
 

石墨烯纳米网中的声子干涉效应*
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石墨烯纳米网 (GNM)是一种具有周期性纳米孔分布的单层石墨烯, 在热电能量转换、热能存储、场效

应晶体管等领域具有广阔的应用前景. 本文采用非平衡分子动力学与晶格动力学的方法对 GNM的热输运机

理进行研究. 结果表明: GNM的导热系数随纳米孔数量的增加而减小, 部分原因归因于声子布拉格散射引起

的带隙产生和声子群速度的降低; 横向和纵向纳米孔的间距共同影响 GNM热输运过程, 当水平间距较小时,

GNM的导热系数随纵向间距的增大单调减小, 随横向间距的增大单调增大; 随着水平间距的增大, 在声子干

涉和散射的共同作用下, 导热系数产生明显的波动. 这些结论可为 GNM中的热输运调控提供理论参考.
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 1   引　言

石墨烯纳米网 (GNM)是一种具有周期性纳

米孔的单层石墨烯, 近年来在热电能量转换 [1,2]、蒸

汽检测 [3,4]、热能存储 [5]、场效应晶体管 [6] 等领域具

有广阔的应用前景. 尤其是 GNM周期纳米孔的引

入使电子和声子输运解耦, 在保持电子通道的同时

有效地散射声子, 提供了一种独立操纵导热系数的

方法. 因此, 其导热性能的研究引起了越来越多的

关注 [7−9].

调控石墨烯的导热系数的方法通常有两种, 一

种方法是利用声子的非相干特性, 通过引入粗糙界

面 [10−12]、杂质 [13,14] 和表面缺陷 [15,16] 等降低声子的

平均自由程. 另一种方法则是利用声子的相干特

性, 通过引入二次人工周期, 如超晶格、纳米孔等

诱发声子干涉效应 [17,18]. 声子干涉可引起声子谱的

布里渊区折叠 [19]、声子局部化 [20,21] 和声子约束 [22]

等多种波动效应, 是抑制 GNM热输运的有效途

径. 因此对 GNM中的声子干涉效应进行了一系列

研究, 如 Cui等 [23] 结合分子动力学模拟和第一性

原理计算, 发现布里渊区折叠引起的带隙变宽和声

子群速度降低导致了 GNM的导热系数较石墨烯

明显降低. Hu等 [24] 采用了非平衡分子动力学和波

包动力学模拟对相干声子的局域化进行了研究, 发

现纳米孔的随机分布可以诱导相干声子在孔洞周围

的局部化, 导致了导热系数的降低; 同时 Yang等 [25]

研究发现孔隙率的增大和周期长度的减小将大大

降低 GNM的导热系数, 他们将其归因于声子局域

化, 通过纳米网和石墨烯导热系数比值的变化, 定

量地表明 GNM中 Umklapp散射可用的状态更

多. Wang等 [26] 通过对多孔石墨烯中相干声子和

非相干声子输运的转变进行研究, 发现导热系数在

声子干涉、声子约束和声子界面散射这 3种机制的

作用下呈非单调变化趋势, 随着温度的降低, 声子

的波干涉变得更加明显.

综上所述, 声子的干涉效应是调控 GNM导热

系数的有效手段. 但是声子干涉输运对 GNM热输

运过程的影响是极其复杂的, 因此, 本文采用非平

衡分子动力学方法, 通过构建不同纳米孔几何分
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布的 GNM, 研究了 GNM中的声子干涉效应. 在

第 2节中, 建立了不同几何参数的 GNM, 并介绍

了模拟方法. 在第 3节中, 计算并分析了不同几何

形状 GNM的导热系数和声子参数. 最后在第 4节

中得出结论.

 2   模型与方法

本文采用 3个几何参数{R, Wx, Wy}来描述纳

米孔的分布. 在最小重复单元中, 本文设置了横向

和纵向两条轴线, 纳米孔分布在两条轴线上. R 为

去除碳链而形成的纳米孔的数量, Wx 为水平方向

上纳米孔与纵向轴线之间的碳链数, Wy 为垂直方

向上两个纳米孔之间的碳链数. 几何参数为{3, 3, 2}

的 GNM的几何结构见图 1. 在 GNM平面方向上

应用周期性边界条件, 在 Z 方向上增加 20 Å真空

层. 本文采用的纳米尺度换热样品理论模型如图 2

所示, 其中水平方向为热流方向. 为了防止与外界

换热, 在模型两端固定 10个原子层作为固定边界,

并将该区域的粒子速率设为 0.
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图 1    石墨烯纳米网的模型结构示意图

Fig. 1. Schematic diagram of the model structure of GNM.
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图 2    NEMD模拟计算导热系数的原理图

Fig. 2. Schematic diagram  of  thermal  conductivity   calcu-

lated by NEMD simulation.
 

本次研究均基于 LAMMPS软件进行 [27]. 在

NEMD模拟中, 采用Kinaci等 [28] 优化后的 Tersoff

势函数以更准确地描述 GNM的物质特性和原子

键相互作用力. 同时原子运动积分步长设置为 0.5 fs.

在 0 K时, 为了使系统达到稳定状态, 对体系进行

能量最小化, 优化原子位置. 然后将系统置于等温

等压系综 (NPT)和正则系综 (NVT)中分别进行

3 ns的弛豫, 使系统结构弛豫至平衡态. 接着将系

统置于微正则 (NVE)中 6 ns, 同时使用朗之万恒

温器在系统中产生温度梯度. 最后, 将系统沿热流

方向分成 50块, 模型内原子的平均温度用 (1)式

进行计算: 

T =
1

3

⟨
N∑
i=1

miνi · νi

⟩
N−1 · k−1

B , (1)

dT/dx

dE/dt

其中, N 为体系粒子总数, m 粒子的质量, vi 表示

为第 i 个粒子的速度, kB 为玻尔兹曼常数. 接着通

过线性拟合 x 方向上温度分布得到温度梯度  ,

如图 3所示. 系统的热流密度 J 可由热源/冷源区

域的能量交换率  计算, 公式如下: 

J =
dE/dt
A

(2)

其中, A 为模拟系统在垂直于热传输方向的横截面

积, 结果如图 4所示.
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图 3    GNM的温度分布

Fig. 3. Temperature distribution of GNM. 
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图 4    GNM的能量分布

Fig. 4. Energy distribution of GNM. 
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最后, 基于傅里叶导热定律计算导热系数:
 

κ = −J

/(
∂T

∂x

)
. (3)

 3   结果与分析

GNM的样本长度被设定为 50 nm, 宽度保持

为 12 nm. 在 Song等 [29] 的研究中, 当 GNM样品

宽度处于 5—20 nm范围内并采用周期性边界条

件时, 计算出的导热系数的结果差异可以忽略不

计, 因此 12 nm宽度对于后续获得热输运的计算

结果是合理的. 首先采用 NEMD方法研究 300 K

时 GNM导热系数随纳米孔数量 (R)的变化规律.

计算结果如图 5所示, 随着 R 的增大, GNM导热

系数逐渐降低. 从声子散射的角度很容易得出原

因 [30]: 纳米孔的增多使声子传输通道减少, 导致热

输运过程受到抑制. 此外, 声子与界面之间的散射

也会随着纳米孔数量的增大而增强, 这也进一步降

低了导热系数. 下文重点分析导热系数降低的因素

中是否有声子干涉效应.

通过晶格动力学 (GULP)[31] 的方法对 GNM

中的声子谱进行了计算, 如图 6所示. 从图 6可以

明显观察到由于 R 的变化导致 GNM色散曲线存

在显著差异. 在低频声学支和高频光学支中, 声子

色散曲线随着 R 的增大发生了不同程度的变化.

如在矩形突出的区域, 带隙随着 R 的增大而变宽,

这是引起导热系数的降低的一个原因. 声子谱另一

个显著变化如椭圆突出区域所示, 色散曲线随着

R 的增大而更为平坦, 这也意味着群速度的减小.

因此对不同几何参数 R 下的 GNM声子群速度进

行了计算, 结果如图 7所示. 从图 7可以明显看出,

GNM的群速度随着 R 的增大发生了显著的变化.

如当 R = 4时, 大部分声子群速度下降到 2 km/s

以下, 这在极大程度上限制了声子的传输. 同时从

图 5发现, 当纳米孔数量 R 从 1增大 2时, GNM

的热导率下降了 52%, 图 7中群速度的变化并不大;

当 R 从 2增大 3时, 热导率下降了 28%, 而群速度

的区别更为明显. 这是因为在石墨烯纳米网中, 热

导率降低主要有两个影响因素, 一是声子粒子性的

散射, 二是声子波动性的干涉. 二者对热导率降低

的贡献关系很复杂, 既存在竞争又存在互补.
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图 5    几何参数 R 对 GNM的导热系数的影响

Fig. 5. Effect of the geometric parameter R on the thermal

conductivity of GNM. 
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图 6    几何参数 R 对 GNM色散曲线影响

Fig. 6. Effect of geometric parameter R on dispersion curve of GNM. 

物 理 学 报   Acta  Phys.  Sin.   Vol. 72, No. 12 (2023)    123102

123102-3



为了更进一步说明 GNM中的干涉效应, 研究

了纳米孔分布对声子相干性输运的影响, 图 8为计

算的 Wx 和 Wy 对 GNM导热系数的影响. 从图 8

可以看出, 在 Wx≤4时, 随着 Wy 的增大, GNM的

导热系数单调减小, 这是因为纳米孔在垂直热流方

向的界面长度增大, 声子-界面散射增强 [32]. 有趣的

是当 Wx≥5时, 导热系数随 Wy 的增大出现了明

显的波动. 分析认为, 从声子散射的特性分析, 影

响 GNM热输运过程的主要因素是声子散射、热流

路径和有效界面长度 [33], 无论哪一种因素都不能

解释导热系数随 Wy 波动变化, 因此只能从声子的

波动效应解释.
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图 8    几何参数 Wx 和 Wy 对 GNM导热系数的影响

Fig. 8. Effects  of  geometric  parameter  Wx  and  Wy  on

thermal conductivity of GNM.
 

为了阐明导热系数产生波动的原因, 首先计算

了当 Wx = 5时, Wy = 2和 3时的声子谱, 计算结

果如图 9所示. 发现 Wy = 3时, GNM的色散曲线

明显有带隙的产生, 同时相对于 Wy = 2时的色散

曲线的斜率更低. 带隙的产生和声子群速度的降低

意味着 GNM中声子的传输受到限制. 由于声子散

射、热流路径和有效界面长度等都不能很好地阐述

波动的产生, 因此可推测是由于声子在晶格中的反

射和干涉所产生的波的叠加, 从而产生干涉效应,

导致 GNM导热系数波动的产生. 这也进一步说明

了特定的材料结构设计能诱发干涉效应的产生 [18].

为了进一步分析声子干涉对导热系数的影响,

计算了 Wy = 2和 3时 GNM的声子谱热流, 结果

如图 10所示. 从图 10可以看出, 整个频率范围内

谱热流都存在变化, 二者导热系数的主要区别在于

频率为 13—16 THz之间声子输运的变化. 然而从

图 9可知, GNM色散曲线存在明显差异的频率范

围为 12—18 THz, 其中最为显著的区间为 16—

18 THz, 这部分声子对应的热流的差别并不大. 这
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图 7    几何参数 R 对 GNM群速度影响

Fig. 7. Effect  of  geometric  parameter R  on  phonon  group
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12

13

14

15

16

17

18

19



F
re
q
u
e
n
c
y
/
T
H
z

=2

12

13

14

15

16

17

18

19



F
re
q
u
e
n
c
y
/
T
H
z

=3

图 9    几何参数 Wx 和 Wy 对 GNM色散曲线的影响

Fig. 9. Effects  of  geometric  parameter Wx  and Wy  on  dis-

persion curve of GNM. 

 

0 10 20 30 40 50
0

0.05

0.10

0.15

0.20

0.25

0.30

0.35

Frequency/THz

S
p
e
c
tr

a
l 
h
e
a
t 

fl
u
x
 

(
)/

(G
W
Sm

-
2
ST

H
z
-

1
)

=2
=3

图 10    几何参数 Wx 和 Wy 对 GNM谱热流的影响

Fig. 10. Effects of geometric parameter Wx and Wy on spec-

tral heat flux of GNM. 

物 理 学 报   Acta  Phys.  Sin.   Vol. 72, No. 12 (2023)    123102

123102-4



是由于谱热流的变化是声子干涉和散射共同作用

的结果, 声子谱和群速度的改变更多描述的是声子

的干涉效应, 因此造成二者频率范围不能精确匹

配. 同时对 Wy = 2和 3时的声子群速度进行了计

算, 如图 11所示. 可以看出在频率 12—18 THz范

围之内, Wy = 3时的声子群速度是明显低于 Wy =

2的, 同时这也说明了声子干涉更容易发生在低频

声子中 [34].

 4   结　论

本文采用 NEMD方法对不同纳米孔分布的

GNM导热系数进行了计算, 并对声子干涉效应进

行了详细的讨论. 随着纳米孔的增多, 声子布拉格

散射引起的带隙产生和声子群速度的降低, 在极大

程度上影响了声子输运的过程, 导致了 GNM导热

系数随纳米孔的增多而逐渐降低; 横向和纵向纳米

孔的间距共同影响了 GNM的热输运过程, 当水平

间距较小时, 随着纵向间距的增大, 垂直热流方向

的界面长度增大, 声子-界面散射增强, 导致 GNM

导热系数单调减少; 随着水平间距的增大, 声子干

涉和散射效应导致了 GNM的导热系数随纵向间

距的增大产生波动. 同时, 通过对色散关系、谱热

流、声子群速度等的分析可知, 干涉效应更容易发

生在低频声子中. 这些结论可为 GNM中的热输运

调控提供理论参考.
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图 11    几何参数 Wx 和 Wy 对 GNM声子群速度的影响

Fig. 11. Effects  of  geometric  parameter  Wx  and  Wy  on

phonon group velocities of GNM. 
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Abstract

Graphene nanomesh (GNM) is a single-layer graphene material that has a periodic distribution of nanoscale

pores.  GNM  shows  great  potential  applications  in  various  fields  such  as  thermoelectric  energy  conversion,

energy  storage,  and  field-effect  transistors.  In  this  study  we  utilize  non-equilibrium  molecular  dynamics  and

lattice dynamics method to investigate the thermal transport mechanism of GNM. The thermal conductivity of

GNM is mainly affected by the number of nanoscale pores and their horizontal and vertical spacing. Our study

finds that as the number of nanoscale pores increases, the thermal conductivity of GNM decreases significantly.

Additionally,  the increase of  the number of  nanoscale  pores causes phonon branch to be folded and confined,

which  results  in  a  flatter  dispersion  curve,  wider  bandgap,  and  slower  phonon  group  velocity.  Moreover,  the

horizontal  and  vertical  spacing  of  the  nanoscale  pores  jointly  affect  the  thermal  transport  process  of  GNM.

When  the  horizontal  spacing  is  small,  the  thermal  conductivity  of  GNM  decreases  monotonically  with  the

increase of vertical spacing, and increases monotonically with an increase of horizontal spacing. However, as the

horizontal spacing increases, the interference effect caused jointly by phonon reflection and superposition leads

to  significant  fluctuations  in  thermal  conductivity.  The  analysis  of  the  spectral  heat  flow,  density  of  states,

participation rate, and group velocity of GNM indicate that the variation in vertical spacing leads to different

phonon contributions to heat flow, resulting in fluctuations in the thermal conductivity of GNM. These findings

could  serve  as  a  reference  for  controlling  the  thermal  transport  of  graphene  nanomesh,  and  are  of  great

significance in regulating the thermal conductivity and designing nanoscale pores in GNM.
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