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摘要　在局域密度近似下，采用第一性原理方法系统地研究了高压对ＬａＢｒ３ 晶体结构、电子结构与光学性质的影

响。计算的晶格参数和体弹模量均与报道的实验结果吻合。能带结构计算表明，无压强作用时ＬａＢｒ３ 为直隙绝缘

体，其价带和导带分别主要由Ｂｒ４ｐ态和Ｌａ５ｄ态电子构成；施加压强后，其逐渐转变为间隙绝缘体，且带隙随压强

增大而线性减小。分析光学性质发现在可见光和红外区域ＬａＢｒ３ 的透射率均达到８０％，表明其为理想透明闪烁材

料。随着压强的增大，介电函数虚部两个峰值较高的峰位、光学吸收边及透射边均发生红移，且静态介电常数、折

射率以及反射率均增大。研究表明，高压有效调制了ＬａＢｒ３ 的电子结构和光学性质，计算结果为ＬａＢｒ３ 光电材料

的设计与应用提供了理论依据。
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１　引　　言

基于光电转换原理，无机闪烁晶体作为优良的

辐射探测材料已经被广泛应用于核物质和放射性监

测、医疗成像、地质勘探、高能物理、天文物理以及港

口安检等领域。近年来，为了进一步提高闪烁晶体

的能量和时间分辨率以便在港口、边境和机场等重

要场所准确快速地检测核裂变材料，国际上兴起了

对卤化稀土类新型无机闪烁体材料的研究热潮。在

这些卤化稀土材料中溴化镧（ＬａＢｒ３）因其具有光产额

高、空间分辨能力强、能量分辨率好（对于６６２ｋｅＶ伽

玛射 线 的 能 量 分 辨 率 小 于 ３％）、衰减时间短

（２０ｎｓ）、非线性响应小以及受温度变化影响小等优

点，受到了人们的普遍关注［１～９］。对伽玛射线极高

的探测效率使得新型ＬａＢｒ３ 探测器在伽玛测井、反

恐、防核走私等领域快速分析核素含量成为可能。

因此，深入研究ＬａＢｒ３ 的物性尤其是光电特性具有

重要的现实意义。

早期对ＬａＢｒ３ 物性的研究主要集中在光电性质

相关的实验方面。Ａｓａｗａ
［１０］测量了ＬａＢｒ３ 的晶格

常数和一阶拉曼光谱；Ｓａｔｏ
［１１］测量了ＬａＢｒ３ 薄膜的

光学吸收谱和Ｘ射线光电子能谱；Ｋｏｖ＇ａｃｓ等
［１２］采

用高温红外光谱研究了ＬａＢｒ３ 的分子结构；Ｇｌｏｄｏ

等［２］研究了掺杂Ｃｅ对ＬａＢｒ３ 发光强度和衰减时间

的影响；而Ｄｏｒｅｎｂｏｓ等
［４］则系统地研究了Ｃｅ，Ｐｒ，

Ｅｒ，Ｅｕ等在不同元素掺杂条件下ＬａＢｒ３ 的能级位

置、带隙、激发与发射光谱的变化情况。闪烁材料的

光电性能主要由介电函数、折射率和吸收系数等表

征，而这些光学参数由费米面附近的能带结构、载流

子迁移率和浓度等因素决定，因此，计算和研究闪烁

材料的电子结构是非常必要的。近年来关于ＬａＢｒ３

等卤化稀土材料光电性质的第一性原理研究已经受

到了人们的高度重视［１３～１９］。理论研究ＬａＢｒ３ 的电

子结构和光学性质不仅扩展了它的实际应用范围，

同时对于阐明其有趣特性的物理起源也很有帮助。

如Ｌｉ等
［１３］在无剪刀算符修正的情况下计算分析了

ＬａＢｒ３ 的电子能带结构和光学性质；?ｂｅｒｇ等
［１９］利

用自洽的ＧｅｖｅｒｓＷｏｎｔｅｒｓ（ＧＷ）方法精确地计算了

ＬａＢｒ３ 的 电 子 结 构 和 光 学 吸 收 系 数；Ｃａｎｎｉｎｇ

等［１５，１６］系统地研究了ＬａＢｒ３∶Ｃｅ等掺杂卤化稀土材

料的基态和激发态的电荷密度分布和电子跃迁规

律，并提出了判断它们是否具有优异闪烁发光特性

的标准。这些理论研究结果为ＬａＢｒ３ 光电特性实验

研究提供了有益的参考。

调控带隙为进一步开发ＬａＢｒ３ 光电性能从而制

备优良光电器件提供了可能性。大量的实验和理论

研究证明了掺杂和施加压强是两种简便而有效的调

控材料带隙的常用方法。对于ＬａＢｒ３ 而言，虽然通

过掺杂手段调控其带隙和光电性质的研究在国内外

已有较多报道，但是通过施加压强调控ＬａＢｒ３ 光电

性质的相关研究却鲜有报道。目前，只有关于残余

应力对ＣｅＢｒ３ 发光性质有显著影响的文献报道
［２０］，

未见高压对六方晶系结构ＬａＢｒ３ 电子结构和光学性

质影响的研究。鉴于第一性原理方法已经被广泛应

用于各类材料的光电性质的研究中［１３，１５～１７，２１～２６］，本

文将利用基于密度泛函理论的第一性原理方法来研

究静水压对ＬａＢｒ３ 电子结构及光学性质的影响，并

对其变化规律做出系统的分析概括，以期对实验上

通过施加压强调控ＬａＢｒ３ 材料的光电性质提供一些

有益的理论依据。

２　计算模型及方法

２．１　计算模型

如图１所示，ＬａＢｒ３ 具有双分子六方晶系结构，

其空间群为Ｐ６３／Ｍ，实验报道
［１０］的晶格常数为犪＝

犫＝０．７９５１ｎｍ，犮＝０．４５０１ｎｍ；成键角度α＝β＝９０°，

γ＝１２０°；Ｌａ和 Ｂｒ原子坐标分别为 （１／３，２／３，

０．２５），（０．３８５，０．２９９，０．２５）。以实验值作为初始构

型值，进行几何结构优化，在此基础上进行电子结构

和光学性质的计算和分析。其中施加的压强采用等

效静水压强，其取值范围为０～２０ＧＰａ，静水压强不

会改变ＬａＢｒ３ 的晶格对称性。

图１ ＬａＢｒ３ 的晶胞结构

Ｆｉｇ．１ ＣｒｙｓｔａｌｃｅｌｌｓｔｒｕｃｔｕｒｅｏｆＬａＢｒ３

２．２　计算方法

本文所有的计算工作均采用ＣＡＳＴＥＰ软件包

完成，它是基于密度泛函理论的平面波超软赝势第

一性原理量子力学程序［２７］。在晶体周期性势场中，

采用三维周期性边界条件，将多电子体系用平面波

函数展开表示，为尽量减少平面波基个数，采用超软

０２１６００２２
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赝势描述离子势与价电子之间的相互作用势，其中

Ｌａ和Ｂｒ各原子的价电子组态分别为５ｓ２５ｐ
６５ｄ１６ｓ２ 和

４ｓ２４ｐ
５。在倒易空间中，平面波截止能为３５０ｅＶ，

电子交换相关项采用局域密度近似（ＬＤＡ）计算，能

带计算中的倒格矢选取８×８×１０的格点，光学性质

的计算倒格矢选取１０×１０×１２的格点。在对模型

结 构 优 化 时 采 用 ＢｒｏｙｄｅｎＦｌｅｔｃｈｅｒＧｏｌｄｆａｒｂ

Ｓｈｅｎｎｏ（ＢＦＧＳ）算法，收敛精度如下：原子平均能量

为５×１０－６ｅＶ，原子间的相互作用力为０．１ｅＶ／ｎｍ，

最大内应力为０．０２ＧＰａ，原子的最大位移为５×

１０－５ｎｍ。每次计算，程序将对４个参数同时进行优

化，结构优化完成标志为４个参数均达到收敛标准。

３　计算结果与讨论

３．１　几何结构优化

在进行电子结构和光学性质计算之前，对

ＬａＢｒ３ 晶体进行几何结构优化。优化后晶体参数的

计算值如表１所示。与实验值相比
［１０］，采用广义梯

度近似（ＧＧＡ）计算的晶格常数犪（犫）和犮的相对误

差分别为２．４％和１．４％；文献［１３］采用 ＷＩＥＮ２Ｋ

软件包在ＧＧＡ近似下优化，其误差分别为１．６％和

２．３％。而本文采用ＬＤＡ近似所得到的相对误差则

分别为１．５％和０．９％，这说明ＬＤＡ近似下几何优化

得到的理论晶格常数更接近于实验值。此外，体弹模

量是晶体的一个重要的力学参数，文献［８］采用纳米

压痕实验测得ＬａＢｒ３ 的体弹模量为３２．５ＧＰａ，其理

论计算值为２５．６ＧＰａ。采用ＧＧＡ和ＬＤＡ计算的

理论值分别为２８．５ＧＰａ和３４．６ＧＰａ，可见ＬＤＡ计

算值更接近实验值。因此，电子结构和光学性质均

在ＬＤＡ优化后的晶胞结构及其原子坐标下进行

计算。

表１ ＬａＢｒ３ 晶体参数和体弹模量实验值与理论值

Ｔａｂｌｅ１ ＬａＢｒ３ｌａｔｔｉｃｅｐａｒａｍｅｔｅｒｓ，ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌａｎｄｔｈｅｏｒｅｔｉｃａｌｖａｌｕｅｓｏｆｂｕｌｋｍｏｄｕｌｕｓ

犪＝犫／ｎｍ 犮／ｎｍ 犞／ｎｍ３ 犅／ＧＰａ

Ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔ ０．７９５１
［１０］ ０．４５０１

［１０］ ０．２４６４
［１０］ ３２．５

［８］

Ｏｔｈｅｒｃａｌｃｕｌａｔｉｏｎｓ ０．８０８２
［１３］ ０．４６０５

［１３］ ０．２５８８
［１３］ ２５．６

［８］

ＧＧＡ ０．８１４０ ０．４５６６ ０．２６２３ ２８．５

ＬＤＡ ０．７８３０ ０．４４６１ ０．２３６９ ３４．６

３．２　静水压强对犔犪犅狉３ 晶格常数的影响

图２ ＬａＢｒ３ 在不同压强下的晶格常数和晶胞体积

Ｆｉｇ．２ ＬａｔｔｉｃｅｃｏｎｓｔａｎｔａｎｄｃｒｙｓｔａｌｃｅｌｌｖｏｌｕｍｅｏｆＬａＢｒ３

ｕｎｄｅｒｄｉｆｆｅｒｅｎｔｐｒｅｓｓｕｒｅｓ

如图２所示，在无外界压强的情况下，几何结构

优化后ＬａＢｒ３ 的晶格常数为犪＝犫＝０．７８３０ｎｍ，犮＝

０．４４６１ｎｍ，该结果与实验测量值非常接近，其相对

误差均小于１．５％，这说明本文采用的计算方法及

结果非常可靠。由图２还可以看出，随着施加压强

的不断增加，晶格常数犪与犫在显著减小，而晶格常

数犮则呈现出缓慢增加的趋势，因而总体上体积犞

随着压强的增加而不断减小。产生该结果的原因在

于在外界压强作用下ＬａＢｒ３ 原子间的相互作用力发

生了变化，并压缩晶体而使键长变短。晶格常数的

变化必然会导致材料电子结构和光学性质发生变

化。在结构优化的基础上，将具体地分析静水压强

对ＬａＢｒ３ 电子结构和光学性质的影响。

３．３　高压下犔犪犅狉３ 晶体的电子结构

图３和图４分别为ＬａＢｒ３ 晶体中Ｌａ原子和Ｂｒ

原子在外界静水压强作用下（０，５，１０，１５，２０ＧＰａ）

态密度的分布情况。从图中可以看出，无压强作用

时ＬａＢｒ３ 的价带主要分为３个部分，其中低能区两

个局域性很强的能带主要是由Ｌａ的５ｐ态和Ｂｒ的

４ｓ态所贡献；价带顶附近弥散的态密度主要由Ｂｒ

的４ｐ态电子产生。而导带底态密度则主要由Ｌａ

的５ｄ态电子贡献，夹杂少量Ｂｒ的４ｓ、４ｐ态电子；在

较高的导带区，态密度由Ｌａ的５ｓ、５ｐ态电子和Ｂｒ

的４ｓ态电子相互重叠杂化而成。以上态密度的计

算结果与文献［１３，１９］的计算结果基本一致。

从图３可以看出，随着压强的不断增大，Ｌａ的

态密度呈现出３方面的变化趋势：１）ｓ、ｐ、ｄ态均向

低能量方向移动；２）态密度峰值均明显下降；３）态密

度所在的能带区域变宽。这说明Ｌａ原子ｓ、ｐ、ｄ电
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图３ Ｌａ原子的ｓ、ｐ和ｄ轨道电子在不同压强下的

态密度

Ｆｉｇ．３ Ｄｅｎｓｉｔｉｅｓｏｆｓｔａｔｅｓｆｏｒｓ，ｐａｎｄｄｏｒｂｉｔｓｏｆＬａ

ａｔｏｍｕｎｄｅｒｄｉｆｆｅｒｅｎｔｐｒｅｓｓｕｒｅｓ

子的局域性程度不断下降。图４中Ｂｒ的态密度与

Ｌａ也有着类似的变化趋势。这种态密度的变化是

ＬａＢｒ３体系能带结构和带隙发生变化的具体体现。

为了进一步分析高压对ＬａＢｒ３ 电子结构的影响，图５

给出了ＬａＢｒ３在施加高压前后沿第一布里渊区对称

点方向的能带结构。由图５（ａ）可知无压强作用时，该

材料的导带底和价带顶均在Ｇ点，此时剪刀算符下

计算得到的直接带隙为５．９ｅＶ。采用ＬＤＡ处理一

些体系时交换关联能并不能完全描述真实的多电子

相互作用能，并且通常会低估带隙，因而试图采用

ＬＤＡ＋Ｕ（在位库伦势）
［２８］的方法来改善带隙，与文

献［１９］的结果类似，采用ＬＤＡ＋Ｕ方法基本上没有

改变带隙。除低估带隙外，ＬＤＡ计算的能带结构（色

散关系）总体上还是很准确的，因此通常采用剪刀近

似算符［１９，２９］，将导带向更高的能量区域刚性平移以

弥补ＬＤＡ低估的带隙，具体的关于剪刀算符合理

性和有效性的讨论可以参见文献［２９］。本文中采用

剪刀算符对带隙进行了修正，修正值χ＝２．４７５ｅＶ，

该结果与实验结果相吻合［４］。上述计算结果表明

ＬａＢｒ３ 是一种直接带隙的绝缘体材料。施加压强

后，随着压强的不断增大，由图５（ｂ）～（ｅ）可以看出，

图４ Ｂｒ原子ｓ和ｐ轨道电子在不同压强下的态密度

Ｆｉｇ．４ ＤｅｎｓｉｔｉｅｓｏｆｓｔａｔｅｓｆｏｒｓａｎｄｐｏｒｂｉｔｓｏｆＢｒ

ａｔｏｍｕｎｄｅｒｄｉｆｆｅｒｅｎｔｐｒｅｓｓｕｒｅｓ

图５ 不同压强下ＬａＢｒ３ 的能带结构。（ａ）０；（ｂ）５ＧＰａ；（ｃ）１０ＧＰａ；（ｄ）１５ＧＰａ；（ｅ）２０ＧＰａ

Ｆｉｇ．５ ＥｎｅｒｇｙｂａｎｄｓｔｒｕｃｔｕｒｅｏｆＬａＢｒ３ｕｎｄｅｒｄｉｆｆｅｒｅｎｔｐｒｅｓｓｕｒｅｓ．（ａ）０；（ｂ）５ＧＰａ；（ｃ）１０ＧＰａ；（ｄ）１５ＧＰａ；（ｅ）２０ＧＰａ
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ＬａＢｒ３ 由直接带隙绝缘体逐渐转变成间接带隙绝缘

体。在此转变过程中，价带顶始终处于Ｇ点，而导

带底则由Ｇ点转移到Ｋ点。同时，不难发现能带间

隙随着压强犘的增大而不断减小，具体变化规律如

图６所示，带隙犈ｇ与压强基本上呈线性关系。

图６ ＬａＢｒ３ 带隙随压强的变化

Ｆｉｇ．６ ＢａｎｄｇａｐＬａＢｒ３ｖａｒｉｅｓｗｉｔｈｄｉｆｆｅｒｅｎｔ

ｐｒｅｓｓｕｒｅｓ

３．４　高压下犔犪犅狉３ 晶体的光学性质

固体中的光子和电子之间的相互作用导致占据

态和非占据态之间的跃迁，从而决定固体材料的宏

观光学性质［２７］。在线性响应范围内，固体宏观光学

响应由介电函数ε（ω）来表征。ε（ω）描述了晶格系统

对电磁辐射的线性响应特征，决定了电磁辐射在介

质中的传播行为，反映了能带结构和其他光谱信息。

ε（ω）＝ε１（ω）＋ｉε２（ω），其中虚部ε２（ω）可以通过占

据态和非占据态的动量矩阵元得到，而它的实部

ε１（ω）可以利用 ＫｒａｍｅｒｓＫｒｏｎｉｇ色散关系由虚部

ε２（ω）求得。其他光学常数包括吸收系数α（ω）、折射

率狀（ω）、反射率犚（ω）和能量损失函数犔（ω）均可由

介电函数的实部ε１（ω）和虚部ε２（ω）推导出。

对于ＬａＢｒ３ 晶体，为消除计算方法本身带来的

系统误差，在计算光学性质的整个过程中，统一采用

剪刀算符（修正因子χ＝２．４７５ｅＶ）
［１９，２９］，修正后的

带隙与实验结果５．９ｅＶ
［４］一致。图７为不同压强

条件下ＬａＢｒ３ 材料复介电函数的实部ε１（ω）与虚部

ε２（ω）分别随能量变化的曲线图。由图７（ａ）中实线

可以看出，无外加压强时实部ε１（ω）与纵轴的交点

即静态介电常数ε１（０）＝３．９６。由图７（ｂ）中实线可

以看出，ε２（ω）有３个明显的峰值，峰位分别在８．２８、

１２．８５、２２．８７ｅＶ能量处。结合上述态密度和电子

能带结构的分析可知，第一个峰主要来源于价带Ｂｒ

４ｐ态到导带Ｌａ５ｄ态间的跃迁，第二个和第三个峰

分别是由价带Ｂｒ４ｓ态和Ｌａ５ｄ态到导带的跃迁引

起的。当施加压强后，由图７（ａ）可以看出，随着压

强不断增大，静态介电常数明显增大，２０ＧＰａ时达

到５．７８。由图７（ｂ）可知，第三个峰位基本不变，而

第一个和第二个峰强度变大，且峰位均向低能量方

向移动（红移）。产生这种现象的原因在于：随着压

强的增大，带隙变小，从价带到导带的跃迁所需能量

随之变小，故峰位发生红移。

　

图７ ＬａＢｒ３ 在不同压强下的复介电函数。（ａ）实部；（ｂ）虚部

Ｆｉｇ．７ ＣｏｍｐｌｅｘｄｉｅｌｅｃｔｒｉｃｆｕｎｃｔｉｏｎｓｏｆＬａＢｒ３ｕｎｄｅｒｄｉｆｆｅｒｅｎｔｐｒｅｓｓｕｒｅｓ．（ａ）Ｒｅａｌｐａｒｔ；（ｂ）ｉｍａｇｉｎａｒｙｐａｒｔ
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　　图８为不同压强条件下ＬａＢｒ３ 单晶的吸收系数

谱α（ω）。在未施加压强时（如图８中实线所示），能量

９．０８ｅＶ处达到第一峰值２８．０７１８μｍ
－１，在１４．９６ｅＶ

和２３．６５ｅＶ处分别达到两个最高峰，峰值分别为

３７．６２８４μｍ
－１和 ３７．８２４７μｍ

－１，在 １９．８８ｅＶ 和

２６．１４ｅＶ出现两个微弱的峰。值得注意的是，在高

能量区域高的吸收系数正好满足核能控制材料所需

的性能［２１］。由图８可知，吸收系数在第三个高峰之

后迅速下降，至３１．７ｅＶ左右趋于０。当施加压强

时，光学吸收系数的３个主峰峰值（吸收强度）随压

强增加而升高，吸收峰展宽，这说明高压下固态

ＬａＢｒ３ 更易受激发而跃迁，这种效应与带隙随压强

增大而降低是一致的。另外两个较小的峰随压强的

增大慢慢被弱化。由图８还可以看出，随着施加压

强的增大，吸收系数中间的主峰位置基本不变，低能

量区的主峰发生红移，而高能量区的主峰则发生蓝

移，截止能量也相应变大。施加２０ＧＰａ压强时，吸

收系数到３１．８７ｅＶ位置才趋于０。从吸收边来看，

无压强时约为５．８９ｅＶ，位置与带隙宽度相对应。

而随着压强的增大，吸收边向低能量区移动，这是带

隙宽度随压强减少所致。结合图３与图４可知，这

种变化的原因在于ＬａＢｒ３ 在高压作用下导带能级向

低能端移动，致使电子跃迁时只需吸收更小的能量

就能完成，最终导致吸收谱有向低能端移动（红移）的

趋势。值得注意的是，在红外和可见光等区域ＬａＢｒ３

吸收系数基本为零，对光无吸收，图８表明ＬａＢｒ３ 在

波长大于２８５ｎｍ的范围是理想的透明材料。

图８ ＬａＢｒ３ 在不同压强下的吸收系数

Ｆｉｇ．８ ＡｂｓｏｒｐｔｉｏｎｃｏｅｆｆｉｃｉｅｎｔｏｆＬａＢｒ３ｕｎｄｅｒ

ｄｉｆｆｅｒｅｎｔｐｒｅｓｓｕｒｅｓ

图９为不同压强下ＬａＢｒ３ 材料折射率狀（ω）随

能量的变化关系。无压强作用时该材料的静态折射

率为１．９９，光子能量为７．０５ｅＶ时折射率达到峰值

３．０６。这与文献［１７］的计算结果相吻合。施加压强

后，ＬａＢｒ３ 的静态折射率狀（０）有所增加，２０ＧＰａ时

达到２．４０。随着压强的增大，第一个和第二个峰值

增大，峰位均向低能量区移动，第三个峰值下降，但

峰位基本没有变化。由图９还可以看出，当光子能

量超过４５ｅＶ时，随着压强的增大，不同压强下的曲

线逐渐重合并趋于恒定值。

图９ ＬａＢｒ３ 在不同压强下的折射率

Ｆｉｇ．９ ＲｅｆｒａｃｔｉｖｅｉｎｄｅｘｏｆＬａＢｒ３ｕｎｄｅｒ

ｄｉｆｆｅｒｅｎｔｐｒｅｓｓｕｒｅｓ

图１０ ＬａＢｒ３ 在不同压强下的反射率

Ｆｉｇ．１０ ＲｅｆｌｅｃｔｉｖｉｔｙｏｆＬａＢｒ３ｕｎｄｅｒｄｉｆｆｅｒｅｎｔｐｒｅｓｓｕｒｅｓ

图１０为不同压强下ＬａＢｒ３ 反射率犚（ω）随能量

的变化曲线。当压强 犘＝０时，反射率 犚（０）＝

１１％，光 子 能 量 ９．０８ｅＶ 处 反 射 率 达 到 峰 值

３７．５８％，而在１８．０８ｅＶ和２４．８８ｅＶ能量区域反射

率分别可达７３．０１％和６６．４４％，可见，入射光大部

分被反射，这是由于在这一能量范围内ＬａＢｒ３ 呈现

出金属反射特性，此时对应折射率狀的值很小。随

着压强的增大，静态反射率、第一个峰值均渐略有增

大，峰位向低能量区移动（红移）；第二个峰值随压强

增大逐渐减小，峰位向高能量区移动（蓝移）；第三个

峰的峰值变化不大，压强为１０ＧＰａ时的峰值最大，

峰位随压强的变化趋势与第二个峰位变化相同。另

外，当光子能量超过４０ｅＶ时，随着压强的增大，不

同压强下的反射率曲线都逐渐趋于０。

０２１６００２６



冒晓莉等：　高压下ＬａＢｒ３ 电子结构与光学性质的第一性原理

从介电常数可以进一步得到光电材料的能量损

失函数犔（ω），能量损失函数是一个重要的光学参

数，是表示光电子通过均匀电介质时能量损失情况

的物理量，而其峰值则描述等离子的共振频率，此时

对应着反射谱的急剧下降。由图１１可知，无压强

（犘＝０）时ＬａＢｒ３ 的能量损失函数有３个峰，分别处

于能量为１０．５３、１８．７９、２５．３６ｅＶ处，分别滞后于反

射谱的三个峰位，即与反射谱峰位后的急剧下降对

应。随着施加压强的不断增加，能量损失函数的两

个比较明显的峰位均向高能量方向移动，这也与反

射谱的峰位随压强增大而蓝移是一致的。另外随着

压强的增大，第３个峰逐渐成为主峰，这主要归因于

在高压条件下带间跃迁更活跃。

图１１ ＬａＢｒ３ 在不同压强下的能量损失函数

Ｆｉｇ．１１ ＥｎｅｒｇｙｌｏｓｓｆｕｎｃｔｉｏｎｏｆＬａＢｒ３ｕｎｄｅｒ

ｄｉｆｆｅｒｅｎｔｐｒｅｓｓｕｒｅｓ

图１２ ＬａＢｒ３ 在不同压强下的透射率

Ｆｉｇ．１２ ＴｒａｎｓｍｉｔｔａｎｃｅｏｆＬａＢｒ３ｕｎｄｅｒｄｉｆｆｅｒｅｎｔｐｒｅｓｓｕｒｅｓ

对于闪烁晶体材料而言，需要透过晶体自身发

出的光，因此高光学透射率是至关重要的指标。该

透射率可表示为［２１］

犜（ω）＝
［１－犚（ω）］

２ｅｘｐ［－α（ω）犱］

１－犚（ω）
２ｅｘｐ［－２α（ω）犱］

． （１）

利用（１）式计算了厚度犱＝１０ｍｍ的ＬａＢｒ３ 在紫外

区、可见光区到红外光区的理论透射率，如图１２所

示。从图中可以看出，当无压强作用时，ＬａＢｒ３ 材料

在３００～２５００ｎｍ之间无明显吸收带，其最大透射

率为８０％，这与目前实验报道的结果
［９］（在可见光

区ＬａＢｒ３ 的最高透射率为８０％）相吻合，由此表明

晶体在此范围具有良好的光透射率。同时发现在远

紫外区３０～３７．５ｎｍ波段之间ＬａＢｒ３ 具有非常良

好的透射性能（透射率接近１００％）。由图１２还可

以看到，施加压强使光学透射边发生了红移，并且降

低了透射率，例如，２０ＧＰａ的压强使可见光区到红

外光区的透射率降低为７０％。

４　结　　论

采用基于密度泛函理论体系下的ＬＤＡ方法，

对卤化稀土绝缘体ＬａＢｒ３ 在０～２０ＧＰａ高压下的晶

体结构、电子结构及光学性质进行了系统的研究。

计算结果表明：１）ＬａＢｒ３ 的晶格常数犪或犫随压强

的增大而明显减小，这是由于外界压力作用使

ＬａＢｒ３ 晶体呈现压缩状态所致；２）高压可以明显减

小ＬａＢｒ３ 的带隙，改善其导电性能，其主要原因是在

施加压强之后，价带顶不发生变化，而导带中Ｌａ和

Ｂｒ的电子态均向低能端偏移；３）ＬａＢｒ３ 在可见光区

到红外光区具有非常良好的透射性能。分析复介电

函数虚部等光学谱发现压强可以改变ＬａＢｒ３ 的光学

性质，即可以使得ＬａＢｒ３ 的介电函数、吸收系数、透

射率等光学谱的峰位向低能量端偏移。因此，施加

压强是调制ＬａＢｒ３ 材料电子结构、改变其光电性能

的有效手段。上述研究结果为ＬａＢｒ３ 在高压下的应

用和探索不同条件下的光电物理特性提供了一些理

论参考。
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