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INTRODUGAO

Em minerais € comum a presenca de elementos radioativos desde sua formagado. Estes
elementos decaem ao longo dos anos por diversos canais, incluindo fissdo espontanea e decaimentos
alfa, ambos importantes para a termocronologia. A fissdo dos atomos de Uranio deixa tragos de
regides amorfas no mineral que, quando detectadas, provém uma ferramenta para a datagdo da
amostra. Por sua vez, os decaimentos alfa emitem um nucleo de Hélio-4 e um recuo atdbmico que
contém o restante dos nucleons do atomo original. Mesmo que essa emissao gere dois tragos com
densidades de defeitos menores do que os por fissdo espontanea, a taxa em que ela ocorre é muito
maior, gerando mais vacancias na estrutura cristalina do mineral durante sua exposi¢cao natural aos
elementos radioativos.

Para a estimativa de quantidade de vacancias geradas por cada decaimento, € comum 0 uso
do modelo analitico Norgett-Robinson-Torrens (NRT, Norgett et al., 1975) ou do método de
Monte-Carlo através do TRansport of lons in Matter (TRIM, Ziegler et al., 2010). Em suma, o modelo
NRT estima a formagao de vacancias por uma relacao linear entre a energia do ion incidente e a
energia minima para o deslocamento de um unico atomo do material. Por sua vez, o TRIM, no modo
de simulagdo completa da cascata de colisdes, realiza a simulagao das colisdes de um ion incidindo no
material com uma probabilidade por distancia percorrida com os atomos da estrutura cristalina. Os
atmos espalhados também geram colisdes cuja producdo de defeitos € também incluida no célculo
final. Ao colidir, o TRIM calcula as possiveis direcbes de espalhamento através de conservagao de
momento e energia, escolhendo entre elas por sorteio de Monte Carlo para prosseguir com a
simulacdo. Como este calculo no TRIM requer a simulagao do transporte de milhares de ions para um

resultado estatisticamente significante, o calculo por esse método é mais demorado que pelo modelo
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NRT. Porém, o TRIM obtém resultados mais satisfatérios quanto a precisdo, sendo recomendado
quando possivel (Weber et al., 2019).

Em experimentos destinados a simular a radiagdo natural, é possivel a reproducao das
vacancias causadas naturalmente através da irradiacdo de ions acelerados. Nestes experimentos, é
necessario quantificar anteriormente os defeitos naturais e o causado por um unico ion acelerado, para
entao estimar a fluéncia artificial necessaria para que as situagbes sejam correspondentes em
densidade de vacéancias. Quando temos por objetivo a quantificagdo das vacéncias geradas por
decaimentos alfa das cadeias mais comuns (U-238, U-235, Th-232,) e eventualmente isétopos do Sm,
sdo necessarias aproximadamente 60 simulagbes do TRIM. Esta quantidade de simulacdes se torna
uma dificuldade, ja que o programa nao apresenta uma rotina padrdo para simulagdes em lote. Por

conta disso, uma automatizacdo dessas simulagdes e sumarizagao dos resultados € desejavel.

METODOLOGIA

A simulagdo do TRIM requer uma série de informagdes
o i Tabela 1. Informagdes necessarias para
de entradas, que podem ser divididas em dados do ion e do  gimulagso pelo TRIM, presentes no arquive

material alvo, sendo que o segundo grupo também inclui _THIM-IN.
inf 0 ifi da el t 0 Componente Informacdes
informagdes especificas para cada elemento que compde o 4. ¢inuiacao ¢
material. Esses dados sédo resumidos na Tabela 1 e devem ser Mimero atdmico
inseridos no arquivo de entrada do TRIM, "TRIM.IN". Com este " Incidente ;‘ﬂ?saﬂ
nergi

arquivo completo, basta executar o TRIM. Utilizamos a Viatorial Espessura
linguagem de programacdo R para automatizar esse processo Densidade

. . o . . Mumero atdmico
a partir das informagdes do usuario. Depois de desenvolvermos Massa

~ . . - Elementos do ,
uma fungdo que automatiza essa rotina uma vez, a expansao material Energia de deslocameanto
t . trad tiol foi atinaid P Energias de ligagao

entre uma Unica entrada e multiplas foi atingida.. Para Quantidade por molécula

automatizar as cadeias de decaimento que queremos, criamos

arquivos que contém as informagdes dos ions de cada cadeia, consultados durante a criacdo do
material como entradas de simulagdes em lote. Os resultados das simulagdes sao entdo guardados no
RDM para a comparacgéo com as outras irradiagdes.

Para simplificar o uso da automatizacdo feita, como parte deste projeto, desenvolvemos uma
interface web integrada ao Radiation Damage in Minerals (RDM, Lixandrdo Filho e Guedes, 2017),
programa desenvolvido anteriormente ao projeto. O RDM utilizava simulagbes feitas manualmente em
minerais especificos para possibilitar a comparagcdo da densidade de vacancias entre irradiacoes
artificiais e a natural. Inserindo a nova rotina, a adigdo de quaisquer materiais se tornou possivel ao
usuario, justificando a atualizagdo do programa para Radiation Damage in Materials (Guedes et al.,
2022).

O numero de vacancias geradas pela irradiagdo de um ion depende de sua carga, energia e
massa, além da composicao do alvo. Por esse motivo, a comparagao direta entre vacancias geradas

em irradiagdes com diferentes ions ou em diferentes materiais pode ser dificil de interpretar. Para
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diminuir a diferengca entre alvos, utilizamos a unidade de deslocamentos por atomo (dpa), que é
resultado da normalizagdo de vacancias geradas em um volume pelo nimero de atomos do material
no mesmo volume. Adicionalmente, o RDM apresenta os graficos de dpa por profundidade no material,

que demonstra a diferencga entre ions incidentes na distribuicao dos defeitos gerados, como na Figura

-
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Figura 1. Parfiz de dpa de irradiaghes em apatita. (a) Iradiacéo de "Ag a 1 MeV. (b) Iradiacio de particulas alfa a 1 Ma\.

RESULTADOS E DISCUSSAO

Com a automatizagao do calculo de dpa para os decaimentos alfa, conseguimos aumentar o
repertério de minerais padrao do RDM para apatita, epidoto, halita, muscovita, quartzo, zircido e
epsomita. Este numero de simulagdes levaria cerca de duas semanas de trabalho ativo se feito
manualmente, mas o RDM o fez em aproximadamente uma semana de computacédo automatizada.

Em Nasdala et al. (2002), os autores estudam a recuperagéo da estrutura cristalina do zircao
durante o processo de annealing em diferentes temperaturas. Eles comegaram o processo de
annealing com amostras amorfizadas naturalmente por cadeias de decaimento. A fim de comparar os
danos entre as amostras N17, K1 e K2, a idade geoldgica de cada uma foi calculada como 551 Ma,

324 Ma e 552 Ma, respectivamente. Esta idade foi utilizada em conjunto com a concentragéo de Tério
e Uranio para o célculo da dose de decaimentos alfa, resultando em 10,6 X 10" a/g, 3,1 % 10" a/g

e4,3 x 1018 a/g nas amostras N17, K1 e K2, respectivamente.
Apesar da quantidade de decaimentos alfa por grama indicar uma comparacgao relativa da
amorfizagdo entre amostras, o dpa seria mais apropriado para tal, uma vez que cada decaimento alfa

causara um numero diferente de vacancias dependendo do material. A densidade apresentada para o
zircdo de Nasdala et al. (2002) & excepcionalmente baixa (3,86 g/cm3 em comparagao com

3 Ca : . . .

4,65 g/cm" do zircdo ja simulado no RDM). Esta diferenga em densidade ndo so afeta o dpa causado
por cada decaimento alfa, mas também a fluéncia a ser calculada. Por esses motivos, foi necessario
simular o zircdo novamente para uma densidade menor, processo que demora apenas cerca de 2,5

horas utilizando a automatizagao obtida neste projeto (Prearo et al., 2022).

XXX Congresso de Iniciagao Cientifica da UNICAMP — 2022 3



Apds o processo de simulacdo, o resultado de dose de alfa e dpa nas amostras é rapido. Por

exemplo, para a amostra N17 (Tabela 2), conseguimos a mesma dose de alfa citada no artigo de

10,6 % 10" a/g, mas adicionalmente obtivemos o dpa total causado por esses decaimentos, 0,327
deslocamentos por atomo. Este resultado é relativamente baixo, indicando que o zircao estudado nao
€ totalmente amorfo. A mesma conclusao foi encontrada em Nasdala et al. (2002) por imageamento
por difracdo de raios-x e microscopia eletrbnica de alta resolugcido, técnicas que possibilitam a
visualizagao do ordenamento da rede cristalina. Adicionalmente, o RDM fornece a fluéncia necessaria
caso féssemos simular esses danos por irradiacdo de ions acelerados no material. Para obter o

mesmo dpa dos recuos da alfa a partir de ions de '"’Ag a 1 MeV, a irradiagdo da amostra deveria
atingir uma fluéncia de 4,6 x 10" ions/cm?, enquanto que a simulagdo do dano das particulas alfa por
incidéncia de “He a 1 Mev necessitaria de uma fluéncia de 1, 64 x 1016 jons/cm?.

Tabela 2, Saida do RDM para a amosfra N17, consideradas em Nasdala ef al, (2002),

Sumarizagio de dpa e dose calculadas

Fonte dpa do recuo | dpa da alfa dpa total ( d::::niita:::g}
Cadeia do Uranio 270x 107 3,47 x 102 3,05 x 107 997 x 10™
Cadeia do Actinio 1,56 x 10# 1.84 x 107 1,74 x 102 515 x 107
Cadeia do Torio 4,45 % 107 5,04 x 10 4,96 x 10 1.48 x 10"
Total natural 2,90 x 107 370 x 10 3,27 x 107 1,06 x 10"
dpa do ion por fluéncia 6,31 x 107 227 x 107"
Fluéncia conespondente | g5 1o 5,18 x 10

CONCLUSOES

O maddulo desenvolvido para o RDM neste projeto se tornou complementar ao programa base.
As simulagdes em lote viabilizam o aumento do niumero de materiais estudados e situagcbes a serem
analisadas. Ao mesmo tempo, o modulo de simulagbes pelo TRIM diretamente no RDM diminui o
numero de operagdes manuais do usuario, tornando o processo de calculo de dpa por método de
Monte Carlo mais eficiente, rapido e facil enquanto menos propenso a erros humanos.

Mostramos por meio da comparacao entre os resultados do RDM e de Nasdala et al. (2002)
que os calculos de defeitos fornecidos pelo programa sao uteis. Os valores de dpa poderiam auxiliar
no planejamento experimental ao fornecer uma primeira estimativa sobre o grau de amorfizagdo do
zircao. Se o objetivo fosse o estudo dos efeitos de annealing em um zircido mais amorfo, o RDM
ajudaria a calcular a fluéncia necessaria em uma irradiacdo artificial para controlar o dpa final da

amostra.
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