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Resumo

O epidoto € um mineral de aplicagdes promissoras dentro do Método do Tragos de Fissdo
(MTF). Dentre elas pode—se ressaltar a sua formacdo em zonas de falhas geoldgicas e sua alta
temperatura de fechamento frente ao mineral atualmente mais estudado, a apatita. Na década de 70
chamou a atencdo da comunidade cientifica envolvida com o MTF, sendo abandonado no inicio da
década seguinte devido a uma série de dificuldades carregadas consigo. Variagdo do conteudo de
uranio entre graos da mesma amostra, diversos tipos de imperfeicdes nos cristais do mineral, variagdao
da forma dos tragos com a face observada, sdo algumas delas. Também ndo had concordancia quanto a
um ataque quimico que revele tracos em todas as amostras de epidoto.

O que se fez neste trabalho foi resgatar a metodologia necessdria para o trato do epidoto e a
realizacdo de alteracdes nessa metodologia visando uma aplicacdo efetiva do MTF. No tocante a isso
encontrou—se uma ‘“‘janela de tracos de fissdo”, que € a realizacdo da contagem de tragos que possuem
caracteristicas especiais, aqui representados por tracos mais opacos € com reduzida distribui¢do
angular. A utilizacdo desses tracos escuros diminuiu a largura das distribui¢des de densidade obtidas,
tornando—as mais proximas a distribuicdes de Poisson, o que diminui o erro da datacao.

A datacdo de um monocristal de epidoto oriundo de Brejui—-RN, parte Norte da Provincia

Borborema, foi realizada e conduziu a alguns resultados interessantes. A idade obtida, (551 + 74) Ma, é
compativel com datagOes realizadas através de outros métodos de datacdo. Observou—se um

comportamento bimodal no histograma de comprimento de tragos confinados fdsseis. A idade referente

a um dos picos da bimodal, (368 £ 59) Ma, permitiu acessar um evento posterior a formacao do cristal,

ainda ndo interpretado geologicamente.
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Abstract

Epidote is a mineral with promising applications in the Fission Tracks Method (FTM). Among
them, can be stressed his formation in fault zones and his high closure temperature compared with the
better studied mineral, the apatite. In the 19707s, the fission—track community turned the attention to
epidote but abandoned it in the next decade due to difficulties for its treatment. Some difficulties were:
heterogeneous U distribution, innumerable imperfections inside the epidote grains and dependence of
the track shapes with the crystallographic orientation of the etched surface. Besides, there are no
agreement about the chemical etching used to reveal tracks on epidote.

In this work, the epidote fission track methodology was got back and some changes were
applied to it, intending to make the method applicable. During the track counting, wide density
histograms were obtained, when all the tracks were counted. By analysing the track shapes, it was
realized that some tracks were darker and oriented in a short angular distribution. The counting of
tracks in this “fission—track window” yields closer Poisson distributions, what decrease the dating
error.

The dating of a monocrystal from Brejui(Rio Grande do Norte) was carried out and yielded

some interesting results. The obtained age, (551 £ 74) My, is compatible with results of other dating

methods and is related to its formation age. A bimodal distribution of confined lengths of fossil fission

tracks was found. The age related with one of the bimodal peaks, (368 = 59) My, allows to access an

event posterior to the crystal formation that has not a geological interpretation yet.
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O Método dos Tracos de Fissao (MTF)

Em geral, minerais contém algumas partes por milhdo de urdnio como impureza. O mais
abundante is6topo do uranio, o ***U, decai por fissdo espontinea, sendo que os dois fragmentos de
fissdo originados desse processo produzem um desarranjo na estrutura cristalina do mineral, formando
uma regido de instabilidade eletronica denominada de traco latente. Os tracos latentes sdo
continuamente produzidos no mineral, com o fluir do tempo. Young, em 1958, foi o primeiro a
observar que materiais dielétricos registram a passagem de particulas carregadas que, ao viajarem com
altas energias, deixam uma trilha de ionizagdo nesses materiais'.

Se o mineral € submetido a um ataque quimico conveniente, 0s tracos sao aumentados a ponto

de serem observdveis ao microscopio optico. O nimero de tragos espontaneos, ou fosseis, por unidade

de area, ps, na superficie do mineral, é uma funcdo da idade do mineral, ¢, conforme a seguinte

equagio’:

/\f N,
p=N,C ~le"—1]e,, [1]

Onde:

N.. é o nimero de atomos de uranio, por unidade de volume, presente no mineral;
U

C,,, € a concentragdo isotGpica do **U no urénio natural;

A é a constante de decaimento alfa do **U;

A, € a constante de decaimento do ***U por fissdo espontanea;

1Esses primeiros tragos foram observados via microscépio de transmissdo eletrdnica e também ao microscopio 6ptico
(Young, 1958; Silk e Barnes, 1959).
2 Para maiores detalhes sobre as equagdes [1], [2] e [3] ver Wagner e Van Den Haute (1992).
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€,,; € a eficiéncia de detec¢do, que representa a razao entre o numero de tragos de fissdo

espontinea do ***U, observados por unidade de superficie do mineral, € o nimero de fissdes do

28U ocorridas por unidade de volume.

Para se evitar as dificeis determinagdes de N, e €,,,, irradia—se o mineral a ser datado em um

reator nuclear, com uma fluéncia de n€utrons térmicos, ¢,. Apés uma segunda revelagdo quimica,

pode—se contar, ao microscépio, o nimero de tracos de fissdo do **U, induzida pelos néutrons

térmicos, por unidade de superficie, p, :

pI:NUc23SUO¢0€235 [2]
Onde:

C,; € a concentragdo isotGpica do **U no urénio natural;
0, ¢ a secdo de choque para fissdo do **°U induzida por néutrons térmicos;
0, € a fluéncia de néutrons térmicos;

€,,; € a eficiéncia de detecdo, andloga a €, , para fissdes induzidas do *°U.

Assumindo que os tracos latentes de fissdo espontdnea permaneceram inalterados no mineral

durante sua historia geoldgica, pode—se escrever que €,,; =¢,,, (Bigazzi et al., 1991). Lembrando ainda

que os atomos de **U e de **°U sdo encontrados em amostras naturais numa razao isotépica constante,

ou seja, C,,./C,,; =M, se obtém das equagdes [1] e [2] a idade do mineral pelo Método dos Tragos de

Fissao (MTF):



) [3]

O que foi resumido aqui resultou dos trabalhos pioneiros desenvolvidos por Fleischer, Price e
Walker no inicio dos anos sessenta (Price e Walker, 1962a, b, c, d; Fleischer e Price, 1963a; Price e
Walker, 1963a).

Alguns estudos efetuados na década de 60 demonstraram que os tragos de fissdo sdo sensiveis a
tratamentos térmicos (por exemplo, Bigazzi, 1967; Wagner, 1968). O que se observou foi que a idade
de minerais que sofreram annealing® durante suas histérias geoldgicas era menor que a idade de

formacgdao do mineral. Isto ocorre porque o annealing faz com que os tracos sofram uma reducao no seu

comprimento, acarretando assim uma diminui¢ao de €,,, em relacdo a €., .

A natureza dos fendmenos fisico—quimicos que ocorrem durante o annealing vem sendo
estudada desde a década de 70 (Haack, 1972; Bertagnolli et al., 1981; Crowley, 1985; Bigazzi et al.,
1988), mas ainda hoje nao é bem conhecida.

A distribuicdo dos comprimentos dos tracos espontaneos produzidos durante a histéria
geoldgica do mineral contém informacdes sobre sua histéria térmica. A histéria térmica é um
parametro importante em alguns estudos geoldgicos. Por exemplo, na prospeccdo de petrdleo
(Gleadow et al., 1983) e na extracdo de minerais (Naeser, 1984; Etniman et al., 1984). Desta forma, no
final da década de 80 e inicio da década de 90, alguns pesquisadores optaram pela descricdo do
processo de annealing como um todo (Laslett et al., 1987; Crowley et al., 1991), sem procurar isolar

os parAmetros envolvidos, como temperatura, anisotropia de annealing € gaps® nio atacéveis.

3 Annealing: Encurtamento dos tragos de fissdo devido a temperatura & qual o mineral esta submetido.
4 Gaps: Zonas do traco latente que sdo atacadas (quimicamente) de forma mais lenta.
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Sobre 0 Método das Populacoes e 0 Método do Detetor Externo

Para realizar datacOes utilizando o MTF foram desenvolvidos diversos procedimentos
(Fleischer et al., 1975; Naeser et al., 1979b; Gleadow, 1981; Hurford e Green, 1982; Storzer e
Wagner, 1982). A principal diferenca existente entre esses € a andlise de tracos induzidos. Se, na
andlise de tracos induzidos, os mesmos graos sdo utilizados para analisar os tracos espontaneos (ou
fosseis), tem—se um procedimento denominado grdo por grdao. Se a andlise de tragcos induzidos usa
graos diferentes daqueles utilizados na andlise de tracos espontineos, tem—se um procedimento por
populacgdo de graos.

Dentro do procedimento grao por grao também existem distincdes que relacionam—se a como

se acessa os tracos induzidos. Pode—se repolir e reatacar os graos onde se contou a densidade de tracos

fosseis. Pode—se apenas reatacar os graos onde se contou p,. E também acoplar um detetor externo aos
graos, que gravara os eventos de fissdo induzidos nos mesmos.

Neste trabalho utilizou—se um procedimento por populacio de grios (O Método das
Populagdes) e um procedimento grao por grao (O Método do Detetor Externo — EDM).

No método das populacdes (Wagner e Van Den Haute, 1992) as amostras, compostas de

centenas de grdos, sdo divididas em duas aliquotas. Duma obtem—se informacdes sobre os tragos

espontaneos (Ps), enquanto que da outra retira—se informagdes sobre tracos recém induzidos (pr). Os
graos utilizados para a irradiagdo sdo primeiramente submetidos a annealing total, ou seja, um
aquecimento que apaga completamente os tracos latentes da amostra. Os grdos sdo montados em
resina, polidos e atacados quimicamente. Amostras que possuem quantidade homogénea de uranio e
que respondem isotropicamente ao ataque quimico fornecem reproductibilidade nos experimentos.
Pequenas heterogeneidades do conteudo de uranio e de efeitos decorrentes da orientacdo cristalina sao

eliminados estatisticamente.



O Método do Detetor Externo ¢ uma ferramenta apropriada para o estudo de bacias
sedimentares e de amostras nas quais possa existir diferentes populacdes. Em ambos os casos a
densidade de uranio e a idade aparente pode variar de grdo para grdo. Este método permite o
agrupamento de graos sob algum desses critérios.

O EDM funciona da seguinte forma:

Graos de > —»
Epidoto —» @ Irradiacao

Resina Epoxy Resina Epoxy
e grios (com + Mica
tracos fosseis Muscovita

ja revelados)

@ N p fossil

E —» p induzido

Figura 1 — Resumo esquematico do Método do Detetor Externo (EDM).

Os graos sdo montados em resina epoxy, polidos e atacados. Coloca—se uma mica muscovita
(esse é o detetor externo) acoplada a montagem, para capturar os tracos induzidos em cada grao,
durante a irradiacdo com néutrons térmicos no reator. A mica € atacada apds a irradiacdo.

Agora se tem uma densidade de tragcos fésseis (grdaos no epoxy), e uma densidade de tracos
induzidos (mica muscovita). O que falta é relacionar cada grao a uma determinada regido da mica (que
serd uma imagem de onde estdo os grdos na resina), tarefa realizada por um sistema de microscopia
conveniente.

Cada grao € datado individualmente. Utilizando o detetor externo, pode—se também quantificar



a discrepancia quanto a quantidade de uranio nos grdos. O nimero de tracos gravados na mica

expressard, relativamente, a quantidade de U* da amostra.

Por que o epidoto?

O mineral mais estudado até o momento € a apatita, devido a sua importancia para prospeccao
do petréleo. Uma das condicdes para que hidrocarbonetos se transformem em petréleo é estarem
submetidos a uma temperatura entre 60 e 125°C, por tempos geoldgicos. Esse intervalo de
temperatura/tempo coincide com aquele em que o traco de fissdo na apatita sofre um annealing
mensurdvel, possibilitando que histérias térmicas sejam desenhadas, a partir da medida dos
comprimentos dos tragcos fosseis. O Grupo de Cronologia da Unicamp tem trabalhado na 4rea de
reconstrucdo de historias térmicas de rochas hospedeiras de apatitas (Amaral et al., 1995, 1997; Guedes
et al., 1999, 2000; Hadler et al., 1995, 2000). O modo como temos atacado esse problema se baseia na
metodologia da escola australiana (Laslett et al., 1987) dentro do enfoque do modelo inverso proposto
por Lutz e Omar, 1991. Porém nosso tratamento tem aspectos que foram introduzidos por nds
(histérias por grupos de amostras com caracteristicas geoldgicas comuns) e utiliza um software
desenvolvido em nosso grupo.

A temperatura de fechamento’ dos tracos de fissdo em apatita, para o periodo de 1 milhdo de
anos, € de cerca de 120 °C. Se ocorreu um evento geolégico com temperatura igual ou superior a essa,
nesse intervalo de tempo, ha um reinicio da histéria térmica que estava sendo gravada no mineral. Esse
reinicio significa que houve um apagamento total dos tracos que existiam previamente na apatita. Essa

limitacdo em temperatura tem feito com que se busque outros minerais que possam dar informagdes

5 Temperatura na qual, durante tempos geoldgicos (1, 10, 100 Ma), todos os tragos sdo apagados.
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sobre temperaturas mais altas. Outros minerais com potencial geocronoldgico sdo o zircdo e o epidoto,
que sdo minerais mais resistentes ao annealing. O zircao possui temperatura de fechamento por volta
de 230 °C, e o epidoto por volta de 630 °C, segundo Naeser, 1970.

Além de possuir alta temperatura de fechamento, o epidoto (Figura 2) ocorre em zonas de
falhamento, devido a sua formagdo através de metamorfismo hidrotermal® (Deer et al., 1986). Datar
reativagoes geoldgicas das falhas, ou mesmo as préprias falhas, seria de grande valia para o estudo de
eventos geoldgicos, como o surgimento de montanhas e a compactacio de bacias. Isso fez com que, na
década de 70, a comunidade cientifica envolvida com tracos de fissdo se voltasse para o epidoto

(Naeser et al., 1970; Bar et al., 1974; Haack, 1976 e Saini et al., 1978).

Figura 2 — O epidoto (verde—escuro) e cristais de quartzo.

Outra possibilidade promissora € a utilizacdo dos trés minerais em conjunto, para se€ compor

uma histéria térmica mais proxima da realidade, com a apatita gravando eventos mais recentes,

6Metamorfismo hidrotermal: Resulta da percolacdo de dguas quentes ao longo de fraturas e espacos intergranulares das
rochas. Nessa metamorfose de rochas existe troca de elementos quimicos com as rochas que ndo estdo sob o efeito do
hidrotermalismo.
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passando pelo zircdo e chegando ao epidoto, que devido a sua resisténcia ao annealing permitird
reportar—se a eventos mais antigos.

Apesar do seu potencial, existem muitas dificuldades para trabalhar—se com o epidoto. Nao ha
acordo quanto ao ataque quimico necessdrio para revelar os tragos de fissdo. Naeser e colaboradores
(1970) utilizaram um ataque de NaOH, 50 N, a 150 °C por tempos de 1 a 3 horas, Bar e colaboradores
(1974) utilizaram NaOH, 37,5, N a 159 °C por 2,5 horas, Haack (1976) utilizou “boiling” NaOH, 75 N,
por 30 minutos, Saini e colaboradores (1978) utilizaram NaOH, 100 N, a 200 °C por tempos variando
de 40 a 160 minutos, Lal e colaboradores (1981) realizaram ataque com HF 48% por tempos menores
que 30 minutos em temperatura ambiente. Chakranarayan e Powar (1982), depois de realizarem, sem
obter sucesso, os ataques supracitados, desenvolveram um novo processo que envolve o ataque
primeiramente com NaOH e entdo com HF, conseguindo assim observar os tracos de fissdo no epidoto.

Diferentes pesquisadores determinaram diferentes temperaturas de fechamento para os tracos
em epidoto. Bal e colaboradores, em 1982, observaram que o ataque quimico produz uma anisotropia
na distribuicdo angular dos fragmentos de fissdo, em diferentes planos cristalinos. A Tabela 1

apresenta os valores existentes na literatura.
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Temperatura de

Autor Ataque quimico Ly (um) Sfechamento (°C)
(para 1 Ma)
Naeser et al. (1970) 50N NaOH, 150 °C, - 630
60 a 180 min.
Bar et al. (1974) 37,5N NaOH, - -
159°C, 150 min.
Haack (1976) 75N NaOH, boiling, - 260
30 min.
Saini et al. (1978) 100N NaOH, 200°C, 109122 250
40 min.
Bal et al. (1982) 48% HF, 40 °C, 05 a - -
40 min.
Chakranarayan e Powar 25N NaOH, 150°C, - -
(1982) 120 min. + 48% HF,
30 °C, 15 min.
Lal e Waraich (1983) HF:HCI (1:1), 25°C, - -
20 a 25 min.

Tabela 1 — Epidoto: ataque quimico, L, e temperatura de fechamento existentes na literatura.

Objetivos da tese

Os objetivos deste trabalho eram retomar a datacdo com o epidoto via o Método dos Tracos de

Fissdo, entender os problemas metodoldgicos envolvidos e melhorar as metodologias aplicadas ao

mesmo.
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Coleta e separacao das amostras

A coleta de amostras para realizar o estudo acerca do epidoto ocorreu no periodo de 30 de
Janeiro a 02 de Fevereiro de 2001. Coletou—se 28 amostras, oito a mais que a meta para essa viagem de
campo. As amostras foram coletadas em um perfil que partiu do continente para o oceano,
transpassando a Serra da Mantiqueira Alta (altitude acima de 1000 m), Mantiqueira Baixa, Bacia de
Taubaté, Serra do Mar até regides proximas a praia. Coletou—se vinte € uma amostras na Serra da
Mantiqueira e sete na Serra do Mar. As amostras foram majoritariamente coletadas em zonas de falha
geoldgica, visando assim obter o mineral em questdo devido ao seu carater hidrotermal.

A separacgdo das amostras iniciou—se na Unesp—Rio Claro, contudo ali ndo se conseguiu separar
o epidoto, devido a problemas momentaneos com o separador isodindmico. Dessa sorte buscou—se o
separador isodindmico do Laboratério de Geocronologia da USP. O epidoto possui densidade e
susceptibilidade magnética comum a outros minerais, o que impossibilitou sua separacdo que ndo
através de catacdo manual. Devido ao cronograma do projeto, decidiu—se recorrer aos servicos de um
gedlogo, com experi€ncia em mineralogia, para levar essa atividade a cabo. Essa separacdo ocorreu no
Instituto de Geologia da Unicamp, pelo estudante de pds—graduacdo Bienvenido Palacio Alvarado,
estendendo—se pelo periodo de 08 de Outubro até 14 de Novembro de 2001. Como resultado obteve—se
nove amostras de epidoto, dezoito de apatita e vinte e trés de zircdo. Dessas, sete possuem epidoto e
apatita e sete possuem os trés minerais procurados. Todas as amostras das quais foram retirados
epidoto sdo da Serra da Mantiqueira Alta. Uma das amostras de epidoto separadas provém de uma
rocha rica em monazita. Essa amostra ndo foi irradiada juntamente com as outras, bem como analisada

neste trabalho, pois seria necessdrio analisar o conteido de tério da mesma.
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Polimento

Anteriormente ao final da separacdo das amostras coletadas em campo, foram realizados testes
de polimento e ataque quimico. Utilizou—se para isso duas amostras, um cristal de epidoto cedido por
Luiz Felipe Brandini Ribeiro, p6s—graduando da Unesp—Rio Claro, (amostra E-2, oriunda de Brejui —
RN), e uma amostra de epidoto separada de uma rocha rica no mesmo (amostra E-3), cedido pelo
Departamento de Geocronologia da USP. Esses testes propiciaram ajustes no polimento e constatagdes
sobre a funcionalidade dos ataques.

O polimento para o epidoto foi iniciado a partir da experiéncia existente com a apatita (Tello,
1998). Para realizd—lo utiliza—se uma politriz (“DPU-10" Struers) com controle automatico de rotacao

do disco de polimento . Passou por algumas modifica¢des e atualmente € o seguinte:

— Lixa de ~10 wm, desbastamento manual, atentando para o tamanho médio dos graos;
— Pasta de diamante de 6 wm, 20 minutos, 400 gramas sobre a amostra, 180 rpm;
— Pasta de diamante de 3 wm, 25 minutos, 500 gramas sobre a amostra, 150 rpm;

— Pasta de diamante de 1 um, 60 minutos, 500 gramas sobre a amostra, 120 rpm.

Curva de ataque quimico
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O ataque quimico primeiramente testado foi NaOH, 25 N, 75°C, durante 300 minutos, o que
nao revelou tracos nas amostras. Apds algumas tentativas tentou—se entdo um ataque com HF, 48%, 30
°C, durante 15 minutos, que cumpriu seu propdsito. O primeiro ataque foi tentado baseado no trabalho
de Naeser et al. (1970), enquanto que o segundo baseou—se em Bal ef al. (1982). Chakranarayan e
Powar (1982) realizaram um trabalho no qual utilizaram os vdrios ataques existentes na literatura,
desses nenhum funcionou. Propuseram entdo um ataque composto de duas etapas, uma com NaOH
seguida por outra de HF, o que revelou tragos em sua amostra.

Com a curva de ataque quimico espera—se alcangar o tempo 6timo de ataque. Esse tempo é
caracterizado por um platd, no grafico da densidade versus o tempo de ataque quimico, que indica que
a densidade deixou de aumentar.

A amostra utilizada para apurar a curva de ataque foi o monocristal de epidoto proveniente do

Rio Grande do Norte (amostra E-2). O cristal foi quebrado e os graos reduzidos a uma granulometria

de aproximadamente 100 wm, utilizando para isso um cadinho com pistilo. Trabalhou—se com tragos
fosseis.

Os parametros utilizados para levantar a curva de ataque para o epidoto foram: ataque com HF
48%, a 35 °C, tendo sido os tempos: 5, 10, 12,5 e 15 minutos. Mediu—se comprimento de tragos além

da realizacdo da contagem dos mesmos, a evolugdo temporal de ambos € mostrada abaixo:
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Figura 3 — Histogramas de densidade de tracos fésseis, para os tempos de ataque de 10, 12,5 e 15 minutos com HF 48%,

35 °C. Onde <x> representa a média de tragos por campo, S o desvio da distribui¢do e <p> a média de tragos/cm?.
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Figura 4 — Histogramas de comprimento de tragcos confinados, para os tempos de ataque de 5, 10, 12,5 e 15 minutos com

HF 48% , 35 °C. Onde <x> representa a média de comprimento dos tracos, S o desvio da distribui¢io e 6 o desvio da

média.

Durante a contagem ¢ medida do comprimento de tragos confinados’ observou—se que na maior

7 Tragos confinados sdo tracos localizados totalmente dentro do mineral. Eles sdo revelados através de sua intersecio
com alguma falha no cristal ou com algum outro traco que cruze a superficie. Quando se realizam medidas de
comprimento dos tracos selecionam—se apenas tracos que sejam paralelos a superficie do mineral.
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parte dos graos existiam alguns mais opacos e com distribuicdo angular reduzida. Ja que a distribui¢do
de densidade total obtida foi muito larga (Figura 3), o que influi no erro obtido na datacdo, ideou—se

uma contagem que engloba apenas os tragos mais escuros, € obteve—se como resultado os seguintes

histogramas:
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Figura 5 — Histogramas de densidade de tracos escuros (fosseis), para os tempos de ataque de 10, 12,5 e 15 minutos com

HF 48%, 35 °C.Onde <x> representa a média de tragos por campo, S o desvio da distribuicdo e <p> a média de

tragos/cm’.
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Esses histogramas de tragos escuros assemelham—se mais 2 distribui¢do de Poisson®, como pode

ser visto através dos valores de %, para a distribui¢do total e distribui¢cdo de tragos escuros, na Tabela

2.

XZV 10 minutos 12,5 minutos 15 minutos
Densidade total 6,02 5,84 4,53
Tragos escuros 2,12 2,21 1,94

Tabela 2 — Valores para chi—quadrado reduzido referentes aos histogramas de densidade total e de densidade de tragos

€scuros.

Atribuimos essa diferenca de opacidade, e restricdo da distribui¢do angular, a uma anisotropia
no ataque quimico. Essa anisotropia foi sugerida como principal causa das diferencas de eficiéncia em
diferentes faces do epidoto, obtidas por Bal ef al. em 1982 (Figura 6). Quando restringimos a medida
de tragos a alguns que apresentam caracteristicas especiais, restringimos o efeito dessa anisotropia em
nossas observacoes. O que se faz é trabalhar apenas com tracos que estdo em dire¢Oes privilegiadas
pelo ataque quimico, ao invés de trabalhar—se com faces especificas como sugerido para a apatita
(Green e Durrani, 1977; Green 1981b; Laslett ef al., 1984). A magnitude da anisotropia permite que tal

acdo seja realizada.

8Que ¢ a distribui¢do esperada para situagcdes nas quais a distribui¢do de uranio seja homogénea e nas quais nio existam
outros fendmenos que influam na observacdo dos tracos.
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Figura 6 — Variagdo da densidade de tragcos com o tempo de ataque para diferentes faces do epidoto. (Bal et al., 1982)

Na contagem de tracos escuros, sejam eles fosseis ou induzidos, obteve—se um nimero grande
de campos sem tracos, em verde na Figura 7. Estes “zeros”, como chamamos naquela figura, sdo
incompativeis com Poissonianas e indicam dificuldades na busca de superficies de epidoto contendo s6
tracos escuros. Acredita—se que esses zeros surjam devido a existéncia de faces nas quais ndo sdo
revelados tracos escuros, um possivel efeito de anisotropia no ataque quimico. Os zeros espurios foram

retirados fazendo—se um fitting com uma distribui¢do de Poisson sobre os dados (Figura 7).

20



XY Hstograma utilizado XY Hstograma utilizado

Zexos esplrios Zexos exprios
~ X 10minutos § 125ninuos
S 2=606 154 \ <>=6,00
S=358 § N S=3#
P detragos = 1362 § n° de tragos = 804
o <p>=(0,524+0,021). 10 tragosiont L <>=(0519:£0027).10° bragosion
° 10| §
z N} s
\ 2 MY
\ > NN
N N \ \
\ N MR
\ \ AN
\ \ AN
N\ N\ AN
0 IRNANANANWANN %WWI N 0 I\\x\§ \\§ \IN .N .
5 0 5 10 15 20 5 5 0 5 10 15 20 )
tragos/canpo X Axs Title
5 XY Hstograrma utilizado
] Zexos eprics
40
15 minuios
%1 <>=549
0] S=3,%
r’ detragos =719
34 <p>=(0475+0,025).10° tragosiont
Z x
154
10|
54
0 T T T T T T T
5 0 5 10 15 20 5

Figura 7 — Histogramas utilizados, zeros espurios e fitting de Poisson.

Observando os histogramas de tracos escuros e os histogramas de comprimento escolheu—se
como tempo Otimo de ataque, para HF 48% a 35 °C, 12,5 minutos. Com 10 minutos de ataque ja
considera—se que a densidade de tragcos escuros atingiu o platd, contudo o comprimento médio dos
tragos so estabiliza com 12,5 minutos.

Foram realizados testes de funcionalidade do ataque quimico em mais cinco amostras, doadas

de colecdes particulares e das quais ndo se conhece a localizacdo inicial. Sao elas: E-4, E-5, E-6, E-7
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e E-8. E-4, E-5 e E—6 sdo amostras de monocristais, e todas apresentaram tracos fosseis, apesar da
baixa densidade dos mesmos. E-7 e E—8 sdo amostras separadas de rochas e apresentaram uma
opacidade muito alta que impediu que se averiguasse a existéncia de tragos de fissdo. Logo, foram onze
amostras reveladas com o ataque com HF (E-2, E-3, E-4, E-5, E-6, EP-2, EP-3, EP-5, EP-7, EP-
8 e EP-19).

Na Figura 8 observa—se tragos de fissdo no epidoto (aumento 10x 63).

a) b)

Figura 8 — Tragos de fissdo do urénio no epidoto. Em b) vé—se um traco confinado.
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Método do Detetor Externo (EDM)

Tentando solucionar possiveis problemas de ndo homogeneidade no contetido de uranio dentro
das amostras de epidoto (Haack, 1976; Naeser et al., 1970), optou—se por realizar o Método do Detetor
Externo, ao Método das Populacdes, na maior parte das amostras. Das seis amostras tratadas via EDM
(amostras EP-2, EP-3, EP-5, EP-7, EP-8, EP-19) duas possuem uma andlise pelo método das

populagdes (amostras EP-3 e EP-7). A aplicacio do EDM foi tida como prioridade frente ao

levantamento da curva de correcdo p/po versus L/L,, um estudo que permitiria corrigir as idades
obtidas com a aplicacdo do Método dos Tracos de Fissdo (MTF) ao epidoto. O EDM € um método que
comecou a ser utilizado pelo Grupo de Cronologia da Unicamp em Abril deste ano, com a chegada do
equipamento necessdrio para o mesmo. Dessa maneira, diversos ajustes de metodologia foram, e
continuam sendo, realizados buscando um alto grau de refino nos experimentos.

O primeiro ponto abordado na implementacdo do método do detetor externo foi o molde para a
resina. O molde que utilizivamos para o método das populagdes possui 3 cm de didmetro (a montagem
pronta € cilindrica), enquanto que o coelho’ do reator possui aproximadamente 2 cm de didmetro
interno (também € cilindrico).

O primeiro molde foi confeccionado em aluminio, e possuia as dimensdes indicadas na Figura

9 Coelho: Espécie de gaveta existente no reator onde se colocam amostras com o intento de expo—las a determinado
tipo de radiacdo.
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Figura 9 — Molde de aluminio para montagens em resina do EDM.

A resina demora cerca de oito horas para solidificar, assim escorria por brechas existentes entre
as placas do molde. Apds solidificada a resina geralmente colava as duas placas e dificilmente soltava a
montagem. A forca empregada para soltar a montagem danificava o molde e muitas vezes quebrava a
resina.

Tentou—se entdo, dentre outros projetos idealizados, um molde de silicone. Ele possui as

seguintes dimensoes:

]0,5 cm
— 0.9 cm
0.2 cm
11 cm
. ‘ /1 cm
| 6cm '

Figura 10 — Molde de silicone para montagens em resina do EDM.

Nao foi necessdrio utilizar algum desmoldante. Apds solidificada € necessdrio apenas aplicar
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alguma tor¢do ao molde para que as montagens se soltem, o molde € suficientemente flexivel para
realizar isso sem muito trabalho. Esse ¢ o molde que utilizamos agora para nossas montagens de EDM.

Nestas primeiras montagens os graos foram dispostos em filas, com a ajuda de um
estereoscopio Carl Zeiss “Jena”. Coletavam—se os graos derramados em uma placa de petri, utilizando
uma haste fina de metal, e os depositavam cuidadosamente no fundo do molde. Buscou—se trabalhar
com aproximadamente cem graos por montagem.

As micas utilizadas como detetor externo foram pré—atacadas com HF 48%, 20 °C, durante 120
minutos, para que seus tragos fOsseis ndo atrapalhassem a contagem dos futuros tragos induzidos
provenientes do mineral. Apds isso receberam identificagdes que as correspondiam com as montagens
de resina. A montagem e a mica foram fixados utilizando-se filme de PVC plastico, desses utilizados
para envolver alimentos. O pléstico foi esticado utilizando a chama de um isqueiro, convenientemente
distanciado da montagem do EDM. Foram adicionados dois furos na montagem, e grios de zircao
estrategicamente posicionados, os quais sdo utilizados pelo equipamento de microscopia, abaixo
descrito, para relacionar regides correspondentes ao graos e ao detetores. Feito isso as amostras estao
prontas para a irradiacdo. Os grdos de zircdo sdo importantes por serem da ordem de tamanho dos
graos do epidoto e deixarem uma regido com muitos tracos na mica. Utiliza—se os grdos de zircao para
realizar o ajuste fino das coordenadas.

O equipamento de microscopia consiste de um microscépio Carl Zeiss “Axioplan 27, com
objetivas de 10x, 20x, 50x e 100x a seco, e com oculares que possuem aumento de 10 x. A esse
microscopio foi acoplada uma mesa automatica da Autoscan (“AS3000B” com caixa de controle
“EL300”), que juntamente com o software da mesma relaciona as posi¢des dos graos de mineral na

resina com regides de graos na mica.

25



Tratamento das amostras coletadas

As seis amostras de epidoto (amostras EP-2, EP-3, EP-5, EP-7, EP-8, EP-19) foram
montadas em resina, para o EDM, polidas e atacadas. Aliquotas das amostras EP-3 e EP-7 foram
aquecidas a 750 °C por 20 horas buscando—se um annealing total. Tendo sido as micas acopladas as
suas devidas montagens, todas as amostras foram empacotadas em papel aluminio e enviadas para a

irradiacdo. Apds o retorno das amostras do reator, utilizando a dosimetria de néutrons por nosso grupo
desenvolvida (Iunes, 1999), obteve—se uma Fissdao por Nucleo Alvo do Mineral (Ry) de (6,99 + 0,25) .

10° (£ 3,6%).

Contudo o ataque dessas amostras foi realizado antes do levantamento da curva de ataque.
Destarte foram atacadas por 15 minutos, tempo que estd no local onde a densidade comeca a diminuir
devido a descaracterizacao dos tracos. Todas as seis tiveram tracos revelados com o ataque com &dcido
fluoridrico. O sobreataque, unido a uma opacidade natural das amostras obtidas, tornou muito dificeis
as condi¢des de trabalho nas mesmas. Considerou—se vidvel trabalhar apenas em uma das seis amostras
enviadas para o EDM (EP-7), mesmo assim hd consciéncia de sérias restricdes quanto ao nimero de
graos que poderiam ser contados. Vale ressaltar que Haack (1976) conseguiu datar apenas nove de
cento e vinte e cinco amostras coletadas (menos que 10%). Em suas amostras observou efeitos como
variagdo das formas dos tracos com a face observada, distribui¢do heterogénea de uranio, zoning’’, e
diversos tipos de imperfei¢des nos cristais do mineral. Por outro lado Reimer, 1972, conseguiu datar
oito de doze epidotos (mais que 65%), o que remete a existéncia de uma qualidade, boa ou ruim,

intrinseca a amostra.

Possuem—se apatitas referentes as amostras EP-2, EP-3, EP-5, EP-7, EP-8, EP-19, tanto em

10 Zoning: Existéncia de variacdo de composi¢do quimica mesmo dentro de pequenas partes do mineral.
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montagens para EDM como em fracdes para o Método das Populacdes, j4 montadas, polidas e

atacadas.

Eficiéncia entre Mica Muscovita e Epidoto para o EDM

Para se realizar a datacdo através do EDM € necessario obter uma eficiéncia entre o numero de

tracos induzidos existentes na mica e o nimero de tracos induzidos existentes no mineral. Uma

primeira medida entre os tragos induzidos na mica e tracos induzidos no mineral, em geometria 27,
conduziu a Figura 11 (o apagamento dos tracos fésseis foi realizado a 800 °C por 20 horas). Onde a
eficiéncia (Pepidoto”™/Pmica) possui média'’ igual a (0,4194 £ 0,3330) (1S)". Isso mostra a variagdo do
conteddo de uranio dentro de graos provenientes de um mesmo monocristal. Apesar da dispersdo na
distribuicao da eficiéncia ser de 79,4% em termos de desvio padrdo, alcanga—se um resultado menos
perturbador quando se olha para o desvio padrdao da média. Calculando o desvio padrao da média como
uma propaga¢io de erros entre a razao Pepidowo’"™/Pmica Obtém—se 7,6%, contudo o desvio padrdo médio
percentual resultante da eficiéncia € de 6,2%. Atribuiu—se essa diferenca ao controle, resultante da

divisdo, da variacao do conteido de uranio.

11 A média da eficiéncia foi calculada dividindo—se Pepitore™ € Pmica grdo a grao. Ndo € uma divisdo das médias de

pcpl'dolo(zn) (S pmica-
12 (1S) refere—se a 01 desvio da distribuigdo.
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Figura 11 — Densidade de tragos induzidos no epidoto (Pepidoro™), Na mica (Pumica), € eficiéncia (Pepisoto"™/Pmica). AS trés

grandezas foram normalizadas para fins de comparacio.

Juntamente com o aquecimento da amostra A-2" foi aquecida a amostra A—6, também
proveniente do monocristal. Essas duas amostras sofreram os mesmos processos, a excecdo da
irradiagd@o. O proposito da existéncia da amostra A—6 € o controle de um possivel background de tracos
remanescentes. Embora improvavel essa possibilidade foi considerada.

ApO6s a contagem da amostra A—6, ela e a amostra A—2 seriam submetidas a um polimento com

pasta de diamante com o intuito de revelar uma superficie na qual os tracos viessem de todas as

direcdes (geometria 4m). Uma vez que os grdos foram mapeados na contagem 27 seria apenas

13 As amostras A—1, A-2 e A—6 sao aliquotas da amostra E-2 que sofreram diferentes tratamentos fisicos.
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necessdrio contar os novos tragos induzidos revelados. Essa eficiéncia 47 epidoto / 27 mica seria a

utilizada em futuras datagdes com o EDM. (Aqui o background também seria contado como forma de

controle sobre o experimento.) Contudo a flutuacdo no valor da eficiéncia em 27 (Figura 11) revelou
que uma datacdo com EDM, para o epidoto, ndo seria confidvel se possuisse menos de cem graos.
Essa € a situacdo da amostra EP-7, o que fez com que se abandonasse ambas as medidas.
A densidade de tracos na mica referentes as montagens A—1 e A—2 ndo sdo compativeis.
Pmica(A=1) = (0,230 £ 0,017) . 10° tragos/cm?,
Pmica(A=2) = (0,380 = 0,017) . 10° tragos/cm?.
Atribuimos essa ndo reproductibilidade a imperfeicdes em nossa técnica junto ao detetor externo.
Acreditamos que uma nao conservacgdo da planicidade de nossa resina, apds o polimento, faz com que
alguns graos fiquem mais préximos ao detetor. Assim ha dreas ocupadas por tragos na mica que sao
maiores que suas correspondentes dreas, ocupadas por graos, o que muda a densidade medida. Uma
possivel solucdo para esse problema € aumentar o tamanho da drea da resina que fica em contato com

os discos de polimento, recortando o excesso apds essa etapa.

Datacao da amostra de Brejui—RN via o Método das Populacoes

A amostra E-2 (Brejui—RN) foi montada, polida e atacada. A densidade média de tragcos fosseis

escuros (ps) € (0,519 +0,027) . 10° tragcos/cm? (15). Algo muito interessante € o fato de ter—se obtido
um histograma bimodal de comprimento de tracos fdsseis, como mostrado na Figura 4. Esse
histograma representa que a amostra sofreu annealing, ou seja, que ocorreu algum evento geolégico
que fez com que parte dos tracos fosseis encurtassem. Apesar de ndo se ter um conjunto de dados para

descrever o annealing a forma do histograma permitiu o acesso de um evento térmico.
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Parte da amostra foi enviada ao reator e irradiada com uma fluéncia de néutrons térmicos de
1,95 . 10" cm™ (£ 3,6%). A densidade de tracos induzidos (p;) obtida foi de (0,1361 + 0,0083) . 10°

tracos/cm? (16) (Figura 12).

<x>=2,18
45 S = 1 ,69
1§ n° de tragos = 355
40 <p> = (0,1361 +0,0083).10° tragos/cm’
35
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Figura 12 — Histograma de densidade de tragos escuros (induzidos).

E o histograma de comprimentos de tracos induzidos:

o] x> =14,17
_ S=1,27 N
14 =020
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Figura 13 — Histograma de comprimento de tracos induzidos confinados.

30



O comprimento médio dos tragos induzidos (L) € (14,17 = 0,20) um (10).
Utilizando a equacdo de datacdo do MTF adaptada a nossa dosimetria de néutrons (Bigazzi et

al., 1999; Iunes, 1999) obtém—se que a idade do mineral é:

p AR
I=ima+ £
€

p,A.C [4]

238

=)

onde:

A é a constante de decaimento o do *U;

As é a constante de decaimento por fissdo espontinea do **U;

Rw € a fissdo por nucleo alvo do mineral;

£”* & o fator de eficiéncia de detecdo, que representa a razdo entre o nimero de tracos de fissdo
observados por unidade de superficie, e o nimero de fissdes por unidade de volume que ocorre dentro
do mineral;

€ é um fator de eficiéncia de detecdio andlogo a €°, para as fissdes induzidas do **U;

Ca3z € a concentragdo isotépica do ***U no urinio natural;

ps € a densidade de tracos fésseis;

pi € a densidade de tragos induzidos.
E os seguintes valores para as varidveis envolvidas:

A =1,55.107"° a™! (Jaffey et al., 1971);

A =8,35. 1077 a™! (Guedes et al., 2000);

Cass = 0,99275 (Lederer e Shirley, 1978);
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e™¥/e = 1 (Bigazzi et al., 2000);
Ry = (8,15 £0,29). 107 (£3,6%).

Obtém—se como idade aparente (1) :

I, = (367 £32) Ma (% 8,8%)

Mas, levando—se em conta o comportamento bimodal (Figura 4), considera—se dois histogramas

independentes. Sendo o corte feito em 9 wm devido a forma da distribui¢ao:

Histograma dos Histograma dos
tracos menores tragcos maiores
L (um) 7,21 10,21 11,34 £0,16
N° de tracos 21 86

Tabela 3 — Bimodalidade do histograma de comprimento de tracos fdsseis.
Assume-se que o percentual dos tracos no histograma de comprimento de tracos confinados

representa o percentual de tragos na densidade de tragos projetados'. De modo que:

Histograma dos Histograma dos
tracos menores tragcos maiores
L/Lo 0,510 (£3,2%) 0,800 (£2,0%)
% de tragos 19,6 % (+ 21,8%) 80,4 % (£ 10,8%)
ps (cm™) 1,02.10° (£22,4%) 4,17.10° (£ 12,0%)
L, (Ma) 73 (£22,7%) 294 (£ 12,5%)
e*%e 0,40 (= 10%) 0,80 (+ 10%)
teorr (Ma) 183 (+24,8%) 368 (£ 16,0%)

Tabela 4 — Tratamento da bimodalidade do histograma de comprimento de tragos fésseis.

14 Tragos que cruzam a superficie do mineral.
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Na Tabela 4, a soma dos valores dos tempos corrigidos (tc.) corresponde a idade de retengdo

dos tracos no epidoto: (551 £ 74) Ma (£ 13,5%). Esse resultado indica que os tracos neste mineral

comecaram a ser gravados entre 400 e 700 Ma. O tempo relacionado com o histograma dos tracos
maiores, (368 + 59) Ma, refere—se a um evento térmico ocorrido entre 250 e¢ 400 Ma.
Para se obter os tempos corrigidos (t..r) presentes na Tabela 4, utilizou—se a curva de corre¢cdo

(p/po versus L/Lo) de Saini et al. (1978) (Figura 14). €***/e € o valor de p/p, referente ao valor de L/L,

presente na Tabela 4 (correcdo por tamanho, Storzer e Wagner — 1969). O erro do percentual de tracos

é Poissoniano e assumiu—se um erro de 10% nos valores de €>*%/¢.
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Track density reduction, %

F1G. 5. Calibration curve translating track-length sh-

rinkage to track-density reduction, obtained under identi-

cal conditions of annealing for both the measurements (i.e.
range as well as track density).

Figura 14 — Curva de corregdo obtida por Saini et al., 1978.

A idade de aproximadamente 550 Ma € encontrada na literatura (Cordani e Sato, 1999), e

atribuida a Orogenia Brasiliana'®. Souza et al. (2001) utilizando o método U-Th—Pb em monazitas

15 Periodo de intensa atividade tectonica que culmina com a formacdo de cadeias montanhosas.
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dataram amostras do Nordeste da Provincia Borborema — RN, onde obtiveram um evento de (403 =

28) Ma além da Orogenia Brasiliana (578 £ 25) Ma. Acreditamos que haja trés possiveis interpretacdes
geolGgicas sobre esse evento mais recente: o aparecimento de um hot spot'®, a subida do cristal na
crosta'’” ou um afundamento do cristal na crosta'®. A subida do cristal seria realizada mediante
soerguimentos e/ou erosiao do terreno onde a amostra se formou. Um afundamento seria fruto de um
actiimulo de sedimentos.

Essa primeira aplicacdo do método dos tracos de fissdo ao epidoto em nosso grupo de pesquisa,
apods 20 anos sem publicagdes sobre esse mineral, € de grande valia pois mostra que o mineral pode ser
resgatado enquanto ferramenta de datacdo, desde que as dificuldades experimentais sejam entendidas e
postas sob controle. Neste trabalho deu—se um importante passo nessa direcao. A concordancia com a
época em que ocorreu a orogenia brasiliana, que é datada por outros métodos geoquimicos' que
possuem altas temperaturas de fechamento, foi auspiciosa.

Diante das dificuldades encontradas, bem como da funcionalidade do ataque frente a onze
amostras testadas, postergou—se um estudo da composi¢ao quimica dos epidotos para trabalhos futuros.
Sdo objetivos também: realizar a datacdo de amostras da Serra da Mantiqueira via o Método das

Populacdes (amostras EP-3 e EP—7 deste trabalho e novas amostras), buscar a relacio entre os tracos

escuros e faces conhecidas do mineral e estudar o annealing (estabelecendo a curva de correcdo p/po
versus L/Ly) sobre amostras com composi¢des quimicas relativamente diferentes. Essa continuidade do

trabalho € muito oportuna devido aos resultados obtidos aqui.

16 Pontos quentes decorrentes de por¢des ascendentes do manto terrestre.

17 Nesse caso o epidoto estaria a uma temperatura elevada e sofreu um esfriamento rapido devido a sua subida brusca.
18 A temperatura aumenta com a profundidade.

19 Em Cordani e Sato foi utilizada a determinagdo da relacdo entre Sm—Nd.
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Conclusoes

Neste trabalho obteve—se um procedimento experimental para ataque quimico e polimento de
epidoto.

Observou—se dificuldades ao empregar o EDM, que devem estar relacionadas com a anisotropia
do ataque quimico e heterogeneidade do contetido de urdnio do epidoto. Este assunto serd aprofundado
em trabalhos futuros.

Datando—se uma amostra de Brejui—-RN pelo método das populacdes e utilizando—se uma
“janela—de—tragos de fissdo”, procedimento de contagem onde se limita a observacdo dos tragos a um

certo intervalo angular, mas que faz o resultado da contagem de tracos aproximar—se de distribui¢des

de Poisson, conseguiu—se obter uma idade corrigida, (551 * 74) Ma, compativel com a do Sm—Nd que
¢ um método com temperatura de fechamento bastante alta. Esta idade tem interpretagdo geoldgica
aceita (Orogenia Brasiliana). A importancia deste resultado reside no fato de que ele é, possivelmente,
a unica datacdo de epidoto feita via MTF nos ultimos 20 anos. Além disso, o histograma de
comprimento de tragos fésseis mostrou uma bimodalidade, que significa a ocorréncia de um evento
térmico até (368 = 59) Ma atras. Esta idade estd em acordo com uma idade de (403 = 28) Ma obtida
por Souza et al. (2001), resultado que nio possui interpretacdo geoldgica até o presente. Porém este
resultado da suporte para interpretacdo bimodal (annealing forte dos tracos produzidos até 368 Ma) do
histograma de comprimento dos tracos fésseis, indicando assim que o epidoto, dentro do MTF, tem

potencial para ser utilizado como ferramenta termocronoldgica.
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