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RESUMO
Nesta tese foi proposta uma dosimetria de neutrons que se mostrou bastante
apropriada para a datacio de minerais com o Método dos Tragos de Fissdo (MTF). Esta
dosimetria, baseada em filmes finos de urdnio e-de torio naturais, permite que o MTF possa
ser utilizado como uma calibragiio absoluta. Além disto, ela torna possivel a obteng¢do da
razdo Th/U do mineral a ser datado.
A dosimetria de neutrons proposta foi aplicada na datag&o de uma amostra padréio e

rendeu idades compativeis com outros métodos de datagio.

Abstract

A neutron dosimetry, which was found to be very suitable for mineral dating
through the Fission Track Method (FTM), was proposed in this doctoral thesis. This
dosimetry, that is based on natural uraniun and thorium thin films, allows the use of the
FIM as an absolute calibration. Besides, it makes possible to obtain the Th/U ratio of the
mineral to be dated.

The proposed neutron dosimetry was applied to date a standard sample, yielding

ages that are compatible with other dating methods.
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Depressa, pega a arma Madalena
Tem uma luz por traz daquela serra
Mira, mas ndo erra, minha pequena
A noite é longa e é tanta terra
Poderemos estar mortos noutra cena

Trecho da misica “Romance no Deserto”, versio de Fausto Nilo, cantada por Fagner, de
“Romance en Durango” de Bob Dylan e Jacques Levy.



CAPITULO 1

Cama de gato

Olha a garra dele

Cama de gato, melhor se cuidar

No campo do adversario é bom jogar com muita calma
Procurando pela brecha pra poder ganhar

Trecho da musica “Geraldinos e Arquibaldos” de Gonzaguinha, cantada por ele mesmo.




1 - Introducéo

A datagio de minerais através do Método dos Tragos de Fissio (MTF) foi concebida no
inicio dos anos 60 (Price e Walker, 1963) e desde entio tem sido adotada por um niimero
consideravel de laboratdrios.

O MTF se baseta na possibilidade de se revelar quimicamente, em minerais, tracos
produzidos por fragmentos de fiss3o ao longo de seu percurso.

Os minerais, em geral, contém urdnio como impureza ¢ o 2*U, is6topo mais abundante do
urénio natural, tem uma certa probabilidade de se fissionar espontaneamente. Quando isto ocorre,
¢ produzido no interior do mineral, uma zona completamente desarranjada (a qual chamamos de
trago latente) devido a grande energia, massa e carga dos fragmentos de fissdo. Se o mineral é
submetido a um ataque quimico conveniente, os tracos latentes que se estenderam até a sua
superficie, por serem mais reativos ao ataque quimico que o corpo do mineral, ficam amplificados
e podem ser observados ao microscépio optico.

Os tragos latentes sdo produzidos, a uma taxa constante, cumulativamente no mineral
durante sua histdria geologica. Depois do ataque quimico, o mimero de tragos de fissdo
esponténea, visiveis ao microscopio optico por unidade de superficie, ps, permite que se determine

a idade do mineral, T, atraves da relagio:
238 AF
ps—E& NUCnsT[eXP(AT)“I} (1}

onde £*** ¢ um fator de eficiéncia de detecgiio, que representa a raziio entre o niimero de tragos de
fissdo do ®*U, observados por unidade de superficie ¢ o nimero de fissdes espontineas ocorridas

no mineral, por unidade de volume; Ny € 0 nimero de atomos de urdnio por unidade de volume,




presente no mineral; Cy:;; € a concentragio isotopica do Z*U no urénio natural; Ar € a constante de
desintegragdo por fissdo espontinea do 2*U; e A € a constante de decaimento alfa do Z*U.

Para se evitar as dificeis determinagdes de £ ¢ N, o mineral a ser datado é submetido a

uma irradiagdo com neutrons em um reator nuclear e a densidade de tragos de fissdo induzida por

neutrons, observavel no mineral por unidade de superficie, pr, pode ser escrita como (Crowley,

1986):

p,=¢N, R, (2)
onde,

Ry =R+ 32 R 3

onde, _

Ry =CrygArsstCrig A (4)
e

R, =4, (5)

onde £ € o fator de eficiéncia de observagio referente aos tracos de fissdo induzida, Cxs € 2
concentragdo isotopica do **U no urinio natural, Axs, Azs € An, sio os numeros de fissdes por
micleo alvo de *°U, ®*U e *’Th, respectivamente, ocorridas devido a irradiagdo com neutrons; € (
N / Ny ) € a razdo tério-urdnio do mineral.

A equagdo 3 leva em conta o torio, também presente como impureza nos minerais.

Através das equagdes 1 e 2 pode-se obter a idade do mineral efetuando-se as medidas de

pS, pI c RM

Deve ser notado que, no caso desta determinagio, foi assumido que o0s tragos fOsseis



(fissio espontdnea do **U) presentes no mineral, nio sofreram annealing (encurtamento dos
tragos, principalmente por efeitos de temperatura) e as eficiéncias de detecgdio de fragmentos de
fissio do Z*U (tanto para fissdo espontdnea como para induzida) , ®°U e Z2Th foram tomadas
como sendo iguais. Isto, devido a grande massa, carga e energia envolvidas em todos os casos.
Em Bigazzi er al. (1991a) se observou que em condigdes isentas de annealing, a eficiéncia de

fragmentos de fissdo induzida do **U em wvidro artificial é igual a eficiéncia de detecgio de

fragmentos de fissdo espontidnea do **U, o que fortalece a hipétese de um Gnico € para os trés
is6topos citados acima, no caso de minerais que ndo sofreram annealing.

A idade de um mineral que tenha tido seus tragos fosseis encurtados, devido a sua historia
térmica, pode em principio, ser corrigida com o auxilio de métodos desenvolvidos com esta
finalidade {por exemplo, Bigazzi, 1967, Storzer ¢ Wagner, 1969; Storzer ¢ Poupeau, 1973).

O objetivo da dosimetria de neutrons dentro do MTF ¢ a determinagdo de Ry

Em posi¢des de irradiacio bem termalizadas (onde se tem preponderamente neutrons
térmicos) nfo ocorrem fissdes do **U e do *?Th e por tanto o ultimo termo da equagdo 3
desaparece € o primeiro termo desta equagdo pode ser simplificado de forma que Ry pode ser

€sCrito como:

Ry =Cpsby0 8135 (6)

onde ¢, € a fluéncia convencional de neutrons térmicos; Go € a se¢io de choque convencional do
23U para a fiss&o por neutrons térmicos; e gxs € 0 parametro de Westcott para o 2°U.

Neste caso, gus estéd tabelado em fungfio da temperatura dos neutrons na posigic de

irradiagio (Wescott, 1960), Cxs e o, sdo conhecidos e ¢o pode ser determinado utilizando-se

monitores de ativagio (Van den haute er al., 1988).




Um dos problemas mais importantes do MTF reside na dificuldade em se determinar Ry
em posi¢des com baixa termalizagdo dos neutrons utilizando-se dosimetrias tradicionais {ver por
exemplo, Green ¢ Hurford, 1984; Crowley, 1986, Tagami e¢ Nishimura, 1989). Isto é devido ao
fato de que tais dosimetrias (ativagdo metalica) nfio respondem as contribuicbes das fissOes
induzidas do #*U e do #*Th por neutrons rapidos e, principalmente, respondem de maneira
diferente as fissdes do “*U induzidas por neutrons epitérmicos.

A recomendacdo de que a datagdo com o MTF somente seja efetuada utilizando-se
posi¢des de irradiagdo com alto grau de termalizacéo dos neutrons é oportuna no sentido que
contorna as dificuldades relacionadas com as fissdes induzidas por neutrons epitérmicos e rapidos
no mineral. Esta recomendacio foi feita por uma comissdo especial da “International Union of
Geological Sciencies” (Hurford, 1990 a e b) e ela facilita também o emprego das dosimetrias
baseadas na ativagdo metalica. Porém, a utilizagdo de posi¢des de irradiagio que possuam as
caracteristicas recomendadas nem sempre é viavel, principalmente em paises onde ha poucos
reatores nucleares de pesquisa em funcionamento, o que ocorre com a grande maioria dos paises
do terceiro mundo.

QOutro problema do MTF, bastante discutido na década de 80, esta relacionado com o
valor verdadeiro de Az

Ha na literatura mais de 50 medidas independentes desta constante. Os resultados nem
sempre sio concordantes. Eles estio espalhados ao redor de trés picos entre os quais os dois mais
proeminentes (7,0 € 8,5 x 1077 g7) estdo distantes ~ 20% um do outro. Esta discrepéancia foi bem
documentada e discutida (ver por exemplo, Thiel e Herr, 1976; Bigazzi, 1981; Hadler, 1982).

No final da década de 90, foi recomendado por uma comiss@o da “Internacional Union of

Pure and Applied Chemistry” o valor de (8,45 £ 0,10) x 107 a”* para Az(Holden, 1989). Deve ser




notado, contudo, que a grande maioria das medidas efetuadas empregando-se técnicas de tragos
de fissdo, ndo sio compativeis com este valor e sim com 7,0 x 1077 a™.

Diante dos problemas relacionados com a dosimetria de neutrons € com o valor de Ar,
Hurford (1990a e b) recomendou a utilizagcdo de procedimentos que vinculam ¢ MTF a outros

métodos de datagio. Um destes procedimentos, chamado de Calibragdo Zeta (Hurford e Green,

1983), evita o uso explicito de Ar . O outro, determina que se utilize um valor de Az € uma
dosimetria que levem a valores de idades concordantes com aquelas obtidas por outros métodos
de datacdo. Porém, em uma recente reavaliagio a este respeito, foi cogitada novamente a
utilizacdo do MTF como uma calibragdio absoluta (Hurford, 1998).

Nesta tese pretendemos mostrar que € possivel se utilizar o MTF como uma calibragéo
absoluta, mesmo em posigdes de irradiagdo com baixa termalizacio dos neutrons. Para isto,
utilizamos a dosimetria de neutrons com filmes finos (com auto absor¢do de energia
negligencidvel, tanto para particulas alfa como para fragmentos de fissdo) de urdnio natural ¢ de
tério, que € compativel com o valor de Ar recomendado por Holden (1989). Nos capitulos
seguintes esta dosimetria serd apresentada, aphcada a um padrio de idade e comparada a uma

dosimetria tradicional.

8
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CAPITULO 2

Mas este jogo estd um osso
E um angu que tem carogo
e é preciso desimbolar

ibid.
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2 - Dosimetria de neutrons através de filmes finos de urinio e tério naturais

A utiliza¢io de filmes finos de urinio natural permite a determinag¢do direta de Ry . Isto

porque, quando este monitor € irradiado com neutrons em um reator nuclear, a densidade de

tragos de fissdo induzida, o, , observada em um detector de tragos (no caso um detector de
fragmentos de fissdo, como por exemplo a mica muscovita), que esteve justaposto a ele durante a

irradiacio, pode ser escrita como (Bigazzi ef al. 1993):
pu=NL R, (7)

onde Ny é o niimero de atomos de uranio por unidade de area do filme e £F € a razdo entre a
densidade superficial de tragos observada no detector depois do ataque quimico e o0 nimero de
fissdes ocorridas no filme por unidade de area.

Assim, conhecendo-se Ny e &F pode-se determinar Ry medindo-se pr. Procedimentos

referentes ds determinagdes de Nyfe £ estdo descritos em Bigazz ef al. (1993)e Bigazzi et al.
(1991b) respectivamente, e aqueles utilizados no ambito desta tese serdo detalhados no capitulo
seguinte.

A razdo tério-urdnio do mineral, (Nm/Ny), pode ser obtida utilizando-se varias
metodologias ( ver, por exemplo, Bajo, 1979). Desta forma, se (Nw/Ny) for conhecido, com o
auxilio das equagSes 3 e 7, vemos que Ru pode ser determinado utilizando-se, junto com a
dosimetria com filmes finos de urdnio natural, uma outra dosimetria que quantifique 0 nimero de
fissdes por nucleo alvo de ®*Th ocorridas no mineral durante a irradiag&o com neutrons.

Quando um filme fino de torio natural, justaposto a um detector de tragos, € irradiado com

neutrons em um reator nuclear, a densidade de tragos de fissdo induzida, observada no detector

10




depois do ataque quimico, pn, pode ser escrita como (Bigazzi et al. ,1995a):

pn=NL "R, (8)

onde Nn'" é 0 niimero de dtomos de *Th por unidade de superficie. |

Nesta equacdo, a eficiéncia de detec¢lio para fragmentos de fissdo provenientes de um
filme fino de tério foi tomada como sendo igual & eficiéncia para fragmentos de fissdo
provenientes de um filme fino de urdnio. Isto, como dissemos anteriormente, pode ser justificado
baseando-se nas caracteristicas similares (grande carga, energia e massa dos fragmentos) de ambos
os processos de fissdo.

Com a equacdio 8 vemos que é possivel se determinar Ra, conhecendo-se Np' e €F, a

partir da medida de pm. A determinag@io de Na', descrita em Bigazzi ef al. (1995a) também sera
tema do capitulo 3 desta tese.

Quando a razdo torio-urdnio do mineral ndo ¢ conhecida, sua determinagio pode ser
efetuada empregando-se dois conjuntos de filmes finos de urénio e de toério naturais. Contudo
neste caso € necessario que também se efetue uma irradiacio dentro de uma caixa de cadmio.

O cadmio possui uma se¢do de choque grande para absor¢do de neutrons térmicos e €
praticamente transparente para neutrons com energias maiores que 0,55 eV. Assim, se forem
irradiados dentro de uma caixa de cadmio, o mineral a ser datado ¢ os filmes finos de urénio e de
torio, as densidades superficiais de tragos de fissio induzida no mineral e nos detectores

justapostos aos filmes podem ser escritas, respectivamente, como (Bigazzi ef al. , 1995a):

N
S Ce o
o

pCi=NT & RS (10)

11



pm=Npe Ry, (11)

onde os super-indices Cd indicam que a irradiagso foi efetuada dentro da caixa de cidmio.
Combinando as equagdes 9, 10 e 11 com aquelas equivalentes, obtidas com o outro

conjunto mineral mais filmes, irradiados sem a caixa de cadmio (equacdes 2, 7 e 8), se obtém que:

(G2
g

Com as equagdes 2, 7, 8 e 12 pode ser visto que, a utilizagdo conjunta de filmes finos de

(12)

urdnio e torio naturais, possibilita a obtengio de Ry independentemente da termalizagdo dos

neutrons na posi¢do de irradiagdo utilizada na datagiio com o MTF.

12



CAPITULO 3

Acaima a bola, rola a bola,
trata a bola, limpa a bola,
que ¢ preciso faturar

ibid.




3 - Calibracao dos Filmes Finos de Urinio e de Tério

Os filmes finos utilizados neste trabalho foram preparados com o auxilio do método da
ignicdo do parlodio. Este método estd descrito em Bigazzi ef al. (1995 ¢). Ele consiste em se
depositar uma mistura de colddio (pyroxilim) e nitrato de uranila ou de tério (dissolvidos em
alcool e éter) em uma superficie plana de mica muscovita e em seguida (depois de alguns minutos
para a secagem do colodio) submeter este filme a uma temperatura de 400 °C durante 1 hora. Os
filmes utilizados neste trabalho tem espessuras menores que 0,1um, o que garante que a auto-
absor¢do de energia de fragmentos de fissdo e particulas alfa € negligenciavel (Bigazzi ef al.,

1993).

3-1) Calibracgio dos Filmes Finos de Uranio

Quando um detector de tragos de particulas alfa é justaposto & um filme fino de urdnio
natural por um tempo t, a densidade superficial de tragos observaveis no detector (depois de um

ataque quimico conveniente) pode ser escrita como;

p;f==%g:“ ENT (2C g A+ CosAps) (13)
onde &.** ¢ a razdo entre a densidade superficial de tragos observada no detector depois do ataque
quimico ¢ 0 numero de decaimentos alfa ocorridos no filme por unidade de drea e Axus € a
constante de decaimento alfa do #°U.
Da equagdo 13 vemos que NF pode ser obtido (conhecendo-se €., t, , Cus , A, Cs, €

Axs ) a partir da determinagdo de p.*". Nesta equagdo, o primeiro termo entre parénteses leva em

14




conta que no urinio natural, o 2*U est4 em equilibrio secular com o 2*U e o fator 1/2 leva em
conta que neste caso, metade das particulas alfa provenientes do filme atingem o detector.

Nesta tese as calibracSes de filmes finos wvia alfa foram feitas utilizando-se CR-39 e
emulsdes nucleares como detectores de tragos de particulas alfa.

No caso da emulsdo nuclear o “ataque quimico™ (revelagdo fotografica) para particulas alfa
é feito em uma camara escura e em trés etapas. O detector é inicialmente colocado em um banho
revelador por 50 minutos, depois no freiador por 5 minutos e em seguida no fixador por ~ 25
minutos {o dobro do tempo de clareamento). A temperatura dos banhos é de 20 °C. Em 1 litro de
revelador tem-se 12g de acido borico, 7g de sulfito de sédio, 0,2g de bromato de potassio € 2,5g
de amidol dissolvidos em agua. No freiador, em 1 litro tem-se 5g de sulfito de sédio e ~10 ml de
acido acético (acido acético em quantidade suficiente para que o pH seja 4). No fixador em 1 litro
tem-se 400g de hipossulfito de sodio e 5g de sulfito de sddio dissolvidos em agua.

Apos a fixagdo, a emulsdio ¢ imersa em agua desmineralizada por 20 minutos a 15 °C e em
seguida em uma solugdo com composigio volumétrica de 20% de agua, 75% de alcool etilico e
5% de glicerina, durante 10 minutos a 17 °C.

A eficiéncia de detecglio da emulsdo nuclear para particulas alfa provenientes de fontes
sem autoabsor¢io de energia sempre foi tomada como sendo 1. Qu seja, neste caso os
pesquisadores que ja trabalharam ou trabalham com este detector o consideram um detector
absoluto (em condi¢es isentas de fading, que € o nosso caso) devido as caracteristicas dos tragos
revelados. Uma prova experimental que confirma esta hipdtese foi obtida utilizando-se emulsdes
nucleares carregadas com samario ¢ com urdnio (Hadler e al., 1996). Pedagos destas emulsdes
foram revelados em tempos que variam de 1 a 54 dias depois do carregamento, ¢ a eficiéncia de
detecgdio foi obtida medindo-se a densidade de tragos de particylas alfa e conhecendo-se as

constantes de decaimento alfa e as concentragdes isotopicas envolvidas. O valor da eficiéncia de

15




deteccdo obtida neste caso foi de (1,000 + 0,015).

Apesar deste erro ndo ser significativo quando propagado nas equagdes utilizadas nesta
tese, a emulsdo nuclear foi considerada como um detector absoluto.

Nos casos em que utilizamos o CR-39 como detector de particulas alfa, o ataque quimico
utiizado foi de 400 minutos em 50g de NaOH dissolvido em 200 ml de agua. A temperatura do
banho neste caso ¢ mantida a 70 °C .

A eficiéncia de detecgdo do CR-39 para particulas alfa provenientes dos filmes de urénio
utilizados neste trabalho foi obtida comparando-se as densidades de tragos (por tempo de

exposi¢io) registradas no CR-39 com aquelas registradas em uma emulséo nuclear:

CR39
ECR 39_ ( p ul t)

(o 1)

(-4

QOutro procedimento utilizado neste trabalho para calibrar filmes finos foi submeter a uma
mesma irradiagio, filmes calibrados via alfa e filmes com conteido de urdnio (ou tério)

desconhecidos. Neste caso:

F {dese)

Fldesc)_, P (tn) arF {conh)
NU[T}:)_ F(m;,)NU(TI:) (15)
U (Th)

Qs filmes de urinio utilizados como dosimetros de neutrons nesta tese foram: XX3I - 4
(calibrado via o em emuls@o); XXVII- 2 e XXVIII - 4 (calibrados via o em CR-39); e 0 XVIII -

3 (calibrado via uma irradiagdo com neutrons junto com o XXII - 4),
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Na tabela 3-1 estdo mostrados os valores de (p. /)™ e N¢f obtidos com emulsdes

nucleares a partir da equagdo 13 para os filmes XXII-1, XXII - 2, XXII- 4, XXIII - 3. Nesta e nas
outras tabelas desta tese Z x; € 0 nuimero total de tragos contados. Os super indices EM se
referem a emulsGes nucleares.

Os valores das constantes utilizadas para se obter Ny foram (Lederer e Shirley, 1978):Cy;s
= 0,99275; A = 1,551246x10"° a*; Cys = 0,00720; Azs = 9,8479x10'°a! Para se obter N foram
utilizados os (P« /1) médios ou seja (p, /t)™M.

Todas as medidas em emulsdes feitas nesta tese, foram efetuadas utilizando-se um
microscopio optico DIALUX 20EB da Leitz/Wetzlar no aumento nominal de 12,5 x 100 a dleo.

Na tabela 3-2 estio mostrados os £,* ¥ obtidos a partir da equagiio 14 com os filmes
XXII - 1, XXITI - 2 ¢ XXIII - 3 e os valores de Ny* obtidos via o em CR-39 a partir da equagéo 13
(neste caso se utilizou o valor médio de . que € 0,728 + 0,015) para os filmes XXVII - 2 ¢
XXVIII - 4.

Nesta ¢ nas outras tabelas desta tese o, % € o desvio padriio percentual da média

poissoniana (G, % = 1/VZ xi ) e Gep¥ € 0 desvio padrio percentual experimental da média ( Ge,%o

=S /Vn, onde n é o numero de medidas e S= VE (x-x)/(@m-1) ).
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Tabela 3-1: Calibragdo de filmes de urénio via particulas alfa em emulsdes nucleares.

| Filme t Ix P (E/O™ | (pJO) ™| N
| (h) - (10%cm?®) | (cm?h?) | (cm?h?) | (10%em?)
66,6 | 1297 2,062 309,748,7
XXII-1 | (12,8%) 308,0:7,8 | 1719
101,43 | 302 3,06 ! 30118 (£2,5%)
| (£5,8%) |
66,6 | 1231 1,957 2938485 ' ‘
XXT-2 | (42,9%) 288,17,5 | 1,608
101,43 @ 278 | 2,71 268+16 - (£2,5%)
(£6,0%)
66,6 1221 | 1,941 2015485 _-
XXTI-4 | (£2,9%) | 200,147,5 | 1619
" 101,43 311 2,89 285+16 (12,6%)
| @5,7%)
66,6 | 2329 880 1321428 |
L (32,1%)
21,4 444 2,98 1393467 |
 XXII-3 (4.8%) | 130420 | 7,28
254 267 3,18 125176 (£1,5%)
(6,1%) | |
66,6 1323 | 841 1263£35
; (42,8%)
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Tabela 3-2: Obtengio de £,%* ¢ calibragio de filmes finos de urinio via particulas alfa em CR-

39,
Filme t T x ] 6, % ! pam“’ P/ At)cn.sg L g SR Nof
(h) Oump% | (10°em?) | (cm?h™") (10**cm™)
XXTI-1 | 54,0833 | 1262 | 2.8% 1,183 218,7 0,710
| 2,9% | (2,9%) (+3,8%) |
XXII-2 | 49,8667 | 1371 | 2,7% | 1,041 208,7 | 0,725
2,9% | (£2,9%) (£3,9%)
XXII1-3 4 1154 | 2,9% 0,389 973 0,746
3,1%  (33,1%) (£3,4%)
XXVII-2 | 671,5 | 1593 | 2,5% 2,123 31,61 2,423
2,5% | (2,5%) (13,3%)
XXVII-4 | 671,5 | 1679 | 2,4% 2,261 33,55 2,572
2,4% i (#2,4%) | | (#3.2%)
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Na tabela 3-3 esta mostrado o valor de Nu* para o filme XVIII- 3 obtido a partir da
equacgéio 15 com o auxilio do filme XXII - 4 que ja havia sido calibrado via alfa em emulsdo (ver
tabela 3-1).

Estes filmes foram irradiados juntos no reator do IPEN - Lima (irradiagdo L -17).

O ataque quimico a que foram submetidas as micas que estavam justapostas aos filmes
durante a irradiacao ( que € o ataque padrido para todas as micas utilizadas neste trabalho) foi em
HF48% a 15 °C durante 90 minutos.

Nesta tese todas as medidas em micas muscovitas ¢ CR-39 foram efetuadas em um
microscopio Leitz no aumento nominal 10 x 25 (o aumento real € de ~ 350, devido a um sistema

de lentes interno) com o auxilio de um reticulo calibrado acoplado a eocular do microscépio.

Tabela 3-3: Calibragio de um filme de urénio a partir de uma irradiagdo com neutrons junto com
um filme pré-calibrado via aifa.

Filme | sx | o% oF NS
| 6% | (10cm?) | (10%cm?) |
XXI-4 | 1405 | 2.7% 6,58 |
23% | (£2,7%)
XVII-3 | 1923 | 23% 091 . 2217
| 23% | @23%) | (+4,4%)
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3-2) Calibracdo dos filmes finos de tério

Em uma emuisZo nuclear, o comprimento de um trago de particula alfa depende de sua
energia, assim este detector pode ser utilizado como um seletor de alfa emissores.

Na figura 3-1 esta mostrado o histograma de comprimento de tragos em uma emulsio
nuclear que foi acoplada a um filme fino de tdrio. Neste histograma pode ser notada uma

separagdo entre os tragos de particulas alfa emitidas pelo ®?Th (4,01 MeV), que sdo tragos com

comprimentos menores que 19 um, e os tragos dos outros emissores alfa da cadeia do tério (que
emitem particulas alfa com energias maiores que 5,42 MeV). Este fato permite que N, seja

determinado efetuando-se a medida da densidade de tragos com comprimentos menores que 19

um, p m {Bigazzi et al., 1995 a).

1
Pa =5 AN, (16)

onde A3 € a constante de decaimento alfa do Z*Th..
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Figura 3-1: Histograma de comprimento de tragos de particulas alfa provenientes de um filme
fino de torio, obtido em uma emulsdo nuclear.
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A medida de Nr" via a propria atividade do 2* Th é trabalhosa, ja que envolve medidas de

comprimento de tragos na determinagio de p . No entanto, o sexto nuclideo da cadeia do tério,
0 2°Rn, é um gas nobre que pode emanar do filme atrapalhando uma determinago de N, via sua
atividade total. Assim, como nio havia na literatura resultados a respeito da emanacio de ?Rn de
um filme fino de torio antes de 1995, nds estudamos este efeito dentro de uma determinagio de
NFry, via atividade alfa total (Bigazz er al., 1995a).

Levando-se em conta as meias vidas dos nuclideos presentes na cadeia do torio, pode-se
demonstrar, utilizando-se as leis da transformagio radioativa, que a atividade do #*Th s6 entra em
equilibrio com a do **Th depois de ~50 anos apds se separar quimicamente o torio e que
(considerando-se um sistema fechado) o *Th entra em equilibrio com seus filhos em ~ 25 dias.
Assim, se 0 escape de ®Rn for negligenciavel, quando uma emulsic nuclear for justaposta a um

filme fino de torio (onde o torio utthzado foi separado ha pelo menos 25 dias) por um tempo t, a
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densidade total de particulas alfa, p. , na emulsdo pode ser escrita como (Bigazzi ef al., 1995a):

1

pa=EMmN;;(l+5K) (17)
onde :
NZA
K=-——N2§" = (18)
I?:ABZ

onde Ny € 0 numero de atomos de 2*Th por unidade de superficie no filme e A3 € a constante
de decaimento alfa do **Th.

Nesta equacio foi considerado que a cadeia do torio possue sete alfa emissores sendo
que a soma das atividades alfa do ??Bi e do ?*Po ¢ igual a atividade do #*Th.

A razio entre as atividades do ?*Th e do *°Th pode ser escrita, em fun¢do do tempo ts

apos a separa¢do quimica do tério como:

A - —,
K=l—c2B (¢ Wtemg “lm) (19)
(Azzs_"‘na)

onde Ar, € a constante de decaimento beta do Z*Ra.

Desta equagdo vé-se que K pode ser obtido conhecendo-se a idade se separagdo do oxido
de tério, ts. Desta forma N pode ser determinado, utilizando-se as equagdes 17 e 19, a partir da
medida de o, .

No caso do oxido de torio utilizado neste trabaltho, ts ndo era conhecido. Porém, uma
emulsdio nuclear, carregada e revelada em 1983 com o mesmo 6xido de tério, possibilitou a
obtengdo do valor de K na época do carregamento. Com este valor se obteve t; em 1983 e

somando a ele o tempo decorrido desde esta data até a exposi¢do com os filmes de finos de torio,
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se obteve o valor de K, utilizando-se a equag@o 19, na época desta tltima exposigio.

Em uma emulsfio carregada com torio e depois de um tempo apropriado tém-se além de
tragos simples, conjuntos de tragos que partem de um mesmo ponto (estrelas). Estas estrelas
aparecem devido ao decaimento de um alfa emissor e seus filhos alfa emissores. Pode ser
mostrado (utilizando-se Senftle ef al. (1954)) que se a emulsédo for revelada em 800 horas < tz <
1300 h tém-se que:i) todos os tracos simples s3o de particulas alfa do ®*Th e do **Th; ii) todas as
estrelas quintuplas sdo geradas pelo decaimento do #*Th e seus fithos alfa emissores; iii) particulas
alfa do ®*Th estio presentes apenas nos tragos simples e iv) particulas alfa do ?*Th estdo

presentes apenas em tragos simples e em estrelas quintuplas, Assim, tem-se que:

pSI+pr.=ﬂVmA232(1+K) (20)

onde ps e po sdo as densidades superficiais de tragos simples e estrelas quintuplas,
respectivamente.
N ¢ 0 numero de atomos de **Th por unidade de superficie.
A emulsdo carregada em 1983 foi revelada em tempos de exposi¢do de 8388, 1080 e 1248

horas. Como resuitado médio para as trés revelag¢des, se obteve:

((Pst + pau) / 1) = (1,194 £ 0,024)x102 cm2 57

Nu foi determinado por gravimetria € o valor obtido foi (4,514 + 0.024)x10? cm™.

O valor de Az utilizado foi (Lederer ¢ Shirley, 1978); 1,588x10" s,

Assim, substituindo-se os valores acima na equagdo 20 obtém-se que o valor de K em
1983 era (0,698 + 0,048).

Os valores de Axs € Ag, sdo respectivamente (Lederer e Shirley, (1978)) 1,141x10%s% e
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3,813x10? s”. Substituindo-se estes valores e o valor de K obtido acima na equagio 19 obtém-se
numericamente que em 1983 que a idade de separagio do torio era de (13,0 £ 1, ()anos.

A atividade do filme fino de tério foi medida em uma emulséo acoplada ao filme em 1993.
Assim, o valor de K neste caso € dado pela equagdo 19 para t,= (23,0 + 1) anos, ou seja, K =
0,906 + 0,015.

Dos resultados acima tem-se que, se o efeito da emanagido do “Rn for negligenciavel, Ny
pode ser obtido com o auxilio da equagio 17, medindo-se po/ t.

O filme de Tério Th-3 (que nesta tese foi utilizado como calibrador primario) foi
justaposto a uma emulsdo nuclear KO da Ilford em mar¢o de 1993 durante 21, 433 horas de
exposi¢do. Nesta emulsio, a medida de pr, resultou em (8,82 + 0,51)x10° em?. Substituindo os
valores de t e pm acima na equagio 16, se obtém que NFp, = (1,467 + 0,090)x10"7 cm?, A medida
de p. resultou em (4,09 + 0,11)x10° cm™ , 0 que de acorde com a equagdo 17 implica em Nfp,
=(1,231 % 0,045)x107cm? Assim, tem-se que a determinagio de N', efetuada com o auxilio da
equacdo 16 ndo concorda com aquela efetuada com o auxilio da equagio 17. Ou seja, os efeitos
da emana¢do do °Rn ndo devem ser desprezados

Na figura 1 pode ser notada também uma separagiio entre os tragos de particulas alfa do
12pg (8,78 MeV) que sdo os tragos com comprimentos maiores que 41 um, e os tragos dos outros
emissores alfa {energias menores que 6,77 MeV). Isto torma possivel a determinagio da densidade
de tragos do *?Po, pr, , em separado também.

A relagdo entre pa, pm, Pr. € a densidade de tragos de particulas alfa do *°Rn, pra, pode ser

escrita como:

pPo
= 21
P, pm(l+2k)+2pgn+0’66 (21)

23



Nesta equagdo, devido ao fato da meia vida do **Po ser muito pequena (0,16s), se
considerou que ele esta em equilibrio com 0 ®Rn. Além disto, se considerou que 66,3% do *“Bi
decai via beta no #*Po e 33,7% decai via alfa no **T] (Lederer e Shirley, 1978).

A medida de pp, resultou em (3,22 + 0.31)x10° cm? o que de acordo com a equagio 21
implica em pg, = (5,62 + 0,96)x10° cm? que ¢ significativamente menor que a densidade Kpm =
(7,99 + 0,48)x10° cm? , esperada caso ndo houvesse escape de *Rn. O que confirma que o
escape do ®Rn impossibilita a determinagdo de N, via p. , utilizando-se a equagiio 21.

Deve ser notado que as determinagdes de p, € pro poderiam ser utilizadas conjuntamente
para se determinar NFy, , caso se impusesse que a atividade do #°Rn no filme € igual a soma das
atividades alfa do 2’Bi e do '?Po. Porém, quando a emulsio é justaposta ao filme fino de tério,
ndo se pode garantir que as condi¢des de escape sejam iguais as de antes da justaposi¢io. Ou seja
0 22Rn que fica retido durante a justaposi¢io estara em equilibrio com o **Po, porém njo estara
desde o inicio com os outros filhos formados. Porém € esperado que as condigdes sejam as
mesmas para filmes que possuam a mesma espessura, em exposi¢des efetuadas ao mesmo tempo ¢
tendo a mesma duragio.

Na tabela 3-4 estdo mostrados os resultados citados acima, referentes ao filme Th 3. Nesta
tabela, também estdo mostrados resultados referentes ao filme de tério Th 1 (que nesta tese foi
utilizado como calibrador secundario). Este filme tem espessura parecida com a do Th 3, foi

exposto e revelado junto com o Th 3 em 1993 e o tempo de exposigdo também foi o mesmo

(21,433h). Assim, tanto para o filme Th 3 como para o filme Th 1, pr, pode ser escrito como:

pRn =LK pﬂr (22)
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onde L é um fator de proporcionalidade relacionado com a emanagdo do “Rn.

Com o auxilio dos dados do filme Th 3 e a partir das equagdes 21 e 22 se obtém que L =
(0,70 £ 0,13). Com este valor de L e com os dados referentes ao Th 4 mostrados na tabela 3-4 se

obtém (a partir das equagdes 21 e 22) o valor de NFm para este filme.

Tabela 3-4: Determinagdo de Nu'" utilizando-se a emulsdo nuclear como um espectrémetro alfa.

Filme | 3x P Ix P ro Ix, Ph N'p,
(Pa) | (10%em?) | (o) | (10°cm?) | (o) | (10°em?) [ (107cm™)
Th 3 1358[4,09 + 0,11 107{3,22 £ 0,31 293(8,.82+0,51 {1,468
(6,1%)
Th1 1518|457 £ 0,12 1181355+032 | 19,89+0,59 |1,645
(6,0%)
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Na tabela 3-5 estdo mostrados resultados de Ny,© também obtidos com particulas alfa em
emulsdes nucleares para os filmes Th 1 e Th 4 que tém aproximadamente a mesma espessura que
o Th 3. As exposigbes foram feitas a0 mesmo tempo ¢ com a mesma duracdo ( 45,3 h de

exposi¢io). Neste caso N'm para os filmes Th 1 € Th 4 pode ser escrito como:

Pu
N§,=——2—Nr,(Th3)

p.(Th3) (23)

Tabela 3-5: Calibracio dos filmes Th 1 e Th 4 a partir do filme Th 3, através da atividade alfa
total registrada em emulsSes nucieares.

Filme | Xx, Pa Po/Pe(Th3) N,
(10 *em?) (10"cm”)
Th3 (2702 [8,14+0,16 1
Th1 |[2818 [849+0,16 1,043 1,531
(£2,7%) (£ 6,7%)
Th4 2166 [852+0,18 1,047 1,537
(+2,9%) (£ 6,8%)
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Na tabela 3-6 estdo mostrados os resultados obtidos com particulas alfa em CR-39. Neste
caso as exposigdes foram de 24 h e 0os N, também foram obtidos com a equagio 23.

Tabela 3-6: Calibragio dos filmes Th 1 e Th 4 a partir do filme Th 3, através da atividade alfa
total registrada em CR-39.

Filme | Xx, P Po/ Pa(Th3) N'm
(10 *em?) (10"em™)
Th3 [2522 (2,141 £0,043 |1 -
Th1 [2604 |2211+0043 |1,033 1,516
(£2,8%)  |(+6,7%)
Th4 {2726 [2,315+0,044 |1,081 1,587

(£2,8%)  [(£6,7%)

O valor médio das 3 calibragSes mostradas acima para o filme Th-1 resultou em N, =
1,570x10"7 em? (13,7%) e no caso do filme Th 4 em N, = 1,560x10" cm? (+4,8%). Porém,
como o calibrador primério possue um erro de 6,1% na determinag¢dio de seu Ny, o erro de cada
um dos calibradores foi tomado como sendo 6,1 %. Os valores Ny e seus respectivos erros,

utilizados nesta tese para os trés calibradores citados acima estdo mostrados na tabela 3-7.
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Tabela 3-7: Ny dos filmes de tério calibradores.

Filme N
(10em™?)

Th3 1,468
(£6,1%)

Th 1 1,570
(£ 6,1%)

Th 4 1,560
(+6,1%)

Os filmes finos usados como dosimetros de neutrons no ambito desta tese foram o T1, T2,
T7, T8, Th A, ThE, Th], ThNe ThR.

As calibragGes dos filmes T1, T2, T7, Th A, Th J ¢ Th R foram feitas irradiando-se com
neutrons estes filmes (acoplados a micas muscovitas) junto com os filmes Th 1, Th 3 e Th 4. Esta
irradiagdo foi feita no reator do IPEN-CNEN- Sdo Paulo (Irradiaggo 1-18).

Os resultados referentes a irradiagio I-18 estdo mostrados na tabela 3-8. Os Ny dos
filmes a serem calibrados foram obtidos utilizando-se o valor médio de (N1, /pf) = 2,703x10"
(14,0%) para os trés calibradores (Th 1, Th 3 e Th 4) na equagio 12.

Para se calibrar os filmes Th E e Th N foi utilizada uma irradiagdo no IPEN-S3o Paulo
(irradiag@o I-1) onde estavam presentes os filmes Th A, Thj e Th R que ja havtam sido calibrados
na irradiagdo 18. Os resultados referentes a irradia¢do I-1 estdo mostrados na tabela 3-9.

Deve ser notado que para se construir estas tabelas os erros do Nfy, dos trés calibradores
principais (Th 1, Th 3 e Th 4) foram tomados como independentes, dai os erros dos calibrados
serem menores que o erro de cada um dos calibradores. Ou seja, os erros dos calibrados refletem

o erro da média dos resultados obtidos com os trés calibradores.
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Tabela 3-8: Calibragéo dos filmes de torio utilizando-se a irradiagio 1-18.

Filme 2x or % P NFfn/pr N
Cerp % | {10 °em™) (10 'Y (10*cm™?)
Th1 753 3,6% 5,72 2,74 -
3,7% (+ 7,0%)
ThA 848 3,4% 1,609 - 43,5
3,3% (£ 5,2%)
T1 1735 2,4% 0,2178 - 5,89
2,7% (+ 4,8%)
T2 1124 [3.0%  |02107 ) (5.70
3,4% (+5.2%)
Th] 1160 2,.9% 2,259 - 61,1
2,8% ( 4,9%)
Th3 1216 2,9% 5,46 2,69 -
2.9% (+ 6,7%)
T7 814 3,5% 0,1526 - 4,12
5,3% (+ 6,6%)
T8 989 3,2% 0,1669 - 4,51
3,5% (+ 5.3%)
ThR 710 3,8% 1,348 - 36,4
3,9% (£5,6%)
Th 4 766 3,6% 5,82 2,68 -
3,5% (+ 7,0%)
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Tabela 3-9:

Calibragfio dos filmes de tério utilizando-se a irradiagiio I-1.

Filme | Zx, | 0% Prh N'm/pr1 N'm
Cep % | (10 *cm?) (10 % (10°cm?)
ThA [947 [32%  [4,99 8,72 -
3,5% (£ 6,3%)
ThE [1121 [3,0%  [5,91 - 5,29
3,1% (% 4,7%)
Thl [1257 [28%  [6,63 9,22 -
2,5% (£ 5,6%)
ThN [935 [33% [4,93 - 4,41
3,3% (* 4,8%)
ThR [783 [36%  [4,13 8,81 -
3,4% (£ 6,7%)
32




CAPITULO 4

Se por baixo ndo esta dando
E melhor tentar por cima
Com a cabega da

ibid.
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4 - Consideracdes a respeito da utilizacio da dosimetria de neutrons através de |
filmes finos de uranio natural na datacio com o0 MTF.

A principal limitagdo pratica da dosimetria de neutrons através de filmes finos de urénio

natural esti relacionada com a preparagio e calibragido de filmes “muito finos™ (Bigazzi ef al.,
1999). Ou seja, filmes com contetido de urdnio baixo o suficiente (NFy < 10" ¢m?) para que as
irradiacBes de minerais a serem datados com o MTF (com fluéncia de neutrons térmicos > 10"
neutrons/cm”) possam ser efetuadas sem que a quantidade de tragos registrados na mica acoplada

ao filme prejudique a contagem dos tragos. Isto porque a partir de determinada densidade de

tracos, a superposi¢io dos tragos torna a contagem impossivel de ser efetuada. Estes filmes,

praticamente ndo tem espessura e sdo constituidos de moléculas de 6xido de urdnio espalhadas
sobre a base do filme. Ao confeccionarmos tais filmes obtemos uma aderéncia muito pobre de tais
moléculas 3 base. Na tabela 4-1 mostramos os resultados de medidas referentes a 3 irradiagBes
efetuadas consecutivamente no intervalo de 1 més entre cada uma. Estas medidas sdo referentes a
pu e pr obtidos com um filme de urdrmio “muito fino” (filme T) e um vidro vulcinico (amostra
Monte Arci 6 da Italia) respectivamente.

Tabela 4-1: Comparagio entre densidades de tragos de fissdo induzida em um filme de uranio
“muito fino” e um vidro vulcinico em trés irradia¢des.

Irradiacio | p(10°cm?) | p (10°em™®) | pu/p:
1 1,303 1,328 0,981
(£2.5%) (£2,5%) (£3,5%)
2 1,360 1,673 0,810
(#2,0%) (+2,7%) (+3,4%)
3 1,821 3,508 0,519
(43,7%) (42,8%) (+4,6%)
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resultado indica que o conteido de urinio presente no filme diminui de uma irradiagdo para outra
devido ao manuseio (Hadler et al., 1993).

Outro resultado intrigante se refere a calibragio destes filmes “muito finos” (Bigazzi ef al.,
1995¢). Efetuamos uma irradiagdo com neutrons em um filme de urdnio “muito fino” junto com
uma amostra padrio ( novamente o vidro vulcanico Monte Arci 6). O filme de urénio foi calibrado
antes e depois da irradiagio sendo que os resultados dos conteiidos de urdnio foram (5,5 + 0,4) e
(5,7 £ 0,5)x10" atomos de urinio/cm’, respectivamente.O resultado da medida da idade da
amostra foi (62,5 + 7,3)% inferior 4 idade conhecida por outros métodos.

Os problemas dos filmes muito finos podem estar relacionados com o urdnio presente na
mica base, contaminac¢do durante a confecgio, entrada de urdnio na base etc. Porém um estudo
mais aprofundado a este respeito ndo esta nos objetivos deste trabalho.

Quanto ao tério, ndo é necessario a confecgio de filmes “muito finos™ ja que ele se fissiona
apenas por neutrons rapidos e mesmo assim possui uma sec¢do de choque bastante baixa quando
comparado com a do Z*U para neutrons térmicos.

Os problemas relacionados com filmes de urfnio “muito finos” n&o se apresentam no caso
de filmes finos de urinio com espessuras maiores gque 0,0015 um Por exemplo, na tabela 4-2
mostramos os resultados de calibragdes efetuadas em filmes de 0,05 | 0,01 e 0,0015 um, antes e
depois de um periodo de ~ 5 anos. Neste periodo estes filmes foram submetidos a pelo menos 6

irradiagdes cada um,
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Tabela 4-2: Resultados de calibragdes efetuadas em filmes de urdnio com espessuras maiores que

0,0015 um.
Filme | Espessura [ N'y1*calibragio |Nfy2®calibraco
(x10%um) (x10"cm?) (x10"*cm™)
XXII1-3 5 70,5+1,9 74,7+ 28
XXI1-4 1 16,27 £ 0,47 15,91 £ 0,91
XVII-1 0,15 2,270 £ 0,048 2,224 +£ 0,067

Nesta tabela vemos que nfio ha queda de urénio para filmes com espesssuras entre 0,0015

¢ 0,05 um. Estes filmes podem ser utilizados em fluéncias de neutrons térmicos entre 10! e 10™
neutrons/cm’. Isto torma possivel a calibragio de vidros padrdes dopados com urdnio natural como
0o CN 1, CN 2 e CN 5 da Comning e 0 IRMM-540 belga (De Corte et al., 1998). Ou seja, em uma
irradiagdo com ¢ = 1x10" neutrons/cm? a densidade de tragos devido ao filme XXII-4 sera ~ 8 x
10° em? enquanto aquelas devido aos padrées CN 1 e CN 2 serdio da ordem de 5x10° cm? . Essas
densidades de tragos sdo faceis de serem medidas. No caso do CN 5 e do IRMM-540, eles podem
ser calibrados por filmes com a espessura do XVII-1 em irradiagdes com ¢ = 5x10" neutrons/cm?,
Neste caso, os filmes dardo densidades da ordem de 6x10° ¢m? enquanto gue os vidros dopados
dardio densidades da ordem de 1x10° ¢cm®

Nesta tese, os guatro vidros citados acima foram calibrados a partir de filmes finos de
uranio utilizando-se trés irradiagSes diferentes (I-31 e I-26 efetuadas no IPEN-Sdo Paulo e L-18
efetuada no [PEN-Lima, Peru). Neste caso a densidade de tragos nas micas que estavam acopladas

aos vidros durante a irradiagdo € dada por:

pL=Nj & R, (24)

onde os super-indices v se referem ao vidro em questéo.
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Da equagio 24 vemos que a partir das determina¢des de p*y do vidro e Ry com o auxilio

de filmes finos de urénio (equagio 7) presentes na mesma irradiaciio podemos obter o (N, €%) do
vidro ¢ entdo utiliza-lo como dosimetro de neutrons em outras irradiagdes.

Na tabela 4-3 estdo mostrados os resultados referentes as determinagdes de Ry a partir de
filmes finos de urémo natural para as trés irradia¢des de calibragdo de vidros dopados com urdnio
natural que efetuamos nesta tese.

Tabela 4-3: Resultados das medidas de Ry obtidas com filmes finos de urdnio natural nas
irradiagGes de calibragfo dos vidros padroes

! irradiacie | Filme N¢* Ix | 6% o Ry
(10%cm?) Cexy% | (10°em?) (10™)
XXVIO-2 | 2423 | 2081 | 2,2% 6,34 2.62
31 (£3,3%) | 2,2% - (44%) |
XXVII-4 | 2572 | 1234 | 2.8% 6,51 2,53
(£3,2%) 2,%% (+4.8%)
1-26 XVII-3 2217 | 989 | 32% 4,64 2,09
!  (#44%) | 3,7% | L (46,1%)
L-18 XXI4 - 1619 | 1246 | 28% | 2,920 0,1804
(£2,6%) 2,5% (+4,3%)

O valor de ¥ utilizado nesta tese foi de 1,000 + 0,020 (Bigazzi et al., 1991b). Ele foi
obtido irradiando-se com neutrons, filmes finos de uranio natural justapostos a emulsdes nucleares
no Beam Hole do reator do IPEN/CNEN- Sado Paulo. Depois de se submeter a emulsio nuclear a
um processo de revelagiio para fragmentos de fissdo, neste detector sfo revelados todos os tragos
de fragmentos de fissio e nenhum trago de particulas alfa (Hadler ez al, 1996). Depois da

irradiagiio, 0 UQ; dos filmes foi dissolvido e as micas suporte foram empregadas como detectores

de fragmentos de fissdo (Tunes, 1990). Assim, €F foi determinado a partir da razio entre as
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densidades de tragos de fissfo na mica suporte e na emuiséo.

Na tabela 4-4 estio mostrados os resultados referentes aos N'y ¢V dos vidros padrdes
obtidos com as irradiagdes de calibragdo. No caso da Irradia¢do I-31, para se obter os Ny € se
utilizou o valor médio dos Ry obtidos com os filmes XXVIII-2 ¢ XX VIII-4 (tabela 4-3).

Na tabela 4-4 e em todas as tabelas desta tese, as medidas dos p'y para os vidros CN 1,
CN 2 e CN 5 s#o dupias, pois se referem as micas acopladas aos dois lados do vidro. No caso do
IRMM 540 as medidas sdo referentes & frente do vidro, que é lisa.

Na tabela 4-5 estio mostrados os valores médios de Ny €”, obtidos a partir da tabela 4-4.
Nesta tabela os ( N'y £V) sdo referentes 4 média ponderada e os ( Ny €¥)” foram obtidos sem levar
em conta os erros individuais das medidas.

Os valores de N'y gV utilizados nesta tese s30 aqueles presentes na quarta coluna da tabela

4-5. Deve ser notado que no caso do CN 2 o valor ¢ do ( N'y &¢¥) porém o erro é o de { Ny e¥)"™
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Tabela 4-4: Resultado das determinagdes de Ny“ €Y para os quatro vidros padrdes utilizados
nesta tese.

Irradiacio Vidro Ix, | op % pu¥ | NoveY
Ru Cexp % (10%cm™) (10"cm™)
633 4,0% (3,75%0,15 1,455 |
CN1 3,6% (#5,1%)
3-3 74 3,9% 4,0010,17 1,552
4,2% (£5,3%)
| IRMMS540 233 2,1% |1,383 +£0,029 0,536
;1-31 21 2,0% (13,8%)
257810 570 4,2% |1,085 + 0,046 0,421
(£3.2%) iCN5 ]?3,8% (+5,3%)
2-4 603 ff4’ 1% | 1,130 + 0,046 0,438
41% (£5,2%)
1304 2,8% 13417 +£0,096 1,325
CN2 2,8% (£4,3%)
2-4 1450 2,6% |3,793 £0,099 1,471
2,6% (£7,9%)
687 3,8% 2,90+ 0,14 1,39
CN1 5,0% (£7,9%)
L2 1-2 690 38% [2,91+0,11 1,39 |
20910 3,6% (£7,2%) '
(+61%) 14 3,7% 0,847 10,031 0,405 i
CNS5 3,4% (+7,1%) :
6 o1 3,9% |0,796 + 0,031 0,381 |
3,9% (£7,2%)
Lis 550 43% 10,0237 £0,010 1,314
1,804x10" N2 4.2% (6,1%)
(£4.3%) 2-4 513 4.4% 50,2212 +0,0097 |[1,226
42% (46,2%)
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Tabela 4-5: Valores médios de Ny" obtidos a partir da tabela 4-4.

vidro | We”) | Ve ) | Nee?

(10 cm®) | (10% em™) | (10" em?)

CN1 1,466 1,447 1,466
#3,0%)  [(22,6%) (+3,0%)

CN 2 1,360 1,334 1,360
(£2,5%) |[(£3,8%) (£3,8%)

CN S 0,4169 0,411 0,4169
£3,0%)  |(22,9%) (+3,0%)

IRMM540 |- _ 0,536

(+3,8%)

Deve ser notado que quando se utiliza vidros padrdes dopados com urénio natural ao invés

de filmes finos de urénio para se determinar (Nm/Ny), a equagiio 9 pode ser reescrita como:

R, —[ 2L |RS?
Nﬁ)_ p;

(25)

P
(‘%)Rgf"Rm
P
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CAPITULO 5

Vocé me diz que este goleiro é titular da selecdo
Isto eu vou saber
Mas é quando eu chutar

ibid.
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5 - Aplicacdo da dosimetria de neutrons através de filmes finos de urinio e de
tério naturais na datacio de apatitas de Durango, México.

Nesta tese foram efetuadas 6 determina¢des de idade e 5 da razdo Th/U de apatitas padréo
provenientes de Durango, México (Green, 1985). Para isto, foram efetuadas 6 irradiagdes (L-1 e
L-19 no IPEN-Lima, Peru; [-27, I-29 ¢ I-32 no IPEN-Sdo Paulo e P-4 no LENA-Pavia, Italia)
fora de caixas de cadmio e 2 irradia¢des (L-2, no IPEN, Lima ¢ 1-33 no IPEN-S4o Paulo) dentro
de caixas de cadmio (na L-2 um porta amostra cilindrico com 1,7 cm de didmetro, 0,6 cm de
altura e com espessura das paredes de 0,5 mm e na I-33 um porta amostras cilindrico com 1,9 cm
de didmetro, 0,9 cm de altura e com espessura das paredes de 1,0 mm). Nestas irradia¢des
estavam presentes filmes finos de tério, vidros dopados com urénio natural e amostras de apatitas
de Durango (utilizamos 4 monocristais diferentes: C1, C2, B3 e B4). Antes da cada irradiagdo os
monocristais foram quebrados em grios com didmetros entre 50 e 300 pm. Uma parcela destes
grios foi separado para se efetuar as medidas referentes aos tragos fosseis e a outra parte aquecida
3 450 °C durante 10 horas. As irradiagGes foram efetuadas nos gréos pré-aquecidos onde, devido
ao tratamento térmico utilizado n#o estdo prezentes tragos fosseis (Van den Haute ef al., 1988).

Na tabela 5-1 estio mostrados os resultados de Ry, obtidos com o auxilio de filmes finos de
torio (a partir da equagio 8 onde £ = 1,000 + 0,020 ¢ com o auxilio das tabelas 3-8 e 3-9) para as
trradiagSes citadas acima.

Deve ser notado que na irradis¢io L-1, o filme T 7 concorda com o filme T 8 ¢ na
irradiacio L-2 o filme T 1 concorda com o filme T 2. Nesta tese foram utilizados os valores
médios dos R, para as irradiagdes L-1 e L 2. Ou seja, Rm = 2,10x10" (£ 4,8 %) paraal-l e

Ra = 1,702x10™ ( + 4,4%).
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Tabela 5-1: Resultados referentes as medidas de R nas irradiagées utilizadas para as

das apatitas de Durango.

Irradiacdo | Filme | Tx, | pr% P Ra
% |(10em?| (107 |

-1 T7 26% | 0873 212
1472 3,7% (£ 7,6%)

T8 27% | 0,939 20,8
1385 | 2,5% ( +6,2%)

L2 T 28% | 1,013 17,2
(¢/Cd) 1308 | 3,0% (£6,0%)

T2 2,8% | 0,959 16,8
1238 | 3,5% ( £6,6%)

133 ThN 27% | 6,26 14,2
(¢/Cd) 1336 | 2,85 (£5,9%)

129 TS 27% | 1218 27,0
1348 | 2,6% (+6,3%)

127 ThJ 3,3% 7,09
925 | 2% | 433 | (262%)

P4 | ThA 2,8% 6,73
! 1250 | 26% | 2929 | (262%)

i-19 | ThR 2,9% 7,74
| 1163 | 2,9% | 2453 | (£6,6%)

132 ThE 2,8% 11,2
1250 | 27% | 590 | (58%)
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Na tabela 5-2 estio mostrados os resultados de Ry obtidos com o auxilio de vidros
padrdes dopados com urdnio (a partir da equagdo 24 e com o auxilio da tabela 4-5) para as
irradiagGes citadas acima.

Deve ser notado que os Ry obtidos por diferentes vidros padrSes para uma mesma

irradiagdo sdo concordantes entre si. Nesta tese foram utilizados os Ry médios das irradiagdes,

mostrados na tabela 5-2 como Ry.




Tabela 5-2: Resultados das medidas de Ry nas irradiagdes utilizadas para as datagdes das apatitas
de Durango.

Irrad vidro | %x . Or % pVu p%« = Ru | Re
' | Gep% | (10°cm?) | (10°m?) | 10° | 10°
738 | 37% 3,89 +0,14 |
CN1 | 2,6% A 3,98 2,71
1-4 | 3,6% (£3,6%) | (+4,0%)
770 4,06 £0,15
L | 3,0% 2,781
- 532 4,3% 4,04 0,20 (+2,9%)
i CN1 L 4,9% T 4,19 2,86
| 1-5 L 4.2% (£3,0%) | (+4,2%)
| 570 4,33 10,18 | I
3,7% !
621 | 0% 0,262 0,010 |
o 3.6% | 02530 = 0,1726 |
12 4,2% (£2,9%) | (+4,2%)
L 579 0,244 0,011 |
L-2 4,4% | 0,1694
(c/Cd) 5571 42% - 2412011 (£3,0%)
CN1 44% - T 7 0,2435 | 0,1661
1-3CN1 4,1% (+2,9%) | (+4,2%)
583 2,46 +0,11
4,4%
657 3.9% 0,1386 £0,0054 |
133 CN1 3,4% | 7T 0,1416 | 0,0966 | 0,0966 |
(c/Cd) 3-6 3,8% (£2,7%) © (24,0%) | (+4,0%) :
| 685 0,1445 +0,0055 | /
- 2,9% | j :
IRMM540 3,0% | L 3,37 6,29 6,29 |
1-29 1138 3,37+ 0,10 |
11 | 28% | L (33,0%) | (34,8%) | (34,8%)
801 | 77 237540083 |
CN1 3,4% ’ ’ 2,383 1,626 : 1,626
1-27 |
1-3 3,5% #2,5%) | (£3.9%) | (£3,9%)
806 2,390 +0,084 |
3,8% ! |
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Continuacio da tabela 5-2

Irrad. % . pY oY% | Re Ry |
Vidro h) ¢ : ; . ,
Cep %, (10%cm?) | (10%em?) | 106° | 10° |
727 7% | 0,767 +0,32 I |
! p CN5 | 42% | 0,767 1,840 1,840
: . 4 i :
2-1 | 3,7% | ' (#2,6%) | (24,0%) | (+4,0%)
728 0,767 +028 |
3,7% | |
CN2 747 3,1% 1,134 0,047 |
| 41% | T T 1,124 0,826
! 2-3 r |
3 | 270 Lisse0ar | G260 49 =
| 3% | . 0854 |
L-19 _ : :
sss | 1| 055740015 =519
|
CN5 32% | ’ 0,366 0878
2-3 4,0% | (£2,9%) | (24,2%) |
616 © 0,374 0,015
3,7%
617 +0% 3,25 40,13
CN2 3,7% U 3,225 2,37
2-1 3,9% (£2,8%) | (24,7%)
644 3,40 +0,13
3,6%
. IRMM540 2,9% 1,282 2,39 2,450
132 | 1216 1,282 40,037
1B 2,9% (#2,9%) | (+4,8%) | (+2,6%)
726 7% 3,83 10,14
CNt | 3,5% A R 2 2,55
31 3.8% L (2,7%) | (+4,0%)
692 3,65 40,14 |
' 3,7% |
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Na tabela 5-3 estio mostrados os resultados referentes as medidas de densidades e
comprimentos de tragos induzidos, L,, nas amostras de apatitas de Durango que estavam

presentes nas irradiagGes fora das caixas de cadmioNesta tabela estio mostradas também, o

namero de grios de apatita onde foram efetuadas as medidas de densidade, N,,, 0 nimero de grios
onde foram efetuadas as medidas de comprimento, Ni, € o desvio padrio da distribuigio de
comprimento de tracos, S.  Todas as medidas de comprimento de tragos presentes nesta tabela
se referem a tragos confinados paralelos & superficie de observagdo. Estes tragos se encontram
totalmente dentro de mineral, frequentemente localizados embaixo de algum trago que chega até a
superficie de observagdo ou atravessando fraturas naturais da rede cristalina, o que faz possivel

que o ataque quimico chegue até eles.

Tabela 5-3: Resultados das medidas efetuadas nas amostras irradiadas fora de caixas de cadmio.

Irrad | Cristal NpI T x c % P NLo S Lo

| G % | (10°cm?) (wm) | (um)

. L-1 Cl 43 | 566 | 42% 1,624 25 | 094 | 16,18
| 3,8% L (£1,3%)

1-29 B4 | 50 | 1656 | 2,5% 4,53 25 | 087 | 1626
2.7% (1,0%) |

127 ¢ C2 40 | 720 | 3,7% 1,595 | 26 | 0,79 15,92
3,8% ; - (£1,0%)

P-4 C2 | 40 | 740 | 3,7% 1,639 26 | 097 | 16,45
- 4,0% (+1,2%) -

L-19 © C2 | 47 | 500 | 45% 0,886 26 | 080 | 16,25
. 62% :_ | (£1,0%)
1-32 B3 30 | 774 | 3.6% 2,286 | 25 | 0,97 | 16,17 |
3.7% | | (12%) |

As medidas de comprimento ¢ densidade de tragos nas apatitas foram feitas em um
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microscopio DIALUX 20 EB da Leitz/Wetzlar no aumento nominal 12,5 x 100 a dleo, com o
auxilio de uma régua e um reticulo (calibrados), respectivamente, que estavam acoplados & ocular
do microscopio.

No caso das medidas de comprimento foi medido apenas um trago por griao e no caso das
densidades se mediu até 3 campos por grao.

Na tabela 5-4 estio mostrados os resultados referentes as medidas de densidades e
comprimentos de tragos fosseis que serdo utilizadas (junto com seus respectivos pares mostrados
na tabela 5-3) para se obter as idades das amostras estudadas nesta tese. No caso desta tabela
valem todos os comentarios referentes a tabela 5-3.

Tabela 5-4: Resultados das medidas referentes aos tracos fossets das apatitas de Durango.

Cristal No, | Zx - © p %o Ps Ny S Ls
(p/ irrad) ' 6 ap% | (10° cm?) (pm) (um)
C1 44 | 678 . 3,.8% 1,168 24 . 0,75 14,81
(p/L-1) 3,9% (+1,2%)
B4 90 (1342 2,7% 1,580 25 | 090 | 1447
(p/ 1-29) . 2,8% L (£1,2%)
C2 35 | 728 | 3,7% 1,843 26 | 0,85 14,33
(p/ 1-27) 4,6% (£1,2%)
C2 40 | 710 | 38% | 1,573 25 | 0,96 14,38
(p/ P-4) | 5,0% (+1,3%)
C2 40 ;725 | 3,7% 1,606 25 1,48 13,90
(p/ L-19) f 4,0% (42,2%)
B3 40 ' 845 | 34% | 1872 25 | 096 14,44
(®/132) | 3,8% (+1,3%)

Na tabela 5-5 estio mostrados os resultados referentes as medidas de densidade de tragos
nas amostras que foram irradiadas dentro das caixas de cadmio. No caso destas medidas, foram

considerados até 7 campos por grio.
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Deve ser notado que nesta tabela ndo consta o cristal C2 a ser utilizado conjuntamente
com aquele irradiado na I-29 para se obter a razdo Th/U e a idade. No caso desta irradiagdo a

razdo Th/U sera tomada como a média das duas determinagBes para este cristal (via irradia¢des I-

27 e P-4).
Tabela 5-5: Resultados das medidas efetuadas nas amostras irradiadas dentro de caixas de
cadmio.
Irradiacio | Cristal Np& | Ex pr% 5 e |
P exp %o (10'cm™)
L-2 Cl 47% |
@L-1) | 78 | 448 | 49% | 292
B4 3.9% |
(P/1-29) 237 654 4.7% 3.21
C2-1 4,0%
L33 ®1-27) 130 | 627 | 44% 427
C2-3 4,0%
(P/P-4) 130 | 631 39% = 43
B3 38%
(P/1-32) 130 712 4.2% 4.86

Na tabela 5-6 estdo mostrados os resultados das medidas referentes as razdes Th/U,
as idades das amostras estudadas neste trabalho e a influéncia das fissdes do torio em Ru
(quantificada a partir do valor de (Nw/Nu) Ra/Ru) para a apatita de Durango nas posi¢es de
irradiagdio utilizadas. Também estdo mostradas as razdes cadmio para Au para estas posigdes,
Ru(Au), que foram fornecidas pelo Dr. Agustin Zifiiga no caso das irradiagses feitas no Peru,
pela Dra. Marina Koskinas nas irradiagbes feitas no Brasil e pelo Dr. Maximo Oddone na

irradiagdo feita na Italia.
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Tabela 5-6: Resultados das medidas referentes & raziio tério - urinio (N, /Ny;), influéneia das fissGes do torio em Ry 4 (quantificada a partir

dos valores de K/Ryy mostrados na tabela, neste caso K = (Np/Ny)Rqy,) € das medidas da idade aparente, T

€ corrigida, T P2ra as

ap’
amostras das apatitas de Durango estudadas neste trabalho.
. Cd ’d 4
Errad | Frrad feristal R, | R, Rrn [Ren  [pip | Nep/Nyi  Bm KRy | popr Lg/Ly § Tap | Tcor
(R«()AU) Cd (10”%) | (107 (10”) Ma) | (Ma)
d
(R.qa(AU))
Bl L2 Cl | 2781 | 01694 | 2,10 [ 1,702 | 556 | 250 331 0,159 0,719 0915 28,7 314
) @ (#2,9%) | (£3,0%) [(H4.8%)|(4,4%)[26,5%)] (£14,5%) | @48%) | 156%) | (57%) | #1,8%) | @8.0%) | @9,0%)
1-29 133 B4 | 629 | 0096 | 2,70 | 1,42 § 1411 | 284 7,06 0,109 0,349 0,890 29.7 334
4.5 *.5 {24,8%) | (4.0%) [#6,3%)E5.9%]ES5.4%)| F12.9%) | @58%) | @153%) | @3.9%) | @l6%) | @76%) | @B.6%)1
127 1-33 C2 | 1,626 | 0,096 | 0,709 | 1,42 | 3,74 | 213 1.821 0,107 1,155 0,500 254 28,2
4,5 4.9 (#3,9%) | (£4.0%) |(56,2%)|(25,9%)|5.8%)] (12,6%) | (5.0%) | ¢149%) | (36,0%) | (#16%) | (383%) | &9,2%)
P-4 133 C2 | 1,840 [ 0096 | 0673 F 1,42 | 381 | 3LI 2,05 0,102 0,960 0,874 23.7 27,1
6.5 “.5 @4.0%) | (24.0%) |E6.29%0E5. 9% @S, T%)| 12,39%) | @5,0%) | G145%) | @64%) | 18%) | @8T%) | (49,5%)
L-19 C2 | 0854 0,674 29,3 1,051 0,188 181 0,855 229 268
)] #3,1%) (#6,6%) @8,5%) | @45%) | @l1L,7%) | (74%) | @24%) | @91%) | +10,1%
1-32 1-33 BY | 2450 [ 00966 | 112 | 142 {470 [ 359 2,85 0,141 0,819 0,893 282 36
4,5 @5 (#2.6%) | (#4,0%) [E58%)|E5,9%)|(5.6%)] *12,09%) | &4,1%) | E13.5%) | @5.3%) | @18%) | (@73%) | (38.4%)
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As posigbes de irradiagdo utilizadas foram: D34Y (irradiagdes L-1 e L-19) e H64Y
(irradiagdo L-2) no IPEN-Lima; Estagio 4 (uradiagdes 1-27, I-29, I-32 e 1-33) no IPEN-Sdo
Paulo; e Lazy Susan (Irradia¢io P-4) no LENA-Pavia.

Os procedimentos relacionados com a montagem e o ataque quimico (HNo; 6,5% a 20 °C
por 50s) o polimento das amostras de apatitas estudadas nesta tese estdo descritos em Tello
(1998).

Todos os erros das medidas mostrados nas tabelas desta tese foram obtidos utilizando-se
teoria de propagagio de erro (Bevington, 1969).

O valor médio da razdo Th/U (cada valor foi obtido a partir da equagéio 25) para os
monocristais estudados neste trabalho foi (Ng/Ny) = (29,9 £ 1,7) que esta relativamente proximo
ao valor de ~ 25 encontrado por Hurley e Fairbairn (1957) e € bem supetior ao valor 18
encontrado por Young ef al. (1969) para amostras de apatitas de Durango.

No caso de nossas medidas de Nw/Nu, ¥ = 4,64 para quatro graus de liberdade, o que
implica em Py ~ 0.35. (Neste caso, o valor mostrado para a irradiagdo L-19 ndo foi levado em
conta ja que, como dissemos anteriormente, ele € a média dos valores referentes as irradiagdes I-
27 e P-4). Ou seja, nossos resultados nio indicam que os monocristais estudados possuem
diferentes razbes Th/U.

Os valores de (Npw/Nu)Rn/Ry que se encontram na tabela 5-6 nos mostram que a
influéncia das fissdes do tério em Ry é bastante significativa para a apatita de Durango nas
posicdes de irradiagdo utilizadas neste trabalho. Por exemplo, no caso da wrradiagio L-19,
efetuada em uma posi¢do de irradiagio com RefAu) = 3, o valor de (N/Nu)Rmn/R, € (18, 8 &
22)% e mesmo no caso em que a posicio de irradiacio ¢ relativamente bem termalizada

(irradiagio P-4 na posi¢do Lazy Susan com Ru(Au) = 6,5) este valor € de (10,2 +1,5)%.
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As idades aparentes T, e corrigidas T... mostradas na tabela 5-6 foram obtidas utilizando-
se as equaghes 1 e 2 com: A = 1,55125 x10" a* (Lederer e Shirley, 1978), Cye = 0,99275
(Lederer e Shirlley, 1978) e Ar = (8,35 +0,24)x10"7a" (Guedes ef ai., 1999),

Este valor de Ar foi obtido pelo nosso grupo (dentro da tese de doutorado de Sandro

Guedes de Oliveira, que estd em andamento) a partir de 5 determinagées efetuadas utilizando-se

filmes finos de urdnio natural como dosimetros de neutrons.

No caso da idade aparente, T,, , €%/ (este termo aparece quando se divide a equagdo 1

pela equacdio 2 para se obter a idade do mineral) foi tomado como sendo 1. A média pesada dos
resultados de T,, apresentada na tabela 5-6 é T,,= (26,71+ 0,88)Ma. No caso destas medidas, " =

9,0 para 5 graus de liberdade, o que implica em Py ~ 0,10. Ou seja, também nesta caso nossos
resultados nfo indicam que os monocristais estudados possuem diferentes T,,, que refletiriam

diferentes histdrias térmicas geologicas.
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No caso da idade corrida T , utifizamos o seguinte valor de €% /g :
(€%%/e) = (1,000 + 0,037). (Ls/Ly)

Este valor fot obtido a partir de dois aquecimentos efetuados no monocristal B4 da
irradiagdo 1-29. Estes aquecimentos, mostrados na tabela 5-7, foram efetuados para provocar o
encurtamento dos tragos de fissdo (os tempos e as temperaturas foram estimados a partir de
resultados apresentados em Tello (1998)).

Com os resultados contidos na tabela 5-7 vemos que (p/po) é diretamente proporcional a
(L/L,), com constante de proporcionalidade igual 4 1 dentro de 3,7% de erro (que € o erro da
média entre !,010 (£ 4,7%) no aquecimento a 240 °C e 0,986 (£ 5,9 %) no aquecimento a 270°C),

na faixa onde se encontram os (Ls/L;) da apatita de Durango (ver tabela 5-6).

Tabela 5-7: Resultados referentes a obtengdo de £¥° /¢ , necessario para efetuarmos a corregdo
das idades.

Temperatura ¢ N,  Xx | o,% p N S L L0 | p/p0 !
1h de | Capwe | acwh | um) | (um) :
aquecimento ; :
50 | 1656 | 2.5% 353 25 | 087 16.26 1,000 | 1,000
2,7% L (£1,0%)
240°C 19 | 863 | 34% . 4,02 2| 1.12 14,28 0,878 | 0,887
3,2% : (£1,6%) | (£1,9%) | (+4,3%)
270°C 18 | 759 3,6% 3,74 24 0,89 13,61 0,837 0,825
5,0% +13%) | (1,6%) | (35,7%)
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O valor médio das idades corrigidas obtidas neste trabalho foi de (30,0 £ 1,1)Ma, que ¢

compativel com o valor de (31,4 + 0,5)Ma indicado por Green (1985) como a idade média dos

depdsitos da apatita de Durango (a idade indicada por Green foi obtida a partir de outros métodos
de datagdo que ndo o MTF). No caso de nossas medidas de T.. , x> = 5,1 para 5 graus de

liberdade, o que implica em Py ~ 0,40. Ou seja, as idades cornigidas sio compativeis entre si.
Além das determinagdes de idades corrigidas mostradas na tabela 5-6 (que foram efetuadas
baseando-se na corre¢do por comprimento de tragos proposta por Bigazzi (1967) e apresentada
por Green (1988) para apatitas) nesta tese nos efetuamos uma tentativa de determinagiio de T
utilizando-se 0 método do Plateau (Storzer e Poupeau, 1973). Este método se baseia no fato de
que os tragos que ja sofreram annealing s3o mais resistentes a tratamentos térmicos que tragos que

ndo sofreram annealing. Ou seja, se submetemos amostras fésseis e induzidas a tratamentos

térmicos cada vez mais fortes, chegaremos em uma regido de plateau onde (£™%/¢) = I e teremos

entdo corrigido a idade da amostra em questéio.
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Na tabela 5-8 estdo mostrados os resultados de 2 aquecimentos de 1 hora (& 290 °C e 340
°C ) em que estavam presentes amostras da apatita de Durango (B4) fosseis e induzidas
(irradiagdo 1-29).

Tabela 5-8: Resultados das idades obtidas utilizando-se 0 Método do Plateau.

E Temper. N,,s! Iy Cp% ! Ps E N, ? zx : G, % | ol ps/pr T
1h aquec. | C % . (10°cm?) : | G % | (10°cm™) (Ma)
90 1342 2,7% 1,580 | 50 | 1656 | 2,5% | 453 | 0349 | 297
; 2.8% 2,7% +3.9% | +7,6%

290°C | 40 | 620 | 4,0% 1,373 | 19 | 634 | 46% | 296 | 0464 | 395
4,0% 4.2% +5,8% | +8,7%

340°C | 78 | 717 | 3,7% 0,814 | 100 | 343 | 54% ° 0304 | 2,68 | 228

4,5% : 10,0% | +11% | £12,8% |

Nesta tabela vemos que j& no aquecimento 4 290 °C a idade da apatita de Durango, (39,5 +
3,4)Ma, € estatisticamente superior 4 indicada por Green (1985), (31,4 + 0,5)Ma, e que no
aquecimento a 340 °C esta idade “estoura” (vai para (228 £ 29)Ma).

Este resultado mostra que o Método do Plateau ndo € adequado para se corrigir a idade
desta amostra. Uma possivel explicagdo para este fato € que a curva de redugio da densidade dos
tragos fosseis com o tratamento térmico, tem uma inclinagdo menor que a curva de redugio da
densidade dos tragos induzidos, como por exemplo a ilustrada na figura 5-1 (onde os p se referem
a amostras aquecidas € 0s po 2 amostras nio aquecidas).

Ou seja a idade corrigida s6 seria obtida em um determinado ponto, que em principio nio
conhecemos.

O efeito ilustrado na figura 5-1 pode estar relacionado com o fato de que as amostras

irradiadas foram submetidas a um tratamento térmico prévio para apagar os tragos fosseis. Este
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tratamento térmico estaria modificando a rede cristalina e os tragos de fissdo induzida neste caso
ficariam menos estaveis do que tragos de fiss3o induzida em amostras que ndo foram submetidas a

tratamentos térmicos.

Figura 5-1

1h de aquecimento

p/p,

Temperatura
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CAPITULO 6

Mesmo que eu mande em garrafas mensagens por todo o mar
Meu coragdo tropical partira este gelo e ird

Como as garrafas de naufragos e as rosas partindo o ar
Nova Granada de Espanha e as rosas partindo o ar

Trecho da musica “Corsario” de Jodo Bosco e Aldir Bianc,
cantada por Jodo Bosco.
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6 - Comparacio entre a dosimetria de neutrons baseada em filmes finos de
urianio natural e uma dosimetria de neutrons baseada em ativacdo metalica.

Neste trabalho nés efetuamos uma comparagdo entre a dosimetria de neutrons através de
filmes finos de urdnio natural e a dosimetria proposta pelo grupo belga (De Corte ef af., 1998) que
¢ baseada na ativagio neutrdnica do ’Au e do *Co.

O kit de dosimetros belgas (IRMM-540) consta de dois vidros padroes (dopados com
urdnio natural) que ndo foram irradiados, um vidro que foi iradiado em uma irradiagdo de
calibragciio € uma mica muscovita que estava justaposta ao vidro padrio durante a irradiagdo de
calibragdo. Esta irradiagdo de calibragfo foi efetuada em uma posi¢do (canal 8 do reator THETIS
da universidade de Gent, Belgica) onde as fissdes do ®*U por neutrons epitérmicos sio menores
que 1% e a razio entre o fluxo de neutrons térmicos e rapidos é 120 (De Corte ef al., 1998).

Assim, Ry pode ser escrito como no caso da equagio 6:

Ry :Czssd’oo'ogzss (26)

onde 6, = {586 * 3) barn (Holden and Holden, 1985); C,;5 = 0,00720 (Lederer and Shirley, 1978)
e gu3s = 0,976 (Westcott, 1960).

O grupo belga (De Corte et al., 1998) fornece o ¢, da trradiagio de calibragdo obtida com
ativagéio neutrdnica do *’Au e do ¥Co:
do = (1,070 £0,011)x10"cm™,

Assim, a partir das equacgdes 26 e 24, N¥y €' pode ser obtido medindo-se p*y nas micas
que acompanha os kits (depois delas terem sido submetidas ao ataque quimico padridc). No nosso
caso, utilizamos micas de dois kits e os resultados referentes as medidas de NYy €V do IRMM-540

obtidos com o auxilioc de ativagfio neutrénmica estdo mostrados na tabela 6-1. Nesta tabela
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assumimos um erro de 0,5% em Cys € nio considerarmos €rro em gxs.

Tabela 6-1: Calibragioc do IRMM-540 a partir de Au ¢ Co.

Kit | 2 | or% Pl [N daneco
. Oy % (10 cm?) (10" ecm?)
1 12083 22% 2,184 4,96
2,1% (£2,5%)
2 |1333 2,7% 2,065 4,69
2,3% (£3,0%)

O valor médio de (NYu €Y )an+ co QuUe usaremos nesta tese € de 4,849x10%” cm? (1,9 %).

A comparacio entre a nossa dosimetria ¢ a do grupo belga foi efetuada em duas
irradiagdes (I-31 e I-32) e os resultados estio mostrados na tabela 6-2. No caso da irradiagdo I-
31, o Ry obtido baseando-se na dosimetria com filmes finos de urdnio, Ry (ffu), foi medido
diretamente com filmes finos (ver tabela 4-5) e no caso da I-32, Ry foi medido com vidros padroes
calibrados via filmes finos de urdnio natural (ver tabela 5-2). Os Ry obtidos baseando-se na

ativacdo neutrénica do *’Au e do *Co , Ry (Aun + Co), foram determinados a partir da equagaoc 24

utilizando-se 0 (N¥u £¥ )as + co médio, citado acima e os valores de p¥y dos IRMM-540 presentes

na irradiagdes I-31 e I-32 (ver tabela 4-4 e 5-2, respectivamente).
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Tabela 6-2: Comparacfo entre a dosimetria de neutrons baseada em filmes finos de urénio natural
¢ a dosimetna proposta pelo grupo belga.

Irrad Ry (ffu) Ru(Au+Co) | Ru(Au-+Co)
(109 (10™) Re (ffu) |
1-31 2,578 2,852 1,106
(3,2%) (2,9%) (+4,3%)
132 2,450 2,643 1,079
(2,6%) (3,5%) (+4,3%)

O valor médio da razdo Ry (Au + Co)/Re (fla) € de (1,093 + 0,033). O que indica que os
Ry obtidos via a calibragéo belga sdo significativamente maiores que aqueles obtidos via a nossa
calibragdo. Porém, deve ser notado que utilizamos apenas duas irradiagSes para esta comparagio.

Como dissemos anteriormente nosso grupo efetuou determinages de Ar utilizando-se
filmes finos de urinio natural (Guedes ef al., 1999) que resultaram em (8,35 + 0,24)x10"" a’,
valor compativel com o indicado por Holden (1989) para esta constante (8,45 + 0,10)x10™"7 o™,

Nesta tese, no6s submetemos a uma mesma irradiagdo com neutrons (irradiagio L-22) um
dos filmes utilizados na determinagdo de Ar citada acima (filme S-2) e um filme utilizado como
calibrador de vidros padroes dopados com urénio. Os resultados referentes as determinagdes de
Ry para esta irradiagdo estdo mostrados na tabeld 6-3. Nesta tabela vemos que as determinagdes

de Ry pelos dois filmes séo concordantes.
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Tabela 6-3: Comparagio entre um filme utilizado nesta tese e outro utilizado na determinagZo de

A
I{ Filme 3 x 6,% pF R,
Gen% A0'em?) | (10"
XX V-2 1866 2.3% 1,565 6,46
2,5% (+2,5%) (£4,6%)
§2-2 1821 23% 3815 | 640
24% | (#24%) | (33.9%)

Ha que ser mencionado que o grupo belga efetuou datagbes da apatita de Durango no final
da década de 80 (Van den haute ef al, 1988), utilizando “"Au e “*Co como dosimetros de
neutrons (na mesma posic3o de irradiagdo utilizada para a calibragio do IRMM-540) e o valor de
Ar = 8,46 x10"7 2" (Galliker ef al., 1970). A idade obtida por eles foi de (31,3 + 0,8) Ma. Deve
ser notado, que esta foi uma determinagio de idade aparente, Tap , e que as fissdes do toério na
posigdo utilizada por eles pode, provavelmente, ser negligenciada.

Outro fato que também deve ser mencionado € que ja haviamos anteriormente comparado
diretamente filmes finos de urénio natural com monitores baseados em ativagio metélica e os
resultados foram concordantes entre si (Bigazzi ef al., 1990a; Bigazzi et al., 1990b; Bigazzi et al.,

1995d).
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CAPITULO 7

Seu tempero me deixa bolado

E um mel misturado com dendé

No seu colo eu me embalo

Eu me embolo, até numa casinha de sapé

Como é lindo o bailado debaixo dessa sua saia godé
Quando roda no bamba-querer

Fazendo fuzué

Minha deusa, esse seu encario
Parece que vem do [ié

Ou sera de um jogo de jongo
Que fica no Colubandé

Eu 56 sei que o som do batuque
E um truque do seu balancé
Preta, cola comigo porque

16 amando vocé

Trecho da musica “Seu Balancé&” de Toninho Geraes e Paulinho Resende, cantada por Zeca
Pagodinho.
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7- Conclusoes

A dosimetria de neutrons proposta nesta tese se mostrou bastante apropriada para a
datacdo de minerais com o MTF. Ela permite a utilizagdo do MTF como uma calibragio absoluta,
mesmo quando se utiliza para a datagdo, posiches de irradiagdo com baixa termalizagio dos
neutrons. Além disto, ela permite também, a determinac3o da razéio Th/U do mineral a ser datado.

As amostras analizadas, apatitas de Durango, México, que sfo frequentemente utilizadas
para se efetuar a Calibragdo Zeta proposta por Hurford e Green (1983), possuem uma razio Th/U
relativamente alta, o que faz com que a influéncia das fissdes do tério em Ry seja bastante
significativa mesmo em posi¢des de irradiagio com termalizagio relativamente boa.

O valor médio da razéio Th/U para a apatita de Durango obtido neste trabalho (29,9 + 1,7)
esta relativamente proximo de um dos dois inicos valores que conhecemos da literatura (~ 25 de
Hurley e Fairbairn (1957) e 18 de Young ef al. (1969)).

No caso das nossas amostras da apatita de Durango a influéncia das fissGes do t6rio em Ry
((Nn/Nu)RwRy) foi da ordem de 18% na posigio D34Y do reator do IPEN-Lima, Peru com
Rus(Au) = 3, da ordem de 12% na Estagdo 4 do reator do IPEN/CNEN-Szo Paulo com Re{(Au) =
4.5 e da ordem de 10% na posi¢cdo Lazy Susan do reator do LENA-Pavia, Italia com Re(Au) =

6,3.

A idade aparente média que obtivemos para nossas amostras foi de (26,71 + 0,88)Ma que
¢ significativamente inferior a (31,4 = 0,5)Ma, que é o valor indicado por Green (1985). Além
disto, as medidas de Ly/L; mostram que a idade destas amostras devem ser corrigidas, como foi
sugerido por Green, 1988.

O valor médio das idades corrigidas (obtidas baseando-se na corre¢dc por comprimento

de tragos proposta por Bigazzi (1967)) que obtivemos,(30,0 + 1,1)Ma, ¢ compativel com a média
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dos valores obtidos a partir de outros métodos de datagéo e sugerida por Green (1985) como a
idade dos depositos da Durango.

Nos mostramos também nesta tese, que o Método do Plateau (Storzer e Poupeau, 1973)
ndo é adequado para corrigir a idade da apatita de Durango. Este resultado talvez possa ser
extendido para as apatitas de um modo geral.

Ao comparar a dosimetria através de filmes finos de urénio com aquela proposta pelo

grupo belga (De Corte ef al., 1998) nos obtivemos que esta Gltima fornece resultado (1,093 +

0,033) superior a0 nosso.

Nas mandingas que a gente ndo vé
Mil coisas que a gente ndo cré
Valei-me, meu pai, atoté, Obaluaé
Obaluaé

Trecho da mmisica “Minha Fé” de MurilZo, cantada por Zeca Pagodinho.
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