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SUMMARY

We have developed a mathematical mod-
eling of a two-photon absorption effect in
Silver-Halides crystals seeking for a bet-
ter understanding of the sensibilization

process. The complete solution allow to
establish a relationship between the prob-
ability of trapping a photoelectron gener-
ated in the forbidden transition with the
crystal constants and the incident energy

density. We have observed a strong non-

linear dependence, that could be approxi-

mated by a gquadratic function only for

small exposition times.
INTRODUCEO

Os Sais de Prata sido amplamente empre-
gados em emulsdes fotogrificas de uso em
microeletrdnica. Um fato notavel & que es-
tes cristais apresentam propriedades semi-
condutoras e portanto caracterizam-se por
possuir bandas de energia de conducgdo, va-
léncia e regido proibida. Isto faz com que
nas aplitagbes convencionais para que uma
imagem latente possa ser gravada, sejam u-
tilizadas fontes de luz com fGtons de ener
gia maior gue a banda de energia proibida
dos cristais.

Recentemente, Ref. [1,2] propds-se a
possibilidade de exploragio da radiacio coe
rente do laser como meio de se aprimorar a
técnica litogrdfica. Neste trabalho desen-
volvemos o modelamento matematico geral do

efeito de absorgdo a dois fétons para um

melhor entendimento do processo de sensibi

lizagio destes cristais.

EFEITO DE ABSORCAO A DOIS FOTONS

Genericamente um semicondutor intrinse
co ndo apresenta absorgdo Optica mensura-
vel guando iluminado com fonte convencio-
nal de energia de foton (hv) menor gue a
sua banda de energia proibida (Eg). A absor
cdo somente ocorrera com a formagdo de pa-
res elétron-buraco se a energia dos fotons
(hwy) for maior que Eg, conforme represen-
tado na Fig. (la). Predominantemente uma
transigdo (forma¢do do par elétron-buraco)
ocorre com a absorgiao de apenas um 4unico
féton. Com o advento dos lasers, efeitos
produzidos por processos envolvendo dois
fotons, tornaram-se observaveis. Por exem-
plo, dois fotons podem cooperar na excita-
¢do de um Gnico elétron, com uma energia
duas vezes maior que a de um simples foton.
Consequentemente uma radiacdo coerente com
energia hvp < Eg, para a qual o semicondu-
tor deveria ser transparente, pode ser ab-
sorvida através do fendmeno cooperativo,
conforme & visto na Fig.(lb). Neste caso a
excitacdo pode ser modelada como uma tran-
sicdo via um estado virtual de energia (E=
hvp) acima do estado inicial. Este tipo de
transicdo envolve "estados virtuais" e nio
requer a presenca de niveis de impurezas
dentro da regido proibida, Ref. [3]. Esta
geracao de pares pode ser detectada como

uma foto-corrente, como fotoluminescéncia
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de fotons de energia maior que a dos fotons

incidentes,

formagao de atomos de Prata na

do cristal,
Ref.[5].

Ref. [4],
cular dos Sais de Prata,

ou como no caso parti

através também da

superficie

conforme mecanismo relatado na

A partir de estudos experimentais,
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Ref.[6], a probabilidade (w) para gque um
processo cooperativo a dois fotons possa o
correr, depende quadraticamente da intensi

dade de excitacdo incidente (Ip):

(1)

w =k . I} transigdes/segundo - cm?

onde k & uma constante de proporcionalidade

dependente dos parametros do cristal sob
investigacgio, podendo ser determinada ex-
perimentalmente.

MODELAMENTO MATEMATICO APLICADO AOS CRIS-

TAIS DE PRATA.

Consideramos um feixe de fotons coeren
tes incidente sobre um cristal de Prata.
Em regime continuo aparecera uma densidade
volumétrica de elétrons gerados Ne a par-
tir da absorcdo simultinea de dois fétons,
que sera proporcional a probabilidade de

transicio (w):

Ne(t) =w . t elétrons/cm? (2)

Como a mobilidade destes elétrons é re
lativamente alta, o processo de neutraliza
cdo com ions de Agt torna-se altamente pro
vavel de ocorrer na superficie do cristal
onde os elétrons ficam armadilhados tempo-
rariamente em centros ativos. Portanto, a
probabilidade de recombinacdo por
(W) ,
rid proporcional a velocidade média (v) dos
(o)

ions

segundo

entre os elétrons (e”) e ions Ag' se-

elétrons, a secgao eficaz de captura
de

existente no cristal naguele instante.

(3)

de e~ por ions aAgt e a densidade
Ag+
W(t) = o.v. |NI - nlt)|

probabilidade de recombinagéoc/seq

de
Ag

onde N1 é a densidade inicial de ions

Ag*t e n(t) é a densidade de atomos de
ja formados pelo processo de recombinagdo
com e
Portanto, a taxa de formacdo de atomos
de Ag por unidade de tempo devera ser o pro
duto da densidade liquida de elétrons no

cristal, ou seja, a densidade de elétrons

fotogerados menos os que ja se recombina-

ram com ions de Prata, pela probabilidade
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de recombinagdo (e~ - agt):

dn(t)

St = W(t) . |na(t) - nit)|. (4)

= Ine |

Estamos admitindo que todos os elétrons
fotogerados se recombinaram preferencial-
mente com ions de Agt e n3o com outros bu-
racos ou impurezas, uma vez que a densida-
de inicial de ions Agt & muito grande.

Juntando-se (2), (3) e (4) segue:
dan(t) _

= w.t-n(t)]. (5)

- ]NI—T](t)I B
Fazendo uma troca de variaveis
Z = Nt - nit) +fdz = r=adniErs,; (6)

substituindo em (5) e reagrupando:

az t*O0.V.(w.t-N) = -g.v.z3 (7)

dt

A expressd@o (7) & uma equacio diferen-
cial de Bernoulli, podendo portanto ser re
duzida a uma equacdo diferencial linear de

pPrimeira ordem pela transformacéao:

substituindo em (7) e simplificando
g% + u.0.v. (N1 - w.t) = g.v. (9)
A equagdo (9) € do tipo
X +yrx = Q). (10)

dx

e fRP(x) . dx

€ um fator de integracio de

(10) e sua primitiva serd:

y.eIP{XJ'dx=JQ{x).eIP(X}°dx.dx+C. (11)
Fazendo uso de (11)
d.v(—% . t2 4+ N7, t)
u.e :
0.v. (=% . t2 +Np.t) G C i
S Je « At +C . (

retornando as variaveis originais e rear-
ranjando a expressio (12}
=0.V. (3 t2 - Ny.t)
e
n{t)=NI- w 7(13’
=0V, (3 t3 = Nr.t)
T e « dt+C

por simplicidade faz-se a= 5 —r b=0.v.N1
e substitui-se em (13)
e-—at3+ht
n(t) =Np - —_— (14)
ARG « dt+C
-at2 -at2
0 termo e~ 2% +bt==e e a ebt pode ser
desenvolvido em série
—afa 2 ) Romtal
&% =14 Y en , aletil (15)
=1 21
@ n n
ebt =1 4 E b .t i (16)
n=1 nl
ficando
-3t 2 5 I z.'?; g n
= at<+bt = E 1]3‘ a t E
=1 L1 n=1 n!
o on Lrosissnon
Jal=h RIS 0S T
£=1 n=1 ! nl

- 2
A integral, [ e AL ThE

. dt, pode ser
realizada a partir da expressao (17) inte-
grando-se termo a termo o somatério e efe-
tuando-se uma alterndncia entre os sinais
de [ e de &,

"bem comportadas",

uma vez que as funcdes sdo
i.e. definidas e conti-

nuas em todo o intervalo de integracao

Je'at“bt .4t = F(a,b,t) = L. (ePtg) &
@ L 2 0+1
syybad - ok

,gl[” el or gy -

ur.lf @ iy =iy 2l+n+1

E E (—l)f' a .b : 1 (18)
=1 . 21 20+n+1

Portanto, n(t) & da forma

e-—at‘ + bt
nit) = N; - (19)

g.v.F(a,b,t)+C

Da condicdo de contorno : p/t=0+n(t)=0,
substituindo em (19) e avaliando F(a,b,0),

cbtém-se

1
C = — (20)
Ny J

Logo, a solucdo completa seri
- 2
. at? + bt

ﬂ{t} =NI . 1 o {21)
U.V.NI.F(a,b,t)+1
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DISCUSSAO

Para pequenos tempos de exposigao po-

de-se escrever:

F(a,b,t) = % e 1}, (22)

como b=0.v.Ny, substituindo em (21) e sim

plificando obtém-se, em primeira aproxima-

ao
& -at3

n(t) = Ny(1-e™2%), (23)

aplicando novamente o desenvolvimento em

série, chega-se
azt4 aqtﬁ

4o 21 31

=..). (24)

1]

NI(ata—

tomando-se o primeiro termo da série

n

n(t) = Ny . at3 (25)

O.V.W

como a = 5 e w = k.ILz, no caso de ab-

sorgao a dois fotons

g.v

n(t) = Np.=3F.k.I;%.t3 ,  (26)

sendo a densidade de energia pp = I . t

a.v

ey =Ry 5t k Cippti, (27)

Portanto, observa-se que em primeira
aproximacio, para pequenos tempos de expo-
sigdo, o "perfil"™ inicial de sensibiliza-
¢do da emulsdo fotografica apresenta uma
dependéncia quadratica com a intensidade de
excitacdo da fonte e consequentemente com
a densidade de energia pg

entreque pela

mesma.
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