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Resumen.

Sintesis y caracteristicas fisicas del compuesto LiF dopado con LaF3, NdFs y
CeFs.

La importancia de este trabajo se basa en encontrar la mejor respuesta
termoluminiscente de la sintesis por el método de reaccion de estado sélido del
compuesto LiF con incorporaciones de NdFs, CeFs y LaFs. De esta manera, se
encuentran por medio de los difractogramas la coexistencia de dos fases de manera
independiente del LiF y las incorporaciones de NdFs, LaFs y CeFs del 2%, 6% y 12%
respectivamente, variando entre ellas la intensidad y el ancho de los picos
caracteristicos, de tal manera que la intensidad de los picos tiene relacion directa
con la respuesta termoluminiscente, donde la absorcién de radiacién implica una
disminucién de la intensidad de la sefal. Se encuentran los coeficientes de
electrones retrodispersados para el LiF de n = 46.7%, para la incorporacion del 2%
de NdF3 es de n = 6.0%, para la incorporacion del 6% de LaFs es de n = 25.8% y
para el CeFs es de n =21.4%. Este factor es importante para la absorcion y
almacenamiento de radiacion ionizante. De esta manera se encuentra solamente
respuesta termoluminiscente bajo radiacion rayos X de 1KeV para el caso de la
incorporacion del NdF3 obteniendo la mejor respuesta para el caso del 2% y un pico
maximo de emisién 2uA, LiF un pico maximo de emisién de 74nA. Por ultimo, se
encontraros respuestas TL maximas bajo radiacion UV-C de 25nA para el LiF,
310nA para el 2% NdFs, 152nA para el 6% LaF3 y de 47nA para el 2% CeFs.

Palabras Clave: Dosimetria, detectores TLD, semiconductores.



Abstract.

Synthesis and physical characteristics of the LiF compound doped with LaF3,
NdFs and CeFs.

The importance of this work is based on finding the best thermoluminescent
response of the synthesis by the solid state reaction method of the LiF compound
with incorporations of NdF3, CeF3 and LaF3. This way, the coexistence of two
phases independently of LiF and the incorporations of NdFs, LaFs and CeFs of 2%,
6% y 12% respectively, varying between them the intensity and width of the
characteristic peaks. respectively, are found by means of the diffractograms, varying
between them the intensity and width of the characteristic peaks, in such a way that
the intensity of the peaks is directly related to the thermoluminescent response,
where the absorption of radiation implies a decrease in the intensity of the signal.
The coefficients of backscattered electrons for LiF are found to be n = 46.7%, for the
incorporation of 2% NdFs it is n = 6.0%, or the incorporation of 6%, LaFsitisn =
25.8% and for CeFs it is n = 21.4%. This factor is important for the absorption and
storage of ionizing radiation. In this way, only thermoluminescent response is found
under 1KeV X-ray radiation for the case of NdFs incorporation, obtaining the best
response for the case of 2% and a maximum emission peak of 2pA, LiF a maximum
emission peak of 74nA. Finally, maximum TL responses under UV-C radiation of
25nA for LiF, 310nA for 2% NdFs3, 152nA for 6% LaFs and 47nA for 2% CeF3s were
found.

Keywords: Dosimetry, TLD detectors, semiconductors
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INTRODUCCION.

Los detectores de radiacion ionizante son usados en una gran variedad de campos
como la geologia, la fisica de altas energias, la astrofisica, la proteccion radiolégica
y la fisica médica [1]-[5]. Una aplicacién donde se utilizan estos detectores se puede
encontrar en el personal de monitoreo de radiacidn, los pacientes sometidos a
radiacion y en el monitoreo de ambientes siendo estos casos de fisica médica [6] y
asi mismo, este fendmeno fisico de los detectores es aplicado en la datacion de
edades de antigledad de distintos tipos de elementos de patrimonio historico en el
caso de la geologia [7]. El uso de dispositivos de deteccion de radiacion es de vital
importancia para poder mitigar los riesgos y evaluar los beneficios al momento de
utilizar radiacion ionizante. Por ende, la caracterizaciéon de materiales con posibles
aplicaciones en deteccion de radiacidn bajo diferentes condiciones ambientales es
esencial.

Uno de los fendmenos fisicos en los que se basan estos detectores es la
luminiscencia, donde es el efecto de absorcion de energia a causa de la radiacion
incidente en cierto material seguido de la emision de luz en el espectro visible. La
longitud de onda de la luz emitida es caracteristica fundamental del material y de la
radiacion ionizante incidente, hay que aclarar que esta emision de luz no solamente
es del visible, si no, ademas puede emitir en el infrarrojo o ultravioleta, sin embargo,
el fendmeno de luminiscencia se enfoca solamente en el estudio de la emision del
espectro visible [8].

En términos del tiempo que tarda el efecto de luminiscencia en aparecer al momento
en que se irradia un material, se tienen dos casos que pueden suceder; el primero
de manera casi simultanea (en periodos de tiempo menores de los nanosegundos)
en que sea irradiado el material, o tiempos posteriores a la radiacion ionizante (hasta
millones de anos). En el segundo caso tenemos que mencionar que el proceso de
luminiscencia debe ser estimulado de alguna manera fisica como por ejemplo
excitaciéon éptica o ultravioleta (fotoluminiscencia), radiacién nuclear, rayos x, rayos
gama u otro tipo de radiacion (radioluminiscencia), eléctricamente
(electroluminiscencia), térmicamente (termoluminiscencia) y otros casos adicionales

[8].

De esta manera entramos en el campo de la termoluminiscencia, donde se entiende
como el efecto fisico de ciertos materiales semiconductores o aislantes que son
sometidos a ciertos valores de radiacion ionizante, siendo esto uno de los casos
para producir termoluminiscencia, donde parte de esta radiacion es absorbida y otra
es emitida en forma de luz en el espectro visible casi de manera simultanea, seguido
de esto se procede a elevar la temperatura del material para poder estimularlo y
obtener el proceso de luminiscencia. Finalmente, la caracterizacion del espectro de
luminiscencia luego de la excitacion térmica esta fuertemente ligado con la radiacion
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ionizante a la cual se sometio el material inicialmente y la estructura de bandas del
material.

Uno de los tipos de detectores de radiacion ionizante basados en el fenomeno de la
termoluminiscencia son los dosimetros termoluminiscentes (TLD por sus siglas en
inglés), ya que debido a la radiacion ionizante a la que se someten, estos absorben
parte de la energia por radiacién (debido al atrapamiento de electrones en niveles
de energia generados por dopaje de materiales entre el estado de valencia y el
estado de conduccidn), donde estos niveles de atrapamiento son bien conocidos
como trampas. Luego estos dosimetros son sometidos a tratamientos térmicos para
la excitacién de los electrones en los niveles de atrapamiento y seguido de un
proceso de emision de fotones que son caracteristicos del dosimetro y de la
radiacion ionizante a la que fue sometido.

En medicina son muy usados los dosimetros termoluminiscentes, entre ellos, el
fluoruro de litio (LiF-TLD) fosforescente es uno de los materiales mas importantes
para dosimetria de radiacion debido a que es un material estable quimicamente a
acidos, alcalinos, vapor de agua, organicos y solventes [9]. Adicionalmente, la
fluorita es altamente usada en el campo de la dosimetria, como consecuencia de
que la respuesta de radiacién es asociada para huesos y no tejidos. La forma
estructural de la fluorita puede alojar facilimente diferentes tipos de impurezas o
dopajes lo que es el principal factor para la generacién de trampas o estados
intermedios en el gap del material [10].

Por tal motivo, en este trabajo se plantea la idea de encontrar las condiciones
oOptimas para la sintesis por el método de reaccion de estado solido incorporando
en el LiF tres tipos diferentes de dopaje de LaFs, NdFs y CeFs, determinando las
propiedades Opticas, morfolégicas y estructurales adecuadas para evaluar las
posibles aplicaciones de termoluminiscencia y ademas contribuir con el desarrollo
de nuevos materiales para dosimetria termoluminiscente.
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1. Estado del arte.

Los dosimetros mas comunes en el mercado son de fluoruro de litio (LiF: Mg*, Ti")
conocidos como TLD o MTS (cambia segun el fabricante), el 6xido de berilio
(BeO: Lit*, Al™) y el sulfato de calcio (CaS0,: Dy*,Tm™"), donde tienen en comun su
uso en aplicaciones de dosimetria bajo el método de termoluminiscencia [11]. El
estudio de los dosimetros en funcion de la temperatura se ha analizado en [12]
donde investiga los dosimetros LiF (TLD —100) y el CaF,:Mn para lograr
determinar la influencia de la temperatura del ambiente sobre la respuesta de la
termoluminiscencia utilizando radiacibn gamma, se encuentra que a bajas
temperaturas 223°K hasta 373°K no hay respuesta de termoluminiscencia con
radiacion.

Tiempo después, en 1971 se publica un estudio del efecto de la termoluminiscencia
para un dosimetro LiF (TLD — 100) entre las temperaturas 77°K — 500°K y una
exposicion de radiacion de 50 - 10°R, en donde encuentra alrededor de diez picos
caracteristicos consecuencias de los estados trampa del dosimetro, donde el primer
pico aparece en la temperatura mas baja ~145°K y emite un espectro de TL de
~250nm y el maximo de los picos un espectro de ~400nm, por otro lado la TL de
las trampas a ~145°K es cerca de 20 veces mas intenso que el efecto de TL de las
trampas a ~190°K, por ultimo todos los picos exceptuando el de ~145°K presentan
un comportamiento no lineal con respecto a la exposicidon de radiacion [13].

Luego en el afio 2003 hay una investigacion [14] en donde se evaluan la respuesta
de dosimetros TL en un campo de fotones usando detectores en base del
compuesto LiF:Mg, Cu, Na, Si fabricados por el Instituto de Investigacion de Energia
Atémica de Korea (KAERI), llegando a la conclusion de una eficiencia 6ptima para
evaluar y controlar los niveles de dosis del personal que trabaja en el rango de
energia de campos de fotones. Cabe destacar como se puede empezar a entender
que es de suma importancia la caracterizacion estructural, morfoldgica y optica del
material y ademas los rangos de mayor eficiencia o respuesta lineal ante la radiacion
ionizante.

En el 2007 reportan en un articulo el estatus y retos en ese momento de la
dosimetria termoluminiscente [6], en el resaltan la necesidad de busqueda y
desarrollo de nuevos materiales de alta eficiencia para almacenar informacioén sobre
la exposicion de radiacion ionizante y tengan propiedades termoluminiscentes, en
especial para dosimetria de particulas de alta energia. También mencionan como
es necesario evaluar la eficiencia de los detectores radiados en ambientes de altar
temperaturas, encontrando en el caso del dosimetro comercial TLD-800 una
respuesta tiene una alta eficiencia termoluminiscente entre los rangos de 400°C —
600°C ante radiacion gamma.
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En el 2009 una publicacion italiana [15] nos informa sobre el progreso del
semiconductor CdTe y CdZnTe para aplicaciéon de detecciéon de radiacion con
aplicaciones astrofisicas y médicas. En este trabajo cabe resaltar la necesidad del
desarrollo de nueva instrumentacién para la investigacion en astrofisica, donde esta
instrumentacion puede estar expuesta a altos niveles de radiacion propios del
ambiente donde trabajen o inclusive de su estructura interna, por ende, se destaca
el semiconductor CdTe y CdZnTe como unos candidatos aptos para la deteccidon de
radiacion debido a la sensibilidad de las medidas y su eficiencia en radiacion de
altas energias.

En el 2011 se reporta en India sobre la eficiencia del tetraborato de litio (Li,B,0,)
para uso de dosimetria TL en el campo médico, en donde se sintetizan nano-
cristales de borato de litio bajo el método de combustion y se concluye su eficiencia
para altos dosis de radiacion gamma [16].

Dos afos después se tiene otra investigacion en el mismo pais tenemos una
investigacion de vidrios de fluoroborofosfato de calcio con distintos niveles de
dopaje de oxido de manganeso [17] donde fueron irradiados a dosis de rayos
gamma entre los 250-1000Gy y registra picos caracteristicos de
termoluminiscencia cerca de los 300°C, adicionalmente encuentran un estado de
saturacion de la respuesta termoluminiscente a medida que se aumenta el nivel de
dopaje, sin embargo se llega la conclusion de una mejora de la respuesta lineal y
sensibilidad para altas dosis de radiacion.

En el siguiente afio (2014) en India nuevamente, hay un estudio del dopaje de Tulio
en fosforo de borato de Zinc bajo el método de estado sélido encontrando una alta
sensibilidad y respuesta lineal entre los niveles de dosis de radiacion 10mGy —
1000 Gy concluyendo la potencialidad de este material para aplicacion de dosimetria
de radiacion [18].

En el 2016 una publicacion india [19] muestra la sintesis y caracterizacion de un
fosforo de CaS0,: Dy, Mn sometido a radiacion gamma de una fuente de Cs-137
desde los niveles de dosis de 10uGy — 100Gy donde concluye la alta sensibilidad y
potencial para reemplaza el dosimetro comunmente usado de CaS0,: Dy.

En el 2017 en Reino Unido publican un trabajo sobre dopaje Si0O,: GeO; bajo el
método modificado de deposicién quimica de vapor sometiéndolo una fuente de
radiacion de rayos X de 80KeV obteniendo una mayor resolucion de la respuesta
termoluminiscente a comparacion del dosimetro comercial TLD-200 [20].

Para el 2018, un trabajo en México e India expone la respuesta TL del tetraborato
de litio (Li,B,0,) dopado con cobre y sometido bajo radiacion de rayos X, rayos
gamma y una fuente de Cs-137, las muestras se obtuvieron bajo el método de
soluciéon asistida. Finalmente se obtienen respuestas termoluminiscentes de los
materiales mostrando una respuesta lineal de la dosis y la termoluminiscencia para
radiacion gamma y X.
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En el trabajo de [11] estudia varios dosimetros TL con dos tratamientos térmicos
diferentes en un rango de temperaturas entre los 50°C y los 230°C, donde se
especifica que los tratamientos térmicos hacen referencia a una medida del material
con ciertos valores de temperatura antes y durante la exposicion a radiacion. En él
estudia los dosimetros de la familia LiF - Harhsaw (TLD-600, TLD-700), los LiF de
la Universidad de Krakow (MTS-600, MTS-700), los de BeO y los mas comunmente
usados CaS0, con dos tipos de dopaje (Dy y Tm), en ellos cabe destacar de su
investigacion que cierto numero de pico (el quinto) en todas las muestras LiF
aumenta entre un 20% y un 30% a 110°C seguido de un decrecimiento, sumando a
esto una alta dependencia térmica en altas temperaturas.

El estudio de la influencia del dopaje sobre otros materiales para aplicaciones de
termoluminiscencia han sido reportados con una alta frecuencia en el recorrido de
los afos 2020 y 2021 [10], [21]-[26], mencionando los mas recientes, encontramos
como el dopaje de oxido de disprosio en borato de litio y aluminio [27] siendo la
sintesis obtenida bajo el método de reaccion de estado solida a alta temperatura,
donde se aplicé un dopaje del 0.1% al 0.5% de la concentracion molar del material,
los resultados obtenidos son un aumento considerable en el gap del material
pasando de 3 eV a 4.3 eV sin embargo se evidencia que el material sufre una
saturacion de parte del dopaje y el gap baja nuevamente hasta llegar a 3.5 eV en el
material de mayor dopaje, por otro lado el efecto de la termoluminiscencia nos
indican que todas las muestras fueron irradiadas a 150Gy y tienen un pico
caracteristico en 90°C, sin embargo la intensidad de termoluminiscencia del material
sufre también una saturacién a medida que se aumenta la concentracion molar del
compuesto.

Lo que podemos llegar a deducir sobre la importancia de una investigacion de
nuevos materiales como seria el dopaje del compuesto LiF debido a sus resultados
de alta sensibilidad en dosimetria médica [28].
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2. Fisica de los materiales termoluminiscentes.

La termoluminiscencia es la emision de luz (ya que el material puede emitir en
distintas longitudes de onda, en el estudio se enfoca en el visible) de un aislante o
semiconductor cuando es calentado, teniendo en cuenta que antes de elevar la
temperatura del aislante o semiconductor este es sometido a una absorcién de
energia por radiacion [8]. La termoluminiscencia se genera teniendo en cuenta los
siguientes criterios, primero que el material sea semiconductor o aislante, el
segundo que se exponga durante cierto tiempo a un valor de radiacion y por ultimo
la estimulacion térmica para la emision de luz. El fendbmeno de luminiscencia se
subdivide en varios campos los cuales se diferencian en el método de que se utiliza
para la emisién, por ejemplo, la fotoluminiscencia (excitacion Optica o luz
ultravioleta) radioluminiscencia (excitacion por radiacién nuclear, rayos gamma,
particulas beta) entre otros.

La emision de luz tiene unos tiempos caracteristicas 7. luego de la absorcion por
radiacidn, estos tiempos caracteristicos son importantes para clasificar el proceso
de luminiscencia, donde se separa en fluorescencia (7, < 1078s) y fosforescencia
(t. > 1078s). La diferencia entre la fluorescencia y fosforescencia se puede
encontrar en el estudio del efecto de la temperatura sobre el decaimiento de la
luminiscencia, donde la fluorescencia tiene una independencia térmica no siendo el
caso para la fosforescencia, adicionalmente la termoluminiscencia se clasifica como
el proceso de fosforescencia para tiempos . mayores a los minutos (periodos
largos de emision) [8].

En general la emision de luminiscencia se puede entender como la transferencia de
energia de una fuente (en nuestro caso una fuente que genera radiacion ionizante)
hacia un material el semiconductor, donde los electrones ligados de la banda de
valencia son excitados y pasan a la banda de conduccion, luego se produce un
decaimiento en niveles intermedios donde quedan atrapados los electrones.
Cuando a estos materiales se introducen dopajes o impurezas tipo aceptador
(donador) se crean niveles de energia entre las bandas de conduccién y valencia
del material y cercanos a la banda de conduccién (valencia).

En la Figura 1 encontramos los procesos de fluorescencia y fosforescencia. En la
Figura 1 @) se puede ver el proceso de fluorescencia, donde basicamente existe la
excitacion de un electrén por radiacion, pasando de la banda de valencia a la de
conduccion (proceso i), luego el electron vuelve a la banda de valencia (proceso ii),
este proceso tiene un tiempo caracteristico 7, < 1078s y emite un foton
luminiscente. Para Figura 1 b), consecuencia de introducir impurezas aceptadoras al
material, luego de irradiar, se crea un par electron — hueco, donde los electrones
son excitados y pasan a la banda de conduccion (proceso i), a su vez los huecos se
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mueven y pasan a los niveles de energia cercanos a la banda de valencia
(consecuencia de las impurezas de tipo donoras) seguido de esto caen en las
trampas de las impurezas aceptadoras (proceso ii), donde pueden permanecer
tiempos largos desde los minutos a los afios (esto es un factor determinante en el
método de datacién en arqueologia (M.J. Aitken, S.J. Fleming, 1972)), seguido de
este proceso para poder invertir el proceso de radiacién ionizante se procede a
calentar el material, de esta manera se genera una excitacion térmica pasando el
electron de las trampas a la banda de conduccién (proceso iii), seguido de un
decaimiento del electron a la banda de valencia o niveles de energia generados por
las impurezas donoras donde se recombinan con los huecos, a causa de esto se
genera un fotén (proceso iv). Luego dependiendo si el proceso de recombinacién
se realiza ya sea en los niveles de energia cercanos a la banda de valencia o en la
banda de valencia se conocen como procesos de recombinacion por liberacién de
electron (Figura 1 b) o por liberacion de hueco (Figura 1 ¢). Ya sea cualquiera de los
dos tipos de recombinacion de pares, el fotdbn emitido es del rango del espectro
visible para el estudio de luminiscencia.
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Figura 1 Transicion de energia en la a) Emision de Fluorescencia. b) Emision de
termoluminiscencia — Recombinacion de electrones. ¢). Emision de termoluminiscencia —
Recombinacion de huecos.

El tiempo medio de atrapamiento de electrones en niveles intermedios se puede
deducir desde argumentos de la termodinamica como

7 =s"texp (E/kT) (1)

Donde s es un valor constante, E es el valor de energia de la diferencia que hay
entre el nivel de atrapamiento y el de la banda de conduccion, k la constante de
Boltzmann y T la temperatura. Esto nos indica que el tiempo caracteristico de las
trampas tienen una dependencia exponencial de la temperatura a la que se somete
el semiconductor.

El proceso de lectura del espectro de termoluminiscencia es basicamente la
amplificacion de fotones que son emitidos durante el calentamiento del material y
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por medio de un fotomultiplicador, esto es basicamente un dispositivo que consta
de un catodo que recibe el fotdon emitido, luego por el proceso fotoeléctrico este
fotdn expulsa un electrén que se dirige por medio de campos eléctricos hacia una
serie de placas conocidas como dinodos, estas placas se encargan de aumentar la
cantidad de electrones asi aumentando la sefial emitida inicialmente y al final ser
recolectadas en el anodo para su procesamiento.

Luego a medida que se calienta el material, hay una mayor probabilidad de generar
excitacion térmica y esto conlleva a un mayor numero de electrones escapen de los
niveles de energia de atrapamiento aumentando asi la produccién de fotones y a su
vez de la intensidad de la senal recibida por el fotomultiplicador. Este proceso llega
a un maximo donde basicamente los electrones casi en su totalidad son expulsados
de las trampas asi disminuyendo la generacion de fotones.

Luego asumiendo que el electron es térmicamente excitado y pasa de los niveles
de atrapamiento a la banda de conduccion, la probabilidad de que este electron
caiga nuevamente a un nivel de atrapamiento es mucho menor de que decaiga a la
banda de conduccién. Luego la intensidad de la emision de fosforescencia para
algun tiempo es proporcional a la rata de recombinacion de pares, por ende, la
intensidad de emisién de fotones es solamente dependiente de la transicion de
electrones entre los niveles de atrapamiento y la banda de conduccion, es decir se
puede denotar de la siguiente forma

__ctn_.r (2)
1(6) = —C o= C—

Donde C es una constante de proporcionalidad, n el numero de electrones
atrapados en los niveles intermedios. Integrando obtenemos

I1(t) = Iyexp (—%) (3)

donde t esta dado por la ecuacion (1), t es el tiempo e I, es la intensidad para t =
0s. Luego tenemos la relacién de la intensidad de fosforescencia para una
temperatura constante en funcion del tiempo, luego el espectro de decaimiento de
la intensidad es una exponencial de primer orden.

Sin embargo, sabemos que no solamente hay un nivel (energia) de atrapamiento
en el material, si no una gran variedad de ellos, por ende, es bueno pensar ahora
en la que luego de liberar un electron de estos niveles cuales son las probabilidades
de que este decaiga en otro nivel de atrapamiento o recombine en niveles inferiores
o en su defecto en la banda de valencia. La recombinacion no solamente es
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proporcional el numero de electrones atrapados, si no adicionalmente al numero de
huecos para realizar la recombinacion, si hay igual numero de huecos y electrones
tenemos que la intensidad en funcién del tiempo es de la forma

__pdn_ (4)
1(t) = Cdt—om2

donde a es una constante a cierto valor de temperatura. Integrando obtenemos

I(t) = Iy(ngat + 1)~2 (5)

Este decaimiento es de segundo orden, donde a esta relacionando con el tiempo
de atrapamiento de los electrones 7 y describe la posibilidad relativa de que los
electrones sean atrapados nuevamente en niveles intermedios y también la posible
recombinacion de pares.

Analizando la ecuacion ( 1 ) tenemos dos posibles casos que nos permite inducir
conclusiones interesantes tales como:

e Para casos donde la energia entre la banda de conduccion y el nivel de
atrapamiento y la temperatura del material son tales que se tienen tiempos
de atrapamiento pequefios, se puede deducir que la luminiscencia se
mantiene de manera simultanea al proceso de radiacion.

e Para casos donde la energia E es mucho mayor que kT, entonces el tiempo
de atrapamiento tiene a valores muy grandes lo que nos indica que el
fendmeno de luminiscencia nunca sera observado.

Del segundo caso se resalta que se puede inducir el fendmeno de luminiscencia
sometiendo al material a una rata lineal creciente de temperatura tal que induce la
cantidad de procesos de recombinacion asi aumentando la produccion de fotones y
obteniendo una mayor produccion de fotones.

El espectro obtenido de la emision de fotones del semiconductor es conocido como
Curva Glow o Curva de Emisién Figura 2.La caracteristica de esta curva es que esta
compuesta por una cierta serie de gaussianas caracteristicas de los niveles de
atrapamiento del material. En el caso de la Figura 2 tenemos la curva de emision
del compuesto LiF dopado con NdF3s y expuesto a radiacion de rayos x de 250 rad
en un cuarto a temperatura ambiente, la rata de temperatura usada es de f§ =
3°Cs~1, de este espectro se puede identificar 2 tipos de picos que estan ligados con
5 tipos de niveles de atrapamiento de electrones del material, mediante un proceso
de deconvolucién se puede obtener la informacién de los valores de energia de
cada nivel de atrapamiento asi como sus t caracteristicos.
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Hay que tener en cuenta que la lectura de la termoluminiscencia es de tipo
destructiva, en términos que los electrones (huecos) atrapados en los niveles de
energia entre las bandas de conduccién y valencia van a ser liberados y por ende
los niveles desocupados, luego la informacion de la cantidad de radiacion que fue
sometida el material en un principio para el llenado de estos niveles quedara borrada
en una buena parte, sin embargo, es una herramienta que permite el uso de una
cierta cantidad de veces del mismo material, teniendo en cuenta realizar un proceso
de “borrado” de informacion para cada vez que se piense utilizar.
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Figura 2 Curva de emisién (Glow Curve) del LiF dopado con NdFs.

3. Aspectos Fisicos de la caracterizacion.

3.1.Difraccion de rayos x.

La difraccion de rayos X es una técnica de caracterizacion que permite evidenciar
las fases cristalinas de cierta composicion (si esta las tiene), de esta manera se
puede inferir aspectos cualitativos como cuantitativos entre los cuales tipo, tamafo
de grano, fases secundarias, micro deformaciones y su respectiva estructura
cristalina [29].
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3.2.SEM Y EDX

La microscopia electronica de barrido es una técnica de caracterizacion que nos
permite visualizar y calcular algunas propiedades morfologicas superficiales de
ciertos materiales, donde la morfologia de un material es la distribucion o formas
que toma el material de manera superficial (cuadrados, esferas o algun tipo de
geometria en algunos casos no hay geometria clara) [29]. De las imagenes SEM se
puede calcular la distribucidén de tamafos de granos que se forman en mi muestra
o los cambios de la morfologia como consecuencia de cambios fisicos en el proceso
de sintesis.

Haz oE
ELECTRONES

Lente
CONDENSADOR
GENERADOR
DE BARRIDD
DeFLECTOR
DEL HAZ
: Lente

OBJETIVO

SOPORTE DE
LA NUESTRA

DeTecTOR

Figura 3 Diagrama equipo de microscopia electronica de barrido.

Un esquema basico del equipo de microscopia electronica de barrido se puede
encontrar en la Figura 3, donde encontramos primero en la parte superior una fuente
de electrones (las imagenes SEM son generadas por la interaccion de los electrones
con la materia, por ende, dependemos de un haz de electrones en un principio).
Este haz de electrones es generado en un filamento el cual se le aplica voltaje entre
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10KeV y 20KeV, luego este haz es redirigido por medio de un campo eléctrico hacia
dos lentes electromagnéticas (bobinas) las cuales se encargan redireccionar el flujo
de electrones con la finalidad de obtener un haz de electrones puntuales sobre la
muestra para la generacion de la imagen SEM. Por otro lado, tenemos normalmente
son tres tipos de detectores para estos equipos (los cuales dependen de la
interaccion fisica entre los electrones y la materia), un primer detector para el caso
de electrones secundarios, un segundo detector para el caso de electrones
retrodispersados y un tercer caso para fotones del rango de los rayos X. Luego
tenemos la adquisicion de datos que son visualizados por medio de un software y
obtener las imagenes a escala micromeétrica.

El microscopio electronico consta de tres tipos de detectores, los cuales son el
detector de electrones secundarios, el detector de electrones retrodispersados y el
ultimo detector de fotones de energia.

La imagen que se forma en el software es a causa de los electrones que salen de
la muestra luego de ser bombardeados por el haz del equipo, una caracteristica
importante es que la imagen es un barrido superficial de nuestra muestra, luego
debemos recalcar que esta imagen obtenida es en dos dimensiones, la ilusién de
profundidad es un efecto 6ptico de la imagen mas no de la muestra. Otro aspecto
importante es que la imagen se presenta en una escala de grises, siendo de esta
manera los contrastes claros, una sefial de una alta recoleccion de electrones
dispersados por la muestra y los tonos mas oscuros una baja o cero emisiones de
electrones dispersados. Este aspecto es bastante importante en este trabajo ya que
una cualidad que tienen los materiales termoluminiscentes es tener una gran
cantidad de niveles de atrapamiento lo cual aumenta la probabilidad de guardar
informacion sobre la exposicion a radiacién debido al atrapamiento de electrones.

Los electrones secundarios son electrones de baja energia (energia mas baja que
la de los electrones retrodispersados) que son dispersados de la muestra por el haz
de electrones del equipo. En este caso, hay tres tipos de electrones secundarios, el
primero son los generados por la superficie de la muestra en el primer momento de
interaccion entre el haz y la materia, el segundo es generado al momento en que el
haz de electrones sale de la muestra luego de tener varios cambios de direccion y
el ultimo la posibilidad de que el haz interactue con otro material externo luego de
recorrer la muestra. Una caracteristica importante de los electrones secundarios es
que nos da informacién sobre la morfologia de la muestra *morfologia superficial).

Los electrones retrodispersados son electrones de alta energia (aproximadamente
de los ordenes del haz de electrones con que se bombardea la muestra). En este
sentido el haz de electrones interactua con la muestra (se conoce como el volumen
de interaccion) y luego salen para ser recolectados por el detector de electrones
retrodispersados, de esta manera como se menciono anteriormente, la imagen que
obtenemos de este detector es importante porque puede inferir que capacidad tiene
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nuestro material se absorber grandes volumenes de energia obteniendo asi unos
tonos mas oscuros y una mejor capacidad de guardar informacion.

Las imagenes SEM de los electrones retrodispersados (BSE) puede dar informacion
sobre la composicion del material (distintas fases), la topografia del material, la
distribucion de la masa y la cristalografia [29]. Para ello es importante definir el
coeficiente de electrones retrodispersados n como:

=" (6)

Donde Nz es el numero de electrones del haz y Ngg; es el numero de electrones
retrodispersados recolectados por el sensor.

Usando el software de simulacién CASINO y el método de Monte Carlo, se puede
obtener el coeficiente BSE de nuestro material y de esta manera poder tener un
valor caracteristico para la eficiencia de los materiales en emision
termoluminiscente.

3.3.Reflectancia difusa.

A partir de las curvas de reflectancia difusa se determiné el coeficiente de
absorcioén (a) y el gap de energia éptico (Eg) usando las relaciones 7 y 8.

F(R) =%=%; entonces a = s * F(R) (7)
[F(R) hv]? = A (hv — Eg) (8)

Donde R es la reflectancia difusa de la muestra, a el coeficiente de absorciony s
el coeficiente de dispersion [30].

A partir del calculo del coeficiente de absorcién cerca del borde de la banda de
conduccion es posible determinar la energia de Urbach, que proporciona
informacion de la microestructura del material, considerando que la formacion de
defectos estructurales y la interaccion electron-fondén generan estados de colas de
bandas que absorben fotones con energias hv menores que Ey,, . El coeficiente de
absorcion cerca del borde de la banda de conduccion (ay) tiene una dependencia
exponencial con la energia de Urbach (Ey,,), dada por la Ecuacion 8.
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hV—EI 9
ay(hv) = a, e Eurp ©)

Donde E; y a, son constantes. Entonces, la energia de Urbach (Eu) se puede
calcular realizando la grafica In a; vs hv, en la zona cercana a A, y ajustandola a
una recta, luego, el inverso de la pendiente corresponde al valor de Ey,p.

3.4. Termoluminiscencia.

La luminiscencia estimulada térmicamente o termoluminiscencia es el efecto de la
emision de fotones por medio de excitacion térmica. Estos fotones son emitidos por
el decaimiento o recombinacién de pares de electron-hueco que estaban en niveles
de energia (trampas) intermedios entre la banda de conduccion y la de valencia [31].

El equipo de caracterizacion usado es el Harshaw 4500 que este compuesto de una
plancha térmica para el proceso de calentamiento de los cristales, asi mismo como
un tubo fotomultiplicador que recolecta los fotones que emite la muestra al ser
calentada y genera la senal.

Figura 4 Harshaw 4500 lector TLD.

La probabilidad de generar fotones por medio de la excitacién térmica aumenta
proporcionalmente a medida que la temperatura incrementa, luego el aumento del
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numero de electrones que escapan de los niveles de energia de atrapamiento causa
una mayor produccion de fotones que son recolectados por el fotomultiplicador del
equipo. Este procedimiento es procesado en el software de adquisicion (Thermo
WInREMS) para evaluar la cantidad de radiacion que almaceno nuestra muestra
generando asi una curva de intensidad luminosa en funcién de la temperatura
conocida como la Curva Glow o Curva de Emisién como se evidencio en el reporte

generado por el software que se evidencia en Figura 2 Curva de emisién (Glow Curve) del
LiF dopado con NdFa.

4. Aspectos experimentales.

En este capitulo se describe todos los aspectos experimentales para la fabricacién
de pastillas de LiF con incorporaciones independientes de NdFs, CeFs y LaFs. Entre
ellos encontramos la informacion respecto a la composicion usada para las
incorporaciones, la ruta de sintesis por el método de reaccion de estado solido y el
resultado obtenido.

4.1.Materiales y sintesis.

Para el desarrollo completo de este trabajo se sigue una serie de etapas que
garantice el cumplimiento de los objetivos. De esta manera el primer objetivo es la
obtencion de los compuestos por medio del método de reaccion de estado solido
LiF incorporando diferentes concentraciones de LaFs, NdF3 y CeFs por medio de la
técnica de reaccion de estado sélido.

Partiendo del reactivo fluoruro de litio (LiF, Sigma Aldrich, 99.98%) se incorporan
tres reactivos de manera independiente y a un valor constante de masa molar y
porcentajes de dopaje del 2%, 6% y 12% de fluoruro de cerio (CeFs, Sigma Aldrich,
99.99%), asi mismo de fluoruro de neodimio (NdFs, Sigma Aldrich, 99.99%) y por
ultimo de fluoruro de lantano (LaFs, Sigma Aldrich, 99.99%).



Figura 5 Proceso de sintesis. a) Masa de los reactivos. b) Homogenizacién de los compuestos. c)
Molde 9mm para empastillado. d)Proceso de prensado. e) Tratamiento térmico.

En este orden de ideas se plantea una ruta de sintesis por el método de reaccion
de estado sodlido partiendo de una relacion de masas entre el fluoruro de litio y el
reactivo que se planea incorporar, como se evidencia en la Figura 5 a) la masa de
fluoruro de cerio requerida para el dopaje. Luego de esto tenemos el proceso de
homogenizacion del fluoruro de litio y su respectivo dopaje por medio de un mortero
como se puede ver en la Figura 5 b). El siguiente paso es el empastillado del
compuesto homogenizado, de esta manera optamos por dos moldes cilindricos de
diametros de 9mm y se realiza una serie adicional de pastillas en un molde de 3mm
de diametro para la serie con incorporaciones de NdFs (esto para realizar calculos
de emisién de termoluminiscencia), luego un proceso de prensado a una presion de
50kN, este paso se puede ver en la Figura 5 ¢)-d). Por ultimo, en la Figura 5 €) se
puede evidenciar el proceso térmico al cual se someten las pastillas obtenidas, la
temperatura usada para el recocido es de 550°C y 650°C durante un intervalo de
tiempo entre 12 horas y 18 horas.

4.2.Sintesis de Fluoruro de Litio (LiF) incorporando Fluoruro de Neodimio
(NdF3).

En la Tabla 1 encontramos las concentraciones usadas para la elaboracion de las
pastillas con dos tratamientos térmicos distintos, uno de 550°C y el otro de 650°C.
Adicionalmente en esta serie de muestras se trabajé con una masa molar total de
0.03 moles y sobre este valor se realizaron los calculos de porcentajes de
incorporacion del NdFs.

1 100% 0,778 0% - 0,778 550 °C
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0,03 5 98% 0,763 2% 0,121 0,883
moles 6 94% 0,732 6% 0,362 1,094
7 88% 0,685 12% 0,724 1,409
11 98% 0,763 2% 0,121 0,883
12 94% 0,732 6% 0,362 1,094 650°C
13 88% 0,685 12% 0,724 1,409

Tabla 1 Porcentajes de dopajes y tratamientos térmicos para el LiF y NdFs.

La ruta de sintesis usada esta basada en el proceso de reaccidon de estado sdlido,
las etapas de sintesis son , de esta manera en la tabla anterior evidenciamos las
masas utilizadas para la elaboracién de cada pastilla, donde tenemos que para la
muestra #1 es una pastilla de solo LiF, es decir nuestra pastilla esta totalmente
compuesta del fluoruro de litio, seguido tenemos en las pastillas #5 y #11 tenemos
un 98% de composicion de fluoruro de litio y un 2% de fluoruro de neodimio, en el
caso de las pastilla #6 y #12 tenemos un 94% de LiF y un 6% de NdFs y en las
pastillas #7 y #13 tenemos un 88% de LiF y un 12% de NdFs. Para todas las pastillas
se tiene una masa molar de 0,03 moles y sobre este valor y los porcentajes de
incorporacion se calcularon las masas que se debian utilizar.

Después de tener las masas de cada pastilla se realiz6 la homogenizacién por
presién usando un mortero con un tiempo de 2 horas para cada pastilla. Seguido
encontramos el empastillado y prensado en moldes de 9mm trabajando una presién
de 50kN. Las muestras de la serie 1,5,6 y 7 se pueden ver en la Figura 6 donde es
claro como el tamafo de cada pastilla aumenta considerablemente, siendo
consecuencia de las diferencias de densidad entre el LiF y el NdF3 (la densidad del

LiF es de 2.64 g/cm3 mientras que para el NdFs es de 6.65 g/cm3.

Figura 6 Pastillas de LiF con dopaje de NdF ;.

En el paso del tratamiento térmico, se trabaja una temperatura de 550°C para la
serie de muestras 1,5,6 y 7 mientras que para la serie de muestras 11,12 y 13 fue
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de 650°C. Se utilizé un horno controlado electrénicamente que se puede ver en la
Figura 8. Los tiempos a los que se expusieron las muestras 1,5,6 y 7 son de 6 horas
para alcanzar la temperatura de 550°C, luego se mantuvieron durante 12 horas a
esta temperatura y finalmente se dejaron durante 12 horas para llegar nuevamente
a la temperatura ambiente. Para el caso de las muestras 11, 12 y 13 se tardd 7
horas para alcanzar la temperatura de 650°C, seguido se dejan a esa temperatura
durante 18 horas y finalmente se dejan 16 horas para alcanzar la temperatura
ambiente. En la Figura 7 se puede encontrar la grafica de las ratas de temperatura
en funcion del tiempo para las pastillas de LiF con incorporaciones de NdFs, se
aclara que estas ratas de temperaturas se usaron también para las incorporaciones
de fluoruro de lantano LaFs y de fluoruro de cerio CeFs.
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Figura 7 Tiempos de tratamientos térmicos.

De las muestras #1, #11, #12 y #13 se sintetizaron en un molde de 3mm de diametro
para obtener unas pastillas de menor tamano, la razon es que para esta serie de
pastillas se evalua la emision de termoluminiscencia y con esto poder tener una
primera percepcion de su potencial para aplicaciones en dosimetria, estas muestras
se pueden encontrar en la Figura 8 donde se tiene que la muestra inferior es la de
LiF y la siguiente es con incorporaciones al 2%, 6% y 12% respectivamente.
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Figura 8 Tratamiento térmico muestras a) Muestra #1, b) Muestra # 11, ¢) Muestra # 12 y d)

Muestra # 13. Diametros de 3mm y altura 1.05mm.

4.3.Sintesis de Fluoruro de Litio (LiF) incorporando Fluoruro de Lantano (LaF3).

En la Tabla 2 encontramos las concentraciones usadas para la elaboracién de las
pastillas con dos tratamientos térmicos distintos, uno de 550°C y el otro de 650°C.
Adicionalmente en esta serie de muestras se trabajé con una masa molar total de
0.03 moles y sobre este valor se realizaron los calculos de porcentajes de
incorporacion del LaFs.

1

8

9
0,03 10
moles

14

15

16

100%
98%
94%
88%

98%
94%
88%

0.778
0.508
0.488
0.457

0.508
0.488
0.457

0%
2%
6%
12%
2%
6%
12%

0.078
0.235
0.470

0.078
0.235
0.470

0,778
0,587
0.722
0.927

0.587
0.722
0.927

550 °C

650°C

Tabla 2 Porcentajes de dopajes y tratamientos térmicos para el LiF y LaFs.

La ruta de sintesis usada esta basada en el proceso de reaccién de estado sodlido,
de esta manera en la tabla anterior evidenciamos las masas utilizadas para la
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elaboracion de cada pastilla, seguido de esto tenemos el proceso de
homogenizacion por presion usando un mortero con un tiempo de 2 horas para cada
pastilla, luego continua el empastillado en moldes de 8mm y finalmente es prensado
a una misma presion para todas las pastillas de 50kN. Las muestras de la serie 1,8,9
y 10 se pueden ver en la Figura 9 donde la variacion del tamafo de cada pastilla es
consecuencia de las diferencias de densidad entre el LiF y el LaF3 (la densidad del

LiF es de 2.64 g/cm3 mientras que para el LaFs es de 5.94 g/cm3 pero no tan
notable como el caso de la incorporacion de fluoruro de neodimio.

Molar Mass (g/mol)
Name ALIF 8LiF2La

10 mm

Figura 9 Pastillas de LiF con dopaje de LaFs.

En el paso del tratamiento térmico, se trabaja una temperatura de 550°C para la
serie de muestras 1,8, 9 y 10 mientras que para la serie de muestras 14,15y 16 fue
de 650°C, para ello se utilizé un horno controlado electrénicamente que se puede
ver en la Figura 5 €). Los tiempos a los que se expusieron las muestras 1,8, 9y 10
son de 6 horas para alcanzar la temperatura de 550°C, luego se mantuvieron
durante 12 horas a esta temperatura 550°C y finalmente se dejaron durante 12
horas para llegar nuevamente a la temperatura ambiente. Para el caso de las
muestras 14, 15 y 16 se dejan durante 7 horas para alcanzar la temperatura de
650°C, seguido se dejan a esa temperatura durante 18 horas a una temperatura de
650°C y finalmente se deja caer la temperatura durante 16 horas para alcanzar la
temperatura ambiente. En la Figura 7 se puede encontrar la grafica de las ratas de
temperatura en funcién del tiempo para las pastillas de LiF con dopaje de LaFs.

4.4.Sintesis de Fluoruro de Litio (LiF) incorporando Fluoruro de Cerio (CeF3).

En la Tabla 3 encontramos las concentraciones usadas para la elaboracién de las
pastillas con dos tratamientos térmicos distintos, uno de 550°C y el otro de 650°C.
Adicionalmente en esta serie de muestras se trabajé con una masa molar total de
0.03 moles y sobre este valor se realizaron los calculos de porcentajes de
incorporacion del CeFs.
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1 100% 0.778 0% - 0,778
2 98% 0.763 2% 0.118 0,881 550 °C
3 94% 0.732 6% 0.355 1.086

0,03 4 88% 0.685 12% 0.710 1.394

moles
17 98% 0.763 2% 0.079 0.881
18 94% 0.732 6% 0.237 1.086 650°C
19 88% 0.685 12% 0473 1.394

Tabla 3 Porcentajes de dopajes y tratamientos térmicos para el LiF y CeFs.

La ruta de sintesis usada esta basada en el proceso de reaccion de estado sdlido,
de esta manera en la tabla anterior evidenciamos las masas utilizadas para la
elaboracion de cada pastilla, seguido de esto tenemos el proceso de
homogenizacion por presion usando un mortero con un tiempo de 2 horas para cada
pastilla, luego continua el empastillado en moldes de 8mm y finalmente es prensado
a una misma presion para todas las pastillas de 50kN. Las muestras de la serie 1,
2, 3y 4 se pueden ver en la donde la variacion del tamafio de cada pastilla es
consecuencia de las diferencias de densidad entre el LiF y el CeF3 (la densidad del

LiF es de 2.64 g/cmg mientras que para el LaFs es de 6.16 g/cmg pero no tan
notable como el caso de la incorporacion de fluoruro de neodimio.

Figura 10 Pastillas de LiF con dopaje de CeFs.

En el paso del tratamiento térmico, se trabaja una temperatura de 550°C para la
serie de muestras 1,8, 9 y 10 mientras que para la serie de muestras 17, 18 y 19
fue de 650°C, para ello se utilizé un horno controlado electronicamente que se
puede ver en la Figura 5 €). Los tiempos a los que se expusieron las muestras 1, 2,
3y 4 son de 6 horas para alcanzar la temperatura de 550°C, luego se mantuvieron
durante 12 horas a esta temperatura 550°C y finalmente se dejaron durante 12
horas para llegar nuevamente a la temperatura ambiente. Para el caso de las
muestras 17, 18 y 19 se dejan durante 7 horas para alcanzar la temperatura de
650°C, seguido se dejan a esa temperatura durante 18 horas a una temperatura de
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650°C y finalmente se deja caer la temperatura durante 16 horas para alcanzar la
temperatura ambiente. En la Figura 7 se puede encontrar la grafica de las ratas de
temperatura en funcién del tiempo para las pastillas de LiF con dopaje de CeFs.

5. Analisis de resultados.

En este capitulo encontraremos los analisis de los cambios estructurales,
morfologicos, de composicion, Opticos y la respuesta termoluminiscente al
incorporar NdFs, CeFs y LaFs a la estructura del LiF de manera independiente por
medio de la técnica de reaccion de estado sélido. Las muestras analizadas en este
capitulo son las que se expusieron a una mayor temperatura y tiempo de recocido
siendo de 650 °C durante 18 horas, debido a que la sintesis de estas muestras
presentd mejores resultados en la caracterizacion.

5.1. Caracterizacion estructural y cristalina (DRX).

Los materiales termoluminiscentes son capaces de ceder en forma de luz, una
porcion de la energia que absorben cuando son irradiados por radiacion ionizante,
dicha emision de luz se da al calentarlos posterior al haber sido irradiados, la
intensidad de la luz emitida es directamente relacionada con la dosis de radiacion
recibida por el material, por ello estos son utilizados como dosimetros. Existen
diferentes tipos de materiales termoluminiscentes, que basicamente constan en
esencia de un material base dopado con impurezas de ciertos atomos que les
permiten aumentar sus propiedades termoluminiscentes como el Fluoruro de Litio
dopado con Magnesio y Cerio entre otros [32]. En este proceso con el fin de realizo
modificar la sensibilidad de respuesta Optica del LiF al ser expuesto a un campo de
radiaciones ionizantes incorporandole dopantes o impurezas estructurales de
manera controlada tales como Nd, La y Ce (provenientes de a partir de Fluoruros).

5.1.1. Efectos estructurales de la incorporacion de NdFs en LiF.

Como se observa las sefales marcadas en los recuadros verdes un cambio
significativo en la intensidad de picos y un leve corrimiento de posicién en el pico
encerrado en verde alrededor de 24° lo cual podria atribuirse a la inclusion,
sustitucién o interaccion de una sal sobre la otra o posiblemente la difusion o
intercambio de algun atomo sobre el otro ya que se genera un corrimiento hacia
bajos angulos lo que se atribuye a un aumento del tamafio de la celda lo que se
puede ser causa de la sustitucion o alteracién de la celda unidad ya que de acuerdo
en los procesos de difusion de atomos o moléculas pueden llevar a fragilizacion de
una red cristalina, por el efecto de difusion y transporte de dislocaciones de atomos
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o moléculas a lo largo de una red hacia las zonas de fragilizacion por efectos de
temperatura, tamafno de elementos incrustados sobre la red.

Ya que estos atomos pueden interaccionar con dislocaciones estructurales
reproduciéndolas o aumentando la dislocacion y en otros casos promoviendo la
aparicion de las mismas principalmente en los intersticios o en la superficie de la
red, en algunas ocasiones se da es la causa de un fallo sobre la estructura al llegar
a una concentracion critica definida para cada material, para los perfiles de NdFs,
se observa una concentracion del 12%. Por otro lado, para el pico DRX de 24° en
la sintesis con una incorporacién de 2% de NdFs no se observa en el perfil se
atribuye a una mayor incrustacion en la estructura sobre la estructura de LiF,
mientras que en la incorporacion del 12% se observa mas marcado la fase de NdFs
que podria estarse observando una incrustacion inversa (hablando del pico DRX
alrededor de 24°).
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Figura 11 Patron de difraccién de LiF incorporando NdFs.
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5.1.2. Efectos estructurales de la incorporacion de LaFs en LiF.

En el caso de la incorporacion de LaFs se observa que a medida que aumenta el
porcentaje se tiene una mayor eficiencia en la incrustacion e intensidad de la fase
de LaFs, esto se puede evidenciar en como los picos cerca de los 25° se vuelven
cada vez mas intensos. Por otro lado, la alteracion de la forma e intensidad del pico
principal del LiF alrededor de 45° indica que si se esta generando una dislocacion o
cambio en la estructura que puede ser por la difusion de atomos y moléculas nuevas

en la estructura o posibles sustituciones.

Intensidad (u.a)

Figura 12 Patrén de difraccion de LiF incorporando LaFs.
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5.1.3. Efectos estructurales de la incorporacion de CeFs en LiF.

De manera similar a los ensayos de NdFs y LaFs, para el CeFs se observa un
aumento de la intensidad de los picos del LiF alrededor de 45°, en cambio el pico
correspondiente de CeF3 alrededor de 25° no se observa en la mezcla, lo que
nos permite intuir que se realizé de manera mas eficiente la incrustacion de CeFs
que el Nd, pero el efecto es mayor para el 6% y 12% para el CeFs. Se puede
evidenciar la presencia de las fases de LiF y CeF3sin importar los porcentajes
de incorporacion.
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Figura 13 Patrén de difraccién de LiF incorporando CeF3
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5.2. Caracterizacion morfologica y composicion (SEM - EDX).

En esta seccion encontraremos las imagenes SEM de electrones secundarios y
retrodispersados del compuesto LiF con las incorporaciones independientes de
NdFs, LaFs y CeFsy porcentajes de incorporacion para cada uno de 2%, 6% y 12%.
Por otro lado, las imagenes presentadas estan a una escala de 20 ym mientras que
en los anexos podemos encontrar las imagenes a una escala de 100 um.

Usando el software de analisis de imagen Image J, se hace un analisis de las
imagenes SEM BSE de las muestras de fluoruro de litio con incorporaciones de
fluoruro de neodimio, fluoruro de lantano y fluoruro de cerio. Este analisis consta de
una distribucion de escala de grises que encontramos en la Figura 14, de tal manera
tenemos que la cero deteccion de electrones BSE se da cuando la intensidad es
cero (pixeles negros), mientras que la maxima deteccion de electrones BSE es
cuando la intensidad se focaliza cerca del 255 (la escala de grises va del cero al
255 siendo negro y blanco los extremos respectivamente). A esta distribucion de
grises estan fuertemente relacionados con el coeficiente n de electrones
retrodispersados, para ello se procede a normalizar la variable de la escala de grises
y el pico maximo de intensidad obtenido de las imagenes BSE. De esta manera,
podremos evaluar la influencia de la incorporacion del material en la sefal de los
electrones BSE o0 en otras palabras en su coeficiente de electrones
retrodispersados. Por ultimo, se realiza una simulacion Monte Carlo por medio del
software CASINO buscando las trayectorias y volumenes de interaccion de los
electrones secundarios y retrodispersados de cada material dependiendo de los
elementos que lo componen y su coeficiente de electrones retrodispersados.
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Figura 14 Software Image J Analisis escala de grises para imagenes SEM BSE LiF con
incorporacion de LaFs

Asi mismo, encontraremos los resultados de EDX realizadas donde se puede
reconocer los elementos quimicos que componen la muestra, asi como sus
respectivos pesos. De esta manera, se pueden corroborar con los resultados de
esta caracterizacion donde podremos evaluar los porcentajes del peso molar de
cada atomo dependiendo los pesos de los elementos que componen a las muestras
y asi evidenciar los porcentajes teoricos y los experimentales calculados por medio
de la fluorescencia de rayos x, de esta manera corroboramos los porcentajes de
dopajes que se buscaban sintetizar en pastillas por medio del método de reaccion
de estado sélido para el caso del LiF con sus respectivas incorporaciones. Se debe
aclarar que la técnica de EDX tiene una limitante para atomos de muy bajo numero
atomico, ya que esta técnica es funcional para atomos del nivel de energia k que no
son de valencia, en el caso del Litio solo tiene un nivel y por ende su respuesta es
muy baja o nula.

5.2.1. Efectos morfolégicos y composiciéon LiF con incorporacion de NdFs.

En la Figura 15 encontramos la imagen SEM de los electrones secundarios a una
escala de 20 um del compuesto LiF: 2%, 6% y 12% de NdFs, en la imagen a)
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encontramos una distribucion rectangular que varia de 5 ym a 10 um del compuesto
LiF sin incorporaciones, esto nos indica la distribucion cubica del compuesto y
adicionalmente se tiene que la diferencia de tamafno de granos se debe al método
de sintesis.

En la parte B de la imagen encontramos como el NdFs empieza a rodear al LiF, esta
caracteristica se hall6 en los difractogramas, en donde encontramos que en las
muestras con incorporaciones de NdFs se conservaban las dos fases de los
materiales usados, asi como un ensanchamiento en los picos lo que indicaba unas
dislocaciones en las estructuras del LiF, estas dislocaciones se pueden asociar en
las imagenes de SEM al aumento de NdF3 y como este empieza a envolver los
granos de LiF al punto de adicionarse a las estructuras de manera desorganizada.
Para el caso de los porcentajes de incorporacion de 6% y 12% vemos como el
Neodimio empieza a incrustarse de manera no uniforme alrededor de las estructuras
del LiF.

SEM HV: 100 kV WO 7’5‘"\"’! . SEM HV: 10.0 kV - “’4.0 7.95 mm
SEM MAG: 5.00 kx Det: SE, BSE SEM MAG: 5.00 kx Det: SE, BSE
View fleld: 41.5 pm Date(midly): 1201721 View field: 41.5 ym Date(mvdiy): 120121
- VEGA TEscAN] VEGA3 TESCAN

SEM Fisica UNAL SEM Fisica UNAL

e

SEM HV: 150KV WD: 7.96 mm SEM HV: 18.0kV WD: 7.97 mm
SEM MAG: 5.00 kx Det: SE, BSE SEM MAG: 5.00 kx Det: SE, BSE
View flold: 41.5 um Dato(midiy): 12001721 View field: 41.5 ym Date(midiy): 12101721
VEGA3 TESCAN VEGA3 TESCAN|

SEM Fisica UNAL SEM Fisica UNAL

Figura 15 Imagenes SEM electrones secundarios — barra de escala 20 um. a) 100% LiF, b)
98% LiF 2% NdFs, c) 94% LiF 6%NdFs y d) 88% LiF 12NdFs.
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En la Figura 16 encontramos las imagenes SEM de los electrones retrodispersados
a una escala de 20 um del compuesto LiF: 2%, 6% y 12% de NdFs,una caracteristica
importante es que entendiendo que esta imagen se forma con los electrones
generados por el equipo y de alta energia, son electrones que viajan por la muestra
y son recolectados luego por el detector, luego si analizamos en escala de grises
podemos evidenciar como para el compuesto LiF tenemos una baja recoleccion de
estos electrones por su escala gris, sin embargo al momento de adicionar un 2% de
NdF3 podemos ver disminuye la cantidad de pixeles grises para asi dar espacio a
una gran cantidad de vacios de deteccion (manchas negras) y esto va disminuyendo
a medida que se aumenta el porcentaje de incorporacion. Un aspecto importante de
estos cambios de grises el hecho de el atrapamiento de electrones en niveles
intermedios (un atrapamiento o perdida de energia maximo en el 2%) y después
una disminucion de esta sefial a medida que aumenta el dopaje, este resultado se
verifica en la respuesta de termoluminiscencia donde el material presenta una alta
respuesta de emision TL en el dopaje del 2% y luego un decaimiento progresivo.
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Figura 16 Imagenes SEM electrones retrodispersados — barra de escala 20 um. a) 100% LiF, b)
98% LiF 2% NdFs, c) 94% LiF 6% NdF3 y d) 88% LiF 12NdFs.
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Figura 17 Intensidad sefial electrones BSE LiF con incorporaciones de NdFs.

Este resultado se corrobora con el analisis de escala de grises de las imagenes
SEM-BSE del material, como podemos ver en las curvas de la Figura 17, en la cual
partiendo del espectro del fluoruro de litio vemos que cuando incorporamos un 2%
de fluoruro de neodimio obtenemos un corrimiento hacia la izquierda (mayor
absorcién de electrones retrodispersados, es decir un bajo n) y una mejor eficiencia,
sin embargo, cuando el porcentaje aumenta al 6% y 12% vuelve a tenerse un
corrimiento hacia la derecha y deformacion en la distribucion de la sefal (esto
implica una mayor cantidad de fases en el material asi mismo como una gran
variedad de coeficientes de dispersion y una eficiencia menor en la sefal).
Realizando una deconvolucion a estos espectros podemos encontrar los
coeficientes n presentes en nuestras muestras, el cual se relaciona con la media (u)
de cada distribucion normal de la deconvolucion. Ya que en algunos casos
tendremos dos o tres distribuciones normales se calcula el n promedio dependiendo
del peso de la intensidad de la sefial de cada pico.
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Figura 18 Simulacion CASINO — MONTE CARLO de electrones SE y BSE en el LiF a 20 KeV a 0°
en LiF.

En la Tabla 4 podemos encontrar los diferentes valores de los coeficientes de
electrones retrodispersados para el caso de LiF con incorporaciones de NdFs, de
los cuales destacamos una unica fase en las pastillas de LiF con un n = 46.7%, el
cual se ve altamente influenciado cuando se aplica las incorporaciones de fluoruro
de neodimio bajando este coeficiente a n,.,, = 6.0% para el caso de la
incorporacion del 2% y aumentando para los casos del 6% y 12% a 1.0, = 10.4%
Y Nprom = 13.6% respectivamente. Este resultado es de gran importancia porque en
una primera instancia nos indica el aumento de fases (dos fases para las
incorporaciones del 2% y 6%) y tres fases para el caso del 12%. Por otro lado, de
la Figura 17 se puede notar un aumento de sefal del 236% cuando al LiF se
incorpora un 2% de NdFs, seguido de un decaimiento de sefial del orden de la sefal
de LiF y terminando en una disminucion de sefial a un 96% para el caso del 6% y
del 31% para el caso del 12%.

En la Figura 18 encontramos la simulacion CASINO — Monte Carlo de la interaccion
entre el haz de electrones y la muestra, los parametros de simulacion es un haz de
20keV, el numero de electrones del haz es de 10000 y un angulo de interaccion de
cero grados. Se puede identificar los recorridos los electrones retrodispersados de
color rojo y los electrones secundarios de color azul. De esta simulacion se puede
inferir el coeficiente de electrones retrodispersados BSE n = 46.7% para el LiF, lo
cual nos indica una caracteristica importante que es el atrapamiento de energia del
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material. En la Figura 19 encontramos el volumen de interaccion de los electrones
sobre la muestra de LiF obtenido de la simulacion, donde encontramos que el 90%
de los electrones del haz no alcanzan una profundidad mayor de 156nm y solo un

5% alcanza una profundidad maxima de 963nm.

. % de . . H1 (%) [ 15] (%) U3 (%) nprom
incorporacion Altura Max
NdFsal LiF
0% NdFs 0.43 46.7 £ 0.1 - - 46.7%
2% NdFs 1.00 39+01 32.7+.02 - 6.0%
6% NdFs 0.41 6.0+ 0.1 2561 0.1 - 10.4%
12% NdF3 0.13 7.1+£0.1 36.1+0.2 | 57.8+0.1 13.6%

Tabla 4 Influencia de la incorporacion del NdFs en el LiF en los Coeficientes de electrones
retrodispersados.

Se realizaron las simulaciones de todas las incorporaciones las cuales se pueden
encontrar en el anexo del documento, sin embargo, nos centraremos en la de mas
bajo 7yrom = 6.0% que es cuando se incorpora un 2% de NdFs, en la Figura 20
podemos encontrar la simulacion con un n = 6.8%, lo que nos indica una baja
emision de electrones retrodispersados o una gran absorcion de estos electrones.
Por otro lado, en la Figura 21 podemos evidenciar como el 90% de los electrones
que interactuan en la muestra alcanzan una profundidad de 1.06um, es decir 679%
de mayor profundidad de interaccion que en el caso del LiF, esto es un resultado
importante porque nos corrobora como mejora la absorcién de energia para el caso
del 2% de fluoruro de neodimio.
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-1024.8 nm -511.4 nm 2.0 nm

Figura 19 Volumen de interaccién en el LiF.
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La composicidon elemental del LiF incorporando NdFs al 2%, 6% y 12% se puede
encontrar en la Tabla 5, donde evidenciamos que los valores calculados tedricamente
para realizar las incorporaciones se pueden corroborar en las medidas de EDX, de
esta manera podemos asegurar que el porcentaje que se esperaba incorporar se
encuentra dentro de los rangos esperados.

Peso experimental %.

Composicion elemental %.

LiF NdF3 F Nd Li
100 0 99.96 + 0.4 - 0.04 + 0.03
98 2 98.17 £ 1.6 1.83 £ 0.35 -
94 6 94.12 +£1.05 5.88 + 0.82 -
88 12 86.72 £ 5.15 13.28 +1.18 -

Tabla 5 Medidas EDX del LiF incorporando NdF3.
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Figura 20 Simulacién CASINO — MONTE CARLO de electrones SE y BSE en el LiF a 20 KeV a 0°
en LiF con incorporacion de 2% de NdFs.
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Figura 21 Volumen de interaccion en el LiF con incorporacion del 2% de NdFs.

5.2.2. Efectos morfolégicos y composicion LiF con incorporacion de LaFs.

En la Figura 22 encontramos la imagen SEM de los electrones secundarios a una
escala de 20 um del compuesto LiF: 2%, 6% y 12% de LaFs, en la imagen a)
encontramos una distribucién rectangular que varia de 5 ym a 10 um del compuesto
LiF sin incorporaciones, esto nos indica la distribucion cubica del compuesto y
adicionalmente se tiene que la diferencia de tamafo de granos se debe al método
de sintesis.

En la parte B de la imagen encontramos como el LaFs empieza a recubrir al LiF,
esta caracteristica se halld en los difractogramas, en donde encontramos que en las
muestras con incorporaciones de LaFs se conservaban las dos fases de los
materiales usados, asi como un ensanchamiento y desplazamiento hacia angulos
mayores en algunos picos, lo que indicaba unas dislocaciones en las estructuras
del LiF, estas dislocaciones se pueden asociar en las imagenes de SEM al aumento
de LaFs y como este empieza a envolver los granos de LiF al punto de adicionarse
a las estructuras de manera desorganizada. Para el caso de los porcentajes de
incorporacion de 6% y 12% vemos como el fluoruro de lantano empieza a
incrustarse de manera no uniforme alrededor de las estructuras del LiF y
empezando a predominar su estructura.
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Figura 22 Imagenes SEM electrones secundarios — barra de escala 20 um. a) 100% LiF, b) 98%
LiF 2% LaFs3, c) 94% LiF 6%LaFsy d) 88% LiF 12LaFs.
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Figura 23 Imagenes SEM electrones secundarios — barra de escala 20 um. a) 100% LiF, b) 98%
LiF 2% LaF3, c) 94% LiF 6%LaF3 y d) 88% LiF 12LaF3.

En la Figura 23 encontramos las imagenes SEM de los electrones retrodispersados
a una escala de 20 um del compuesto LiF: 2%, 6% y 12% de LaFs,una caracteristica
importante es que entendiendo que esta imagen se forma con los electrones
generados por el equipo y de alta energia, son electrones que viajan por la muestra
y son recolectados luego por el detector, luego si analizamos en escala de grises
podemos evidenciar como para el compuesto LiF tenemos una baja recoleccion de
estos electrones por su escala gris, sin embargo al momento de adicionar un 2% de
LaFs podemos ver el aumento de pixeles mas claros, lo que significa una mejora en
la sefal, es decir una mayor cantidad de electrones BSE, sin embargo este efecto
se ve drasticamente afectado cuando la incorporacion es del 6%, ya que
empezamos a encontrar una mayor cantidad de tonos oscuros o vacios de
deteccion (manchas negras). Un aspecto importante de estos cambios de
intensidad es el hecho de el atrapamiento de electrones en niveles intermedios (un
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atrapamiento o perdida de energia maximo en el 6%) y después una disminucién
de esta sefal a medida que aumenta el dopaje, este resultado se verifica en la
respuesta de termoluminiscencia donde el material presenta una alta respuesta de
emision TL en el dopaje del 6% y luego un decaimiento.

1 ,0 _ — |_iF
——2%LaF3
—6%LaF3

—12%LaF3

Intensidad (UA)

. , . : .
0,0 0,2 04 0,6 0,8 1,0
Escala de Grises (UA)

Figura 24 Intensidad sefal electrones BSE LiF con incorporaciones de LaFs.

Este resultado se corrobora con el analisis de escala de grises de las imagenes
SEM-BSE del material, como podemos ver en las curvas de la Figura 24, en la cual
partiendo del espectro del fluoruro de litio vemos que cuando incorporamos un 2%
de fluoruro de lantano obtenemos un corrimiento hacia la izquierda (mayor
absorcién de electrones retrodispersados, es decir un bajo n) y una menor
eficiencia, cuando el porcentaje aumenta al 6% y 12% vuelve a tenerse un
corrimiento hacia la izquierda y derecha respectivamente, asi mismo, una
deformacion en la distribucién de la sefial (esto implica una mayor cantidad de fases
en el material y una gran variedad de coeficientes de dispersion y una eficiencia
menor en la sefal). Realizando una deconvolucién a estos espectros podemos
encontrar los coeficientes n presentes en nuestras muestras, el cual se relaciona
con la media (1) de cada distribucién normal de la deconvolucién. Ya que en algunos
casos tendremos dos o tres distribuciones normales se calcula el n promedio
dependiendo del peso de la intensidad de la sefal de cada pico.
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En la Tabla 6 podemos encontrar los diferentes valores de los coeficientes de
electrones retrodispersados para el caso de LiF con incorporaciones de LaF s, de los
cuales destacamos una unica fase en las pastillas de LiF con un n = 46.7%, el cual
se ve altamente influenciado cuando se aplica las incorporaciones de fluoruro de
lantano bajando este coeficiente a 7,,,, = 36.7% para el caso de la incorporacion
del 2% LaFs, seguido de los casos del 6% y 12% a 1yrom = 25.8% Y Nprom = 43.7%
respectivamente. Este resultado es de gran importancia porque en una primera
instancia nos indica el aumento de fases (dos fases para las incorporaciones). Por
otro lado, de la Figura 24 se puede notar una disminucion de sefial del 67% cuando
al LiF se incorpora un 2% de LaFs, seguido de un decaimiento de sefal del orden
de 54% para el caso del 6% LaF3sy finalizando con un 36% para el caso del 12%
LaFs.

% de incorporacién [ Altura 1 (%) 12 (%) Mprom
0% LaFs 1.00 46.7 £ 0.1 - 46.7%
2% LaFs 0.66 32.0+0.2 50.2 +2.7 36.7%
6% LaFs 0.54 199 £ 0.5 33.5%+23 25.8%
12% LaFs 0.36 244408 56.8 £ 0.5 43.7%

Tabla 6 Influencia de la incorporacion del LaFs en el LiF en los Coeficientes de electrones
retrodispersados.

Se realizaron las simulaciones de todas las incorporaciones las cuales se pueden
encontrar en el anexo del documento, sin embargo, nos centraremos en la de mas
bajo 1,rom = 25.8% que es cuando se incorpora un 6% de LaFs, en la Figura 25
podemos encontrar la simulacién con un n = 28.5%, lo que nos indica una baja
emision de electrones retrodispersados o una gran absorcion de estos electrones.
Por otro lado, en la Figura 26 podemos evidenciar como el 90% de los electrones
que interactuan en la muestra alcanzan una profundidad de 765nm, es decir 496%
de mayor profundidad de interaccion que en el caso del LiF, esto es un resultado
importante porque nos corrobora como mejora la absorcién de energia para el caso
del 6% de fluoruro de lantano.

Peso experimental %. Composicion elemental %.
LiF LaFs F La Li
100 0 99.96 + 0.4 - 0.04 + 0.03
98 2 97.10 £ 0.22 2.76 £ 0.46 0.13 +0.03
94 6 93.47 £+ 3.62 6.47 + 0.94 0.05 4 0.03
88 12 88.84 + 5.64 11.09 £ 1.14 0.07 £ 0.03

Tabla 7 Medidas EDX del LiF incorporando LaFs.
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La composicion elemental del LiF incorporando LaFs al 2%, 6% y 12% se puede
encontrar en la Tabla 7Tabla 5, donde evidenciamos que los valores calculados
tedricamente para realizar las incorporaciones se pueden corroborar en las medidas
de EDX, de esta manera podemos asegurar que el porcentaje que se esperaba
incorporar se encuentra dentro de los rangos esperados.

0.0 nm

1566.0 nm
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6%LaF3 - 94% LiF
).0 nm -2600.0 nm 0.0 mm 2600.0 nm 5200.0 nm

Backscattering Coefficient: 0.285700 [Elapsed Time: 00:00:15 [Time Remaining: 00:00:00 [Progress: 100.0% [Stopped

Figura 25 Simulacién CASINO — MONTE CARLO de electrones SE y BSE en el LiF a 20 KeV a 0°
en LiF con incorporacion de 6% de LaF3
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Figura 26 Volumen de interaccion en el LiF con incorporacion del 6% de LaFs.

5.2.3. Efectos morfolégicos y composicion LiF con incorporacion de CeFs.

En la Figura 27 encontramos la imagen SEM de los electrones secundarios a una
escala de 20 um del compuesto LiF: 2%, 6% y 12% de CeFs, en la imagen a)
encontramos una distribucion rectangular que varia de 5 ym a 10 um del compuesto
LiF sin incorporaciones, esto nos indica la distribucion cubica del compuesto y
adicionalmente se tiene que la diferencia de tamafo de granos se debe al método
de sintesis.

En la parte B de la imagen encontramos como el CeFs empieza a recubrir al LiF,
esta caracteristica se halld en los difractogramas, en donde encontramos que en las
muestras con incorporaciones de CeFs se conservaban las dos fases de los
materiales usados, asi como un ensanchamiento, lo que indicaba unas
dislocaciones en las estructuras del LiF, estas dislocaciones se pueden asociar en
las imagenes de SEM al aumento de CeFs y como este empieza a envolver los
granos de LiF al punto de adicionarse a las estructuras de manera desorganizada.
Para el caso de los porcentajes de incorporacion de 6% y 12% vemos como el
fluoruro de cerio empieza a incrustarse de manera no uniforme alrededor de las
estructuras del LiF sin generar estructura clara.



60

" 1

b) e LiF 2% CeFs’,

G T S ok, By B oK e

SEM HV: 10,0 kV

SEM MAG: 5,00 kx
View field: 41.5 ym

A %
C) 5a% LiF &

SEM HV: 20,0 kV
SEM MAG: 5.00 kx

View fieid: 41.5 pm

e 4
WD: 7.85 mm

Det: SE, BSE

Date{midly): 1204:21

VEGAI TESCAN|

WD: 8.33 mm
Det: SE, BSE
Date{midiy): 09/17/21

VEGAS TESCANY |

SEM Fisica UNAL

SEMHV: 130 kV
SEM MAG: 5.00 kx
View field: 41.5 ym

SEM HV: 20.0 kV
SEM MAG: 5.00 kx
View field: 41.5 ym

WD: 8.05 mm
Det: SE. BSE
Dats(midiy): 12/08/21
VEGAS TESCAN

SEM Fisica UNAL

WD: 8:34 mm
Det: SE, BSE
Date(midly): BO1T21
VEGA3 TESCA

SEM Fisica UNAL

Figura 27 Imagenes SEM Electrones secundarios — 20 um. a) 100% LiF, b) 98% LiF 2% CeFs3,
¢) 94% LiF 6% CeF3 y d) 88% LiF 12% CeFs.

En la Figura 28 encontramos las imagenes SEM de los electrones retrodispersados
a una escala de 20 um del compuesto LiF: 2%, 6% y 12% de CeF3,una caracteristica
importante es que entendiendo que esta imagen se forma con los electrones
generados por el equipo y de alta energia, son electrones que viajan por la muestra
y son recolectados luego por el detector, luego si analizamos en escala de grises
podemos evidenciar como para el compuesto LiF tenemos una baja recoleccion de
estos electrones por su escala gris, sin embargo al momento de adicionar un 2% de
CeFs podemos ver el aumento de pixeles mas oscuros, lo que significa una
disminucién en la sefal del recolector de electrones BSE, es decir una menor
cantidad de electrones BSE (bajo coeficiente BSE), sin embargo este efecto se ve
afectado cuando la incorporacion es del 6%, ya que empezamos a encontrar una
mayor cantidad de tonos claros. Un aspecto importante de estos cambios de
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intensidad es el hecho de el atrapamiento de electrones en niveles intermedios (un
atrapamiento o perdida de energia maximo en el 2%) y después un aumento de esta
sefial a medida que aumenta el dopaje al 6%, este resultado se verifica en la
respuesta de termoluminiscencia donde el material presenta una alta respuesta de
emision TL en el dopaje del 12%.

T SEMHV: 100KV o WD: 7.95 mm I SEM HV: 13.0 KV
SEM MA/ oo SEM MAG: 0 kx
View flald: 41.5 ym lly): 120017 View field: 415 pm Date{midiy): 12/08/21
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SEM MAG: 5.00 kx Det: SE, BSE
View field: 41.5 pm Date{midiy): 09/17/21

iy -
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SEM MAG: 5.00 kx Det: SE, BSE
View field: 41.5 yim | Date{midry): 08117121
| ) VEGA) TESCANS | ! | VEGA3 TESCAN

SEM Fisica UNAL SEM Fisica UNAL

Figura 28 Imagenes SEM Electrones retrodispersados — 20 uym. a) 100% LiF, b) 98% LiF 2% CeFs3,
¢) 94% LiF 6% CeFsy d) 88% LiF 12% CeFs.
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Figura 29 Intensidad sefial electrones BSE LiF con incorporaciones de CefFs.

Este resultado se corrobora con el analisis de escala de grises de las imagenes
SEM-BSE del material, como podemos ver en las curvas de la Figura 29, en la cual
partiendo del espectro del fluoruro de litio vemos que cuando incorporamos un 2%
de fluoruro de cerio obtenemos un corrimiento hacia la izquierda (mayor absorcién
de electrones retrodispersados, es decir un bajo 1) y una menor eficiencia, cuando
el porcentaje aumenta al 6% y 12% vuelve a tenerse un corrimiento hacia la derecha
y una deformacion en la distribucion de la sefial (esto implica una mayor cantidad
de fases en el material asi mismo como una gran variedad de coeficientes de
dispersion y una eficiencia menor en la senal). Realizando una deconvolucion a
estos espectros podemos encontrar los coeficientes n presentes en nuestras
muestras, el cual se relaciona con la media (1) de cada distribucion normal de la
deconvolucion. Ya que tendremos dos distribuciones normales se calcula el 7
promedio dependiendo del peso de la intensidad de la sefial de cada pico.

En la Tabla 8 podemos encontrar los diferentes valores de los coeficientes de
electrones retrodispersados para el caso de LiF con incorporaciones de CeFs, de
los cuales destacamos una unica fase en las pastillas de LiF con un n = 46.7%, el
cual se ve altamente influenciado cuando se aplica las incorporaciones de fluoruro
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de cerio bajando este coeficiente a 1,,.,, = 21.4% para el caso de la incorporacion
del 2% CeFs, seguido de los casos del 6% y 12% a nyrom = 53.1% Y Nprom = 56.6%
respectivamente. Este resultado es de gran importancia porque en una primera
instancia nos indica el aumento de fases (dos fases para las incorporaciones). Por
otro lado, de la Figura 24 se puede notar una disminucion de sefal al 67% cuando
al LiF se incorpora un 2% de CeFs, seguido de un decaimiento de sefial del orden
de 32% para el caso del 6% CeF3Yy finalizando con un 57% para el caso del 12%
CeFa.

% de incorporacion [ Altura p1(%) p2 (%) Thprom
0% CeFs 1.00 46.7 £ 0.1 - 46.7%
2% CeFs 0.67 16.7 £ 0.2 37.0+ 1.7 21.4%
6% CeFs 0.32 443 +0.2 65.6 + 4.3 53.1%
12% CeFs 0.57 32.8+ 0.5 67.2+3.7 56.6%

Tabla 8 Influencia de la incorporacion del CeFs en el LiF en los Coeficientes de electrones
retrodispersados.

Se realizaron las simulaciones de todas las incorporaciones las cuales se pueden
encontrar en el anexo del documento, sin embargo, nos centraremos en la de mas
bajo 1,,0m = 21.4% que es cuando se incorpora un 2% de CeFas. En la Figura 30
podemos encontrar la simulacién con un n = 19.5%, lo que nos indica una baja
emision de electrones retrodispersados o una gran absorcidon de estos electrones.
Por otro lado, en la Figura 31 encontramos la simulacion del volumen de interaccion
y en el vemos como el 90% de los electrones que interactuan en la muestra alcanzan
una profundidad de 465nm, es decir 386% de mayor profundidad de interaccion que
en el caso del LiF, esto es un resultado importante porque nos corrobora como
mejora la absorcion de energia para el caso del 2% de fluoruro de cerio.
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Figura 31 Volumen de interaccion en el LiF con incorporacion del 2% de CeF3
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La composicidon elemental del LiF incorporando CeFs al 2%, 6% y 12% se puede
encontrar en la Tabla 9Tabla 5, donde evidenciamos que los valores calculados
tedricamente para realizar las incorporaciones se pueden corroborar en las medidas
de EDX, de esta manera podemos asegurar que el porcentaje que se esperaba
incorporar se encuentra dentro de los rangos esperados.

Peso experimental %. Composicion elemental %.
LiF CeFs F Ce Li
100 0 99.96 + 0.4 - 0.04 + 0.03
98 2 97.30 £ 0.32 2.66 + 0.40 0.04 +0.03
94 6 92.08 £+ 5.52 7.85 + 0.87 0.08 + 0.03
88 12 87.02 £1.12 12.93 +£1.22 0.05 4 0.03

Tabla 9 Medidas EDX del LiF incorporando CeFs.

5.3. Caracterizacion éptica (Reflectancia difusa).

Las propiedades opticas de los compuestos LIF: ce, La y Nd fueron estudiadas a
partir de la reflectancia difusa, con las cuales se encontraron los coeficientes de
absorcion, energia de Urbach y el calculo del gap de energia Eg [30]. Las cuales se
pueden correlacionar con algunas propiedades vistas en la termoluminiscencia.

5.3.1. Influencia de la incorporacion del NdF3 en LiF sobre los efectos
opticos.

La Figura 32 muestra el espectro de reflectancia difusa del compuesto LiF con
incorporaciones de NdFs a 2%, 6% y 12 %, las cuales fueron sintetizadas a una
temperatura de 650 °C durante 18 horas.

La existencia de la absorcion caracteristica de los iones Nd picos, donde sus
intensidades aumentan con el aumento del contenido de NdF3 % en moles. Se sabe
que los niveles de transicion de energia varian con el contenido de mol % de NdFs.

Esta variacion se atribuy6é tanto a la covalencia como a la asimetria de las
estructuras locales de Nd-F3 en el material, las intensidades de se encuentra que
las bandas de absorcion de la Figura 32 aumentan con el contenido de NdFs. Los
picos de absorcion presentes en todos los espectros Opticos, se atribuyen a la
transicion entre el estado fundamental (4 19/2) y los estados de mayor energia en la
configuracion electronica 4P3 de Nd3+. Las transiciones se asignan de acuerdo con
estudios anteriores y se muestran en todas las bandas de energia de absorcion.
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La incorporacién de NdFs en la estructura del LiF aumenta la absorcién de fotones
en el material para ciertas longitudes de onda especificas, como se muestra en la
Figura 33, proporcionalmente al aumentar la cantidad de NdFs en las muestras, con
lo cual le podriamos atribuir las buenas propiedades termoluminiscentes en el

espectro de emision visible
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Figura 33 Intensidad de Absorcion en funcién del porcentaje de incorporacion de NdF3

5.3.2.
opticos.

Influencia de la incorporacién del LaF3 en LiF sobre los efectos

La Figura 34 muestra el espectro de reflectancia difusa del compuesto LiF con
incorporaciones de LaFs a 2%, 6% y 12 %, las cuales fueron sintetizadas a una
temperatura de 650 °C durante 18 horas.



67

100 —
(a) m— ()} F =
P o e l f i LiF:La 6% C
o 80 O s s s i = 11 ' | = | ——LiF:La 12%
%{ ¥l @ | l‘ | ‘IN’;
Swl [ sty oviEl AL
S f i LiF all || N e
® 40{ | N L e 1 1 (AT
&= . ti‘l[a-?z/; Q1 } 2.0 25 3.0
I h iEel a-179% \ Vo .
ol 1A S{\ |\ Enegmev)
0 ! ! T T T T T
400 800 1200 400 480 560 640 720

Longitud de onda (nm) Longitud de onda (nm)
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absorcion (c) calculo del gap.

La incorporaciéon de LaFs en la estructura del LiF aumenta la absorcién de fotones
en el material para ciertas longitudes de onda especificas, como se muestra en la

Figura 35.
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Figura 35 Intensidad de Absorcion en funcion del porcentaje de incorporacion de LaFs.

5.3.3. Influencia de la incorporacion del CeF3 en LiF sobre los efectos
opticos.

La Figura 36 muestra el espectro de reflectancia difusa del compuesto LiF con
incorporaciones de CeFs a 2%, 6%, y 12 %, las cuales fueron sintetizadas a una
temperatura de 700 °C durante 6 horas.
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Figura 36 Propiedades Opticas (a) Reflectancia difusa LiF: 2%, 6% y 12% CeF3 (b) coeficiente de
absorcion (c) calculo del gap.

La incorporacién de CeFs en la estructura del LiF desplaza el Gap hacia valores de
menor energia disminuyendo asi el Gap del material al aumentar la cantidad de
cerio en la estructura pasando de 4.81 eV para 2% de cerio, hasta 4.63 eV para 12
% de cerio. Adicionalmente el calculo del coeficiente de absorcidn permite encontrar
la energia de Urbach la cual es una medida del desorden estructural de las muestras
como se muestra en la Figura 37.
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Figura 37 Intensidad de Absorcion en funcion del porcentaje de incorporacion de CeFs.

5.4.Respuesta de la emision de termoluminiscencia bajo radiacion rayos Xy UV.

En este capitulo encontraremos la respuesta termoluminiscente del material LiF
incorporando distintos porcentajes molares de NdFs, LaFs y CeFs de manera
independiente. Las pastillas se irradiaron con el equipo de difraccion durante 5
minutos y para la respuesta a irradiacion UV se utilizé una lampara Sylvania G15W
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T8 que es una lampara germicida tubular de 15 Watts de potencia y genera
radiacion UV a 255nm, las muestras fueron irradiadas durante 3 horas continuas.

Luego de irradiar las muestras a diferentes energias utilizamos el equipo Harshaw
4500 y el software de adquisicion. Cabe resaltar que el equipo Harshaw 4500 consta
de un crisol para calentar nuestra muestra, sin embargo, se hicieron pruebas con
las muestras de mayor tamafo y debido a sus dimensiones la conduccién térmica
era menor que la de nuestra muestra de menor dimensién lo que causaba que no
hubiera un efecto considerable en términos de la excitacion térmica de nuestro
material, por ende, se toma la decisibn que para evaluar la respuesta
termoluminiscente de estos materiales sintetizados.

5.4.1. Respuesta de la emisién de termoluminiscencia bajo radiacion rayos
X'y UV del compuesto LiF incorporando NdFs.

En la Figura 38 encontramos las curvas de emision del compuesto de LiF: 2%, 6%
y 12% de NdFs el cual se irradio con una fuente de rayos X del equipo DRX durante
5 minutos, con radiacién Cu Ka 1 = 1.54060 A con energia del orden de 1 KeV.

Es evidente como crece la respuesta termoluminiscente en el compuesto de LiF:2%
NdFs y después decae un 50% y 75% para las muestras con incorporaciones de 6%
y 12% respectivamente, esto se puede evidenciar en la figura b) como crece el
maximo pico de emision en funcién del porcentaje teniendo un maximo de 2 uA para
la sintesis con el 2% de NdFs.
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Figura 38 a) Curva emisién del compuesto LiF: 2%, 6% y 12% de NdF3 irradiada con rayos X, b)
Maximos picos de emision en funcion del porcentaje de incorporacion.

Compuesto Méaximo pico emisién (nA) Temperatura emisién (°C)
LiF 74 283
LiF: 2% NdF3 2039 279
LiF: 6% NdF3 1173 255
529 294
Tabla 10 Maximos picos de emision LiF: 2%, 6% y 12% NdF3 irradiado con R-X.

LiF: 12% NdFs

En la Tabla 10 encontramos los valores maximos de intensidad de cada compuesto,
asi como la temperatura de emision, en donde se puede evidenciar como crece la

respuesta TL en un 2700% aproximadamente para la incorporacién del 2% y sigue
conservando la emision cerca de los 280 °C, sin embargo, decae abruptamente a

medida que se aumenta el porcentaje de incorporacion.
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En el caso de la exposicion a radiacion UV adicionamos al espectro un material
termoluminiscente comercial de nombre TLD-100 (LiF: Mg. Ti), aunque el material
de fabrica no viene recomendado para este tipo de radiacién se queria comparar
con la respuesta obtenida con los materiales con dopaje. El resultado obtenido es
una alta respuesta en la sefial cuando el porcentaje es del 2% seguido de unas
respuestas menores (inclusive al material LiF sin incorporaciones) para los
porcentajes de 6% y 12%.

Compuesto Maximo pico emision (nA) Temperatura emisién (°C)
TLD-100 40 280
LiF 25 296
LiF: 2% NdFs 310 423
LiF: 6% NdF3 17 215
LiF: 12% NdF3 194 411

Tabla 11 Maximos picos de emision LiF: 2%, 6% y 12% NdF3; Radiacion UV
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En la Tabla 11 encontramos los valores maximos de intensidad de cada compuesto,
asi como la temperatura de emisién, en donde se puede evidenciar como crece la
respuesta TL en un 775% aproximadamente y sigue conservando la emision cerca
de los 286 °C, sin embargo, para el caso de 2%, decae abruptamente la sefial de
TL en un 68% cuando el porcentaje de incorporacion es del 6%.

5.4.2. Respuesta de la emision de termoluminiscencia bajo radiacion UV del
compuesto LiF incorporando LaFs.

En el caso de la exposicion a radiacion UV adicionamos al espectro un material
termoluminiscente comercial de nombre TLD-100 (LiF: Mg. Ti), aunque el material
de fabrica no viene recomendado para este tipo de radiacion se queria comparar
con la respuesta obtenida con los materiales con dopaje.

En la Figura 40 el resultado obtenido es una alta respuesta en la sefal cuando el
porcentaje es del 6% seguido de unas respuestas menores (inclusive al material LiF
sin incorporaciones) para los porcentajes de 2% y 12%. También podemos ver como
el LiF tiene una menor respuesta a radiacion UV que el TLD-100 aunque con las
incorporaciones de LaFs esta respuesta mejora notablemente.

Compuesto Maximo pico emision (nA) Temperatura emisién (°C)
TLD-100 40 280
LiF 25 296
LiF: 2% LaFs 49 435
LiF: 6% LaFs 152 433
LiF: 12% LaFs 75 437

Tabla 12 Maximos picos de emision LiF: 2%, 6% y 12% LaFs Radiaciéon UV

En la Tabla 12 encontramos los valores maximos de intensidad de cada compuesto,
asi como la temperatura de emisién, en donde se puede evidenciar como crece la
respuesta TL en un 608% aproximadamente y la emision cerca de los 433 °C. Para
los casos de incorporaciones de 2% y 12% se tiene un crecimiento del pico maximo
de emisién del 196% y 300% respectivamente. En este caso podemos evidenciar
como la incorporacién de LaFs mejora notablemente la respuesta termoluminiscente
a medida que se aumenta el porcentaje molar llegando a un maximo en el 6% y
seguido por un decaimiento, sin embargo, es importante mencionar que este
compuesto no genero respuesta TL bajo radiacion de rayos X.
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5.4.3. Respuesta de la emisién de termoluminiscencia bajo radiacion UV del

compuesto LiF incorporando CeFas.

En la Figura 41 el resultado obtenido es una baja respuesta en la sefal TL cuando
el porcentaje es del 2% seguido de unas respuestas menores (aunque del orden de
la respuesta TL del TLD-100) para los porcentajes de 6% y 12%. También podemos
ver como el LiF tiene una menor respuesta a radiacion UV que el TLD-100 aunque
con las incorporaciones de LaFs esta respuesta se acerca a la respuesta del TLD-

100.

Compuesto Maximo pico emision (nA) Temperatura emisién (°C)
TLD-100 40 280

LiF 25 296

LiF: 2% CeFs 47 424

LiF: 6% CeFs 5 410

LiF: 12% CeF3s 39 353

Tabla 13 Maximos picos de emision LiF: 2%, 6% y 12% CeF3 Radiacion UV
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En la Tabla 13 Maximos picos de emision LiF: 2%, 6% y 12% CeF3 Radiacion UV encontramos
los valores maximos de intensidad de cada compuesto, asi como la temperatura de
emision, en donde se puede evidenciar como crece la respuesta TL a un 188%
aproximadamente y aumenta la temperatura de emision cerca de los 424 °C para la
incorporacion del 2%, para los casos de incorporaciones de 6% y 12% se tiene un
decrecimiento del pico maximo de emision del 20% seguido de un crecimiento del
156% respectivamente. En este caso podemos evidenciar como la incorporacion de
CeFs mejora notablemente la respuesta termoluminiscente a medida que se
aumenta el porcentaje molar a 2% aunque esa respuesta no se puede comparar
con las obtenidas con las incorporaciones de NdFsy LaFs.

Por otro lado, es importante mencionar que este compuesto no genero respuesta
TL bajo radiacion de rayos X.
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Figura 41 a) Curva emisiéon del compuesto LiF: 2%, 6% y 12% de CeF3 irradiada con lampara UV,
b) Maximos picos de emision en funcion del porcentaje de incorporacion
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6. Conclusiones y recomendaciones.

Esta seccion se divide en tres partes, cada una referente a las conclusiones de cada
incorporacion realizada al LiF.

6.1.Conclusiones y recomendaciones LiF con incorporaciones de NdFs.

Se encuentran por medio de los difractogramas la coexistencia de dos fases (LiF y
NdF3) para las incorporaciones del 2% y 6%, por otro lado, se evidencia la presencia
de una tercera fase para la incorporacion del 12% que se infiere en el analisis de
las imagenes SEM-BSE. La presencia de dislocaciones en la estructura del LiF es
evidente a causa del aumento del ancho de los picos y su leve corrimiento.

La creacion de estructuras de NdFs alrededor de los granos de LiF se evidencia en
las imagenes SEM de electrones secundarios y aumenta a medida que el porcentaje
de incorporacion es mayor, se calcula por medio de las imagenes BSE la
disminucién al 12% de los coeficientes de electrones retrodispersados n siendo para
el LiF un valor de n = 46.7% y para el caso de incorporacion del 2% del n = 6.0%,
este resultado es visible en la gran cantidad de decaimientos del espectro de
reflectancia difusa, lo que puede concluirse en una gran variedad de centros de
recombinacibn los cuales son importantes para las aplicaciones
termoluminiscentes.

Se encuentra un aumento del 2700% en la respuesta termoluminiscente del material
LiF: 2% NdFs comparandolo solo con el compuesto LiF bajo una exposicion de
radiacion de rayos x de los ordenes de 1 KeV durante 5 minutos y con un maximo
pico de emision de 2pA. La respuesta a radiacion UV de los 6rdenes de energia de
5eV durante 3 horas tuvieron mejor resultado en los compuestos de LiF: 2% NdFs.

Se recomiendo realizar un estudio del LiF: NdFs con bajas concentraciones por
medio del método de reaccion de estado solido teniendo una prensa térmica para
poder mejorar el proceso sintesis asi mismo como realizar pruebas en peliculas
delgadas para evaluar las diferencias de sintesis. Asi mismo se aconseja irradiar
con energias mas altas para poder hacer un estudio sobre viabilidad y eficiencia en
gque rangos se encontraria.

6.2. Conclusiones y recomendaciones LiF con incorporaciones de LaFs.

Se encuentran por medio de los difractogramas la coexistencia de dos fases (LiF y
LaFs) para las incorporaciones del 2%, 6% y 12% que se infiere en el analisis de las
imagenes SEM-BSE. La presencia de dislocaciones en la estructura del LiF es
evidente a causa del aumento del ancho de los picos y su leve corrimiento con
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respecto al patron de LaFs, lo que implica dislocaciones en la red y cambios de
estructura.

La creacion de estructuras de LaF3 alrededor de los granos de LiF se evidencia en
las imagenes SEM de electrones secundarios y aumenta a medida que el porcentaje
de incorporacion es mayor. Se calcula por medio de las imagenes BSE los
coeficientes de electrones retrodispersados, encontrando una disminucion al 78%
siendo para el LiF un valor de n = 46.7% y para el caso de incorporacion del 2% con
un coeficiente n = 36.7%, sin embargo, el resultado mas bajo del coeficiente de
electrones retrodispersados se obtiene para la incorporacion del 6% llegando a un
valor de n = 25.8%, este resultado es visible en el decaimiento del espectro de
reflectancia difusa, donde se encuentran que el valor del gap varia entre 2.58eV a
3.18eV a medida que se aumenta el porcentaje de incorporacion. Lo que puede
concluirse en una gran variedad de centros de recombinacion los cuales son
importantes para las aplicaciones termoluminiscentes.

Para la respuesta TL bajo radiacion UV se encuentra que de las 3 incorporaciones
realizadas la mejor respuesta TL es para el caso del 6% de LaF3s siendo de 152nA
y la del LiF de 25nA. No se logra obtener respuesta TL bajo radiacion de rayos X
del orden de 1KeV.

Se recomiendo realizar un estudio del LiF: LaFs con bajas concentraciones por
medio del método de reaccion de estado solido teniendo una prensa térmica para
poder mejorar el proceso sintesis asi mismo como realizar pruebas en peliculas
delgadas para evaluar las diferencias de sintesis. Asi mismo se aconseja irradiar
con energias mas altas para poder hacer un estudio sobre viabilidad y eficiencia en
gque rangos se encontraria.

6.3. Conclusiones y recomendaciones LiF con incorporaciones de CeFas.

Se encuentran por medio de los difractogramas la coexistencia y aumento de sefal
de dos fases (LiF y CeFs3) para las incorporaciones del 2%, 6% y 12%, esto también
se infiere en el analisis de las imagenes SEM-BSE. La presencia de dislocaciones
en la estructura del LiF es evidente a causa del aumento del ancho de los picos y
aumento de la intensidad del CeFs a medida que se aumenta el porcentaje de
incorporacion. Por otro lado, la perdida de dos picos alrededor de los 25 grados
puede ser causa de dislocaciones en la red y cambios de estructura.

La creacion de estructuras de CeFs alrededor de los granos de LiF se evidencia en
las imagenes SEM de electrones secundarios y aumenta a medida que el porcentaje
de incorporacion es mayor. Se calcula por medio de las imagenes BSE los
coeficientes de electrones retrodispersados, encontrando una disminucién al 78%
siendo para el LiF un valor de n = 46.7% y para el caso de incorporacién del 2% del
n = 21.4%, sin embargo cuando se aumenta el porcentaje de incorporacion este
valor aumenta drasticamente inclusive siendo mayor que el LiF, donde para el 6%
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obtenemos un coeficiente de n = 53.1% vy para el caso del 12% de incorporacién
del n =56.6% este resultado es visible en los decaimientos del espectro de
reflectancia difusa, donde se encuentran que el valor del gap varia entre 4.63eV a
4.81eV a medida que se aumenta el porcentaje de incorporacion. Lo que puede
concluirse en una gran variedad de centros de recombinacion los cuales son
importantes para las aplicaciones termoluminiscentes.

Para la respuesta TL bajo radiacion UV se encuentra que de las 3 incorporaciones
realizadas la mejor respuesta TL es para el caso del 2% de CeFs siendo de 47nAy
la del LiF de 25nA. No se logra obtener respuesta TL bajo radiacion de rayos X del
orden de 1KeV.

Se recomiendo realizar un estudio del LiF: CeFs con bajas concentraciones por
medio del método de reaccion de estado solido teniendo una prensa térmica para
poder mejorar el proceso sintesis asi mismo como realizar pruebas en peliculas
delgadas para evaluar las diferencias de sintesis. Asi mismo se aconseja irradiar
con energias mas altas para poder hacer un estudio sobre viabilidad y eficiencia en
gque rangos se encontraria.

7. Anexos.

En esta seccion encontraremos las imagenes SEM de electrones secundarios y
retrodispersados del compuesto LiF con las incorporaciones independientes de
NdFs, LaFs y CeFs y porcentajes de 2%, 6% y 12% respectivamente a una escala
de 100 um.

También encontraremos las simulaciones CASINO Monte Carlo de los electrones
secundarios y retrodispersados y sus respectivos volumenes de interaccion del
compuesto LiF con incorporaciones de NdFs al 6% y 12%, de LaFs al 2% y 12% y
de CeFzal 6% y 12%.
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b) s8% LiF 2% NdFs

% <
WD: 7.95 mm SEM HV: 20.0 kV WD: 8.00 mm
Det: SE, BSE SEM MAG: 1.00 kx Det: SE, BSE
Date(midly): 12101721 Date(m/dly): 10729/21
VEGA3 TESCAN| VEGA3 TESCAN|

SEM Fisica UNAL SEM Fisica UNAL

SEM HV: 12.0 kV WD: 8.00 mm SEM HV: 120 kV WD: 8.00 mm
SEM MAG: 1.00 kx Det: SE, BSE SEM MAG: 1.00 kx Det: SE, BSE
View field: 208 pm Date(m/dly): 10/29/21 View field: 208 ym Date(midy): 1020121
VEGA3 TESCAN| VEGAS TESCAN|
100 pm
SEM Fisica UNAL SEM Fisica UNAL

Figura 42 Imagenes SEM electrones secundarios — barra de escala 100 um. a) 100% LiF, b) 98%
LiF 2% NdFs, c) 94% LiF 6%NdF3 y d) 88% LiF 12NdFs.
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SEMHV: 120k WD 8.00 mm
SEM MAG: 1.00kx Det: SE, BS
View fiold: 200 pm Data{midy): 10

SEM Fisica UNAL

b) ss% LiF 2% NdF3

SEM HV: 20,0 kV WD: 8.00 mm
SEM MAG: 1.00 kx Det: SE. BSE
View field: 208 um Date{midly): 1072021

VEGAJ TESCAN|

SEM Fisica UNAL

d) ss% LiF 12% NdF3

SEM HV: 12.0 KV . WD: 8.00 mm
Det: SE, BSE
Date{midy): 1029221
VEGA3 TESCAN|

SEM Fisica UNAL

Figura 43 Imagenes SEM electrones retrodispersados — barra de escala 100 um. a) 100% LiF, b)
98% LiF 2% NdF3s, c) 94% LiF 6% NdFs y d) 88% LiF 12NdFs.
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? b) 9% LiF 2% LaFs

SEM HV: 10.0 kV. WD: 7.95  sem 0KV WD: 8.00 mm
SEM MAG: 1.00 kx Det: SE, BSE SEM MAG: 1.00 kx Det: SE, BSE
View fleld: 208 ym Date(midly): 12/01/21 View field: 207 ym Date(m/dly): 12/09/21
VEGA3 TESCAN|

SEM Fisica UNAL

’c) 0a% LiF 6% LaFs

SEM HV: 20.0 kV : 8. SEM HV: 20.0 KV
SEM MAG: 1.00 kx X SEM MAG: 1.00 kx

VEGA3 TESCAN

SEM Fisica UNAL SEM Fisica UNAL

Figura 44 Imagenes SEM electrones secundarios — barra de escala 100 ym. a) 100% LiF, b) 98%
LiF 2% LaFs, c) 94% LiF 6% LaF3s y d) 88% LiF 12LaFs.
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b) 9s% LiF 2% LaFs

..‘

SEM HV: 10.0 kV WD: 7.95 mm ) SEM HV: 20.0 kV WD: 8.00 mm
SEM MAG: 1.00 kx Det: SE, BSE SEM MAG: 1.00 kx Det: SE, BSE
View field: 208 ym Date(m/dly): 12/01/21 View field: 207 ym Date(m/dly): 12/09/21
vecasTescanll | | | | VEGA3 TESCAN|
100 pm
SEM Fisica UNAL SEM Fisica UNAL

d) ss% LiF 12%LaFs

SEM HV: 20.0 kV - WD: 8.00 mm l SEM HV: 20.0 kV
SEM MAG: 1.00 kx Det: SE, BSE SEM MAG: 1.00 kx
View field: 208 ym Date(m/dly): 12/09/21 View field: 207 pm Date(m/dly): 12/09/21
VEGA3 TESCAN| VEGA3 TESCAN

SEM Fisica UNAL SEM Fisica UNAL

Figura 45 Imagenes SEM electrones retrodispersados - 100 um. a) 100% LiF, b) 98% LiF 2% LaFs3,
¢) 94% LiF 6% LaF3 y d) 88% LiF 12LaFs3.
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SEM HV: 10.0 kv 9 SEM HV: 20.0 kv
SEM MAG: 1.00 kx Det: SE, BSE SEM MAG: 1.00 kx
View field: 208 pm Date{midly): 12/01/21 View field: 208 ym

VEGA3 TESCAN
100 pm
SEM Fisica UNAL

SEM HV: 15.0 kV | WD: 8.05 mm SEM HV: 20.0 kV
SEM MAG: 1.00 kx Det: SE, BSE SEM MAG: 1000 x
View fiald: 208 pm Date[midly): 12/0921 View field; 208 pm

100 pm

SEM Fisica UNAL

WD: 8.34 mm
Det: SE, BSE
Date(midiy): 08/17/21
VEGA3I TESCAN|

SEM Fisica UNAL

WD: 8.00 mm
Det: SE, BSE
Date(m/dly): 12/09/21
VEGA3 TESCAN|

SEM Fisica UNAL

Figura 46 Imagenes SEM Electrones secundarios — 100 um. a) 100% LiF, b) 98% LiF 2% CefFs3, c)

94% LiF 6% CeFsy d) 88% LiF 12% CeFs.
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SEM HV: 10.0 kV | F A WD: 8.34 mm
SEM MAG: 1.00 kx 4 SEM MAG: 1.00 kx Del: SE, BSE
View fleid: 208 pm View field: 208 pm Date{m/diy): 091721

VEGA3 TESCAN|
SEM Fisica UNAL

WD: 8.05 mm SEM HV: 20.0 kV
Det: SE, BSE SEM MAG: 1000 x
] View field: 208 pm

100 pm
SEM Fislca UNAL

Figura 47 Imagenes SEM Electrones retrodispersados — 100 um. a) 100% LiF, b) 98% LiF 2%
CeFs, ¢) 94% LiF 6% CeFs y d) 88% LiF 12% CeFs.
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Figura 49 Volumen de interaccion en el LiF con incorporacién del 6% de NdF3
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Figura 50 Simulacién CASINO — MONTE CARLO de electrones SE y BSE en el LiF a 20 KeV a 0°
en LiF con incorporacion de 12% de NdFs
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Figura 51 Volumen de interaccion en el LiFF con incorporacién del 12% de NdFs
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Figura 52 Simulacion CASINO — MONTE CARLO de electrones SE y BSE en el LiF a 20 KeV a 0°
en LiF con incorporacion de 2% de LaF3
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Figura 53 Volumen de interaccion en el LiFF con incorporacion del 2% de LaF3
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