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摘要
  本文采用非平衡态分子动力学模拟研究了室温下，利用冻结法分别计算了不同方向的声子模式对

有限尺寸的石墨烯热导率的贡献。研究表明石墨烯的热导率小于利用冻结方法分别计算得到的垂直于

平面声子模式的热导率和平面内声子模式的热导率之和。此外，我们还计算了石墨烯的功率谱和利用

冻结方法分别计算了垂直于平面声子模式的功率谱和平面内声子模式的功率谱。与石墨烯功率谱相比，

利用冻结方法计算得到的平面内声子模式的功率谱在高频部分出现更多的尖峰，表示更多的传热通道。

由此可得，冻结法抑制了平面内声子模式和垂直于平面声子模式间存在耦合作用，减小了声子散射。

本工作有助理解不同模式之间传热的内在机制。
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前言

自石墨烯制备以来 1
，研究发现石墨烯具有良好的电学 2

、力学 3
、光学和性质。同

时，石墨烯的热学性质对于低微材料物理机制的研究和应用都很重要。由于碳原子间 sp
2

键的强相互作和较小的原子质量，实验测得石墨烯具有超高的热导率 3000-5000W/mK
1
。

此性质表明石墨烯具有作为热（声子）器件 4 
材料的应用前景。

  研究不同声子模式对有限尺寸石墨烯热导率的贡献有助于理解石墨烯传热的物理

机制。Nika
5 
与他的合作者研究表明，由于垂直平面声子的模式具有较低的群速度，垂直

平面声子的模式对石墨烯热导率的贡献可忽略。Lindsay
6 
与他的合作者研究发现，由于

垂直平面模式声子之间的散射选择定则导致了垂直平面声子的模式弛豫时间增大，从而

垂直平面声子的模式的热导率占总热导率的 75%。张恒基和他的合作者 7 
利用平衡分子

动力学模拟研究表明垂直平面声子的模式热导率占总热导率的 43%。对于不同声子模式

对石墨烯热导率的贡献目前还没有一致的结论。用非平衡态分子动力学研究该问题目前

还处于空缺状态。

  本文主要通过非平衡态分子动力学模拟了石墨烯不同方向声子模式的热导率。采用

冻结振动模式的方法计算得到了不同方向声子模式的热导率，从而得出不同方向声子模

式对石墨烯热导率的贡献。最后利用声子的功率谱给出合理的解释。 
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非平衡态分子动力学模拟 

 

本研究通过采用非平衡态分子动力学模拟研究不同方向声子模式对石墨烯热导率

的贡献，石墨烯的结构示意图（如图 1a）。 表示石墨烯的长度， 表示石墨烯的宽度。

本文研究的所有结构的宽度 。方向上为固定边界条件， 方向为周期性边界

条件。在模拟中C—C键晶格常数a和单层石墨烯的厚度分别取为0.1418nm和0.344nm。 

 

 
图 1 （a）石墨烯结构示意图。长度表示为L，宽度表示为W。L方向为固定边界条件，W方向为周期性

边界条件。第 2-4 层为高温热源区域，第（N-3）-（N-1）层为低温热源区域。 (b) 冻结情况下平面

内声子模式和垂直于平面声子模式的温度分布。高温TH = T0 +Δ，低温TL = T0 −Δ，T0 = 300K， 

Δ=10/300。 

 

在非平衡态分子动力学模拟中，系统的第 2-4 层原子和第（N-3）-（N-1）层分别加

上高温 TH 和低温 TL 郎之万热库
8
。其中TH = T0 +Δ，TL = T0 −Δ，T0 = 300K, 

Δ=10/300。为了减小平面内和垂直于平面内声子模式与热库间的接触热阻，我们研究

了热流与耦合系数λI（热库与平面内声子模式的耦合系数）和λo（热库与垂直于平面声

子模式的耦合系数）的关系（如图 2）。由图 2中可得，当λI = 10.0,λo = 1.0时系统的热

流最大，即接触热阻最小。因此本文所有的研究采用此参数。本文采用了 Morse 势函数
9 来描述石墨烯中碳原子之间的相互作用，描述键能的形式如下: 

                  （1） 

   

描述键角势能的形式如下 

                  （2）  

  

其 中 势 能 参 数 , ， , 

， 。 

采用 Velocity Verlet 算法对牛顿运动方程求解，模拟的时间步长Δt取为 0.5fs。

为了使系统达到非平衡稳态，平面内声子模式和垂直于平面声子模式分别运行 35ns 和

50ns，最后 5ns 记录平均热流J和温度Ti。对温度分布（图 1b）的线性区域使用最小二

乘拟合（黑色和红色直线），得到温度梯度∇T。根据傅里叶定律热导率κ定义为：                                                  

                             （3） 

其中J为热流，A为横截面积,∇T为温度梯度。本文采用 12 种不同的初始条件独立计算，



以取得更好统计平均。 

     功率谱表示单位频率间隔内系统的能量密度。功率谱 可通过对原子的速度

做快速傅里叶变换得到。 

                                           （4） 

由于不同方向的声子模式间存在耦合作用，因此无法直接记录不同方向声子模式的

热流。本文采用冻结的方法计算了不同方向声子模式的热导率。第一种情况，我们利用

非平衡分子动力学模拟得到了石墨烯（Both）的热导率κ。第二种情况，将原子在平面内

的振动冻结，仅允许其在垂直平面方向振动，计算得到了垂直于平面的声子模式（Out-

of-plane only）的热导率𝜅𝑜𝑢𝑡。第三种情况，将原子在垂直与平面方向的振动冻结，仅

允许其在平面内振动，计算得到了平面内声子模式（In-plane only）的热导率κ𝑖𝑛。  

 

模拟结果及分析 

 

图 1b 给出了利用冻结方法分别得到的石墨烯平面内声子模式和垂直于平面声子模

式的稳态温度分布。其线性区域拟合的直线用于计算热导率。从图 1b 中可以看到，平

面声子模式与热库间存在很大的温度跃迁（7K），然而垂直于平面声子模式的温度跃迁

（1K）却很小。这是由于不同方向声子模式的热导与界面热导的相对大小差别引起的。

为了减小系统与热库间的接触热阻，我们研究了热流与热库耦合系数λI和λo的关系。从

图 2 可以看出，随着热库耦合系数λI和λo增大，系统热流都先增大后减小。当λI = 10.0

和 λo = 1.0 ，时热流最大，即接触热阻最小。因此本文所有模拟取此参数。

 
图 2（a）热流与热库耦合系数λo的关系。（b）热流与热库耦合系数λI的关系。高温TH = T0 +Δ，低温

TL = T0 −Δ，T0 =300K， Δ=10/300 。 

 

图 3（a）给出了石墨烯的热导率错误!未找到引用源。，和利用冻结方法分别计算得

到的平面内声子模式的热导率错误!未找到引用源。和垂直于平面的声子模式热导率错

误!未找到引用源。的尺寸效应。系统尺寸范围为从 7.6nm 到 64nm。图 3（a）（绿色点

线）可以看出，随着样本尺寸增大，石墨烯热导率逐渐增大。当 L=50nm 时，石墨烯热导

率为 220W/m-K。徐象繁与其合作者采用优化的 Tersoff 势
10
函数，从 NEMD 模拟得出室

温条件下石墨烯尺寸 L=50nm 的热导率为 500W/m-K 
11
。Zhang

7
与其合作者用优化的 Rebo

势函数通过 EMD 模拟得到室温条件下石墨烯热导率为 2903W/M-K。由此可得出经验势函



数对热导率产生很大影响。本文主要研究不同方向声子模式对热导率的贡献，因此经验

势函数的影响不是很大 

 

图 3 石墨烯的热导率（红色三角形），在冻结情况下平面内声子模式的热导率（蓝色六边形）和垂直于

平面声子模式的热导率（绿色方块）与系统尺寸的依赖关系（a），与温度的依赖关系（b）。高温TH =

T0 +Δ，低温TL = T0 −Δ，T0 = 300K， Δ=10/300。 

 

从图 3a 中(红色点线)可以看出，在冻结情况下平面内声子模式的热导率随着系统

尺寸增大而增大。在室温下悬空的单层石墨烯平均自由程为 240nm
12
。当样本尺寸L< λ 

(平均自由程)时，声子输运处于弹道输运机制，系统的平均自由程受限于样本尺寸，因

此随着样本尺寸增大，平均自由程增大。导热系数可表示为κ = cvλ（λ为声子平均自由

程），因此导热系数也会增加。从而系统的热导率随着样本尺寸增大而增大。从图 3a（蓝

色点线）中可以看出，随着系统尺寸增大，利用冻结的方法计算得到的垂直于平面声子

模式的热导率先增大，最终收敛于 3.5W/m-K. 由图 3a中也可得出：石墨烯的热导率远

小于利用冻结方法计算分别得到的平面内声子模式的热导率与垂直于平面声子模式的

热导率之和。此现象可以理解为：冻结的方法抑制了平面内声子模式与垂直于平面声子

模式之间的耦合作用，减小了声子散射，从而导致石墨烯热导率低于冻结情况下不同方

向声子模式的热导率之和。 

从图 3a 中可以看出，当 L=50nm 时，利用冻结计算得到的垂直于平面声子模式的

热导率为 3.5W/M-K，其远小于平面内声子模式的热导率𝜅𝑖𝑛=850W/m-K，占石墨烯热导

率的 0.41%。此结果与之前 13 的研究相一致，但与 14 结果有很大差别。 

从图 3b 中可以看出，利用冻结计算得到的平面内声子模式的热导率（红色点线）

随着温度增加而减小。然而利用冻结计算得到的垂直于平面声子模式的热导率对温度不

敏感。随着温度升高，三声子散射（U-Process）增加，U-process 对热阻有贡献。因此冻

结情况下平面内声子模式的热导率随温度升高而减小。然而，对于垂直于平面声子模式，

参与热输运的声子数目很少，随着温度增加，参与 U-process 的声子比例也很小。所以

垂直于平面的声子模式的热导率与温度没有明显的依赖关系。 

我们通过计算不同情况下的功率谱来理解石墨烯不同模式传热的内在物理机制，具

体方法见等式（4）。由图 4 可看出，与石墨烯的功率谱相比，利用冻结方法计算得到的

平面内声子模式的功率谱在高频部分出现更多的尖峰。尖峰代表本征模式，本征模式越

多，表示更多的传热通道。这是因为冻结方法抑制了平面内声子模式和垂直于平面声子

模式之间的耦合作用，减小了声子的 U 型散射。 

 



 

图 4 石墨烯的功率谱（黑色实线）。冻结情况下石墨烯平面内声子模式的功率谱（红色实线）和垂直

于平面声子模式的功率谱（绿色实线）。 

 

总结及展望 

 

本文通过非平衡态分子动力学模拟研究了室温下，利用冻结法计算了有限尺寸石墨

烯不同声子模式的热导率，并且得出了不同声子模式对热导率的贡献。结果表明石墨烯

的热导率小于利用冻结方法分别计算得到的垂直于平面声子模式的热导率和平面内声

子模式的热导率之和。此外，我们还计算了不同情况的功率谱帮助我们理解其内在的物

理机制。本工作有助于加深理解石墨烯的传热机制和模式间的耦合，为利用石墨烯实现

热调控具有指导意义。 
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