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Resumo

Neste projeto, o objetivo principal é realizar uma analise experimental de carater
exploratério sobre 0 uso das micas muscovitas com o TTF para poder tragar no futuro um

projeto com experimentos de annealing em tracos de fissdo confinados neste mineral.

Para o cumprimento do proposto acima, uma série de eventos foi realizada, onde
as micas foram selecionadas e inseridas em um forno para serem aquecidas a diferentes
temperaturas por diferentes periodos de tempo. Apds este eventos, as mesmas foram
submetidas a um mesmo ataque quimico e entdo levadas para andlise microscopica,

onde seus tracos foram medidos e estudados.

Com estes dados, foi possivel obter uma idéia da taxa de annealing do mineral em
questao e assim planejar o estudo de algumas areas a serem melhor exploradas.

Introducao

Vidros e minerais naturais contém uranio, em concentracées da ordem de ppm,
como impureza na sua composicdo quimica. O isétopo ?*U se fissiona espontaneamente,
com uma meia-vida de ~8,2 10" a (Galliker et al., 1970; Guedes et al., 2000; Guedes et
al., 2003a; Guedes et al., 2003b; Hadler et al., 1981; Yoshioka et al., 2005), liberando
fragmentos com energias de aproximadamente 70 e 100 MeV, respectivamente para os
fragmentos leve e pesado. A interacdo dos fragmentos com a rede do material faz surgir
uma regidao modificada, com simetria cilindrica, ao longo da trajetéria do traco chamada
de trago latente. Esta regido é quimicamente mais reativa e, se uma superficie polida do
mineral em estudo é tratada com reagente apropriado, formam-se canais nas regides
onde os tracos latentes cruzam a superficie, que podem ser observados ao microscopio
Optico comum. A estes canais da-se o nome de traco de fissdo e a densidade destes
tracos fornece uma medida do intervalo de tempo em que os tragos latentes estao sendo
retidos no mineral. Este € o principio da Datacao por Tracos de Fissdao (Wagner and Van-
den-haute, 1992).

Ocorre que os tragos latentes sao instaveis termicamente. Devido a agdo da
temperatura, ha uma reconstituicao parcial da rede modificada, que pode ser observada
como o encurtamento do traco de fissdo. As condigdes de tempo e temperatura que
causam esta reconstituicao parcial da rede da-se o nome de Zona de “Annealing” Parcial,



PAZ. Se a temperatura é suficientemente alta, a rede € completamente reconstituida, de
forma que o trago ndo é mais observado. Neste caso, ocorre o “annealing” total. Estas
propriedades fazem com que seja possivel estudar a histéria térmica dos minerais através
da medida da distribuicdo de comprimentos de tracos, se a cinética de “annealing” é
conhecida. A melhor medida para o comprimento do traco € comprimento do traco de
fissdo confinado (inteiramente contido no volume do material), paralelo a superficie de
observacao, porque neste caso o trago pode ter o seu comprimento inteiramente medido.
A Termocronologia por Tragos de Fissao, TTF, é o estudo conjunto da idade e da histéria
térmica do mineral (Donelick et al., 2005; Reiners et al., 2005; Tagami and O'Sullivan,
2005).

A TTF tem sido aplicada principalmente a apatita (Donelick et al., 2005) e zircao
(Tagami and O'Sullivan, 2005), mas a aplicacdo ao epidoto (Curvo et al., 2005; Curvo et
al., 2007) e titanita (Boztug et al., 2007) tem sido considerada ultimamente. A mica
muscovita, que ja foi objeto de datacdo nos primeiros anos de desenvolvimento do
método dos tracos de fissao(Garzonru and Fernande, 1974; Metha and Rama, 1976), nao
€ usada na TTF porque a quantidade de uranio presente neste mineral € muito baixa, e
mesmo em amostras mais antigas ndo é comum encontrar tracos confinados.
Recentemente, porém, pesquisadores tém apresentado trabalhos nos quais minerais sao
irradiados com ions pesados em aceleradores (Jonckheere et al., 2007; Min et al., 2007).
Os tragos deixados pelos ions servem como canais para levar o reagente até os tracos
confinados, aumentando a probabilidade de se atacar tais tracos. Isto faz que os tracos
confinados em minerais como a mica possam ser observados. A Figura 1 mostra um traco
confinado em uma muscovita irradiada com ®Kr no Gesellschaft fir
Schwerionenforschung, GSI, em Darmstadt. O uso da muscovita para TTF abre novas
possibilidades porque as temperaturas necessarias para encurtar os tracos sao mais altas
gue as necessarias para os minerais normalmente utilizados. Assim, sistemas geoldgicos
mais antigos poderiam ser estudados por esta técnica, que tornaria possivel também

estudar processos geoldgicos que ocorrem em temperaturas mais altas.

Estudos de “annealing” de tracos de fragmentos de fissao (Belyaev et al., 1982; Lal
and Nagpaul, 1975; Metha and Rama, 1969) e de ions com energias mais altas (Dartyge,
1978; Khan et al., 1984; Sandhu et al., 1989; Singh et al., 1989; Tung et al., 1997) foram
realizados com o objetivo de estudar anisotropia na mica ou comparar efeitos da interacao

de diferentes ions com a rede da muscovita.



Neste caso, foi realizada uma analise experimental de carater exploratério sobre as
possibilidades do uso de TTF em micas muscovitas onde foi verificada a faixa de tempo e
temperatura em que ocorre o “annealing” parcial, que servira para planejar futuros

experimentos de “annealing” em tragos de fissdo confinados em muscovita.

Método Experimental

As amostras utilizadas no experimentos de “annealing” foram tiradas de uma placa
de mica muscovita, KAlx(SisAl)O10(OH,F)z, irradiada com "®Kr, no GSI em Darmstadt. Os
ions foram acelerados até a energia de 865 MeV (11,1 MeV/n). Para simular
aproximadamente a energia dos fragmentos de fissdo, a placa de mica foi coberta com
uma folha de aluminio de 60 um de espessura. Desta forma, os ions chegaram a
superficie da mica com energias de 220,9 MeV (2,8 MeV/n) e 57,4 MeV (0,7 MeV/n),
respectivamente para angulos de incidéncia de 30 e 45° em relacdo a normal. As energias
sao diferentes porque os ions que chegam a superficie da folha de aluminio com angulos
diferentes, atravessam diferentes distancias no aluminio antes de chegar a superficie da
mica. A Figura 1 mostra o esquema da irradiacao.
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Figura 1 — Esquema de irradiacdo na muscovita com "®Kr.



As amostras foram cortadas e tratadas termicamente em um forno tubular (Figura
2).0s fornos sao cilindricos com 80 cm de comprimento e 40 cm de diametro e suas
camaras cilindricas possuem 5 cm de didmetro. As resisténcias elétricas sdo de Nicrothal
80 e estao enroladas nas camaras cilindricas. Elas tem cerca de 10 m de comprimento,
possuem resistividade elétrica de 2,7 Q.m" e estdo conectadas a uma diferenca de
potencial de 220 V, gerando aproximadamente 1800 W de poténcia. Entre a casca de aco
inox e a parte externa, os fornos sao preenchidos com isolante térmico (manta de rocha).
As camaras cilindricas criam uma simetria radial no gradiente de temperatura e ao longo
do comprimento o que permite uma area maior com temperatura estavel. Além disso, os

porta-amostras de ago inox, com cerca de 1kg, ajudam a estabilizar a temperatura. Eles

possuem um volume util de 27 cm3, diminuindo a conveccao do ar préximo as amostras.
O fato de serem de aco inox aumenta a velocidade de distribuicdo de temperatura,
diminuindo seu gradiente. Como possuem uma grande capacidade calorifica, a variacao
de temperatura deles é mais lenta.

As temperaturas sé&o controladas por um Controlador Universal de Processos
N1100 ligado a termopares tipo K. Os termopares foram calibrados a partir de um
termopar calibrado pelo Inmetro. Existem dois termopares por forno, um para o controle
da temperatura e outro dentro do porta-amostra (junto as amostras). Os dados destes
termopares sdo guardados em um data logger conectado a um no-break para controlar a
variagao da temperatura dos fornos em caso de quedas de energia na rede elétrica de até
4 horas. A acuracia das medidas de temperaturas pelos termopares sdo menores que 1
°C.
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Figura 2 — Forno

Na Tabela 1, estdo mostrados as condicbes de tempo e temperatura dos

tratamentos térmicos feitos neste experimento.

Depois dos tratamentos térmicos, as amostras foram submetidas a um mesmo
ataque quimico em HF (40%) (acido fluoridrico), a 15°C por 3,5 horas. Apds a retirada das
amostras do acido, estas foram imersas em uma solugdo de NaHCO3 (bicarbonato de
s6dio) a fim de frear o efeito do acido.

Entdo as amostras foram levadas para analise em um microscépio optico Zeiss
Axioplan com aumento nominal de 1250x. Neste estagio foram medidos os comprimentos
projetados de 50 tracos em cada amostra. Foram medidos somente os tracos dos ions

que incidiram 30° com a normal.

Resultados e discussao

Os resultados obtidos a partir da analise microscépica estdo mostrados na tabela
abaixo.



Tabela 1 — Resultados das medidas dos tracos.

. Comprimento .
Annealing Comprimento
Projetado
Amo
stra | Duracdodo | gmp Desvio
aquecimento P (um) Padrao L (um) L/ Lg**
(h) (°C) (um)

R* - - 10,25 £ 0,05 0,38 20,50+ 0,10 1,00 £0,01
D1 2 358+1 | 9,81+0,05 0,36 19,62+ 0,10 | 0,96 +0,01
D2 2 447 +1 | 8,92+0,04 0,28 17,85+£0,08 | 0,87 +£0,01
D3 2 547 +1 | 0,96 +£0,03 0,21 1,91 £ 0,06 0,09 £ 0,03
D4 10 349+1 | 9,48+0,06 0,4 18,95+ 0,11 | 0,92+0,01
D5 10 447 +1 | 8,57+0,04 0,29 17,14+0,08 | 0,84 +£0,01
D6 10 547 +1 | 0,50+0,02 0,16 1,00 £ 0,04 0,05 £ 0,04

* Amostra de referéncia que nao foi submetida ao annealing.

** Lo & o comprimento dos tragos na amostra de referéncia.

Os resultados de L/ Ly estdo mostrados na Figura 3.




T T T T T T T T T

10— Duragdo do aquecimento | |

’ - = 2horas
| £ * 10 horas J
- -

< 05 ) -
—i
o ] ]
2
N
3 0,6 -
L
o _ i
% 0,4
£
—
o - i
=
S 024 .

0,0 T T T T T T T T J‘|

350 400 450 500 550

Temperatura (°C)

Figura 3 — Grafico do comprimento reduzido em funcéo da temperatura.

A partir da analise do grafico, é possivel verificar que 0 annealing se comporta de
diferentes maneiras dentro das faixas de temperatura estipuladas. De 350 °C a 450 °C
ocorre um annealing mais suave, mas a partir de 450 °C ocorre um annealing mais

acelerado chegando em 550 °C com os tragos bem reduzidos, quase total.

Nota-se também que os tracos de incidéncia de ions a 452, de comprimento L =
9,1um, foram todos apagados para essa ultima faixa de temperatura, ou seja, ocorreu

total reconstituicao da rede cristalina do material.

A Figura 4 e a Figura 5 mostram os comprimentos medidos nas amostras D1 e D3,
aquecidas a 358 °C e 547 °C respectivamente.



Figura 4 — Annealing no aquecimento de 358 °C.

Figura 5 — Annealing no aquecimento de 547 °C.



Observa-se também que o comportamento do annealing para temperaturas
anteriores a 350° C nao é conhecido, e dessa maneira nao é possivel estabelecer com
precisdo uma curva especifica comprimento reduzido em fung¢édo da temperatura de
aquecimento. Para sanar esse problema, novas temperaturas devem ser testadas para os

tempos ja utilizados.

E possivel verificar também que os tempos utilizados neste experimento fornecem
dados que ficam préximos uns dos outros e dessa maneira, novos periodos, como por
exemplo um aquecimento de 100 horas, devem ser feitos com a finalidade de completar o

grafico acima com as informagdes faltantes para conclusdes mais precisas.

Também foi observado que a espessura dos tragos acabou ficando acima do
desejado, atrapalhando a precisdao das medidas menores. Em um préximo experimento,
um estudo detalhado das condi¢des de ataque quimico sera efetuado de modo a
encontrar uma melhor condicdo para a obtencao de tracos mais finos.

Conclusoes

Neste experimento foi possivel observar que ocorre o0 annealing na faixas de
temperatura e tempo neste utilizadas. Com os resultados obtidos e com a analise do
gréafico construido, nota-se que é preciso apenas verificar com maior precisao os valores
que realmente marcam o inicio da taxas de annealing e os valores finais para os quais os

tracos todos se apagam (annealing total).

Para tanto, um novo planejamento precisa ser feito, de modo a gerar uma nova
tabela com valores suficientemente menores e maiores dos que ja foram utilizados, tanto

em tempo, quanto em temperatura de aquecimento das amostras.

Contudo, conclui-se que o todo o experimento serviu para delimitar os espacos de
estudo do annealing da muscovita e dessa maneira fornecer os dados necessarios para
um estudo mais detalhado e aprofundado sobre 0 mesmo.



Comentarios do orientador

O aluno desenvolveu um trabalho experimental bastante completo para o curto
periodo de tempo disponivel. O objetivo era delimitar o espaco experimental onde a
reconstituicao da rede cristalina da muscovita ocorre de maneira observavel, devido ao
efeito combinado de tempo e temperatura, depois de ser danificada por fons de "2Kr.
Todos os experimentos previstos foram realizados e 0s objetivos iniciais foram atingidos.
Os resultados obtidos serdo usados para planejar experimentos futuros. Considero muito
bom o desempenho do aluno.

Data de conclusdo: 10 de junho de 2009.
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