a partir da area central da lagoa, onde uma depressao que serviu de fosso para
moradores da regido até meados de 2004 estava evidente, e segundo informagdes locais, 0ssos
de megafauna haviam sido encontrados e retirados no ano de 1953 (PESSIS et al., 2013).
Dessa area central, as escavacdes se estenderam gradativamente nas dire¢des, Norte, Sul,
Leste e Oeste, como mostra a Figura 2 [A], através de decapagens por niveis naturais (Figura
2[B]), at¢ uma profundidade de pouco mais de 2 metros, referente a uma camada de
cascalheira cimentada por concrecdo carbondtica, onde fosseis de animais extintos da
megafauna foram encontrados. A descricdo detalhada da metodologia utilizada na escavagao
desse sitio pode ser encontrada em Pessis et al. (2013). O plano topografico do sitio
arqueologico Lagoa Uri de Cima, com a indicagdo das trincheiras escavadas, ¢ apresentado na

Figura 3.

Figura 2 — Vista geral e por niveis naturais de decapagem da escavacio do sitio arqueologico
Lagoa Uri de Cima (PE).

-
o ver -

Trincheira

.. Central
. Trincheira
W Oeste

o
o

Vista geral Vdas trincheiras (A) e decapagens (B). Fonte: Adaptaa deTZENBERG etal., 2013, p. 52.

* INCT — Instituto Nacional de Ciéncia e Tecnologia; CNPq — Conselho Nacional de Desenvolvimento
Cientifico e Tecnologico.
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Figura 3 — Plano topogrifico do sitio arqueologico Lagoa Uri de Cima (PE) com a localizagdo
das trincheiras escavadas.
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A estratigrafia do sitio foi subdividida em seis niveis principais, a saber: camada
superficial (4rea de perturbacdo e presenca de vertissolo); nivel de fluxo de lama ndo
canalizado (nivel 1A); nivel de fluxo de detritos (nivel 1B); nivel de sedimentacao pelitica em
ambiente alagado com indicios de bioperturbacdo (nivel 1B-2); nivel arenoso com
estratificacdo cruzada (nivel 2); e nivel de cascalheira cimentada por concrecdo carbonatica

(nivel 3) (MUTZENBERG et al., 2013), como mostram as Figuras 4 e 5.

Figura 4 — Perfil estratigrafico tipo do sitio arqueologico Lagoa Uri de Cima (PE).

Sitio Arqueolégico
Lagoa Uri de Cima - Salgueiro (PE

Perfil estratigrafico leste
Trincheira leste

Horizonte A - Vertissolo

Sedimento argiloso compactado.

Nivel 1A

Sedimento areno-argiloso com
fenoclastos
de seixos polimiticos e
presenga de
infiltragdo carbonatica.

Nivel 1B

Cascalheira média de fabrica
aberta com presenga de
seixos angulosos, suportada
por matriz areno-argilosa.
Nivel com maior

tracdo de vestigi
arqueologicos.

Nivel 1B-2

Sedimento argiloso
(esmectitas) com indicios de
bioturbagéo.

Nivel 2

Sedimento de textura arenosa e
granulos de quartzo.
Nivel com ocorréncia de
fosseis de megafauna.

Nivel 3
Cascalheira média suportada
por clastos e cimentada por
concregéo carbonatica
Nivel com ocorréncia de
foésseis de megafauna.

Fonte: Demétrio Miitzenberg.



25

Figura 5 — Camadas da se¢fo estratigrafica tipo do sitio arqueolégico Lagoa Uri de Cima (PE).

, nive ¢), nivel 1B-2 (d),
Fonte: Adaptado de MUTZENBERG et al., 2013, p. 56.

Em relagdo aos vestigios arqueologicos encontrados, nas camadas superiores da Lagoa
Uri de Cima, foram identificados fragmentos de vasilhas ceramicas e ferramentas de pedra
polida, como maos-de-pildo. Nas camadas intermediarias foram achadas numerosas
ferramentas de pedra lascada utilizando quartzo, silex e argilitos. Sdo raspadores, lascas
retocadas, furadores, facas e pontas de projétil. Foram evidenciados ainda percutores, que sao
seixos em quartzo utilizados para a fabricagdo destas ferramentas. A distribuicdo dessas pegas
sugere uma extensa ocupacdo humana pretérita, indicando que essa lagoa era uma provavel
fonte de 4gua desde a pré-historia. Nas camadas inferiores, diversos fosseis de espécies de
animais extintos da megafauna foram encontrados (MUTZENBERG et al., 2013)

O estudo desses fosseis da megafauna foi realizado por Faure e Guérin (2013), os
mesmos paleontdlogos franceses que trabalham hé 30 anos nos sitios arqueologicos do Parque
Nacional Serra da Capivara (PNSC), localizados no sudoeste do Piaui, em estudo do
paleoambiente do nordeste brasileiro, buscando uma melhor compreensdao da megafauna da
regido. Dentre as espécies encontradas, Eremotherium rusconii (Schaub, 1935),
Pampatherium humboldti (Lund, 1839), Glyptodon cf. clavipes (Owen, 1839) e
Haplomastodon waringi (Holland, 1920), sdo as dominantes. Ainda foram encontrados
fosseis de Tolypeutes tricinctus (Linné, 1758), Macrauchenia patachonica (Owen, 1840),
Hippidion bonaerensis (Ameghino, 1907), Piauhytherium capivarae (Guérin; Faure, 2013),

Dicotyles tajacu (Linné, 1758), Palaeolama niedae (Guérin; Faure, 1999), Mazama
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gouazoubira (Fisher, 1814), Conepatus semistriatus (Boddaert, 1785), Felis yagouaroundi
(Saint-Hilaire, 1803), Felis wiedii (Schinz, 1821), e da familia Toxodontidae’.

Dentre as hipoteses sustentadas por esses pesquisadores para explicar como esses
fosseis foram parar no fundo da Lagoa Uri de Cima, duas se sobressaem. A primeira, sugere
que a morte de alguns desses animais teria acontecido no interior da lagoa em um momento
em que a lamina de 4gua ndo devia ser muito profunda e at¢é mesmo lamosa. Isto teria
contribuido para que quando esses animais entrassem na lagoa, ficassem presos,
impossibilitados de sair, causando suas mortes. A segunda, seria que durante épocas
chuvosas, as enxurradas arrastavam os sedimentos proximos a lagoa, juntamente com os
restos dos animais mortos nas proximidades, causando aos poucos a deposi¢do dos mesmos

no fundo da lagoa.

2.2. Datacao por espectroscopia RPE aplicada a dentes da megafauna

A espectroscopia por ressonancia paramagnética eletronica (RPE) (em inglés
“Electron Paramagnetic Resonance”, EPR), também chamada de ressonancia de spin
eletronico (“Electron Spin Resonance”, ESR), ¢ um método fisico que permite a deteccao de
centros paramagnéticos e radicais livres em diversos tipos de minerais, como a hydroxyapatita
(fase mineral dos dentes). Centros paramagnéticos podem ser formados quando os minerais
sdo expostos a radiacdo ionizante. Isto possibilita que esses matérias atuem como dosimetros,
permitindo que a técnica da espectroscopia RPE possa ser aplicada em diversas areas, como a
arqueologia (IKEYA, 1993). Os fundamentos da espectroscopia RPE sdo apresentados no
Apéndice A.

2.2.1. Principio da dataciao por espectroscopia RPE

A radiacdo natural proveniente dos radionuclideos, em especial: uranio (U-238), tério
(Th-232) e potassio (K-40), presentes no ambiente e no interior das amostras, induz nessas
ultimas a formacao de elétrons desemparelhados que podem ser armadilhados por defeitos

presentes na estrutura cristalina dessas amostras. Esses elétrons capturados podem originar

> Ainda ndo ha um consenso por parte dos arquedlogos e paleontologos acerca de qual espécie da familia
Toxodontidae habitou a regido do sitio arqueoldgico Lagoa Uri de Cima.
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centros paramagnéticos que sdo detectados por RPE. A vida média desses centros a
temperatura ambiente pode variar de algumas horas (instdvel) até milhdes de anos (estavel),
sendo os centros paramagnéticos estaveis os de interesse para aplicagdes na datacao de
materiais arqueoldgicos ou geoldgicos (IKEYA, 1993).

A intensidade do sinal RPE obtido ¢ proporcional a concentragdo de centros
paramagnético, e, portanto a dose de radiacdo depositada na amostra (D.). Ou seja, quanto
mais antiga for uma amostra, maior sera a dose absorvida por ela e, por consequéncia, um
sinal RPE maior sera observado. No caso das amostras de dentes, no momento em que sao
formados, o sinal RPE ¢ zero. Posteriormente, devido a irradiacao natural, o sinal RPE cresce
(GRUN, 2006). Relacionando a dose acumulada pela amostra (D.), com a taxa de dose a qual

a amostra foi exposta ao longo do tempo (TD), a idade (I) da amostra pode ser obtida

(IKEYA, 1993):

= — (1)

2.2.2. Sinal RPE de dentes

Apesar de cada espécie de mamifero, a exemplo da megafauna, desenvolver tipos
dentarios morfologicamente diferentes, os dentes dos mamiferos sdo formados pelos mesmos

tecidos: esmalte, dentina, cemento e polpa (GRUN, 1989), como mostra a Figura 6.

Figura 6 — Ilustracio de algumas estrutura dentarias observadas em mamiferos.

esmalte cemento

dentina

A polpa

cemento

(A) — dente humano; (B) camelo; (c) elefante. Adaptado de GRUN, 1989:).88.
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Com exceg¢do da polpa, que ¢ formada por tecido conjuntivo, os tecidos dentarios sdo
constituidos por uma parte organica (coldgeno) e inorganica (hydroxyapatita), sendo de
interesse para a datagao por espectroscopia RPE essa ultima (IKEYA,1993). A hydroxyapatita
(HAp) ¢ um composto a base de calcio e fosfato, cuja composi¢do quimica ¢ a:
Cao(PO4)s(OH),, e estd presente em concentragdes diferentes nos tecidos dentarios, como

mostra a Tabela 1 (DRIESSENS, 1980).

Tabela 1 — Composicao dos tecidos dentarios dos mamiferos.

Composicao esmalte dentina cemento
Inorginica 96 % 70 % 70 %
Orginica 2% 17% 22%
H,0 2% 13% 8%

Percentuais calculados em peso seco. Fonte: DRIESSENS, 1980.

Por ser constituido essencialmente por HAp, portanto, por matéria inorganica, o esmalte
dentario tem sido o tecido dentario mais indicado e utilizado nos ultimos anos, tanto para as
datagdes arqueologicas, mas também na dosimetria das radiacdes por meio da espectroscopia
RPE (IAEA, 2002; GRUN, 2006; SKINNER, 2011; KINOSHITA et al., 2014). Este fato fica
evidente quando observa-se a relagdo sinal-ruido nos espectros RPE obtidos para amostras de
esmalte e dentina de animal da megafauna que sdo mostrados na Figura 7.

Figura 7 — Sinal RPE de esmalte e dentina de dente da megafauna.
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Campo Magnético (inT)
Espectros RPE sem irradiagdo laboratorial (0 Gy) para dentina(A) e esmalte (B) de Toxodon platensis (sp)
encontrado no sitio Caverna Ponta de Flecha, Sio Paulo. Escala da intensidade RPE em 107 para dentina e 107
para esmalte. Fonte: Adaptado de BAFFA et al., 2000, p. 1347.

Viérios radicais livres sdo formados nos tecidos dentarios devido a exposi¢do a

radiagdo ionizante, por exemplo: 0™, 03, CO3, CO3~, CO; e CO~ (IKEYA, 1993; RUDKO,
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2007). O sinal RPE proveniente do radical CO;, tem estabilidade a uma temperatura de 25°C
de 107 anos. O sinal RPE do radical CO; tem sido comumente usado na datagdo por RPE de
esmalte e dentina (GRUN, 2006; GRUN et al., 2008), a exemplo dos mostrados na Figura 7.
O radical CO3 ,resulta da presenga de impurezas de carbonatos (por exemplo: CO3 — CO; +
0) na estrutura cristalina da HAp, que pode substituir grupos deOH ou PO3~ (GRUN et al.,
2008).

O sinal RPE do radicalCO; € anisotrdpico, apresentando componentes de natureza
ortorrdombica (g, gy.8,), axial (g e g;), e isotropica (gx) (IKEYA, 1993; RUDKO, 2007),
como pode ser observado na Figura 8. Em outras palavras, o sinal RPE depende da forma e

orientacdo em que a amostra ¢ medida no campo magnético (ver Apéndice A).

Figura 8 — Componentes do espectro RPE do esmalte dentario.
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Fonte: SANTOS, 2002, p.48.

Os valores de fator g tipicamente observados para a componente isotrépica do radical
CO; isotropico € 2,0007. Para a componente ortorrombica do radical CO; sdo: g« = 2,0030, gy
=1,9973 e g, = 2,0015 (CALLENS et al., 2002; GRUN et al., 2008). Em medidas realizadas
com espectrometros que operam em banda-X, o sinal RPE do radical CO; costuma exibir
simetria axial com valores de fator g por volta de g, = 2,0025 e g; = 1,9973(BRIK et al,,
2000; GRUN et al., 2008). Medidas realizadas por Vanhaelewyn et al. (2000) em
espectrometros RPE de banda-Q, a baixa temperatura e a temperatura ambiente, mostraram
variagdes nos valores dos fatores g do radical CO; de simetria axial: g, = 2,0030e g, =
1,9971 (~ -270°C: hélio liquido) e: g, = 2,0027 ¢ g, = 1,9974 (~ 25°C: temperatura

ambiente).
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Normalmente, em datagdo por espectroscopia RPE utilizando esmalte dentério, as
medidas sdo realizadas a partir de amostras pulverizadas. Isto ¢ feito, principalmente, porque
nessa condi¢do ndo se observa o efeito da anisotropia no espectro RPE (GRUN, 2006). Além
disso, estudos realizados por GRUN et al. (2008) mostram que a resposta do esmalte
pulverizado em relagdo ao tipo de radiacdo a qual a amostra foi exposta (ambiental ou através
de irradiacdes laboratoriais) sdo similares, validando os protocolos para estimativa da dose
acumulada.

Quando nao ¢ possivel realizar a datagdo com as amostras pulverizadas, seja pelo fato
da amostra ndo poder ser destruida, seja por ndo possuir grandes quantidades de esmalte
(dentes humanos), costuma-se realizar as medidas em pequenos fragmentos do esmalte, que
podem ser recolocados no dente, ao final da datagio (GRUN, 2006; JOANNES-
BOYAU;GRUN, 2011). Neste caso, é preciso levar em consideragio a anisotropia do radical
CO; nas medidas RPE realizadas em fragmentos. Para tanto, medidas RPE em diferentes
orientagdes no campa magnético precisam ser realizadas, geralmente rotacionando a amostra
no campo magnético, com a ajuda de um gonidmetro, Na Figura 9 sdo mostrados espectros
RPE medidos em diferentes orientagdes no campo magnético, onde observa-se as variagdes

no sinal RPE do radical CO; devido a anisotropia.

Figura 9 — Espectros RPE de fragmento de esmalte medidos em diferentes orientacdes no campo

magnético.
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Fonte: Adaptado de GRUN, 2006, p. 19.

Além da anisotropia do radical CO;, estudos mostram que para medidas realizadas em
fragmentos de esmalte, dependendo da natureza da irradiacdo, natural (ambiente em que a
amostra foi coletada) ou realizada no laboratdrio, por exemplo: através de radiagdo gama com

fonte de Co-60, a resposta RPE do radical CO; muda (GRUN et al., 2008; JOANNES-
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BOYAU; GRUN, 2009; 2011). Ainda ndo se sabe ao certo por que isto acontece. Uma
hipotese, proposta por Griin et al. (2008), ¢ que essas variagdes sdo devido a dois tipos de
radical CO,; que sdo produzidos nos fragmentos de amostra de esmalte: um de simetria
aparentemente axial (orientado) e outro que ndo apresenta orientacdo preferencial (ndo-
orientado). Griin et al. (2008) observaram que os espectros RPE obtidos nos fragmentos
naturalmente irradiados (sem receber doses laboratoriais) exibem uma mistura de
aproximadamente 90% de CO; orientado e 10% de CO, ndo-orientado, enquanto que os
obtidos a partir de fragmentos laboratorialmente irradiados apresentavam cerca de 60% de
CO; orientado e 40% de CO; nao-orientado. Apesar disso, foi constatado por esses
pesquisadores que nenhum erro sistematico superior a 5% foi introduzido na datagdo dessas
amostras devido a diferenga de radicais CO; orientados e ndo-orientados nos espectros RPE
para a amostra na condi¢ao natural (irradiacdo ambiental) e irradiada em laboratorio. Nos
espectros RPE mostrados na Figura 9, pode-se observar as diferengas ocasionadas devido ao
tipo de irradiagdo (natural e irradiada) na resposta RPE para fragmento de esmalte. Na Figura
10 um exemplo tipico de medida RPE para a datacdo de dente através de fragmento de

esmalte ¢ apresentado.

Figura 10 — Medidas RPE e estimativa de dose para fragmento de esmalte medidos em
diferentes angulos de rotacao.
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(a) Espectros RPE para amostra natural de fragmento de esmalte obtidos através de medidas realizadas em

diferentes posi¢des, rotacionando a amostra perpendicularmente ao campo magnético (eixo x). (b) Valores de

dose obtidos nas condicdes de medida apresentadas em (a). Fonte: Adaptado de GRUN, 2006, p. 20.

Para estimar a dose acumulada em amostras de fragmentos de esmalte, realiza-se
medidas RPE ao longo dos trés eixos principais (X,y,z), rotacionando a amostra dentro da
cavidade do espectrometro. Na Figura 10[A] ¢ apresentado o espectro RPE para uma amostra

de fragmento de esmalte, na condi¢do natural (sem irradiagdo realizada em laboratdrio),
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obtido através de medidas realizadas em diferentes posi¢des, rotacionando a amostra de 20 em
20 graus, perpendicularmente ao campo magnético. Repetindo-se essa condi¢do de medida
para as demais aliquotas irradiadas no laboratério com doses conhecidas, ao final do
procedimento de medida, sera obtido para cada angulo de medida uma curva de calibragao, e
consequentemente, um valor de dose acumulada, como mostra a Figura 10[B]. A soma dos
espectros obtida ao final das medidas, apresenta um comportamento similar ao observado nos
espectros RPE obtidos com amostras de esmalte pulverizados. Consequentemente, o valor
médio das doses acumuladas obtidas em diferentes angulagdes, a exemplo da Figura 10[B],
sera um valor similar ao que seria obtido se a amostra tivesse sido medida na forma

pulverizada (GRUN, 2006; JOANNES-BOYAU; GRUN, 2009; 2011).

2.2.3. Protocolos de datagao

Como visto anteriormente, dois parametros sao fundamentais para a determinagdo da
idade RPE: a dose acumulada, ou dose equivalente (D,), ¢ a taxa de dose anual (TD). A
estimativa do valor da D, consiste na real aplicagdo da técnica da espectroscopia RPE. Os
protocolos existentes para determinagio da D, estio bem consolidados (GRUN et al., 2008).
A TD ¢ calculada a partir da anélise dos elementos radioativos (principalmente U, Th, e K)
presentes nas proprias amostra € no ambiente. Contudo, a determinacdo do tipo de radiacao
(Ex.: alfa, beta e gama) que influencia a amostra ¢ bastante complexa, o que muitas vezes
dificulta a estimativa da TD. A seguir, os protocolos empregados para a datagdo por

espectroscopia RPE de amostras de dentes de megafauna serdo abordados.

2.2.3.1. Estimativa da dose acumulada

Costuma-se, para a estimativa da D, em esmalte dentario da megafauna, empregar o
método de doses aditivas, utilizando multiplas aliquotas (GRUN, 2006). Como normalmente
os dentes de animais da megafauna sdo grandes, resultando numa grande quantidade de
amostra de esmalte para datagcdo, costuma-se usar as amostras na forma pulverizada evitando,
assim, os efeitos de anisotropia do radical CO; anteriormente citados (RIBEIRO et al., 2013;
KINOSHITA et al., 2014).

No método de doses aditivas utilizando multiplas aliquotas, a amostra ¢ inicialmente
dividida em duas partes. Em uma destas partes ¢ realizada a leitura referente a dose natural

(Dn). A segunda parte ¢ dividida em aliquotas (pelo menos 10) que sdo irradiadas com
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diferentes doses conhecidas de radiacdo gama, assumindo, assim, que a sensibilidade da
amostra durante as irradiacdes laboratoriais ¢ a mesma quando exposta a radiagdo ambiental.
Em seguida, ¢ tragada uma curva de calibragdao que relaciona a intensidade do sinal RPE
natural em fun¢ao da dose, conforme mostra a Figura 11. Apos a determinacao da funcao de
ajuste dos pontos dessa curva, pode-se estimar o valor da D, através da extrapolagdo da curva
até o eixo horizontal (linha tracejada na Figura 11), correspondente aos valores de dose
(GRUN, 2006).

Varios parametros do espectro RPE (1* derivada e absor¢dao) do esmalte dentario
podem ser utilizados para construir as curvas de calibrac¢do, sendo as variagdes das amplitudes
pico-a-pico (T1 — Bl e T1 — B2) os parametros de medida mais frequentemente utilizados
(BAFFA et al., 2000; GRUN, 2000; 2002; DUVAL et al., 2009; KINOHITA et al., 2014). A

localizagao dessas amplitudes no espectro RPE de esmalte em pd € mostrada na Figura 12.

Figura 11 — Esquema de curva de calibracio obtida através do método de doses aditivas.
Radiagdo Natural Irradiagdo em Laboratério
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D, Dose (Gy)

Fonte: Adaptado de GRUN, 2006, p. 17.

Figura 12 — Espectro RPE para esmalte dentario pulverizado com a identificacio das amplitudes
de medida pico-a-pico utilizadas para datacio.

o)

—_
< my
=
=
o8 Amplitude pico-a-pico
(=9
o~ T1-B1
gL
% Amplitude pico-a-pico
= T1-B2
=
7]
=
[} _'\'_—.————/
E T S

—s1A

LN
7

Sinal RPE do radical CO; da HAp com 1ocaﬁza<;ﬁo‘cios fatores :gmaxiais. Fonte:
Adaptado de JOANNES-BOYAU et al., 2010, p.888.



34

Valores de D, semelhantes costumam ser obtidos através do uso das amplitudes T1-B1
e T1-B2, permitindo nesses casos, o uso de ambas as amplitudes ou a escolha de apenas uma
para datagio (GRUN, 2000; 2002). Por exemplo, em estudos de datagio de dentes da
megafauna brasileira realizados em outros trabalhos, costuma-se utilizar a amplitude T1-B1
para datagdo (BAFFA et al., 2000; LOPES et al., 2010; KERBER et al., 2011; KINOSHITA
et al., 2014).
A escolha da fungdo matematica usada para ajustar os pontos da curva de calibracao e obter o
valor de D, ¢ um ponto importante, pois, influencia diretamente a estimativa da D.. No caso
da datacdo de dentes da megafauna, as doses naturais podem alcangar valores da ordem de
centenas de Gy6, 0 que muitas vezes ocasiona a saturagdo do sinal RPE. Portanto, a funcao
matematica normalmente empregada ndo costuma ser do tipo linear, e sim uma fung¢ao do tipo
exponencial de saturagio simples (GRUN, 2006; IKEYA, 1993; KINOHITA et al., 2014),

conforme descrito a seguir:

I'=1Io[1 — exp {(D + D.)/Do}] (2)

na qual, / ¢ a intensidade do sinal RPE para uma dose aditiva D; [ ¢ a intensidade de
saturacao do sinal RPE; D, ¢ a dose de saturagao; e D, ¢ a dose acumulada.

Proposta inicialmente por Apers et al. (1981) para estudos de datacao, a fungao do tipo
exponencial de saturagdo simples (Equagdo 2) esta baseada no pressuposto de que o sinal RPE
¢ gerado por um Unico centro paramagnético. No caso de amostras de dentes o sinal utilizado
¢ proveniente do radical CO;, que ¢ dominante, ou seja, como se fosse o Unico responsavel
pelo sinal RPE dosimétrico das amostras de esmalte dentério, o que justifica o largo uso dessa
func¢ao nos trabalhos de data¢ao de amostras de dentes na literatura.

Contudo, vale ressaltar, que nem sempre o emprego dessa funcao sera o mais indicado
para a datagdo de amostras de esmalte dentdrio. Segundo estudo realizado por Duval et al.
(2009), para amostras que apresentam doses naturais inferiores a 300 Gy, os desvios em torno
dos valores de D, obtidos através de diferentes fungdes matematicas, sao menores que 15%,
como pode ser observado na Figura 13[A]. Por outro lado, quando as amostras apresentam
doses naturais superiores a 300 Gy, variagdes superiores a 15% sdo observadas para os
valores de D, obtidos através de diferentes fun¢des matematicas, como mostra a Figura 13[B].
Dessa forma, a escolha da fungdo matematica torna-se crucial, como pode ser observado na

Figura 13. As fungdes matematicas utilizadas na Figura 13 sdo apresentadas na Tabela 2.

% Unidade do Sistema Internacional de Unidades (SI) para doses.
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Figura 13 — Curva de calibragio para amostra de esmalte da megafauna ajustada com
diferentes fun¢coes matematicas.

50 20
45 B
4,0
~ ~
< o 151
s 35 Z ]
m £
& 30 &
2 25 2 10 1
< =]
T . =
7] A 7]
g s
g 15 =
- ——SSE 92 ] ——SSE
' - - -~ EXP+LIN - - - -EXP+LIN
o594k Dgamma {7 ;0 e Dgamma
(e DSE 1 ------DSE
00 44—+ ——+r"r—++"+r"-r-r-r-—r—"—"r—"—"—"7rr" 00 +———————F—rr
0 10000 20000 30000 40000 50000 -3000  -2000  -1000 0 1000 2000 3000
Dose (Gv) Dose (Gv)

Curvas de resposta a dose para amostra de esmalte da megafauna de equideo (um tipo de cavalo), coletada num
sitio Pleistocénico no sul da Espanha, na cidade de Andaluzia: (A) para toda a faixa de dose; e (B) em detalhe
para a regido de baixas doses. Fonte: DUVAL et al., 2009, p. 479.

Tabela 2 — Funcdes e parametros de ajuste usados em curvas de calibracio para a estimativa da
dose acumulada em esmalte dental por espectroscopia RPE.

Funcio Férmula Parametros de Ajuste
D + D,
Exponencial de Saturagdo Simples (ESS) I=Ix [1 —exp ((;—e))] Iy, D¢, Do
0
. . (D +D.)
Exponencial + Linear (EXP + LIN) I=Ix [1 — exp (D—)] +BxD Iy, De, Do, B
0
. s . (D + D)
Exponencial de Saturagdo Simples Modificada (ESS") I=1Iyx [1 — exp (D—)] Iy, De, Do, ¥
0
D + D, D + D,
Exponencial de Saturagdo Dupla (ESD) I=1x [1 —exp (( g 9))] +hx [1 —exp (( ; 9))] 11, I, De, Dy, Dy
1 2

I ¢ a intensidade do sinal RPE para uma dose aditiva D; I, I;, e I, sdo, respectivamente, as intensidade de
saturagdo do sinal RPE nas doses: Dy, D; e D,; D, € a dose acumulada; e B um fator constante, que representa o
declive da reta (coeficiente angular). Fonte: Adaptado de DURVAL et al., 2009, p. 478.

2.2.3.2. Estimativa da taxa de dose anual

O outro fator necessario para a determinagdo da idade ¢ a taxa de dose anual (TD) a
qual a amostra foi submetida ao longo de todo o periodo em que ficou enterrada até ser
descoberta. Como mencionado anteriormente, a TD ¢ estimada a partir dos teores dos
radionuclideos naturais, especialmente: uranio (U-238), torio (Th-232) e o potassio (K-40),
presentes nas proprias amostra € no ambiente e da contribuicdo da radia¢do proveniente dos
raios cosmicos. Esses radionuclideos, ao decairem,emitem particulas alfa (a), particulas beta

(B) ou raios gama (y) que interagem com o material, depositando neles energia, como ilustra a
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Figura 14. As particulas a possuem um curto alcance de penetra¢do na matéria, cerca de 20-
40 um. Ja as particulas beta possuem alcance maior, de aproximadamente 2 mm. Por outro
lado, os raios gama possuem poder de penetracdo médio bem maiores, por volta de 30 cm
(GRUN, 2006). Essas diferencas de alcance entre os tipos de radiacdio influenciam
diretamente a quantidade de dose que a amostra ird receber enquanto estd enterrada. Na
Figura 14, por exemplo, ¢ ilustrada a influéncia desses tres tipos de radiacdo em amostras de
dentee sedimentos (graos de quartzo e feldspato).

Além disso, tem-se o fato de que as condigdes ambientais, tais como clima e
temperatura, que precisam ser levadas em consideragdo, pois influenciam diretamente na
absor¢do da radiacdo pela amostra, podem ter variado no passado, € ndo necessariamente
representam as condigdes ambientais encontradas no local, no momento da coleta da amostra.
Ou seja, estimar as influencias dessas varidveis ambientais, bem como as mudangas
ambientais ocorridas no passado, para o calculo da TD, ¢ o maior desafio desta técnica de
datagdo. Contudo, ¢ possivel obter uma boa aproximagdo, permitindo uma datagdo com
idades confiaveis (WIESER et al., 1988; GRUN, 2009b; SKINNER, 2011).

Para o caso de amostras de dentes, a TD ¢ o resultado da contribuicao de duas taxas de
doses: a primeira, chamada de taxa de dose externa (D.), resulta da contribui¢do das
radiagdes provenientes dos raios césmicos e dos radionuclideos presentes ao redor da
amostra, ou seja, no solo e na dentina; e a segunda, chamada de taxa de dose interna (Diy),
que resulta da contribui¢ao das radiacdes dos radionuclideos contidos na propria amostra, ou
seja, no esmalte dentario. Por ser constituido essencialmente de HAp, ou seja, matéria
inorganica, o esmalte ¢ rigido, o que dificulta a absor¢ao dos radionuclideos naturais. Por este
motivo,normalmente, as concentracdes dos radioisotopos nataurais nas amostras de esmalte
dentario costumam ser menores das encontradas na dentina e noambiente (sedimento)

(IKEYA,1993).

a) Dose externa para esmalte dentario

Para a estimativa da D¢ considera-se: a irradiagdo gama proveniente do solo, a
irradiagdo proveniente dos raios cosmicos ¢ a irradiacdo beta proveniente da dentina.lsto
porque, a contribui¢do da radiagdo o proveniente do meio externo e também da dentina pode
ser desconsiderada se eliminarmos 50 um da camada superficial do esmalte (espessura
tipicamente removida no processo de preparagao da amostra). Além disso, a dentina funciona
como uma blindagem para a radiagdo alfa e beta proveniente do solo chegar ao esmalte

(GRUN, 2006).
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Figura 14 — Representacdo esquematica geral dos diferentes componentes da radiagdo ambiental,
relevantes para o calculo da taxa de dose anual para amostras de dentes e sedimentos (quartzo e

feldspatos).
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Legenda: Qz-quartzo; Fsp-feldspato; a-radiacdo alfa; - radlagao beta v- radlaq:ao gama No detalhe ¢ mostrado
as contribui¢do das radiagdes nos graos de quartzo e feldspatos presentes no solo (importante para o caso da
datagdo de sedimentos) Fonte: Adaptado de GRUN, 2006, p. 21.

A contribui¢ao da radiagdo y do solo e raios cosmicos pode ser determinada por meio
de trés processos independentes (HOSSAIN et al., 2002):

(1) Através da leitura de dosimetros TL que foram enterrados na escavagdo durante
um periodo de tempo;

(2) Através de um espectrometro gama portatil;

(3) Através da medida dos teores de U, Th e K do sedimento que se encontrava ao
redor amostra. Nesse caso, a espectrometria y com sistemas de detec¢do com base em
detectores de germanio hiperpuro (GeHP) ou iodeto de sédio (Nal) sdo as técnicas mais
indicadas e empregadas. Caso seja adotado este procedimento, os raios cosmicos precisam ser
estimados separadamente ¢ a taxa de dose gama proveniente do sedimento, corrigida pelo teor

de 4gua do solo (GRUN, 2006).
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A contribui¢do da radiagdo proveniente dos raios cOsmicos para as taxas Dey €
geralmente pequena, mas ndo ¢ insignificante para amostras coletadas em profundidades de
até 20 m, e portanto, precisa ser considerada (PRESCOTT; HUTTON, 1988; 1994). Os
parametros fundamentais para determinar a contribuicdo dos raios cdésmicos sao: latitude,
altitude e a profundidade onde as amostras foram coletadas, podendo ser determinada

teoricamente pela Equagdo (PRESCOTT; HUTTON, 1994):

h

De = Dan |F +J exn ()| 3)

onde, D, ¢ a dose cosmica; D, ¢ a taxa de dose acumulada determinada na rocha préoxima
onde a amostra foi coletada. Para formagdes rochosas de densidade superficial de 100 g/cm?,
o valor adotado ¢ de (185 £ 11) Gy/a (TATUMI, 1994); & ¢ a altitude; F, J e H sdo constantes
que dependem do valor da latitude do local da coleta da amostra, que podem ser determinados

por meio da Figura 15.

Figura 15 — Variacao dos fatores F, J ¢ H com a latitude geomagnética.
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Fonte: Adaptado de PRESCOTT; HUTTON, 1994, p. 500.

Como pode ser observado na Figura 16(a), para altitudes de até 500 m acima do
nivel do mar, a altitude de coleta ndo acarreta uma variagdo no calculo da contribui¢ao dos
raios cosmicos. Em relacdo a latitude, esta so6 se torna significante para o calculo dos raios
cosmicos quando as amostras forem coletadas acima de latitudes 60° Norte ou Sul.
Portanto,dos parametros necessarios para determinar a contribuicdo dos raios cosmicos, a
profundidade de coleta das amostras ¢ o fator mais importante a ser considerado, como pode
ser observado na Figura 16(b). Por exemplo, para uma amostra coletada ao nivel do mar,
considerando uma latitude média e profundidade de 0,3 m, a contribuicdo da radiagdo

cosmica para a TD dessa amostra sera de aproximadamente 200uGy/ano. Caso essa amostras
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fosse coletada ao invés de 0,3 m, a 10 m, a radiacdo cosmica diminuiria para 7 uGy/ano

(DULLER, 2008).

Figura 16 — Atenuacio da radiacdo césmica em funcio da altitude e profundidade.
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(a) altitude; (b) profundidade. Considerando um solo de p =2,6 g/cm3.
Fonte:Adaptado de IKEYA, 1993, p. 122.

No que se refere a radiagdo cdsmica no territério brasileiro, algumas medidas
experimentais ja foram realizadas através de dosimetrias in situ para datacdo de sedimentos,
em Presidente Epiticio (SP), proximo ao Rio Parand, e em S3ao Raimundo Nonato (PI),
préximo ao Rio Piaui (SALLUN et al. 2007). O valor médio experimental para as radiacdes
cosmicas encontrado em ambos os estudos foi de 0,21 mGy/ano, valor proximo do
determinado teoricamente, que foi de 0,25 mGy/ano. Como conseqiiéncia destes estudos,
quando ndo ¢ possivel determinar teoricamente o valor da dose devido a radiacdo cdsmica,
para amostras coletadas no Brasil, um valor entre 0,2 ¢ 0,3 mGy/ ano pode ser usado
(TATUMI et al., 2003a; 2008).

A contribuicdo da radiagcdo beta proveniente da dentina ¢ realizada através dos teores
de U, Th e K, determinados através de técnicas como a andlise por ativagdo de néutrons
(AAN)ou a espectrometria de massa com plasma indiretamente acoplado (ICP-MS)
(ADAMIEC; AITKEN, 1998; GRUN, 2006), que requerem quantidades pequenas de amostra
para essa finalidade.

Uma vez que a absor¢do da radioatividade pela dgua interfere diretamente na TD e
consequentemente, na idade da amostra, o teor de umidade, ou percentual de agua (% H,0),
presente no ambiente (sedimento e dentina) precisa ser levado em consideracao na estimativa
da Dy (GRUN, 1989). Um exemplo da influéncia da umidade na datacdo de uma amostra de
esmalte dentario para diferentes modelos de captacdo do urdnio no dente, ¢ mostrado na

Figura 17. Neste caso, as idades foram simuladas variando-se o percentual de umidade num
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intervalo de 0 a 40%. Quando a variacao da umidade encontra-se no intervalo entre 0% e 20%
(umidade moderada), a idade varia de aproximadamente 54mil anos para 68 mil anos,
considerando o modelo de captacdo linear (CL - linha tracejada verde). Contudo, como essa
variagao na idade ¢ inferior ao erro associado as idades, a influéncia da umidade neste
intervalo de umidade ndo ¢ significativa. Por outro lado, quando se varia a umidade no
intervalo entre 20% e 40% (umidade extrema), ou em intervalos superiores a 20% (Ex.: de 0 a
30%), a influéncia da umidade passa a ser significativa. Por exemplo, variando-se a umidade

de 20% para 40%, a idade varia de aproximadamente 68 mil anos para 92 mil anos,

considerando o modelo de captagdo linear. variagao esta superior ao erro associado as idades.

Figura 17 — Exemplo da influéncia da umidade do sedimento na datacio de uma amostra de
esmalte dentario da megafauna.
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Admitindo-se os modelos de incorporagdo de uranio: captacdo recente (CR), captacdo linear (CL) e captagdo
precoce (CP). Amostra proveniente do sitio caverna Obi-Rakhmat, Uzbequistdo. Fonte: SKINNER, 2011, p. 750.

Diante das possiveis variagdes climaticas e geologicas que podem ter ocorrido no local
onde a amostra foi encontrada, nos estudos de datagdo, para uma melhor aproximagao do real
valor de umidade a qual a amostra foi submetida ao longo do tempo, leva-se em consideragdo
dois tipos de umidade para o ambiente: uma que representa a umidade atual do local, na
literatura conhecida como "dry" (seca), chamada aqui de umidade presente; e outra que
representa uma estimativa da umidade do local no passado, na literatura conhecida com "wet"
(molhada), chamada aqui de umidade saturada (IKEYA, 1993).

A umidade presente ¢ aquela obtida pela diferenca de massa da amostra antes e depois
do processo de secagem. Esse teor de umidade deve ser medido tanto no sedimento como nas

dentinas e realizado no menor intervalo de tempo possivel entre os processos de coleta e
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preparacdo da amostra para data¢do, diminuindo, assim, os efeitos naturais de evaporacdo da
agua na amostra. A umidade saturada ¢ medida apenas nos sedimentos. Para sua medida,
inicialmente, ¢ adicionada agua no sedimento até o momento em que este ndo consegue mais
absorver a agua (saturacao). O teor de umidade saturada ¢ obtido pela diferenca de massa do

sedimento saturado de 4gua antes e depois do processo de secagem (GRUN, 1994).

b) Dose interna para esmalte dentdario

Para a estimativa da Dj, considera-se: a irradiagdo por particulas alfa e beta
proveniente dos radionuclideos (U, Th e K) presentes na amostra (esmalte). As técnicas de
AAN e ICP-MS sio rotineiramente empregadas para determinar esses teores (GRUN, 2006;
KINOSHITA et al., 2014). A contribuicao da radiacdo alfa para a Dj, € pequena, chegando
muitas vezes a ser insignificante para a TD. Consequentemente, esse tipo de radiagdo ¢ menos
eficientes na producdo da intensidade do sinal RPE, se comparadas com as radiacdes
provenientes as particulas B e raios y (GRUN, 2006). Mesmo assim, para uma estimativa mais
precisa da TD, ¢ importante considerar a eficiéncia a (razdo da intensidade RPE gerada por
uma dada dose a pela intensidade RPE gerada por uma dose 3 ou y equivalente). Costuma-se,
para datagio de esmalte dentario, assumir o valor de 0,13 + 0,02 (GRUN;
KATZENBERGER-APEL, 1994; GRUN et al., 2008).

Por outro lado, a contribui¢ao da radiagdo beta para a Dj, € significativa. Isto porque,
uma vez que o alcance das particulas beta ¢ comparavel as espessuras tipicas dos esmaltes
dentario, ¢ necessario considerar o ambiente em que estas amostras se encontravam e a forma
como os radionuclideos (principalmente uranio) foram incorporados em suas estruturas ao
longo do tempo.

Em geral, uma camada de esmalte pode ser encontrada em trés ambientes diferentes,
como ilustra a Figura 18: envolvido em sedimento; entre sedimento e dentina/cemento; e
entre dentina ¢ cemento, sem contato com sedimento.

Como ¢ sabido, os tecidos dentarios sao sistemas abertos para incorporagao de uranio,
sendo o mecanismo de captagio governado pela difusio e absorgdo do uranilo (UO3%) na
estrutura cristalina da HAp (MILLARD, 1993; GRUN, 2006). Convencionalmente, para
amostras de dentes, trés modelos de captacdo de uranio sdo admitidos: o precoce, o linear € o

combinado.
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Figura 18 — Possiveis ambientes para uma camada de esmalte dentario.
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Fonte: GRUN, 1986, p. 5.

No modelo de captacdo precoce (CP) ¢ assumido que todo o urinio medido hoje foi
acumulado pelos tecidos dentarios dentro de um curto periodo de tempo, logo apds seu
enterramento. No modelo de captagdo linear (CL), ¢ assumido que todo o uranio presente nos
tecidos dentarios foi acumulado de forma gradativa e constante ao longo do tempo. J& no
modelo de captagdo combinado (CC), admite-se que a incorporacda dos radionuclideos
ocorreu de forma diferentes nos tecidos dentdrios. Devido a natureza ndo poroza do esmalte
(o que dificulta a incorporagao de radionuclideos), costuma-se admitir nesse modelo uma
captacao linear para o esmalte e uma captagdo precoce para a dentina, uma vez que esta ¢
porosa e incorpora mais facilmente esses radionuclideos. As diferencas entre as idades obtidas
por meio desses trés modelos de captacdo de urdnio sdo pequenas quando as concentragdes de
uranio observadas nos tecidos dentarios sao pequenas. Contudo, para elevadas concentracdes
de uranio, a diferenga entre as idades obtidas pelo modelo CL pode ser quase o dobro das
observadas nos modelos CP e CC (GRUN, 2006).

Como normalmente ndo existe nenhum argumento para preferir um modelo em
relagdoao outro, costuma-se no resultado das datacdes de dentes por espectroscopia RPE
fornecer trés idades suportadas pelos métodos de captacao precoce, linear e combinado. Vale
ressaltar, que outras formas de captacdo de uranio, além das descritas anteriormente, podem
ter ocorrido. Por exemplo, uma captagdo recente (CR). Escolher o modelo mais adequado,
implica em conhecer a historia da captacdo do urdnio na amostra, que ¢ desconhecido
(SKINNER, 2011).

Na tentativa de superar o problema da historia desconhecida de captagdo do uranio

pelos tecidos dentario, Griin et al. (1988) propuseram mapear os iso6topos da serie do urdnio
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nas amostras. Isto permitiu o desenvolvimento dopardmetro de capta¢do p, que relaciona a
analise dos isotopos da série do uranio nas amostras com os resultados da datacdo RPE, que ¢

obtido segundo:
t p+ 1
U(t) =lhn<;) (4)

onde: U ¢ a concentra¢do de urdnio num tempo ¢, U,, ¢ a concentracdo de uranio medida no
presente, 7' ¢ a idade, e p € o pardmetro de captagdo. Algumas valores de p sdo mostrados na
Figura 19, onde observa-se os modelos CP (p =-1), CL(p=0),e CC (p>-1ep #0).

A técnica que tem se mostrado mais eficiénte para a determinacao dos isotopos da
série de uranio nos tecidos dentarios tem sido a da ICP-MS (BENSON et al., 2013; GRUN,
2006). Normalmente, seja por dificuldades inerentes a técnica da ICP-MS, seja pela
quantidade disponivel de amostra, o mapeamento desses isotopos radioativos da série do
urdnio nos tecidos dentarios ndo ¢ realizada. Nesses casos, costuma-se assumir os modelos CP
e CL, bem como a forma combinada (CP para dentina e CL para esmalte), sem comprometer
a datacdo (GRUN, 2006; KERBER et al., 2011; KINOSHITA et al. 2014; LOPES et al.,
2010).

Figura 19 — Modelos de capatacao de urinio para diferentes valores de p.
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Fonte: GRUN et al., 1988, p. 238.

Diante das dificuldades que envolvem a descrigdo matematica dos modelos de
captacao de uranio, associadas a fatores, como por exemplo: atenuagdo da radiagcdo beta,
umidade, espessura dos tecidos dentarios, raios cosmicos; foram desenvolvidos programas
computacionais para a datagdo de amostras de dentes, através dos quais os valores de TD das
amostras sao obtidos. A seguir, serdo apresentados os dois programas para datagao de dentes

aceitos cientificamente e disponiveis gratuitamente na internet para baixar.
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2.2.3.3. Programas para a estimativa da idade de amostras de dentes

O primeiro esforco na tentativa de criar um programa para a datacdo de dentes foi
realizado por Griin (1987), o que permitiu o desenvolvimento do programa DATA (a versao
atual ¢ a 2008), comumente empregado nos estudos de datagao de dentes encontrados na
literatura.

Esse programa foi desenvolvido em Quick Basic, para o sistema operacional DOS. O
modelo usado para os calculos da idade assumem queas amostras apresentam uma geometria
plana unidimensional, conforme formulacdo descrita por Yokoyama et al. (1982) para
atenuagdo beta em camadas finas; nos fatores de taxa de dose descritos por Adamiec e Aitken
(1998); nos valores de eficiéncia da radiacdo alfa encontrados por Griin e Katzenberger-Apel
(1994); nos fatores de atenuagdo beta de Marsh (1999); nos calculos de captacdo de uranio
descritos por lkeya (1982); nas meias vidas da série do uranio descritas por Cheng et al.
(2000); nos fatores de captacdo p descritos por Griin et al. (1988); nas correcdes de umidade
(teor de agua) sugeridas por Griin (1994); e atenuagdes dos raios cosmicos baseadas nos
estudos de Prescott € Hutton (1988; 1994).

Através deste programa sao obtidas as idades, bem como os valores de taxa de dose
anual referentes aos modelos de captagdo CP e CL, havendo a possibilidade de obter a idade
referente a0 modelo CC caso o valor de captacdo p tenha sido determinado através do
mapeamento dos is6topos da série do urdnio (GRUN, 2009b).

O outro programa comumente empregado na datacdo de dentes ¢ o ROSY. Este
programa foi desenvolvido por Brennan et al. (1997;1999), em linguagem “Fortran 77”. O
modelo utilizado assume uma geometria plana envolvendo até trés camadas incorporadas em
uma matriz infinita. Diferentemente do programa DATA, o programa ROSY utiliza para o
calculo da contribuicao da radiagdo beta a teoria “one-group”, descrita por O’Brien et al.
(1964); os fatores e algoritmos descritos por Aitken (1987), Prestwich et al. (1997) e Adamiec
e Aitken (1998), respectivamente, para o calculo da dose alfa, beta e gama. Além disso, o
programa ROSY possibilita escolher o tipo de captacao de uranio para cada tecidos dentérios,
permitindo a determinacao da idade segundo o modelo de captagdo combinado (BRENNAN
et al., 1999).

Um dos primeiros trabalhos de comparacdo entre os dois programas foi o realizado
por Brennan et al. (1997). Nesse trabalho foi observado que, para amostras de dentes que
apresentavam pequenas concentracdes de uranio no esmalte e dentina, as idades fornecidas

pelo programa ROSY, tanto para o modelo de captagdo precoce (CP) como para o modelo de
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captagdo linear (CL), eram aproximadamente de 5 a 10% maiores (mais antigas) que as idades
obtidas com o programa DATA. Ja para amostras com concentragdes maiores de uranio, as
idades obtidas com o programa ROSY para o modelo CP eram em torno de 19 a 30% maiores
que as idades obtidas com o programa DATA, e as idades obtidas com modelo CL no
programa ROSY eram de cerca de 16 a 23% maiores que as obtidas com o programa DATA.
Por outro lado, utilizando-se a versdo mais recente do programa DATA (versao 2008),
que provavelmente deve ter sofrido ajustes em relacdo a versdo avaliada no trabalho de
Brennan et al. (1997), versao de 1991, idades estatisticamente semelhantes costumam ser
obtidas nos trabalhos de datacdo RPE de dentes. Por exemplo,nos trabalhos realizados por
Ribeiro et al. (2013) e Kinoshita et al. (2014) ,apenas as idades obtidas através do programa
ROSY foram apresentadas, uma vez que as idades obtidas através do programa DATA foram
semelhantes as obtidas com o programa ROSY. Nestes trabalhos os autores apenas citam que

utilizaram o programa DATA e que idades semelhantes foram obtidas

2.2.4. Algumas datacgoes por espectroscopia RPE de dentes da megafauna

Desde as primeiras medidas por espectroscopia RPE realizadas em dentes por Cevc et
al. (1972) e a sugestdo do fendmeno da espectroscopia RPE para a datacdo de ossos e dentes
por lkeya e Miki (1980), muitas descobertas foram realizadas, principalmente no que se refere
ao sinal RPE produzido por este material. Uma das principais aplicagdes da datacao de dentes
por espectroscopia RPE, consiste no estabelecimento da idade de animais, em particular os ja
extintos mamiferos da megafauna.

Neste contexto, pode-se citar o caso do sitio “Isernia la Pineta”, no sul da Italia, no
qual foram datados por espectroscopia RPE dois dentes de Elephas antiquus. Os resultados
das datacdes por espectroscopia RPE para os dois dentes, considerando os modelos de
captagdo do uranio precoce (CP) e linear (CL) pelo esmalte, foram para o primeiro dente de
147 + 3 mil anos (CP) e 247 + 5 mil anos (CP), e para o segundo dente de 85 £+ 1 mil anos
(CP) e 147 = 2 mil anos (CP) , bem abaixo da obtida através do método do K-Ar, que foi de
736 mil anos, porém mais coerentes com as observagdes e expectativas dos arquedlogos e
geodlogos para o local (BAHAIN et al., 1992).

Na Alemanha, fosseis de Elephas antiquus também foram encontrados e datados por
espectroscopia RPE por Debuyst et al. (2000) que buscaram com essa datagdo verificar se

esses animais viveram no periodo do Pleistoceno médio (entre 200 e 400 mil anos atras). As
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idades obtidas (entre 300 e 575 mil anos) mostraram que essa espécie antiga de elefante
ocupou sim o local na época do Pleistoceno médio.

Ainda na  Alemanha, dentes de wursos provenientes da  Caverna
“Geifenklosterle” ,considerada como uma caverna do Pleistoceno, foram datados por
espectroscopia RPE, sendo a idade média encontrada de 43,000 + 4,000 anos. Essas data¢des
possuem boa correlacdo com as idades estimadas para ossos (de 38,400 = 850 anos) e seixos
queimados (40,200 = 1,500 anos), coletados no mesmo local, que foram datados através das
técnicas de C-14 e TL, respectivamente (RICHTER et al., 2000).

Em 1998, um fragmento de incisivo de Homo cf. neanderthalensis foi encontrado
associado com a ossada de um animal extinto da espécie Pradayrol, tipico da megafauna do
Pleistoceno Médio, no sitio Pradayrol, na Franga. Diante da impossibilidade da realizacao da
datacdo do incisivo, pois este estava muito fragmentado, as idades por espectroscopia RPE
determinadas através dos dentes de Pradayrol forneceram uma idade relativa ao incisivo
humano. As datagdes forneceram uma idade média de 330,2 + 5,4 mil anos, fazendo deste
local, o sitio Neandertal mais antigo que se tenha conhecimento (BLACKWELL et al., 2005).

Ainda nessa perspectiva de elucidar divida sobre a ocupacdo humana em
determinados locais, pode-se citar a datacdo de dentes de Cervus elaphus da caverna
“Lazaret’, situadana costa mediterranea francesa, na cidade de Nice. Desde 1965, este
local tem sido o objeto de muitos estudos de ordem cronoldgica. Os dentes datados estavam
associados a fosseis de hominidios Anteneandertal, artefatos liticos e restos faunisticos. Os
resulatados forneceram idades para diferentes niveis de ocupagdo, variando entre 108 e 210
mil anos (MICHEL et al., 2009).

Além de fornecer informacgdes para o entendimento das interagdes desses animais
extintos com nossos antepassados, a datacao dos dentes de animais da megafauna também
pode ajudar a esclarecer quando os mesmos foram extintos, a exemplo das varias datagdes
realizadas por Griin et al. (2008), em diversos sitios da Australia.

No Brasil, vérias datagdes de dentes de animais da megafauna também foram
realizadas por meio da espectroscopia RPE. Como nos exemplos citados anteriormente, tem
contribuido com informagdes para entender os eventos paleoclimaticos que provocaram a
extingdo dessas espécies e a dindmica de ocupacgdo desses animais no territorio sul americano.

Algumas dessas datagdes sdo mostradas na Tabela 3. Observa-se que as idades
encontradas para diversas espécies da megafauna em sitios localizados em varias partes do
territorio brasileiro variam de 5,0 £ 1,6 mil anos no sitio Caverna Ponta de Flecha, em Sao

Paulo (BAFFA et al., 2000) até idades de 430 = 70 mil anos numa area de mina, a 35 km de
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Alta Floresta, Mato Grosso (KINOSHITA et al., 2011), sendo as idades entre 20 ¢ 60 mil anos
as mais comumente encontradas (KINOSHITA et al., 2005; 2008; 2014; AVILLA et al.,
2013; DANTAS et al., 2011; 2013; KERBER et al., 2011; LOPES et al., 2010; OLIVEIRA et
al., 2010; RIBEIRO et al., 2013).

As idades encontradas em torno e abaixo de 10 mil anos sdo importantes pistas para
entender o memento em que ocorreu a extingdo dessas espécies da megafauna no territorio
brasileiro, uma vez que acredita-se que esta ocorreu durante a transi¢ao do Pleistoceno para o

Holoceno, que ocorreu por volta de 10 mil anos atras.

Tabela 3 — Informacdes sobre algumas datacdes de dentes da megafauna brasileira realizadas
através do método da espectroscopia RPE.

™ o
Espécie /N Sitio/Localizacao Objetivo da datacio Idade Referécia
amostras ( k anos)
Fornecer a primeira idade para 6,7+13
Toxodon platensis Caverna Ponta de um mamifero extinto da era (dentina) Baffa et al.
(Owen,1837)/1 Flecha/Sao Paulo pleistocenica que habitou a 5,0£1,6 (2000)
regido Sudeste do Brasil. (esmalte)
Haplomastodon 30+ 5 (CP em Banda X)
waringi 36 + 7 (CP em Banda K)
(Holland,1920)/2 Fornecer as idades para essas 39 + 7 (CP Banda X)
espécies contribuindo para 40 + 6 (CL em Banda X) Kinoshita et
Lagoa de dentro/ Paraiba promover as informagdes 49 £ 10 (CL em Banda K) al. (2005)
cronologicas da megafauna da 49 + 9 (CL Banda X) '
Xenorhinotherium regido.
bahiense (Cartele e 39+ 9 (CP em Banda X)
Lessa,1988)/1 52 + 12 (CL em Banda X)
Fornecer as idades dessa espécie 63 + 8 (CP)
Steg-om‘astodon Fazenda cgntribuindo para o 60+ 9 (CP) Kinoshita et
waringi Logradouro/Pernambuco conhecimento da megafauna do 64+ 8 (CL) al(2008)
(Holland,1920)/2 local e os paleoeventos 60+ 9 (CL)
associados a sua extingao. 60+9 (CC)
Stegomastodon FomeC:(:natSrill;il?i(rilfls()d[;s;rS; (? e 10.0£0.5 (CP)
o Fazenda Ovo da . 39,5+ 1,0 (CP) Oliveira et al.
waringi (Holland, conhecimento da megafauna do
1920)/2 Ema/Alagoas local e os paleoeventos 10,0£0.5 (CL) (2010)
. L 39,8+ 1,0 (CL)
associados a sua extingéo.
Toxodon platensis 25a 148 (CP)
(Owen, 1837)/5 42240 (CL)
27 a 160 (CC)
Fornecer as idades dessas
Stegomastodon Riacho Chui e Plataforma espécies contribuindo para o 15 a 446 (CP) Lobes et al
waringi (Holland, Continental/ Rio Grande do conhecimento do contextro 25a551(CL) (%01 0) ’
1920)/4 Sul cronoestratigrafico e 15a529 (CC)
bioestratigrafico da regido.
38 a 730 (CP)
Hippidion principale 67 a 746 (CL)

(Lund)’2 39 a 750 (CC)
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Toxodon platensis
(Owen,1837)/1

Gomphotheriidae
(Hay,1922)/2

Touro Passo/Rio Grande do
Sul

Fornecer a primeira data¢do por
RPE de vertebrados fosseis da
regido, fornecendo uma
atualizagdo da cronologia,
bioestratigrafia, fauna e
paleoambiente da regido.

18+3 (CP)
2144 (CL)
19+3 (CC)

1243 e23+3(CP)
23+5e39+4 (CL)
23+5e28+3(CC)

Kerber et al.
(2011)

Artiodactyla 20:+3 (CP)
(Owen,1848)/1 366 (CL)
? 34+6(CC)
Toxodon platensis
(Owen,1837)/2 Fornecer informagdes 50
Fazenda Elefante — Gararu;  cronologicas inéditas através da
Notiomastodon Fazenda Charco — Pogo espectroscopia RPE, Dantas ct al
platensis Redondo; Fazenda Sao contribuindo para a discussio a 42-50 2011) ’
(Ameghino, 1888)/2 José — Pogo Redondo/ respeito da geogronologia
Sergipe pleistocenica da Regido
Paleolama major Intertropical Brasileira. 38
(Liais, 1872)/1
270 70
160 +20 (CP)
70+ 10
Area de mina, a 35 km de Realizar a primeira datagdo por
Haplomastodon Alta Floresta — Estavam no RPE dessa especie na regido, 430+70 Kinoshita ct
waringi (Holland, Museu da Universidade contribuindo para o 260 + 30 (CL) al. (2011)
1920)/3 Federal de Mato Grosso enetendimento das mudangas 90 + 10 ’
/Mato Grosso climaticas ocorridas na regido.
430 +70
260 + 30 (CC)
90+ 10
Fornecer informagdes
cronologicas inéditas através da
Notiomastodon Aguas de Araxa/ Minas espectroscopla RPE’ ~ 58+4 (CP) Avilla et al.
platensis Gerais contrlbpmdo paraa dlsc.>ussa0 a 66+ 5 (CL) (2013)
(Ameghino, 1888)/1 respeito do paleoambiente e 64+5 (CC)
g ’ causas da extingdo dessa especie
na regido.
27+3 (CP)
Fazenda Sio José-Poco Fornecer novos dados 28+3 (CL)
Redondo/Sergipe cronologicos gara elisa espécie
Notiomastodon Iﬁ?ﬁﬁ?ﬁri;ﬂﬁmiﬁﬁ 108 + 20 (CP) Dantas et al.
platensis Lajedoll-Jaguarari/ Bahia P i 114 £20 (CL) (2013)
(Ameghino, 1888)/3 fomec_endo dad0§ para uma
Tanque Grande- tgntatlva (ije reunir todas as 100 £ 20 (CP)
. . atagdes dessa espécie na
Matina/Bahia America do Sul. 100 +£20 (CL)
Stegomastodon Fornecer novos dados
waringi (Holland, . . 50+ 10 (CP/CL/CC)
1920)/1 ' ' cronologicos dessas especies, Ribeiro ct al.
Baixa Grande/ Bahia buscanNdo uma melhor 43186942 (CP) (2013)
Toxodon platensis corr(;preensaf(‘) do e;pag:o-.tNempo 45+9e9+2(CL)
(Owen,1837)/2 a megatauna da reglao. 43+£8¢9+2(CC)
Gomphotheriidae Fornecer d_ados cronologic;os g; i i 283
(Hay,1922)/1 dessas especies, buscando ajudar 2243 (CC) . )

’ L dos Porcos/Piaui na melhoe compreencdo da Kinoshita et
Toxodon platensis agoa formagao g_eologica do sitio e da 2344 (CP) al. (2014)
(Owen,1837)/1 cronologia da .Izlegafauna da 30+5(CL)

regido. 26+ 4 (CC)

Modelos de captagdo de uranio: CP — Captacdo precoce, CL — Captacdo Linear, e CC — Captacdo combinada.
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Através desta breve revisdo de datacdes de dentes realizadas por meio da
espectroscopia RPE, fica evidente a importancia deste tipo de datacdo, pois, além de definir
marcos temporais para os locais onde as amostras foram coletadas, também possibilita

elucidar duvidas a respeito da fauna e dinamica de ocupagao do local.

2.3. Datacao por LOE aplicada a sedimentos

O fendmeno da luminescéncia ¢ caracterizado pela emissao de luz visivel por um
material, previamente submetido a radiagdo ionizante, em resposta a algum estimulo externo,
tais como calor, estimulo optico (luz), excitagdo mecanica, reacdes quimicas, radiagao
eletromagnética ou até mesmo a propria radiagdo ionizante (McKEEVER, 1985). Quando
esse estimulo ¢ realizado através da luz, o fendmeno passa a ser denominado luminescéncia
opticamente estimulada (LOE). Graos de minerais com propriedades luminescentes
(principalmente quartzo e feldspatos) estdo presentes nos sedimentos, o que possibilita a
datacdo dos mesmos através da técnica LOE. Os fundamentos da luminescéncia sao

apresentados no Apéndice B.

2.3.1. Principio da data¢ao por LOE

O método de datagao por LOE estd baseado na relacdo entre aintensidade de emissao
luminosa com a quantidade de radiacdo absorvida pela amostra. Como essa quantidade de
dose absorvida estd relacionada ao tempo de exposicdoao qual a amostra ficou submetida,
podemos associar essa intensidade luminosa emitida pela amostra com uma idade
arqueologica ou geologica. O principio da datacdo por luminescéncia ¢ esquematizado na

Figura 20.

Figura 20 — Esquema do principio de datacido por luminescéncia.

A

césmica

Sinal latente de luminescéncia

Iy

to Tempo

Formagio dos minerais Idade zero Coleta da amostra

(Ex.: momento da queima ou
ultima exposi¢do ao sol)

Fonte: Elaborada pelo autor, baseada em FEATHERS, 2003, p. 1494.
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Desde o momento em que os cristais dos mineraissdo formados, os mesmos sao
expostos a radiacdo ionizante do ambiente. Consequentemente, com o passar do tempo,
devido ao acumulo de dose, o sinal luminescente nesses cristais cresce (Figura 20 [de ty para
t1]). Para que a datacdo seja possivel, € preciso que em algum momento no passado, esse sinal
luminescente acumulado pelo cristal desde o momento de sua formacgao tenha sido apagado, o
que serve como um marco inicial para a contagem da idade (Figura 20, [I;, no tempo t;]). No
caso da datacao por LOE, o evento que vai ocasionar esse apagamento ¢ a exposicao a luz
(sol). Posteriormente, os cristais vao acumular energia devido a radiagdo ambiental até o
momento da sua coleta (Figura 20 [I,, no tempo t;]). Portanto, a idade obtida por LOE
corresponde ao tempo entre a ultima exposigdo solar até a coleta da amostra (AITKEN, 1998).
Por esse motivo, a LOE tem sido comumente aplicada na datagcdo de amostras de sedimentos
nao queimados, onde a técnica da TL nao pode ser empregada (WINTLE, 2008a).

No laboratorio, essa energia que foi acumulada ao longo do tempo ¢ liberada através
de excitagdo Optica, desde que ndo tenha sido exposta a luz durante o tempo entre t; e t,. Essa
energia liberada em forma de luz ¢ proporcional a dose que foi acumulada (Figura 20, de B
para D). Portanto, quanto mais antiga for uma amostra, maior serd a dose absorvida por ela, e
por consequéncia, um sinal LOE maior serd observado. Conhecendo-se a taxa de dose a qual
a amostra foi submetida, o tempo decorrido desde o ultimo evento de apagamento do sinal
luminescente pode ser estimado (AITKEN, 1998). A idade (I), em anos, é obtida
relacionando a dose acumulada, em Gy, que em datacao por LOE de sedimentos ¢ chamada
de paleodose (P), com a taxa de dose (TD) do local onde a amostra foi coletada, segundo a

equacao:

I = — (5)

2.3.2. Sinal LOE de sedimentos

Os principais minerais utilizados na datagdo por LOE sdo o quartzo e os feldspatos
(em especial o do tipo potassico), por estarem comumente presentes na composi¢ao dos
sedimentos (AITKEN, 1998; WINTLE, 1997).

O quartzo, forma cristalina da silica (Si0,), ¢ um dos minerais mais abundantes da
crosta terrestre. Aproximadamente 12% da crosta terrestre ¢ formada por quartzo, sendo a
maior parte dos cristais de quartzo natural encontradas no territério brasileiro (GUZZO,

2008).
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O grupo de minerais constituidos de aluminossilicatos de potéassio, sodio e célcio ¢é
denominado feldspatos. Os feldspatos possuem propriedades fisicas bastante similares entre
si, porém, devido as diferengas nas composicdes quimicas, se agrupam em: feldspato de
potassico (ortoclasio, microclinio, sanidina, adularia), feldspato de bario (celsiana), e
feldspato calco-sddico. Isso acaba por gerar propriedades luminescentes mais complexas que
as do quartzo, que ainda estdo sendo estudadas (BITENCOURT et al., 2005). No Brasil, as
principais fontes de feldspato sdo os pegmatitos e rochas graniticas, sendo os principais
depositos de pegmatitos do Brasil encontrados na provincia da Borborema, na regido
Nordeste, e na provincia oeste do Estado de Minas Gerais (DA LUZ et al., 2008).

Existem vantagens e desvantagens na utilizacdo de ambos os minerais na datagdo por
LOE, como pode ser observado na Tabela 4. Assim, a escolha de qual mineral sera utilizado
na datacao dependera de cada caso, levando-se em consideragdo principalmente a composi¢ao

da amostra e a instrumentacao que serd empregada (HUNTLEY; LAMOTHE, 2001).

Tabela 4 — Principais vantagens do uso do quartzo e feldspato na data¢ao por LOE.

Quartzo

Feldspato

O quartzo ¢ mais resistente as intempéries
do ambiente se comparado aos feldspatos.
Portanto, a probabilidade de encontrarmos
quartzo ao invés de feldspatos ¢ bem maior.
O tempo de exposi¢do a luz solar necessario
para apagar o sinal luminescente ¢ menor
para quartzo que para feldspatos. O quartzo
ndo ¢ conhecido por apresentar uma
desvanecimento do  sinal
luminescente, enquanto que os feldspatos
sim.

anOmalo

Normalmente, a intensidade da luinescéncia dos
Feldspatos (potassico) ¢ muito maior que a do quartzo.
Portanto, sendo mais adequada para amostras com
idades pequenas. Muitas vezes, a intensidade da
luminescéncia do quartzo é tdo pequena que nao se
pode datar o quartzo a partir de uma amostra, mesmo
que esta seja de alguns milhares de anos. A intensidade
da luminescéncia dos feldspatos costuma saturar com
doses de radiagdo maiores do que aqueles utiliadas para
o quartzo. Portanto, amostras mais antigas podem ser
datadas. O feldspato pode ser medido na presenca de
outros materiais, usando estimuacgdo no infravermelho,

sem interferir na qualidade do sinal LOE.

Fonte: HUNTLEY; LAMOTHE, 2001, p. 1093-1094.

Inicialmente, feixes de luz com comprimento de onda verde eram utilizados para

estimular o sinal LOE tanto do quartzo como do feldspato (HUNTLEY et al., 1985). No
entanto, estudos posteriores mostraram que o comprimento de onda mais adequando para a
estimulagdo de cristais de quartzo ¢ na faixa entre 470 nm (azul) e 510 nm (verde)
(HUNTLEY et al., 1988; BOTTER-JENSEN, 2000), enquanto que para o feldspato ¢ na faixa
entre 0,8-2,5 um, referente ao infravermelho préoximo (IRSL, do inglés “Infrared Stimulated

Luminescence”) (HUTT et al., 1988; BOTTER-JENSEN, 1997).
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Em ambos os casos, a composicdo e procedéncia desses minerais influenciam
diretamente na reposta luminescente. Além disso, tratamentos térmicos antes ou apds a
irradiagdo, tratamento quimico utilizado na purificagdo do mineral, sua granulometria, dentre
outros fatores, também interferem nessa resposta, precisando ser controlados durante o
processo de medida (WINTLE, 1997; LIAN; ROBERTS, 2006). Contudo, os varios avangos
tecnoldgicos adquiridos nas ultimas décadas, permitiram o desenvolvimento de métodos e
protocolos que controlam todas essas variaveis, aumentado a confiabilidade das datacdes
obtidas por LOE, fornecendo idades tdo precisas quanto as obtidas através de métodos
reconhecidos como o do C-14 (BALESCU et al., 2015; DULLER, 2004; WINTLE, 2008a).

Em geral, datagdes utilizando graos de quartzo tem sido mais frequentes que com
feldspatos. Uma das principais limitagdes esta no fato de que o sinal LOE do feldspato
apresenta um desvanecimento andmalo (em inglés, “fading”) da intensidade a temperatura
ambiente, se comparado com o observado em amostras de quartzo (WINTLE, 1997,
LAMOTHE, 2004). Para realizar datacdes de amostras de feldspato com precisdo, um método
de corregdo do decaimento andmalo, seja o proposto por Lamothe e Auclair (1999), ou seja o
proposto por Huntley e Lamothe (2001), precisam ser empregados. Em exemplo da
importancia da corre¢do do decaimento andmalo de amostras de feldspatos para a datagdo por
feldspato ¢ encontrado no trabalho realizado por Frouin et al.(2014), onde as idades dos
sedimentos coletados nos niveis 3 e 4 do sitio arqueolégico Comb e Brune 2, localizado na
Franca, passaram ap0s a correcao do decaimento andmalo do feldspato de 36,2 + 4,1 mil anos
e 58,7 £ 6,7 mil anos, para 39,2 + 4,0 mil anos e 63,1 = 6,5 mil anos, respectivamente.

Normalmente, as curvas de decaimento LOE do quartzo apresentam um
comportamento exponencial quando realizado em modo continuo,ou pode ser a soma de
varias componentes exponenciais, que decaem com intensidades iniciais e tempos de
decaimento diferentes. Em outros casos, a curva de decaimento apresenta um crescimento
inicial, para depois decair. Essa variedade de formas de curvas sugere uma multiplicidade de
possiveis caminhos de recombinagdo do elétron e de produgdo do sinal LOE (FEATHERS,
2003). Os fundamentos basicos da teoria da luminescéncia sao apresentados no Apéndice B.

Uma curva tipica de decaimento LOE para amostra de quartzo ¢ mostrada na Figura 21.
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Figura 21 — Curva tipica de decaimento LOE e suas componentes para amostra de quartzo.
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decaimento LOE, mostrando as suas componentes de decaimento rapida, média e lenta. Fonte: Adaptado de
FEATHERS, 2003, p. 1501; Apud BAILEY et al.,1997.

2.3.3. Protocolos de Datacao

Como visto anteriormente, dois parametros sdo fundamentais para a determinagao da
idade LOE: a dose acumulada, ou paleodose (P), ¢ a taxa de dose anual (TD). A estimativa
do valor de P consiste na real aplicagdo da técnica da luminescéncia. O valor de TD ¢
calculado a partir da analise dos elementos radioativos (principalmente U, Th, e K) presentes
no ambiente (AITKEN, 1998).A seguir, os protocolos empregados para a datacdo por LOE de

sedimentos serdao abordados.

2.3.3.1. Estimativa da paleodose

A estimativa da paleodose (P) em sedimentos, de forma semelhante a utilizada no
método da espectroscopia RPE para amostras de dentes, ¢ realizada através da comparacao do
sinal natural com o sinal artificial induzido na amostra através de irradiagdes laboratoriais
com doses conhecidas. Os principais métodos utilizados para a estimativa do valor de P sdo: o
método das doses aditivas (descrito anteriormente na Secao 2.2.3.1), ¢ o método das doses
regenerativas (AITKEN, 1998). Como em datagcdo por LOE as amostras podem exibir valores
de paleodose da ordem de centenas de Gy, a resposta do sinal luminescente em fungdo da
dose(curva de calibracdo) pode apresentar uma regido de saturagcdo, além de um
comportamentos supralinear (AITKEN, 1985), como mostrado na Figura 22. Esses sdo os

principais motivos para que o método de doses regenerativas seja o mais comumente
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empregado na datacdo por LOE de sedimentos (AITKEN, 1998; WINTLE, 1997, WANG;
WINTLE, 2012). Pois, evita-se que um valor incorreto para a dose acumulada seja obtido
através da extrapolacio da curva de calibracdo (que apresenta comportamento de

supralinearidade) no eixo de doses, realizada no método de doses aditivas.

Figura 22 — Exemplo de comportamento supralinear, linear e sublinear para curvas de resposta
a dose.
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Fonte: Adaptado de AITKEN, 1985.

O método das doses regenerativas (DR) pode ser aplicado tanto em multiplas aliquotas
(MAR, do inglés “multiple aliquot regenerative dose”’) como em uma unica (SAR, do inglés
“single aliquot regenerative dose””) (WINTLE, 1997).

Utilizando o protocolo MAR, a amostra ¢ inicialmente dividida em duas partes. Com
uma dessas partes, € realizada a leitura referente a dose natural (D,). Com a outra, ¢ realizada
uma exposi¢do a luz solar para apagar todo o sinal natural, que ¢ conhecido como
“bleaching”, de modo a reproduzir a "idade zero" da amostra. O sinal de uma aliquota desta
amostra que foi exposta a luz (Dy) ¢ medido para verificar a intensidade luminescente e
garantir o total “zeramento” do sinal LOE. Em seguida, uma vez que o apagamento do sinal
LOE foi verificado, o restante da amostra ¢ dividido em aliquotas menores, que sdo irradiadas
com diferentes valores conhecidos de dose, a fim de se obter uma curva de calibracdo, a
exemplo da apresentada na Figura 23. Nessas curvas, a partir do valor da leitura natural(D,) ¢
tracada uma reta paralela ao eixo das doses e, da interseccdo desta reta com a curva de
calibracao traga-se uma reta perpendicular ao eixo das doses, cuja intersec¢do com este €ixo
fornece o valor da P (AITKEN, 1998).

Quando o protocolo MAR ¢ empregado, costuma-se observar algumas dificuldades,
dentre as quais destaca-se a variacdes da intensidade luminescente entre as aliquotas
(WINTLE, 1997). Isso ocorre devido a nao homogeneidade dos graos da amostra e a

diferenga de sensibilidade entre os graos (STOKES, 1994). Métodos de normalizacdo da
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intensidade LOE foram propostos visando minimizar os efeitos da ndo homogeneidade da
resposta de cada graos. Porém, muitas vezes, essa normalizacdo do sinal luminescente ndo ¢
facil (WINTLE ,1997; AITKEN, 1998; HILGERS et. al., 2001). Diante das dificuldades
decorrentes da heterogeneidade e diferenga de sensibilidade dos graos, foi proposto por
Murray et al.(1997), e posteriormente consolidado por Murray e Wintle (2000), o protocolo
SAR.

Figura 23 — Esquema de curva de resposta a dose utilizando o0 método de doses regenerativas.
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Fonte: Elaborada pelo Autor, baseada em WINTLE, 1997.

A principio, o protocolo SAR requer apenas uma aliquota para determinagdo da
paleodose. Porém, na pratica, varias aliquotas devem ser utilizadas. A vantagem ¢ uma maior
precisao na determinagdo do valor da paleodose (MURRAY; WINTLE, 2000). Para tanto,
costuma-se utilizar leitoras LOE termicamente assistidas e automaticas (que possuem sistema
de leitura, irradiagdo e aquecimento no proprio equipamento), que facilitam e otimizam a
medicao e reduzem as incertezas associadas as medidas, uma vez que perdas de massa, € erros
no posicionamento da amostra na bandeja de medigdo sao evitados.

Em datagdo, seja pelo método MAR ou SAR, costuma-se utilizar para a construgdo
das curvas de resposta a dose, a integral da area referente a um percentual da intensidade
maxima do sinal LOE (normalmente 50%), ou a éarea referente aos primeiros segundos de
decaimento do sinal LOE (normalmente 5 segundos) (FROUIN et al., 2014; WINTLE, 1997).
Em ambos os casos, o sinal LOE a ser utilizado para a construgdo da curva de resposta a dose
sera o sinal inicial (definido em % ou tempo) menos o sinal do final da curva de decaimento
LOE referente ao “Background” (ultimos segundos de estimulagdo).Uma outra maneira de
subtrair o “Background” do sinal LOE ¢ realizando ap6s a medida LOE, uma segunda
medida, que ira exibir um sinal LOE residual. Esse sinal LOE residual ¢ subtraido do sinal

LOE obtido na primeira medida LOE.
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A escolha da fun¢do matematica usada para ajustar os pontos da curva de resposta a
dose e obter o valor de P ¢ um fator que interfere diretamente na estimativa da paleodose. No
caso da datacdo de sedimentos por LOE, funcdes do tipo linear e exponencial de saturagao
simples sao as comumente empregadas (AITKEN, 1998; TATUMI et al., 2008;WANG;
WINTLE, 2012).

2.3.3.2. Estimativa da taxa de dose anual

Como mencionado anteriormente, a taxa de dose anual ¢ estimada a partir dos raios
cosmicos e dos teores dos radionuclideos naturais, a saber: uranio (U-238), tério (Th-232) e o
potassio (K-40), presentes na amostra € no ambiente em que estavam quando foram coletadas.
Ao decairem, esses radionuclideos emitem particulas alfa (a), beta (B) e raios gama (y) que
interagem com o material, depositando energia. Uma vez que a contribuigdo devido a dose
interna do grao para o valor da taxa anual ¢ insignificante se comparada com a contribui¢do da
dose externa (proveniente dos outros graos que estdo ao redor do grao mais a contribuicdo dos
raios cosmicos), costuma-se para o caso da datacdo de sedimentos desconsiderar a contribuigdo
da dose interna dos graos para a determinagdo da taxa de dose anual (AITKEN, 1998; WINTLE;
1997). Assim, a taxa de dose anual para amostras de sedimentos ¢ constituida essencialmente pela
radiagdo proveniente do ambiente: radiacdo alfa, beta e gama emitida pelos grios que vao
depositar energia nos outros graos que estao ao redor, e radiacdo cosmica. A contribui¢cdo de cada
uma dessas radiagdes na formacao da paleodose depende, principalmente, do tamanho dos graos,
uma vez que o poder de penetragdo dessas radiagdes ¢ diferente, como ilustrado na Figura 24, da

umidade do solo, e da profundidade em que a amostra foi encontrada (AITKEN, 1998).

Figura 24 — Ilustracao dos poderes de penetracio das particulas alfa, beta e raios gama, emitidas
por um elemento radioativo em sedimentos.
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", (0.3m)
Material Radioativo ~

. Beta
(3 mm)
\

. \
Nk
‘,:'(0.03 mrr}j

p !

Alfa: 0,03 mm; Beta: 3 mm; e Gamlehl-: 0,3 m. Fonte: ‘Adaptado de AITKEN, 1998, p. 38.
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Uma vez que o poder de penetragdo da radiagdo alfa ¢ pequeno, em grios com
didmetro da ordem de 100 um (graos grossos), essas depositam sua energia apenas na
superficie dos mesmos. Realizando um tratamento quimico na amostra, por exemplo com
acido fluoridrico (HF),¢ possivel eliminar a contribui¢do devido a radiagao das particulas alfa.
Isso porque, o 4cido ira corroer a superficie do grao onde as particulas alfa atuam depositando
sua energia. Em graos com diametro da ordem de 10-40 um, a contribuicao das particulas alfa
precisa ser considerada, pois, as mesmas conseguem penetrar nos graos (AITKEN,
1998).Portanto, dependendo da faixa granulométrica dos graos, a taxa de dose anual, em

Gy/ano, pode ser reescrita para a faixa de graos finos e grossos, segundo:

Grios finos:

TD = kqDy + kgDg + Dy + D¢ (6)
Graos grossos:

TD = kgDg + Dy + D, (7)
onde: D,, Dg, D, e D, sdo, respectivamente, as doses devido a radiagdo alfa, beta, gama ¢
cosmica; Ky € o fator que representa a contribuicdo efetiva da radiagdo alfa; e kgé o fator de
corregdo para a atenuacdo da radiagdo beta. O fator kg esta relacionado com o didmetro dos

graos, o tipo de material, e as condi¢des de tratamento quimico. Por exemplo, para graos de
quartzo com didmetro médio de 100 um tratados com HF, kg = 0,9 (AITKEN, 1998; BELL,
1980; MEJDAHL, 1979).

As técnicas para determinar os teores de U-238, Th-232 e K-40 sdo as mesmas
mencionadas anteriormente para a datacao de dentes: espectrometria gama utilizando-se
sistemas de detecgdo com base em detectores de germanio hiperpuro (GeHP) ou iodeto de
sodio (Nal), AAN e ICP-MS (HOSSAIN et al., 2002). Além disso, a TD também pode ser
determinada através do uso de dosimetros termoluminescentes que sdao posicionados no local
onde a amostra foi coletada e ali deixados por periodos que variam de trés a doze meses
(IKEYA, 1993), ou através de cintiladores de radiacdo gama portateis (HUTTON;
PRESCOTT, 1992; PRESCOTT; CLAY, 2000).

Os valores das taxas de dose anual, para as radiagdes alfa, beta e gama, provenientes
do U-238 e Th-232, para a concentragio igual a 1 ppm’, e do K-40, para a concentragio de 1

por cento (%), j& sdo conhecidos e tabelados, conforme apresenta a Tabela 5.

’ppm - Partes por milhdo (ppm = mg/kg = pg/mL = mg/litro), é a medida de concentragdo que se utiliza quando
as solucdes sdo muito diluidas.



Tabela 5 — Valores padrées de taxa de dose anual.
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COM a contribui¢ido do Rn-222 e Rn-220 SEM a contribui¢do do Rn-222 e Rn-220

Elemento Alfa (nGy/a) | Beta(mGy/a) | Gama(mGy/a) | Alfa(mGy/a) | Beta (mGy/a) Gama (mGy/a)
Th-232 (1 ppm) 0,7371 0,02762 0,05092 0,3091 0,01019 0,01935
U-238 (1ppm) 2,6916 0,14273 0,10207 1,1528 0,05739 0,00248
K (1%) - 0,67805 0,20287 - 0,67805 0,20287

Valores considerando equilibrio radioativo da série do U-238. Fonte: AITKEN, 1998;

Na determinacdo da TD, € preciso levar em consideragdo o efeito do gas radonio (Rn-
222 e Rn-220), produzido no decaimento radioativo da série do uranio. Em solos bastante
porosos ou ndo muito profundos, o gas radonio pode facilmente se mover através dos poros e
graos de sedimento e escapar para a atmosfera, causando um desequilibrio no decaimento da
série radioativa do uranio.Desse modo, para amostras profundas considera-se a contribuicao do
efeito da presenca gis radonio (Rn-222 e Rn-220) e consequentemente do equilibrio secular
encontrado na série do urdnio, ao contrario do que ocorre em amostras coletadas proximo a
superficie (DULLER, 2008). Por esse motivo, os valores de taxa de dose da Tabela 5 sao
apresentados considerando ou ndo a contribui¢ao do gas radonio.

Os valores para a taxa de dose anual apresentados na Tabela 5 sdo obtidos levando-se
em consideragdo as energias das radiacdes emitidas nas séries de decaimento radioativos dos
radioisotopos, segundo a Equacao 8, onde: 4; ¢ a taxa de decaimento do i-ésimo elemento, N; ¢

o numero de atomos ¢ E; ¢ a energia da radiacao (IKEYA, 1993), ou seja:
Dan = 1,60218 10710 Z(AiNl-El-) [Gy/ano] (8)

Através das técnicas citadas anteriormente, as concentragdes dos radionuclideos sao
obtidas em funcdo da atividade (Bq)8 pela massa (g), sendo, portanto, necessario para a
estimativa da taxa de dose anual através da Tabela 5, transformar as concentracdes de Bq/g
para ppm, no caso do U-238 e Th-232, e para porcentagem, no caso do K. Esta conversao ¢
realizada segundo a Equagdo (9) (ADAMIEC; AITKEN, 1998), onde: C; ¢ a concentracdo em
unidade de Bq/g; M ¢ o valor da massa atomica (My.p3s = 238,03 umag; Mrmn232 = 238,04
uma; Mg.40 = 39,10 uma); 4 ¢ a constante de decaimento, que para o U-238, Th-232 ¢ K-40

sdo iguais a 4,92 x 1078 s'l, 1,56 x 10%s!e 1,74 x 1078 s'l, respectivamente; N4 ¢ o numero

¥Bq: Becquerel (simbolo Bq) ¢ unidade de atividade no Sistema Internacional (SI). Bq = 1 decaimento/ segundo,
sendo consequentemente equivalente a s™.
’uma: unidade de massa atomica.
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de Avogadro que vale 6,023 x 10* 4tomos/mol; e f, é fragdo de abundancia atomica, que
para o U-238, Th-232 e K-40 sdo iguais 299,27 %, 100% e 0,0118%, respectivamente.

C; (em%q).M

—N 10° 9)

¢ (ppm) =

Uma vez realizada a conversdo através da Equacdo 9, a contribuicio de cada
radionuclideo para a taxa de dose anual ¢ obtida multiplicando-se a concentracdo média do
elemento pelos fatores padroes para as radiagdes alfa, beta e gama, apresentados na Tabela 5.
Para fins da pratica, a taxa de dose proveniente dos raios cdsmicos torna-se insignificante a
uma profundidade de 20 m (AITKEN, 1998). Para sedimentos coletados em profundidades

menores que 20 m, a radiacao cosmica € obtida de forma anéloga a descrita na Se¢ao 2.2.3.2.

2.3.3.3. Estimativa da Idade

Uma vez determinados os parametros da paleodose (P) e da taxa de dose anual (TD), a

idade LOE (I o), como ja mencionado anteriormente, ¢ obtida conforme:

P

LOE TD ( )

Atualmente, encontram-se diponiveis programas computacionais para a estimativa das
idades LOE, dentre os quais destaca-se o programa AGE (GRUN, 2009b), de acesso gratuito.

O programa AGE, escrito em “Quick Basic”, estd baseado nos fatores de correcao de
Adamiec e Aitken (1998), nos fatores de atenuacgdo beta calculados por Mejdahl (1979), nos
fatores de atenuagdo alfa propostos por Bell (1980) e nas taxas de dose de radiagdo cosmica
observadas por Prescott e Hutton (1988; 1994). O programa possui trés sub-rotinas, que

permitem a datagdo de graos do tipo: quartzo, feldspatos e genérico (mistura).

2.3.4. Datacoes por LOE de sedimentos

Como mencionado anteriormente, a datagdo por LOE ¢ aplicada para estimar a idade
dos sedimentos (gridos de quartzo e feldspatos) desde a sua ultima exposi¢ao a luz. Como
consequéncia disso, tem sido constantemente aplicada na geologia para a datagdo de

formacgdes de relevo, e de possiveis alteracoes das camadas sedimentares. Isto ¢ importante
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para a geologia, pois essas alteracdes estdo diretamente ligadas as mudancgas climaticas e
ambientais. No que se refere a arqueologia, a datacdo por LOE de sedimentos também tem
sido aplicada para datar os niveis estratigraficos onde artefatos e fosseis podem estar
enterrados (LIAN; ROBERTS, 2006).

Um exemplo da aplicagdo da datagdo de sedimentos por LOE para arqueologia ¢ o
trabalho realizado por Lang e Wagner (1996)que dataram sedimentos coluviais encontrados
no sopé de colinas nas proximidades de um sitio neolitico, no sudoeste da Alemanha. As
idades encontradas sugeriram que os sedimentos de superficie haviam sido movidos para
baixas inclinagdes, ao mesmo tempo em que o local foi ocupado. Isto levou a conclusdao
de que as atividades humanas, tais como agricultura, resultou na erosao do solo.

Exemplos de varias aplicagdes de datagdes de sedimentos por LOE, realizadas entre
1985 e 1997, com uma abordagem dos impactos das idades encontradas nos pontos de vistas
da histéria do homem na Africa, na Europa Ocidental, no leste asiatico, Sibéria, Australia e
Américas, podem ser encontrados em Roberts (1997). Nos trabalhos de Wintle (2008a;
2008b), o historico do método, as perspectivas para o futuro do método, bem como algumas
aplicagdes mais recentes, podem ser encontrados.

Recentemente, Frouin et al. (2014) dataram sedimentos provenientes do sitio “Combe
Brune 2”, localizado na Franca, utilizando varios protocolos de datagdo aplicados tanto com
quartzo quanto com feldspato. Os resultados das datacdes obtidos fornecem idades
estratigraficamente coerentes, que variam de 22,3 £ 2,2 mil anos a 234 £+ 25 mil anos,
sugerindo uma ocupacao da era Paleolitica Média.

Balescu et al. (2015) realizaram a datacdo de amostras ricas em feldspatos proveniente
da Tunisia. O interessante desse trabalho ¢ que realizam uma comparacdo das idades LOE
obtidas através do feldspato do tipo potéssico (K-feldspatos) e sddico (Na-feldspatos). Além
disso, aplicam dois protocolos diferentes de correcdo do “fading” andmalo para estimar as
idades. As idades encontradas, tanto com K-feldspatos como Na-feldspatos foram
semelhantes, variando de 100 a 300 mil anos a depender da amostra. Além disso, as idades
encontradas estavam coerentes com as idades esperadas para o local onde as amostras foram
coletadas, mostrando que quando protocolos de correcao do fading andomalo sdo empregados,
datagdes corretas (ndo subestimadas) podem ser obtidas.

Outra aplicagdo interessante da datacdo de sedimentos por LOE, porém no campo da
geologia,tem sido o registro da movimentagdo de areias nas areas costeiras, as chamadas
dunas, que também pode ser mostrado como um evento de escala historica. Neste contexto,

Sommerville et al. (2007) realizaram um extenso estudo em dois locais de uma ilha da
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Escocia, conhecida como “Sanday”. Num dos locais, as idades mostraram que uma areia de
4020 + 190 anos estava cobrindo um sitio do neolitico, enquanto que no outro local, uma areia
de 3080 £ 170 anos estava sobre um sitio da Idade do Bronze. Estas datagdes levaram os
gedlogos a concluirem que a movimentacdo das areias do local nessas épocas pode ter sido
causada por fatores climaticos e erupgdes vulcanicas ocorridas na Islandia.

No Brasil, a datacdo de sedimentos por luminescéncia tem sido aplicada tanto no
ambito da arqueologia como no da geologia , e sua utilizagdo tem se intensificado, mesmo
que de forma ainda modesta, quando comparada a paises como Estados Unidos, Australia e
China (SALLUN et al., 2007).

Alguns exemplos de datagdes por luminescéncia opticamente estimulada de
sedimentos realizadas no Brasil sio mostradas na Tabela 6. Observa-se que a maior parte das
aplicagdes da técnica de datacdo por LOE de sedimentos no Brasil ¢ realizada na area da
geologia. Na area de aplicacdo da arqueologia, podemos citar o trabalho de Santana (2011),
que datou por LOE e TL uma fogueira pré-historica a partir de graos de feldspato encontrados
nos sedimentos que foram queimados pela fogueira. A fogueira foi coletada no sitio Baixa do
Umbuzeiro, localizado na cidade de Carnauba dos Dantas, no estado do Rio Grande do Norte.
Os resultados obtidos pela técnica de LOE e de TL foram similares, fornecendo as datagdes
de 3640 £ 710 e 3706 + 724 anos, respectivamente, constatando a viabilidade e a
aplicabilidade dessas técnicas utilizando o feldspato. Estas datagdes, além de definir um
marco temporal para o local, forneceram novas informacgdes para correlacionar de maneira
temporal os sitios arqueologicos da regido. Ainda no ambito das aplicacdes da datacao por
LOE de sedimentos para a arqueologia,Asfora (2014) realizou a datacdo de um sedimento
proveniente do nivel estatrigrafico Serra Talahada II (STI) dositio arqueoldégico Toca do
Boqueirdo da Pedra Furada (BPF), localizado no Parque Nacional Serra da Capivara, no
sudoete do Piaui. Utilizando o protocolo SAR, estimou para esse sedimento uma idade de 5,8
+ 1,4 mil anos. Esta idade estava em conformidade com datacdes anteriores realizadas em

amostras coletadas no nivel STII do sitio BPF



Tabela 6 — Algumas datacdes por LOE de amostras de sedimentos coletados no Brasil.
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Idade obtida

Local Tipo de estudo | Mineral usado (k anos) Referéncia
Ma;iiz:nl:;e(ssi;if):nte A(iz(l)lleéogliécgoiceo quartzo 9a935 Tatumi et al. (2006)
Serra da Capivara (PI) Geologico fglltiasr;i?o 3,3a400 Santos et al. (2005)
?ggﬁ%iﬁ{‘;‘ AGIZELéongC;:o quartzo 1,52240 Sallun e Suguio (2006)
Juréia (SP) Geolbgico fgl‘:fsr;?o 0,317 10,3 Bentz (2004)
Natal e Macau (RN) Geologico fglltiasr;i?o 110a 215 Barreto et al. (2002)
RN Geologico quartzo presente até 390 Barreto et al. (2004)
SP, MG eRJ Geologico feldspato 6,5a297,2 Tatumi et al. (2003b)
PB Geologico quartzo 3,2a229 Tatumi et al (2003c)
Queluz (SP) Geologico feldspato 0,65 a 33 Arruda (2004)
Itabaiana e Pilar (PB) Geologico quartzo 2222245 Corréa et al. (2005)
RN, CE e MA. Geologico quartzo 1,1a119 Maia et al. (2011)
RN Arqueologico feldspato 29a44 Santana (2011)
PI Arqueologico quartzo 5,79 £ 1,44 Asfora (2014)
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3. MATERIAIS E METODOS

3.1. Coleta e selecao das amostras

As amostras utilizadas neste estudo para datacdo foram coletadas no sitio arqueologico
Lagoa Uri de Cima, pelos pesquisadores do projeto INAPAS/INCT/CNPq, durante
escavacdes realizadas entre os anos de 2010 e 2013. Para este estudo, trés tipos de amostras
foram selecionadas: dentes da megafauna, visando a datagdo por espectroscopia RPE;
sedimentos e placas de concrecao, visando a datacdo por LOE. Ao todo, foram coletadas e
selecionadas cinco amostras de dentes da megafauna, sete tubos de sedimentos, e trés placas

de concrecdo. A localizagdo das amostras coletadas no sitio ¢ mostrada na Figura 25.

Figura 25 — Mapa topogrifico do sitio arqueologico Lagoa Uri de Cima (PE) com a localizacio
das coletas das amostras utilizadas neste estudo para datacio.
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Os numeros apresentados referem-se as etiquetas de identificagdo das amostras.
Fonte: Adaptado de imagem cedida por Demétrio Miitzenberg.

3.1.1. Dentes da megafauna

O procedimento de coleta dessas amostras foi realizado segundo o protocolo de coleta
para amostras de dentes fornecido pelo grupo MAP-UFPE, que esta baseado em

recomendacdes de lkeya (1993) e Griin (1989; 2006). Este procedimento consistiu em
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envolver os dentes em papel aluminio, ou plastico, assim que eram evidenciados, juntamente
com o sedimento que estava ao seu redor (utilizado para determinagdo da taxa de dose anual e
teor de umidade). Em seguida, as amostras foram identificadas com etiquetas numeradas,
onde constam informagdes sobre o local, nivel estratigrafico e profundidade em que foram
coletadas. Por fim, os conjuntos dente-sedimento foram acondicionados em caixas plasticas
para serem transportados até o laboratorio.

As cinco amostras de dentes da megafauna coletadas e selecionadas pelos arquedlogos
do INAPAS/INCT/CNPq para a realizacao da datagcdo por espectroscopia RPE neste trabalho,
bem como as informacgdes basicas das espécies as quais pertencem, sdo mostradas na Figura
26.

Figura 26 — Identificacdo, fotos e informacdes sobre as espécies das amostras de dentes de

megafauna do sitio arqueologico Lagoa Uri de Cima (PE) selecionadas para datacio por
espectroscopia RPE neste trabalho.
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65

Das cinco amostras de dentes selecionadas, uma ¢ da espécie Hippidion bonaerensis,
duas da espécie Haplomastodon waringi e duas da familia Toxodontidae. Apesar da maior
parte das ossadas da megafauna encontradas na Lagoa Uri de Cima serem da espécie
Eremotherium rusconni, devido a auséncia de esmalte no dente desses animais, o que
inviabiliza a técnica da datacdo por RPE . As informagdes sobre a localizagdo e profundidade
em que das amostra de dentes foram coletadas sdo apresentadas na Tabela 7. Os perfis
estratigraficos das trincheiras onde essas amostras foram coletadas, com as localizagdes nos

niveis em que foram coletadas, sao mostrados na Figura 27.

Tabela 7 — Informacées das amostras de dentes da megafauna do sitio arqueologico Lagoa Uri
de Cima (PE) selecionadas para datacio por espectroscopia RPE neste trabalho.

Identificaciio Espécie ou familia da Trincheira em que Profundidade em Nivel
(n° etiqueta) megafauna foi coletada que foi coletada (m) estratigrafico
Espécie Hippidion bonaerensis
7154 (Ameghino, 1907) Leste 1,95 2
7793-15 Familia Toxodontidae Sul 1,88 1B-2 final

8107 Oeste 2,19 2B
7938 Espécie Haplomastodon waringi Norte 1,90 Inicio 3
18351 (Holland, 1920) Oeste 2,19 3
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Figura 27 — Perfis estratigraficos das trincheiras do sitio arqueolégico Lagoa Uri de Cima (PE)
onde as amostras de dentes da megafauna selecionadas para este estudo foram encontradas.
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aproximada. Fonte: Adaptado de imagens cedidas por Demétrio Miitzenberg.
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3.1.2. Sedimentos

O procedimento de coleta das amostras de sedimento para datagdo por LOE foi
realizado segundo o protocolo de coleta fornecido pelo grupo MAP-UFPE, que estd baseado
nas recomendacdes de Aitken (1998) e atualmente utilizado em laboratorios de referéncia,
como o Oxford Research Laboratory. Esse protocolo consiste em introduzir tubos de PVC (25
cm de comprimento e 4,5 cm de didmetro) perpendicularmente ao nivel estratigrafico, como
mostra a Figura 28[A]. No lado do tubo que ficou descoberto, em contato externo, ¢
adicionado papel e pléstico preto. Uma marcag@o na parte superior do tubo ¢ feita indicando o
sentido de perfuracdo. Em seguida, os tubos sdo envolvidos em plastico preto, etiquetados
com informagdes sobre a coleta, e acondicionado em caixas plasticas pretas para transporte
até o laboratorio. O uso de plastico preto € necessario para que a amostra ndo seja exposta a
luz solar e assim ocorra a perda do sinal luminescente essencial ao método de datacdo por
LOE. As informagdes sobre as 7 amostras de sedimentos da Lagoa Uri de Cima, coletadas em
tubos, para a datagao por LOE neste trabalho sdo apresentadas na Tabela 8.

Além dos sedimentos coletados em tubos, foram coletadas cinco amostras de
sedimentos ao redor dos locais onde os tubos de PVC foram inseridos, como mostra a Figura
28[B]. Essas amostras foram coletadas para a caracterizagdo mineraldgica dos sedimentos por
difra¢do de raios X. Portanto, a coleta das mesmas nao requereu cuidados especiais, uma vez
que a exposi¢cdo a luz solar ndo interfere nesse tipo de analise. As informacdes sobre as
amostras de sedimentos da Lagoa Uri de Cima, coletadas em sacos, para andlise por difracao

de raios X neste trabalho, sdo apresentadas na Tabela 9.

Figura 28 — Foto da coleta das amostras de sedimento do sitio arqueologico Lagoa Uri de Cima
(PE) para analises e datagio por LOE neste trabalho.

e i B

(A) Tubos de PVC utilizados na coleta de sedimentos para datagdo por LOE. (B) coleta do sedimento ao redor
do tubo. Fonte: Imagens cedidas por Demétrio Miitzenberg.

Os tubos para retirada das amostras de sedimento foram inseridos em diferentes
profundidades e niveis estratigraficos ao longo das trincheiras 5 ¢ 9 do sitio. Esses niveis

foram escolhidos de acordo com os interesses dos arquedlogos do INAPAS/INCT/CNPq,
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visando a obtencdo de informagdes cronoldgicas sobre a formagdo do sitio, e estudo da

mineralogia do local. A Figura 29 ilustra os locais de coleta dessas amostras nos niveis

estratigrafico da Lagoa Uri de Cima.

Tabela 8 — Informacées das amostras de sedimentos do sitio arqueoldgico Lagoa Uri de Cima
(PE), coletadas em tubos de PVC, selecionadas para datacio por LOE neste trabalho.

Idinti'ﬁcag:ﬁo Trincheira em que foi Profundidade em que foi Nivel estratigrafico
(n° etiqueta) coletada coletada (m)
3305 9 Entre 0,00 ¢ 0,60 Vertissolo
3399 9 Entre 0,60 ¢ 1,00 1A
3396 9 Entre 1,00 ¢ 1,45 1B — 1° estrato
3378 9 Entre 1,45¢ 1,70 1B — 2° estrato
3375 9 Entre 1,70 e 1,85 IB-2
3371 5 Entre 1,85 ¢ 2,10 2
3354 5 Entre 2,30 e 2,45 Rocha

Tabela 9 — Informacées das amostras de sedimentos do sitio arqueoldgico Lagoa Uri de Cima
(PE), coletadas em sacos, selecionadas para analise por difracio de raios X neste trabalho.

Ideonti'ﬂcacﬁo Trincheira em que foi Profundidade em que foi Nivel estratigrafico
(n° etiqueta) coletada coletada (m)
3267 9 Entre 0.00 e 0,60 Vertissolo
3264 9 Entre 0,60 e 1,00 1A
3258 9 Entre 1,00 € 1,45 1B — 1° estrato
3256 9 Entre 1,45¢ 1,70 1B — 2° estrato
3251 9 Entre 1,70 e 1,85 1B-2
3381 5 Entre 1,85 ¢ 2,10 2

Figura 29 — Ilustracio dos niveis estratigraficos do sitio arqueoldogico Lagoa Uri de Cima (PE)
onde as amostras de sedimentos selecionadas para este trabalho foram coletadas.

3267 3305

- Vertissolo

P Nivel 1A
B Nivel 1B

Nivel 1B-2

Nivel 2
Nivel 3

Niveis - perfis estratigraficos

Concregéo argilosa

X . Rocha - granodiorito

Local dacoleta
@ Trincheira 9 - Area Central

Q Trincheira 5 — Area Central

Tipo de coleta do sedimento
A Coleta em sacos
1! f‘,'l..-'.:Lw / O Coleta em tubos

DOCTROOUY i NOCY

As localizagdes apresentadas ndo sdo reais. Apenas ilustram o nivel em que as amostras foram coletadas.

Fonte: Adaptado de imagem cedida por Demétrio Miitzenberg.
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3.1.3. Placas de Concrecao

Durante as escavagdes realizadas na Lagoa Uri de Cima, foram coletadas varias placas
de concrecdo, como mostra a Figura 30, visando a micro escava¢do em laboratério. Para
tanto, as amostras foram engessadas e envolvidas em plasticos e lonas para serem

transportadas até o laboratorio (Figura 30[B]).

Figura 30 — Fotos da coleta e transporte de amostra de placa de concrecao do sitio arqueolégico
Lagoa Uri de Cima (PE).

oS SRR AN

we

Momento da Coleta (A) e transporte (B). Fonte:Imagens cedidas por Demétrio Miitzenberg.

Dessas placas, trés foram selecionadas pelos arquedlogos do INAPAS/INCT/CNPq
para datacdo por LOE neste trabalho. A Figura 31 ilustra os locais de coleta dessas amostras

nos niveis estratigraficos.

Figura 31 — Ilustracio dos perfis estratigraficos do sitio arqueolégico Lagoa Uri de Cima (PE)
onde as amostras de placa de concreciao foram coletadas para datacao por LOE neste trabalho.

Niveis - perfis estratigraficos

I Vertissolo

Concregao argilosa

I Nivel 1A
B Nivel 1B

Nivel 1B-2

Nivel 2
EEEE Nivel 3

Rocha - granodiorito

Localdacoleta
Trincheira Leste
(] Trincheira 5 - Area Central

As localizacdes apresentadas ndo sdo reais. Apenas ilustram o nivel em que as amostras foram coletadas.
Fonte: Adaptado de imagem cedida por Demétrio Miitzenberg.
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No laboratério, sob ilumina¢do com lampadas vermelhas (que nao afetam o sinal LOE
das amostras), as placas de concrecdo foram abertas e foram coletados sedimentos em
diferentes pontos para datagao por LOE, utilizando-se pequenas espatulas. Essas amostras sao
mostradas na Figura 32.

Na placa de concrecdo 3302, foi selecionado o sedimento do centro desta placa,
conforme ilustra a Figura 32[A], evitando assim que sedimentos superficiais que possam ter
sido exposto a luz solar durante o transporte ao laboratério possam ter sido selecionados. O
restante da amostra foi utilizado para determinar os teores de U, Th e K (estimativa da taxa de
dose anual), caracterizacdo do sedimento por difracdo de raios X e estudo da umidade. Nas
placas de concrecdo 7902 e 7905, foram coletados sedimentos em diferentes niveis de
profundidade das regides centrais dessas placas (indicadas pelas setas na Figura 32). Na Placa
7902 foram coletadas trés amostras de sedimentos nos pontos denominados: P1 (17 cm da
superficie e 5 cm da base), P2 (11 cm da superficie e base) e P3 (3 cm da superficie € 19 cm
da base), como pode ser observado na Figura 32[B]. Na Placa 7905 foram coletadas trés
amostras de sedimentos, nos pontos denominados: P1 (18 cm da superficie e 4 cm da base),
P2 (13 cm da superficie e 9 cm da base) e P3 (4 cm da superficie e 18 cm da base), como

mostra a Figura 32[C]. As informacgdes sobre essas amostras sdo apresentadas na Tabela 10.

Figura 32 — Fotos das placas de concrecio do sitio arqueolégico Lagoa Uri de Cima (PE) com a
localizacio dos pontos de coleta das amostras de sedimento para datacio por LOE neste
trabalho.

Placa 3302 Placa 7902

Placa 7905

l

Fonte: Elaborado pelo Autor.

Tabela 10 — Informacdes das amostras de placa de concrec¢ao do sitio arqueologico Lagoa Uri de
Cima (PE) selecionadas para datacio por LOE neste trabalho.

Identificaciao Dimensdes Trincheira Profundidade em Nivel Amostras de sedimento
(n° etiqueta) (cm) que foi coletada (m) | estratigrafico selecionadas para datacio
3302 18x 15 5 Pl
7902 55x22 Leste Entre 2,10 ¢ 2,30 3 P1,P2 ¢ P3
7905 55x22 Leste P1,P2eP3
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3.2. Analises preliminares das amostras de sedimento

3.2.1. Analise por difracio de raios X

Inicialmente, foi realizada a analise por difracdo de raios X (DRX) dos sedimentos
para verificar a presenga de quartzo nas amostras. Para tanto, antes do inicio do procedimento
de preparacao das amostras, foram selecionadas 200 mg das amostras de sedimentos: 3267
(nivel Vertissolo), 3264 (nivel 1A), 3258 (nivel 1B - 1° estrato), 3256 (nivel 1B - 2° estrato),
3251 (nivel 1B -2) e 3381 (nivel 2). Com excecdo da amostra 3381, foi realizada a
desagregagdo das amostras através de peneiramento de modo a se obter a granulometria
inferior a 75um (200 mesh), tipicamente requerida para este tipo de analise. A amostra 3381
foi medida nas fragdes areia (entre 2000 e 62 um), silte (entre 62 e 4 um) e argila (< 4 um),
de modo a verificar as fases minerais caracteristicas para cada uma dessas granulometrias.
Para obter essas granulometrias, as amostras foram suavemente trituradas com pistilo, em
almofariz de 4gata e posteriormente peneiradas com peneiras Tyler.

Estas por¢des foram enviadas ao Instituto Tecnolégico de Pernambuco (ITEP - PE),
onde foram analisadas utilizando um difratometro Rigaku, modelo Ultima, com radiagao de
CuK,(A=1,542A), tensdo de 40 kV e corrente de 20 mA, intervalo de varredura entre 5° e 90°
(20) e velocidade do gonidmetro de 2°/min. Apds a obtencdo dos difratogramas, as fases
minerais foram identificadas com os padrdes difratométricos da Inorganic Crystal Structure
Database (1CSD).

Andlises de DRX também foram realizadas em algumas amostras de sedimentos antes
e depois do passarem pelo processo de preparagdo (tratamento quimico e separacio
magnética) para a realizacao das medidas por LOE. Para tanto, por¢des entre 50 e 200 mg,
em ambas as condi¢des, das amostras: 3305, 3399, 3396, 3378, 3375, 3371, 3302, 3354, 7902
e 7905 foram trituradas e peneiradas de modo a se obter uma granulometria inferior a 75um
(200 mesh). O procedimento aqui utilizado foi semelhante ao descrito anteriormente.As
medidas de DRX foram realizadas no Laboratério de Tecnologia Mineral (LTM) da UFPE
com um difratdmetro Bruker, modelo D2 Phaser, com radiagio de CuK,(A=1,506A), tensdo
de 30 kV e corrente de 10 mA, fenda primaria: 0,2 mm, intervalo de varredura entre 4° e 80°
(20) e velocidade do goniometro de 0,02°/s. Apds a obtengdo dos difratogramas, as fases
minerais foram identificadas com base nos padrdes difratométricos da Crystallography Open

Database (COD) e PDF-2 2003 e quantificadas utilizado o programa da Bruker TOPAS.
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3.2.2. Analise da Umidade

O estudo da umidade foi realizado nas amostras de sedimento coletadas nos tubos:
3305, 3399, 3396, 3378, 3375, 3371, 3354; nas amostras de concregao: 3302, 7902 e 7905; ¢
nos sedimentos associados aos dentes da megafauna: 7154, 7793-15, 8107, 7938 e 18351. No
caso das amostras coletadas em tubos, foram utilizadas as por¢des de sedimentos que estavam
localizadas nas duas extremidades desses tubos, preservando a por¢ao central para a datagcdo
por LOE.A quantidade de amostra utilizada variou de amostra para amostra, variando entre
150 e 380 gramas. As amostras ndo foram peneiradas e ndo passaram por nenhum tipo de
tratamento quimico.

Como mencionado anteriormente, os teores percentuais de agua nesses sedimentos sao
necessarios para a realizagdo das datagdes e estimativa das idades através dos programas
ROSY, DATA e AGE. Como a umidade medida hoje nos sedimentos provavelmente nao
representa a umidade que o sedimento possuia no passado, seja devido a mudancas climaticas
e variagoes de temperatura no passado, seja devido a evaporagdo da agua das mesmas durante
0 seu transporte até o laboratdrio, nesses programas, dois tipos de umidades foram usadas: a
umidade presente ¢ a umidade saturada, representando, respectivamente, a umidade atual do
local onde a amostra foi coletada e a umidade maxima que o local onde a amostra foi coletada
pode ter tido no passado (IKEYA, 1993).

Para a determinacao dessas duas umidades, foi adotando o procedimento proposto por
Aitken (1985). Inicialmente, foi determinada a umidade presente. Para tanto, as amostras
foram colocadas em beckers de plasticos de 500 ml, devidamente identificados com o niamero
das etiquetas das amostras e foram pesadas. Em seguida, foram colocadas para secagem em
estufa a temperatura de 60°C por um periodo de 7 dias. ApoOs essa secagem, as amostras foram
novamente pesadas. A diferenca de massa encontrada ¢ a umidade presente. Apds a pesagem,
de modo a se obter a umidade saturada, foi acrescentada dgua destilada nas amostras até o
ponto em que as mesmas nao conseguiam absorver mais a agua (saturagdo). Uma nova
pesagem foi realizada, seguida de secagem em estufa a 60 °C por 7 dias. Apos a secagem, as
amostras foram novamente pesadas e o teor de umidade saturada foi obtido através da
diferenca das massas, antes e depois da secagem. As pesagens foram realizadas em balanca

digital da marca Filizola, modelo MF-6/1, com resolugdo de 0,5g.
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3.3. Datacao de dentes da megafauna por espectroscopia RPE

As metodologias utilizadas para a determinagdo da dose acumulada (D.) e da taxa de

dose anual (TD) sdo descritas a seguir.

3.3.1. Determinacio da dose acumulada

3.3.1.1. Preparagdo das amostras

Para a realizagdo das medidas de datacdo de dentes por espectroscopia RPE ¢ utilizado
o esmalte dentario, que foi inicialmente separado das amostras dos dentes.O procedimento
adotado para esta separagdo ¢ baseado nas recomendacgdes de Ikeya (1993) e IAEA (2002), e
trabalhos de Baffa et al. (2000), Griin (2002), Kinoshita et al. (2005) e Kirillov et al. (2007).

Inicialmente, as amostras de dentes passaram por um processo de limpeza para a
remo¢do das impurezas que estavam aderidas na superficie das mesmas. Essa limpeza
consistiu basicamente em alternar a escovacao das amostras com agua destilada corrente e
banho em ultrassom com agua destilada. A escovacao foi realizada com escovas de dentes
comuns (cerdas macias) ¢ a duragao dos banhos de ultrassom variou entre 15 ¢ 30 minutos
cada. A depender da amostra, esse procedimento foi repetido de trés a cinco vezes.

Em seguida, o esmalte foi separado da dentina por meio de expansdo térmica. Para
tanto, as amostras foram imersas em nitrogénio liquido durante um periodo de 5 minutos,
seguido de descanso a temperatura ambiente (entre 24 e 27 °C), durante 30 minutos. Como os
coeficientes de dilatagdo térmica dos tecidos dentdrios sdo diferentes, repetindo-se esse
procedimento algumas vezes, o esmalte se descola da dentina mais facilmente. A dentina
remanescente nas amostras de esmalte foi entdo removida mecanicamente com a ajuda de
pingas e brocas odontoldgicas com motor de baixa rotacdo, tomando-se o cuidado de
refrigerar com agua as mesmas de modo a evitar sinais de interferéncia no espectro RPE
produzidos por aquecimento. Uma vez separados das dentinas, os fragmentos de esmalte
foram submetidos a um tratamento quimico com acido cloridrico (HCl) diluido em agua
destilada, na proporcao de 1:10. Para potencializar o ataque quimico, os beckers plasticos
contendo os fragmentos de esmalte imersos na solugcdo (HCI + H,0) foram submetidos a
vibragao em ultrassom. A duragdo do ataque quimico variou de 1 a 3 minutos dependendo da
amostra. Isso porque se faz necessario remover no minimo 20 um de espessura de cada lado
do fragmento de esmalte (40 um no total), para garantir que a contribuicdo da radiacdo alfa da

dentina seja eliminada. O controle da corrosdo dos fragmentos de esmalte foi realizado
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medindo-se com um paquimetro pontos especificos do fragmento, antes e durante o
tratamento quimico. Essas espessuras sdo mostradas na Tabela 11.

Por fim, os fragmentos de esmalte foram lavados com acetona (99,5%) e colocados
para secagem em temperatura ambiente (entre 24 e 27 °C), durante 24 horas. ApoOs secagem,
os fragmentos de esmalte foram triturados com almofariz e pistilo de 4gata, seguidos de
peneiramento para a obtencdo de grdos com didmetros inferiores a 0,01 mm. Para tanto, foi
utilizada uma peneira. Os valores das espessuras iniciais e finas de dentina e esmalte, e das
massas de esmalte obtidos para a datagdo de cada amostra sdo mostrados na Tabela 11.

Nessa etapa de preparacdo, a umidade das dentinas também foi medida, uma vez que
esse parametro precisa ser informado nos programas ROSY e DATA utilizados para estimar
as idades das amostras de dentes. Para tanto, por¢des de aproximadamente 100 mg das
dentinas dos dentes 7154, 7793-15, 8107, 7938 e 18351 foram pesadas antes e depois de
secagem em estufa a 60 °C por um periodo de 7 dias. A umidade foi obtida pela diferenca
entre as massas antes e depois da secagem. As pesagens foram realizadas em balanca analitica

Shimadzu, modelo AY220. Os valores dessas umidades sdo mostrados na Tabela 11.

Tabela 11— Informacdes sobre as espessuras do esmalte e dentina, massa de esmalte obtida para
datacio e umidade da dentina dos dentes de megafauna do sitio Lagoa Uri de Cima (PE).

l:lspe.ssura l:lspe‘ssura Espessura final Espessura de Massa de Umidade da
Amostra inicial da inicial do do esmalte (um) esmalte esmalte dentina (%)
dentina (um) | esmalte (um) " removida (um) obtida (g) °

7154 1750 £ 350 1730 £220 680 £+ 220 1050 + 311 0,623 1,7
7793-15 6000 £ 500 1730 £ 326 814 + 126 916 +164 2,047 0,7
8107 500 £ 25 1530+ 180 950+ 121 580 +£76 0,810 3,7
7938 1295 + 490 355+63 281 £ 68 74 £20 1,191 3,9
18351 1450 + 495 600 £ 250 314 £ 121 286 +58 7,500 3,0

3.3.1.2. Datag¢do pelo método de doses aditivas

Para a estimativa da dose acumulada nas amostras de esmalte dentario foi utilizado o
método das doses aditivas (DA). O procedimento utilizado encontra-se esquematizado na
Figura 33.

As amostras de esmalte foram divididas em duas por¢des. Com a porc¢do 1, foi realiza
a medida do sinal RPE natural das amostras. Para essa medida, foi separada uma aliquota 50
mg) de cada amostra. Com a por¢do 2, foram realizadas as medidas RPE das amostras
naturais irradiadas em laboratorio com doses de valores conhecidos. Para tanto, a por¢ao 2 foi

dividida em pequenas aliquotas ¢ 50 mg), que foram pesadas em uma balanca analitica
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Shimadzu, modelo AY?220, e colocadas dentro de capsulas de polietileno para as irradiagdes

laboratoriais.

Figura 33 — Fluxograma do procedimento para determinacio da dose acumulada pelo método
de doses aditivas com multiplas aliquotas.

Amostra de Esmalte E
Porgiao 1 Porgio 2
Amostra com sinal RPE Amostra com sinal RPE
natural natural

| Divisio em aliquotas l

v v
| Pesagem das aliquotas l
| Irradiagdes laboratoriais I

, v

| Medidas RPE f
v

| Construcio da Curva de Calibracio E
v

| Determinacio da Dose Acumulada E

Fonte: Elaborada pelo Autor.

As irradiagoes foram realizadas no irradiador Gammacell do laboratério Gamalab do
DEN/UFPE, que possui uma fonte de Co-60, emissora de radiagdo gama, com taxa de dose de
4,099 kGy/hora, em janeiro de 2013. De modo a se obter o equilibrio eletronico durante a
irradiacdo, as cépsulas contendo as amostras foram posicionadas no centro de um suporte de
acrilico cilindrico de 5 mm de espessura. A Tabela 12 apresenta os valores, em Gy, das doses

fornecidas as amostras.

Tabela 12 — Doses fornecidas as amostras de esmalte dentario da megafauna do Sitio
Arqueolodgico Lagoa Uri de Cima (PE), através de irradiacdo com fonte de Co-60.

Amostra Doses (Gy)

7793-15 10; 20; 40; 80; 100; 150; 200; 250; 300; 400
7154 13; 22; 40; 75; 92; 137;180; 224; 268; 356
8107 13; 22; 40; 75; 92; 135;179; 222; 265; 353
7938 10; 20; 40; 80; 100; 150; 200; 250; 300; 400
18351 10; 20; 40; 80; 100; 150; 200; 250; 300; 400

As medidas de RPE foram realizadas com um espectrometro Bruker EMX", operando
na banda X (~9,83 GHz), a temperatura ambiente (~23°C). Inicialmente, de modo a se obter a
melhor condi¢do de medida para as amostras do tipo esmalte, foi realizado o estudo da

poténcia de microondas do espectrometro.
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Para tanto, uma aliquota de 50 mg da amostra 7154 (escolhida aleatoriamente) foi
colocada em um tubo de silica vitrea de alta pureza (diametro interno igual a 2 mm). Apos
varias varreduras para localizagdo dos sinais, os espectros foram registrados sob diferentes
poténcias de microondas, que variaram de 0,02 mW a 63,25 mW, na faixa de

aproximadamente 3480 e 3600 G, como mostra a Figura 34

Figura 34 — Espectros RPE obtidos com diferentes poténcias de microondas da amostra de
esmalte 7154.
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Relacionando as intensidades das amplitudes pico-a-pico T1-B1 e T1-B2 do sinal RPE
do radical CO; da hydroxyapatita (HAp) dos espectros mostrados na Figura 34, com a
poténcia de microondas utilizada, pode-se construir os graficos apresentados na Figura 35,
onde observa-se uma saturacdo de ambas as intensidades na regido de poténcias de

microondas logo acima de SmW.

Figura 35 — Intensidades das amplitudes pico-a-pico T1-B1 e T1-B2 do sinal RPE obtidas com
diferentes poténcias de microondas para a amostra de esmalte 7154.
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A partir desses resultados, de modo a evitar a saturacdo do sinal RPE para as amostras
de esmalte, foi adotada para a datacdo dos dentes da megafauna do sitio arqueoldgico Lagoa
Uri de Cima a poténcia de 5 mW e as demais condigdes de medida utilizadas no estudo da
poténcia de microondas, a saber: numero de varreduras: 3 scans; amplitude de modulagao: 1
G; frequéncia de modulagdo: 100 kHz; constante de tempo: 81,92 ms; tempo de conversdo: 61
ms; ganho: 1x10°. As medidas foram realizadas & temperatura ambiente (~23 °C). As
aliquotas foram colocadas em tubo de silica vitrea de alta pureza (didmetro interno igual a 2
mm). A massa das aliquotas variou de 50 a 60 mg. Além disso, como sempre ha perdas no
processo de colocagdo das amostras no tubo de silica para medida, as medidas RPE foram
normalizadas pelas massas das aliquotas pesadas apds as medidas.

As curvas de calibragdo foram levantadas em fun¢ao dos dois parametros tipicamente
empregados na datagdo de dentes por espectroscopia RPE utilizando esmalte dentario: as
variagdes das amplitudes pico-a-pico T1-B1 e T1-B2 do sinal RPE do radical CO3da
Hydroxyapatita, fase mineral dos dentes (GRUN, 2002; 2006; JOANNES-BOYAU et al.,

2010), conforme mostra a Figura 36.

Figura 36 — Parametros do espectro RPE de esmalte dentario pulverizado utilizados para a
construcao das curvas de calibracio para determinac¢ao da dose acumulada pelo método de
doses aditivas com multiplas aliquotas.
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Sinal RPE do radical CO3 da HAp com identificacdo das aﬂmplitl‘laes bico;a?bico e localizagdo dos fatores g
axiais. Fonte: Adaptado de JOANNES-BOYAU et al., 2010, p.888.

Para a construgdo das curvas de calibragdo, foi utilizado o programa Microcal Origin,
versdao 8.5. O ajuste aos pontos experimentais para determinacdo da dose acumulada foi
realizado através da fun¢ao exponencial de satura¢do simples proposta por Apers et al. (1981),
que ¢ comumente empregada na datagdo de esmalte dentdrio por espectroscopia RPE

(IKEYA, 1993; GRUN, 2006; DUVAL et al., 2009; KINOHITA et al., 2014):
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D+mﬂ

0

=1, [1—exp{ (11)

onde, / ¢ a intensidade do sinal RPE para uma dose aditiva D; I ¢ a intensidade de saturagdo

do sinal RPE; Dy ¢ a dose de saturacao; e D, ¢ a dose acumulada a ser determinada.
3.3.1.3. Avaliagao do procedimento de determinagdo da dose acumulada

De modo a avaliar o procedimento de determina¢do da dose acumulada descrito
anteriormente, foi realizada uma comparacao interlaboratorial com o laboratorio de Fisica da
Faculdade de Filosofia, Ciéncias e Letras de Ribeirdo Preto, da Universidade de Sao Paulo
(DF-FFLCRP-USP), onde varias datacdes desse tipo de amostra por espectroscopia RPE ja
foram realizadas (BAFFA et al., 2000; KINOSHITA et al., 2005; 2008; 2011; 2014).

Para isso, parte da amostra de dente 7154 foi selecionada e preparada em conjunto
com os pesquisadores do DF-FFLCRP-USP, conforme descrito na Se¢do 3.3.1.1. Apos o
processo de preparagdo, a amostra de esmalte foi dividida em aliquotas (natural e irradiadas)
para a aplicacdo do método de doses aditivas, conforme procedimento descrito na Figura 33.
Diante da dificuldade de realizar irradiagdes laboratoriais por parte dos pesquisadores do DF-
FFLCRP-USP, todas as irradiagdes dessa comparagdo interlaboratorial foram realizadas no
irradiador Gammacel!l do laboratorio Gamalab do DEN/UFPE. Em ambos os laboratorios, as
medidas foram realizadas com espectrometros que operam na banda-X (~9,83 GHz). As
demais condi¢des de medida adotadas por esses laboratdrios sdo apresentadas na Tabela 13.
Para a construgdo das curvas de calibragdo, foi adotado o protocolo utilizado pelo laboratorio
DF-FFLCRP-USP, que consiste na utilizacdo da amplitude pico-a-pico T1-B1 do sinal RPE
do radical CO; da hydroxyapatita e ajuste dos pontos através da funcdo exponencial de

saturacdo simples, descrita pela Equagdo 11.

Tabela 13 — Parametros de medida RPE adotados pelos laboratérios.

Bruker EMX10" Jeol JES-FA200
(DEN -UFPE) (DF-FFLCRP-USP)
Tipo de cavidade Cilindrica Cilindrica
Poténcia de microondas 5 mW 1 mW
Amplitude de modulac¢iao 0,2mT 0,ImT

Frequéncia de modulacio 100 kHz 100 kHz
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3.3.2. Determinacio da taxa de dose anual

Os valores de taxa de dose anual (TD) foram obtidos através dos programas ROSY,
versio 2.0 (BRENNAN et al., 1999) e DATA, versio 2008 (GRUN, 2009b). Como
mencionado anteriormente, no caso das amostras de dentes, a TD ¢ resultante da contribui¢ao
de doses devido a radiacdo externa, D¢y (dentina, sedimento e raios cosmicos) e interna, Diy
(esmalte). Com excecdo da radiagdo cdsmica, a contribuicdo de dose devido a radiacdo
presente no esmalte, dentina e sedimento ¢ estimada a partir dos teores de U, Th e K nessas
amostras.

Neste trabalho, os teores desses radionuclideos no esmalte e dentina foram
determinados através de andlise por ativacao neutronica (AAN), enquanto que nos sedimentos
foi determinado por meio de espectrometria gama utilizando detector de germanio hiperpuro
(GeHP), em condicdes laboratoriais de baixa radiacdo de fundo (background), conforme
sugere a literatura (HOSSAIN et al., 2002; DE CORTE et al., 2004).

As andlises por AAN foram realizadas no Laboratorio de Quimica do Williams
College (Williamstown, MA, USA), sob os cuidados da Profa. Dra. Anne Skinner. Para tanto,
pequenos fragmentos do esmalte e dentina de cada amostra de dente foram separados e
medidos.

As andlises por espectroscopia gama GeHP foram realizadas no DEN-UFPE. Para tanto,
as amostras de sedimentos coletadas junto com os dentes foram utilizadas. Inicialmente, a
umidade foi removida deixando as amostras numa estufa a 50 °C durante 1 dia. Em seguida,
foram trituradas (sem remover os cascalhos e raizes) e peneiradas. Aqui, utilizou-se um peneira
comum, com malha de nailon. Em seguida, as amostras foram colocadas em recipientes
plasticos de padrdo circular com didmetro de 5,1 cm e altura de 2,1 cm, onde foram pesadas.
As massas variaram entre 30 e 42 gramas. Entdo, os recipientes foram vedados e armazenados
por um periodo de no minimo um més antes das medidas, visando assim obter o equilibrio
secular entre o Ra-226 (t;», = 1600 anos) e o Rn-222 (t;, = 3,82 dias), o que permite a
estimativa da atividade do uranio através das atividades dos radionuclideos filhos (DULLER,
2008). Na pratica, para se estabelecer o equilibrio secular, deve-se esperar pelo menos 7
meias-vida (t;2) do elemento filho, nesse caso o Rn-222 (AITKEN, 1998).

As medidas foram realizadas com um detector de GeHP da Canberra, modelo Eagle,
inicialmente acoplado a um analisador multicanal Canberra Eagle 5004¢ posteriormente,
acoplado a um analisador multicanal DSA, modelo 1000. A Figura 37 apresentam as curvas de

calibracao desses dois sistemas de deteccdo e suas respectivas curvas de eficiéncia para a
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geometria adotada.As medidas foram realizadas nas mesmas condigdes de geometria em que

os sistemas de detec¢do foram calibrados. O tempo de medida variou de 5 a 7 dias.

Figura 37 — Curvas de calibracio e eficiéncia para a geometria de medicao adotada nos
diferentes sistemas de deteccio do GeHP Canberra.
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Curvas de calibragdo (Al e A2) e curvas de eficiéncia (Bl e B2) para o detector GeHP Canberra quando
acoplado aos multicanais Eagle 5004 ¢ DAS 1000, respectivamente. As curvas de calibragdo foram obtidas
através das energias do Am-241 (59.5 keV), Cs-137 (661.7 keV) e Co-60 (1173.24 keV e 1332.50 keV).

Apo6s as medidas, as areas dos picos das energias de interesse para a determinacao das

concentragoes de U-238, Th-232 e K-40 foram obtidas. As energias utilizadas encontram-se

na Tabela 14.

Tabela 14 — Energias de emissao que sao utilizadas para a determinacio das concentracdes de
U-238, Th-232 e K-40 através da técnica da espectrometria gama.

Nuclideo Energia (keV) Probabilidade de emissao (I')
Pb-214 295,1 0,187
Pb-214 351,92 0,358
Série do U-238 -
Bi-214 609,32 0,450
Bi-214 11293 0,149
Pb-212 238,63 0,435
Ac-228 338,4 0,124
Série do Th-232
Ac-228 911,2 0,277
Ac-228 966,8 0,232
K-40 K-40 1460,8 0,1066

Fonte: IKEY A, 1993; HOSSAIN et al., 2002.
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As concentragdes de cada elemento de interesse, em Bq/g, foram obtidas utilizando a
Equacao (12), que relaciona as contagens por segundo (CPS) com a massa de cada amostra
(m), a probabilidade de emissdo (I') de cada nuclideo ¢ a eficiéncia do detector (E) para a
geometria de medicdo utilizada. As contagens para cada energia ¢ obtida dividindo-se cada
area pelo tempo de medida, em segundos (IKEYA, 1993). A conversdao de Bqg/g para ppm foi
obtida através da Equacdo (9), descrita anteriormente na Secao 2.3.3.2.

B CPS 1
c(3) =&)< m 12

Neste trabalho foi assumido o valor de 0,25 mGy/ano para a contribuicao da radiacdo
cosmica, que representa a média dos valores de radiagdo coOsmica determinados
experimentalmente e teoricamente para amostras coletadas no Brasil (SALLUN et al., 2007).
Esse valor padrao foi entdo corrigido, para cada amostra de dente, segundo as recomendacgdes

de Prescott e Hutton (1994) para profundidade, conforme descrito anteriormente na Secao

223.2.

3.3.3. Determinacio das idades

Para a estimativa das idades das amostras de dentes da megafauna foram utilizados os
programas ROSY, versdo 2.0 (BRENNAN et al., 1999) e DATA, versdao 2008 (GRUN,
2009b).

Uma vez que os isotopos da série do urdnio nas amostras de dente nao foram
determinados, ndo foi possivel determinarmos experimentalmente o parametro de captagdo p,
e, consequentemente obtermos idades conforme o modelo recente de captacdo de uranio.
Portanto, para a datagao das amostras de dentes, foi assumido os parametros de captacao p,
que sdo modelados nesses dois programas (GRUN, 2006): p = -1 (captacdo recente) e p = 0
(captacdo linear). Para cada amostra foram estimadas trés idades no ROSY (precoce, linear e
combinada) e duas no DATA (precoce e linear).

Os parametros de entrada (fixos e variaveis) utilizados nesses dois programas para a
estimativa das idades dos dentes da megafauna do sitio arqueoldgico Lagoa Uri de Cima (PE)

sdo resumidos na Tabela 15.
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Tabela 15 — Parametros de entrada utilizados nos programas ROSY e DATA para a estimativa
das idades dos dentes da megafauna do sitio arqueolégico Lagoa Uri de Cima (PE).

Programa ROSY

Programa DATA

Parametros fixos

Parametros variaveis

Parametros fixos

Parametros variaveis

Razdo inicial U-234/U-238:
assumimos 1,20 £ 0,20 (Cheng
et al. 2000; Griin, 2009b;

Kinoshita et al., 2011)

Eficiéncia alfa  desprezivel
devido ao ataque
realizado nas amostras

quimico

Densidades (g/cm®):
Sedimento: 2,00
Esmalte: 3,00

Dentina: 2,82

(Valores fornecidos pelo
programa)

Fragdo de radénio:
Sedimento: 1

Esmalte: 0

Dentina: 0

(Valores fornecidos pelo
programa)

Dose acumulada (Gy)

Radiagdo cosmica
(uGy/ano)

Teores de U (ppm), Th
(ppm) ¢ K (%) do
sedimento, esmalte ¢
dentina.

Teor de agua (%)do
esmalte, dentina e
sedimento

Espessuras iniciais (pm)
do esmalte e dentina

Espessuras totais
removidas no ataque
quimico do esmalte e
dentina (um)

Espessuras removidas de
cada lado (externo e
interno) do esmalte (um)

Razdo inicial U-234/U-238:
assumimos 1,20 £ 0,20 (Cheng
et al. 2000; Griin, 2009b;
Kinoshita et al., 2011)

Eficiéncia alfa desprezivel
devido ao ataque
realizado nas amostras

quimico

Perda de radénio
Sedimento: 100%

Esmalte: entre 0 ¢ 7%
(Valores convencionalmente
assumidos de acordo com
Griin 2009b)

Densidades do esmalte: 2,95
(g/cm®) (Valor fornecido pelo
programa)

Naio considerando apenas
irradiacdo beta

Dose acumulada (Gy)

Radiagdo cosmica
(uGy/ano)

Profundidade em que a
amostra foi coletada (m)

Teores de U (ppm) do
sedimento, esmalte ¢
dentina.

Teores de Th (ppm) e K
(%) do sedimento

Teor de agua (%)da
dentina e sedimento (razao
umidade em meio
molhado pelo meio seco)

Espessuras iniciais do
esmalte (um)

Espessuras totais
removidas no ataque
quimico do esmalte (um)

Espessuras removidas de
cada lado (externo e
interno) do esmalte (um)

3.4. Datacao de sedimentos por LOE

De forma andloga a datacdo de dentes por espectroscopia RPE, dois parametros sdo

requeridos para a determinacdo das idades de amostras de sedimento através do método da

Luminescéncia Opticamente Estimulada (LOE): a dose acumulada, ou paleodose (P) ¢ a taxa

de dose anual (TD). A seguir, a metodologia utilizada para a determinagdo desses parametros

¢ descrita.
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3.4.1. Determinacdo da paleodose

3.4.1.1. Preparagdo das amostras

Para extrair o quartzo presente nas amostras de sedimento, foi adotado o procedimento
esquematizado na Figura 38, baseado em diversos trabalhos anteriores (AITKEN, 1998;
WINTLE, 1997; SALLUM et al., 2007; TATUMI et al., 2008; ASFORA, 2014). Todo o
procedimento foi realizado em salas iluminadas com lampadas vermelhas, para evitar a perda

do sinal LOE natural das amostras.

Figura 38 — Esquema do procedimento utilizado na preparacio das amostras de sedimentos
para dataciio por LOE segundo a técnica da inclusdo do quartzo.

(A) Classificacao granulométrica entre 75 ¢ 150 um

)
(B) Ataque quimico I
(©) Secggem I
(D) Classificagado granulor%étrica entre 75 ¢ 150 um
(E) Fracionamento por separagdo magnética I

Inicialmente, as amostras coletadas em tubos de PVC foram abertas e sclecionada a
porcao central, garantindo com isso que sedimentos localizados nas extremidades dos tubos,
que podem ter sido expostos a luz durante a coleta, ndo fossem utilizados. Nos fragmentos de
concre¢do, como mencionado anteriormente, as amostras foram obtidas em pontos internos
das mesmas, evitando-se utilizar as por¢des mais superficiais que podem ter sido expostas a
luz solar. Em seguida, de modo a potencializar o ataque quimico, as amostras foram
peneiradas com peneiras Tyler (Figura 38[etapa A]). Para a aplicacao do protocolo de graos
grossos, a granulometria na faixa entre 75 ¢ 150 um foi utilizada. Apds a peneiragao, o
tratamento quimico , ilustrado na Figura 39, foi realizado (Figura 38[etapa B]). As amostras
peneiradas foram lavadas com agua destilada para em seguida receberem a solugdo contendo

acido fluoridrico (HF)'®. Nesta etapa do tratamento quimico, as camadas superficiais dos

' Nota de seguranga: O 4cido fluoridrico ¢ altamente toxico e corrosivo e pode causar graves riscos a satide. As
normas administrativas relativas as atividades com este tipo de acido podem ser encontradas na Portaria N° 13 -
D LOG, de 19 de julho de 2006, do Ministério da Defesa do Exército Brasileiro.
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graos de quartzo sdo removidas, o que permite desconsiderar a contribui¢do da radiacdo alfa
nos mesmos, simplificando a estimativa da taxa de dose anual. Nessa granulometria (entre 75
e 150 um), os graos sao suficientemente grandes para nao dissolverem totalmente ao ataque
quimico com HF. O ataque quimico com é&cido cloridrico (HCI) visa eliminar outros
materiais, como o feldspato, que estejam presentes na amostra. Além disso, elimina possiveis
fluoretos formados durante o tratamento quimico com HF. O peréxido de hidrogénio (H,O,)
foi utilizado para garantir que toda a matéria organica foi eliminada das amostras durante o

tratamento quimico com HCI (WINTLE, 1997).

Figura 39 — Esquema do tratamento quimico utilizado para obtencao de quartzo segundo o
protocolo dos graos grossos.
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ApoOs o ataque quimico, as amostras foram lavadas com agua destilada para remover
qualquer vestigio dos acidos utilizados. Por fim, as amostras foram lavadas com acetona para
facilitar a secagem. Todo o procedimento quimico foi realizado em uma sala de manuseio
iluminada apenas com lampadas vermelhas, equipada com capela e exaustor. A secagem
(Figura 38 [etapa C]) foi realizada em uma estufa com temperatura controlada a 55 °C, por
um periodo de aproximadamente 24h. Apos a secagem, as amostras foram mais uma vez
peneiradas (Figura 38 [etapa D]), para a obtencdo de uma granulometria uniforme, com
didmetro de graos entre 75 e 150 um, garantindo, assim, uma maior uniformidade na resposta
LOE.

Nesta etapa do processo de preparacdo das amostras, observou-se em todas as
amostras, a presen¢a de uma pequena quantidade de graos escuros. Uma vez que utilizamos o
método de multiplas aliquotas, a presenca desses graos nas amostras pode vir a interferir na
resposta LOE, causando flutuacdes entre leituras LOE de mesma aliquota. De modo a evitar
essa interferéncia, foi realizada a remocao desses graos escuros das amostras por meio de
fracionamento por separagdo magnética (Figura 38 [etapa D]). Como mencionado

anteriormente, a Lagoa Uri de Cima estd inserida no contexto da suite intrusiva Terra Nova,



85

composta por rochas dioriticas (MUTZENBERG et al., 2013). Essas rochas podem apresentar
minerais maficos, a exemplo da biotita e micas, que sdo ricos em ferro (KLEIN; DUTROW,
2009).

Esse procedimento de separacao ja foi utilizado com sucesso por Porat (2006). As
separagdes magnéticas foram realizadas no separador magnético isodindmico Frantz do
Laboratério de Tecnologia Mineral (LTM) da UFPE. Para tanto, o local onde encontra-se o
separador magnético precisou ser previamente preparado, colocando-se lonas pretas nas
janelas, e usando iluminagao apenas com lampadas vermelhas. Como os graos sdo fracamente
magnéticos, foi utilizada um corrente de 2A, e repetido o processo de trés a cinco vezes a

depender da amostra.

3.4.1.2. Datagdo pelo método de doses regenerativas

Uma vez terminado o processo de preparagdo das amostras, as paleodoses dos
sedimentos foram estimadas através do método de doses regenerativas utilizando multiplas
aliquotas (MAR). O procedimento utilizado para medida da paleodose através do método
MAR encontra-se esquematizado na Figura 40. O mesmo foi realizado de tal forma que

durante a sua execugdo as amostras ndo fossem expostas a luz.

Figura 40 — Fluxograma do procedimento para determinaciao da paleodose pelo método de doses
regenerativas utilizando multiplas aliquotas.
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Uma aliquota de cada amostra, identificada como por¢do 1, foi separada para a
realizacdo da leitura LOE do sinal natural. Essa porcao, foi posta em um envelope de aluminio
para evitar exposi¢ao ao sol. Antes da leitura LOE, foi efetuado um pré-aquecimento em
200°C, com duracao de 5 minutos (WINTLE; HUNTLEY, 1998). Para tanto, foi utilizado um
forno Linn High Therm GMBH Werk II. Ap6s o forno atingir a temperatura desejada, as
amostras foram colocadas no forno, onde permaneceram por 5 minutos até serem retiradas do
mesmo e resfriarem a temperatura ambiente.

Para a realizagao das medidas LOE foi utilizada uma leitora projetada e construida
pelo grupo GDOIN-DEN/UFPE. Este equipamento consiste de uma fonte luminosa utilizada
para a estimulacdo Optica da amostra, um sistema de deteccdo da luminescéncia emitida e
conversdao em sinal elétrico (fotomultiplicadora), e um sistema eletronico para registro dos
sinais elétricos.

A fonte de estimulacdo ¢ constituida de 10 LEDs azuis (A = 470 £+ 40 nm). Na janela
da fotomultiplicadora EMI 9635B hé um filtro 6ptico do tipo U 340. Este filtro possui maior
eficiéncia de absorcdo em comprimentos de onda acima de 400 nm e possui maxima
transmitancia a 340 nm. Assim, este filtro bloqueia a luz de estimulacdo deixando passar
apenas a luz emitida pela amostra.Além do filtro U 340, a leitora também possui filtros PB420
revestindo as laterais dos LEDs, colimando a luz emitida para a amostra, potencializando a
estimulacdo. As medidas foram realizadas no modo continuo de estimulagdo, com tempo de
estimulagdo de 40 segundos, utilizando uma taxa de aquisi¢do de 150 ms/canal. Para a leitura
LOE da amostra 3354 foi necessario usar filtro para reduzir a intensidade LOE em 50%. Para
cada amostra da porcdo 1, foram realizadas trés medidas LOE com aliquotas de
aproximadamente 15 mg cada, obtidas por meio de acrilico (dosador) que possui um orificio
de 2 mm.

Para a obtencdo da curva de calibragao, que relaciona a leitura LOE com a dose de
radiacdo fornecida em laboratorio, através do método de doses regenerativas, o material da
por¢do 2 (Figura 40) teve seu sinal luminescente natural apagado (zeramento). O zeramento
do sinal LOE foi realizado expondo as amostras a luz solar. A por¢ao 2 de cada amostra foi
colocada em bandejas de aluminio, cobertas com filme permeével (para evitar a perda de
massa e contamina¢do das amostras), e posteriormente deixada ao ar livre, em contato com a
luz solar, por cerca de 7 dias. Apos o zeramento, verificado através de leitura LOE, a Por¢do 2
foi dividida em aliquotas menores, ¢ cada aliquota foi colocada em pequenos sacos de papel

aluminio, para serem irradiadas com doses conhecidas.
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As irradiagdes foram realizadas no irradiador Gammacell do laboratério Gamalab do
DEN/UFPE que possui uma fonte de Co-60, emissora de radiagdo gama, com taxa de dose de
4,364 kGy/hora, em julho de 2013. Para obtencao do equilibrio eletronico, as amostras foram
posicionadas entre duas placas de acrilico de 5 mm de espessura. As doses fornecidas para
cada amostra, encontram-se na Tabela 16.

As medidas LOE das aliquotas das por¢des 2 foram realizadas nas mesmas condi¢des
descritas anteriormente para as aliquotas da porcdo 1. As curvas de calibracdo foram
construidas a partir dos valores da area sob a curva de decaimento LOE considerando 50% da
intensidade maxima da curva de decaimento liquida, obtida apo6s subtracdo do background. O
valor do background foi considerado como a area sob a curva de decaimento LOE referente
aos ultimos 5 segundos de estimulacdo. Para a construgdo das curvas de calibragdo, foi

utilizado o programa Microcal Origin, versao 8.5.

Tabela 16 — Valores das doses fornecidas em laboratorio através de fonte de Co-60 para
irradiacio das amostras de sedimento do sitio arqueologico Lagoa Uri de Cima (PE).

N° Etiqueta Doses (Gy)
3305 7,5;15; 30; 60; 90
3399 7,5; 15; 30; 60; 90
3396 7,5; 15; 30; 60; 90
3378 7,5; 15; 30; 60; 90
3375 20; 40; 60; 80; 120
3371 20; 40; 80; 120; 150
3354 100; 200; 400; 600; 800
3302 100; 300; 400; 500; 650

7902 (P1, P2 e P3) 30; 60; 100; 150; 200

7905 (P1, P2 e P3) 30; 60; 100; 150; 200

3.4.2. Determinacio da taxa de dose anual

Como mencionado anteriormente, no caso das amostras de sedimento, a taxa de dose
anual (TD) ¢ resultante da contribui¢do das radiacdes emitidas pelos radionuclideos naturais:
U, Th e K, presentes nos sedimentos e pela radiagao cosmica. Os teores de U, Th e K foram
determinados através de espectrometria gama com detector de germanio hiperpuro (GeHP),
de forma analoga a realizada nos sedimentos associados as amostras de dentes da megafauna,

cujo procedimento encontra-se descrito na Secao 3.3.2.
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De forma semelhante a realizada na datacdo dos dentes da megafauna, assumimos para
a estimativa da taxa de dose anual das amostras de sedimento, a radiacdo cosmica de 0,25
mGy/ano, valor este tido como padrdao para amostras coletadas no Brasil (SALLUN et al.,
2007).

Uma vez determinados os teores de U, Th e K nas amostras ¢ a radiacdo cdsmica, a

Equagdo (13) foi aplicada para a estimativa das taxas de dose anual.

TD (GY/anO) = kﬁ[(CU-ZS’S X 0'14273)+(CT}1-232 X 0,02762)+(Ck_4_0 X 0,67805)]+
(CU-238 X 0'10207)+(CT}1-232 X 0105092)+(Ck-40 X 0,20287)+DC (13)

Onde: C,.23s, Crn-232 € Ck_49 530, respectivamente, as concentragdes de U, Th e K determinadas
por espectrometria gama; D, a radia¢do cosmica; e Kz um fator de atenuagdo para radiagdo
beta. Segundo a literatura, o valor de K nas condi¢des adotadas neste estudo (grdo de quartzo
com diametro entre 75 e 150 um que sofreram ataque quimico com HF diluido a 20% por um
periodo entre 60 e 150 min) ¢ aproximadamente 0,90 (MEJDAHL, 1979). Os valores que
multiplicam as concentragdes sdo valores padrdes de taxa de dose anual para radiagdes beta e
gama (AITKEN, 1985; IKEYA, 1993), apresentados na Tabela 5, considerando a contribui¢ao
do gas radonio.

As taxas de dose anuais das amostras de sedimento também foram estimadas através

do programa AGE (versdo 1999).

3.4.3. Determinacio das idades

Apds a determinacdo das paleodoses e das taxas de doses anuais, as idades das
amostras de sedimento foram obtidas segundo:

Idade (anos) = c
(TD £ Sdrp) 2

(14)

Onde: P e TD sao, respectivamente, o valor médio obtido para a paleodose e a taxa de dose
anual; e Sdp e Sdyp sdo, respectivamente, os desvios padroes da paleodose e taxa de dose
anual.

A estimativa do desvio padrao combinado associado ao valor da idade da amostra de
sedimento, foi obtido a partir da equagdo de propagacdo de erro, aplicada a Equacdo (14),

obtendo-se:
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2 2

1
Usgage (anos) = (ﬁ) Sdp? + (— —) Sdpp? (15)

1 P . . . ~ ~
Onde: 75 © ~Tpz S0, respectivamente, as derivadas parciais da Equagao 18 em fungdo da

paleodose e taxa de dose anual; e Sd p ¢ Sd rp os desvios padrao associados a paleodose ¢ a
taxa de dose anual, respectivamente.

As idades dos sedimentos do sitio arqueoldgico Lagoa do Uri de Cima (PE) também
foram obtidas através do programa AGE (versdo 1999). Para isso, os parametros de entrada

(fixos e variaveis) apresentados na Tabela 17 foram utilizados.

Tabela 17 — Parametros de entrada utilizados no programas AGE para a estimativa das idades
dos sedimentos da Megafauna do Sitio Arqueologico Lagoa do Uri de Cima (PE).

Parametros fixos Parametros variaveis

Eficiéncia alfa: para grdos grossos é desprezivel devido ao ataque quimico | Dose acumulada (Gy)
realizado nas amostras; Para grios finos: 0,10 £ 0,02 (Valor fornecido pelo
programa) Radiagdo cosmica (uGy/ano)

Considerando atenuagdo beta Profundidade em que a amostra foi
coletada (m)

Diametro dos graos (um): graos grossos: 75 — 150; graos finos: 20 — 38
Teores de U (ppm), Th (ppm) e K
Espessuras totais removidas no ataque quimico dos graos (um): 30. Esse valor (%) do sedimento.

foi assumido, tomando como referéncia Aitken (1998) e Wintle (1997)
Teor de agua (%) no sedimento
Densidadesdo quartzo(g/cm’): 2,55 (Valor fornecido pelo programa) (umidade saturada, ou razdo umidade
em meio molhado pelo meio seco).

Nao considerando apenas irradiacdo alfa/beta
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4. RESULTADOS E DISCUSSAO

4.1. Analises preliminares das amostras de sedimento

4.1.1. Analise por difracio de raios X

A Figura 41 apresenta alguns dos difratogramas de raios X obtidos para as amostras de
sedimento do Sitio Arqueoldgico Lagoa do Uri de Cima. Essas amostras sdo aquelas coletadas
ao longo do perfil estratigrafico da area central: vertissolo (3267), nivel 1A (3264), nivel 1B
1° estrato (3258), nivel 1B 2° estrato (3256), nivel 1B-2 (3251), nivel 2 (3381). Com excecdo
da amostra 3381 que foi medida em trés fragdes granulométricas diferentes (areia, entre 2000
e 62 um; silte, entre 62 e 4 um; e argila, menor que 4 um), as demais amostras foram medidas
na fracdo granulométrica inferior a 75um (200 mesh). Para uma melhor visualizagdo, os
difratogramas dessas amostras foram deslocados ao longo do eixo y (intensidade).A partir dos
difratogramas obtidos, foram identificadas as fases minerais com base nos padrdes
difratométricos da ICSD, PDF e COD.

As principais fases minerais identificadas em todas as amostras de sedimento foram a
do quartzo alfa, cujos picos principais estdo localizados nas posi¢des 20 igual a 20,8°, 26,6° e
36,5° e a da albita (feldspato s6dico) cujos picos principais estdo localizados nas posig¢des 20
proximo a 22° e 28°. Picos principais de outros minerais também foram observados nos
difratogramas e correspondem aos seguintes minerais: microclinio (feldspato potéssico),
muscovita, biotita ecaulinita. Nos difratogramas da amostra 3381 também foram observados
os picos principais da fase mineral da ilita, na fragdo textural silte, e ortocldsio (feldspato
potassico), na fracdo textural argila. A Tabela 18 apresenta um resumo das fases minerais
identificadas nos difratogramas dos sedimentos do sitio arqueoldgico Lagoa Uri de Cima.

De modo a verificar a eficiéncia do procedimento tratamento quimico e separagdo
magnética, realizados na preparacdo das amostras de sedimentos para datagdo por LOE
realizada neste trabalho, foram realizadas medidas de DRX nas amostras antes e depois do

processo de preparagdo descrito na Segao 3.4.1.1.
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Figura 41 — Difratogramas de raios X de amostras de sedimento do sitio arqueolégico Lagoa Uri
de Cima (PE).
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Fases minerais observadas: Qz — Quartzo ICSD#174; Ms - Muscovita ICSD#9650; Ab - Albita ICSD#16745;
Ca - Caulinita ICSD#27713..
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Tabela 18 — Resumo das principais fases minerais das amostras de sedimento do sitio
arqueolégico Lagoa Uri de Cima (PE).

Amostra de sedimento

Fase Mineral R _

= m s
- <t [~ o - - - 8 — = [a\] <t o w)
o o w w w L W R = xR ‘sp > w > >
o o o o o ) o El"'} en o o o [=2) [=2)

haed -’
Quartzo X X X X X X X X X X X X
Albita X X X X X X X X X X X X
Feldspatos | Microclineo X X X X X X X X X X X X
Ortoclasio X X
Muscovita X X X X X X X X X

Micas
Biotita X X X
caulinita X X X X X X X X X
Ilita X

A Figura 42 apresenta os difratogramas obtidos para a amostra de sedimento 3381,
coletada no nivel 2 da lagoa. Para uma melhor visualizagdo dos dados, os difratogramas foram
deslocados ao longo do eixo y, e normalizados pelos valores de intensidade méxima
observados. Observa-se que o processo de preparacdo da amostra (tratamento quimico +
fracionamento por separacdo magnética) foi eficiente, resultando numa amostra constituida
essencialmente de quartzo (96%), com a presenca de pouca quantidade de albita (2%) e
microclinio (2%), ambos feldspatos. Para as demais amostras de sedimentos, também foram
observados percentuais de quartzo superiores a 94%, com excegdo das amostras 3258 e 3264
que apresentaram percentuais de quartzo de 83% e 88%.Essa quantificacdo foi obtida através
do programa TOPAS da Bruker, com indexacdo dos picos através da biblioteca COD. Apesar
dos sedimentos apresentarem uma grande variedade de minerais, apds terem sido submetidos
ao procedimento de preparagao de amostra para obtencao do quartzo decrito anteriormente na
Secao 3.4.1.1, as amostras apresentaram um sinal LOE natural estavel e de boa relacao sinal
ruido quando medidas na leitora LOE equipada com Leds azuis (para amostras de quartzo),

permitindoo uso dessas amostra para datagdo por LOE usando cristais de quartzo.
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Figura 42 — Difratogramas da amostra de sedimento 3381 antes e apds processo de preparacio
de amostra para datacio através do quartzo.
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Fases minerais observadas: Qz-Quartzo ICSD#174; Ms-Muscovita ICSD#9650; Ab-Albita ICSD#16745. Ambas
as amostras foram medidas na granulometria inferior a 75um, obtida apds trituragdo e peneiramento.

4.1.2. Analise da umidade

A Tabela 19 apresenta os valores percentuais de umidade atual e saturada obtidos
através da metodologia proposta por Aitken (1985) para as amostras de sedimento associadas
aos dentes da megafauna, e selecionados para datagdo por LOE (coletadas em tubos e placas
de concrecao). Para o estudo da umidade as amostras ndo passaram por nenhum tratamento
quimico.

Observa-se, para todas as amostras, que os valores percentuais de umidade atual, sdo
inferiores aos de umidade saturada, que representa a estimativa da umidade no passado. No
caso mais extremo, observado para a amostra 3305 coletada no nivel mais superficial da lagoa
(vertissolo), a umidade atual (9,9%) foi cerca de quatro vezes menor que a umidade saturada
(39,5%). Além disso, observa-se variacoes tanto da umidade atual, como da umidade saturada
para um mesmo nivel, a depender do local (trincheira) em que a amostra foi coletada. Por
exemplo, as amostras 7154 (trincheira leste) e 3371 (trincheira 5), ambas coletadas no nivel 2,
apresentaram percentuais de umidade atual, respectivamente, de 2,6 e 3,3; enquanto que para
umidade saturada esses percentuais foram, respectivamente, 29,0 e 19,1. Em relagdo a

profundidade de coleta, observa-se a diminuicdo da umidade conforme a profundidade
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aumenta. Esse comportamento ¢ mais nitidamente observado nos valores percentuais de
umidade saturada. Essas variagdes também refletem o tipo da camada estratigrafica na qual a
amostra foi coletada. Por exemplo, as umidades atuais e saturadas do nivel 3 onde se encontra
a cascalheira cimentada por concre¢do sdo bem menores que as umidades observadas no nivel
1A onde ha um fluxo de lama ndo canalizado.

Para a datagdo, tanto das amostras de dentes da megafauna, como das amostras de
sedimentos, foram utilizados programas computacionais (ROSY, DATA e AGE) para a
estimativa das idades. Nesses programas, ¢ necessario informar a umidade do local onde a
amostra foi coletada. Como normalmente a umidade atual ndo representa a umidade do
passado, a exemplo do que foi observado para as amostras de sedimentos do sitio Lagoa Uri
de Cima, nesses programas costuma-se utilizar a umidade saturada, ou a razdo da umidade
saturada pela umidade atual (AITKEN, 1985; GRUN, 1994). Esses valores percentuais da
razdo da umidade saturada pela umidade atual sdo mostrados na Tabela 19. Para as data¢des
realizadas neste trabalho, foi utilizado os valores percentuais da razdo da umidade saturada
pela umidade atual.

Tabela 19 — Valores percentuais de umidade dos sedimentos do sitio arqueolégico Lagoa Uri de

Cima (PE).
3 0,
Tipo de Ne Nivel - Profundidade Umidade %
sedimento | etiqueta | estratigrafico Trincheira (m) Atual Saturad Razio
ua aturaca (Saturada/Atual)
2 7154 2 Leste 1,95 2,6 29,0 11,2
]
=}
2 S s 7793-15 1B-2 (final) Sul 1,88 1,7 274 16,1
$8:z
2 5% 8107 2B Oeste 2,19 0,6 18,8 31,3
- T o
S o 2
E s E 7938 3 (inicio) Norte 1,90 2,3 28,6 12,4
=
& 18351 3 Oeste 2,19 0,5 11,1 22
3305 Vertissolo 9 Entre 0,00 ¢ 0,60 9,9 39,5 4,0
o~ 3399 1A 9 Entre 0,60 ¢ 1,00 8,7 335 39
[~
=
2 2 3396 1B 1° estrato 9 Entre 1,00 e 1,45 9,0 31,0 34
= £
E Z 3378 1B 2° estrato 9 Entre 1,45 ¢ 1,70 11,1 30,6 2,8
= e
& § 3375 1B-2 9 Entre 1,70 ¢ 1,85 6,9 21,9 32
(=]
Q
~ 3371 2 5 Entre 1,85 ¢ 2,10 33 19,1 5,8
3354 Rocha 5 Entre 2,30 € 2,45 0,7 9,6 13,7
o o 3302 3 (final) 5 Entre 2,10 € 2,30 1,0 154 154
<8
§ § 7902 3 Leste Entre 2,10 ¢ 2,30 0,6 14,9 24.8
S =
E 5
© 7905 3 Leste Entre 2,10 ¢ 2,30 0,3 13,7 457




95

4.2. Datacao de dentes da megafauna por espectroscopia RPE
4.2.1. Determinacio da dose acumulada

4.2.1.1. Avaliagao do procedimento de determinagdo da dose acumulada

A Figura 43 apresenta as curvas de calibracao obtidas para a amostras de esmalte 7154
nos laboratérios do DEN-UFPE (Figura 43[A]) e do DF-FFLCRP-USP (Figura 43[B]). Em
ambos os laboratorios, apenas a intensidade da amplitude pico-a-pico T1-B1 do sinal RPE do

radical CO; da hydroxyapatita foi utilizada para a construcdo das curvas de calibracdo.

Figura 43 — Curvas de calibracio obtidas através do método de doses aditivas com ajuste
exponencial de saturacio simples.
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Medidas realizadas nos espectrometros Bruker EMX10" (A) e Jeol JES-FA200 (B), para a amostra de esmalte do
dente de Megafauna 7154 do sitio arqueologico Lagoa Uri de Cima (PE).

Para cada ponto das curvas de calibragdo apresentadas na Figura 43, foram realizadas
trés medigdes e o valor médio e o seu desvio padrao foram representados nos graficos. Em
ambos os laboratorios, as curvas de calibracdo foram obtidas com o programa Microcal
Origin 8.5 e a fungdo exponencial de saturagdo simples, anteriormente descrita na Equagao
(11), foi utilizada para determinar a dose acumulada.

O valor da dose acumulada obtido através destas curvas, e seu desvio-padrao foi de
21,36 £ 0,88 Gy com o espectrometro Bruker EMX 10" (DEN-UFPE), e 20,70 + 0,71 Gy com
o espectrometro Jeol JES-FA200 (DF-FFLCRP-USP). As fontes de incerteza relacionadas aos

valores de dose acumulada sdo compostas pelas incertezas na irradiacdo, nas medi¢des de
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RPE, flutuagdo na andlise da resposta RPE, variacdo na massa das aliquota e no ajuste dos
pontos a curva.

Os resultados obtidos mostram uma boa concordancia na determinacdo da dose
acumulada. Indicando, assim, que a metodologia adotada para a datacdo dos dentes da

megafauna do sitio arqueoldgico Lagoa Uri de Cima est4 adequada.

4.2.1.2. Determinagdo das doses acumuladas das amostras de dente da megafauna do sitio
arqueologico Lagoa Uri de Cima (PE)

Apo6s a validagdo da metodologia descrita na Se¢do 3.3.1.2 para a determinacdo da
dose acumulada, esta metodologia foi aplicada para a determina¢do da dose acumulada das
amostras de esmalte dentario da megafauna do sitio arqueoldgico Lagoa Uri de Cima, no
laboratorio do DEN-UFPE. Os espectros RPE em fun¢dao da dose para cada amostra de
esmalte sdo mostradas na Figura 44.

Em todos os espectros, observa-se o sinal RPE tipico do radical CO; formado na
hydroxyapatita devido a irradiacdo . Em todas as amostras esse sinal mostrou-se intenso, com
boa relagdo sinal-ruido, crescente em funcdo da dose adicional de irradiacdo artificial
fornecida com fonte de Co-60, apresentando simetria axial emg, = 2,0017 e g, = 1.9971,
em concordancia com a literatura (IKEYA,1993; JOANNES-BOYAU; GRUN; 2011; GRUN
et al, 2006).

Nos espectros RPE das amostras 7154, 7793-15, 7938 e 18351, apresentados na Figura
44, também observa-se a presenga de sinais de menor intensidade (indicado com setas nos
graficos da Figura 44). Estes sinais, que ndo interferem no sinal dosimétrico de interesse para
datagdo, neste caso o do radical CO; da HAp, ja foram reportados na literatura e foram
atribuidos a radicais organicos (RHODES;GRUN, 1991; SKINNER et al., 2000), indicando
que o ataque quimico com HCI nao foi suficiente para eliminar os componentes organicos que
estavam presentes nas amostras de esmalte.

A partir destes espectros RPE foram construidas as curvas de calibragdo segundo o
método de doses aditivas. Para tanto, foram utilizados os pardmetros de medidas de variagao
das intensidades das amplitudes pico-a-pico T1-B1 e TI-B2 do centro paramagnético CO; da
hydroxyapatita, conforme sugere a literatura (GRUN, 2000; 2002) . As curvas de calibragdo

das amostras sao mostradas na Figura 45.
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Figura 44 — Espectros RPE em fun¢io da dose das amostras de esmalte dentirio da megafauna
do sitio arqueoldgico Lagoa Uri de Cima (PE).
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Cada ponto das curvas de calibragdo mostradas na Figura 45 correspondem ao valor

médio de trés leituras RPE e seus respectivos desvios padrdo. Estas curvas foram construidas

utilizando o programa Origin 8.5. Os ajustes dos pontos das curvas de calibragdo foram

obtidos através da funcdo exponencial de saturagcdo simples (ESS), anteriormente descrita na

Equagao (11).
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Figura 45 — Curvas de calibracio obtidas através do método de doses aditivas utilizando as
amplitudes pico-a-pico T1-B1 e T1-B2 do sinal RPE do radical CO, da hydroxyapatita para as
amostras de esmalte dentdrio da megafauna do sitio arqueolégico Lagoa Uri de Cima (PE).
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Os valores de dose acumulada foram entdo obtidos extrapolando as curvas de
calibragdio no eixo de doses (eixo x), na condi¢io y=0 (IKEYA, 1993; GRUN, 2009). Os
valores de dose acumulada obtidos sdo mostrados na Tabela 20. Com exce¢ao das amostras
8107 e 18351, os valores de dose acumulada obtidos através do sinal RPE T1-B1 sdo maiores
que os obtidos com o sinal RPE T1-B2. As maiores diferencas entre os valores de dose
acumulada foram obtidas para as amostras: 8107, cerca de 13%; e 7938, 11%. Mesmo assim,
levando-se em consideragdo os desvios padrao das medidas, observa-se que os resultados
obtidos para dose acumulada utilizando esses dois sinais RPE sdao semelhantes, tendo sido os
menores valores de dose acumulada obtidos para a amostra 7938, enquanto que os maiores

foram para a amostra 18351.

Tabela 20 — Valores de dose acumulada obtidos para as amostras de esmalte dentario da
megafauna do sitio arqueoldgico Lagoa Uri de Cima (PE).

Dose Acumulada (Gy)
N° . . . Profundidade
. Trincheira Nivel
Etiqueta (m) Amplitude pico-a-pico | Amplitude pico-a-pico
T1-B1 T1-B2
7154 Leste 2 1,95 20,96 + 0,54 20,53+ 0,83
7793-15 Sul Final 1B-2 1,88 22,18 £2,78 21,81 +£221
8107 Oeste 2B 2,19 16,31 +£1,28 18,54 £1,03
7938 Norte Inicio 3 1,90 16,06 £ 0,74 14,25 £ 1,24
18351 Oeste 3 2,19 23,66 £ 1,86 2397 +1,25

4.2.2. Determinacio da taxa de dose anual

Na Tabela 21 sdao apresentadas as concentragdes de U-238, Th-232 e K-40 dos
sedimentos coletados junto com os dentes da megafauna, obtidos através da andlise por
espectrometria gama. Para todas as amostras, as concentragdes de Th-232 sdo maiores do que
as de K-40 e U-238. Entre os sedimentos, observa-se uma varia¢ao das concentragdes de U-
238, Th-232 e K-40 de, respectivamente: 17%, 27% e 26%. Isto mostra que existe uma
heterogeneidade da disposicao desses radionuclideos no solo da Lagoa Uri de Cima.

Na Tabela 22 sdo apresentadas as concentragdes de U-238, Th-232 e K-40 dos esmaltes e
dentinas dos dentes da megafauna, obtidas através de analise por ativagdo neutronica.
Observa-se que os teores de uranio nas dentinas sdo maiores que os teores de urdnio do
esmalte. Provavelmente, isto ocorreu devido ao fato de que a dentina apresenta uma

porosidade em sua estrutura, que ndo ¢ encontrada no esmalte, por onde ocorre mais
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facilmente a absor¢do e incorporagdo do urdnio neste tecido (GRUN, 2006; SKINNER;
2011). Teores de urdnio na dentina maiores que os teores de urdnio no esmalte sdo
comumente reportados em trabalhos de datacdes de animais da megafauna (DUVAL et al.,
2011; GRUN et al., 2006; KINOSHITA et al., 2013;2014). Em relagdo aos teores de uranio,
tanto no esmalte como na dentina, os teores de tdério e potissio sdo menores, ou as

concentragdes estavam abaixo do limite de detec¢ao da técnica de AAN.

Tabela 21 — Concentracdes de U-238, Th-232 e K-40 determinadas através de espectrometria
gama para as amostras de sedimento associadas aos dentes da megafauna do sitio arqueoldgico

Lagoa Uri de Cima (PE)
N° oo . Profundidade Sedimento
Etiqueta | |1 Nivel (m) U-238 (ppm) Th-232(ppm) K-40 (%)
7154 Leste 2 1,95 0,754 = 0,037 5,121 £ 0,200 1,860 % 0,030
7793-15 Sul Final 1B-2 1,88 0,990 = 0,087 8,814+ 0,701 2,108 0218
8107 Oeste 2B 2,19 0,699 = 0,197 6,001 £ 0,285 2,258 £ 0,02
7938 Norte Inicio 3 1,90 0,923 = 0,087 5,061 = 0,070 1,028 0,018
18351 Oeste 3 2,19 1,062 % 0,015 5,017 £ 0,050 1,807 £ 0,023

Tabela 22 — Concentracées de U-238, Th-232 e K-40 determinadas através de analise por
ativacao neutronica para as amostras de esmalte e dentina dos dentes da megafauna do sitio
arqueologico Lagoa Uri de Cima (PE).

. Esmalte Dentina
N°¢ . . . Profundidade

Etiqueta Trincheira Nivel (m) U-238 | Th-232 | K-40 | U-238 | Th-232 | K-40
(ppm) | (ppm) (%) | (ppm) | (ppm) | (%)

7154 Leste 2 1,95 0,21 0,11 0,03 16,08 0,05 0,01
7793-15 Sul Final 1B-2 1,88 0,97 n.d nd 45,12 0,03 0,03
8107 Oeste 2B 2,19 0,21 n.d n.d 15,76 n.d n.d
7938 Norte Inicio 3 1,90 0,17 n.d n.d 19,99 n.d n.d
18351 Oeste 3 2,19 0,07 0,71 0,06 46,32 n.d n.d

n.d. = nao detectado. Concentracdo abaixo do limite de deteccdo da técnica.

Na Tabela 23 sdo apresentados os valores de radiacdo cosmica corrigidos pela
profundidade, de acordo com Prescott ¢ Hutton (1994), ja anteriormente descrita na Secao
2.2.3.2. Foi assumido o valor de 250 pGy/ano, que representa a média entre os valores
experimentais e teorico de radiagdo coésmica (na superficie, 0Om de profundidade) medidos no
Brasil (SALLUN et al., 2007). Observa-se que conforme a profundidade de coleta aumenta, a

4

radiacdo cosmica diminui. Esta correcdo da radiacdo cosmica ¢ essencial para a datagdo

realizada através do programa ROSY, uma vez que neste programa, nenhum valor de
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profundidade de coleta ¢ fornecido. Ao contrario do programa DATA, onde a correcdo da
radiacdo cdsmica € realizada pelo proprio programa, ao informarmos a profundidade de coleta

e o valor de radia¢do cosmica na superficie (Om de profundidade).

Tabela 23 — Taxas de dose anual obtidas através dos programas ROSY e DATA para as
amostras de dentes da megafauna do sitio arqueolégico Lagoa Uri de Cima (PE).

Taxa de dose anual (uGy/ano)
N° Radiacio Programa ROSY Programa DATA
Etiquet Trincheira Nivel h (m) | Césmica
'queta (nGy/ano) | Captacio Captacio Captagio Captacio Captacao
Precoce Linear Combinada | Precoce Linear

(CP) (CL) (CO) (CP) (CL)
7154 Leste 2 1,95 134,26 1036+ 33 961+ 25 1031+ 33 1060 + 55 1015+54
7793-15 Sul Final 1B-2 | 1,88 135,35 1412+ 99 1248+ 82 1350+ 101 1492 £ 76 1336 £ 68
8107 Oeste 2B 2,19 129,15 993+ 36 952+ 33 980+ 35 1079 + 54 1027 £ 54
7938 Norte Inicio 3 1,90 135,35 1229+ 116 | 1070+100 | 1221116 | 1323+57 1161 +£54
18351 Oeste 3 2,19 129,15 1759 £211 | 1450145 | 1755+211 | 1743 +139 | 1481+98

h: profundidade.

Na Tabela 23 também sao apresentados os valores de taxas de dose anual (TD) obtidos
através desses dois programas, levando-se em consideragdo os diferentes modelos de captagao
do uranio. Observa-se para um mesmo modelo de captacdo de urdnio, que apesar dos
programas ROSY e DATA usarem metodologias diferentes para o célculo da TD e estimativa
das idades, valores semelhantes de TD sao obtidos através desses dois programas. Em ambos
0s programas, observa-se que os valores de TD obtidos com o modelo de captacao de uranio
precoce, sdo sempre maiores que os obtidos para o modelo de captagdo linear. No caso do
programa ROSY, os valores de TD obtidos através do modelo de captagdo combinado
(considerando uma captagao precoce para a dentina e linear para o esmalte) sdo proximos dos
obtidos através do modelo precoce. Também observa-se que apesar das amostras 8107 e
18351 terem sido coletadas numa mesma profundidade da trincheira oeste, os valores de taxa
de dose anual sdo bem diferentes, para todos os modelos de captacdo de urdnio avaliados, em
ambos os programas, refletindo a heterogeneidade da disposicao dos radionuclideos no solo

da lagoa; em acordo com os resultados da Tabela 21.
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4.2.3. Determinacio das idades

Os resultados das datagdes das amostras de dentes da megafauna obtidos através dos
programas ROSY e DATA, levando-se em consideracdo os modelos de captacao de uranio
precoce (CP), linear (CL) e combinado (CC), sdo apresentados na Tabela 24. Para cada
modelo de captacdo de uranio considerado, em ambos os programas, foram estimadas duas
idades, que foram obtidas a partir dos valores de dose acumulada determinados através dos
parametros de amplitudes pico-a-pico T1-B1 e TI1-B2 do sinal RPE das amostras,

apresentados na Tabela 24.

Tabela 24 — Resultados das datacdes obtidas através dos programas ROSY e DATA para as
amostras de dentes da megafauna do sitio arqueolégico Lagoa Uri de Cima (PE).

IDADE (k anos)
N° Etiqueta . . i Prof. Programa ROSY Programa DATA
e Trincheira | Nivel — — — — —
Espécie (m) | Captaciio | Captaciio Captacio Captacio | Captagio
Precoce Linear Combinada | Precoce Linear
(CP) (CL) (CC) (CP) (CL)
TI-Bl: TI-Bl: TI-BI: TI-Bl: TI-Bl:
7154 20,3+0,9 | 21,8 +0,7 [ 20,3+ 0,8 19,7+ 1,1 20,6 £1,2
Hippidion bonaerensis Leste 2 1,95
(Ameghino, 1907) TI1-B2: TI1-B2: T1-B2: T1-B2: T1-B2:
198+1,021,3+0,9|199+1,0 193+1,2 21,1 +£1,3
TI-Bl: TI-Bl: TI-Bl: TI-Bl: TI-Bl:
7793-15 . 15,722 1178+251164+2,4 14,8+2,0 | 16,6 £2,2
; Final
Toxodontidae Sul 1,88
1B-2 T1-B2: T1-B2: T1-B2: TI1-B2: TI1-B2:
154+1,81175+2,11162+1,9 146+1,6 | 163+1,8
TI-Bl: TI-Bl: TI-Bl: TI-Bl: TI-Bl:
8107 164+14|171+14|164+24 151+141158=+1,4
Toxodontidae Oeste 2B 2,19
T1-B2: T1-B2: T1-B2: T1-B2: T1-B2:
18712 |195+1,2|162+1,9 17,1+1,2 | 18,0£1,3
TI-Bl: TI-Bl: TI-Bl: TI-Bl: TI-Bl:
7938 Inicio 13,1 0,7 150+0,8 | 13,1+0,8 12,1 £0,7 | 13,8+0,9
Haplomastodon waringi Norte 3 1,90
(Holland, 1920) T1-B2: T1-B2: T1-B2: TI1-B2: TI1-B2:
11,6+1,1 | 133+1,2|11,7+1,1 108+1,0] 12,2+1,2
TI-BI: TI-BI: TI-BI: TI-Bl: TI-BL:
18351 134+20(163+2,1]13,5+1,9 13,5+1,5] 159+1,6
Haplomastodon waringi Oeste 3 2,19
(Holland, 1920) TI1-B2: TI1-B2: T1-B2: T1-B2: TI-B2:
136+1,8[165+19]137+1,8 |137+13|16,1+13

Em relagdo as idades estimadas pelo programa ROSY, observa-se que as idades
obtidas através do modelo CL sdo cerca de 7% maiores que as obtidas através dos modelos
CP e CC. Esse comportamento também foi observado nas idades estimadas pelo programa
DATA, onde as idades obtidas com o modelo CL sdo cerca de 4% maiores que as obtidas com
o modelo CP. Com excecdo da amostra 7793-15, os valores obtidos para as idades através dos
modelos CP e CC sdo iguais ou proximos, a exemplo da amostra 7154. Essas diferencas

observadas entre as idades, refletem as diferencas existentes na forma de calcular as idades
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através desses modelos nos programas (BRENNAN et al., 1999; GRUN, 2009b). Portanto,
nas datagdes de dentes por RPE utilizando os programas ROSY e DATA, ¢ comum idades
obtidas através do modelo CL serem maiores que as idades obtidas através dos modelos CP e
CC (GRUN et al., 2006; KINOSHITA et al.; 2014).

A Figura 46 apresenta a comparacdo das idades, simuladas com os valores de dose
acumulada T1-B1, obtidas através dos programas ROSY e DATA. Para as amostras 7154,
7793-15, 8107 e 7938, observa-se que as idades ROSY sdo sistematicamente maiores que as
idades DATA, tanto para o modelo CP (Figura 46[A]), como para o modelo CL (Figura
46[B]), sendo a maior diferenca encontrada para a amostra 8107, que ¢ de cerca de 8%, em
ambos os modelos. Para a amostra 18351, as idades ROSY sdo cerca de 1% menores que as

idades DATA para o caso do modelo CP, e cerca de 2% maiores para o caso do modelo CL.

Figura 46 — Comparacao das idades ROSY e DATA para as amostras para as amostras de
dentes da megafauna do sitio arqueoldgico Lagoa Uri de Cima (PE).
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Uma vez que as amostras foram coletadas em profundidades muito préximas,
diferenca de 31 cm entre a maior e menor profundidade de coleta, e levando-se em
consideracdo que as ossadas dos animais da megafauna sdo muito maiores que essa diferenca,
ndo se observa uma relacdo das idades com a profundidade em que as amostras foram
coletadas. Por exemplo, a idade estimada para a amostra 7154, coletada numa profundidade
de 1.95m, ¢ maior que a da amostra 8107 e 18351, ambas coletadas numa profundidade de
2,19m.

Em relagdo a influéncia da umidade do solo para as idades das amostras de dentes da

megafauna do sitio Lagoa Uri de Cima estimadas através desses programas, observa-se que
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quando a amostra de dente possui esmalte com espessuras maiores, a exemplo das amostras
7154, 7793-15 e 8107, essa influéncia € significativa para a faixa de umidade abaixo de 20%
(Figura 47[A] e [B]). Enquanto que para amostras com espessuras de esmalte menores, como
as amostras 7938 e 18351, essa influéncia nao ¢ significativa, mesmo variando-se o percentual
de umidade de 1 a 50 Figura 47[C] e [D]), Comportamento esse, semelhante ao observado por
Skinner (2011). Na Figura 47 sao mostrados graficos obtidos através da simulacdo de valores
de umidade (variando de 1 a 50%, num caso mais extremo de saturacdo)em funcdo da idade,
em ambos os programas, para as amostras 7154 (espessura esmalte maior) e 18351 (espessura
esmalte menor).

Figura 47 — Idade versus umidade do sedimento para as amostras de dentes da megafauna 7154

e 18351do sitio arqueologico Lagoa Uri de Cima (PE).
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Em relagcdo as espécies da megafauna, as idades encontradas neste trabalho estdo
dentro das aceitas para a época em que esses animais habitaram o planeta (OWEN-SMITH,
1999; FAURE; GUERIN, 2013), tendo sido as maiores ¢ menores idades estimadas,
respectivamente, para a espécie: Hippidion bonaerensis: 20,3 + 0,9 kanos (CP), 21,8 £ 0,7
kanos (CL),20,3 + 0,8 kanos (CC); e Haplomastodon waring: 13,1 = 0,7 kanos (CP), 15,0 £+
0,8 kanos (CL), 13,1 + 0,8 kanos (CC). Em relacdo a espécie Haplomastodon waring, 0s

dentes de megafauna datados neste trabalho, possivelmente, sdo pertencentes aos ultimos
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animais dessa espécie, que habitaram a regido da Lagoa Uri de Cima na época de transi¢ao do
Pleistoceno para o Holoceno, considerada como o momento em que a megafauna se extinguiu
do planeta, seja por mudancgas climaticas ou acdo do homem (HAYNES, 2009; HUBBE et al.,
2013).

Os resultados das datagdes obtidos neste trabalho representam as primeiras idades para
a megafauna do sitio Lagoa do Uri de Cima, contribuindo para o melhor entendimento de
como esses animais se deslocavam no territorio sul americano e interagiam com o
paleoambiente. Além disso, como os fosseis dos animais da megafauna foram encontrados em
niveis estratigraficos onde também foram encontrados vestigios liticos de natureza antropica,
fornece um marco temporal para uma possivel coexisténcia com grupos humanos pretéritos na
regido do semidrido do Nordeste, coexisténcia esta ja observada anteriormente em outros
sitios do Nordeste (GUERIN, 1991;1993).

A Figura 48 apresenta uma comparac¢ao dos resultados das datagdes do sitio Lagoa Uri
de Cima com outros trabalhos de datacdo de dentes da megafauna realizados em outros
sitios.Como pode ser observado, as idades encontradas para a megafauna do sitio Lagoa Uri
de Cima estdo dentro do alcance das idades reportadas nestes trabalhos. O espécime de
Hippidion bonaerensis do sitio Lagoa Uri de Cima ¢ mais antigo que o espécime datado no
sitio argentino La Chumbiada, cuja idade obtida através da técnica do C-14 foi de 13 + 1 mil
anos (SCANFERLA et al., 2013). Em relacdo a espécie Haplomastodon waring, observa-se
que as idades encontradas para os dois espécimes do sitio Lagoa Uri de Cima estdao entre as
idades minimas (10 + 0,5 mil anos) e maximas (60 £ 9 e 63 + 8 mil anos) reportadas nos sitios
Fazenda Ovo da Ema (AL) e Fazenda Logradouro(PE), respectivamente (KINOSHITA et al.,
2014). Em relacdo aos dois espécimes da familia Toxodontidae, as idades encontradas sdao
maiores que as observadas nos sitios Lagoa do Rumo(BA) (KINOSHITA et al., 2014) e
Caverna Ponta da Flecha (SP) (BAFFA et al., 2000), que foram de 9 &= 2 mil anos ¢ 6,7 + 1,3

mil anos, respectivamente.
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Figura 48 — Comparacio das idades dos animais da megafauna do sitio arqueolégico Lagoa Uri
de Cima (PE) com algumas datacdes da megafauna realizadas em outros sitios arqueoldgicos.

80
1 B Hippidion bonaerensis (idade RPE)
70 ] ® Toxodontidae (idade RPE)
. A Haplomastodon waring (idade RPE)
1 # Hippidion bonaerensis (idade C-14)
60 N ® Toxodontidae (idade C-14)
50
40 - a

30—: I

Idade (k anos)

i

104 - -4 R
i °

0

I I
Lagoa Uri

de Cima (PE)

10

Lagoa Santa

Lagoa Santa
(SP) 12

Rumo (BA)l
Fazenda Ovo
da Ema (AL)’
Lagoa de
Dentro (PBY’
Lagoa de
Dentro (PB)(7
Touro Passo
(sp)’
Caverna Ponta
de Flecha (SP)*
(SPY’
La Chumbiada
11 (Argentina)”

Lagoa dos
Porcos (PI)4

Lagoa do
Fazenda
Logradouro (PE)5

(Argentina)

Arroyo Seco

Fonte: Elaborada pelo autor, baseada em: 1, 2, 3, 4 e 5— KINOSHITA et al., 2014; 6 — KINOSHITA et al., 2005;
7 —-KERBER etal., 2011; 8 — BAFFA et al., 2000; 9 — PEYRE et al., 1998; 10 — SCANFERLA et al., 2013; 11 —
POLITIS et al., 1995; 12 — NEVES et al., 2007.

4.3. Datacio de sedimentos por LOE
4.3.1. Determinac¢io da paleodose

Inicialmente, foram realizadas as leituras LOE na condi¢do natural para todas as
amostras de sedimentos, tanto as que foram coletadas em tubos, como as provenientes das
placas de concre¢do. Observou-se que todas as amostras apresentavam um sinal LOE natural
do quartzo mensuravel, com boa relacao sinal ruido. A partir disso, foi possivel realizar a
datacdo dessas amostras através do protocolo de doses regenerativas, descrito anteriormente
na Secdo 3.4.1.2. As curvas de decaimento LOE, tanto para a condi¢do natural, como para as
aliquotas que foram irradiadas com doses artificiais, sdo mostradas na Figura 49, para as
amostras de sedimentos coletadas em tubos, ¢ na Figura 50, para alguns dos sedimentos

coletados em pontos das placas de concrecao. Como esperado, a intensidade LOE da amostra
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3354 (Figura 49[G]), coletada no nivel estratigrafico mais profundo (nivel rocha), foi maior

que as intensidades LOE das amostras coletadas em niveis mais superficiais, tendo sido

necessario utilizar um filtro de 50% para reduzir a intensidade LOE dessa amostra.
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Figura 49 — Curvas de decaimento LOE natural e em fun¢io da dose para as amostras de

sedimento do Sitio Arqueologico Lagoa do Uri de Cima (PE).
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Figura 50 — Curvas de decaimento LOE natural e em fun¢io da dose para as amostras de
sedimento provenientes das placas de concrecao do Sitio arqueoldgico Lagoa Uri de Cima (PE).
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A partir das curvas de decaimento LOE foram construidas as curvas de calibragao
segundo o método de doses regenerativas, conforme protocolo descrito na Se¢do 3.4.1.2. As
curvas de calibracdo destas amostras sdo mostradas na Figura 51, para as amostras de
sedimentos coletadas em tubos, e Figura 52, para as amostras de sedimento provenientes das
placas de concrecdo. Os ajustes dos pontos das curvas de calibragcdo foram obtidos através de
funcdes exponenciais, com exce¢ao das amostras 3371 e 3354, cujo ajuste foi obtido através
de fungdes lineares. ApoOs os ajustes dos pontos, o valor médio das leituras LOE natural das
amostras foi interpolado nas curvas de calibracao para a determinacao da paleodose.

Conforme apresentado no item 3.4.1.2, a determinagdo da paleodose foi realizada
utilizando-se o protocolo das multiplas aliquotas, que apesar de serem provenientes de uma
mesma amostra, diferem entre si, pois, os graos de quartzo podem apresentar sensibilidades
diferente ao serem estimulados opticamente. Além disso, devido a natureza mineralogica
complexa dos sedimentos da Lagoa Uri de Cima, o que ndo permitiu a obten¢do de amostras
de quartzo puro apds o procedimento de preparacdo das amostras, uma aliquota pode

apresentar uma quantidade maior ou menor de quartzo mesmo possuindo a mesma massa.
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Figura 51 — Curvas de calibracao obtidas através do método de doses regenerativas para as
amostras de sedimento do sitio arqueolégico Lagoa Uri de Cima (PE).
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Figura 52 — Curvas de calibracio obtidas através do método de doses regenerativas para as
amostras de sedimento provenientes das placas de concrecao do sitio arqueoldgico Lagoa Uri
de Cima (PE).
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Consequentemente, dispersdes grandes entre as medidas foram observadas entre as medidas
das aliquotas, a exemplo da amostra 3305 (Figura 51[A]).

A quantidade de amostra foi insuficiente para os sedimentos 3399, 3378 e
3371.Consequentemente, as curvas de calibracdo dessas amostras apresentam menos de cinco
pontos.

Na Tabela 25 sao mostrados os valores de paleodose e desvios padrao encontrados
para as amostras de sedimentos coletados em tubos. Observa-se que o maior valor de dose
encontrado (414,4 + 14,5 Gy) foi para a amostra coletada no nivel mais profundo da lagoa
(amostra 3354), enquanto que o menor valor de dose (10,4 £ 1,5 Gy) foi encontrado para a
amostra coletada no nivel vertissolo, o mais superficial (amostra 3305).

Na Tabela 26 sdo mostrados os valores de paleodose e desvios padrdo encontrados
para as amostras de sedimentos provenientes das placas de concre¢ao. Para as placas 7902 e

7905, também sdo apresentados os valores médios e desvio padrao dos valores de paleodose,
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obtidos a partir dos valores das paleodose encontrados para os sedimentos coletados nos

pontos P1, P2 e P3 dessas placas de concrecao.

Tabela 25 — Valores das paleodoses determinadas para as amostras de sedimento do sitio
arqueolégico Lagoa Uri de Cima (PE).

N° Etiqueta | Trincheira es traljiigvfz!\ﬁco Profuns(lili;)i::if?cei:;rl(:'ne)laqﬁo a Paleodose (Gy)
3305 9 Vertissolo Entre 0,00 ¢ 0,60 10,4 £1,5
3399 9 1A Entre 0,60 ¢ 1,00 13,1+2.2
3396 9 1B-1° Estrato Entre 1,00 ¢ 1,45 26,3 +3,1
3378 9 1B-2° Estrato Entre 1,45 ¢ 1,70 42,6+1,9
3375 9 1B-2 Entre 1,70 € 1,85 34,0+4,7
3371 5 2 Entre 1,85 ¢ 2,10 67,5+4,6
3354 5 Rocha Entre 2,30 € 2,45 4144 + 14,5

Tabela 26 — Valores das paleodoses determinadas para as amostras de sedimento provenientes
das placas de concrecao do sitio arqueologico Lagoa Uri de Cima (PE).

Profundidade em Paleodose (Gy)
N° Etiqueta | Trincheira | Nivel | relacfio a superficie
(m) P1 P2 P3 Meédia Sd
7905 Leste 3 Entre 2,10 € 2,30 67 68 73 69,5 3,5
7902 Leste 3 Entre 2,10 € 2,30 92 81 83 85,3 6,6
3302 5 3 Entre 2,10 e 2,30 290,0 - 26,1

4.3.2. Determinacio da taxa de dose anual

A Tabela 27 apresenta as concentracdes de U-238, Th-232 e K-40 determinadas por
espectrometria gama para as amostras de sedimentos do sitio arqueologico Lagoa Uri de
Cima. Observa-se para os sedimentos coletados em tubo, uma variagdo das concentragdes de
U-238, Th-232 e K-40 de37%, 41% e 31%, respectivamente. Comportamento semelhante foi
observado anteriormente nos sedimentos associados ao dentes de megafauna, na Se¢do 4.2.2,
reforcando a heterogeneidade da disposi¢ao destes radionuclideos no solo da Lagoa Uri de
Cima. Por outro lado, entre as placas de concrecao, os valores dos teores dos radionuclideos
sdo bem proximos.

A partir destas concentracoes foram estimadas as taxas de dose anual para as amostras

usando a Equacao (13) e o programa AGE, conforme a metodologia descrita na Se¢ao 3.4.2.
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Na Tabela 27, observa-se que para uma mesma amostra, independentemente da
metodologia empregada para a estimativa da taxa de dose anual, considerando-se as
flutuagdes estatisticas dos métodos, valores semelhantes foram obtidos. Isto indica que no
caso das amostras de sedimento do sitio Lagoa Uri de Cima, as corre¢des de profundidade da
radiacdo cdsmica e umidade do solo, realizadas no programa AGE, ndo sdo significativas para

a datacgdo através do quartzo.

Tabela 27 — Concentracdes de U-238, Th-232 e K-40 determinadas por espectrometria gama e
valores de taxas de dose anuais estimados para os sedimentos do sitio arqueoldogico Lagoa Uri de
Cima (PE).

Taxa de Taxa de

Trincheira/ o Dose Anual | Dose Anual
Nivel h (m) Uppm) | Th (ppm) K (%) (uGy/ano) (uGy/ano)

(Equaciio 13) (AGE)

Tipo
amostra
Nﬂ
Etiqueta

3305 | 9/Vertissolo | 0,30+£030 | 1,604 | 14812 | 1,6£0,01 | 2906290 | 2988 + 122

3399 9/1A 0,80+0,20 | 1,3+0,3 13,7+ 0,6 1,4+£0,02 | 2858 £285 2858 £92

3396 | 9/1B-1° Estrato | 1,23 +0,23 | 0,5+0,01 | 140+1,0 | 1,5+0,04 | 2487 +248 2805 + 88

3378 | 9/1B-2° Estrato | 1,58 £0,13 | 0,8+0,3 129+1,7 | 2,8+0,05 | 3474 £347 3629 + 142

3375 9/1B-2 1,78 40,07 | 1,1£0,05 | 12,309 | 2,6+0,08 | 3402+340 | 3293 +94

Sedimento coletado em tubos

3371 572 1,97+0,13 | 0,8+0,2 8,9+0,7 3,3+0,1 3561 + 356 3675+ 112

3354 5/Rocha 2,37+0,07 | 1,5+0,01 | 7,1£1,01 | 2,2+0,01 2731 +273 2889 + 77

7902 Leste/3 220+0,10 | 1,8+0,8 | 53+0,1 | 1,5+0,01 | 2172217 | 2078 155

o Q
K
g 5| 7905 Leste/3 220+0,10 | 1,0£02 | 50£0,07 | 1,940,09 | 22964229 | 2329 +98
S g
&8
3302 5/3 220+0,10 | 1,5+02 | 510,01 | 1,8+0,03 | 2338+233 | 2463+66

h: profundidade.

4.3.3. Determinacao das idades

Os resultados das datacdes das amostras de sedimentos e placas de concregdo obtidos
usando a Equacdo (13) e usando o programa AGE, sdo apresentados na Tabela 28.

Observa-se que as idades obtidas através dessas duas metodologias, levando-se em
consideragdo as flutuagdes estatisticas, sdo semelhantes para uma mesma amostra. As idades
obtidas estdo coerentes com os niveis estratigraficos, tendo sido a idade mais antiga (151,7 £
15,9 mil anos) obtida para o nivel estratigrafico mais profundo (nivel rocha), e a mais recente

(3,6 £ 0,6 mil anos) obtida para o nivel mais superficial (vertissolo), como pode ser observado
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na Figura 53. Em relagdo as idades das amostras de placa de concre¢do, coletadas no nivel 3
da lagoa, observa-se que a idade de 123,9 + 20,5 mil anos, estimada para a amostra 3302, ¢
cerca de quatro vezes maior que as idades estimadas para as amostras 7902 (37,3 + 4,8 mil
anos) ¢ 7905 (30,3 + 3,3 mil anos).Uma explicagdo possivel € que o sinal LOE proveniente da
formacao geoldgica do quartzo ndo foi apagado completamente quando exposto a luz solar
durante o processo de deposicao dos sedimentos para a formagdo da lagoa. Além disso, ainda
temos o fato desta amostra ter sido coletada numa regido mais proéxima da regido do nivel
rocha, que ¢ mais antiga, o que explicaria este valor de idade mais alto em relagdo aos obtidos
para as amostras 7902 e 7905.

Em relacdo a idade de 9,9 = 1,7 mil anos estimada para a amostra 3375, coletada no
nivel 1B-2, que deveria estar situada entre as idades de 12,3 £ 1,3 mil anos (nivel 1B - 2°
Estrato) e 18,9 + 2,3 mil anos (nivel 2), provavelmente ¢ decorréncia da bioperturbagdo

observada no nivel 1B-2 da lagoa (MUTZENBERG et al., 2013).

Tabela 28 — Resultado das dataciao dos sedimentos e placas de concrecio do sitio arqueologico

Lagoa Uri de Cima (PE).

. = g ‘ . Idade (k anos)

2 ‘é 5 2 Trmc,helra/ Prof. (m)

= E K= Nivel Usando Equaciio (13) | Usando Programa AGE
4 3305 9/Vertissolo 0,30 0,30 36406 35405
E 3399 9/1A 0.80 £ 0,20 46409 46408
2 3396 9/1B-1° Estrato 1.23+0.23 106+1.6 103+13
:§ 3378 9/1B-2° Estrato 1.58+0,13 123+13 11,7407
é 3375 9/1B-2 1,78 £ 0,07 9.9+17 103+1.4
é 3371 502 1,97 0,13 18.9£23 183+ 14
2 3354 5/Rocha 2374007 1517159 143463

iy 7902 Leste/3 2.20+0,10 373438 38943

g g 7905 Leste/3 2.20+0,10 303433 298419

&3 3302 5/3 2,20+0,10 123,9420,5 17,7+ 11,1
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Figura 53 — Idades versus profundidade para as amostras de sedimentos e placas de concrecio
do sitio arqueoldgico Lagoa Uri de Cima (PE).
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4.4. Comparaciao dos resultados das datacoes

Na Figura 54 ¢ apresentado um esquema ilustrativo dos niveis estratigraficos da Lagoa
Uri de Cima, exibindo o resumo das datacdes realizadas neste trabalho. Diante das limitagdes
impostas pela complexidade mineraldégica dos sedimentos da Lagoa Uri de Cima e da
instrumentagao utilizada para a datagao por LOE, a datacdo das amostras de dentes por
espectroscopia RPE, realizada através de uma metodologia atestada através de uma
comparagdo interlaboratorial com um laboratério de referéncia, também serviu para fornecer
uma maior confiabilidade aos resultados das datagdes por LOE dos sedimentos, uma vez nao
ha divergéncias significativas entre as idades encontradas para os dentes da megafauna e as
idades LOE dos respectivos niveis estratigraficos em que foram coletadas.

Diante dessa coeréncia entre os resultados das datagdes obtidos através de dois
métodos independentes, foi possivel se obter uma maior confiabilidade para as datagdes das
amostras de sedimento do sitio arqueoldgico Lagoa Uri de Cima (PE) realizadas neste
trabalho. Além disso, os resultados das datacdes realizadas neste trabalho irdo contribuir para
o melhor entendimento do paleoambiente do semidrido do Nordeste, bem como as interagdes
dos animais da megafauna com os grupos humanos pré-historicos que habitaram a regido da

Lagoa Uri de Cima em diferentes periodos.
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Figura 1- Comparacao das datacdes das amostras de dentes da megafauna e sedimentos do sitio

Vertissolo
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1B-1° Estrato

1B- 2° Estrato

1B-2

arqueologico Lagoa Uri de Cima (PE).
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As localizagdes dos dentes apresentadas ndo sfo reais. Apenas ilustram o nivel e profundidade em que as

amostras foram coletadas. Fonte: Elaborada pelo autor, baseada em imagem cedida por Demétrio Miitzenberg e

obtidas no site da “Prehistoric Wildlife”. Disponivel em:http://www.prehistoric-wildlife.com/; Acessado em

nov. 2014.
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5. CONSIDERACOES FINAIS

Os resultados deste trabalho permitem concluir que:

1 — O resultado da comparagdo interlaboratorial mostrou uma boa concordancia entre os
valores de dose acumulada obtidos: 21,36 + 0,88 Gy com o espectrometro Bruker EMX10"
(DEN-UFPE), e 20,70 £ 0,71 Gy com o espectrometro Jeol JES-FA200 (DF-FFLCRP-USP).
Através dessa comparacdo interlaboratorial com o laboratéorio DF-FFLCRP-USP, que ja
possui implementado o método de datagdo de dentes por espectroscopia RPE, pode-se
concluir que a metodologia utilizada neste trabalho para a determinacao das doses acumuladas
nas amostras de esmalte dentario por espectroscopia RPE ¢ adequada, o que permitiu a
realizagdo das datacdes de dentes da megafauna do sitio arqueoldgico Lagoa Uri de Cima

(PE).

2 — Para as amostras de esmalte dentario do sitio arqueoldgico Lagoa Uri de Cima, valores
semelhantes de dose acumulada foram obtidos através dos parametros de amplitude pico-a-

pico T1-B1 e T1-B2 do sinal RPE do radical CO; da Hydroxyapatita.

3 — Considerando as incertezas associadas aos programas ROSY e DATA, idades semelhantes
foram obtidas. Em relagdo aos modelos de captacdo de uranio utilizados nesses programas, o
modelo de captacdo linear (CL) fornece sempre valores de idade maiores que os modelos

precoce (CP) e combinado (CC), cerca de 7% no programa ROSY e 4% no programa DATA.

4 — Quando as espessuras de esmalte (inicial e apos-tratamento quimico) e dentina sao
maiores (1000 um), a umidade do solo considerada nos programas ROSY e DATA torna-se

significativa para a regido de umidade abaixo de 20%.

5 — As idades estimadas para os animais da megafauna da Lagoa Uri de Cima (PE), levando-
se em consideracao todos os modelos de captagdao do uranio pelo esmalte e dentina, foram na
faixa de 11,4 a 22,5k anos, tendo sido as maiores ¢ menores idades estimadas,
respectivamente, para a espécie: Hippidion bonaerensis: 20,3 £ 0,9 kanos (CP), 21,8 + 0,7
kanos (CL), 20,3 + 0,8 kanos (CC); e Haplomastodon waring: 13,1 + 0,7 kanos (CP), 15,0 +
0,8 kanos (CL), 13,1 £ 0,8 kanos (CC). Situando, assim, a megafauna da Lagoa Uri de Cima
(PE) no periodo de transi¢cdo da era Pleistocénica para a Holocénica (atual), o que esta dentro

das estimativas aceitas para a época em que esses animais habitaram o planeta. Além disso,
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os resultados das datagdes obtidos neste trabalho estdo coerentes com outros trabalhos de

datacdo de dentes da megafauna realizados em outros trabalhos.

6 — As grandes variagdes dos teores de U-238, Th-232 e K-40 entre as amostras de
sedimentos, superiores a 30%, obtidas por espectrometria gama, indicam que a disposi¢cdo

desses radionuclideos no sitio arqueoldgico Lagoa Uri de Cima ¢ heterogenia.

7 — Para os sedimentos (coletados em tubos e provenientes das placas de concrecdo) coletados
na Lagoa Uri de Cima (PE), valores semelhantes de idade foram obtidos através da equagao
basica da datacdo por LOE e do programa AGE, indicando assim, que para amostras do tipo
sedimentos os fatores umidade e corre¢do da radiacdo césmica pela profundidade, utilizados

no programa AGE, ndo sdo significativos.

8 — Com exce¢do da amostra 3375 coletada no nivel 1B-2 onde ha bioperturbacdo do
sedimento, as idades estimadas para os sedimentos e placas de concregdo estdo coerentes com
o nivel estratigrafico e profundidade em que foram coletados, tendo sido a idade mais recente
estimada para o nivel mais superficial (vertissolo: 3,6 = 0,6 k anos), ¢ a mais antiga para o

nivel mais profundo (rocha: 151,7 + 15,9 k anos).

9— As limitagdes impostas pelo aparato instrumental e complexidade mineralogica dos
sedimentos ndo inviabilizaram a datacdo por LOE dos sedimentos, fornecendo idades
coerentes com as obtidas para os dentes da megafauna utilizando espectroscopia RPE. Diante
dessa coeréncia entre os resultados das datacdes obtidos através de dois métodos
independentes, foi possivel se obter uma maior confiabilidade para as datagdes das amostras

de sedimento.

10— Os resultados das datacdes apresentados neste trabalho estdo dentro das expectativas
paleontoldgicas e arqueoldgicas para a paleofauna e formagao geologica do local onde situa-

se o sitio arqueologico Lagoa Uri de Cima (PE).
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APENDICE A — FUNDAMENTOS DA ESPECTROSCOPIA POR
RESSONANCIA PARAMAGNETICA ELETRONICA

A espectroscopia por ressonancia paramagneética eletronica (RPE) ¢ um método fisico
baseado na absor¢do de energia ressonante de microondas de um elétron desemparelhado,
colocado sob a presenga de um campo magnético, empregada na identificagdo e medida de
radicais e centros paramagnéticos presentes em varios materiais, a exemplo do esmalte
dentario (IKEYA, 1993).

De um ponto de vista classico, a rotagdo do elétron sobre seu proprio eixo (spin
eletronico) produz uma corrente circular em sentido oposto ao da sua rotacdo. Por sua vez,
essa corrente produz na vizinhanga do elétron um campo magnético, fazendo com que esse
elétron atue como um pequeno ima. Em atomos e moléculas que possuem mais de dois
elétrons, existe uma tendéncia dos elétrons se emparelharem, ou seja, formarem pares
magneticamente neutros (spins € momentos magnético opostos), que ndo sao afetados por um
campo magnético externo. Porém, em alguns casos, os atomos ou ions podem apresentar
originalmente elétrons desemparelhados. Nesses casos, existe apenas um elétron no orbital (s,
p, d ou f) ou dois ou mais elétrons com spins paralelos, a exemplo das terras raras e metais de
transi¢do, que proporciona um momento magnético resultante, tornando o ion ou molécula
paramagnético (HAGEN, 2009).

O principio da espectroscopia RPE ¢ ilustrado na Figura Al. Normalmente, os
momentos magnéticos dos spins eletronicos possuem orientagdes aleatérias (Figura Al[a]).
Quando os spins eletronicos sao colocados na presenca de um campo magnético externo (H),
a dire¢do desses spins tende a se alinhar paralelamente ao campo, na mesma ou em direcdo
oposta(Figura A1[b]). Essas duas situacdes sdo energeticamente diferentes. O que possibilita
a mudan¢a de um estado energético para o outro pela absor¢ao ou perda de energia, quando

uma microonda, de frequéncia v, incide sobre esses spins (Figura Al[c]).

Figura A 1 - Principio da espectroscopia RPE.
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(a) Spins orientados aleatoriamente; (b) Spins orientados paralelamente ao campo magnético; (c¢) Inversdo da
orientagdo dos spins, apods incidéncia de microondas.Fonte: Adaptado de IKEYA, 1993, p. 28.
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Esse desdobramento energético dos spins, devido ao campo magnético externo H
aplicado, ¢ conhecido como efeito Zeeman, como ilustra a Figura A2. O desdobramento
Zeeman depende do campo magnético externo ¢ do momento magnético do elétron (p. =
gBM), sendo a energia do sistema, ou energia Zeeman (E), descrita por (IKEYA, 1993):

E, = gfHM (41)

Em que, g ¢ o fator espectroscopico, ou fator g (para o elétron livre, g = 2,0023);8 ¢ o
magneton de Bohr, dado por f = eh/(4mm, ) = 9,27410x107%* JT , e é a carga do elétron
(1,62217646 x 10" C),h¢ a constante de Planck (6,626 x 10" J), em, é a massa do elétron
(aproximadamente 1,602 x 10°C); Hé o campo magnético externo, que pode ser expresso

em Tesla (T; T = 10* gauss) ou mT (1 mT = 10 gauss); e M o numero quantico magnético.

Figura A 2 — Niveis energéticos de um spin eletronico em funcio do campo magnético.
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Fonte: Adaptado de IKEYA, 1993, p. 30.

A absorcao de energia pelos elétrons desemparelhados ocorre quando a diferenga de
energia (AE = gBHM) for igual a um quantum de energia (hv). Essa condicdo ¢ dita condi¢ao
de ressonancia, sendo representada por (IKEYA, 1993):

hv=gfH (A2)

O fator g desempenha um papel importante na espectroscopia RPE. Uma vez que seu
valor muda a depender do estado energético em que o elétron se encontra na estrutura atdmica
do solido, ¢ possivel diferenciar e identificar os diversos centros paramagnéticos. Ou seja,
elétrons desemparelhados na estrutura dos solidos possuem valores de g diferentes do g do
elétron livre (g = 2,0023). A variagao do valor do fator g ¢ devida a interacdo magnética entre
0 momento magnético do spin € o momento magnético do orbital (interagdo spin-orbital).
Radicais com excesso de elétrons apresentam valores de fator g menores que 2,0023,

enquanto que os centros de buracos, ou seja, radicais com deficiéncia de elétrons, apresentam
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um fator g maior que o do elétron livre. O valor de g ¢ obtido a partir da condi¢do de
ressonancia:

hv v
g= ﬁ_H = 71,455 x q (A3)

Os espectrometros RPE sdo equipamentos desenvolvidos para medir essa absorcao de
energia. Nesses equipamentos, a absor¢ao ressoante ¢ medida variando-se o campo magnético
(H), enquanto a frequéncia de microondas (v) € mantida constante. Comercialmente, pode-se
encontrar espectrometros operando nas frequéncias de microondas de aproximadamente: 1,5
GHz (banda-L), 3,2 GHz (banda-S), 9,5 GHz (banda-X), 25 GHz (banda-K), 35 GHz (banda-
Q) e 95 GHz (banda-W). A escolha da banda de operagao do espectrometro dependera da
finalidade do estudo. Por exemplo, frequéncias mais altas sdo utilizadas quando se deseja uma
melhor resolucdo do fator g (HAGEN, 2009).

A Figura A3 mostra um desenho esquematico de um espectrometro RPE.
Basicamente, os espectrometros podem ser divididos em trés unidades principais. A primeira
unidade ¢ o eletroimd, onde o campo magnético ¢ produzido. A segunda ¢ fonte de
microondas,que podem ser do tipo Klystron (em sistemas mais antigos) ou Diodo Gunn (em
sistemas mais modernos). As microondas produzidas sdo transmitidas por meio de uma guia
de onda até a cavidade ressonante, onde a amostra ¢ posicionada. Na cavidade ressonante,
além do campo magnético estatico (produzido pelo eletroimad), existe um campo magnético de
perturbagdo (bobina de modulagdo), que permite a modulacio do sinal de absorcao
(normalmente utiliza-se valores de modulacdo em torno de 1/3 da largura de linha do sinal
RPE). A terceira unidade consiste no sistema de detec¢ao (diodo detector e amplificador do
sinal de ressonancia) e registro (computador) da energia de absor¢do das microondas pelos
centros paramagnéticos presentes na amostra (HAGEN, 2009).

Figura A 3 — Esquema de um espectrometro RPE.
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Fonte: Elaborada pelo autor, baseada em HAGEN, 2009, p. 16.
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Os espectrometros RPE registram os valores do campo magnético onde a absor¢do ¢
observada, mas o que ¢ apresentado como espectro RPE ¢ a derivada do espectro de absor¢ao.
Isto ¢ feito para melhorar a observagdo das linhas individuais num espectro complexo. A
interseccdo da derivada com a linha zero corresponde ao valor do campo magnético de
ressonancia. A Figura A4 apresenta espectros de absor¢do e suas derivadas constituidos por
um Unico pico € por varios picos.

Como mencionado anteriormente, o sinal RPE ¢ identificado pelo fator g. A depender
da simetria em que a amostra ¢ medida (por exemplo: po, fragmento, pastilha), o formato dos
espectros RPE de absor¢do e 1* derivada muda, ou seja, a magnitude da orientacdo dos
orbitais ¢ anisotropica. Para cada centro paramagnético existe um sistema de eixo principal,
no qual os fatores g sdo medidos (gx, gy ¢ g,) (IKEYA, 1993). A Figura A5 ilustra os
espectros RPE de absor¢do e 1 derivada para trés diferentes classes de anisotropia.Na
primeira classe, denominada isotrépica, todos os fatores g principais sdo iguais. Na segunda
classe, denominada axial, existe um unico eixo que difere dos outros dois. A ultima classe,

denominada ortorrombica, ocorre quando todos os fatores g sdo diferentes (VUGMAN;

HERBST, 2005).

Figura A 4 - Ilustracio de espectros RPE de absorc¢io e 1* derivada.
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Fonte: Adaptado de MAMANI, 2007 apud ASFORA, 2014, p. 148.
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APENDICE B - FUNDAMENTOS DA LUMINESCENCIA

O fendémeno da luminescéncia costuma ser explicado em termos da energia livre de
um sistema, representado pelo modelo de bandas de energia. Nesse modelo, os portadores de
carga (elétrons ou buracos) da rede cristalina podem ocupar determinados niveis (faixas ou
bandas) de energia que estdo separados por niveis energéticos proibidos denominado banda
proibida. Os niveis de energia permitidos sao denominados de banda de valéncia e banda de
condugdo. A banda de valéncia representa a faixa de energia no qual os portadores de carga
estdo ligados aos atomos da rede cristalina. A banda de condugdo representa valores de
energia no qual os portadores de carga se difundem pela rede cristalina do solido. A presenga
de defeitos em um so6lido cristalino permite a captura de ions negativos ou positivos em niveis
de energia localizados na banda proibida do cristal (McKEEVER, 1985). O esquema do

modelo de bandas de energia de um sélido cristalino isolante ¢ mostrado na Figura B1.

Figura B 1 — Representacio do fendmeno da luminescéncia pelo modelo de bandas de energia.
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a) excitagdo devido a radiagdo ionizante, (b) equilibrio metaestavel, e (c) estimulagao.
Fonte: Adaptado de AITKEN, 1998, p. 14.

Quando o cristal ¢ exposto a algum tipo de radiacdo ionizante, os elétrons que se
encontram na banda de valéncia adquirem energia e migram pelo cristal, possuindo energia na
faixa da banda de condu¢do, sendo esta etapa chamada de excitacdo. A auséncia de um
elétron da banda de valéncia ird representara formac¢do de um buraco (lacuna). Os elétrons na
banda de conducdo e os buracos na banda de valéncia se movem livremente até encontrarem
os centros de defeitos (estado de energia metaestavel), onde podem ser aprisionados, motivo
pelo qual esses centros sdo chamados de armadilhas (Figura Bl[a]).Caso o cristal ndo seja
estimulado, os portadores de carga armadilhados nao receberdo energia suficiente para serem

desarmadilhados e permanecerdo nesse estado metaestavel durante um determinado periodo,
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como mostra a Figura B1[b]. Esse tempo de armadilhamento pode variar de poucos minutos a
at¢ milhdes de anos (AITKEN, 1998). Quando o cristal ¢ estimulado, os elétrons
armadilhados adquirem energia suficiente para se desarmadilharem. Entdo, sdo excitados a
banda de condugdo, podendo ser recapturados pelas armadilhas (Figura B1[C], transicao 1),
retornar a banda de valéncia (Figura B1[C], transi¢ao 2), ou entdo, vir a se recombinar com 0s
buracos no chamado centro de recombinacao, ocorrendo, neste momento, a emissao de luz
(Figura B1[C], transi¢cdo 3 (CHEN; MCKEEVER, 1997).

No caso da LOE, a probabilidade (p), por unidade de tempo, de um elétron escapar do
nivel metaestavel (armadilha), depende da intensidade (¢) e da secdo de choque de

fotoionizagdo (o) do estimulo optico (CHEN; MCKEEVER, 1997), segundo a Equacao:

p(Eo) = da(Ep) (B1)

Onde, E, ¢ o limiar da energia de estimula¢do Optica necessario para que os portadores de
carga sejam desarmadilhados e retornem ao estado de equilibrio (banda de valéncia).

O sinal LOE esta relacionado a taxa de esvaziamento das armadilhas, sendo, portanto,

observado um decréscimo no sinal LOE durante a estimulacao optica. Consequentemente, a

intensidade LOE pode ser obtida de acordo com a equagdo (CHEN; MCKEEVER, 1997):

Iogp(t) = nope™"* (B2)
Onde, ny ¢ a quantidade inicial de elétrons armadilhados; p ¢ a probabilidade de um elétron
escapar da armadilha (nivel metaestavel); e ¢ ¢ o tempo.

As leitoras LOE, equipamentos utilizados para medir essa intensidade de luz emitida,
consiste basicamente de uma fonte de estimulacdo Optica, filtros Opticos, uma
fotomultiplicadora e um sistema de registro do sinal produzido, conforme ilustra o esquema
apresentado na Figura B2. A escolha da fonte de estimulagcdo dependera da amostra a ser
medida. Por exemplo, para estudos de amostras de quartzo a estimulagdo normalmente ¢
realizada com LEDs que emitem no azul, enquanto que para amostras de feldspatos, sdo
utilizados LEDs que emitem no infravermelho.Do ponto de vista instrumental, a medida da
intensidade luminescente pode ser realizada de trés modos: continuo, pulsado e modulado
linearmente (BOTTER-JENSEN et al., 2003).

Na Figura B3 s3o apresentadas as curvas tipicas de decaimento LOE nesses trés

modos, onde se observa a intensidade luminescente em fungao do tempo.

Figura B 2 — Diagrama esquematico de umsistema basico de leitura LOE.
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Figura B 3 - Curva tipicas de decaimento LOE obtidas para diferentes modos de medida.
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(a) modo continuo; (b) modo pulsado; (¢) modulacdo linear. Adaptado de BOTTER-JENSEN et al., 2003, p. 6.

No modo continuo, a leitura da luminescéncia é realizada simultaneamente a
estimulacdo da amostra com uma fonte de luz constante. Nesse modo, a luz utilizada para a
estimulagdo da amostra tem comprimento de ondadiferente da luz de emissdo e filtrossao
utilizados para a discriminagdoentre essas duas luzes, evitando assim a interferéncia da luz de
estimulacdo na resposta do detector. Comisso, ¢ possivelobservar a diminui¢do exponencial
do sinal LOE a medidaemque as armadilhassdo esvaziadas, formando a curva de decaimento,
a exemplo da apresentada na Figura B3[A].No modo pulsado, a amostra ¢ estimulada durante
um pequeno intervalo de tempo, sendo a leitura realizada apds o pulso de estimulagdo,
obtendo-se um sinal como o apresentado na Figura B3[B]. J4 no modo de modulagao linear, a
fonte de luz tem sua intensidade aumentada linearmente com o tempo, fornecendo um sinal
como o mostrado na Figura B3[C] (BOTTER-JENSEN et al., 2003).

A curva de decaimento LOE obtida através do modo continuo (Figura B3[A]) ¢ a
resultante de componetes de natureza lenta, média e rapida, como pode ser observado na
Figura B4. A existéncia de mais de uma componente de decaimento no sinal LOE pode ser
explicada por trés fatores: (i) pode existir mais de uma armadilha contribuindo para o sinal

LOE, e cada armadilha possui uma probabilidade de liberagdo do portador de carga,
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resultando em diferentes taxas de decaimento; (ii) durante a estimulacdo pode ocorrero
rearmadilhamento dos elétrons antes da recombinag¢do luminescente, resultando em uma
componente de decaimento lenta; (iii) pode ocorrer uma diminui¢do na eficiéncia da
luminescéncia devido a disponibilidade limitada dos centros luminescentes, resultando em um
decaimento LOE inicialmente mais rdpido. Estas trés possibilidades podem ocorrer

simultaneamente no mesmo sistema (BOTTER-JENSEN et al., 2003).

Figura B 4 - Curva de decaimento LOE do quartzo e suas componentes.
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Quartzo proveniente de sedimento da Australia. A leitura LOE foi realizada com estimulacao
optica na faixa de comprimento de onda do azul de (470 = 30) nm.
Adaptado de BAILEY et. al., 1997, Apud ASFORA, 2014.

A escolha do modo mais adequado vai depender do material e da aplicagdo, o que
requer muitas vezes um estudo comparativo entre esses trés modos de leitura (BOTTER-
JENSEN et al., 1999). Contudo, para aplicacdes em datagdo, o modo continuo tem sido o

mais indicado e comumente empregado (AITKEN, 1998; WANG; WINTLE, 2012).



