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摘要：目前用于预估界面热导的理论模型主要是声学失配模型和漫散射失配模型。但是，二者均不能考虑具有一定粗糙度界面的情况，因此在预测界面热导时也具有不足。在两种模型基础上，我们建立一种可计算不同粗糙度的界面透射率和热导的理论模型，即混合失配模型。通过考虑界面处声子态密度，建立了界面粗糙度与声子在界面处透射率的关系。结果显示，混合失配模型与分子动力学模拟结果以及实验数据吻合较好，这证实了该模型的准确度。
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0 前言
材料界面间的热输运是影响微电子器件性能的一个重要因素。近年来，研究者们从实验和理论上对界面热输运进行了广泛的研究[1, 2]。而界面热导是一个可用于表征界面热输运好坏的参数，因此准确预测界面热导的大小对于提高微电子器件的性能有着至关重要的作用。
目前，用于预测界面热导的理论模型主要是声学失配模型(Acoustic Mismatch Model, AMM)和漫散射散声子失配模型(Diffuse Mismatch Model, DMM)[1]。AMM中假设界面是极度光滑的，声子为连续介质，在界面处均发生镜面透射和反射。而DMM中则假设界面是完全粗糙的且声子在界面处发生漫散射，与入射角度完全无关[1, 3]。由此可知，AMM和DMM仅能预测极限界面状态下的界面热导，而忽略了界面粗糙度对于界面热导的影响。
在过去的几十年中，研究者们为了提高AMM和DMM模型的准确度，在这两种模型的基础上提出了一些改进模型。例如最大化传输模型[4]，高次谐波非弹性模型[5]，联合频率漫散射散失配模型[6]，考虑散射的声学失配模型[7]和非简谐非弹性模型[8]，并且在计算金属/非金属界面热导时考虑了电子声子耦合作用[9]。但目前几乎所有的改进模型都并未考虑界面粗糙度的影响。
1960年，Ziman分析了声子在界面处发生镜面透射或漫散射透射的几率与界面粗糙度的关系[10]。随后，美国麻省理工的陈刚教授在预测超晶格材料热导率时提出了部分镜面透射和部分漫散射透射的界面散射模型[11]。这种将声子在界面处的镜面透射和漫散射透射均考虑入内的想法是很值得借鉴的。此外，研究发现界面处的声子态与体块材料中的声子态有很大的区别，并且对界面热导有很大的影响[10, 12-15]。然而，目前已有的模型均没有考虑到界面态，而界面粗糙度则是影响界面态的一个非常重要的因素。因此，建立一个能考虑界面粗糙度的理论模型是很有必要的。
1 理论模型
在本文中，我们提出了一种用来预测界面热导的新型理论模型，称之为混合失配模型(Mixed Mismatch Model, MMM)。在MMM模型中，我们假设声子在界面处仅发生镜面透射和漫散射透射，且发生镜面透射或者漫散射透射的声子比率由界面粗糙度决定，因此MMM模型可用于预测任意粗糙度的界面热导。为了验证MMM模型的准确性，我们将模型预测的结果与分子动力学模拟的结果和实验值进行了对比。
在材料A和B的界面处，一个频率为，模式为的入射声子可以被散射回来或者通过界面[1]。根据Landauer方程可得界面热导G的公式如下：
            (1)
式中：为频率，为截止频率，为声子态密度，为Bose-Einstein分布函数，表示声子群速度，表示声子透射率，下标表示声子模式。
在AMM和DMM中，声子透射率分别为 [1, 16]
                        (2)
                     (3)
式中：代表质量密度。
根据目前的研究可知[11, 17-20]，对于固体-固体界面，声子在界面处会同时发生镜面透射和漫散射透射。因此，可假定一个镜面透射系数来表示声子以镜面输运的方式通过界面的比例[11, 17]。所以，在MMM中，我们将透射率定义为下式：
           (4)
根据Ziman提出的公式[17]，镜面透射系数与界面粗糙度，以及声子波长有关，具体关系如下式：
                           (5)
我们知道，在模拟和实验中界面粗糙度都是一个较难得到的物理量。因此，在本文中，我们提出了用声子态密度去表征界面粗糙度的思想。而由于界面粗糙度会极大地影响界面处声子的态密度，因此我们将界面处的声子态密度定义为界面声子态密度(Interfacial Density of States, IDOS)，并利用不同界面粗糙度条件下的IDOS的对比关系得到界面粗糙度的相对大小。对于极度光滑的界面，IDOS和体块材料的DOS相同，其粗糙度为0。而对于极度粗糙的界面，IDOS与非晶结构的DOS相似，其粗糙度接近于无穷大。根据以上表述，我们将粗糙度与声子态密度的关系定义为：
           (6)
式中：是常数，和分别表示体块材料和非晶结构的DOS，分别对应于AMM模型和DMM模型中的IDOS。同时，由于混合失配模型中只考虑了声子的弹性散射，因此公式(6)中的截止频率取A、B两种材料的截止频率的较小值即可。
根据式(5)和式(6)，镜面透射系数可表示为：
        (7)
公式(7)即为本文的关键公式。将式(7)带入式(4)，我们可以得到透射率，然后就可以根据式(1)求得界面热导。结果显示，界面粗糙度会极大地影响声子输运。如图3所示，对于极度光滑的界面，声子的能量和动量不会沿着温度梯度的方向而改变[11]，所以IDOS应该和体块材料的DOS相同。相反的，对于极度粗糙的界面，IDOS和无定形结构的DOS相同。对于实际的界面而言，IDOS将会介于两种极端情况之间。
在实际的界面中，界面粗糙度将会带来两个问题：（1）界面原子的无序排布；（2）不连续的界面压力和位移 [21, 22]。由于在MMM模型中仅考虑了原子的无序排布这一问题，因此MMM的预估值会高于实验测量值。所以我们引入了一个接触系数，接触系数在界面非连续的时候小于1，而在界面连续时等于1。因此，修正后的界面热导G如下式：
                             (8)
式中：表示MMM模型的预测值。
[bookmark: OLE_LINK24][bookmark: OLE_LINK25]由于在分子动力学模拟中没有关于声子散射的假设，因此十分适合用于预测界面热导值 [23]。为了验证MMM的准确性，我们计算了具有不同界面粗糙度的铝硅晶格的界面热导，并且将MMM预测的结果与分子动力学模拟的结果进行比较。我们在分子动力学模拟中建立了两种不同粗糙度的Al/Si界面，弛豫后的结构如图1（a）和1（b）所示。图1（b）所示结构的界面粗糙度高于图1（a）。（a）、（b）结构的IDOS由界面处原子的平均声子模式算得。界面厚度设定为0.815nm。此外，我们还模拟了无定形结构（如图1（c）所示）来获取式(8)中的和。分子动力学模拟的细节和参数如表1所示。
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图1.（a），（b）和（c）分别是模拟结构的侧视图。其中红色部分是Al，黄色部分为Si。Al和Si的晶格常数分别为0.407和0.543nm。（a）中Al包含8*8*20个晶胞，Si包含6*6*15个晶胞，界面粗糙度较低；（b）中Al包含8*8*20个晶胞，Si包含6*6*15个晶胞，界面粗糙度较高；（c）无定形结构，用来模拟DMM中的界面形态，从而获取DMM的IDOS值；（d）时间平均下界面结构的温度分布的示意图。界面温度差定义为假定界面处温度为线性分布时两侧界面温差的平均值，由此可得：ΔTfit=(ΔTfit,1+ΔTfit,2)/2。
2 结果与讨论
本文的主要结果如图2（a）所示。AMM和DMM预测得到的界面热导值分别对应于极度光滑界面和极度粗糙界面的界面热导。图1中（a）和（b）两种结构的界面都是介于极度光滑与极度粗糙之间的，并且结构(a)的界面粗糙度要小于结构(b)的界面粗糙度。我们利用分子动力学模拟计算了两种界面结构(a)和(b)的界面热导值。如图2(a)所示，分子动力学模拟的结果都处于AMM和DMM的预测值之间，并且结构（b）的界面热导大于结构（a）。在MMM预测界面热导的计算中，我们通过对结构（a）的分子动力学数据进行拟合得到C的值为。然后再将C的值代入式(7)来预测结构（b）的界面热导值，结果显示，MMM预测的结果与分子动力学结果相近。这证明了MMM模型的准确性。
此外，镜面透射系数p是MMM中最重要的参数，它代表了界面处声子以镜面透射的方式穿过界面的比率。图2（b）中计算和比较了在不同界面粗糙度情况下镜面透射系数p随频率的变化。从图中可以看出，结构（a）和（b）的镜面透射系数p都随着频率发生明显的衰减，且在较低的频段范围内接近于1。这是因为长波声子对于纳米结构界面的粗糙度很不敏感，界面粗糙度对长波声子而言相当于0。而对于高频声子，其波长较短，因此在界面处会发生较多的漫散射。此外，结构（a）的衰减频率约为6.5THz，高于（b）的衰减频率3.5THz，这是由结构（a）的粗糙度小于结构（b）造成的。如式（5）所示，镜面透射系数的值取决于IDOS，所以我们计算了不同界面粗糙度的IDOS来表明IDOS和界面粗糙度之间的关系。
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图2.（a）由AMM,DMM和MMM计算得到的界面热导。MD表示分子动力学模拟得到的TIC。和表示不同的界面粗糙度，并且的界面粗糙度小于的；（b）不同界面粗糙度的镜面透射系数，和分别表示图1（a）和1（b）所示结构的界面粗糙度。
图3（a）和3（b）分别为体块材料和无定形结构的IDOS，也就相当于极度光滑界面和极度粗糙界面的IDOS，。图3(c）和3(d）分别为结构(a）和结构(b）的IDOS。通过比较Al原子和Si原子的IDOS的不同之处，我们发现随着界面粗糙度的增大两种材料之间的IDOS也越来越接近，这正是由于界面处的无序性减小了体块材料本身性质的差异而造成的。
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图3.（a）为体块Al和Si的DOS值；（b）为无定形结构Al和Si的DOS值；（c）为结构（a）在系统长度为16.473nm下的IDOS值；（d）为结构（b）在系统长度为16.473nm下的IDOS值。
[bookmark: OLE_LINK3]为了进一步验证MMM的准确性，我们将由MMM计算得到的透射率和实验值进行了比较[24]。我们首先将300K时的实验值与MMM模型计算得到的界面热导值代入公式(8)中求得接触系数S的大小，随后将得到的S值代入公式(8)中拟合得到温度分别为350K和400K时的界面热导值，并与相同温度下的实验值进行对比。如图4（a）所示，由MMM得到的透射率与实验值吻合良好。此外，由于具有较长波长的声子不易被散射，DMM得到的透射率在低频段较小。与此相反，由于波长较短的声子更易被散射，AMM得到的透射率在高频段较大。另一方面，由式(8)可得，MMM得到的界面热导值较实验值偏大（见图4（b））。为了得到接触系数，我们将由MMM计算得到的结构（a）的界面热导值与300K下的实验值进行拟合[24]。得到后，我们再用其去计算350K和400K下的界面热导值，预测结果与相应的实验值也十分吻合，从而进一步验证了MMM的准确性。
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图4.（a）表示由MMM与AMM,DMM与实验得到的透射率的对比；（b）中，表示由MMM得到的TIC值，G由式(8)得到，接触系数S可以通过将值和300K下的实验值带入式(8)求得。然后再用所得的S值求得350K和400K下的G值，并且将得到的值与实验测量值进行比较。
3 总结
在本文中，我们建立了一种考虑界面粗糙度的界面理论模型，即混合失配模型。MMM利用界面处的声子态密度关系来表示界面粗糙度的大小，由此简化了模型难度。我们将MMM预测得到的界面热导值和声子透射率与分子动力学模拟值和实验值进行比较，结果吻合良好，由此验证了MMM的准确性。
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表1 分子动力学模拟的具体细节与参数选取
	Method
	Non- Equilibrium MD (Direct method)

	Potential (2NN MEAM)

	Function
	

	
	

	
	

	
	

	
	

	
	

	
	

	
	

	
	

	
	

	Parameters
Al
	EC
	re
	
	
	
	

	
	3.36
	2.8613
	0.4955
	1.16
	3.2
	2.6

	
	
	
	
	
	
	

	
	6
	2.6
	3.05
	0.51
	7.75
	1

	Parameters
Si
	EC
	re
	
	
	
	

	
	4.63
	2.3517
	0.6191
	0.58
	3.55
	2.5

	
	
	
	
	
	
	

	
	0
	7.5
	1.8
	5.25
	-2.61
	1.88

	Parameters
	Al-Al-Al
	Si-Si-Si
	Al-Si-Al/Si-Al-Si

	
	Cmax
	Cmin
	Cmax
	Cmin
	Cmax
	Cmin

	
	2.8
	0.49
	2.8
	1.41
	1.44
	0.14

	Simulation process

	Ensemble
	Setting
	Purpose

	
NVT
	Runtime (ns)
	0.1
	Unit cell (nm)
	

Relax
structure

	
	Temperature (K)
	300
	Al
	Si
	

	
	
	
	0.4047
	0.5431
	

	
	Boundary condition
	X, Y, Z:
periodic, periodic, periodic
	

	
NVE
	Runtime (ns)
	2.62
	

Record
information

	
	Boundary condition
	X, Y, Z:
periodic, periodic, periodic
	

	
	Thermostat
	Heat source
	305 K
	Al
	

	
	
	Heat sink
	295 K
	Si
	

	Recorded physical quantity

	Temperature
	


	Heat flux
	

	Thermal conductance
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