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Resumo

O presente trabalho de apresenta o estudo do crescimento anual de arvores
tropicais através da técnica de radiocarbono por espectrometria de massa com
aceleradores (AMS), tendo como objetivo a comparagdo da razdo isotdpica dos
diferentes anéis de crescimento com a concentragdo de carbono 14 na atmosfera
durante os testes nucleares. A motivagao deste estudo esta na validacdo de espécies
tropicais para construcdo de curvas de calibracdo para o Hemisfério Sul. Foram
analisados dois individuos de espécies de arvores tropicais, Hymenaea courbaril e
Cedrela fissilis. O projeto foi desenvolvido no Laboratério de Radiocarbono do Instituto
de Fisica da Universidade Federal Fluminense (LAC-UFF), em parceria com
pesquisadores da USP e UFLA, especialistas em dendrocronologia. Os fundamentos
tedricos e experimentais, como preparacao e medida das amostras, sdo descritos. Com
base nas datacgdes foi possivel validar o individuo da espécie de Cedrela fissilis, cujos
anéis de crescimento apresentaram concentracao isotdpica compativel com aquela da
atmosfera. Ja o individuo de Hymenaea courbaril apresentou razdes isotdpicas muito
inferiores aquelas da atmosfera durante os testes nucleares, indicando que os anéis
nao correspondem a esse periodo de tempo. Sao discutidas questbes acerca das
espécies utilizadas e apresentadas ainda novas propostas de estudo a fim de dar

continuidade ao trabalho.

Palavras-chave: AMS, dendrocronologia, radiocarbono, Hymenaea courbaril, Cedrela
fissilis, anéis de crescimento.



Abstract

This work presents the study of annual growth rings of tropical trees using the
Radiocarbon Accelerator Mass Spectrometry ('*C-AMS) technique, aiming to compare
the isotopic ratios of the different growth rings with the atmospheric radiocarbon
concentration during the nuclear test period. The motivation of this study is the
validation of tropical species for the construction of calibration curves for the Southern
Hemisphere. Two individuals from different species of tropical trees, Hymenaea
courbaril and Cedrela fissilis, were analyzed. This project was developed in the
Radiocarbon Laboratory of the Fluminense Federal University (LAC-UFF), with the
collaboration of researchers from USP and UFLA, experts in dendrochronology. The
theoretical and experimental fundaments, as well as the sample preparation methods
are described. Based on the radiocarbon dating results, it was possible to validate the
individual of Cedrela fissilis, whose growth rings presented isotopic concentrations
compatible with those of the atmosphere. The individual of Hymenaea courbaril, on the
other hand, presented isotopic ratios below modern, characteristic of the period before

the nuclear tests. We discuss the species used and present our future perspectives.

Keywords: AMS, dedrochronology, radiocarbon, Hymenaea courbaril, Cedrela fissilis,
tree ring.
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Capitulo 1. Introducao

A datagao radioativa para o elemento carbono, proposta por Libby em 1949 (LIBBY
et al.,1949), vem sendo amplamente aplicada no estabelecimento de cronologias em
diversas areas da ciéncia, principalmente na arqueologia e em estudos ambientais. A
técnica, inicialmente baseada na analise radiométrica de materiais passou a ser
utilizada também medindo a concentragdo isotopica a partir da contagem direta dos
isotopos com um sistema de acelerador de particulas acoplado a um espectrémetro de
massas (MULLER, 1977). Com a chamada técnica de Espectrometria de Massa com
Aceleradores (AMS) tornou-se possivel a datagao de quantidades muito pequenas de
material, favorecendo a datagéo de objetos raros e de materiais escassos.

Independentemente da técnica experimental utilizada para a detecc¢ao, a datacao parte
do pressuposto de que a producao de carbono 14 na atmosfera foi constante ao longo
do tempo e que organismos vivos se mantém em equilibrio isotdépico com o meio. A
partir da morte dos organismos, as trocas de carbono com a atmosfera cessam e
apenas o decaimento radioativo € responsavel pela diminuicdo da concentragao de
carbono 14.

Para que a técnica de datagdo de radiocarbono fosse validada, foi necessaria a
utilizacdo de objetos de idade conhecida, como artefatos arqueoldgicos e historicos,
para medidas comparativas. Foram desenvolvidas inumeras pesquisas com respeito a
quantidade de radiocarbono presente na atmosfera ao longo do tempo. Além disto
como os reservatorios de carbono acabam por ter concentragdes isotopicas distintas.
Foi verificado que a concentragdo de carbono 14 na biosfera variava tanto no tempo
como no espago e que havia uma discrepancia entre os valores de idade de
radiocarbono e idade de calendario de anéis de crescimento de arvores. As arvores
desempenham um papel fundamental para construcdo de cronologias, pois guardam
registro da concentracdo atmosférica de carbono 14 em seus troncos a medida que

estes crescem. Pesquisadores especializados em dendrocronologia (contagem de

12



anéis de crescimento de arvores para construgdo de uma cronologia) vém colaborando
com a comunidade de radiocarbono para construgdo de curvas de calibragao a fim de
corrigir as idades discrepantes. As curvas de calibragdo desenvolvidas até o momento
nao tém dados de arvores do Brasil, devido ao ambiente tropical ndo apresentar
estacbes bem definidas, levando as arvores a um crescimento menos previsivel.
Recentemente, estudos dendrocronoldgicos desenvolvidos no Brasil vém mostrando
que algumas espécies apresentam anéis anuais. Neste trabalho foi feito o estudo de
duas espécies de arvores crescidas na regido tropical brasileira para a validagdo do
crescimento anual dos anéis pela técnica de datacéo de radiocarbono. Este trabalho foi
feito em colaboragdo com pesquisas de dendrocronologia da Universidade de Sao
Paulo (USP) e Universidade Federal de Lavras (UFLA) e desenvolvido no laboratério
de radiocarbono da UFF (LAC-UFF). Sendo este o unico laboratério de radiocarbono

da América do Sul que utiliza AMS, utilizada no presente trabalho.

Para a utilizagdo da técnica AMS e o entendimento do nosso estudo, este trabalho
pretende introduzir o leitor a fundamentacao tedrica da datacéo radioativa, a producao
do iso6topo radioativo, a incorporacao do radioisétopo a biosfera e ao ciclo global do
carbono, além do fracionamento isotopico e as convencgdes para idade de radiocarbono
no capitulo 2. Alguns dos pressupostos para a técnica de datagéo de radiocarbono sao
errdbneos, por isso existe a necessidade de calibrar os resultados para a idade de
calendario correspondente. No capitulo 3, serdo abordados os motivos das variagdes
temporais e espaciais na concentragdo do radiocarbono, o0s conceitos de
dendrocronologia e cross-dating e as curvas de calibragdo. No capitulo 4, serdo
descritos os materiais e métodos do trabalho. Serdo apresentados os dois espécimes
de arvores utilizados para o trabalho e suas respectivas regides de crescimento e todos
os passos do preparo das amostras, até a deteccao, além do software utilizado para
calibracdo das medidas. No capitulo 5, serdo apresentados os resultados e as
respectivas discussdes. No capitulo 6, serdo apresentadas as conclusdes da analise e

as expectativas futuras.

13



Capitulo 2. Fundamentacao Teorica:

A datacdo radioativa pode ser utilizada empregando diferentes elementos que
possuam radioisotopos. A técnica de datagdo por radiocarbono foi inicialmente
proposta por Willard Libby com base no isétopo de “C, detectado em amostras com
idades conhecidas. Hoje ela ja tem inumeras aplicagdes, além de ter sido aprimorada
ao longo de décadas. Neste capitulo abordaremos os fundamentos da técnica de
datacdo radioativa, a produgdo do radiocarbono, o ciclo global do carbono,
fracionamento isotépico e as convengdes estabelecidas pela comunidade de

radiocarbono.

2.1 A datacgao radioativa

O que caracteriza cada um dos elementos quimicos encontrados na natureza é o
numero de prétons em seus nucleos. Por outro lado, dentre o conjunto de nuclideos de
um dado elemento, ha também aqueles que possuem numero de massa distintos,
devido a diferenca no numero de néutrons. Esses nuclideos sdao chamados de
isotopos. Alguns desses isotopos podem ser radiativos, ou seja, eles possuem nucleos
que em seu estado natural podem emitir radiacdo, de forma que o nucleo elimine a
energia excedente e se torne mais estavel (WALKER, 2005). Esse processo é
chamado desintegragcdo ou decaimento nuclear, a radiacdo emitida é caracteristica do
radionuclideo, sendo este um processo estatistico regido por leis da mecanica
quantica. Para N nucleos, sendo N um numero grande, a variagao da quantidade dN
de nucleos radioativos que decaem a uma variacdo de tempo dt, devem ser

proporcionais a N, sendo essa a lei de desintegragao radioativa (equagao 2.1).

dN = —ANdt (2.1)
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Onde a constante de decaimento radioativa A representa a probabilidade por unidade
de tempo de que um nucleo se desintegre, e ela depende somente da espécie nuclear
(KRANE, 1988).

Nuclideos com numero atdbmico acima de 80 possuem pelo menos um isétopo
radiativo. Os is6topos presentes na Terra sao de origens primordiais, cosmogénicos ou
antropogénicos. Os isotopos primordiais sdo aqueles que estdo na Terra desde sua
formacgdo ex. %K ,87Rb, 238U, 232Th e 235U (OSBURN, 1965). Ja os cosmogénicos sdo
formados pela interacdo de radiagdo césmica com a atmosfera e ou a superficie
terrestre (producao in situ) e sua taxa de producao depende do fluxo de raios césmicos
que penetram na atmosfera (MASARIK e BEER, 1999). Os isétopos antropogénicos
sdo aqueles criados pela agdo do homem, o que néo corresponde a agdes naturais no
planeta, alguns exemplos de agdes do homem que podem produzir isétopos sao

combustivel nuclear, acidentes nucleares e armas nucleares (HANCOCK et al., 2014).

O decaimento radiativo dos is6topos cosmogénicos é compensado proporcionalmente
pela producéo, com isso a concentragcao na biosfera dos is6topos estaveis e radiativos
de um mesmo elemento se mantém quase constantes. Pressupbéem-se que um corpo
em equilibrio com a biosfera mantera a proporgcéo entre as concentracoes dos isétopos
de um mesmo elemento. Porém, quando a interagdo com esse sistema cessa, a
concentracdo do radioisétopo comeca a decair, seguindo a lei de decaimento
exponencial. Conhecendo a concentragao inicial, e medindo a concentracado atual é
possivel estimar o tempo decorrido desde o momento que o sistema parou de
compensar as trocas (quando se tornou um sistema fechado) (LIBBY, 1960). Essa
técnica de datacao radioativa foi proposta por Williard Libby e sua equipe na
Universidade de Chicago na década de 40 para o elemento de carbono ('“C). O
quimico utilizou um contador Geiger para medir a radioatividade beta do 'C existente
em varios objetos arqueoldgicos. Como o “C é um is6topo radioativo que decai a uma
taxa mensuravel a partir da morte de um organismo, Libby usou objetos de idade
conhecida para validar os resultados de suas datagdes e, a partir disso, foi possivel
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calcular a idade de amostras arqueoldgicas (LIBBY et al.,1949). Este feito deu- Ihe o

prémio Nobel de Quimica em 1960.

A datacdo radiativa € baseada na variagdo da concentragao isotépica de uma
amostra ao longo do tempo. Calculando a razdo entre os is6topos radioativos e
estaveis de um elemento, € possivel calcular o tempo decorrido, desde que se conhecga
a constante de desintegragdo do elemento utilizado. Definindo a concentragdo em um
instante inicial como Co e a concentragdo C(t) (concentragdo em fungao do tempo t) de

forma que:

C(t) = Coe ™™ (2.2)

Onde a concentracao cai exponencialmente dependendo apenas do intervalo de tempo
decorrido e de A. Também ¢é possivel escrever esta equacdo para um numero N de
nucleos radioativos, onde temos No como numero inicial de nucleos e N(t) apos um

tempo decorrido t.

N(t) = Nge (2.3)

Essas equacbes nos mostram como a variacdo isotopica (seja a mudanca na
concentragdo, ou numero de nucleos de um elemento) depende da espécie nuclear
que caracteriza A e o tempo decorrido t. Podemos definir a vida média T que

representa o tempo médio que o atomo leva para decair, como:

©0 ©0

1
tANje Mdt = Af te Mdt = 1 (2.4)
0

L P 1[
TN = N J,

ONO 0

16



Também é possivel definir o tempo de meia vida t1/2 que representa o intervalo de
tempo no qual o numero de nucleos do elemento de uma determinada amostra se

reduz a metade da quantidade de nucleos iniciais. A meia vida pode ser escrita como:

“0
Ny /2 -ty In2
—_ — = / ey = —_—
N (tl/z) 2 - . e 2> In2 Atl/z - t1/2 1 (2 5)

Com essas grandezas definidas, podemos fazer uma relagao entre elas:

tl/Z

1
T= E:m (26)

E possivel escrever uma equacdo para o tempo t decorrido desde que o sistema se

torna fechado e se soubermos a concentracio isotopica atual, a idade da amostra pode
ser entao determinada pela equacéo:

t= —7ln <$) (2.7)

0

A técnica de datacao radioativa foi originalmente desenvolvida medindo-se a atividade
radioativa de amostras ao invés da concentragao isotopica e tinha como parametro a

medida da radiagdo A(f) que emanava das amostras num determinado tempo t em
comparacgao a atividade inicial Ao:

t= —7ln (%) (2.8)
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Para a datacdo radioativa, a escolha do radiois6topo vai depender da escala de
tempo utilizada em fungcdo da sua meia-vida e do conhecimento da atividade ou
concentragao inicial presente na amostra a ser datada, além do tipo de material. A
principio qualquer elemento radioativo pode ser utilizado para o calculo de um periodo

de tempo decorrido. Mas o foco do trabalho € o elemento de carbono.

2.2 A produgio do “C

O carbono possui trés isotopos naturais, '2C, '3C e “C, presentes na composicao
de toda matéria que possua carbono. Cada um deles tem uma proporgao distinta na
atmosfera, sendo o '2C mais abundante correspondendo a cerca de 99% do carbono
total, enquanto o '3C corresponde a aproximadamente 1% e o “C a 10-'2 do total. Os
carbonos de massa 12 e 13 s&o estaveis na natureza, ja o '*C é um radioisétopo que
decai a uma taxa mensuravel no tempo e sua meia-vida corresponde a 5730 + 40 anos
(GODWIN, 1962), podendo ser de origem cosmogénica (LIBBY, 1960) ou
antropogénica (DAVIS, 1977). A producdo natural do radionuclideo € cosmogénica, o
que significa dizer que sua produgdo € pela interagdo de raios césmicos galacticos
(RCG) com a atmosfera. Esses RCG sdo em sua maioria prétons muito enérgicos, que
ao entrar na atmosfera terrestre, colidem com atomos presentes e formam uma cascata
de particulas secundarias (figura 2.1), como néutrons, muons, pions, etc (MUZIKAR et
al., 2003).
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Electromagnetic
Shower

Figura 2.1 Representac¢do dos raios cdsmicos que chegam no topo da atmosfera. Fonte: CERN (Imagem criada por Lapka,
Marzena, 2017).

Os néutrons produzidos colidem com nucleos de atomos presentes na atmosfera e
perdem energia. A produgdo do radiocarbono se da quando atomos de '“N, que
compde 78% da nossa atmosfera, absorvem os chamados néutrons termais (KORFF,
1940; PLICHT, 2007). O oxigénio é essencialmente inerte para néutrons, mas o
nitrogénio é bastante reativo, o is6topo de nitrogénio reage quantitativamente com o
néutron para formar o *C com a eliminagdo de um préton (LIBBY, 1960). O processo
de captura de néutrons pelo nitrogénio é descrito pela reagao 2.9 abaixo, que pode ser
escrita como a reagado nuclear “N(n,p)'*C. A taxa de média global da produgéo deste
isétopo é de 1.99 atomos/cm?/seg (DAMON et al., 1978).
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UN+n-%C+p (2.9)

O '“C forma uma ligagdo com o oxigénio presente na atmosfera ('*CO), logo em
seguida é oxidado pelo radical OH- gerando '*CO: (reagao 2.10), assim como o0s
isétopos estaveis também formam o CO2 através da mesma reacdo (LOWE e
WALKER, 2015). O diéxido de carbono presente na atmosfera é incorporado pela

biosfera através do ciclo global do carbono.

CO + 20H - CO, + H,0 (2.10)

2.30 ciclo global do carbono

O '“CO:2 presente na atmosfera mistura-se aos demais ('3CO2, '2CQz), por todo o
globo terrestre, e ¢é absorvido pelas plantas através da fotossintese, como
consequéncia, animais que se alimentam de plantas absorvem esses isotopos de
carbono (LIBBY, 1960). Devido a cadeia alimentar todos os seres vivos terdo a
presenca dos isétopos de carbono em sua composicdo, sendo consumido e
incorporado ao longo de sua existéncia (PRENTICE et al., 2001). Sendo assim
assimilados pelos reservatérios globais, sendo estes atmosfera, hidrosfera e biosfera
(LOWE e WALKER, 2015). O ciclo do carbono, representado na figura 2.2, é
constituido por essas trocas de carbono da atmosfera para diferentes reservatérios, as
taxas de transferéncia entre reservatorios podem ser distintas, e dependerao do tempo
de intercAmbio do carbono no meio. A biosfera é praticamente homogénea e é suposto
que ha equilibrio isotépico. A diminuicdo da concentragao isotopica no individuo devido
ao decaimento radiativo € compensada pela fotossintese ou alimentacao, de forma que
a concentracdo é aproximadamente constante no tempo. No reservatorio marinho, o

CO2 é incorporado através da interface ar-oceano se juntando com o carbono
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inorganico existente nesse meio (MILLS e UREY, 1940; MOOK et al., 1974), sendo que
este processo de absorgdo do carbono ocorre mais lentamente, a absorgao do diéxido
de carbono também ocorre pela fotossintese das algas marinhas e fito planctons, e

pela cadeia alimentar dos animais marinhos.

Figura 2.2 Ciclo do carbono, representacdo da producdo e distribuicao do radiois6topo no meio ambiente.
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Quando o organismo morre, o intercdmbio de carbono com o meio ambiente
termina, ou seja, a partir deste momento a perda por decaimento para de ser
compensada pela incorporacdo e a quantidade de '“C presente passa apenas a
diminuir com o tempo. Transformando-se em N pelo mecanismo de decaimento

nuclear B (LIBBY, 1960), expresso através da reagao abaixo:

HBe->UN + 9B+ ¥ (2.11)

Um dos fatores que diferenciam os reservatorios marinho e terrestre € o fato do
ambiente marinho ser empobrecido em '“C. Isto porque as trocas com a atmosfera sao
mais lentas. A absor¢cdo do CO:2 pelas aguas marinhas depende da temperatura da
agua, sabe-se que as aguas superficiais sdo mais enriquecidas de '*C a medida que a
profundidade no oceano aumenta este fica mais pobre em carbono se comparadas a
atmosfera ou a biosfera terrestre (GORDON e HARKNESS, 1992). O ambiente marinho
€ rico em vestigios de carbonatos antigos que pertenceram a moluscos e outros
animais marinhos calcificados. Estes viveram ha milhares de anos atras, portanto, todo
o radiocarbono um dia presente em sua estrutura ja se desintegrou. De fato, o oceano
€ a maior parte do reservatorio de carbono diluente. Para cada centimetro quadrado da
superficie terrestre, existem cerca de 7,25 gramas de carbono dissolvido no oceano
sob a forma de carbonato (LIBBY, 1960). As correntes marinhas transportam
assinaturas de carbono de uma regido para outra e em diferentes profundidades.
Todos esses fatores constituem o chamado Efeito de Reservatério Marinho, fazendo
com que o ambiente marinho tenha uma diferenca de idade em relagcado ao terrestre

para amostras contemporaneas de cerca de 400 anos (HUGHEN et al., 2004).
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2.4Datacgao por '“C

A datacdo utilizando o radiocarbono € um dos métodos mais amplamente
utilizados em arqueologia e estudos ambientais, isto porque o carbono esta presente
na maioria dos materiais organicos e carbonatos. Além de possibilitar cronologias que
abrangem escalas de milhares de anos. Para que este método seja possivel, o material
deve ter pertencido a um organismo vivo, depodsitos de matéria organica ou
calcificagbes carbonaticas (ex: espeleotemas). Descartando assim materiais que nao
contenham a incorporacdo do carbono (artefatos de pedra, metais, etc). E importante
dizer que a técnica de radiocarbono nos informa a idade de morte de um determinado
organismo ou a época de determinada deposig¢ao, e ndo a idade de quando um objeto

foi feito ou utilizado.

O método de datagdo por “C depende do conhecimento da concentracdo ou
atividade inicial da amostra. Esse valor pode ter sido medido ou estimado a partir de
taxas de produgéo e redugéo do isétopo radioativo. Libby estimou a produgédo do '“C
atmosférico, e através de pressupostos fez as primeiras datagdes de radiocarbono
através da analise radiométrica e utilizando amostras de idades conhecidas (como
artefatos historicos, arvores com datas de corte determinada). Na figura 2.3 é possivel
verificar seus dados experimentais. Esses dados estao plotados em uma curva, que ele
denominou de curva dos conhecidos. Esta mostra os resultados obtidos em
comparagdo com a curva de decaimento do '*C (LIBBY, 1960). Essas amostras de
idade conhecida foram divididas em dois grupos principais, aquelas medidas pela
Universidade de Chicago (C) e aqueles medidas por Miss Ralph na Universidade da
Pensilvania (P) e uma amostra "Pompei" que foi medida por E. A. Olson e W. S.
Broecker. Os dados obtidos foram satisfatorios e estavam dentro do esperado (LIBBY,
1960).
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Figura 2.3 Curva dos conhecidos (LIBBY, 1960).

A curva foi calculada utilizando a meia vida de 5568 + 30 anos. Esta foi medida em
1949, através de uma colaboracdo de Libby com A. G. Engelkemeir, W. H. Hamill e M.
G. Inghram que obtiveram 5,580 + 45 anos, e combinada com mais 2 valores que
consideraram confiaveis, sendo eles, 5.589 + 75 anos medida por W. M. Jones, e
5,513 £ 165 anos, medida por W.W. Miller, R. Ballentine, W. Bernstein, L.Friedman, A.
O. Nier e R. D. Evans, e assim através da média ponderada, de acordo com o inverso
das raizes quadradas para as incertezas citadas, Libby chegou no valor de 5568 + 30
anos. Este valor da meia vida € conhecida como meia vida de Libby, sendo esta
utilizada até hoje.

Os pressupostos adotados por Libby para sua datacdo de 'C se tornaram os
pressupostos fundamentais da técnica. Sendo eles o fato do material estar em

equilibrio isotopico com a atmosfera, ou seja, que sua concentragdo isotopica €
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praticamente a mesma que na atmosfera. E que a producdo do radioisétopo é
constante no tempo. Sabemos que o carbono presente no material € incorporado
através do ciclo do carbono, e que uma vez que cessam as trocas, o carbono ndo é
mais substituido. Sendo o '“C radioativo, ele decaira e este € o Unico fator que alterara
a razao isotdpica entre o radioativo e os estaveis. Com isso, a idade pode ser calculada
em fungao da variagao de sua concentracgao isotdpica ao longo do tempo ou através do

numero de contagens de decaimento em um intervalo de tempo.

Se tratando de concentragdo de carbono em amostras, a concentragao isotdpica atual
de uma amostra é a razdo do '*C pelo carbono total, sendo o '>C 99% do carbono total,

podemos em primeira aproximagéo, escrever a razao de '*C por '°C:

14 14
6C Y

C = ~
13 12
LZe+Bc+1c  'Zc

(2.12)

Mas é necessario conhecer a concentracido isotdpica inicial, a qual corresponde a
€época em que o organismo trocava carbono com o ambiente. Através da suposigcao de
que a concentragao isotopica do reservatério atmosférico de carbono é mantida
constante ao longo do tempo, e que o organismo esta em equilibrio isotopico. Podemos
igualar esse valor estimado da concentragéo isotopica na atmosfera com a inicial da
amostra sendo esta a razao inicial entre o isotopo “C por '2C. Para fins didaticos
podemos chamar esta razdo de uma constante A. Obviamente, quando o sistema se
torna fechado havera uma perda de carbono estavel também, devido a decomposicéo
ou degradagao do material, mas a proporgéo de radiocarbono para o carbono estavel

ira reduzir de acordo com a lei exponencial de decaimento:

14
6C

=4 e "/g033) (2.13)
6C
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Onde '“C/'2C ¢ a relagdo entre os isotopos presente na amostra em que se quer datar
(razao isotdpica atual) e que pode ser chamada de R. E 8033 anos € a vida média do
radiocarbono. Com isso podemos estimar T, que € o intervalo de tempo que passou
desde a morte do organismo. Medindo a razdo de uma determinada amostra, podemos

calcular a idade desta:

T = —8033In (R /A) (2.14)

A escala de tempo da datagao de radiocarbono € de até 50 mil anos, 0 que equivale a
dizer que o limite corresponde o passar de até 10 meias vidas, apds esse periodo de
tempo a quantidade de '*C nao é mais mensuravel/detectavel. Fazendo com que este
tipo de método de datacdo seja questionavel para amostras mais antigas que 50 mil

anos.

Para que as idades sejam calculadas pela razao isotépica, nenhum outro fator pode
alterar a razdo da incorporacao do radioisétopo pelos is6topos estaveis. Mas, de fato,
ao trocar carbono com o meio ambiente, a absor¢cao dos isotopos se da de forma
diferenciada para cada organismo ou reservatorio. Assim, pode haver um
enriquecimento de um isétopo em detrimento de outro, alterando a concentragao

isotopica. Este processo é chamado fracionamento isotdpico.
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2.5Fracionamento isotopico

Os is6topos de um elemento sdo quimicamente semelhantes e por isso passam
pelos mesmos processos quimicos e bioldgicos. Entretanto, sabemos que sao
fisicamente distintos, e como consequéncia qualquer desses processos pode gerar
fracionamento isotdpico. Desta forma, é possivel que organismos estejam em equilibrio
isotopico com 0 meio ambiente, sem que eles estejam necessariamente com a mesma

concentracgéao isotdpica (CRAIG, 1953).

O fracionamento isotopico ocorre devido as energias de translagao, vibracéo e rotacéo

das moléculas e sua proporcionalidade com a massa de cada is6topo. Na natureza
este efeito é bastante relevante para elementos leves como o carbono. As plantas, por
exemplo, podem preferir um is6topo a outro, isso porque moléculas mais leves tendem
a ter mais mobilidade e com isso menor energia de ligagdo. Quando uma planta faz
fotossintese, elas podem absorver mais 2C em relacdo ao '“C, com isso elas estdo
preferindo um isétopo de menor massa, causando uma diminuicdo do ™C se
comparado com a concentracdo atmosférica, alterando assim a razdo isotdpica
(HARKNESS, 1979). Este efeito acontece até mesmo no processo de preparagédo de
uma amostra para datagdo, o processo quimico para a conversao em grafite pode
contribuir para o fracionamento (MACARIO et al., 2015).

O fracionamento isotopico pode alterar a razdo do isétopo radioativo pelos estaveis
(*C/'?C ou 'C/'3C) quando ocorrem as trocas isotdpicas e ndo apenas pelo
decaimento radioativo. E necessario corrigir este efeito, para que as idades nao fiquem
errbneas, uma vez que sao calculadas com base nas razées das concentragdes entre o
isotopo radiativo e estavel. Para isso, leva-se em conta que qualquer fator que cause a
variagao entre as massas 13 e 12, tera aproximadamente o mesmo impacto que entre
as massas 14 e 13, devido a diferenca de unidade de massa. Com isso, a razao entre o
14 e 0 12 sera a mesma que a 13 e 12 por um fator quadratico (STUIVER e
ROBINSON, 1974).
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Deste modo, a razao dos isétopos estaveis é utilizada para corrigir a concentragao do
isotopo radioativo pelos estaveis, minimizando este efeito. A concentragdo medida de

uma dada amostra A apos o fracionamento pode ser expressa como:

2
13
12
6C A medida

(%)
6C atm J

14 14
C Cc
(—1§C> (130) (2.15)
6 Amedida 6 atm

Também é possivel expressar em termos de medidas da razéo '“C/'3C:

14 14 |[<12g> ]|
Cc Cc
(1§c> =<1§c> ll ( AjnedldaJl (210
Amedida atm

Deste modo, é possivel corrigir a concentragdo medida utilizando a abundancia natural
na atmosfera entre os is6topos estaveis, a razdo entre eles medida, e a razéo entre o

isétopo radiativo e estavel medida. A concentragéo corrigida é expressa entao por:

13
6C
12 C
6 abundancia na atm

]

|

(), |
6C medida

Ccorrigida = Cnedida (2.17)

|
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Ja corrigido o fracionamento, podemos igualar a concentragao isotdpica inicial de uma
dada amostra a concentragdo na atmosfera (Coa = Catm). Com isso, a concentracao
atmosférica pode ser calculada por uma medida de concentragdo de uma amostra

padrao atual Cp, também corrigida para o fracionamento isotépico:

2
13
12
6C Pmedida

(2.18)

CAcorrigida _ CAmedida
CPcorrigida CPmedida

Para facilitar comparagdes foi convencionado expressar a razéo dos isétopos estaveis

também em fungédo de um padrao de referéncia (CRAIG, 1957):

(13Cj :(1+513CA j(wcl
12 12
C), 1000 \ *C),,. (2.19)

O &"'3Ca consiste no valor de '3C/'?C medido para uma dada amostra A, expresso em

relagdo ao padrao de referéncia PDB. Que é a razio isotopica '*C/'?C de uma amostra

padréo, em partes por mil (%o):

]3C ]3C
( IZC]A _[ IZCJ

5]3CA — PDB 1000

(2.20)

O padrao PDB era inicialmente uma amostra de carbonato de calcio fossil de um
organismo marinho extinto, (Belemnite) Belimnitella americana, coletado na formagéao
Pee Dee na Carolina do Sul, nos Estados Unidos. Esta nomenclatura foi recentemente
alterada para VPDB (NBS19), pois o material se esgotou e foi substituido (COPLEN,
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1994). Através do &'3C a relagdo entre a razao dos estaveis (13/12) para uma amostra

e o0 padrao PDB sao relacionados.

No inicio do uso da técnica de datagédo por '“C, amostras regionais de madeira eram
utilizadas como padrao para niveis de comparagao. A partir de 1959 uma amostra de
acido oxalico do National Bureau of Standards (NBS) foi adotada como padrdo. Foi
escolhido o ano de 1950 como ano de referéncia, o padrao teria 95% da atividade do
acido oxalico (OX-1) em 1950, onde era normalizada para 8'3C = -19%.. As idades
deveriam ser expressas em AP, anos antes do presente (antes de 1950). Entretanto,
reservas do acido oxalico acabaram e com isso foi preciso produzir uma nova amostra
padrao (produzida a partir de agucar de beterraba). A atividade do novo padrao (OX-Il)

se relaciona com a anterior por um fator 0.7459 (STUIVER, 1983).

2.6ldade convencional

Na década de 50 n&o havia um consenso sobre o valor da meia-vida do C. As
datagdes eram feitas através da analise radiométrica e os resultados ndo eram
expressos de forma padronizada. Em 1962 novas determinacdes de meia vida foram
discutidas na conferéncia em Cambridge, e um valor médio de 5730 + 40 anos foi

estabelecido e passou entdo a ser adotado (GODWIN, 1962).

Na conferéncia de 1965 em Washington ficou estabelecido que apesar do valor de
5730 continuar sendo o mais acurado, deveria ser utilizada a meia-vida de Libby (5568
+ 30 anos) para célculo das idades, de forma que fosse mais facil fazer comparagdes

entre laboratorios distintos e com as datas calculadas até entao.
Por isso, foi estabelecido regras para expressar os resultados de forma que eles

poderiam ser comparados entre todos os laboratérios de radiocarbono. Esse resultado

€ conhecido como idade convencional de radiocarbono ou idade de Libby e pressupde:
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e O uso da meia vida de Libby como meia vida do “C (5568 * 30 anos).

e Correcao do fracionamento isotopico através do &'3C relativo a
amostra padrao de acido oxalico (OX).

e Producio de “C constante no tempo.

e |dade em anos AP (antes de 1950), relacionada através da amostra
padrao.

e Amostra estar em equilibrio isotéopico com atmosfera.

A chamada idade de Libby pode ser escrita como:

T = —80331n (CA/ C1950) (221)

Para uma dada amostra A, onde a vida média esta relacionada com o valor da
meia vida de Libby. Ca representa a concentragdo isotopica da amostra e C1950 a
concentracido isotopica de uma amostra padrdo do ano de 1950, representando a
concentragdo isotépica hipotética da atmosfera desse ano (GODWIN, 1962). A
concentragdo € normalizada para 8'3C= -25%., correspondente ao valor médio
postulado para a madeira (STUIVER e POLACH, 1977). Esta madeira da era pré-
industrial foi corrigida para o ano de 1950 (WIGLEY e MULLER, 1981). E o padrao é

normalizado para §'3C = -19%o.

Além da idade de radiocarbono, normalmente os resultados de radiocarbono sao
expressos em termos da fragdo de carbono moderno ou o percentual de carbono
moderno pMC (SCHUUR et al., 2016). Estes podem ser definidos como:

(2.22)
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Que representa a fragcado moderna de carbono relacionada a amostra padrao referente
ao ano de 1950.

Ca

pMC =100 X (2.23)

61950

Que representa o percentual de carbono moderno.

Os resultados de radiocarbono também podem ser expressos em termos do A'#C.

C
AtC = [<619Aso ) - 1] x 1000 (2.24)

A idade convencional de radiocarbono nao representa a idade de calendario de
forma fidedigna. Como dito anteriormente, ela serve para efeitos comparativos entre
laboratdrios, para que a idade tenha uma acuracia € preciso entender e corrigir alguns
pressupostos que sao errbneos, como as variagdes da concentracdo do carbono na
atmosfera, diferencas entre reservatorios que causam variagcbes nas idades e a meia
vida do carbono correta. No préximo capitulo serdo discutidos algumas dessas

variagdes e como corrigi-las para idade de calendario.
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Capitulo 3. Variacoes: Causas e Efeitos

3.1 Variagdes Naturais da concentracdo de '*C na atmosfera

A datacdo de radiocarbono se baseia no pressuposto de que a concentragao
atmosférica de “C é constante no tempo e espago. Mas isto ndo é verdade, sabe-se
que diversos fatores causam variagdes na producdo do 'C, influenciando assim a
concentragdo atmosférica e distribuicdo deste radionuclideo na biosfera. Dentre os
fatores naturais podemos citar o as variagdo do campo geomagnético, atividade solar,
latitude e altitude (PLICHT, 2007).

O maximo de produgao do '“C é alcangado a uma altitude de 15 a 26 km acima da
superficie, dependendo da latitude e do nivel de atividade solar (BAZILEVSKAYA et al.,
2008). Isso ocorre devido a intensidade maxima de energia das particulas secundarias
dos RCG e pelo fato da abundancia de atomos de '“N ser maior nessas altitudes, ou
seja, na estratosfera (O'BRIEN, 1979; AITKEN, 1990). Além disso, a producao do
radionuclideo de origem cosmogénica € maior em altas latitudes (regides polares) e
isso é devido a interacdo dos RCG com o campo magnético da Terra (Figura 3.1). O
campo magnético pode defletir particulas carregadas que chegam dependendo de sua
direcdo, na figura 3.1 temos raios cosmicos chegando na direcdo vy perpendicular ao
campo e v, paralela ao campo. Nos polos as particulas que entram paralelas ndo tem
sua trajetoria defletida. Esta interagdo varia grandemente com a latitude, isso é
mostrado na figura 3.2 em que a produgéo de C (niumero de ntcleos/cm?/s) é plotado
como uma fungao da latitude geomagnética (PLICHT, 2007). A forca a qual a particula
esta sujeita devido ao campo magnético da Terra é derivada da equagao 3.1 de forga
de Lorentz (HEINRICH et al., 1999).

F = q(?xﬁ) (3.1)
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Onde q é a carga, v é a velocidade do vetor e B € o campo magnético vetorial.

Figura 3.1 Representa¢do do campo geomagnético. Fonte: modificada de Brasil Escola.
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Figura 3.2 Produgio natural do 14C (nimero de nicleos/cm2/s) em fungio da latitude geomagnética (Van Der PLICHT, 2007).

A intensidade do campo magnético ao longo do tempo também nao é constante e
influencia diretamente a producéo de '“C. Sua variagédo de intensidade pode aumentar
ou diminuir as deflexdes dos RCG (STUIVER et al., 1997; MUZIKAR et al., 2003). Além
disso, o campo magnético da Terra nao € uniforme, ha locais onde a sua intensidade
diminui, um grande exemplo disto € a regido do AMAS — Anomalia magnética do
Atlantico Sul (HARTMANN, 2005).

O Sol também possui um campo magnético, podendo variar no tempo e no espago
e inverter-se de polaridade. Essas variagdes do campo magnético do Sol modulam o
fluxo dos RCG ao longo do sistema solar. Essa modulagédo € a principal fonte da
variabilidade dos RCG que penetram na atmosfera terrestre influenciando assim a
producédo do ™C. A intensidade do campo magnético solar é correlacionada com o
numero observado de manchas solares. O numero de manchas solares € o indice mais
antigo da atividade solar, com observacdes de manchas solares estendendo-se desde

1611, servindo como uma medida da atividade magnética geral do Sol (ECHER et al.,
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2003). Quando a atividade solar aumenta, o numero de particulas magnéticas solares
que desviam os raios cosmicos também aumenta. A atividade solar & inversamente
proporcional a taxa de produgéo de “C (STUIVER et al., 1997).

As variagbes dos RCG tanto temporais quanto espaciais estao ligadas ao ciclo
solar de 11 anos, mostrando que a atividade solar envolve fases de aumento e
decréscimo. Na figura 3.3 é possivel verificar as flutua¢des da atividade solar ao longo
dos anos. Os fluxos de RCG sao maiores durante os periodos de minima atividade
solar e diferem significativamente na produgcdo no periodo de maxima de atividade
solar (USOSKIN et al., 2009). Durante os periodos de minimo da atividade solar, a
producgdo do “C alcanca um valor maximo de 1.15 vezes da taxa de produgéo normal
(MASARIK e BEER, 1999).

Fluctuations in Solar activity
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Figura 3.3 Flutuagdes na atividade solar (Imagem criada por Robert A. Rohde/Global Warming Art.)

Além disso, outro fator é a ejegao da radiagao coésmica solar (RCS) onde 98% séao
protons e 2% particulas a. Essas particulas em média ndo sdo muito enérgicas,
causando reagbes apenas em latitudes geomagnéticas altas e s6 no topo da
atmosfera, portanto ndo contribuem significativamente para a produgdo de '*C. Mas
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particulas de baixa energia (0.3 a 3 keV), emitidas pelo sol, formam os ventos solares
(Figura 3.4). Esses ventos solares contribuem inversamente na produgdo do
radiocarbono, variando periodicamente devido aos ciclos solares. De fato, os ventos
solares servem como um escudo que deflete as particulas carregadas de radiagdes
césmicas galacticas, blindando a entrada de prétons na atmosfera terrestre e
contribuindo para a diminuigdo das taxas de producédo de “C (KORFF e MENDELL,
1980).

Figura 3.4 Ventos solares e campo magnético do Sol e da Terra. Créditos: NASA

3.2 Fontes Antropogénicas

Além dos efeitos naturais que causam variagdes da produgédo do '“C, este
radiois6topo pode variar devido a fontes antropogénicas, que mudam a concentragao
isotopica na atmosfera. Pode-se mencionar trés influéncias antropogénicas
mensuraveis que causam a variagao da concentragcdo do radiocarbono: o uso de
combustiveis fosseis, os testes nucleares e os subprodutos da energia nuclear
industrial, este ultimo efeito sendo menor (DAVIS, 1977; BURR, 2007).
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3.2.1 Efeito Suess

A queima de combustivel fossil causa a diluigdo do '*C na atmosfera. Este efeito é
conhecido como Efeito Suess, uma vez que Hans Suess (1955) foi o primeiro a
descobrir o efeito ao medir concentragdes em anéis de crescimento de arvores no
inicio do século 18 e observar uma redugdo de 2% de '*C na atmosfera (SUESS,
1955). Essa redugdo pode ser observada através do A'™C na figura 3.5 abaixo. As
datacbes de anéis de crescimento de arvores mostram que a atividade de 'C na
madeira mais recente (1950 AD (Anno Domini)) € menor que na madeira mais antiga
(1850 AD) (AITKEN, 1990). Com a revolugéo industrial, principalmente a partir de 1850,

a queima de combustiveis fosseis passou a ser a principal fonte de energia do mundo.
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Figura 3.5 Efeito Suess mostrado em anéis de arvores através do decréscimo do A14C até 1950 (Van Der PLICHT, 2007).

A queima teve um impacto significativo desde o século XVIII até hoje. Esta redugao
causada pela revolugao industrial pode ser explicada pelo fato de que os combustiveis
fosseis sdo livres de “C, ja que eles sdo compostos formados por processos naturais
da decomposicdo de organismos soterrados que permaneceram ali por milhdes de
anos. A quantidade de '“C contida neles ja ndo é mais mensuravel (Van Der PLICHT,

38



2007). Esses materiais possuem grande quantidade de carbono e por isso sao
utilizados para a combustdo em processos industriais. O didxido de carbono
proveniente da queima é rico em carbono 12 e 13, pois estes sdo estaveis. Com isso,
durante a emissdo do 2COz2 e 3COg, eles se misturam ao CO2 presente na atmosfera,
diluindo a concentragdo do “CO2. Como mencionado esses isétopos s&o incorporados
a biosfera através do ciclo do carbono, essas concentragdes sado incorporadas por
diferentes reservatérios. O efeito Suess € detectado globalmente em registros de
concentragado atmosférica a partir do final do século XIX, principalmente nas areas mais
industrializadas do globo onde o efeito é notavelmente maior (De JONG e MOOK,
1982).

O efeito colateral devido ao efeito Suess € um platd, que faz com que as idades de
radiocarbono sejam ambiguas para diferentes anos de calendario. Tornando-se
indistinguiveis entre os séculos XVIII a XX. Mas, apés 1950, o efeito Suess passou a

ser menos problematico devido a outro efeito causado pelos testes nucleares.

3.2.2 Testes nucleares

Os testes nucleares realizados em meados da década de 50, liberaram grande
quantidade de néutrons como produto das explosdes de bombas nucleares, e,
conseqiientemente, produziram grande quantidade de '4C. De Vries (1958) foi o
primeiro pesquisador a identificar o efeito causado pelas explosdes chamado efeito da
bomba. Esse 'C produzido pela reagdo nuclear é freqlentemente chamado de
artificial. A liberagdo de néutrons energéticos na atmosfera causou a mesma reagao
que a produgdo cosmogénica '*N(n,p)'“C, sendo o radiocarbono injetado na
estratosfera durante os testes e chegando na troposfera dentro de alguns anos. O
numero de atomos de carbono produzido pelas explosdes foi quase igual ao numero de
néutrons liberados (NYDAL, 1963).

Esses testes produziram um pico da atividade do radiocarbono tendo seu maximo
em 1963. Nessa época o nivel de “C na atmosfera do Hemisfério Norte (HN) quase

dobrou, a fracdo moderna de carbono 14 (F'“C) atingindo 2,0. Sendo o Hemisfério
39



Norte a regido onde a maioria dos testes foram realizados. Enquanto que no Hemisfério
Sul (HS) esses valores atingiram F'#C igual a 1,6, acima do seu nivel natural em 1965.
Isto porque apenas alguns testes foram realizados no HS (HUA et al., 2013). Apds o
Tratado de Proibigdo de Teste Parcial (PTBT) que proibiu testes de armas nucleares no
espago e sob a agua, o 'C seguiu de uma diminuigdo significativa devida a sua
incorporagao na biosfera e no oceano (van der PLICHT, 2007). Os niveis antropicos de
14C levaram cerca de 10 anos para cair para metade do pico, devido as trocas de CO>
entre a atmosfera e a superficie do oceano, os valores de superficie do radiocarbono
oceanico aumentaram (NYDAL et al., 1980; LINICK, 1980), além da biosfera em geral.
Esse '“C artificial tem sido reconhecido como um tragador muito Util na investigacao de
mecanismos de troca de carbono nos reservatorios, estudos de circulagdo oceanica e
ciclo global do carbono (HUA et al., 2013).

Hoje em dia, o 'C ja ndo esta sendo produzido por testes de armas nucleares, mas
ainda possui influéncia antropogénica através de subprodutos da industria de energia
nuclear (BURR, 2007).

3.3 Dendrocronologia e Cross dating

A dendrocronologia foi desenvolvida nos Estados Unidos como técnica de datagao,
através dos trabalhos de Andrew Douglass (DOUGLASS, 1919), que estabeleceu o
primeiro laboratério de arvores na Universidade em Tucson, Arizona, em 1937. Esta
técnica utiliza incrementos de crescimento anuais em troncos de arvores como base
para construgdo de uma cronologia. As arvores crescem produzindo novas células e
estas sdo adicionadas ao perimetro na parte exterior do tronco durante a primavera e
verao, e durante o inverno o crescimento é inativo. Sendo a demanda por agua maior
na primavera, as células produzidas nesta estagdo tendem a ser maiores. Enquanto
que, células menores com paredes espessas costumam-se desenvolver no verao € no

outono (WALKER, 2005). Tendo como resultado uma diferenga entre as células
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formando uma série de linhas que sao conhecidas como anéis de crescimento (tree-
rings), essas linhas sao claramente definidas como na figura 3.6. A contagem destes

anéis anuais permite que a idade da arvore seja estabelecida (WALKER, 2005).

X SR o W e e 3 0 R

Figura 3.6 Anéis de crescimento de arvores

Fonte: https://www.allianz.com/en/about_us/openknowledge/topics/environment/articles/111118-natures-climate-
archives-corals-wood-and-pollen.html/

Algumas arvores, no entanto, tem tendéncias de crescimento mais variaveis.
Dentre estas, algumas exibem um contraste entre as células formadas na primavera e
no verao, mas outras, possuem pouca diferenca no tamanho dos poros entre os
incrementos da madeira de crescimento entre essas esta¢gdes (WALKER, 2005). Ou
seja, ha uma diferenca consideravel na natureza dos tipos de anéis formados entre as
espeécies, e como alguns ndo apresentam incrementos anuais claramente definidos,

nem todas as arvores podem ser utilizadas para datagdo (WALKER, 2005).

Douglass e outros pesquisadores, como Edmund Schulman e Hans Fritts, foram
responsaveis pelo desenvolvimento dos primeiros registros de cronologias com anéis
de crescimento, além disso, perceberam o grande potencial das arvores para arquivos
de informagao climatica, esse campo de estudo é chamado de dendroclimatologia

(DOUGLASS, 1919; SHULMAN, 1956; FRITTS, 1976). Dentre as arvores de grande
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longevidade, o pinheiro bristlecone, por exemplo, foi utilizado no trabalho
dendrocronoldgico inicial de Douglass e Shulman (DOUGLASS,1919; SCHULMAN,
1956). Esses tipos de arvores crescem em locais secos e rochosos em altitudes de até
4 mil metros e podem atingir idades de cerca de 4700 anos. As arvores de vida longa
formam anéis de crescimento finos e altamente sensiveis. A combinagdo de
longevidade e sensibilidade produz um registro confiavel das variagbes climaticas
passadas (JOHNSON, 1999; WALKER, 2005).

A dendrocronologia pode ser aplicada a uma variedade de contextos. A arvore nao
precisa estar viva para que se obtenha informacgao de sua idade, podendo a técnica ser
utilizada para arvores derrubadas, madeira de construgdo, enterramento num sitio
arqueoldégico ou depdsitos naturais como turfeiras (WALKER, 2005). Em alguns casos,
a madeira pode vir de um contexto secundario, como uma pilha de madeira de um

edificio demolido ou de alguma operacao de drenagem (BAILLIE, 1995).

Arvores vivas sdo amostradas usando um tubo de metal cilindrico (trado) que retira

o incremento de madeira de um pequeno diametro do tronco (figura 3.7).

Figura 3.7 Trado, utilizado para retirar o incremento radial da arvore. Fonte: http://ringwidth.com/gallery/tree-ring-
sampling.html
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Ja a madeira morta ou subfossil pode ser cortada como um disco transversal, de
modo que as sequéncias de anéis sejam expostas na se¢do. As amostras de madeira
sao limpas e a contagem dos anéis é realizada visualmente ou com auxilio de um
microscopio. Outras abordagens envolvem o uso de equipamentos de medicdo
eletrénicos (COOK e KARIUKISTIS, 1990). E possivel também utilizar densitometria de
raios-X para determinar as variagbes anuais na densidade da madeira
(SCHWEINGRUBER, 1988). O crescimento da arvore depende muito do clima, a
largura (ou a densidade da madeira) de cada anel anual variara dependendo das
condigdes climaticas em cada ano, podendo ser favoravel ou hostil ao crescimento das
arvores. Com isso, 0s anéis terdo padroes de crescimento, podendo as larguras dos

anéis variar em resposta as mudancgas climaticas locais ou regionais.

Os anéis distintos que marcam padrdes de crescimento podem ser utilizados como
uma base para uma correspondéncia de datagdo cruzada. Esta é feita através de
comparativo do crescimento da madeira de individuos de faixa etaria sobreposta. Este
cruzamento entre os padrdes dos anéis € uma técnica conhecida como cross-dating.
Podemos ver um exemplo na figura 3.8. O cross-dating permite que arvores vivas
sejam relacionadas a madeira morta. E estas podem ser combinadas com materiais
ainda mais antigos. A cronologia combinada permite que uma flutuagcao (exemplo: uma
sequéncia de anéis nao estabelecida no tempo) seja ancorada a uma cronologia
através desta técnica. Assim, amostras de madeira da data desconhecida podem ter
uma idade precisa do calendario (WALKER, 2005).
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Figura 3.8 Figura representando o Cross-dating, técnica que utiliza o cruzamento entre os padroes dos anéis para estender a
cronologia (SCHWEINGRUBER et al.,1988).

Alguns problemas associados:

A. Como o crescimento da arvore € mais rapido em arvores jovens, estas tendem a
apresentar uma redugcao em largura do anel com a idade. Isso pode representar
problemas no cross-dating, pois a dependéncia da largura do anel com fatores

climaticos ou ambientais pode ser mascarada.
B. A largura dos anéis das arvores varia com a altura do tronco, e para fragmentos
da arvore, no caso de madeira subfossil, ndo ha como saber com precisao de

que altura do tronco a amostra se originou.

Essas dificuldades podem ser superadas ao padronizar a série da largura dos anéis
para gerar indices de densidade de anéis (BAILLIE, 1982). Uma série de técnicas
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estatisticas, incluindo analise de regressao, sao agora disponiveis para gerar esses

indices.

C. Em algumas regides, as arvores crescem em circunstancias onde ha pouca ou
nenhuma variagao no clima, ou onde as flutuacdes climaticas ou mudancas de
estacdo podem ter sido de tdo baixa amplitude que os niveis de estresse nas
arvores nao sao suficientes para causar alguma inatividade no seu crescimento,
podendo nao haver variagdo na largura do anel através do tempo. As
sequéncias de anéis de crescimento de arvores deste tipo sdo denominadas
séries complacentes e sao de pouco valor em dendrocronologia, ja que os anéis
nao constituem marcadores (padrées) que viabilizem cruzar informacgdes através
do cross-dating. A dendrocronologia é mais facilmente aplicada as arvores que
crescem ou ja cresceram em areas onde algum grau de estresse climatico
(baixas temperaturas, escassez de umidade, precipitacdes, etc.) gerando séries
sensiveis. Em contrapartida, arvores que sofrem estresse extremo simplesmente
podem nao produzir um anel em um determinado ano ou produzir novo material
celular em somente uma parte do tronco. Nesses casos, portanto, pode haver
anéis ausentes ou parciais na série de crescimento. Por outro lado, pode ocorrer
um evento climatico num determinado ano com mudancas na amplitude,
fazendo com que mais de um anel se desenvolva. Estes sao referidos como
anéis falsos ou bandas de crescimento intra-anuais. Pode n&o ser facil de
reconhecer em série de arvores individuais. A Unica maneira pela qual os anéis
faltantes e falsos podem ser identificados e corrigidos € por replicagdo de tais
registros com grande cautela e a utilizagdo de outras arvores com cross-dating
(WALKER, 2005).
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3.4 Curvas de calibragao

As idades de radiocarbono n&o sao idades do calendario, como dito na sesséo 2.6,
elas sempre sdo reportadas em anos antes do presente (AP) ou before present (BP).
Sendo estas calculadas partindo de pressupostos que assumem que a concentragao
atmosférica de radiocarbono sempre foi a mesma que em 1950, e que a meia vida do
radiocarbono € 5568 anos (meia vida de Libby). Como vimos neste capitulo, a
propor¢cao de radiocarbono na atmosfera variou muito ao longo dos anos seja por
causas naturais ou antropogénicas. Além disso, a incorporagao de radiocarbono é mais
lenta em determinados ambientes, e ainda, a meia vida utilizada € incorreta. Para a
obtencao de uma idade de radiocarbono significativa em termos da idade verdadeira é
preciso saber como a concentracdo atmosférica mudou com o tempo. Desde a
descoberta de que as idades de radiocarbono eram discrepantes com as idades
dendrocronolégicas a comunidade internacional de radiocarbono tem buscado uma
base confiavel para converter os anos de radiocarbono em anos reais de calendario
(WALKER, 2005).

Nas décadas de 1960 e 1970, os especialistas em dendrocronologia do Laboratério
Tree-Ring em Tucson colaboraram com cientistas de radiocarbono em trabalho
pioneiro sobre a calibragcao das idades de radiocarbono (SUESS 1970; FERGUSONE e
GRAYBILL 1983). Isto porque como visto na sessao 3.3, alguns tipos de arvores
produzem de forma confiavel um anel de crescimento por ano. A celulose contida
nesses anéis uma vez depositada permanece ali inalterada durante a vida da arvore,
sem trocar carbono com o ambiente (LEAVITT et al., 1993; HADJAS et al., 2016). Este
fato € muito util, visto que as arvores sao capazes de guardar registros da
concentragdo de radiocarbono do passado. Se temos um registro de muitos anéis
podemos medir a concentracdo de radiocarbono de cada um e correlacionar com os
anos do calendario. Ha registros de milhares de anos com a ajuda do cross-dating que
permite utilizar o fato das larguras dos anéis das arvores variarem no tempo devido a

mudancas climaticas fazendo correlagdes com padrdes de outras arvores, aumentando
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assim a escala de tempo dos registros. E possivel construir um banco de dados de

anéis de arvores de diferentes idades de calendario.

Isso ja foi feito para pinheiros nos Estados Unidos, carvalhos na Irlanda e na
Alemanha e kauri na Nova Zelandia para fornecer registros que se estendem nos
ultimos 10.279 anos AP (STUIVER et al., 1998). Os cientistas alemées ligaram uma
cronologia de Pinheiros alemées a esta curva que estende o radiocarbono baseado em
dendrocronologia para 12179 anos AP (KROMER e SPURK, 1998). Para periodos
mais antigos, podemos usar outros registros de diferentes materiais ou outros tipos de
técnicas de datacado que permitem comparagdes com as idades de radiocarbono, como
por exemplo, a datagcdo de Th-U. A informagédo das medidas em anéis de crescimento
de arvores e outras amostras de idade conhecida (incluindo espeleotemas, varvas,
corais marinhos e amostras de registros sedimentares) sdo compiladas como um
banco de dados para a construgdo de curvas de calibragdo. O grupo responsavel por
tal feito é o grupo IntCal (Reimer et al., 2013). Através das idades dendrocronologicas,
série de uranio e varvas estenderam a curva de calibragdo IntCal98 para 15585 anos
AP (Figura 3.9) (WALKER, 2005).
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Figura 3.9 Curva IntCal98 com dados de amostras de arvores, varvas e corais (WALKER, 2005).
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Apods a curva IntCal98 que foi extendida até 24000 anos AP (STUIVER et al.,1998),
novos dados foram atribuidos a curva e também modelos que estendem as idades para
50.000 anos AP. Com isso, ao longo dos anos, novas curvas foram sendo
estabelecidas, sendo aprovadas pela comunidade de radiocarbono. As curvas mais
recentes até o momento sao IntCal13 e Marine13 (REIMER et al.,2013), SHCal13
(HOGG et al., 2013) e as curvas do pico da bomba (HUA et al.,2013).

3.4.1 Intcal13 e Marine13

As curvas de calibragdo IntCal13 e Marine13 representam os reservatorios
atmosféricos do HN e um hipotético reservatério marinho global, respectivamente. Este
ultimo serve de base para as variagdes oceénicas regionais (REIMER et al., 2013). A
curva IntCal13 é utilizada para calibrar idades de radiocarbono de amostras que
estavam em equilibrio isotépico com a atmosfera no HN. Ja a curva Marine13 é
utilizada para calibrar qualquer amostra de origem oceénica. A figura 3.10 abaixo
mostra as curvas, e € possivel notar a diferenca das idades de radiocarbono para a
curva marinha e terrestre. A diferenga da idade corresponde ao efeito de reservatorio

marinho global.
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Figura 3.10 Curva IntCal13 em azul (REIMER, 2013) e Marinel3 em verde (HOGG, 2013) utilizando software OxCal v4.3
(RAMSEY, 2009a).

O banco de dados das curvas pode ser acessado em: http://intcal.qub.ac.uk/intcal13/

A curva de calibracdo do Hemisfério Norte e a curva marinhas sao bem definidas
por medidas de anel de crescimento de 0 a 13,900 AP e complementadas pela adigao
dos dados de macrofésseis do lago Suigetsu, o unico outro registro atmosférico de
bona fide, de 13.900 AP. A curva anterior a IntCal13 era a IntCal09 (Reimer et al.
2009), onde existiam porgdes da curva em que os dados atmosféricos eram escassos
ou altamente variaveis, ou ainda onde havia discrepancias entre conjuntos de dados
que nao poderiam ser atribuidas a algum tipo de mudanga no ciclo global do carbono.

Para resolver o problema utilizou-se conjuntos de dados “chave” que fornecem uma
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aproximagcéo de primeira ordem da reconstrugdo das mudancgas do '*C atmosférico em
periodos passados. Especificamente, o grupo IntCal explorou dados de foraminiferos
marinhos, que apresentam grandes incertezas em idade de calendario, mas
forneceram uma espinha dorsal para a curva atmosférica, além de corais e
espeleotemas datados com a técnica de Th-U, ambos com idades de calendario
precisas. Embora o oceano tenha uma resposta atrasada as mudangas no '“C
atmosférico devido a sua incorporacao neste meio, e também variar de forma atenuada
o sinal em escala decenal e centenario (STUIVER e BRAZIUNAS, 1993). Os registros
marinhos, no entanto, podem ser usados para apoiar a reconstru¢ao dos niveis
atmosféricos do '“C. Do mesmo modo que as primeiras edigbes das curvas de
calibragdo para '“C ndo representam um registro direto apenas do '“C atmosférico,
mas incluem também uma fragcdo de carbono da interacdo com reservatorios distintos
(REIMER et al.,2013). Varios arquivos marinhos ou de espeleotemas disponiveis, dao
suporte a curva de calibragdo. Com isso, esta atualizacédo traz dados mais robustos,

fazendo uma curva mais fidedigna.

As amostras provenientes do HS nao podem ser calibradas com a curva IntCal13.
Isto porque ocorrem discrepancias entre os reservatorios atmosféricos dos Hemisférios
Norte e Sul, causando uma diferenca de idade entre eles de cerca de 56 £ 24 anos de
14C (MCCORMAC et al., 2004). Essa diferenga pode ser explicada pela area oceénica
do HS ser maior que a do HN, resultando numa maior interface de troca ar-oceano, e
como foi discutido anteriormente, os carbonatos que permanecem no oceano sao
empobrecidos em 14C quando comparados com a atmosfera que lhes &
contemporanea. O resultado disto € que no HS existe um retorno maior desses
carbonatos para a atmosfera quando ocorrem as trocas, exibindo assim atividade de
4C menores em relagdo ao HN. Esta diferenca ndo é minimizada pelas correntes
eollicas, pois os ventos alisios equatoriais divergem, impedindo a homogeneizagao do
reservatorio atmosférico (AITKEN, 1990; LEVIN et al.,, 1987). Por este motivo é

fundamental a existéncia de curvas de calibragao especificas para os dois hemisférios.
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3.4.2 SHCal13

A curva de calibracdo SHCal13 representa o reservatorio atmosférico do
Hemisfério Sul (HOGG et al., 2013) e é utilizada para calibrar idades de amostras que
estiveram em equilibrio isotopico com a atmosfera deste hemisfério. Na figura 3.11 é
possivel verificar a diferenga entre as curvas do HN (IntCal13) e HS (SHCal13). Note

qgue esta diferenca nao € constante no tempo.

OxCal v4.2.2 Bronk Ramsey (2017); r:5

SHCazl13 atmospheric curve (Hogg et 3f 2013
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Figura 3.11 SHCal13 em azul (HOGG et al., 2013) e IntCall3 em verde (REIMER et al., 2013) utilizando o software OxCal v4.3
(RAMSEY, 2009a).

Essa diferencga (offset) € o resultado do desvio inter-hemisférico ou desvio Norte-Sul,
ou seja, a diferenca entre idades de radiocarbono de anéis de crescimento de arvores

formadas ao mesmo tempo em hemisférios opostos onde estavam em equilibrio
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isotopico (HUA et al., 2009). A primeira curva construida para o HS foi criada em 2002,
a SHCal02 (MCCORMAC et al., 2002). Com amostras da Nova Zelandia, Chile e Africa
do Sul para AD 950-1850, fora desse intervalo foi usada a curva IntCal98 e corrigida
para um offset de 41 £ 14 anos. Em 2004 foram usados os mesmos dados da curva
SHCal02, e completou-se a curva usando um random effect model do offset com a
curva IntCal04. Ou seja, a curva era empirica de 0-1000 AP e a partir desse valor foi
toda construida com modelagens. A curva atualizada SHCal13, foi construida com
dados de amostras provenientes do HS de 0 — 1000 cal AP ja utilizadas na curva
anterior SHCal04 (MCCORMAC et al. 2004), além disso novos dados analisados no
laboratério de ANSTO cobrem o periodo de 325-175 AP (HUA et al., 2004). CAMS
Lawrence Livermore Nat. lab. cobrem 2115 — 855 AP (ZIMMERMAN et al., 2010).
Dados do lab de Uni Waikato cobrem 1205 — 1075 AP (HOGG et al., 2013a), no
mesmo laboratoério foram analisados dados provenientes da Nova Zelandia que cobrem
2145-955 AP (HOGG et al., 2011). E ainda 4 subfésseis de troncos de pinheiro-de-
Huon, provenientes da Tasmania e retirados de sedimentos aluviais foram utilizados,
com dificuldades para se obter datas somente por cross-dating, foi usado entdo wiggle-
matching, que é uma maneira de contornar os problemas causados por flutuagdes na
curva de radiocarbono. Esta € uma técnica que aproveita as flutuagdes de curto prazo
na curva de calibragdo para aumentar a precisdo das datagdes, com um conjunto de
amostras para o qual se conhece o intervalo de tempo entre as datas (exemplo: anéis
de crescimento de arvores) e, em certas circunstancias, fornecem cronologias mais
precisas do que poderia ser obtidos através da calibragdo de datas individuais de
radiocarbono na curva (WALKER, 2005; RAMSEY et al., 2001). As idades encaixam
em uma determinada parte da curva. E as datas ficaram entre 12.679 + 11 a 12.073 %
11 AP, apos este periodo até a extensao de 50,000 cal AP, a curva é ajustada por um

offset médio de 43 + 23 anos, modelado através da IntCal13.

Na Figura 3.12 é possivel verificar as flutua¢gdes que causam ambiguidades na curva
devido ao efeito Suess. Onde o intervalo de 1650 a 1950 tem varios pontos com
flutuagdes. Também é possivel visualizar o ponto de intercessao entre as curvas onde

o efeito Suess passou a ser mais acentuado no HN.
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Figura 3.12 Efeito Suess refletidos nas curvas IntCal13 (verde) e SHCal13 (azul). Utilizando o software OxCal v4.3 (RAMSEY,
2009a).

3.4.3 Curva do pico da bomba

A curva do pico da bomba é uma compilacdo do radiocarbono proveniente do CO:
atmosférico para o periodo 1950-2010, com base em dados publicados utilizando
registros de anéis de crescimento anuais de arvores e amostras atmosféricas. Através
desta curva é possivel verificar e calibrar idades de radiocarbono de amostras
provenientes deste periodo que sofreram o efeito dos testes nucleares. Os dados
anuais foram divididos em conjuntos de diferentes zonas, 3 zonas do HN e 2 do HS.
Sao compilados no periodo correspondente ao crescimento das arvores para a estacao

do verdo. A figura 3.13 mostra a divisdo das zonas de calibragdo (HUA et al., 2013).
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Figura 3.13 Mapa mundi apresentando as diferentes zonas de calibragdo em resposta aos testes nucleares (HUA et al., 2013).

Essas diferentes zonas entre os hemisférios sdo causadas devido a nao
homogeneizagdo do CO2 para estes pontos neste periodo de tempo. Visto que as
amostras das diferentes zonas apresentavam registro de A™C em quantidades
distintas. Para uma calibracao fidedigna, idades de amostras provenientes de cada
zona podem ser calibradas com a curva especifica para a regido do mapa. Na figura
3.14 estdo todas as curvas compiladas provenientes destas 5 zonas para estacado do
verao (HUA et al., 2013).
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Figura 3.14 Curvas para as 5 diferentes zonas (NH zona 1, NH zona 2, NH zona 3, SH zona 3 e SH zona 1-2) compiladas com
dados do crescimento dos anéis no verao (HUA et al. 2013).

A curva da zona 1 do HN foi construida com alguns dados de amostras
atmosféricas e anéis de crescimento de arvores da Noruega, Austria, EUA, Alemanha,
Polénia, Suica, Espanha e Hungria. A curva da zona 2 do HN com dados da Espanha,
Israel, Senegal, Japao, Coréia e EUA. A curva da zona 3 do HN com dados da Etiopia,
india, Vietna e Tailandia. A curva da zona 3 do HS com dados de anéis de crescimento
de arvores da Indonésia. E a curva da zona 1-2 do HS com dados de amostras
atmosféricas de Fiji, Madagascar, Africa do Sul, Nova Zelandia e Antarctica e anéis de
arvores da Australia. Esses dados e as referéncias podem ser encontrados na tabela 1

do artigo Hua et al. (2013).
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3.4.4 Calibragao

A calibragao para idades é realizada com a utilizacdo das curvas de calibragdo. Em
principio, a calibragdo € feita através da comparacdo do valor de concentragao de
radiocarbono medido da amostra, com os valores de concentracdo de radiocarbono da
atmosfera a cada ano do calendario. Como a produgao do carbono varia ao longo do
tempo, as concentragbes atmosféricas oscilam gerando ambiglidades. Ou seja, uma
mesma idade de radiocarbono pode representar diferentes pontos na curva de
calibracéo, levando a intervalos de confiabilidade com distribuicbes de probabilidade
assimétricas. Com isso, as idades calibradas sdo dadas em probabilidades com
intervalos de confiabilidade de 10, 20 ou 30. O efeito das variagdes da concentragao
de radiocarbono pode ser evidenciado em um exemplo especifico. A figura 3.15
mostra o valor medido de radiocarbono de 3000 + 30 AP (BP), sendo calibrado pela
curva IntCal13 (REIMER et al., 2013) utilizando o software Oxcal 4.3. (RAMSEY,
2009a).

OxCal v4.2.2 Bronk Ramsey (2017): r:5; IntCal12 atmospheric curve (Reimer et 31 2013)

exemplo R_Date(3000,30)
68.2% probability

1282 (64.6%) 1195calBC
1141 (3.6%) 1134calBC
95.4% probability

3200}
3000

2800}

Radiocarbon determination (BP)

2600 by et
1500 1400 1300 1200 1100 1000
Calibrated date (calBC)

Figura 3.15 Calibragdo de uma idade de radiocarbono, utilizando OxCal v4.3 e Curva IntCal13 (RAMSEY, 2009; REIMER et al.,
2013).
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O eixo vertical mostra a idade de Libby expressa em anos "antes do presente" (BP)
e 0 eixo horizontal mostra os anos do calendario (em anno domini). A curva azul mostra
a curva IntCal13, e sua largura é relativa ao erro relacionado (desvio padrao). A
distribuicdo gaussiana vermelha a esquerda indica a idade de Libby da amostra
medida. A distribuicdo cinza mostra possiveis idades para a amostra (quanto maior a
area relativa sob a curva, maior € a probabilidade daquele intervalo de tempo). Neste
plot foram considerados 2 intervalos de confiabilidade: 10 (68,2%) e 20 (95,4%). Ao
aplicar as curvas de calibragdo nas idades de radiocarbono, deve-se ter em mente dois
fatores. As idades de radiocarbono calibradas sao expressas em termos de
probabilidades, ao se fazer uma interpretacdo com base em uma estimativa de idade
especifica. Além disso, as perturbagcbes na curva de calibracdo, que refletem as
variagOes naturais na atividade de longo prazo e curto prazo de '*C, podem resultar em
ambiguidades, com idades de radiocarbono que levam a mais de uma idade de
calendario. Em alguns conjuntos de amostras podem ser utilizados modelos que
melhoram essas distribuicbes e a precisdo das idades. No préximo capitulo veremos o

modelo para anéis de crescimento de arvores que sera utilizado neste trabalho.

Uma vez calibrada, uma idade de radiocarbono deve ser expressa em termos de
cal BC, cal AD ou cal BP, em inglés, ou cal AC/DC e cal AP em portugués. O prefixo
cal indica que as datas sdo o resultado da calibragdo. Existem dois métodos principais
utilizados para calcular os intervalos de idade a partir da curva de calibracdo. O
primeiro método foi chamado de método de intercepg¢ao porque pode ser feito através
do desenho de interceptagcbes em um grafico (a curva), gerando um intervalo. O
segundo método, que é usado com mais frequéncia, € chamado de método de
probabilidade. Requer um computador, uma vez que os calculos sdo mais complicados.
Este da o intervalo de tempo, a partir do grau de confiabilidade. Existem varios
programas de calibragao disponiveis para isto (utilizam estatistica bayesiana), incluindo

o programa OxCal e CALIB, que sédo executados em plataformas e versées online.
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Capitulo 4. Materiais e métodos

Neste capitulo serdo descritas as espécies de arvores utilizadas no trabalho, o
tratamento realizado nas amostras a fim de converté-las na forma conveniente para
técnica de datagédo, o método de espectrometria de massa com aceleradores (AMS),

além do software e modelo utilizado no tratamento dos dados.
4.1 Arvores utilizadas para o estudo

Nenhum dado de arvores crescidas no Brasil foi incluido na construcdo das curvas
de calibragdo até o momento. Além disso, existem poucos estudos de radiocarbono
para validagcdo de espécies de arvores no Brasil para construgdo de cronologias, um
exemplo que pode ser citado foi feito para esta finalidade utilizando a espécie de
Araucaria angustifolia na regiao do estado de Minas Gerais (SANTOS et al., 2015) e
outras espécies da floresta amazonica (LINARES et al., 2017). Porém, no Brasil temos
estudos que utilizam a dendrocronologia para estudar a variagao climatica e impactos
ambientais nesta regido tropical. Apesar da regido dos tropicos possuirem uma grande
diversidade de espécies de arvores, a maioria ndao €é adequada para a
dendrocronologia (COOK e KIRIUKSTIS, 1989). Os requisitos para que uma espécie

seja viavel para a construgao de cronologias a partir de anéis de crescimento sao:

a. Apresentar um crescimento radial anual, por meio da atividade e inatividade do
crescimento que € induzida por algum fator climatico ou ambiental;

b. Os anéis formados serem de crescimento distinto e visiveis macroscopicamente,
permitindo demarcacgdes claras das zonas de crescimento formadas em cada
ano;

c. Variaveis de crescimento com consisténcia medida entre uma mesma arvore e
entre arvores de uma mesma regiao (sitio), que possibilita a constru¢cao de

cronologias por cross-dating (STAHLE et al., 1999).
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Até agora, o principal mecanismo que mostrou ser capaz de induzir a formagao de
anéis anuais distintos e sincronizados em espécies tropicais foi a sazonalidade bem
definida das precipitagdes (BRIENEN, SCHONGART e ZUIDEMA, 2016; DUNISCH et
al., 2002; STAHLE et al.,, 1999). No periodo de seca o estresse hidrico cessa a
atividade cambial e, quando a arvore volta a crescer, uma camada distinta de madeira
(com novas células) é formada (BRIENEN, SCHONGART e ZUIDEMA, 2016; FRITTS,
1976). Inundagdes podem gerar condi¢bes anaerdbicas que acarretam respostas
fenolégicas como deciduidade das folhas e a formagcdo de anéis anuais
anatomicamente distintos (SCHONGART et al., 2002; WORBES, 1997). Os eventos
como inundagdes e sazonalidade de chuvas, além de promoverem a formacao de
anéis distintos, ocasionam, em condi¢cdes de estresse, modificagcdes nas estruturas
anatomicas (Figura 4.1) ao longo da vida das arvores (BRAUNING et al., 2016;
SCHWEINGRUBER, 1983).

anéis de crescimento

lenho inicial

lenho tardio
cerne
alburno

casca interna

raios vasculares

floema
secundario

periderme
ritidoma
casca externa

Figura 4.1 Estrutura anatdmica do caule. Fonte: http://www.ebah.com.br/content/ABAAAAppcAF/microscopia-coniferas
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A seguir, as arvores utilizadas neste trabalho serdo apresentadas. Com a
colaboragcdo de especialistas em dendrocronologia da Universidade de Sao Paulo
(USP) e Universidade Federal de Lavras (UFLA), foi possivel estabelecer a cronologia
das espécies de Hymenaea courbaril e Cedrela fissilis. Posteriormente, essa cronologia
foi utilizada para a validacdo do crescimento anual dos anéis e reconstrugdo do

reservatorio atmosférico de radiocarbono para a regiao de estudo.

4.1.1 Hymenaea courbaril

Nome Popular: Jatoba

Nome Cientifico: Hymenaea courbaril
Familia: Fabaceae

Altura média: 15-20 metros

Informacgoées:

A arvore utilizada no presente trabalho cresceu em uma floresta tropical
sazonalmente seca, na regidao de Terra Ronca Parque localizado no municipio de Sao
Domingos, estado de Goias (figura 4.2). Foi amostrado para este trabalho 1 individuo
desta espécie com colaboragdo de pesquisadores da USP. Essa espécie de arvore ja
havia sido estudada em um trabalho anterior, que utilizou incrementos de 19 individuos
amostrados para o estudo. Os anéis foram identificados, medidos, e datados
dendrocronologicamente. A cronologia foi estabelecida com 17 individuos, e foi
correlacionada com o clima local e regional (LOCOSSELLI et al., 2016). O estudo tinha
o objetivo de observar as mudangas climaticas do ambiente e como elas afetam o

crescimento das arvores.
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@ Sao
Domingos

Figura 4.2 Municipio de Sdo Domingos localizado em Goias, Brasil.

O local onde a arvore foi coletada tem baixa precipitacdo anual e longos periodos
de seca. Sendo a disponibilidade de agua o principal fator restritivo do crescimento
desta espécie na regido do centro do Brasil. O estresse ao qual a arvore é submetida
devido a sazonalidade das chuvas é o motivo principal para a formacao dos anéis
anuais. H. courbaril € considerada uma espécie brevi-deciduous com base na troca de
todas as folhas durante um periodo curto da estagao seca (para mais informacdes, veja
LEE e LANGENHEIM, 1975, LOCOSSELLI et al., 2016).

Na literatura, pesquisas afirmam que esta espécie tem a formacéo de anéis anuais
(LUCHI 1998; WESTBROOK et al., 2006; LISI et al., 2008) e foi usada com sucesso em
um estudo dendrocronolégico anterior (LOCOSSELLI et al., 2013).

Com o objetivo de verificar seu crescimento anual através da incorporagdo do
radiocarbono atmosférico, foi amostrado para este trabalho 1 individuo desta espécie,
com anéis correspondentes aos anos de 1840, 1850, 1860, 1890, 1900, 1910, 1958,
1960, 1963, 1965, 1970, 1975, 1980. Estes foram escolhidos por observacdes nas
curvas de calibracado SHCal13 e Bomb13SH 1-2 nos pontos de inflexdo e

ambiguidades.
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Outro trabalho com a mesma finalidade, utilizou esta espécie para validacido do
crescimento anual, o disco de anéis foi coletado perto da cidade de Davi, Panama. A
comparacgéo dos valores A'#C em anéis de crescimento com os valores atmosféricos
de A'™C sugerem que os anéis eram anuais nesta regido provavelmente associados a
estacdo seca anual no Panama (WESTBROOK et al., 2006).

4.1.2 Cedrela fissilis

Nome popular: Cedro

Nome cientifico: Cedrela fissilis
Familia: Meliaceae

Altura média: 10-25 metros
Informacgoes:

O individuo amostrado para este trabalho cresceu em floresta tropical
sazonalmente seca, no municipio de Montalvénia, estado de Minas Gerais (MG) (figura
4.3). A espécie de Cedrela fissilis tem uma ocorréncia freqlente nesta regidao e
apresenta todos os requisitos para os estudos dendrocronoldgicos. A sazonalidade das
chuvas induz demarcagdes anuais dos anéis de crescimento (MARCATI,
ANGYALOSSY e EVERT; 2006). Um individuo foi amostrado para este trabalho em
colaboragédo com pesquisadores da UFLA. A cronologia foi estabelecida pela técnica de
dendrocronologia utilizando 152 arvores do municipio de Montalvania - MG e 26 no
Parque Nacional Cavernas do Peruagu, no municipio de Januaria — MG (PEREIRA et
al. 2018). Os anéis amostrados correspondem aos anos de 1958, 1960, 1963, 1965,
1970, 1975, 1980 e casca (que correspondem as idades de 2014, 2015 e 2016).
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@ Montalvania

Figura 4.3 Municipio de Montalvania localizado em Minas Gerais, Brasil.

No trabalho de Baker et al. 2017, foi utilizada a datagdo de carbono 14 e a curva do
pico da bomba com o objetivo de testar o crescimento anual da Cedrela e os fatores
que controlam a formagao do anel em quatro locais da América do Sul (BAKER et al.,
2017). Na Bolivia, Equador e Venezuela os anéis de crescimento anuais se mostraram
confiaveis, enquanto que as arvores do Suriname formavam regularmente dois anéis

de crescimento por ano.

E necessario assim considerar que mesmo que uma determinada espécie
apresente anéis anuais em uma regiao, isso nao implica que os anéis sejam formados
anualmente em arvores crescendo em outros locais. Estudos realizados em locais
novos nos trépicos requerem primeiro uma validagdo da natureza anual dos anéis das
arvores independentemente de como as espécies estudadas se comportam em outras
localizagées (BAKER et al., 2017). A datacao por carbono 14 utilizando a curva do pico
da bomba pode ser utilizada como um tracador fundamental para testar a validacao do

crescimento anual dos anéis.
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4.2 Preparagao das amostras no LAC-UFF

Para que as amostras possam ter sua razio isotopica medida € necessario que
elas sejam convertidas a uma matriz especifica, no caso, o grafite. Para tal, estas
devem ser preparadas com protocolo especifico para o tipo de material. No laboratério
de radiocarbono da UFF (LAC-UFF), a técnica de datagdo utilizada € o AMS
(Espectrometria de Massa com Aceleradores). Como as amostras utilizadas neste
trabalho sdo constituidas de madeira (material organico), sera apresentado o protocolo
usual para amostras organicas mais o adicional do protocolo especifico para o caso de
anéis de crescimento. E importante mencionar que além de preparar e medir amostras
de idade desconhecida, é fundamental que se tenha controle da qualidade do processo
e para isto sdo preparadas amostras de fundo, referéncia (padrdo) e controle. As
amostras de fundo tém o objetivo de avaliar as contagens originadas por impurezas
agregadas durante a preparagdo no laboratorio ou falsos positivos referentes a
eletrbnica do equipamento. As amostras de referéncia e padrédo sdo amostras cujas
idades sdo conhecidas, e que permitem verificar a contaminagao, durante cada etapa

do processo de preparagao, além de servirem para normalizagao dos dados.

4.2.1 Pré-tratamento fisico

Este primeiro passo consiste em retirar todos os materiais que, visivelmente, ndo
facam parte da amostra ou mesmo a superficie do material que possa ter sido
contaminada pelo contato com outras substancias (exemplos: cola, tinta de caneta). O
pré-tratamento é realizado com raspagem da superficie do material, com ajuda de um
bisturi. E ainda pode ser utilizada agua ultra pura (H20 UP, agua deionizada e livre de
impurezas) para lavagem do material. Esse passo é importante, pois deve-se ter muito
cuidado para obter o carbono original, e por isso, deve-se remover os atomos de
carbono que estiverem aderidos a superficie da amostra. Também se estima a

quantidade de amostra para produzir 1 mg de grafite ao final de todos os processos. No
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caso deste trabalho, nao foi necessario fazer raspagem pois néo havia contaminantes
visiveis, apenas foi feita a lavagem das amostras com agua ultra pura. Com o auxilio
de um bisturi, o material foi cortado (figura 4.4) e pesado utilizando uma balanga de
precisdo (figura 4.5). Para o protocolo de preparagdo de amostras de madeira é
necessario utilizar massas entre 20 e 40 mg. Todos processos sao feitos com utilizagao
de luvas sem amido, sempre com o objetivo de ndo contaminar amostras. Apos a

pesagem, as amostras sdo colocadas em tubos de ensaio individuais.

Figura 4.4 Corte do anel

Figura 4.5 Balanga de precisdo.
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4.2.2 Pré-tratamento quimico

Apods o pré-tratamento fisico, o pré-tratamento quimico se faz necessario. Este tem
0 objetivo de eliminar atomos de carbono que tenham aderido a amostra
posteriormente a sua morte e que nao representam a idade real desta (HEDGES et al.
1989). Portanto este passo é fundamental para se obter uma idade fidedigna a época

em que se quer datar.

Seguindo o protocolo para amostras organicas, a extracdo do carbono original &
realizada através do tratamento denominado Acido - Base - Acido (ABA). Nesta etapa,
as amostras colocadas em tubos de ensaio de 13 mm sofrem reacdo com a adi¢ao de
acido cloridrico (HCI 1,0 M), inserido com auxilio de uma pipeta descartavel de
aproximadamente 3 ml durante 2 horas a 90°C (figura 4.6.A). Este passo tem o
objetivo de remover os carbonatos que fagam parte da amostra e pode ser repetido até
que o sobrenadante fique transparente. Em seguida é utilizado hidréxido de sédio
(NaOH 1,0 M) durante 1h a 90°C (figura 4.6.B) também em repetidas vezes até o
sobrenadante permanecer limpido (cor de palha clara) com a finalidade de remover
acidos humicos e fulvicos que podem ser produzidos devido os processos de
decomposicdo do material. Por fim, outro passo de acidificagao, idéntico ao primeiro, é
necessario para eliminar a possivel contaminagao atmosférica moderna introduzida na
reacdo com NaOH (GOH e MOLLOY 1972; HEDGES et al., 1989). Entre os
tratamentos com esses reagentes, as amostras sdo lavadas com H20 UP e
centrifugadas. S&o utilizadas pipetas individuais para cada uma das amostras para a

lavagem e retirada dos reagentes. (Figura 4.6.C).
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Figura 4.6 Tratamentos 4cido (A) e basico (B) e amostras lavadas em H,O UP (C).

Alguns desses passos demandam muitas horas podendo ser necessario mais do
que um dia de tratamentos. Neste caso, deve-se realizar lavagens com H20 UP e
amostra deve ser mantida em acido cloridrico 0.1M durante a noite ( com o objetivo de
evitar contaminagdo através da absor¢do do CO:2 atmosférico). No dia seguinte, o
tratamento prossegue apds outras lavagens. Apds a ultima acidificacdo, as amostras
s&o enxaguadas cinco vezes com H20 UP. Para a maior parte das amostras organicas,
o tratamento ABA é suficiente. Mas em alguns casos para obter uma datagdo mais
confiavel, pode ser necessario nao apenas separar o carbono organico e retirar
contaminantes externos, mas isolar uma fracao especifica, abrindo mao do restante da

amostra.

No caso dos anéis de crescimento de arvores € crucial que se tenha uma alta
precisao retirando o maximo de contaminantes, com isso, € preciso que se isole a

celulose através de um processo denominado bleaching. A celulose é produzida
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durante o crescimento do incremento e é confinada no anel de crescimento sem trocar
carbono com a atmosfera (para mais informagdes ver LEAVITT et al., 1993; HAJDAS et
al., 2016). A celulose é extraida utilizando simultaneamente 3 ml de cloreto de sddio
1,0M (NaClOz2) e 3 ml de acido cloridrico 1,0 M (HCI) a 70 °C durante 3 a 4 horas. A
coloragdo do sobrenadante com a mistura se torna amarelo ouro (Figura 4.7). O
processo € repetido, até as amostras ficarem brancas, o que acontece em média
depois de 2 a 3 vezes (SANTOS et al 2001, 2013; SOUTHON et al., 2010).

Figura 4.7 Processo de bleaching para extragao da celulose

Apos o bleaching, as amostras sao lavadas varias vezes com H20 UP até o pH se
tornar neutro. As amostras sdo entdo colocadas para secar (no banho seco ou estufa)

a temperatura de 60° C.

4.2.3 Combustao

Apos o pré-tratamento quimico, as amostras sdo colocadas em tubos de
combustdo. Estes sdo previamente preparados, utiliza-se 60-70 mg de 6xido cuprico
(CuO) e 1 fio de prata (Ag) de cerca de 3 mg. Este tubos sao de quartzo com cerca de
6 mm de didmetro externo e 15 cm de comprimento. Tanto os tubos como os reagentes
sdo aquecidos antes do preparo a 900°C por 3 horas para queimar qualquer

contaminante orgéanico presente.
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Figura 4.8 Tubo de combustdo com amostras, reagentes e |3 de vidro (A). Mufla utilizada para combustéo (B).

Com as amostras ja secas, cerca de 6-7 mg de amostra sido inseridas no tubo de
combustédo. Na extremidade do tubo é colocada 1a de vidro (Figura 4.8.A). Os tubos
sdo conectados a linha de vacuo e a la de vidro tem a fungdo de impedir a succéo da
amostra. Através da linha, todo CO2 atmosférico sera retirado. A valvula da linha é
cuidadosamente aberta para evitar uma diferenga abrupta na pressao. Apds a leitura
no medidor de pressao atingir 10 Torr, o tubo é selado a vacuo. Nele estardo amostra
e reagentes que serao levados a mufla para combustao (Figura 4.8.B). O processo de
combustao € utilizado para extrair dioxido de carbono de amostras organicas, os tubos
selados séo colocados na mufla a uma temperatura de 900 °C durante 3 horas. O CuO
sera um oxidante do processo, ja a prata reagira com os compostos sulfureos

liberados.
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4.2.4 Purificagao do CO:2

Durante a combustdo a amostra libera dioxido de carbono (CO:2), mas podem ser
formadas outras substancias, dependendo da composigdo do material, além de agua
por exemplo. Portanto, para realizar o processo de grafitizagdo, é necessario purificar o
COs2. A purificagao é feita através da linha de vacuo (MACARIO et al., 2015), (Figura

4.9) com armadilhas de temperatura.

Medidor
de Pressiao Rl
r - ) R
-3 e 0 de Vacuo
e e e e @ e J A
Armadilhas ' I H
0oani 1 | Tubo de
P s Combustio
Amostras de
Carbonato
Tubos de
Sanfona Grafitizacio

Figura 4.9 Esquema da linha utilizada (ANJOS et al., 2013).
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Figura 4.10 Foto da linha. Sanfona onde o tudo de combustdo é colocado (A) . Armadilha de temperatura com gelo seco e
alcool (B). Armadilha de temperatura com nitrogénio liquido (C). Tubos de grafitizacdo (D).

Os tubos de combustdo sao inseridos na linha através de uma sanfona (Figura
4.10.A). As valvulas sao entdo abertas para que a linha e a sanfona fiquem
completamente em vacuo. Para isso, a pressdo deve estar menor ou igual a 10 Torr.
Fecham-se algumas sec¢des da linha e o tubo é quebrado dentro da sanfona. A valvula
da sanfona é aberta para que o gas aprisionado sofra uma expansao livre, e encontre a

primeira armadilha de temperatura.

1° Armadilha de temperatura (Figura 4.10.B): E Colocada uma mistura de alcool e
gelo seco, com temperatura de -78°C. Quando o gas passa neste ponto a agua (e
qualquer outro componente com temperatura de condensagdo superior a -78°C)
presente no tubo sera aprisionado na armadilha, enquanto o diéxido de carbono
seguira na linha de vacuo. O gas que seguira na linha encontrara a segunda armadilha

de temperatura.

2° Armadilha de temperatura (Figura 4.10.C): utiliza-se nitrogénio liquido a uma
temperatura de -196°C com o objetivo de causar o deslocamento do gas e congelar o

dioxido de carbono presente. O restante de gas que pode ndo ser congelado é
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descartado através da abertura da valvula para a bomba de vacuo. Nesta etapa a

armadilha é posicionada em um tubo ligado a um medidor de presséo.

Em seguida o diéxido de carbono puro €& descongelado, através do aquecimento
sofrendo expansdo entre as valvulas dentro de um volume conhecido. Tendo sua
pressdao medida e registrada, para permitir o calculo da quantidade de CO:2 obtida e
que sera entdo convertida em grafite. Nesta etapa € possivel fracionar o gas a fim de
se obter a quantidade desejada. O gas seguira para o tubo de grafitizagdo (Figura
4.10D). Utilizando novamente a armadilha de nitrogénio liquido. O gas é aprisionado no

tubo de grafitizacéo e selado utilizando um magarico de oxi-acetileno (Figura 4.11).

Figura 4.11 Tubo de grafitizagao sendo selado.

O tubo de grafitizagdo selado é removido e colocado em um bloco dentro da mufla
(Figura 4.12).
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Figura 4.12 Mufla com blocos para conversdo do CO, para grafite.

4.2.5 Grafitizacao

O tubo de grafitizagdo € preparado previamente, antes de ser conectado a linha de
vacuo. Este é feito de Pirex e possui cerca de 15 cm de comprimento, com 9 mm de
didmetro externo e 7 mm de didmetro interno. No fundo do tubo s&do colocados zinco
(Zn) e hidreto de titanio (TiHz2) (XU et al., 2007). H& uma protuberancia interna que
impede que um segundo tubo, nele contido, toque os reagentes. No tubo interno é
colocado ferro (Fe) em pd, que funciona como um catalisador para permitir a reagédo. O
tubo é selado e entdo levado a mufla onde a temperatura deve permanecer em 550°C,
durante 7 horas para que as seguintes rea¢des acontecam e o grafite se forme sobre o

ferro, no tubo interno.
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Reag¢oes na mufla:

TiH2 + aquecimento (440°C) — 2H2x+ Ti (4.1)
CO:2 + H2—» CO + H20

CO2+2Zn —» CO +ZnO

CO + H: + catalisador (Fe) + aquecimento ( 500 — 550 °C)— Cgrafite+ H20

2CO0 — Cyrafite+ CO2

Zn + H20 - ZnO + H2

CO + H2— Cgrafite+ H20

4.2.6 Prensagem

O tubo de grafitizagao é escareado e quebrado, para que o tubo interno contendo a
mistura de ferro e grafite seja removido. As amostras sdo prensadas uma a uma em
catodos de aluminio com 1 mm de orificio (Figura 4.13). Estes s&o colocados em uma

roda de catodos onde entdo seguem para medir sua fragao isotopica.

Figura 4.13 Catodo prensado e roda de catodos.
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4.3 Descricao do aparato experimental

A técnica de Espectrometria de Massa com aceleradores (AMS), diferentemente
do método radiométrico convencional, permite a contagem direta dos is6topos ao inveés
da medida da atividade da amostra (MULLER, 1977). Portanto, ha uma redugéo na
quantidade de amostra necessaria para datagdo (de gramas de material para
miligramas) e no tempo de medida (minutos ao invés de horas) (MACARIO, 2003;
SCHURR, DRUFFEL e TRUMBORE 2016).

No caso do AMS, utiliza-se um espectrémetro de massas acoplado a um acelerador
de particulas, com a finalidade de medir diretamente a concentracéo isotépica em uma
amostra de carbono através da separagdo e contagem dos isétopos '“C, 13C e 12C. A
técnica de espectrometria se baseia no fato de que uma particula carregada, na
presenga de um campo magnético B transversal ao seu movimento, sofre deflexdo de
sua trajetoria em fungéo da sua massa M. Os ions de carga q sdo extraidos de uma
amostra e acelerados com determinada energia cinética E através do feixe produzido, e
sdo direcionados a um campo magnético uniforme. O raio de curvatura r, do qual a

particula é desviada é funcido desses parametros:

?a ( Br)? (4.2)

Para permitir a separacao dos isétopos por massa € preciso utilizar energias da ordem
de MeV, obtidas em aceleradores de particulas desenvolvidos para o estudo da Fisica
Nuclear mas adaptados para AMS ou aceleradores fabricados para esta finalidade.
Espectrdmetros de massa convencionais medem as correntes em copos de Faraday,

devido sua baixa energia ndo é possivel detectar o '*C por isso utiliza-se o AMS.
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Apds a separagdo dos isotopos abundantes ('?C e '3C) suas correntes séo
medidas em copos de Faraday, enquanto que o isotopo de “C é contado em atomos
individuais em detector de barreira de superficie. Assim € determinada a concentracao

isotopica.

O sistema AMS (Figura 4.14) consiste, basicamente, de uma fonte de ions, um injetor
magnético, um acelerador de particulas acoplado com stripper, analisadores

magnéticos e eletrostaticos e um detector.

Acelerador i )
\ Analisadores Magnéticos

Fonte de fons

Analisador Eletrostatico

Injetor Magnético

Detector

Figura 4.14 Sistema AMS (ELMORE et al., 1997).

A seguir serdo descritas as etapas e a fungédo de cada parte do equipamento.
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4.3.1 Fonte de ions:

Os catodos sdo colocados em um mostrador na fonte de ions. Através do
bombardeio de ions positivos do césio o feixe de C- (ions negativos) € extraido da
amostra. A fonte de ions usada para emissdo do '“C é negativa porque o N, que pode
ser um is6topo contaminante na detecgéo, nado forma ions negativos (LITHERLAND |,
1980). Este tipo de fonte é do tipo sputter (MIDDLETON,1983) pois tem ions negativos
ejetados devido ao bombardeio de ions positivos de um elemento pesado. O césio é
utilizado por ser alcalino (facil de produzir ions positivos) e pesado com alta seg¢ao de
choque. O reservatorio contendo césio é aquecido, produzindo vapor, que é jogado
numa superficie de um eletrodo metalico ionizador, dando origem a um feixe de Cs+.
Através de um campo eletrostatico o feixe é focalizado num pequeno ponto de dentro
da amostra em forma de grafite contida no catodo. Atomos de carbono sdo entdo
arrancados da amostra gerando um feixe negativo que sera acelerado em sentido

contrario (Figura 4.15). Este feixe segue para o injetor magnético.

DISCO
DE —~
AMOSTRAS |

VAPORDE Cs

Figura 4.15 Fonte de ions (MIDDLETON, 1983).

Utiliza-se um sistema giratério na roda de catodos que permite posicionar a
amostra exatamente no ponto de foco do feixe de Cs+. Enquanto acontece uma
medida as demais amostras ficam isoladas em vacuo. Trocadas uma a uma em ciclos,
as amostras sao substituidas sem interromper o funcionamento da fonte de ions e do

acelerador.
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4.3.2 Injetor magnético:

Apos o feixe ser extraido, o injetor magnético € responsavel pela selegédo dos ions
que devem entrar no acelerador em fungcdo de sua massa utilizando para isso um
campo magnético. Ao passar por ele o feixe é defletido do angulo determinado pelo seu
valor de ME/q? sendo E a energia do feixe, q sua carga e M a massa de cada ion.
Ajustando a energia do feixe pode-se fazer a separagdo de massa dos isétopos. De
acordo com o ajuste os outros ions serdo defletidos por angulos diferentes e nao
entrardo no tubo acelerador. Ajustando novamente pode escolher outro ion e descartar
os demais. Automatizando-se uma sequéncia de ajustes do im& pode-se trocar de
is6topo ao passo que se faz a medida. Porém, para serem direcionados
simultaneamente para o acelerador um deles é selecionado pelo campo e outro é
ajustado por um conjunto de lentes de Optica idnica, a injegado pode ser sequencial ou
simultanea dependendo somente do equipamento utilizado. O inconveniente da inje¢cao
de feixe é a entrada de ion de massas que podem ser semelhantes ao selecionado,
sendo também injetados no acelerador. Este problema pode ser resolvido com o uso

de um stripper.

4.3.3 Tubo acelerador e Stripper:

No tubo acelerador, o feixe de ions ganha energia necessaria para a quebra das
moléculas presentes no feixe e a separagao das massas no analisador magnético para
permitir a discriminagcao de isdbaros e isotopos. Esta energia do feixe é adquirida pois
particulas carregadas sédo aceleradas quando sujeitas a uma diferenga de potencial
elétrico. O acelerador entdo fornece energia ao feixe de ions proporcionalmente a sua
carga e a diferenga de potencial. O stripper (Figura 4.16) esta acoplado ao acelerador
e é constituido de uma camara de argbnio, este tem a finalidade de quebrar ions

moleculares indesejados, pois sdo isébaros como, por exemplo, “Liz, '2CH2, 3CH que
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14, -

podem ser confundidos com o 1#C. Ao retirar elétrons dos ions incidentes, o feixe passa

a ter estado de carga positivo.

7N

gas

equog

Figura 4.16 Stripper (BONANI et al., 1990).

4.3.4 Analisador magnético:

Os ions saem do stripper com varios estados de carga possiveis devido a interagao
com o argbnio. No analisador magnético é possivel escolher um dado estado de carga
de modo a otimizar a intensidade do feixe e minimizar a interferéncia de isdbaros
moleculares que possam ser confundidos com os ions que se deseja medir. Alguns
aceleradores como o single stage utilizam o estado de carga +1, o tipo Tandem utiliza o
estado +3 (PURSER et al, 1977; SCHURR, DRUFFEL e TRUMBORE 2016). Apds a

eliminacao da interferéncia, o feixe selecionado segue para detecgéo do isétopo.

4.3.5 Copo de Faraday:

O feixe estavel é selecionado e a corrente € medida num copo de Faraday. Esse
sistema funciona como um detector projetado para capturar particulas carregadas
provenientes do feixe de ions, o copo metalico em vacuo faz a captura e gera uma

corrente elétrica resultante que pode ser medida e usada para determinar o numero de
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atomos que atinge o copo. Esse detector mede apenas a intensidade da corrente do
feixe. Na técnica AMS precisa-se obter a relagdo entre o nimero de atomos de “C e
de 3C ou ('2C), presentes na amostra, esse dispositivo € utilizado para detectar os

isotopos estaveis.

4.3.6 Detector de barreira de superficie:

Este detector do tipo barreira tem a propriedade de produzir um pulso que é
proporcional a energia do ion que atinge o detector, enquanto uma camara de
ionizagao distingue os ions pelo numero atémico. Ele faz a contagem do '*C que atinge

a barreira.

Todo o percurso do feixe e os parametros de cada componente do sistema sao
controlados através de computador. As medidas sao feitas em ciclos variando a
energia do feixe de modo a obter as correntes dos isétopos estaveis e as contagens do
isotopo de “C, e assim determinar a concentragao isotopica. O processo é repetido por
cerca de 1500 vezes para alcancgar boa estatistica. Os niveis de fundo medidos sao
subtraidos dos resultados. A concentracdo isotopica é calculada tanto para a amostra
desconhecida quanto para a amostra padrdo. O resultado final € a razdo entre a
concentracao isotopica medida para a amostra desconhecida e aquela para a amostra
padrdao. O fracionamento isotépico é corrigido na analise computacional dos dados.

Com isso a idade convencional de radiocarbono é obtida.

4.4 Software e modelo tree ring

Como dito anteriormente, as idades de radiocarbono nao correspondem as idades
de calendario e por isso devem ser corrigidas através de curvas de calibracdo. Essas
curvas podem ser acessadas por softwares produzidos para este fim. No caso das
amostras deste trabalho, foi utilizado o software OxCal (RAMSEY, 2009a; RAMSEY e
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LEE, 2013). O programa OxCal destina-se a fornecer a calibracdo e analise de
radiocarbono de informagdes cronoldgicas arqueoldgicas e ambientais. Ele emprega
uma estrutura estatistica bayesiana na analise. Esta permite que informacdes prévias
sobre as amostras sejam incorporadas na calibracdo da idade de radiocarbono. Com
isso, o calculo das distribuicbes de probabilidade tanto de uma sequéncia cronoldgica
ou de idades individuais leva em consideragao informagdées a priori. A estatistica
bayesiana difere da estatistica classica, pois 0 conhecimento prévio e os pressupostos
sdo expressos explicitamente no calculo da probabilidade, ao contrario de ser aplicado
antes da manipulagao estatistica (WALKER, 2005).

O teorema de Bayes pode ser expresso como:

p(tly) =pQOp®)/p(y) (4.3)

Onde t é o conjunto de parametros e y sdao as observagdes ou medicoes
(informacéo a priori). Temos entdo p(t) como a estimativa de £ sem o conhecimento de
y, p(y|t) como probabilidade da medigdo de um dado parédmetro t dado vy, p(tly) é a
probabilidade condicional, probabilidade de t dado que y ocorreu. Ja p(y) € uma funcéo

de normalizacéo.

Com a estatistica bayesiana na analise é permitido inserir os pressupostos antes de
se obter os resultados das idades de calendario. Um dos pressupostos em que pode
ser considerado € de que a cronologia pode ser dividida em eventos. Por exemplo, uma
fase de atividade em um sitio arqueoldgico, ou um periodo de deposicdo em um
sedimento, estes sdo delimitados por um evento de inicio e um evento final. Também é
possivel correlacionar amostras diferentes no mesmo contexto estando em fase. Ou
por conhecimento prévio obrigar uma a ser anterior a outra. A idade de corte de uma
arvore, por exemplo, pode ser considerada como uma condigao de contorno onde sua
idade nao pode ser posterior a data corte. Todos os exemplos citados podem mudar a
distribuicao de probabilidade das idades calibrados medidas. Uma discussdo completa

sobre a calibragdo de idades de radiocarbono pode ser encontrada em Ramsey (2009).
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Para a calibracao das idades dos anéis de arvores ¢é possivel utilizar o modelo free-
ring sequence. Este modelo permite uma sequéncia cronologica e, além disso, é
possivel inserir as informacdes prévias dos anos de crescimento entre os anéis,
estabelecendo uma melhor distribuicdo de probabilidades das idades. O modelo de
sequéncia de anéis de arvores pode ser inserido com o comando D_Sequence. Esse
comando é utilizado por considerar o exato intervalo de tempo entre dois pontos

conhecidos:

tia=1t+ g; (4.4)

Para todo i que satisfaz @ </ < b, onde gi € o intervalo (gap) entre um ponto e o outro.

Nesse caso, a Unica variavel independente é o inicio da sequéncia ta. Se a priori ta €

uniforme, a probabilidade posterior é:

p(tly, 9) « p(y|t(ts 9)) (4.5)

No OxCal também é possivel inserir idades de calendario e simular as possiveis
medidas de radiocarbono que representariam aquela idade. Esta simulagdo pode ser
feita através do comando R_simulate. Como exemplo do uso do modelo de anéis de
arvores, foi utilizado o R _simulate para algumas idades dos anéis datados
dendrocronologicamente (1840, 1850, 1860, 1890, 1900 e 1910) e a calibragao foi feita
com a curva SHCal13 primeiramente sem o modelo. Na figura 4.17 tem-se um
multiplot que mostra o resultado da distribuicdo. Devido ao efeito Suess para os anos
citados, existem muitos pontos de ambiguidades e com isso as idades podem estar em
qualquer intervalo mostrado na distribuicao. Para esses mesmos anos (1840, 1850,
1860, 1890, 1900 e 1910) foi utilizado na figura 4.18 o modelo sequencial de anéis de
arvores (free ring). Com este modelo é possivel observar no multiplot que as
distribuicbes seguem valores mais localizados e distintos, pois agora é considerado o

gap entre os anéis.
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OxCal v4 3 2 Bronk Ramsey (2017). r:5 SHCal13 atmospheric curve (Hogqg et al 2013)
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Figura 4.17 Calibragao das idades utilizando curva SHCal13 e software OxCal v4.3 (RAMSEY, 2009; HOGG et al 2013).



OxCal v4 3 2 Bronk Ramsey (2017). r:5 SHCal13 atmospheric curve (Hogg et al 2013)
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Figura 4.18 Calibragdo com modelo de anéis de arvores utilizando curva SHCal13 e software OxCal v4.3 (RAMSEY, 2009;

HOGG et al, 2013).

No caso do pico da bomba, a curva tem ambiglidades devido ao acréscimo e

decréscimo da fragcao do carbono 14 na atmosfera devido aos testes nucleares. Na

figura 4.19 foi utilizado o R_Simulate com o modelo de anéis de arvores, no multiplot é

possivel verificar que, exclui-se todos os possiveis pontos de ambiglidades e a

distribuicdo de probabilidade das idades apresentam uma maior precisdo estatistica.

Com a curva do pico da bomba é possivel fazer uma validagdo do crescimento anual

de determinada espécie de arvore. Visto que os anéis desta absorvem a fracao

moderna do carbono, eles devem apresentar a variagdo correspondente ao pico da

bomba em seus registros.
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OxCal v4.3.2 Bronk Ramsey (2017); r:0.2 Post-bomb atmospheric SH1-2 curve (Hua et al., 2013)
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c+

Gap 5

Modelled date (AD)

Figura 4.19 Calibragdo com modelo de anéis de crescimento de arvores utilizando curva do pico da bomba e software OxCal

v4.3 (RAMSEY, 2009; HUA et al, 2013).
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Capitulo 5. Resultados e discussoes

Com o obijetivo de validar o crescimento anual dos anéis, as amostras preparadas
no Laboratério de Radiocarbono da UFF foram prensadas em catodos e medidas no
CAIS na Universidade da Georgia, EUA (CHERKINSKY et al.,, 2010). Na tabela 5.1
abaixo encontram-se o cédigo do laboratorio LAC-UFF, as idades datadas por
dendrocronologia o percentual de carbono moderno (pMC) e suas respectivas
incertezas para o cedro (Cedrela fissilis). Na tabela 5.2 estdo as respectivas
informagdes para o jatoba (Hymenaea courbaril). Os percentuais de carbono moderno

nao foram calibrados.

Tabela 5.1 Dados do cedro

Cedrela fissilis

Cdodigo LAC Dendrocronologia pMC Incerteza
(AD)

17P53A01-x 1958 110.02 0.42
17P53A02 1960 119.97 0.40
17P53A03 1963 128.55 0.40

17P53A04-x 1965 163.72 0.57
17P53A05 1970 150.41 0.40

17P53A06-x 1975 140.31 0.47
17P53A07 1980 127.70 0.38
17P53A08 Casca 104.10 0.32

(2014,2015,2016)
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Tabela 5.2 Dados do Jatoba

Hymenaea courbaril

Cddigo LAC Dendrocronologia pMC Incerteza
(AD)

17P11A02 1840 97.85 0.31
17P11A04-X 1850 98.45 0.30
17P11A05-X 1860 97.60 0.28
17P11A08-Y 1890 98.25 0.29
17P11A10-X 1900 08.78 0.29
17P11A12-X 1910 98.65 0.29
17P11A18-X 1958 99.93 0.29
17P11A19-X 1960 99.44 0.29

17P11A20 1963 99.48 0.30
17P11A21-Y 1965 99.56 0.29

17P11A22 1970 98.38 0.31
17P11A23-X 1975 98.82 0.29
17P11A24-X 1980 98.62 0.29

Observando as duas tabelas de forma a comparar os valores do pMC medidos
correspondente a0 mesmo ano estabelecido pela dendrocronologia observamos
valores discrepantes entre elas. E sabido que as arvores cresceram em ambientes
sazonalmente secos, o que favorece o crescimento anual dos anéis. Embora as
regides de crescimento sejam distintas, elas sdo préximas, sendo o jatoba proveniente
da regido de Terra Ronca, parque localizado no estado de Goias, e o cedro do
municipio de Montalvania, em Minas Gerais. Como as espécies sao diferentes, suas
funcdes fotossintéticas e respostas dos anéis em meio as mudancgas climaticas como
periodos de precipitagdo e secas podem ser diferenciadas. Além disso, pesquisas
mostram que a principal causa de anéis anuais bem definidos sao as oscilagées anuais
de precipitagéo e seca (BRIENEN, SCHONGART e ZUIDEMA, 2016; DUNISCH et al.,
2002; STAHLE et al., 1999). E sabido que as duas espécies sofrem com o estresse
hidrico causado pelo clima sazonal seco, mas para confirmar o crescimento anual era

necessario um marcador confiavel para validagao. Felizmente, a curva do pico bomba
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funciona como um tracador para variados reservatérios e, no ambiente terrestre, as
arvores registram na celulose a concentragdo de carbono absorvida a medida que

incorporam em seus anéis.

Com isso, foram utilizados anéis que correspondem ao periodo pos 1950 para
calibracdo. Pois neste periodo existe um aumento abrupto da concentragado do isétopo
radioativo de carbono devido aos testes nucleares. Através da comparacdo da
concentragao isotopica medida nos anéis com os valores correspondentes da curva, €
possivel estudar e avaliar o crescimento anual dessas espécies. O Brasil concentra-se
na maior parte (93%) no hemisfério sul, inclusive as regides de estudo, por isso foi
utilizada a curva do pico da bomba SHzone1-2 para calibragdo dos indices de pMC

medidos.

Os resultados das concentragdes isotopicas dos anéis de crescimento do tronco do
cedro (tabela 5.1) foram calibrados (figura 5.1) com a curva do pico da bomba
SHzone1-2 utilizando o software OxCal v4.3 (RAMSEY, 2009; HUA et al., 2013). Nesta
calibragdo nao foi considerada nenhuma informacédo a priori. Na figura é possivel
observar o plot dos resultados calibrados na curva, com os pontos de interceptacao e
as respectivas distribuicdes de probabilidade das idades de crescimento dos anéis. Na
figura 5.2 temos o multiplot dessas distribuicbes em idades de calendario. Os cédigos

do programa estdo no apéndice.
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Figura 5.1 Plot na curva do pico da bomba sem modelos (RAMSEY, 2009; HUA et al.; 2013).
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Figura 5.2 Multiplot utilizando a curva do pico da bomba (RAMSEY, 2009; HUA et al., 2013).

E observado que para alguns anos existem ambigiiidades na curva, e por isso as
distribuicbes de probabilidade tem 2 pontos distintos, onde cada um tem uma
probabilidade distinta. Por exemplo, ao observar a distribuicdo para o ano
dendrocronoldgico de 1958, os intervalos para 2o de confianga consistem em 1958,
sendo este mais improvavel, e 1998 a4 2001 sendo este mais provavel, ja para o ano de
1965 nao existem pontos de ambiguidades, concluindo-se que a razao isotdpica

medida realmente pertence a este ponto da curva.
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Porém, é sabido que os anéis de crescimento crescem em uma ordem cronoldégica.
A partir disto, podemos fazer um modelo de sequéncia simples considerando a ordem
cronoldgica do crescimento dos anéis relatados pela dendrocronologia. Na figura 5.3
sdo plotadas as distribuigbes na curva, agora considerando a ordem cronoldgica dos

anéis. Ja na figura 5.4 temos o multiplot deste modelo de sequéncia.

OxCal v4.3.2 Bronk Ramsey (2017); r-0.2 Fost-bomb stmospheric SH1-2 curve (Hus et 31, 2013)
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Figura 5.3 Plot na curva do pico da bomba com modelo de sequéncia (RAMSEY, 2009; HUA et al.; 2013).
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Figura 5.4 Multiplot utilizando a curva do pico da bomba, com o modelo de sequéncia (RAMSEY, 2009; HUA et al., 2013).

Através deste modelo o resultado se altera, as distribuicdes em cinza escuro
representam a nova distribuicdo, que considera a informagdo a priori (ordem
cronologica do crescimento dos anéis). Com a observagao dos resultados calibrados,
podemos ver que as ambiguidades de valores sao eliminadas pelo novo calculo das
probabilidades. Concluimos através desta analise que os anéis apresentam os anos
dendrocronologicamente relatados, obtendo razdes isotopicas do carbono consistentes

com os dados da curva, e assim validamos seu crescimento anual.

Como os anéis de crescimento apresentaram consisténcia com os dados de

radiocarbono, utilizamos um novo modelo utilizando informagdes dendrocronolégicas.
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Neste € considerado o gap da diferenga etaria entre os anéis, além da informacgao a
priori de que os aneéis crescem em uma ordem cronoldgica. Este modelo é selecionado
através do software OxCal como tree-ring sequence. Na figura 5.5 temos o plot deste
modelo na curva do pico da bomba (RAMSEY, 2009; HUA et al., 2013). Na figura 5.6

temos o multiplot dos anéis e suas respectivas distribuicdes de probabilidade.

OxCal v4.3.2 Bronk Ramsey (2017); r:0.2 Post-bomb stmospheric SH1-2 curve (Hua et 31, 2013)
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Figura 5.5 Plot na curva do pico da bomba com modelo de D_ sequencia (tree-ring) (RAMSEY, 2009; HUA et al.; 2013).
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CxCal v4.3.2 Bronk Ramsey (2017): r-0.2 Post-bomb stmospheric SH1-2 curve (Hus et 3l 2013)
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Figura 5.6 Multiplot utilizando a curva do pico da bomba e com o modelo de D_sequencia (RAMSEY, 2009; HUA et al., 2013).

Podemos observar na figura 5.5 e figura 5.6 que a distribui¢cao foi ajustada com o
gap da diferengca etaria entre as amostras, sendo esta mais pontual. Também é
possivel verificar que mesmo a curva ndo tendo dados dessa regido especifica
brasileira, a Cedrela fissilis apresentou o0 mesmo percentual correspondendo a zona1-
2, o que indica que a curva atual representa bem o Hemisfério Sul. Na tabela 5.3
abaixo estdo os valores respectivos das probabilidades feitos para cada calibragcao
(sem modelo, com modelo de sequéncia simples e com modelo tree-ring) com cada do
ano de crescimento dos anéis. As calibragbes estdo com 10, 20 e 30 de confianca. E
possivel observar que os resultados sdo diferenciados quando sao utilizadas as
informacgdes a priori, 0s modelos mostram resultados precisos e satisfatorios.
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Tabela 5.3 Valores das probabilidades do cedro para diferentes modelos

Idades Idades calibradas sem Idades calibradas com Idades calibradas com
modelo sequéncia simples sequéncia tree-ring
Anéis 10 20 3o 10 20 3o 10 20 3o
(68,2%) | (95,4%) | (99,7%) | (68,2%) | (95,4%) | (99,7%) | (68,2%) | (95,4%) | (99,7%)
1958
1998-2001 1958 1958-1959 | 1958 1958-1959 1958-1959 1958 1958 1958
1998-2001 | 1998-2003
1960
1960-1961 1960-1963 1959-1963 1960-1961 1960-1962 1959-1963 1960 1960 1960
1685-1986 1985-1988 | 1984-1988
1963
1979-1981 1962-1963 | 1962-1963 | 1962-1963 | 1962-1963 1962-1963 1963 1963 1963
1979-1982 1978-1982
1965
1964-1966 1964-1966 1964-1967 1964-1966 1964-1966 1964-1967 1965 1965 1965
1970
1970-1971 1964 1963-1964 1970-1971 1969-1972 1973-1975 1970 1970 1970
1969-1972 | 1969-1972
1975
1974-1975 1963-1964 1963-1964 1974-1975 1974-1975 1973-1975 1975 1975 1975
1974-1975 1973-1975
1980
1980-1981 1962-1963 | 1962-1963 | 1980-1981 1980-1982 | 1979-1982 1980 1980 1980
1980-1982 1979-1982
2014-2016
1957 1957 1956-1958 2011 2011 2010-2011 2014 2014 2014
2010-...

Os resultados das concentragdes isotdpicas dos anéis de crescimento do jatoba

(tabela 5.2) apresentam discordancia dos valores correspondentes as fragdes de

carbono moderno da

regiao da curva do pico da bomba paras as

idades

dendrocronoldgicas relatadas. Na figura 5.7 sao plotadas as idades sem modelos para

a curva do pico da bomba SHzone1-2 (HUA et al.,, 2013). O modelo de anéis de

crescimento ndo pode ser adicionado pois este quando inserido apresentou erro de

concordancia (agreement), devido a ndo correlagao dos dados obtidos, calibrados com
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a curva e considerando as informagdes a priori adicionadas. Na figura constata-se que
se os dados correspondessem ao pico da bomba, esses deveriam mostrar algumas
distribuicdes posteriores a 1950, pois existem 8 anéis pertencentes a este intervalo
datado dendrocronologicamente, porém ndo é isso o observado, as distribuicoes
pertencem majoritariamente a idades antes de 1950. E importante mencionar que a
curva do pico da bomba no OxCal engloba dados do intervalo de 1650 a 2010 e por

isso, foi possivel calibrar as idades medidas.

CxCal v4.3.2 Bronk Ramsey (2017); r:0.2 Post-bomb stmosgheric SH1-2 curve (Hua et al., 2013)
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Figura 5.7 Idades calibradas do jatobd, com a curva do pico da bomba (HUA et al., 2013, RAMSEY, 2009)

A curva SHCal13 pode ser utilizada para calibrar idades de amostras provenientes
do HS da época correspondente a 50 mil anos AP até 1950. Como os dados calibrados
com a curva do pico da bomba englobaram os anos anteriores a 1950, foi utilizada a

curva SHCal13 para calibrar as idades do jatoba com o objetivo de testar em que
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periodo a arvore cresceu. Os dados dendrocronoldogicos foram utilizados como
informagado a priori. Utilizou-se o fato dos anéis de crescimento terem uma ordem
cronoldgica com o gap definido, com o objetivo de analisar as probabilidades. Na
figura 5.8 abaixo, utilizamos o modelo tree-ring (RAMSEY, 2009; HOGG et al., 2013).

OxCal v4.3.2 Bronk Ramsey (2017); r-5 SHC3l13 stmospheric curve (Hoga et al 2013)
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Figura 5.8 Multiplot das distribuicdo de probabilidade dos anéis de Jatoba, com a curva SHCal13, modelo tree-ring sequence
(RAMSEY, 2009; HOGG et al., 2013).

Nesta figura 5.8 é possivel verificar que sem a utilizagdo de um modelo, os dados

seguiriam a distribuicdo cinza claro e a probabilidade assumiria valores de cerca 200
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anos de incerteza, onde 0s anéis se encaixariam em qualquer um desses intervalos

provaveis. Porém, com o modelo dos anéis, a distribuicdo fica mais localizada. Por

outro lado, como esta regido da curva corresponde a um platé devido ao efeito Suess,

a distribuicdo continua com uma incerteza grande e em alguns valores ha erros de

concordancia. Neste trecho ndo podemos afirmar a localizagao certa destes anéis, so6 é

possivel afirmar que estes mostram concentragdes de anos anteriores a 1950.

Na tabela 5.4 abaixo estdo os valores respectivos das probabilidades do ano de

crescimento dos anéis calibrados com 10, 20 e 30 de confianga com este modelo. E

possivel observar que os resultados sdo inconsistentes com a dendrocronologia. E

importante dizer que nao foi colocado as idades sem o modelo, pois estas variam em

200 a 300 anos, sendo n&o pertinentes para a analise.

Tabela 5.4 Valores das probabilidades para o Jatoba

Idades dendro (AD) 10 (68,2%) 20 (95,4%) 30 (99,7%)
1840 1772-1787 1770-1797 1766-1800
1850 1782-1797 1780-1807 1776-1810
1860 1792-1807 1790-1817 1786-1820
1890 1822-1837 1820-1847 1816-1850
1900 1832-1847 1830-1857 1826-1860
1910 1842-1857 1840-1867 1836-1870
1958 1890-1905 1888-1915 1884-1918
1960 1892-1907 1890-1917 1886-1920
1963 1895-1910 1893-1920 1889-1923
1965 1897-1912 1895-1922 1891-1925
1970 1902-1917 1900-1927 1896-1930
1975 1907-1922 1905-1932 1901-1935
1980 1912-1927 1910-1937 1906-1940

Embora os anéis de jatoba tenham respondido a um crescimento anual no trabalho

anterior no Panama através do percentual de carbono moderno medido (WESTBROOK

et al, 2006), neste o percentual ndo correspondeu com a dendrocronologia relatada,
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com isso ndao podemos afirmar, pelo menos com base nas datagbes de '“C, que o

crescimento dos anéis do jatoba é anual.

No trabalho de Baker et al. (2017), sobre o crescimento anual do cedro, com arvores
amostradas em diferentes regides (Bolivia, Equador, Venezuela e Suriname) foi
observado que para Bolivia, Equador e Venezuela o cedro cresceu em anéis anuais em
resposta ao clima e o ambiente, enquanto que no Suriname o cedro formava dois anéis
por ano (BAKER et al., 2017). Isso mostra que para diferentes locais uma mesma
espécie pode crescer de forma distinta devido ao clima. Numa situagado dessas, caso
na contagem dos anéis estes fossem considerados anuais, isso acarretaria em uma
dendrocronologia errébnea. Em uma analise de dendrocronologia s&o verificados os

anéis faltantes ou falsos para que isto ndo ocorra.

A dendrocronologia feita anteriormente para o jatoba da regido de Terra Ronca, em
Goias pode ser considerada robusta por ter como base a analise de 17 individuos e
devido ao diagnéstico da cronologia com softwares e utilizando cross-dating para
correlacionar esses individuos. Os resultados obtidos tém ainda relagdes climaticas
locais (sazonalidade das chuvas, temperatura) e tele-conexdes (LOCOSSELLI et al.,
2016). As idades de radiocarbono mostram cerca de 30 a 50 anos de defasagem com
as idades dendrocronolégicas, o que ndo € consistente visto que as analises

dendrocronoldgicas do trabalho tém fundamento e resultados robustos.

Caso existissem anéis faltantes, estes nao poderiam ser tdo significativos devido ao
clima local onde esta arvore cresceu. Na cronologia foi calculada apenas 2-3% de
anéis faltantes. Dentre outras possibilidades, o crescimento de 2 anéis anuais faria
com que os anéis contados fossem na verdade mais recentes, e suas razdes isotdpicas
seriam maiores. Também é descartada a possibilidade de inatividade do crescimento
por muitos anos, as arvores deste ambiente ndo sofrem drasticamente, visto que no
regime climatico onde elas vivem tem uma estacdo seca bem definida, com periodos
de precipitagbes anuais e foi mostrada a relagado anual com a precipitagao (a transi¢ao
entre a estagdo seca e chuvosa) na cronologia. Também nao ha possibilidade da
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arvore estar morta no momento da coleta, pois o jatoba foi amostrado vivo com o uso
de trado pelos especialistas em dendrocronologia. Ou seja, a idade da coleta é
confiavel. Com isso, € necessario buscarmos mais hipoteses para compreender os

resultados inconsistentes.

Devem ser consideradas fontes de contaminacdo durante o tratamento no LAC-
UFF que poderiam ter alterado a razdo isotdpica original. Através desta hipotese, o
risco de contaminacado no laboratério se da por contaminacdo moderna. Por exemplo,
as amostras absorverem carbono da atmosfera atual. Porém, caso houvesse alguma
fonte de contaminacdo de carbono moderno, as razdes isotdopicas medidas
corresponderiam a idades mais recentes, além disso, os dados das amostras de

controle sdo consistentes.

Para exemplificar uma fonte de contaminagdo moderna, abaixo foram colocadas duas

Fragdes modernas (F'*C = FM).

(a) FM = 1.64
(b) FM= 0.96

Estas correspondem a idades calibrada de (a) com 10 corresponde a 1964-1966 e (b)

com 10 corresponde a 1512-1646.

Caso estas fossem contaminadas por uma fonte de contaminacdo moderna em 20% a

fracao medida seria:

FMm = FMa x 80% + FMc x 20% (5.1)

Sendo FMa a fracdo da amostra e FMc a fragdo da contaminacao.

Considerando que FMc = 1.04, sendo esta a fragao atmosférica atual.

Exemplo (1)
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Para o caso (a) temos:

FMm=1.64 x 80% + 1.04 x 20%

FMm =1.51

Este valor calibrado corresponderia ao intervalo de 1970-1971 com 10.

Para o caso (b) temos:

FMm=0.96 x 80% + 1.04 x 20%

FMm=0.97

Este valor calibrado corresponderia ao intervalo de 1653-1797 com 10.

Ou seja, nos dois exemplos podemos constatar que as razdes isotopicas mudariam
e quando calibradas deixariam as amostras mais recentes. No exemplo (a) a razéo
diminui e quando calibrada nota-se que esta pertence a uma regido na curva mais
recente, € claro que para 30, estes valores podem assumir ambiguidades devido a
forma da curva. Entretanto é preciso fazer uma analise sobre a amostra e se existe
alguma informagao a priori antes de calibrar. No caso do exemplo as amostras foram
calibradas sem qualquer informacdo a priori considerada. No exemplo (b) a razéo
isotopica consiste na regido de influéncia do efeito Suess e por isso o intervalo da
idade é grande, mas é facil observar que a idade também ficaria mais recente e, por
isso, a possibilidade de ter havido contaminacéo no preparo das amostras no LAC-UFF

é facilmente descartada.

Outro fator que deve ser levantado é se existe alguma fonte de contaminagao por
carbono morto (rico em carbono 12 e carbono 13). Um exemplo de uma contaminagéo
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por esta fonte é a existéncia de alguma industria que emita CO2 de origem féssil, e a
arvore absorver parte desta contaminagdo pela fotossintese. Ou a absorgdo de
carbono morto no solo. Através desta hipotese é necessario avaliar se esta arvore teria
absorvido carbono morto suficiente para causar essa diminuicdo das razdes isotopicas
dos anéis que corresponderiam a curva do pico da bomba. Fazendo uma eliminagéo do
tracador de carbono 14 proveniente dos testes nucleares. O que provavelmente seria
dificil, visto que poluentes de carbono morto ndo seriam o suficiente para eliminar parte
da absorcédo do acréscimo do carbono 14 na atmosfera, de forma que ele ndo fosse
mais detectavel. Sendo assim acredita-se que o pico se tornaria mais atenuado. Abaixo
temos um exemplo de contaminagdo de carbono morto (livre de '#C), utilizando as

mesmas razdes exemplificadas acima.

(a) FM = 1.64
(b) FM= 0.96

Caso estas fossem contaminadas por uma fonte de contaminacgao livre de carbono em

20% a fragdo medida seria:

FMm= FMa x 80% (5.2)

Visto que a fragcdo moderna da contaminagao € aproximadamente 0. A fracdo medida

seria 80% da fragao original da amostra.

Exemplo (2)

Para o caso (a) temos:

FMm=1.64 x 80%

FMm =1.31
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Este valor calibrado corresponderia ao intervalo de 1978-1979 com 10.

Para o caso (b) temos:

FMm = 0.96 x 80%

FMm=0.76

Este valor calibrado corresponderia ao intervalo de 352-147 AC com 10.

Nota-se que os valores das razdes isotdpicas proximas ao pico da bomba sofreriam
uma leve atenuacdo e mostrariam idades mais recentes ou antigas dependendo do
intervalo de confianga utilizado, pois a curva do pico da bomba tem ambiglidades. Ja
no caso de uma amostra de origem anterior a 1950, ou seja, que nao sofreu o
acréscimo do radiocarbono devido os testes nucleares mostram uma decréscimo
enorme na sua razao resultando em idades muito antigas. Com isso, acreditamos que
seja improvavel que os anéis do jatoba tenham sofrido algum tipo de contaminacgéo de
carbono morto. Pois os valores dos anéis provenientes da curva ndao apresentam um
comportamento de atenuacdo da curva, todos eles mostram razdes isotdpicas

anteriores aos testes nucleares.

Mais uma hipotese que deve ser considerada € se o jatoba utiliza reserva de
carbono fixado ha muitos anos atras para o crescimento corrente. As pesquisas
recentes mostram que amido e agucares soluveis formados ha décadas atras podem
ficar disponiveis para serem utilizados pelas arvores (LOCOSSELLI e BUCKERIDGE,
2017). Existem trabalhos também que mostram que ha um volume muito grande destes
estoques nos caules (RICHARDSON et al., 2015, GESSLER e TRYDET 2016). Esta
hipétese pode ser testada através de novas datagdes por carbono 14 em anéis mais
recentes, pois o pico da bomba ficaria defasado em décadas posteriores ao original.
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Capitulo 6. Conclusao

Utilizando a analise de radiocarbono por AMS, foi possivel estudar a cronologia de
duas espécies de arvores tropicais para validagdo do crescimento anual dos seus
anéis. Para o jatoba (espécie) ndo foi possivel confirmar seu crescimento anual. Os
resultados mostraram discrepancias com a dendrocronologia. Com isso, através das
hipéteses levantadas fica proposto como trabalho futuro uma nova avaliagdo do mesmo
individuo através da datacdo dos anéis correspondentes aos anos de 1990, 2000 e
casca. Essa avaliacdo tera como objetivo verificar se valores isotopicos mais altos,
correspondentes ao pico da bomba, ocorrem com defasagem temporal. Esta hipdtese
se justificaria caso a arvore utilizasse estoques de carbono armazenados em seu

tronco.

Para o cedro (espécie), foi verificado que para regido de coleta (MG), esta
apresentou anéis anuais muito consistentes. Também foi possivel verificar que, embora
a curva do pico da bomba SHzone1-2 nao tenha dados compilados provenientes do
Brasil, o cedro apresentou o mesmo percentual de carbono moderno da curva,
validando também a curva para esta regido. Como perspectivas futuras, seria desejavel
estender a cronologia para o periodo anterior a 1950, correspondente ao efeito Suess.
Com o crescimento anual verificado € possivel medir as concentragdes do carbono
deste periodo onde ha muitas flutuacbes na concentragdo do carbono. E com isso
poderiamos utilizar wiggle-matching como forma de localizar esses pontos de inflexao e
encaixar a cronologia na curva, melhorando e acrescentando dados que poderao ser

compilados em atualizagcbes para a SHcal13.
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Apéndice:

No trabalho foi utilizado o software OxCal v4.3 com objetivo de calibrar os

percentuais de carbono moderno medidos.

Abaixo segue o cddigo correspondente a analise das concentragdes isotdpicas do
cedro para os anéis de crescimento da tabela 5.1.

Calibragao simples, equivalente as figuras 5.1 e 5.2:

Options()

{
Resolution=0.2;
Curve="Bomb13SH12.14c";

2

Plot()

{
R_F14C("1958",1.1,0.0042);
R_F14C("1960",1.1997,0.004);
R_F14C("1963",1.2855,0.004);
R_F14C("1965",1.6375,0.0057);
R_F14C("1970",1.5041,0.004);
R_F14C("1975",1.4031,0.0047);
R_F14C("1980",1.2770,0.0038);
R_F14C("casca",1.041,0.0032);

J#
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Calibragao com o modelo de sequencia, equivalente as figuras 5.3 e 5.4:

Options()
{
Resolution=0.2;
Curve="Bomb13SH12.14c";
I3
plot()
{

Sequence()

{

Boundary();
R_F14C("1958",1.1,0.0042);
R_F14C("1960",1.1997,0.004);
R_F14C("1963",1.2855,0.004);
R_F14C("1965",1.6375,0.0057);
R_F14C("1970",1.5041,0.004);
R_F14C("1975",1.4031,0.0047);
R_F14C("1980",1.277,0.0038);
R_F14C("casca",1.041,0.0032);
Boundary(),

2

I3

106



Calibragdo com modelo tree ring, equivalente as figuras 5.5 e 5.6:

Options()
{

Resolution=0.2;
Curve="Bomb13SH12.14c";

I3
plot()
{
D_Sequence()
{
R_F14C("1958",1.1,0.0042);
Gap(2);
R_F14C("1960",1.1997,0.004);
Gap(3);
R_F14C("1963",1.2855,0.004);
Gap(2);
R_F14C("1965",1.6375,0.0057);
Gap(5);
R_F14C("1970",1.5041,0.004);
Gap(5);
R_F14C("1975",1.4031,0.0047);
Gap(5);
R_F14C("1980",1.277,0.0038);
Gap(34);
R_F14C("casca",1.041,0.0032);
I3
I3
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No caso do Jatobd, para a calibragdo das idades medidas (tabela 5.2), foi utilizada a

curva do pico da bomba SHzone1-2 . Este corresponde ao cédigo da figura 5.7 deste

trabalho.

Options()

{

Resolution=0.2;

I}

Curve="Bomb13SH12.14c";

Plot()

{

R_Date("1840",174,25);
R_Date("1850",125,24);
R_Date("1860",194,23);
R_Date("1890",142,23);

R_Date("1900",98,23);

R_Date("1910",109,23);

R_Date("1960",44,23);
R _Date("1963",41,24);
R_Date("1965",35,23);

R_Date("1970",131,25);

R_Date("1975",95,23);

I3

(
(
(
(
§
R_Date("1958",5,23);
(
(
(
(
(
(

R_Date("1980",111,23);
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Na figura 5.8 foi utilizada a curva SHCal13 com modelo tree-ring:

Plot()

{

Curve("ShCal13","ShCal13.14c");

D_Sequence()
{

I3

R_Date("1840",174,25);
Gap(10);
R_Date("1850",125,24);
Gap(10);
R_Date("1860",194,23);
Gap(30);
R_Date("1890",142,23);
Gap(10);
R_Date("1900",98,23);
Gap(10);
R_Date("1910",109,23);
Gap(48);
R_Date("1958",5,23);
Gap(2);
R_Date("1960",44,23);
Gap(3);
R_Date("1963",41,24);
Gap(2);
R_Date("1965",35,23);
Gap(5);
R_Date("1970",131,25);
Gap(5);
R_Date("1975",95,23);
Gap(5);
R_Date("1980",111,23);
Gap(5);
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