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本文建立了毛细模型, 采用微流动两相流水平集法计算了熔融态硅液与壁面的润湿角, 以人造金刚石作
为壁面材料的计算结果与实验结果进行比较, 验证了该模型和计算方法的正确性. 在此基础上, 分别选用碳
化硅、石墨和人造金刚石作为壁面材料, 探讨了不同壁面材料表面张力和壁面黏附力对润湿角的影响规律. 结
果发现, 相同温度下的毛细力作用使得熔融硅液出现起伏上升现象; 润湿角均有不同程度的减小然后增大, 最
终趋于稳定; 初始阶段, 由于气/熔融硅液表面张力与气/壁面表面张力之差变化较大, 液面起伏波动较大; 随
后趋于稳定上升. 同时发现石墨作为壁面材料时, 以上变化更易趋于稳定. 该研究为熔体中生长晶体硅获得
更稳定的生长环境提供了理论依据.

关键词: 润湿角, 熔融硅, 稳定性, 毛细效应
PACS: 68.08.Bc, 68.08.De, 68.08.–p, 02.70.Bf DOI: 10.7498/aps.64.116801

1 引 言

硅材料是地壳物质总含量的第二大材料, 被
广泛应用于半导体电子元器件中, 尤其是光伏电
池 [1,2]. 现有的硅片制造方法是利用多线切割技
术对多晶硅或单晶硅锭上进行切片, 再辅以表面
抛光处理. 但线切割技术, kerf损耗 (切割过程中
的Si损耗)高达 50%以上, 材料浪费率很高. 另一
种硅材料的形式是硅带 (带状硅晶体), 用它来生产
太阳电池, 可省去普通单晶硅电池生产中的切片、
抛光、腐蚀等步骤, 从而可以大幅度降低太阳电池
成本. 硅带可采用定边喂膜法、横向拉膜法、硅璞
法、挤压法、石墨带拉制等方法制备. 其中横向拉
膜法 (在水平方向上从坩埚中通过楔形晶体牵引熔
融硅直接拉制硅片成型的方法)不与坩埚接触, 具

有杂质含量少的优点. 但要保证利用该方法成功
制备质量可控的硅带, 就必须有稳定的硅带生长
环境. 孙祉伟等 [3]研究了微重力环境下插入液体

中的圆管毛细流动过程, 研究了润湿角和管径尺
寸对毛细流动的影响. Yamamoto等在广义Navier
边界条件 (generalized Navier boundary condition,
GNBC)的基础上运用MD软件建立了微管道润湿
数值模型 [4], 并对模型的正确性进行了验证. 李永
强等 [5]对微重力环境下无限长柱体内角毛细流动

解析近似解进行了研究. Messmer等 [6]研究了小

Marangoni数下双自由界面薄膜在密封管中的热
毛细流动. 在最近的研究中, Daggolu等 [7]对水平

生长法中的毛细效应以及弯月面、拉升速度和弯月

面失效机理进行了研究分析. 这些研究工作, 为从
熔体中直接拉制硅带提供了实验和理论依据.
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但是关于壁面材质对润湿角、液面形状以及整

个毛细上升过程稳定性的影响未见研究报道. 本文
运用数值模拟方法, 加入Marangoni效应对表面张
力的影响, 研究不同温度和不同壁面材质条件下,
毛细现象对润湿角与液面上升稳定性的影响, 为超
薄硅片成型中获得稳定的生长环境和制备更为平

整的薄片提供理论依据.

2 物理模型

本文采用微流动两相流水平集法 (microflu-
idics two-phase flow level set method)和修正的
Navier-Stokes方程来模拟计算气液界面的传质过
程, 液体与壁面 (毛细管内壁)交界处考虑壁面黏附
力和滑移. 如图 1 (a)所示, 本文采用的模型由一根
直径为 0.3 mm, 高 0.5 mm的毛细管和水槽组成,
水槽直径 0.6 mm, 深 0.15 mm, 毛细管垂直立于水
槽之中, 假设液面刚好淹没毛细管下管口. 图 1 (b)
给出了模型网格划分情况, 初始条件下, 水槽中为
不同温度下的熔融态硅, 毛细管中为空气. 本文在
建模时, 采用几何对称方式构建模型, 图 1 (a)中未
标注的边界均默认为壁面.

(a)

( )

( )

(b)

图 1 (a)毛细管的物理模型; (b)模型网格划分
Fig. 1. (a) Physical model of capillary; (b) schematic
meshing of model.
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图 2 (网刊彩色) 网格无关化验证

Fig. 2. (color online) Grids independence.

本文首先进行了不同网格划分细密程度对模

型求解的影响测试, 采用不同网格密度对润湿角
(θ)进行求解试算. 如图 2所示, 在网格达到 3000
个网格单元时, 已经能够保证解的精确度, 与采用
5000网格细密程度时解的误差很小, 为了兼顾精
度和效率, 本文采用了 3000个网格单元的网格细
密度.

3 结果与讨论

图 3给出了壁面材质为人造金刚石 (chemical
vapor deposition diamond, CVD diamond), 温度
为 1748 K时, 熔融态硅在毛细效应作用下上升过
程中的气液体积分数分布图. 图中气液分界面以下
部分为熔融态硅, 以上部分为空气.

∂Φ

∂t
+ u · ∇Φ

= τ∇ ·
(
ε∇Φ− Φ (1− Φ)

∇Φ

|∇Φ|

)
, (1)

式中采用气液分界面的流动传输方程计算固液

分界面的传质过程, 其中 ε为气液分界面的厚度,
Φ为体积分数函数, τ为初始化标量, u为速度.
为了计算毛细效应, 定义壁面存在滑移并且考
虑Marangoni 效应对表面张力的影响, 结合温度
场和Shvidkovski的黏度经验公式 [8], 修正Navier-
Stokes方程:

ρ
∂u

∂t
+ ρ (u · ∇)u

= ∇ ·
[
−pI + µ

(
∇u+ (∇u)

T
)]

+ n+ ρg, (2)

0 ms

0 ms 0.15 ms 0.2 ms 0.25 ms

0.025 ms 0.05 ms 0.075 ms

图 3 (网刊彩色) 毛细上升过程的模拟
Fig. 3. (color online) Simulation of the thermal capil-
lary raising process.
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式中ρ为密度, µ为动态黏度, p为静态压力, g为重
力加速度, I为单位矩阵, n为作用于气液交界面的
表面张力.

θ

f

nwall

n

图 4 作用力示意图

Fig. 4. Schematic of force on the wall.

图 4为作用于液面和墙壁交界处作用力的示
意图, 图中 θ为润湿角, nwall为n沿壁面方向的分

量, f为壁面黏附力, γ为固气交界面表面张力. 杨
氏方程 [9]描述了润湿角与表面张力的关系式:

cos θ = nT(nwall − γ). (3)

在液面上升过程的初期, 润湿角接近于 90◦, nwall

几乎为零, 靠近管壁液面在γ的作用下向上爬升,
而管壁中心的液面由于受到重力影响, 出现了轻微
下降 (0.4 ms时), 随着润湿角的逐渐减小, nwall逐

渐增大, 与γ形成平衡 (0.15 ms时), 靠近管壁的液
面与管道中心液面所受力之差减小, 液面逐渐恢
复, 开始稳定上升.
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图 5 (网刊彩色) 时间与压力云分布图 (Pa)

Fig. 5. (color online) Pressure distribution with different times (Pa).

压力变化与时间的关系如图 5中所示, 根据热
力学平衡条件以及表面压强公式 [10]

δH = −
∫

(p1 − p2)δςdf + σδf, (4)

式中 δH为液面发生位移所需总功, δf为液面面积
变化, δςdf为体微元的体积, σ为表面张力系数, p1
和 p2分别为空气和熔融硅中的压强. δH为零时,
平衡条件可以简化为

p1 − p2 = σ

(
1

R1
+

1

R2

)
, (5)

式中R1和R2分别为管壁中心液面和靠近管壁液

面的曲率半径, 指向空气时为正. 在润湿角变化趋

于稳定之前, 主要是由于作用于这一交界面的相互
作用力 (主要包括气液表面张力n, γ和壁面黏附力
f)不能形成一个新的力学平衡, 固液交界面周围的
压力差出现较大的变化, 即 p1和 p2的差值变化较

大 (由 8123 Pa左右减小到 4917 Pa), 这就迫使R1

和R2发生变化, 在靠近管壁的液面在固液表面张
力的驱使下率先向上爬升之后, R1 随着R2减小而

减小, 整个面形状的变化较大, 在 0.15 ms 时出现
了明显的Marangoni效应 [11,12], 在该效应驱使下,
自由液面分布趋于均匀, 加快了整个管道中的自由
对流过程. 在大于 0.17 ms时, 固液交界面周围压
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力差值逐渐趋于稳定 (4200 Pa左右), R1和R2不

在发生变化, 相互作用力逐渐形成新的平衡状态,
液面形状在上升过程几乎保持稳定, 同时润湿角的
值也趋近于一个固定的数值, 约19.7◦.

88.8

80

70

60

50

40

30

20
19.7

图 6 (网刊彩色) 0.24 ms时的润湿角

Fig. 6. (color online) Wetting angle at 0.24 ms.
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图 7 液面上升过程中润湿角变化

Fig. 7. Wetting angle change when raising.

图 6给出了 0.24 ms时, 液面上升到一定高度
(0.45 mm), θ为 19.7◦. 如图 7所示, 润湿角在液面
上升过程中的变化趋势. 从 90◦开始 (0 ms时), 快
速减小到约 20◦, 在0.025 ms至0.075 ms内, 在20◦

上下波动, 0.08 ms 开始进一步减小, 到 0.1 ms时
减小到最小值 1.9◦, 然后开始逐渐变大, 大于 0.13
ms时, 变化趋于平稳, 在19.7◦上下波动. 润湿角在
接近 90◦和 0◦时, 液面无法维持稳定的状态, 而在
0.13 ms大于 19.7◦之后开始趋于稳定, 符合Sun等
提出的润湿角三种情况 [13].

图 8为本文的模拟结果与实验结果的对比, 随
着温度的增高, 模拟结果所示的润湿角变化趋势与
Mlungwane的实验结果 [14]保持一致, 从而验证了
本文所用方法的正确性.

毛细流动中润湿角趋于稳定, 液体更容易存在
稳定的界面构型 [15]. 为了进一步研究壁面黏附力、

表面张力对润湿角的影响, 本文分别对不同材质壁
面不温度下的毛细管中液面上升现象进行了模拟,
得出了如图 9所示的润湿角变化规律. 在三种不同
壁面条件下, 在硅熔点至约 1703 K的温度范围内
润湿角快速减小, 而在温度升高至 1703 K开始直
至更高的温度区间内的变化较小, 能够基本维持在
一个稳定的值, 变化趋势趋于平稳. 其中, 在石墨
壁面材质下, 润湿角变化能够在更低温度下更快的
趋于稳定 (约1700 K), 人造金刚石润湿角趋于稳定
所需温度最高 (约 1726 K). 在熔点至 1703 K温度
区内, 熔融硅密度变化异常, 这一温度区内的体膨
胀系数为1703 K之后温区的8倍 (8 × 10−4 ◦C−1),
是造成润湿角变化明显的主要原因 [16,17]. 为了进
一步对熔融硅润湿角稳定性进行研究, 本文的研
究目标主要以 1703 K之后的温度区域为主, 选取
1748 K温度条件下, 对三种壁面液面上升情况进行
模拟, 并对模拟结果进行分析.
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20

40

60

80

100
θ
/
(
O
)

/K

图 8 模拟与实验对比

Fig. 8. Compare the simulation result with K. Mlung-
wane’s data.
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图 9 (网刊彩色) 不同壁面材质润湿角随温度的变化
Fig. 9. (color online) Wetting angle with different
walls under variable temperature.
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(a) Graphite (b) CVD diamond (c) SiC

89.1 88.8

19.7 38.2

102

20

30

40

50

60

70

80

20

30

40

50

60

70

80

40

50

60

70

80

90

100

图 10 (网刊彩色) 1703 K下熔融硅在三种不同壁面材质
下的润湿角变化

Fig. 10. (color online) Wetting angle change of melt
silicon with three different walls at 1703 K.

图 10为在 1703 K温度条件下, 熔融态硅在液
面上升趋于稳定时, 三种不同壁面条件的润湿角
大小. 其中SiC壁面润湿角为 38.2◦, 人造金刚石为
19.7◦, 石墨为 14.6◦. 石墨和人造金刚石的液面形
状变化较小, 而SiC的液面变化较大. 交界面处黏
附功H12可近似表示为

[18]

H12 = −πρsiρwall

∫ ∞

0

r3uLS(r)dr, (6)∫ ∞

0

r3uLS(r)dr = D, 1 + cos θ =
H12

n
. (7)

联立 (6), (7)式可得

1 + cos θ = −πρsiρwallD/n, (8)

其中ρsi和ρwall分别为熔融硅和壁面的数密度, D
为液固相互作用能. 在相同温度下硅的密度保持不
变, 壁面的密度为常数, 由 (8)式可知, 不同壁面材
质引起的黏附力和表面张力不同是润湿角、液面形

状产生变化的主要原因. 其中SiC壁面在液面上升
至0.34 mm时出现Marangoni效应. 随着表面张力
系数的增加 [19], 固液分界面上的Marangoni效应
减少了界面上的温差, 使液面更凸向熔体, 出现了
图 10 (c)液面凸起现象, 而在其他两种壁面材质中
液面上升过程已经趋于稳定.

图 11给出为不同壁面液面与壁面接触点随
时间的变化图, 其中石墨壁面和人造金刚石壁面
的上升趋势呈较为明显的线性, 而SiC的线性化
较差. 表面张力以及表面张力系数变化造成的
Marangoni作用力可表示为 [20]

Fst = ∇ ·G, (9)

G = σ
(
I −

(
nfn

T
f
))

δ, (10)

∇sσ = ∇σ − nf (nf · ∇σ) , (11)

式中Fst为表面张力, G为作用于交界面的切向力,
∇sσ为表面张力系数变化引起的Marangoni力, nf

为交界面法向向量. 由于在SiC壁面下, Fst和∇sσ

的变化较大, 作用于固液交界面相互接触的两种介
质的力不容易形成平衡, 这种不平衡是产生波折点
(0.14 mm和 0.34 mm处)的主要原因, 从而造成了
上升过程的不稳定.
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图 11 (网刊彩色) 接触点变化图

Fig. 11. (color online) Change of the contact position.

(a) Graphite (b) CVD diamond (c) SiC

图 12 (网刊彩色) 速度场分布图

Fig. 12. (color online) Distribution of velocity field.

图 12给出了 0.24 ms时, 不同壁面材质下的速
度场分布图. 其中石墨与人造金刚石中的毛细管中
的速度分布较为均匀, 受Marangoni效应的影响使
得液面向管道中心回流产生了流速 [21], SiC与前两
种材质相比, 在固液交界面处, 靠近管道中心位置
的速度场分布密度明显比靠近管壁的密度更为密

集, 这使得靠近管道中心的液面起伏较大, 液面上
升过程也不如前两种材质稳定.

图 13给出的同一时间下压力云分布图更直观
的显示了这种差异, 想要获得稳定的润湿角和液面
形状, 作用于固液交界面处的力必须形成平衡, 交
界面周围的压强应保持不变或者变化很小, 一旦固
液交界面处的任何一点的压强发生变化, 液面形状
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(a) Graphite (b) CVD diamond (c) SiC

图 13 (网刊彩色) 压力云分布图 (Pa)

Fig. 13. (color online) Distribution of pressure (Pa).

就会产生变化. 在图 13 (a)和 (b)中液面在上
升到 0.45 mm时, 已经趋于稳定, 而图 13 (c)中
Marangoni(液面高度 0.34 mm)效应仍十分明显.
为了形成新的平衡, 润湿角会相应的增大或者减
小, 这一过程不可避免, 但对获取稳定的上升过程
是一个不利因素.

4 结 论

1)本文首先验证了模型的网格无关性, 选择
了合适的网格密度, 对N-S方程进行修正, 加入了
Marangoni效应对表面张力的影响以及温度和黏
度、表面张力系数的关系. 在 1748 K 下, 对人造
金刚石壁面材质, 毛细管中液面上升情况进行了模
拟, 从理论上分析了上升过程中力的相互作用, 发
现了 0.13 ms时明显的Marangoni效应, 润湿角出
现了先减小至 1.9◦然后增大至超过 19.7◦, 最终趋
于稳定的现象, 并将模拟结果与实验结果进行比
较, 所得模拟结果与实验结果保持一致, 验证了模
拟方法的正确性.

2)模 拟 了 不 同 壁 面 材 质 下 熔 融 硅 在
1683—1873 K温度区间内, 润湿角随温度的变化.
结果表明, 温度上升到1703 K以后, 三种壁面材质
下的润湿角变化都基本趋于稳定, 变化幅度较小.
其中在石墨壁面材质下, 润湿角趋于稳定所需温度
最低, 速度最快.

3)在 1748 K温度条件下, 对三种不同壁面材
质的液面上升过程进行了模拟, 并通过压力和速度
场分布度对模拟结果进行了分析. 分析结果表明,
在石墨壁面条件下, Marangoni效应对液面影响持
续时间最短, 润湿角变化和固液交界面形状变化更
易趋于稳定.
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Abstract
A capillary model is developed for calculating the wetting angle of molten silicon on different walls by using the

microfluidic two-phase flow level set method and studying the characteristics of the rising process. A mathematical
model formulation rigorously accounts for the mass and momentum conservation by using the improved Navier-Stokes
equation and considering the Marangoni effect. Compared with the experimental data, the change of the wetting
angle on the chemical vapor deposition (CVD) diamond wall indicates the grids independence and the validity of the
numerical algorithm. We also discuss the influence of surface tension, and Marangoni stress induced by the gradient of
surface tension coefficient, and wall adhesion to the change of wetting angle for three different walls, which include SiC
wall, graphite wall, and CVD diamond wall, at different temperatures (1683—1873 K). Result shows that at the same
temperature, the thermal-capillary effects that induce the molten silicon to undulation are raised. The wetting angle is
reduced after first being increased and finally stabilized. At the initial stage, the fluctuation of the liquid-air interface
is volatile due to the large changes of the liquid-air and the wall-air surface tensions, and subsequently, the fluctuation
tends to be stable while the wetting angle is close to a fixed value. It is also found that with the graphite wall, these
changes are more likely to be stable. This research provides a theoretical guide to obtain a stable growth environment
for silicon belt fabricated from the molten silicon.

Keywords: wetting angle, molten silicon, stability, capillary effect
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