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基于界面原子混合的材料导热性能*

刘英光†    薛新强    张静文    任国梁

(华北电力大学能源动力与机械工程学院, 保定　071003)

(2021 年 8 月 7日收到; 2021 年 12 月 25日收到修改稿)

构造了界面具有原子混合的硅锗 (Si/Ge)单界面和超晶格结构. 采用非平衡分子动力学模拟研究了界面

原子混合对于单界面和超晶格结构热导率的影响, 重点研究了界面原子混合层数、环境温度、体系总长以及

周期长度对不同晶格结构热导率的影响. 结果表明: 由于声子的“桥接”机制, 2层和 4层界面原子混合能提高

单一界面和少周期数的超晶格的热导率, 但是在多周期体系中, 具有原子混合时的热导率要低于完美界面时

的热导率; 界面原子混合会破坏超晶格中声子的相干性输运, 一定程度引起热导率降低; 完美界面超晶格具

有明显的温度效应, 而具有原子混合的超晶格热导率对温度的敏感性较低.
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1   引　言

随着半导体工业技术进入纳米尺度, 高密度集

成电路中的散热问题成为影响其寿命和效率的主

要因素 [1]. 由于纳米电子器件比表面积比较高, 界

面处的热输运往往对其整体的热行为起主导作用,

因此降低界面热阻是提高纳米器件散热性能的重

要途径 [2−4].

固-固界面是半导体和绝缘体中普遍存在的特

性, 这些材料中热输运的主要载流子是声子, 声子

在界面处的输运散射机理直接决定了材料的导热

性能 [5]. 由于晶体缺陷、声阻抗失配等因素导致了

界面处声子散射较强 [6]. 为改善固-固界面热导, 人

们基于降低声学失配提出许多方法来降低界面热

阻, 其中最常见的方法主要有两种, 第一种是在界

面处插入薄膜. 如 Liang和 Tsai[7] 采用非平衡分子

动力学模拟研究了薄膜对于固-固界面热输运的影

响, 结果表明, 引入声子态密度介于两边固体态密

度的薄膜, 且在两边固体声学失配相差较大的情况

下可以显著提高界面热导, 这与实验上O'Brien等 [8]

在固-固界面中插入薄膜以提高导热的结论保持

一致 . 同样地 , 其他研究表明 , 在界面引入适当

厚度且原子质量介于两边固体原子质量并具有

一定质量梯度的薄膜, 也能较大地提升固-固界面

热导 [9−11].

第二种是界面处两种固体材料的混合可以显

著降低界面热阻. 如 Stevens等 [12] 通过非平衡分

子动力学模拟研究了晶格失配较大的固-固界面的

热输运情况. 结果表明, 由于界面原子混合增加了

声子散射点和声子“桥接”机制, 使得界面热输运提

高近 2倍. Tian等 [13] 采用格林函数法对 Si/Ge界

面热输运的研究中发现, 当界面处具有两层原子混

合时, 对长波长声子几乎没有影响, 仍然保持相干

性输运. 但增加了中波长声子在界面处弹性散射的

通道, 使得更多模式的中波长声子能够穿过界面,
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这有效降低了界面声阻抗并促进了声子传输, 从而

提升了 Si/Ge界面热导. Jia等 [14] 计算模拟了 Si/Ge

界面处热输运, 结果显示, 具有界面原子混合的

Si/Ge三角形界面的导热系数比完美界面提高了

近 22.3%. 他们将这归因于界面原子混合增加了声

子穿过的频率模式, 使得更多模式的声子能够穿过

界面. Merabia和 Termentzidis[15] 认为界面形状对

于固-固界面热导的提升是因为界面重构导致有效

面积的增加, 使得大部分声子以扩散输运的方式穿

过界面.

然而, 实际的电子器件或者封装体往往是多层

界面的堆叠结构, 与上述单一界面有所不同的是,

声子在多层界面中的输运机理更加复杂. 此时, 界

面晶格结构的热导率不仅与界面原子形状或者结

合方式有关, 更受单层厚度、总长度和温度的影响.

我们此前已经对不同结构超晶格进行了研究, 结果

表明, 不同的周期结构排列方式以及界面接触角度

对多层堆叠的超晶格的热输运性能有很大影响.

Ravichandran等 [16] 用分子束外延技术制备了钙

钛矿氧化物超晶格并研究了其热输运性质. 结果表

明, 在保证总长度不变的条件下, 随着周期长度的

增加, 由于声子波粒性质转变, 超晶格的热导率先

减少后增加出现了极小值. Luckyanova等 [17] 同时

利用模拟和实验研究了模型总长度对于超晶格热

导率的影响. 研究发现, 在室温下, 由于声子相干

输运与扩散输运机制的转变, GaAs/AlAs超晶格

的热导率随着总长度先增加后保持不变. Chakra-

borty等 [18] 利用非平衡分子动力学模拟研究了温

度对相干声子与非相干声子在超晶格热输运贡献

的影响. 结果表明, 当温度升高时, 由于声子的非

弹性界面透射率的增加, 非相干声子对热输运贡献

逐渐增大. 而由于非谐性散射的增加, 相干声子对

于热输运的贡献逐渐减小. 这两种竞争机制导致了

超晶格热导率随温度变化的不同关系.

分析以上研究可知, 单纯以单一界面为研究对

象, 通过改变界面原子结构来提高界面热导得出的

结论, 对于指导具有多层界面堆叠的纳米电子器件

的散热设计可能不完全适用, 需要进一步深入研

究. 因此, 本文以硅锗 (Si/Ge)超晶格为研究对象,

采用非平衡分子动力学方法模拟研究了界面原子

混合对于超晶格导热性能的影响. 重点考虑界面原

子混合方式、超晶格周期长度、总长度以及温度对

声子输运的影响. 

2   计算方法

6× 6

非平衡态分子动力学方法类似于热传导的实

验测量, 该方法的基础是施加热流, 利用经典的傅

里叶导热定律测量热导率, 对计算非均匀材料系统

的热传导更具优势. 本文构造了不同界面形式的

Si/Ge原子模型, 如图 1(a)—图 1(d)所示: (a)完美

界面晶格结构; (b)界面具有原子混合晶格结构;

(c)完美界面超晶格; (d)具有 n 层原子混合的超

晶格, 混合区原子比例为 1∶1. 采用非平衡分子动力

学模拟计算 Si/Ge超晶格热性质原理模型如图 2

所示, 沿着 x 方向 Si和Ge的样品长度分别为 20个

单位晶胞. 为减少粒子蒸发, 避免与外界发生热量交

换, 模型的最外侧分别设置了绝热壁. 为避免横截

面积过小而带来的热导率计算误差, 将垂直于热流

方向体系的横截面积设为   个单位晶胞. 在各

个方向均采用周期性边界条件, 热流方向沿 x 方向.
 
 

(a)

(b)

(c)

(d)

图 1    不同界面形式的 Si/Ge原子模型结构示意图　(a)完

美界面晶格结构 ; (b)界面具有原子混合晶格结构 ; (c)完

美界面超晶格; (d)具有 n 层原子混合的超晶格

Fig. 1. Schematic  diagram  of  Si/Ge  atomic  structure  with

different  interface:  (a)  Single  perfect  interface;  (b)  single

atomic mixing interface; (c) perfect superlattice; (d) super-

lattice with n-layer atomic mixing.
 
 
 

高温热源 热流

低温热汇

固定墙

Si Ge

图 2    非平衡分子动力学模拟计算热性质示意图

Fig. 2. Schematic  diagram  of  thermal  properties  calculated

by non-equilibrium molecular dynamics simulation.
 

所有非平衡分子动力学模拟均基于 LAMMPS

进行 [19], 并采用 Tersoff势函数来模拟 Si-Si, Ge-

Ge和 Si-Ge原子间的相互作用. 时间步长设置为
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0.001 ps. 首先在零温下对体系能量最小化, 优化

原子位置; 然后将体系放置在正则 (NVT)系综中,

使得体系在期望温度下能量分布均匀; 最后使用朗

之万恒温器在体系中产生一个温度梯度, 放在微正

则 (NVE)系综下获取热流值并计算模型热导率.

∆T

∆T

图 3展示了非平衡分子动力学模拟得到的温

度阶跃曲线, 由外推界面的线性温度曲线的差值可

估算出界面处的温度阶跃  . 界面热阻 R 的计算方

法为通过界面的温度阶跃  与热流 Jx 的比值 [20]:
 

R = ∆T/Jx. (1)

据此计算出整体界面热导 G:
 

G = 1/R. (2)

Jx热流  的计算方法为 [21]
 

Jx =
1

A

∑
i∈hotbath

d
dt
Ei(t), (3)

κ

其中 E 为能量, t 为模拟时间, A 为横截面积. 利用

傅里叶热传导定律, 求得导热系数 
 

κ = − Jx
(∂T/∂x)

, (4)

∂T/∂x其中,    为拟合温度分布的线性部分的温度

梯度.
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图  3    在环境温度为 300 K时 , Si/Ge晶格沿 x 轴向的温

度分布

Fig. 3. Temperature  profile  in  the x -direction  of  the  Si/Ge

lattice with ambient temperature is 300 K.
 

D (ω)

为了解声子传输的潜在机制, 通过对所有原子

的速度自相关函数进行快速傅里叶变换计算了声

子态密度  其表达式为 [22]
 

D (ω) =

∫ +∞

−∞
e−iωtC (t) dt, (5)

其中, 速度自关联函数定义为
 

C (t) =
1

N

N∑
i=1

⟨vi (0)vi (t)⟩ , (6)

vi (t)

vi (0) ⟨·⟩
其中, N 为原子总数,    为 t 时刻 i 原子的速度

矢量,   为 i 原子的初速度,   为系综平均.

P (ω)声子参与率  是深入了解声子活动的有效

方法, 同时在定量描述声子局域化效应中有着很好

的应用 [23−26]. 其表达式为 [22]
 

P (ω) =
1

N

[∑
i
Di(ω)

2
]2

∑
i
Di(ω)

4
, (7)

式中 N 为原子总数.

界面声子频谱热流可以对不同结构热导率的

变化有更进一步的解释, 通过 Si/Ge界面的单向光

谱热流定义为 [27,28]
 

q(ω)=
2

A
Re

∑
j∈Ge

∑
i∈Si

∫ ∞

−∞
dτeiωτ ⟨Fij(τ) · Vi(0)⟩, (8)

Vi

Fij

G (ω) = |q (ω)| /∆T ∆T

其中 A 为截面面积,    为 Si界面上的原子速度,

 为原子通过 Si/Ge界面上的力. 光谱界面热导

可以计算为    , 其中   为通过

界面上的温度降. 最后界面的总热导为 [29]
 

1

R
=

∫ ∞

0

dω
2π

G (ω) = ∆f

∑
ω
|q (ω)|

∆T
, (9)

∆f其中  为离散区间. 

3   结果与讨论

∆T

Jx

∆T Jx

图 3给出了模拟结束后, 在环境温度为 300 K

时, 将样本划分为 50个区域块, Si/Ge晶格沿 x 方

向的典型温度分布. 可以看出远离界面处的 Si和

Ge的温度分布几乎是线性的, 由于 Si和 Ge材料

的声阻抗失配、晶体界面缺陷等导致的界面散射作

用, 在界面处有一个显著的温度降   , 该温度降

值由界面两边温度分布线性拟合的差值来确定. 界

面热阻由 (1)式计算, 通过 Si/Ge界面的热通量 

由 (3)式确定, 结合   和   , 可以得到 Si/Ge界

面热导. 

3.1    界面原子混合对 Si/Ge 单一界面导热的
影响

首先研究界面原子混合对单一界面 Si/Ge体

系导热的影响, 为后面超晶格的研究提供对比和参
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考. 固定单界面模型长度为 40个晶格长度 (约为

21.7 nm). 图 4显示了不同原子混合层数对于 Si/

Ge界面热输运的影响. 结果表明, 在环境温度为

100—600 K之间, 2层和 4层界面原子混合的热

导始终大于完美界面. 这表明, 界面原子混合可以

显著改善 Si/Ge界面热输运. 随着原子混合厚度的

增加, 热导先增大后减小, 在 2层原子混合时达到

最大值. 与完美界面相比, 2层原子混合的界面热

导增加约 20%, 而 4层原子混合的热导增加了 8%.

为了解界面热导的强化机制, 利用原子速度自相关

函数的傅里叶变换计算了界面两边区域的 Si和

Ge以及原子混合层的声子态密度, 选取中间混合

部分区域以及距中间部分约 5 nm处同中间混合

区域相同长度的 Si区域和 Ge区域分别进行计算.

结果如图 5所示, 实际上, 界面热阻主要受两个固

体声子态密度重叠的影响. 由于 Si和 Ge德拜温度

的差别, 其声子态密度相差很大, 固体 Si声子的主

要频率在 5—17 THz, 固体 Ge声子的主要频率在

2—12 THz. 因此, 有限的声子态密度重叠使得界

面弹性声子散射的热输运很小, 进而导致较大的

Si/Ge界面热阻 [3].
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图 5显示了引入界面原子混合后的声子态密

度, 其为声阻抗匹配度相差较大的 Si和 Ge提供了

桥梁作用, 为声子模式高低频转换提供了通道, 使

得更多模式的声子能够穿过界面. 可以看出, 与固

体 Si相比, 2层和 4层原子混合的声子态密度峰值

向低频偏移, 说明低频声子模式增加, 高频模式声

子减少. 相比于高频声子, 低频声子具有更大的概

率穿过界面, 因此导致了热导的提高. 然而随着界

面原子混合层数的增加, 热导并未线性增加 (图 4).

这是由于两个相互竞争的因素, 一是重叠的声子态

密度增强了声子在界面上的传输, 二是原子混合层

增加了界面的扩散散射. 该竞争机制使得在 2层原

子混合时, 热导出现峰值 (图 4). 比较 2层和 4层

原子混合层的声子态密度, 如图 5所示, 两者的声

子态密度频域基本一致, 但是 2层原子混合的显著

峰很明显高于 4层. 说明在该频率下, 穿过 2层原

子混合的声子数量更多.

由图 4也可以看出温度对于热导的影响. 对于

完美界面和原子混合界面, 热导随温度的升高先增

大后减小. 这是由于随温度的升高, 原子振动剧烈,

激发了更多的高频声子模式, 高频声子可分解成更

多的低频声子, 从而导致更多低频模态的声子穿过

界面. 这与之前对单一界面处原子混合结构的研究

结果保持一致 [22,30], 同时验证了模拟结果的准确

性. 随着温度的持续升高, 声子-声子散射 (umklapp

过程)逐渐增强, 散射作用的增强降低了热传输

效率.
 

3.2    界面原子混合对于超晶格导热的影响

界面处的原子混合不仅对单一界面有着影响,

也对超晶格多界面结构有着不可忽略的作用. 本节

研究了热导率和周期数 (体系总长)的变化关系.

之前的研究表明 Si/Ge超晶格中声子输运的相干

长度约为 4.34 nm[31], 因此我们将样本周期长度固

定为 4.34 nm, 模型总长度随周期数增加而增加.

图 6所示为完美界面、2层和 4层原子混合界面的

超晶格的热导率随周期数的变化. 可以看出在周期

数较少时, 具有完美界面的超晶格的热导率是低于
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原子混合界面的热导率. 这说明当周期数量较少或

单一界面时, 2层和 4层界面原子混合强化了热输

运, 此时主导热输运的是非相干声子, 由于声子

“桥接”机制, 导致了热导率的上升. 这与 3.1节的

结论是一致的.
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与小周期数不同的是, 随着周期数的增加, 完

美界面超晶格的热导率几乎呈线性增加, 这说明声

子在进行相干性输运, 即声子在输运过程中保持相

位信息, 相干地穿过超晶格界面, 只与最外层界面

发生散射, 因此完美界面的热导率有着明显的尺寸

效应 [32]. 而具有 2层和 4层原子混合超晶格的热

导率也有增加, 但是增加幅度显著低于完美界面的

热导率. 这说明原子混合破坏了声子的相干性输

运, 热导率随总长度的小幅度升高说明仍有部分低

频声子进行相干输运. 为了深入分析混合界面下声

子的输运性能, 以整个模型结构为计算区域, 计算

了环境温度为 300 K, 周期数 N = 15, 体系总长度

为 71.6 nm时, 完美界面超晶格和具有 4层原子混

合超晶格的声子态密度和频谱热流, 分别如图 7和

图 8所示. 从图 7可以看出, 4层原子混合超晶格

的声子态密度与完美界面超晶格相比, 显著峰明显

降低, 且频宽变窄, 这在一定条件下对热输运产生

负面作用. 从图 8所示的频谱热流可以明显看出:

在大部分频率下, 完美界面热流都高于混合界面,

进一步说明了完美界面热导率高的原因; 此外, 频

率为 15—16 THz的态密度峰值的高频声子被强

烈地散射; 在频率为 5—7 THz时, 完美界面超晶

格的谱热流峰值比原子混合界面的高出约 60%, 而

在频率为 1—3 THz时 , 完美界面超晶格高出约

55%. 这与图 6中热导率的趋势保持一致.

为了进一步捕捉声子活动及其在超晶格中对

热输运的影响, 在环境温度为 300 K, 以体系总长

度为 71.6 nm的模型整体为计算区域, 使用 (7)式

计算了声子参与率, 声子参与率表明声子局域化程

度的高低, 结果如图 9所示. 与完美界面相比, 原

子混合超晶格的平均声子参与率要低于完美界面,

即声子原子混合超晶格中局域化严重.
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进一步研究了完美界面和原子混合界面超晶

格的热导率随周期长度的变化, 如图 10所示. 可

以看出, 在固定体系总长度为 71.6 nm时, 完美界

面 Si/Ge超晶格的热导率随周期长度的增加先减

小后增大. 当声子在超晶格中进行相干输运时, 热

导率随着周期长度的增加而降低, 这是由于声子平

均自由程与周期长度相当, 此时声子的相干输运占

据主导地位. 随周期长度的增加, 声子微带数量增

加, 导致声子的群速度降低, 从而引起热导率的降

低. 当周期长度进一步增加时, 此时周期长度大于

声子的平均自由程, 声子进行非相干性的扩散输

运, 且界面密度的降低减少了声子在界面处的散

射, 所以热导率随周期长度增加而增加. 热导率极

小值的存在提供了声子输运由波动性的相干输运

向粒子性的非相干输运转变的证据. 然而, 与完美

界面超晶格不同的是, 具有原子混合超晶格的热导

率始终随着周期长度的增加而增加, 这表明了界面

处的原子混合破坏了大部分声子的相干性, 声子-

界面散射占据主导, 故热导率随周期长度增加呈现

上升趋势.
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此外还计算了环境温度对超晶格热导率的影

响, 图 11所示为完美界面超晶格和 4层原子混合

超晶格在体系总长为 71.6 nm, 周期长度为 4.34 nm

时热导率随着温度的变化关系. 与单一界面相比,

完美界面超晶格热导率随着温度的升高呈现下降

趋势. 这与单一界面结构热导率随温度变化趋势不

同 (先升后降), 说明与单一界面结构相比, 超晶格

结构中声子-界面散射与声子-声子散射对导热的作

用同等重要. 与完美界面不同的是, 混合界面超晶

格热导率几乎不随温度的变化而变化, 这可能与声

子的局域化和声子-声子散射有关 [18]. 界面原子混

合超晶格中有很大一部分局域化相干声子无法传

递热能, 但是随着温度的升高, 声子局域化性质随

温度的升高而被削弱, 在一定程度上促进了热输

运. 随着温度的升高, 声子-声子散射作用增强, 降

低了热输运. 这两个相互竞争的因素导致了热导率

对于温度的低敏感性. 同时, 也有界面原子混合一

定程度上增加了体系结构非晶化的原因, 促使材料

表现出非晶体热导率的温度无关性.
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4   结　论

采用非平衡分子动力学模拟方法研究了界面

原子混合对 Si/Ge超晶格热输运的影响. 结果表

明: 1)通过构造声子“桥接”, 界面原子混合可以提

高材料的热导率; 2)同一界面原子结构情况下, 单

一界面结构的热导率和多个界面堆叠的超晶格热

导率并不相同; 3)声子在完美界面超晶格中进行

相干性输运, 而界面原子混合则一定程度上破坏了

相干输运从而导致热导率降低; 4)界面原子混合

使声子在超晶格中发生局域化, 局域程度随温度升

高而降低; 5)由于声子局域化和声子-声子散射的

竞争机制, 导致了界面原子混合降低了超晶格热导

率的温度敏感性; 6)周期长度对热导率的影响较

大. 完美界面超晶格热导率呈现非单调趋势, 表明

了声子输运由波动性的相干输运转化为粒子性的

扩散输运的证据. 而界面原子混合破坏了超晶格声

子的相干性输运, 界面扩散散射在声子输运中占据

主导, 因此界面原子混合超晶格的热导率随着周期

长度的增加而增加.
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Thermal conductivity of materials based on
interfacial atomic mixing*
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Abstract

The  Si/Ge  single  interface  and  superlattice  structure  with  atom  mixing  interfaces  are  constructed.  The

effects  of  interfacial  atomic  mixing  on thermal  conductivity  of  single  interface  and superlattice  structures  are

studied by non-equilibrium molecular dynamics simulation. The effects of the number of atomic mixing layers,

temperature,  total  length  of  the  system  and  period  length  on  the  thermal  conductivity  for  different  lattice

structures  are  studied.  The  results  show  that  the  mixing  of  two  and  four  layers  of  atoms  can  improve  the

thermal conductivity of Si/Ge lattice with single interface and the few-period superlattice due to the “phonon

bridging” mechanism. When the total length of the system is large, the thermal conductivity of the superlattice

with atomic mixing interfaces decreases significantly compared with that of the perfect interface. The interfacial

atom mixing will destroy the phonon coherent transport in the superlattice and reduce the thermal conductivity

to  some  extent.  The  superlattce  with  perfect  interface  has  obvious  temperature  effect,  while  the  thermal

conductivity of the superlattice with atomic mixing is less sensitive to temperature.

Keywords: single interface, superlattices, phonons, thermal conductivity
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