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摘要： 利用离散变分%*!方法，对 +,- ./0 的电子结构进行了计算，结果显示，由于 +,$ 1 的掺入，在 +,$ 1 的 #!、( "
电子以及 2,$ 1 的 $! 电子之间形成了自旋 3 轨道劈裂较大的杂化轨道，同时存在 2,$ 1（$!）"+,$ 1（( "）的电子跃

迁，它们对光吸收有重要的贡献，可能是 ’ 4 (# ,5 和 " 4 ’ ,5 两个跃迁中心的来源，与此相关的跃迁中心数与 +,$ 1

离子的浓度成正比，在 ’ 4 ! ,5 6 $ 4 " ,5 范围内，对不同的掺 +, 量的光吸收谱进行了计算，结果与实验符合较好。
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’ 引 言

与通用的 ./0、0:;</0 等材料相比，掺 +, 钇铁

石榴石（+,- ./0）具有更大的法拉第旋转和低廉的

制备成本等特点，并由此成为最具发展前途的新型

磁光材料之一，在光通信和光信息处理领域有着广

阔的发展远景。考虑到光学器件实际应用上的需

要，薄膜材料必须具有低的光吸收，因此，有必要深

入分析 +, 的掺入对钇铁石榴石光吸收影响的机理，

从而为降低其光吸收提供理论指导。关于光吸收机

理的研究，已有一些工作［’，"］，在我们以前的研究

中，曾经从唯象的角度对其光吸收机理进行了研

究［$］，但这些工作大多是定性的，对吸收谱的计算是

采用单电子跃迁模型进行拟合计算的结果，并没有

考虑由于激发态的自旋 轨道劈裂对光吸收的影响。

为此，我们对 +,- ./0 的电子结构进行了计算，在此

基础上分析了影响光吸收的因素并对光吸收谱进行

了计算。

" 电子结构的计算

利 用 离 散 变 分%*!方 法［(］，取 +, - ./0 中

（+,$ 1 2,$ 18 7" 3
= ）# 1 原 子 簇 作 了 计 算。 在 ./0 中

+,$ 1 离 子 替 代 的 是 处 于 # 位 的 .$ 1 离 子，因 此

（+,$ 1 2,$ 18 7" 3
= ）# 1 原子簇中有一个 # 位的 +,，四个

$ 位的 2, 和两个 ! 位的 2,，以及八个 7 构成。坐

标原点取在 # 位的 +, 上，属 %" 点群对称性，& 轴

为最高对称轴，其中八个 7 和处于 # 位的 +, 构成

十二面体。

为了考察费米面附近的能态密度，给出了费米

面两侧 3 $ 4 # ,5 6 $ 4 # ,5 之间相应的各态及波函

数，如表 ’ 和表 " 所示。从表 ’ 和表 " 可以看出，在

费米面两侧 3 $ 4 # ,5 6 $ 4 # ,5 之间的态主要为 2,
（$）$ ! 和 2,（ !）$ ! 态的贡献，因而 $ ! 轨道的分态密

度分别集中在费米面两侧一条很窄的带里，有很强

的交换作用和很强的局域性，7" ’ 和 2,$ ! 之间的耦合

作用较弱。由于 +,$ 1 的掺入，在 3 $ 4 # ,5 6 $ 4 # ,5
之间，有部分 +,# ! 轨道和 +,( " 轨道与 2,$ ! 轨道重叠，

形成耦合轨道。说明 +,# ! 轨道和 +,( " 轨道与 2,$ ! 轨

道有较强的耦合作用。根据文献［(］的计算，+,# ! 轨

道和 +,( " 轨道的自旋 3 轨道耦合系数都很大，当它

们与 2,$ ! 形成耦合轨道时，导致了耦合轨道的自旋

3 轨道劈裂有所增大。另外，从表 ’ 和表 " 还可以

看出，有一部分 +,( " 单态在费米面附近’ 4 & ,5以下

存在，由于它们的存在，从而导致了一部分新的跃

迁，这一部分跃迁可能对磁光效应特别是光吸收的

影响较大。

因此，对 于 +,$ 1 离 子 的 掺 入，存 在 2,（ $）$ 1

" ()（ !）$ 1 和 2,（ !）$ 1 "2,（ $）$ 1 之间的电子跃

迁，但这里由于有部分轨道形成 +,# ! 、+,( " 和 2,$ ! 之
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间的耦合轨道，且耦合轨道的自旋 轨道劈裂增大，

从而使跃迁在这一部分耦合轨道之间存在；另外还

存在新的电子跃迁即 !"# $（# !）!%"# $（& " ），这种

跃迁对磁光效应的影响可能比较大。
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??C$ @ & , ??AF G , G+ G , G+ G , H+ G , G= G , G+

?#C$ @ + , A&&? G , G? G , AA G , G? G , G# G , G&

?&C$ @ + , =GGG G , G+ G , H+ G , GB G , G?

?BC$ @ + , #&+B G , G+ G , H? G , G? G , G&

?=C$ @ G , AAF+ G , G? G , FA G , G+ G , G+ G , GA G , +G

?FC$ @ G , &?+A G , G+ G , G# G , G? G , FF G , G+ G , G+ G , GF G , GA

?AC$ G , ??G& G , +? G , #= G , G+ G , GB G , G# G , GF G , G? G , +G G , GH G , +=

?HC$ G , =?G& G , ?& G , +# G , G? G , G# G , +G G , G? G , ?H G , GA G , +G

#GC$ + , #&FG G , +# G , G+ G , G+ G , G? G , GH G , G+ G , G? G , B= G , G& G , +?

#+C$ + , =&#= G , G# G , +& G , && G , G+ G , G+ G , G# G , G+ G , ?? G , G+ G , G& G , GF

#?C$ + , A#+# G , G+ G , G& G , +A G , G& G , G# G , +G G , G? G , G+ G , ?& G , GH G , ?B

##C$ ? , GHB# G , +G G , G+ G , G+ G , A+ G , G# G , G#

#&C$ ? , &B&B G , G& G , G& G , G+ G , G+ G , A= G , G+ G , G#

#BC$ ? , =FF? G , G+ G , GH G , G= G , G+ G , G? G , G+ G , FA G , G? G , G+

#=C$ ? , H=AA G , G+ G , G? G , G? G , G+ G , G# G , A& G , G? G , GB

#FC$ # , BB== G , G+ G , B& G , +B G , G+ G , ?G G , GF G , G#

#AC$ # , FF+B G , G+ G , G= G , =# G , G? G , G+ G , G+ G , G? G , +A G , G& G , G#

#HC$ & , ?G&? G , += G , +& G , G+ G , G+ G , G+ G , G+ G , =# G , G#

?GC@ @ # , ?H?= G , H& G , G& G , G?

?+C@ @ # , G+BG G , G+ G , H# G , G=

??C@ @ ? , FGF= G , G+ G , H& G , G&

?#C@ @ + , BBH? G , G+ G , G+ G , H? G , GB G , G+

?&C@ @ G , ?+FF G , G? G , GF G , G? G , G? G , G+ G , #G G , GB G , G? G , ++ G , #F

?BC@ G , ?#HB G , G& G , +& G , G+ G , G+ G , F= G , G+ G , G? G , G?

?=C@ G , &&HG G , G? G , GB G , G+ G , A= G , G+ G , G+ G , G&

?FC@ G , B=## G , GB G , && G , G# G , G+ G , G? G , #+ G , G+ G , G+ G , G= G , G=

?AC@ G , H##& G , G+ G , G# G , G+ G , G+ G , G+ G , BF G , G& G , G+ G , GF G , ?&

?HC@ G , HHBH G , G? G , GH G , G+ G , G+ G , G+ G , F& G , G? G , G? G , GH

#GC@ + , #AFA G , G+ G , G? G , H& G , G+ G , G?

#+C@ + , A+BG G , G+ G , G& G , A? G , G= G , G+ G , G&

#?C@ ? , +#GF G , G+ G , GA G , G+ G , G& G , G# G , B# G , G& G , G+ G , GA G , +A

##C@ # , +A+G G , G? G , += G , G+ G , G# G , =+ G , G? G , G+ G , GF G , GF

#&C@ # , BB#A G , G+ G , F= G , GB G , G+ G , GB G , G+ G , G+ G , G+ G , G= G , G?

#BC@ # , =+H+ G , G? G , GF G , G+ G , G+ G , A= G , G+ G , G?

#=C@ # , ABG& G , GF G , B& G , #? G , G# G , G+
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9 光吸收谱的理论计算

IJK 的光吸收系数!由下式给出

! L &!
"’ (#FF L $)’ (#FF， （F）

以及

(#FF L D!*+&
, !-

%
（E）
+ $ .- &$&-

（$&
- >$& :&&

- ）
& : D$&&&

-
，

（&）

其 中 $ 为 入 射 光 的 频 率，$- 为 基 态

/〉和激发态 +〉之间的跃迁频率，&- 为线宽，*

为单位体积的跃迁中心数，%
（E）
+ 为电子处于激发态

+〉的 概 率，) 为 光 速， ’ 为折射率，$ .- L

（&,$- C’）〈/ . +〉 & 为线偏振光的振子强度，+
和 , 分别为电子电荷及质量。对于八面体和四面

体，我们设

* F L F<C%9， * & L &DC%9， （9）

其中 % 为晶格常数。

对抗磁型跃迁，有

! L D!*+&$
)’, M

!
-

& $ -$&-

［（$- >(- ）
& >$& :&&

- ］
& : D$&&&

-
{ :

& $ -$&-

［（$- :(- ）
& >$& :&&

- ］
& : D$&&& }

-
， （D）

其中，$ - 为振子强度，(- 为激发态的自旋 轨道劈裂

能。对顺磁型跃迁，有
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对于 ()* % 离子的掺入，由于 ()* % 的 ’ (、" ’ 电

子与部分 +)* % 的 * ( 电子形成了自旋 轨道劈裂较

大的耦合轨道，它们对光吸收有重要的贡献。对于

, &’ )- 与 # & , )- 两个吸收峰，可以归因于电荷转

移跃迁 +)* %（* (）"()* %（" ’），而不是 ()* %（" ’）"

+)* %（* (）的跃迁以及 ()* % 离子内的 " ’"’( 的电

子跃迁［#，"］。与此相关的跃迁中心数与 ()* % 离子的

浓度成正比，即

)! ! ,. * /+*， )! ! #" * /+* & （.）

利用表 * 的数据和（"）式、（’）式，我们对不同掺

() 量的光吸收谱进行了计算，结果如图 ,（0）所示，

它们与实验结果图 ,（1）相比，符合较好。

2013) * & 24) )5)678 3)9)3: 05; <060=)>)6: ?5 @03@A30>?B5［’］

"C /)-
<060=075)>?@ >605:?>?B5 ;?0=075)>?@ >605:?>?B5

* ! C *#C * ! C *#C
’ /（,C $ * ） #/)- ’ /（,C $ * ） #/)- ’ /（,C $ *） #/)- $/)- ’ /（,C $ * ） #/)- $/)-

, & ’ C & ,* C & ,D ’ & DC C & #E C & ##
, & F C & #D C & ,D C & ,* C & ,D
, & E’ C & "# C & ,# C & #D C & ,D
# & C’ C & ,* C & ,D C & "# C & ,#
# & #’ , & CC C & #E C & ##C
# & ". # & C C & ,D , & .C C & ,# # & ’C C & #E C & ##C
# & ’. , & .C C & ,# , & ,C C & #’ C & CCD
# & F # & CC C & ,D , & *C C & ,# C & CD , & ’C C & #’ C & CDC
# & E , & ,C C & #D C & CDC
* & , , & #C C & ,# C & CCD , & ’C C & #D C & CDC
* & # , & #C C & ,# C & CDC , & #C C & ,# C & CDC

+?7&, G<>?@03 01:B6<>?B5 :<)@>60 BH I* $ * ()* G,# &（0）24)B6)>?@03

@03@A30>?B5；（1）JK<)6?=)5>03 903A)［,］& LLL :>05;: HB6
70;B3?5?A= 7033?A= 7065)> :A1:>60>)

结论 通过以上的计算，关于影响 () M INL 光吸收

的机理可以有以下结论：

,）在低频端，光吸收主要来源于顺磁型跃迁，

而在高频端则主要来源于抗磁型跃迁的边缘效应。

#）在顺磁型跃迁中，存在 , & ’ )- 和 # & , )- 附

近的跃迁中心，这两个跃迁中心的存在很可能是由

+)* %（* (）"()* %（" ’）的电子跃迁所导致的。其跃

迁中心数与 ()* % 离子的浓度成正比。

*）由于 ()* % 的 ’ (、" ’ 电子与部分 +)* % 的 * (
电子形成了自旋 轨道劈裂较大的耦合轨道，与此相

关的跃迁中心数与 ()* % 离子的浓度成正比。

"）由于 ()M INL 的光吸收正比于跃迁中心数，

因此，() M INL 的光吸收随着掺 () 量的增加而增

加。
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