
 

表面材质对介电液体气泡成核及
沸腾换热的微观影响机理*

林祥伟    林心怡    黎芷均    向临风    周致富†

(西安交通大学, 动力工程多相流国家重点实验室, 西安　710049)

(2025 年 3 月 27日收到; 2025 年 6 月 5日收到修改稿)

基于介电液体的两相换热技术已成为大功率电子器件高效热管理的可行方案之一. 然而, 受表面材质和

工质热物理性质影响, 介电液体实际应用中存在显著沸腾滞后现象, 进而影响沸腾换热性能. 由于气泡起始

成核空间和时间尺度较小且气相压力在相变过程显著波动, 宏观实验和模拟方法仍存在一定局限性. 本研究

结合非平衡分子动力学和机械控压方法, 研究 R1336mzz(Z)液膜在不同加热表面材质 (铜原子、铝原子和硅

原子)下的气泡成核及沸腾换热规律. 同时, 从声子振动态密度和势能约束两个方面讨论了介电液体的异相

成核机理. 一方面, 以铜原子为代表的高固-液相互作用力、低频振动 (<10 THz)表面材料在初始加热阶段可

产生较大界面热通量 (0.216 × 109 W/m2)且能在壁面附近吸引大量液相分子, 但不可避免提高了起始成核势

垒. 另一方面, 相较铝表面 (振动重叠度 0.151)以硅原子为代表的弱固-液相互作用力、中高频振动表面材料

可与介电液体产生合理的声子振动耦合 (振动重叠度 0.349)以桥接界面热输运 , 并降低液膜所受势能约束 ,

有助于推动局部液体簇形成气泡胚核.
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1   引　言

先进能源和电子系统 (如动力电池、数据中心

和航天器等)朝着大功率、集成化、微型化方向发

展的趋势, 对高效散热技术提出严苛挑战. 在此类

应用中, 需要在受限空间内快速吸收元器件产生的

大量热量, 并尽可能保持整体温度的均匀性. 沸腾

换热技术可利用介质的优异潜热, 已成为保障热安

全的高效解决方案之一 [1]. 对于电子器件热管理而

言, 沸腾介质应具备合适的沸点、优异的换热性能

和可靠的绝缘性. 然而, 与水等传统工质相比, 介

电液体自身热物理性质并不理想, 使得其起始成核

所需的过热度较高 [2]. 因此, 在热管理需求不断增

长的背景下, 深入理解介电液体的气泡成核和沸腾

换热特性具有重要意义.

迄今为止, 已有实验发现, 表面结构、界面润

湿和材料组分对介电液体的起始成核、沸腾换热系

数和临界热流密度等关键参数具有直接影响 [3]. 然

而, 沸腾换热是一个受多尺度、多物理场、多因素

耦合作用的复杂过程. 特别是在宏观实验中, 往往

存在多个参数相互作用 (如表面粗糙度和可溶气体

掺混), 因此难以厘清单一参数的定量作用. 为克服

传统实验制约, 数值模拟受到研究人员的广泛关
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注, 如宏观尺度的计算流体动力学 (computational

fluid dynamics, CFD)、介观尺度的格子玻尔兹曼

方程 (lattice Boltzmann method, LBM)和微观尺

度的分子动力学 (molecular dynamics, MD)[4]. 需

要指出, 尽管 CFD和 LBM可再现液-气相变过程

中气泡成核、气泡生长-脱离和膜态沸腾等现象, 但

在模拟光滑表面沸腾时需预设起始气泡胚核、壁面

温度或润湿性扰动. 相比之下, MD模拟基于经典

牛顿力学定律, 可自发形成分子迁移和界面演化过

程, 为描述界面沸腾换热提供了可行途径.

现有理论认为, 成核气泡底部的三相接触区内

存在一个极薄的微液层 [5]. 虽然微液层的厚度仅有

几微米, 但其在气泡成核与沸腾传热过程中发挥着

重要作用. 根据薄膜传热公式 h = l/d, 假设液膜

热导率 l 维持不变, 则减小液膜厚度 d 意味着更高

的换热系数 h. 已有研究表明, 微液层产生的局部

热通量可超过 1 MW/m2, 且对气泡生长贡献约 50%

的影响 [6]. 同时, 当液膜厚度减小至微米尺度时,

固-液界面处的热阻 (即 Kapitza热阻)作用逐渐突

出. Zhang等 [7] 指出当热界面材料厚度低于 10 μm

时, 界面热阻将对整体热阻产生约 70%贡献. 尽管

界面热阻和蒸发扩散是厘清成核沸腾机理的关键

因素, 但仍难以在微米或纳米尺度上进行实验探

索. 测量界面热传导需要精确记录几纳米甚至更小

范围内的热梯度. 由于时间和空间尺度限制, 以及

复杂固-液相互作用和自由界面的急剧变化, 造成

理论模型难以准确预测沸腾换热背后的基本物理

机制, 如扩散蒸发和热输运特性.

近年来, MD模拟在界面热质输运方面持续受

到关注, 相关研究涉及表面结构 [8]、界面润湿 [9]、混

合组分 [10]、外场作用 [11] 等. 在界面沸腾机理研究中,

已有学者 [12] 发现, 当过热表面液膜有足够时间达

到平衡态, 相变模式倾向于扩散蒸发. 另一方面, 若

对液相分子施加瞬态热冲击, 过热液膜易出现气泡

成核, 其进一步分离液体层和固体层, 即爆炸沸腾

现象. 同时, Bai等 [13] 发现界面润湿性对沸腾换热

的影响源于固-液相之间的振动态密度 (vibrational

density of state, VDOS)失配以及势垒变化. 此外,

Deng等 [14] 研究指出固-液强相互作用组分易于在

界面处富集. 这一非蒸发层会阻碍界面换热性能,

延缓起始成核时间. Lin等 [15] 工作揭示了液膜相变

特性与表面振动参数之间的内在关系, 并从界面换

热和成核势垒角度阐明了界面相互作用对热声成

核的影响规律.

另一方面, 分子结构和原子相互作用对界面迁

移和热输运机制亦有显著影响. Cai等 [16] 研究R32/

R152a混合薄膜在不同壁面温度下的蒸发和沸腾

演化规律. 高沸点组分由于较弱的界面吸附能会恶

化混合物的沸腾换热性能. 虽然已有相关 MD研

究报道有机制冷剂在过热表面的异相成核特性, 但

工作对象仍集中于空调 [17]、热泵 [18] 和热动力循环

系统 [19]. 为避免电子设备热失效, 厘清介电液体的

微观成核机理亟需关注. 此外, MD沸腾模型往往

基于定体积法, 即采用固定顶部条件 (如反射边界

或冷凝壁面)防止模拟系统中原子能量耗散, 但上

述方法难以定量控制外部压力. 在非平衡加热过程

中, 气相压力会出现较大波动, 进而影响异相成核

及沸腾换热行为 [20]. Chen等 [21] 研究发现系统尺寸

对气泡成核的影响主要源自于液膜上方的气相压

力变化.

综上所述, 固-液界面特性对过热表面上液膜

的沸腾特性起着重要作用. 然而, 现有研究大多采

用氩或水作为工作介质, 其分子结构和热物理性质

与介电液体差异显著, 进而导致不同的界面传热传

质机理. 除工质自身组分外, 目前对于加热表面材

质与介电液体的气泡成核及沸腾换热规律也缺

乏讨论. 一方面, 固-液界面振动态密度失配会造成

界面传热受阻, 抑制气泡成核. 相比单原子氩流

体, 介电液体分子结构往往为长链非极性烃类 ,

主要依赖范德瓦耳斯力与加热表面相互作用, 可

通过分子链振动与固体声子载流体匹配, 但振动

耦合程度一般低于水分子中氢键网络的集体振动

模式 [22]. 另一方面, 提高固-液界面相互作用力虽能

促进能量输运, 但高界面结合能会显著增大成核势

垒, 不利于气泡成核并脱离. 本文基于非平衡 MD

模拟和机械控压法, 研究不同材质 (铜、铝和硅)加

热面上介电液体液膜的气泡成核及沸腾换热特性,

主要内容包括以下三部分: 1)对比分析介电液体

在不同材质表面的气泡成核行为; 2)定量研究纳

米薄膜相变沸腾换热性能; 3)从振动态密度匹配

和势能约束两个角度分析成核沸腾背后的机理. 

2   物理模型及模拟细节

模拟体系如图 1所示, 整个系统由 3个区域组

成, 即加热固体区、液膜区和控压固体区. 其中, 加
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热固体区包括一个固定层, 用于防止物理形变和原

子迁移; 两个加热层, 用于连接热源; 5个传导层,

用于桥接热源与液膜之间的导热通道. 铜原子和铝

原子采用面心立方结构, 晶格常数分别为 3.61 Å

和 4.05 Å. 硅原子采用金刚石结构, 晶格常数为

5.43 Å. 除固定层原子外, 对其余固体原子施加弹

簧力, 以防止其偏离初始位置, 弹簧系数为 1 ×

10–3 kcal/mol. 本文基于机械控压法, 在液膜顶部

设置由固体原子构成的自由活塞, 使其沿 z 轴方向

施加恒定作用力, 以控制液膜气相压力. 考虑到电

子器件的热安全性, 选择 R1336mzz(Z)作为介电

液体, 其具备合适的沸点、良好的经济性, 以及优

异的环保特性. 在初始体系中, 构建约 10 nm厚度

的 R1336mzz(Z)液相, 该工质在标准大气压下的

密度为 1.36 g/cm3.  基于公式 N = rVNA/M  [23],

模拟体系中共生成 1951个 R1336mzz(Z)分子. 其

中, N 是分子数量, r 是密度, V 是体积, NA 是 Avo-

gadro常数, M 是相对分子质量. 模拟系统的整体

尺寸约为 10.8 nm × 3.6 nm × 50 nm, 在液膜上

方预留了充分的真空层, 以满足过热液膜自由扩

散, 并消除底部壁面与顶部壁面之间相互作用. 同

时, 沿 x 和 y 方向应用周期性边界条件, z 方向采

用固定边界条件.

在MD模型中, 铜原子和铝原子的相互作用力

通过嵌入原子法 (embedded atom method, EAM)

计算. 该方法已被验证能精准描述金属的结构特

性和动力学行为. 硅原子间的相互作用力则采用

Tersoff多体势函数描述. 基于 AMBER (assisted

model building and energy refinement)力场框架,

Raabe[24] 引入可转移力场 (transferable force field,

TFF)参数准确预测 R1336mzz(Z)的热物理性质.

该势函数的具体表达式为 

E =
∑
bonds

kb(b− b0)
2
+

∑
angles

kθ(θ − θ0)
2

+
∑

dihedrals

kχ [1+cos (nχ− δ)]+
∑
i

∑
j>1

{
4εij

×
[(

σij

rij

)12

−
(
σij

rij

)6]
+

1

4πε0
qiqj
rij

}
, (1)

式中, b, q 和 c 分别表示分子中的键长、键角和二

面角; r 和 q 分别为粒子间距和原子电荷; e 和 s 分

别为势陷深度和尺度参数. 在 (1)式中, 等号右侧

前 3项描述分子内作用力, 后 3项描述分子间作用

力. R1336mzz(Z)的具体势函数参数详见文献 [24],

且其热物理特性 (包括密度、表面张力、潜热)的有

效性已在笔者前期工作中得到验证 [25]. 另一方面,

固-液分子间作用力由 L-J(Lennard-Jones)公式描

述, 即: 

Es-l = 4εs-l

[(
σs-l

rs-l

)12

−
(
σs-l

rs-l

)6
]
, (2)

式中, 下标 s和 l分别为固相和液相. 在该模型中,

铜原子、铝原子和硅原子的 L-J势函数参数取自现
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图 1    分子体系的初始构型

Fig. 1. Initial configuration of the molecular system.
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有文献 [12,26,27].  同时 ,  依据 Lorentz-Berthelot

准则计算不同原子 i 和原子 j 间的势阱深度 eij 和

尺寸参数 sij, 即: 

εij =
√
εiεj , (3)

 

σij =
σi + σj

2
. (4)

基于开源软件 LAMMPS (open-source large

scale  atomic/molecular  massively  parallel  simu-

lator)构建分子动力学模型, 并结合 OVITO (open

visualization tool)软件实现可视化. 采用 Velocity-

Verlet算法更新粒子的运动状态, 时间步长取 2 fs,

截断半径设为 12 Å, 运用 PPPM方法计算长程库

仑力. 模拟过程可分为 3个阶段: 首先, 基于共轭

梯度算法进行能量最小化, 相对能量和力误差为

1 × 10–12, 以此得到稳定的初始构型; 接着, 采用

正则系综 (NVT)将 R1336mzz(Z)分子温度控制

在 300 K, 同时结合 Berendsen热浴将固体原子温

度控制在 300 K, 弛豫时间设为 1 ns, 以确保系统

温度和总能量在结束时达到稳定状态 (如图 2所

示, 相对误差在 0.5%以内); 最后, 撤除系统热浴,

仅对底板加热进行控温, 并将其温度提升至 400 K,

其余原子处于微正则系综 (NVE). 在此过程中, 对

液膜顶部活塞原子施加均匀力 F = P × Sxy/Npistion
来调控气相压力. 其中, P 为压力 (在本研究中为

一个标准大气压), Sxy 为系统横截面积, Npistion 为

活塞层原子数目. 机械控压过程包括 3部分: 1)移

除活塞层原子 x 和 y 方向上的受力, 仅维持 z 方向

的力; 2)均匀分布活塞层原子的受力; 3)在 z 方向

上对每个活塞层原子施加恒定外部力 F.
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copper wall during equilibrium process. 

3   结果与讨论

基于以上模型设置, 可得到介电液体在微纳尺

度的异相成核演化行为. R1336mzz(Z)薄膜在不同

金属基表面的非平衡分子动力学过程如图 3所示.

类比宏观池沸腾观测结果, 根据分子运动规律 ,

微纳尺度下液-气相变过程可细分为对流阶段、核

态沸腾阶段和膜态沸腾阶段. 在加热起始阶段 ,

R1336mzz(Z)液相分子均匀分布于过热界面上方,

且在受热后逐渐膨胀. 此时, 液膜内无明显气泡胚

核形成, 即对流阶段. 随着非平衡加热过程进行,

部分液相簇吸收足够热能克服成核势垒, 随后微小

气泡在远离固-液界面处的液膜内随机出现. 然而,

由于周围分子间的相互作用, 早期胚核仍表现出不

稳定特性, 难以快速生长并脱离. 以铜表面为例,

在 2.36—3.17 ns期间, R1336mzz(Z)液膜内分子
 

=0.56 ns

铜表面

对流阶段 膜态沸腾阶段核态沸腾阶段

铝表面

硅表面

=2.36 ns =3.17 ns =3.52 ns

=3.68 ns

=3.55 ns=3.24 ns=2.79 ns

=3.41 ns=2.86 ns=0.56 ns

=0.56 ns

图 3    不同表面材质下 R1336mzz(Z)液膜的相变过程

Fig. 3. Phase change process of R1336mzz(Z) liquid film un-

der different surface materials.
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碰撞频率随温度升高而增大, 使得微小胚核不断聚

并形成大气泡, 即核态沸腾阶段. 当液膜持续吸热,

大气泡开始朝向两个方向发展, 一方面气泡向侧面

扩张, 其边界逐渐外延; 另一方面气泡向上膨胀,

高度逐渐升高. 由于在 x, y 方向上设置了周期性边

界条件, 气泡外沿在扩张到一定程度时会造成边界

聚并现象. 当 t = 3.52 ns, t = 3.68 ns和 t = 3.55 ns,

分别在铜表面、铝表面和硅表面上的液膜内观察到

显著的气膜生成. 在高压气膜的推动下, 部分液膜

逐渐上移, 该现象与宏观尺度下 Leidenfrost类似,

即膜态沸腾阶段. 此外, 由于固-液相互作用, 近壁

处的分子需克服固相的势能约束, 故在界面处存在

明显的吸附层, 该现象在文献 [9,15]中亦有提及.

需要指出, 对于不同流体, 界面吸附层由各类分子

间作用力 (如范德瓦耳斯力、静电力、氢键等)驱

动, 使得流体分子在固体表面附近因能量势场差异

形成有序排列. 例如, 以水分子为代表的极性流体

可通过氢键与加热表面形成强相互作用, 导致在换

热界面处形成高密度、低流动性的吸附层; 以烷烃

为代表的非极性流体通过范德瓦耳斯力与固体表

面作用, 从而形成相对松散但稳定的吸附层. 从热

输运角度看, 吸附层内分子间距极小, 可缩短声子

传递路径, 提高分子间碰撞概率, 从而提升局部传

热效率. 相关结果将在后文详述.

为定量描述 R1336mzz(Z)分子的相变扩散

行为, 进一步讨论了液膜沿垂直方向的质量中心

(center of mass, COM)变化 . R1336mzz(Z)液膜

在不同材质表面的 COM如图 4所示. 可以看出,

3种材质表面的 COM曲线存在显著差异 . 当液

膜处于对流和早期核态沸腾阶段时, COM呈现

缓慢上升趋势. 相比之下, 铜表面的 COM增长率

略高于铝表面和硅表面, 这归因于良好的界面换热

有助于液膜吸热膨胀. 一旦 R1336mzz(Z)分子吸

收足够能量, 蒸汽层可推动液体簇远离加热面, 使

得 COM呈现出近似线性增长趋势. 在膜态沸腾阶

段, 铜表面、铝表面和硅表面的液膜 COM增长率

分别约为 17.9, 15.2和 37.6 nm/ns. 由于硅原子与

R1336mzz(Z)分子的相互作用力较弱, 使得近壁

处 R1336mzz(Z)分子的成核势垒低于铜表面和铝

表面作用. 如图 3所示, R1336mzz(Z)气泡胚核更

易于出现在硅表面-液膜界面附近, 使得液膜上部

换热受阻. 因此, 非蒸发液体层受下方蒸汽层推动,

造成硅表面液膜 COM显著增长.
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Fig. 4. Evolution of the liquid film center of mass with dif-

ferent surface materials.
 

图 5给出 R1336mzz(Z)分子在不同加热表面

材质下的非平衡温升曲线. 从图 5可见, 由于液膜

温度与固体壁面之间存在较大的温度梯度, 薄液膜

温度呈现出起始阶段急剧升高的态势, 随后升温速

率放缓且逐渐趋于稳定. 在 0—2 ns的加热区间内,

R1336mzz(Z)液膜在铜表面、铝表面和硅表面的

平均温升速率分别约为 45.7, 44.9和 42.8 K/ns.

可以看出, 较强的固-液相互作用力有助于提高液

相分子的碰撞概率, 引起液膜动能增大. 当薄膜温度

达到一定值时, 部分液体簇的动能可克服分子间的

势能约束, 从而生成气泡胚核. 此时, 液膜温度几乎

保持恒定, 直至相变状态从核态沸腾过渡至膜态沸

腾. 以上结果表明, 当液相温度接近成核温度后, 加

热层传递的热量可用于克服液膜成核势垒, 促进气

泡形成和生长, 而非提高分子动能. 随后, 由于蒸

汽层内界面热输运减弱, 液膜温度呈现轻微波动.
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为对比不同表面材质下介电液体的换热性能,

图 6给出 R1336mzz(Z)分子的热流密度变化规律.
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∂E/∂t J =

(∂E/∂t) /Sxy

根据能量平衡原理, 热源输入到液膜的热量等于

R1336mzz(Z)分子在相同时间间隔内动能和势能

的净增长量 (  ), 故热流密度可定义为  

 . 热流密度的瞬态变化大致可分为两

个阶段: 1)在非平衡加热的初始阶段, 由于加热表

面与液膜之间存在较大温差, 出现最大热流密度

值. 在相同模型设置下, 最大热流密度值随固-液相

互作用力的升高而增大, 且热流密度数量级与以

往MD研究类似 [18,28]; 2)热流密度逐渐减小, 并在

一个低水平值附近波动. 在 0—2 ns的加热区间,

R1336mzz(Z)液膜在铜表面、铝表面和硅表面的

平均热流密度分别为 0.216 × 109, 0.161 × 109 和

0.204 × 109 W/m2. 可以看出, 虽然液膜在较高的

固-液相互作用力下能够获得更多能量, 但是气泡

胚核的形成会破坏固-液界面传热.
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图 6　不同表面材质下液膜热流密度对比

Fig. 6. Comparison of heat fluxes of liquid film with differ-

ent surface materials.
 

当热能流经固体壁面与纳米薄膜界面时, 固-

液相间会出现温度不连续现象. 通常, 可用温度

梯度 (∆T = Ts – Tl)量化热传递的界面阻力, 即

Kapitza热阻 RK = ∆T/J. 图 7给出不同加热表面

材质下 RK 的瞬态变化. 在加热初期, 液膜内部受

热膨胀, 液相密度相应降低, 进而导致界面热阻逐

渐增大. 在 R1336mzz(Z)气泡成核过程中, 固-液

界面上形成明显蒸汽层, 阻碍加热表面与液膜的直

接接触. 此时, 热输运路径由固-液传导转变为固-

气传导和气-液传导, 使得 RK 在膜态沸腾发生后

急剧增大. 最后, 随着液膜温度逐渐接近加热面温

度, 界面热阻在加热末期快速衰减. 在非平衡加热

前 3 ns过程中, 铜表面、铝表面和硅表面的平均界

面热阻分别为 1.31, 1.56和 1.51 × 10–7 m2·K/W.

如图 3所示, 近壁处较多液相分子数可增强固-液

热输运, 故铜表面的平均界面热阻较低, 且在非平

衡加热过程中更容易吸收热量. 然而, 表面材质如

何影响气泡成核及沸腾换热的深层原因尚未揭晓,

下面将从振动态密度匹配和势能约束进一步讨论.
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with different surface materials.
 

从宏观角度看, 液-气相变是工质通过吸收足

够能量以克服潜热的过程. 然而, 这一观点难以解

释微纳尺度下的气泡成核现象. 从分子尺度看, 粒

子的运动演化可用分子间和分子内的相互作用描

述, 且其总能量定义为动能和势能之和. 前者由温

度决定, 描述粒子的自由运动能力, 而后者对应于

粒子间的相互约束关系. 在此基础上, 气泡成核可

视为克服势阱的逃逸过程, 其背后的驱动力是动

能. 以铜表面成核沸腾为例, 图 8给出 3.17 ns时

刻 R1336mzz(Z)分子的数密度和总能分布云图.

可以看出, 近壁处液膜分子的密度和能量分布均

匀, 且将从加热层吸收的热量传递至液膜内部. 一

部分能量转换为动能, 使得液相分子温度升高; 另

一部分能量可转换为势能, 从而降低成核势垒. 因

此, 液膜内部的部分分子的动能足以克服其所受势

能约束, 从而形成气泡胚核. 此时, 液膜内部出现

总能量为正值的区域, 随后气泡迅速生长并在固-

液相间形成蒸汽层. 综上, 气泡成核机制与能量演

化密切相关.

根据上述分析发现, 介电液体的气泡成核可从

界面换热和势能约束两个角度解释. 现有研究发

现, 界面热传导与两侧材料的声子匹配程度密切相

关. 为进一步比较不同表面介质对 R1336mzz(Z)

液膜的影响, 基于速度自相关函数的快速傅里叶变

换计算不同原子的 VDOS, 即: 
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VDOS (ω) =
∫ τ

0

⟨∑
i
vi (t0) · vi (t0 + t)

⟩
⟨∑

i
vi (t0) · vi (t0)

⟩ e−2πiωtdt,

(5)

式中, w 是粒子振动频率, t 是计算时间, t 是时间

间隔.

图 9给出铜原子、铝原子、硅原子核 R1336mzz

(Z)分子的 VDOS曲线. 一般而言, 不同材料的声

子 VDOS峰值差异主要由其晶体结构、原子质量、

化学键特性等因素决定. 从图 9看出, 面心立方结

构金属 (铜和铝)的 VDOS在中低频区分布集中,

如铜在低频段<10 THz呈现主峰, 而铝在中低频

段 5—15 THz呈现主峰. 需要指出, 铝的宽峰特征

表明声子散射显著, 不利于其热输运能力. 相比之

下, 硅为金刚石结构, 声子 VDOS分布较为复杂,

不仅在低频段 0—8 THz存在尖锐峰, 还在中频区

10—20 THz存在高峰. VDOS的峰值频率分布通

过调控声子的激发、传输与散射行为, 直接影响界

面热阻和能量传递速率. 其中, 低频声子对应长波

振动模式, 穿透界面时受缺陷散热影响较小, 可与

换热界面形成有效耦合并增强热量的载流子密度;

而高频对应短波振动模式, 易受界面原子级缺陷或

晶格失配的散射, 形成局域化振动, 导致界面热阻

增大. 除 VDOS峰值频率分布外, 界面两侧材料

VDOS在频域上的重叠度亦对声子穿透、散射路

径具有重要影响. 从图 9中注意到, R1336mzz(Z)

分子与不同表面材质在低频区<10 THz存在共振,

还与硅原子在中频区 10—20 THz强烈振动耦合.

界面材料之间的 VDOS耦合桥接效应可极大增强

界面热输运. 为量化 VDOS重叠程度, 通过 (6)式

计算 R1336mzz(Z)分子与加热表面原子在相同频

域区间内的积分面积占比. S 接近 1表示完美匹配,

而其趋于 0表示完全失配. 计算得 R1336mzz(Z)

分子与铜原子、铝原子和硅原子的 VDOS匹配程

度 S 分别约为 0.159, 0.151和 0.349. 因此, 虽然硅

原子 VDOS峰值低于金属原子且振动频域集中度

较低, 但通过频域重叠耦合主导固-液热输运, 使

得 R1336mzz(Z)起始成核时间低于铝表面.
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Fig. 9. Comparison of  vibrational density of  state with dif-

ferent surface materials and nanofilm. 
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为定量描述 R1336mzz(Z)受到势垒, 将液膜

近壁区划分为两个子域, 包括距离表面 0—1 nm
的吸附层和 1—3 nm的液态层. 两个子域的平均

势能和动能变化如图 10(a), (b)所示. 为避免吸附

层统计分子数量不足引起的数值波动, 进一步采

取 Savitzky-Golay滤波器平滑数据. 可以发现, 吸

附层势能和动能在快速增长, 随后逐渐趋于稳定.

相比之下, 液态层的势能和动能始终表现持续上升

趋势, 但势能数值数量级仍占据总能量的主导部

分. 需要指出不同表面材质下, R1336mzz(Z)液膜

在非平衡加热阶段的起始时刻动能应保持一致, 因

其主要取决于所给的温度, 即 EK = 3kBT/2. 其中,

kB 为玻尔兹曼常数. 从这一视角看, R1336mzz(Z)

液相分子的气泡成核能量壁垒可由起始时刻势能

约束直接反映. 图 10(c), (d)进一步对比不同材质

表面下 R1336mzz(Z)吸附层和液态层的平均势能

和动能变化. 如图 10(c)所示, 由于吸附层分子与

固相原子间距较短, R1336mzz(Z)液膜所受的势能

约束直接取决于固相粒子势能, 故硅表面近壁势能

的绝对值要显著低于铜表面和铝表面. 在起始时

刻, 铜表面、铝表面和硅表面上吸附层的势能分

别为–7.942, –7.822和–7.484 kcal/mol. 与之相比,

液态层的起始势能受表面材质影响较小, 主要由

R1336mzz(Z)分子间作用力决定. 随着非平衡加热

过程进行, 硅表面的液膜势能曲线逐渐超过铝表

面 (如图 10(d)所示). 如前所述, 由于固-液界面处

强相互作用力, 会产生一层吸附层不参与气泡成核

但主导界面热传导. 同时, 固-液相互作用力可提高

吸附层数密度, 增强 R1336mzz(Z)分子碰撞概率,

促进界面热输运. 因此, 在起始阶段, 不同表面下

近壁动能和液膜动能的变化与势能相关. 然而, 随

着加热过程推进, 过热液膜逐渐削弱分子间势能对

界面换热的主导作用. 此时, 由于良好的界面振动

耦合, 硅表面的近壁动能和液膜动能在约 1.7 ns后

开始接近铜表面和铝表面. 当液相温度接近成核温

度后, 近壁处的动能和势能几乎保持稳定. 在这一

阶段, 加热层传递的热量主要用于克服液态层的势

能约束, 进而促进液膜内部的气泡成核和生长.
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图 10    (a) 铜表面的近壁液膜能量变化; (b) 铜表面的液态层能量变化; (c) 不同表面材质的吸附层势能和动能对比; (d) 不同表

面材质的液态层势能和动能对比

Fig. 10. (a) Near-wall liquid film energy variation on copper surface; (b) liquid layer energy variation on copper surface; (c) compa-

rison of potential and kinetic energy of adsorbed layer for different surface materials; (d) comparison of potential and kinetic energy

of liquid layer for different surface materials.
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综上所述, 介电液体气泡成核及沸腾换热性能

受表面材质的影响可从界面换热和势能约束两个

角度进行调节. 如图 11所示, 一方面, 提高固-液相

互作用可吸附更多液相分子参与界面热输运, 但不

利于打破液膜成核势能约束. 在宏观沸腾调控中,

可结合化学镀层或物理刻蚀技术构建梯度浸润表

面 (如亲水-疏水交替图案化结构 [29]), 利用局部强

固-液相互作用吸附液态工质, 同时在疏水区降低

成核势垒, 加速气泡脱离. 另一方面, 界面处良好

的声子桥接效应有助于提高热量输运, 促进气泡成

核. 对于固-液界面声子振动不匹配问题, 可通过基

底表面修饰 (如自组装分子层 [30]), 增强分子定向

吸附效应, 同时利用层间声子耦合效应提升热载流

子传递效率.

  

固相

池沸腾
液相



气相

固-液界面热输运

声子振动

混合浸润
表面

分子间作用力
势能约束

成核

三相线

微液层











 

液膜

官能团

加热面

自组装层

固
-液

相

互
作

用      
         

                             界面
声

子
耦

合

图 11　微纳尺度异相成核及沸腾换热影响机制示意图

Fig. 11. Schematic  diagram  of  the  mechanism  of  heteroge-

neous nucleation and boiling heat transfer at microscale.
  

4   结　论

本文通过分子动力学模拟和机械控压方法研

究介电液体 R1336mzz(Z)在不同加热表面材质下

的液-气相变特性. 重点分析固-液界面相互作用和

声子 VDOS耦合对气泡成核及沸腾换热特性的影

响规律. 主要研究结果如下: 1)过热界面驱动的相

变模式可分为对流换热阶段、核态沸腾阶段 (液膜

内部出现动能高于势能的局部区域)、膜态沸腾

阶段 (固-液界面间出现蒸汽层). 液膜在铜、铝和硅

表面的起始成核时间分别为 3.52, 3.65和 3.55 ns;

2)气泡胚核的形成引起固-液界面接触不稳定并形

成干燥区, 造成界面热阻显著增大. 铜表面、铝表

面和硅表面在非平衡加热早期的平均热阻分别为

1.31, 1.56和 1.51 × 10–7 m2·K/W; 3)不同表面材

质对异相成核的影响可从 VDOS耦合和液相势能

约束解释. 一方面较强的界面相互作用力可促进热

质输运, 但会造成液膜所受势垒显著增大. 在非平

衡加热早期, R1336mzz(Z)液膜在铜表面、铝表面

和硅表面的平均热流密度约为 0.216×109, 0.16×109

和 0.204×109 W/m2.  另一方面 ,  R1336mzz(Z)分

子与铜原子、铝原子和硅原子的 VDOS匹配程度

S 约为 0.159, 0.151, 0.349. 硅原子与 R1336mzz(Z)

良好的 VDOS耦合效应可桥接界面换热, 使介电

液体的起始成核时间低于铝表面. 上述结果从界面

声子桥接与势能约束调控两个层面解释介电液体

在不同表面材质下的成核沸腾特性, 有助于理解异

相成核机理并为沸腾换热调控策略提供指导依据.
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Abstract

Two-phase heat transfer technology utilizing dielectric liquids has emerged as one of the efficient solutions
for  thermal  management  in  high-power  electronic  devices.  However,  in  practical  applications,  due  to  the
interfacial materials and thermophysical properties, dielectric liquids exhibit significant boiling hysteresis, which
in  turn  affects  the  boiling  heat  transfer  performance.  Owing  to  small  spatial  and  temporal  scales  of  bubble
nucleation initiation, macroscopic experiments and traditional simulation methods still face certain limitations.
In  this  study,  non-equilibrium  molecular  dynamics  and  mechanical  pressure  control  method  are  utilized  to
investigate  the  bubble  nucleation  and  boiling  heat  transfer  characteristics  of  R1336mzz(Z)  liquid  film  on
different  heating  surface  materials  (i.e.  copper  atoms,  aluminum atoms,  and  silicon  atoms).  Additionally,  the
heterogeneous nucleation mechanism of dielectric liquid is discussed from two perspectives: phonon vibrational
density  of  states  and  potential  energy  restriction.  On the  one  hand,  surface  materials,  represented  by  copper
atoms, with high solid-liquid interaction forces and low-frequency vibrations, can generate substantial interfacial
heat flux and attract a large number of liquid-phase molecules near the heated wall.  However, such materials
inevitably increase the energy barrier of bubble nucleation. On the other hand, surface materials, represented by
silicon  atoms,  with  weak  solid-liquid  interaction  forces  and  medium-to-high-frequency  vibrations  can  achieve
reasonable  phonon  vibrational  coupling  with  dielectric  liquid  to  bridge  interfacial  thermal  transport.  Such
materials  can  reduce  the  potential  energy  restriction  on  the  nanofilm,  thus  facilitating  the  formation  of  local
liquid clusters into bubble nuclei. These findings can provide a comprehensive understanding of the underlying
mechanisms  of  bubble  nucleation  and  heat  transfer  in  dielectric  liquids,  and  thus  offer  valuable  insights  into
thermal management enhancement strategies in high-power electronic devices.
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