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摘 　 要:
 

纳尺度热传导因其内在载热声子表现出独特的输运行为,以及其解决电子器件热管理问题和提升热电转

化能力中的巨大潜力,在近年来引发了广泛关注。 本文回顾了近三十年纳尺度热传导理论和模拟方面的研究进

展,特别是介绍并讨论了纳尺度相干热传导机制和基于波动和粒子两种图像的研究方法,以及这些方法在描述载

热声子波动行为上的优势和局限。 最后,剖析了纳尺度热传导研究领域面临的挑战并展望了未来可能的发展方

向,以期推动对载热声子波粒二象性的深入理解,并促进其在关键领域中的应用。
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0　 引言
近三十年来,纳尺度热传导引起了人们的广泛关注 [ 1- 3] ,其重要推动力之一是电子器件的热管理问

题 [ 4] 。 随着电子器件的小型化和集成化,单位面积能耗显著增加,散热性能成为限制其进一步发展的关键

因素之一。 与此同时,纳米结构的表界面效应显著 [ 5- 6] ,可表现出特殊的热输运行为,例如,弹道热波 [ 7] 、声
子水动力学行为 [ 8- 9] 、相干 [ 10- 12] 和量子热传导 [ 13] 等。 基于平衡和连续性假设的传统宏观理论和方法受到挑

战 [ 14- 15] 。 另一方面,纳米材料导热性质的调控与能源环境问题密切相关。 全球约 70%的能源输入以废热形

式散失,未能转化为可利用的能源形式,造成了严重的经济损失 [ 16] ,主要依赖化石燃料燃烧的发电过程还将

导致大量二氧化碳等温室气体排放,加剧环境污染问题。 热电材料能够直接将工业废热转换为电能,显著提

高能源利用效率,同时避免不良化学品和机械振动的产生,在能量转换和散热应用中具有重要潜力 [ 17] 。 热

电材料热导率是决定其热电能量转化效率的关键因素,其机理解释与准确预测对应其理性设计评估至关重

要 [ 18] 。 近年来涌现的热二极管、热逻辑门和热存储器等类电子设备为有效控制热流的传输和分布提供了新

的可能性 [ 19,20] 。 纳米结构热调控技术有望推动热管理和热能转换领域的进一步发展。
纳尺度热传导涉及不同类型的能量载流子的输运性质。 固态金属中电子是主要的能量载流子,而晶格

振动是半导体和绝缘体中的主要热载流子 [ 21] 。 晶格振动可分解为正交模式的晶格波,量子化的晶格波可视

为准粒子,称为声子。 从量子力学的观点看,电子和光子等能量载流子具有波粒二象性,表现为粒子状且非

连续的物质波描述,在特定的物理过程中可表现出鲜明的动量和能量特征 [ 22- 23] 。 声子本质上是具有一定频

率和波长的晶格波,贯穿整个晶体。 多个不同频率的声子叠加可形成具有较窄空间范围的波包,当波包的尺

寸远小于样品尺寸或材料整体尺寸时,可将其视为粒子。 因此,声子同时具备波动特性(频率和波长) 和粒

子特性(能量和动量) ,能在晶格中传播和散射,也可发生声子间相互作用,导致声子的动量和能量的转移和

耗散 [ 24] 。
声子热输运普遍采用粒子图像来处理, 其中声子气模型是一种用于理解声子输运行为的传统方

法 [ 25- 27] 。 一类常见的纳米材料热调控方法是基于声子的粒子(或非相干)输运性质,通过改变声子的散射率

来实现,例如改变声子的缺陷散射 [ 28- 29] 、表界面散射和高阶声子散射等 [ 30- 33] 。 由于声子具备波粒二象性,
另一类潜在方法是通过纳米结构设计来改变声子的波动(相干)输运性质,从而实现热调控 [ 10- 12,34- 37] 。 需要
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指出的是,对于纳尺度声子热输运过程中表现出的波动性质可以有多种理解方式,包括其量子化格波本

质 [ 3] 、相干热输运、瞬态导热过程中的弹道热波和声子相互作用导致的“第二声”现象等。 “第二声”指系统

的温度变化快于其特征响应频率时,声子气中温度场以波动的形式传播。 “第一声”与压力耦合,类似于普

通物质中传播的声波 [ 38] ;“第二声”主要与温度或熵相关,更倾向于被视为一种热波或能量波动。 关于“第

二声”现象,可参考声子水动力学相关研究 [ 8,15,39- 43] 。 本文主要关注相干热传导,在过程中主要涉及晶格波

的波动效应,例如相位关系固定的相干波叠加导致的干涉现象等。
尽管相干热传导的直接观测仍具有挑战性 [ 44- 46] ,但通过纳尺度材料或结构的热导率表征可间接验证其

存在 [ 47- 57] 。 现有研究主要关注超晶格结构的各类相干热传导现象,包括低温热导率与长度的线性关

系 [ 48,54- 55] 、随界面密度变化出现的最小热导率 [ 50- 53,56- 57] 和声子局域化导致的最大热导率 [ 58- 73] 等;另外,还包

括高维周期性纳米声子晶体( PnCs) 的热导率下降等 [ 74- 78] 。 前期实验研究还报道了纳米 PnCs 内的多种非

相干输运现象 [ 79- 85] 。 此外,理论和模拟研究预测并解释了更多相干效应或机制,包括能带折叠 [ 68,86- 87] 、局域

化 [ 58- 69] 、共振杂化 [ 88- 92] 、干涉 [ 70- 73] 和隧穿 [ 93- 95] 等。 总体而言,纳米 PnCs 中声子的热输运状态通常被分为

相干、部分相干和非相干三个主要相区 [ 10] 。 基于不同物理图像(粒子 / 波动)的理论和模拟方法在不同相区

具有各自的优势和局限性 [ 10,96- 97] 。 例如,对相干热传导中的干涉、能带折叠、群速度和态密度改变等行为,
可采用晶格动力学( LD) 、弹性波动模型( EWM)和非平衡格林函数( NEGF)描述和处理。 非相干热传导通常

采用基于粒子图像的声子玻尔兹曼输运方程( PBTE)来描述,包括结合密度泛函理论( DFT)的弛豫时间参数

计算以及 PBTE 的介观数值求解方法,后者包括格子玻尔兹曼法( LBM) 和离散坐标法( DOM) 等确定性方

法,以及蒙特卡罗( MC)随机方法 [ 43,98- 117] 。 特别地,PBTE 在揭示纳尺度热传导中的声子非谐散射方面具有

重要作用。 部分相干相区内的热输运行为更加复 杂, 其 波 粒 行 为 常 采 用 分 子 动 力 学 ( MD ) 模 拟 捕

捉 [ 94,118- 119] ,理论层面可以通过基于 LD 的声子色散关系修正将波动效应纳入 PBTE 计算 [ 120- 121] ,或基于

NEGF 考虑相干机制与界面漫散射的竞争来描述该相区的波粒耦合行为 [ 122- 124] 。 然而,结构无序、表界面散

射和非谐效应等因素对声子相干性的影响,以及波粒行为的准确划分仍是待解决的问题。 声子波粒行为的

统一描述对于相干热传导的理解和潜在热调控应用具有重要意义。
本文将从理论和模拟研究的角度介绍纳米结构相干热传导的产生、调控和内在声子的波动行为。 第 1

节简要介绍纳米 PnCs 和相干热传导现象的产生;第 2 节阐述相干热传导的连续介质理论和原子理论基础,
以及模拟计算方法;第 3 节详细介绍相干热传导中的声子波动效应,包括干涉、隧穿、局域化和共振效应,并
概述表界面在输运过程中的作用;第 4 节借由以最小热导率为代表的部分相干热传导现象讨论声子相干性

的概念,初步探讨声子的波粒二象性,关注从波动到粒子的过渡描述及相关的物理模型与方法;第 5 节进行

总结和展望。

1　 纳米声子晶体与相干热传导现象的产生
　 　 随着纳米技术的发展,包括多晶材料、纳米复合薄膜、纳米线和碳纳米管等在内的各类纳米材料的结构

精确控制可以逐步实现 [ 125- 126] 。 当结构的特征长度小于或接近载热声子的波长 / 相干长度(室温下通常为纳

尺度)时 [ 10,23,127] ,声子热输运将显现出波动行为。 纳米 PnCs 通过引入人工设计的二级周期性控制载热声子

的输运特性,并因其精确定义的结构参数成为研究相干热传导的理想平台 [ 128- 129] 。 相位信息是波的基本性

质,相干波在不同空间位置的两点或不同时刻的两点之间具有固定关系 [ 23] 。 由于这种固定的相位关系,同
一波源的波相互叠加会产生光学领域中常见的干涉和衍射现象 [ 130] 。 当纳米 PnCs 的界面和边界足够光滑

时,声子在传播过程可以保持相位连续,表界面的镜面散射通过改变声子的波动性质产生体材料中不存在的

输运模式。 例如, 单一界面的模式转换 [ 131- 133] 、 驻波导致的量子尺寸效应 [ 125] 、 多层结构的干涉和隧

穿 [ 45,70,134- 135] 等。 利用相干机制操控声子输运是提升热电材料性能的潜在策略,在抑制材料热导率的同时可

以保持电子性能 [ 36] ,而传统非相干散射机制可能会损害其电性能 [ 136] 。 因此,相干声子的精确控制对纳米材

料热应用具有重要意义 [ 137- 142] 。
PnCs 最早用于操控声波或弹性波的传播 [ 143] 。 周期性赋予 PnCs 新的物理特性,例如,声子带隙的产生,

处于这些频带内的声波的传播受到显著抑制,在规则 PnCs 内引入不同类型的缺陷或无序,还可实现对上述
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带隙内声子的进一步调控,并且散射体的几何形状、晶格结构、散射体与晶格对称性等多种参数对带隙的位

置和宽度都有影响。 通过不同尺寸和维度的结构设计,可提供更多的传播特性。
声子是半导体中机械振动(声扰动)和热量传递的主要载体。 如图 1 所示,声子谱涵盖了从赫兹到数百

太赫兹的广泛频率范围。 不同频率的声子传递的信息和能量存在差异,简单来说,从赫兹到亚太赫兹的低频

声子主要传递声音信息,而大于亚太赫兹的高频声子则为热传导中的主要能量载流子 [ 128] 。 载热声子的波

长通常在纳尺度,而 PnCs 内带隙的产生是由于声子的布拉格散射导致的,这要求 PnCs 的特征尺度与声子

相干长度相当。 因此,用于载热声子输运性质调控的 PnCs 通常为纳米 PnCs。

图 1　 声子频谱的信息和能量传递 [ 128]

Fig. 1　 Information
 

and
 

energy
 

transfer
 

by
 

phonon
 

spectrum [ 128]

迄今为止,已报道了如图 2 所示的多种纳米 PnCs 结构。 最简单的一维周期性纳米 PnCs,即在一个方向

上的周期性多层结构,也称为超晶格( SLs) [ 60,62- 63] 。 二维周期性纳米 PnCs 通常以柱式或孔式的薄膜或纳米

线为主 [ 76,86- 87,144- 145] 。 此外,用于调控载热声子的三维纳米 PnCs 由于对结构精度和表界面平滑度的要求较

高,目前以理论研究为主 [ 69] 。

图 2　 用于相干热传导调控的不同类型的 PnCs[ 60- 61,
 

65,
 

67,
 

69,
 

72- 73,
 

91- 92,
 

128,
 

146]

Fig. 2　 Different
 

types
 

of
 

PnCs
 

for
 

manipulating
 

coherent
 

heat
 

conduction[ 60- 61,
 

65,
 

67,
 

69,
 

72- 73,
 

91- 92,
 

128,
 

146]

一般来说,纳米 PnCs 内热传导的控制主要是基于声子的相干和非相干性质,或者二者的结合。 在相干
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热输运相区,纳米 PnCs 结构周期性引起的带折叠可以改变声子的色散关系,这意味着声子群速度和态密度

的变化,以及一定条件下可形成能量带隙。 声子的相干性描述了声子振幅和相位在空间和时间上的关联程

度,相干现象是声子之间由于相位差异而引起的增强或抵消效应 [ 13] 。 由于载热声子的高频特性,保持其相

干性是一项具有挑战性的工作,除了周期尺度与载热声子的特征尺度相当,还要求声子在纳米 PnCs 的表面

边界或内部界面上进行镜面散射,通常表界面要达到原子级光滑。 因此,在室温下实现纳米 PnCs 的完全相

干热传导仍具有挑战性。 得益于纳米技术的发展,近年来已通过实验验证了纳米 PnCs 内的多种相干热传

导现象,包括低温相干热传导、载热声子的局域共振和部分相干状态下出现的最小热导率现象等 [ 48,50,60] 。

2　 相干热传导的经典理论与模拟计算
　 　 与其他输运过程类似,若将声子视为准粒子,对半导体材料热传导的处理可以基于简单动理学理论,此
时热导率表达为

κ = 1
3V∑ks

C ks vks lks, (1)

其中, V 为材料体积,ks、C、v 和 l 分别为声子的模式、比热、群速度和平均自由程( MFP ) 。 式( 1)常用于计算

材料的晶格热导率,但在对实际纳米结构材料的定性理解和预测方面存在一定的局限性。 例如,考虑到声子

可在纳米
 

PnCs 的表界面发生反射和透射,声子的散射过程将取决于表界面特性和声子输运状态;而动理学

理论基于声子气模型,未考虑声子的波动行为。 因此,在相干热传导理论和模拟研究中,常借助其他方法来

解释波动现象。
具体而言,若将超晶格等纳米 PnCs 结构视为对固体晶格引入二次周期性,声子作为晶格波的量子化,

其波动性质可以通过 LD 模型描述。 结合原子间运动的内在关联性,并将原子运动视为某种本征模式下的

集体性运动(即声子) ,在倒易空间中从本征模式上描述系统的动力学行为;声子与电子、光子等能量载流子

输运的波动现象具有一定的相似特征,因此相干热传导的描述也可借鉴电子波动输运与光传播现象的已有

描述。 实际上,通过类比光子晶体内电磁波的传播,经典声波(或弹性波)在经典 PnCs(非纳米尺度)中的传

播行为已经具有较为成熟的理论描述,通过给定几何域内针对给定的某些边界条件对弹性波动方程组进行

分析。 在低温和纳米 PnCs 表界面光滑的理想情况下,相干热输运由长波载热声子主导,其波动行为可以通

过声波或弹性波方程(统称为 EWM)近似描述从而直观理解;另外,也可类比量子点、量子线等介观体系中

电子非平衡输运行为的量子相干特征描述,采用 NEGF 方法描述声子热输运。 本节主要介绍基于声子波动

描述的相关模型和计算方法。
2. 1　 晶格动力学模型

　 　 声子作为量子化的晶格波,其在固体内部的波动性质可通过 LD 方法描述。 针对 SLs 热导率显著低于

每层对应体材料的现象,存在粒子和波动两种机理解释。 粒子模型假设界面散射会破坏相位,各层声子具有

其体材料性质,且经历非相干界面散射 [ 119] ,SLs 热导率的降低与其周期厚度相关 [ 119,147] 。 而 LD 模型认为热

导率降低来源于声子谱改变导致的群速度下降。 Hyldgaard 等 [ 148] 采用简单立方 LD 模型将 SLs 内的声子视

为晶格波,计算表明声子群速度的减小导致了 SLs 热导率下降,但未能解释热导率与周期厚度的依赖关系。
Tamura 等 [ 95] 通过面心立方 LD 模型更为系统地研究了声子群速度对 SLs 热导率的影响。 如图 3( a) 所示,
SLs 的周期单元由两个面心立方晶格 A 和 B 组成,并由两个相邻平面的界面分隔。 第 N 个周期内平衡位置

为的原子位移满足布洛赫定理,以确保波函数沿 z 方向的周期性。 假设各原子间力常数相同,根据与最邻近

原子相互作用的质量弹簧模型,求解原子位移的运动方程可得到图 3( b)中的声子色散关系,并以此确定对

应方向的声子群速度。 LD 模型表明,SLs 的周期性给声子波矢增加了一个额外的限制,并导致了例如图 3
( b)和 3( e)中折叠区和声子带隙的形成 [ 93,149- 153] ,图 3( e)为周期和非周期 SLs 的色散关系对比 [ 63] 。 SLs 横

向( x 和 y)方向的周期仍为材料的晶格常数 a。 而在法向( z) 方向,周期为 D = dA +dB ,因此第一布里渊区的

最大宽度为 π / D 而不是 π / a。 进一步地,SLs 的色散关系与其体材料有较大差别。 例如,在布里渊区的中心

和边缘处会形成带隙。 带隙的形成可以阻碍声子能量的透射,从而导致热导率下降。 然而,通过理想简谐

LD 模型计算的 SLs 色散关系,声子 MFP 须远大于周期厚度 [ 148] 。
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图 3　 ( a) SLs 的周期单元示意图和( b) Si / Ge 和 GaAs / AlAs
 

SLs 的声子色散 [ 95] ;

周期和非周期 SLs 的( c)结构示意图、( d)热导率和( e)声子色散 [ 63]

Fig. 3　 ( a) Schematic
 

image
 

of
 

a
 

unit
 

period
 

in
 

SLs
 

and( b) phonon
 

dispersions
 

of
 

Si / Ge
 

and
 

GaAs / AlAs
 

SLs[ 95] ;

( c) schematic,( d) thermal
 

conductivity
 

and( e) phonon
 

dispersions
 

of
 

periodic
 

and
 

aperiodic
 

superlattice[ 63]

虽然声子在折叠布里渊区中心和边缘附近的群速度降低对于 SLs 热导率下降有重要贡献,但理想 LD
模型并不能预测得到与实验观察同数量级的热导率降低值 [ 95] 。 这意味着实验测量中,声子-声子相互作用、
缺陷和粗糙界面散射等非相干散射机制也可能发挥重要作用。 由于简谐 LD 模型假设声子 MFP 远大于周

期厚度 [ 93,95,148,153- 155] ,为完全相干输运过程。 对于部分相干过程,SLs 热导率计算值通常随周期厚度增加先

减小,然后在约 10 个单原子层之后趋于稳定。 当周期厚度很小时,LD 模型与实验结果相近,但由于未考虑

非相干机制,无法解释周期厚度较大时,热导率随周期厚度增加而增大的实验现象 [ 58,81] 。 而基于阻尼晶格

波的 LD 模型,即晶格波并不扩展到整个超晶格而只存在于一定周期内,可以得到与部分相干热传导实验测

量相同的趋势。 这种阻尼波通过在平面波方程中引入复波矢得到,该波矢的复部由界面漫散射等导致的退

相干过程决定。 关于 LD 模型在部分相干相区的应用将在第 4 节中进一步介绍。
近期工作基于 LD 模型提出了涵盖完整声子输运相区的唯象表达式,并给出了对应的物理图像,用于解

释图 3( c)所示的非周期 SLs 的声子局域化 [ 63] 。 该模型考虑了非周期 SLs 内声子局域化和退相干过程的相

互作用。 图 3( e)显示,在周期性 SLs 中,纵波和横波模式皆由于带折叠而形成明显带隙。 这些带隙附近的

色散曲线变得平坦,导致声子群速度减小,热导率的降低。 当人为引入次级无序周期时,非周期 SLs 中的声

子谱形成了多个微带,因局域化效应声子群速度和热导率进一步下降。

057



　 第 6 期 刘 　 彬等:纳尺度热传导中声子波动行为的物理及建模

2. 2　 弹性波动模型

　 　 能量载流子的波动性质会在界面和纳米结构内产生与体相不同的输运机制。 电子、光子和声子三种能

量载体可产生的波动现象相似。
 

其中,电子波和电磁波可以分别通过薛定谔方程(或相对论条件下的狄拉克

方程)和麦克斯韦方程组等波动方程描述,
 

声子相干热传导也可针对不同尺寸、界面形貌和所处温度范围的

纳米结构,
 

采用与声波和弹性波类似的连续分析方法 [ 23] 。 不过三种能量载体的统计行为、色散关系和起因

存在差异,波的传播过程也存在不同,例如,声波在界面的模式转换。
当载热声子波长远大于结构特征尺寸,或可忽略原子结构并将离散晶格看作连续介质,例如低温情况

下,理想量子结构中的弹性声子热传导 [ 3] 和 SLs 内的相干热传导 [ 23] 。 此时,晶格波的传播通过经典声波的

EWM 描述,基于偏离平衡位置的局部介质位移与应变张量几何关系,由广义胡克定律和经典力学中的牛顿

第二运动定律可以推导出应力张量和位移之间的关系。 要实现 PnCs 中的干涉效应,声波必须跨越多个界

面,从而产生多个次级波。 声波穿过界面的能量透射系数可以通过求解多个耦合界面的应力和位移连续性

方程来获得。 值得注意的是,原子尺度下的位移速度连续性却不一定成立,连续性假设在满足长波条件或界

面足够规则平整时才可成立。 对于这类情况,可采用传递矩阵 [ 156] 或散射矩阵方法 [ 3] 计算。
与未经修正的理想简谐

 

LD
 

方法相似,EWM 仅考虑了纯粹的相干输运过程。 当周期或温度持续增加

时,相干效应逐渐减弱,而声子的非相干 / 粒子行为变得重要,此时波动描述无法捕捉完整物理图像。 EWM
常用于传统 PnCs 内频率范围在太赫兹以下的声波或弹性波计算 [ 143,146] 。 当考虑纳米 PnCs 内太赫兹以上的

载热声子时,需要慎重考虑连续介质和弹性假设的适用条件。 例如,高频声子容易在粗糙界面或边界产生漫

散射 [ 157,161] ,并且原子无序 [ 133,162] 、杂质和缺陷散射 [ 28- 29,163- 164] 同样可能导致声子的退相干过程。 对于复杂

结构和较高温度的情况, MD
 

模拟方法将更加适用于直接描述可能蕴含各类退相干机制的纳尺度热

传导 [ 10] 。
2. 3　 非平衡格林函数

　 　 NEGF 方法已被广泛地应用于纳米结构电子和声子输运等各类物理系统的研究中 [ 165- 166] 。 与经典的

EWM、MD 和半经典的 PBTE 等方法不同,NEGF 起源于量子场论,为量子力学方法。 1971 年,Caroli 等 [ 167] 首

次利用 NEGF 研究了电子的量子输运。 后续
 

Meir
 

等 [ 168] 推导了朗道尔公式,为介观系统中的电子输运研究

提供了理论框架。 除电子输运外,NEGF 方法还可用于处理半导体异质结中的声子输运,并给出原子振动引

起的热流公式 [ 169- 170] ,同时可以结合 DFT 计算提高准确性 [ 171- 174] 。 此外,虽然 NEGF 理论框架传统上未包含

声子间散射,但最新研究进展已表明:可以在该框架内引入非谐散射效应 [ 175- 177] 。
NEGF 包含了原子细节并原生地描述了载热声子的波动性质,是纳米 PnCs 内相干和弹道热传导的有效

研究方法 [ 48,178- 179] 。 例如,NEGF 可用于验证低温相干热传导导致的 SLs 热导率与长度的线性关系,并量化

界面原子混合的影响 [ 48] 。 该方法也被用于解释高温下界面粗糙度对声子相干输运的部分破坏过程,并进一

步预测低频相干模式与高频非相干模式竞争导致的最小热导率,给出临界周期厚度 [ 174] 。 此外,也有工作采

用 NEGF 验证了同位素对 SLs 热导率的影响,通过结构调控可以显著降低石墨烯同位素 SLs 的热导率 [ 122] 。
模式分辨的 NEGF 计算可以提供单个声子模式的传输信息,比如用于捕捉非周期 SLs 中的局域声子模

式 [ 65] 。 晶格振动的相位信息对于分析纳米 PnCs 中的声子干涉效应也很重要 [ 166,180- 181] 。 类比电子输运,
Klöckner

 

等基于
 

NEGF
 

从中心散射区域信息中获取传输特征,从而保持了声子的相位信息,用于声子的相干

性研究 [ 182] 。 关于纳尺度热传导 NEGF 研究的系统介绍和总结,可以参考近期的研究 [ 10,36,165- 166,183] 。

3　 相干热传导中的典型波动效应
　 　 现有研究表明,界面无序(如粗糙度和原子混合) 、材料物性、结构无序性和温度等因素都会对相干热传

导产生影响 [ 28- 29,133,157- 164] 。 而内在载热声子的波动行为通常难以直接观测,
 

这凸显了上述理论和模拟方法

在解释对波动效应和输运特性和指导相干热传导调控中的重要意义。
3. 1　 低温相干热传导现象

　 　 完全相干热传导通常只在低温度条件下存在。 在实际情况下,随着周期数或温度的增加或界面无序度

的提升,
 

声子退相干效应将增强并使相干效应逐渐减弱,声子的非相干或粒子行为变得显著。 以 SLs 为例,
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在非相干输运相区,不同层内的声子不存在相位相关性。 此时,SLs 的法向热导率并不依赖于层数,由各层

热导率和界面热阻串联决定 [ 120] :

κ⊥ ,SL =
dSL

dA / κA + dB / κB + 2RK

, (2)

其中, dSL = dA + dB 为周期厚度, dA 和 dB ,κ A 和 κ B 分别为材料 A 和 B 的层厚和薄膜热导率,RK 为界面热阻,
也称为 Kapitza 热阻 [ 5- 6] 。 假设 dA = dB = d,由式(2)可知 κ⊥ ,SL 随着 d 的减小而降低,可归因于声子 MFP 受限

于周期厚度。 该趋势在实验中已被多次观测 [ 58,80- 82] 。 然而,当周期厚度进一步减小至声子 MFP 以下时,观
察到了周期厚度减小导致

 

SLs
 

热导率增加的反向趋势 [ 58,184] ,该现象必须通过声子的波动性质解释。 前面提

到,对于经历波动干涉的声子,虽然诸如带折叠、带隙形成和带展宽等效应会降低声子群速度,从而降低热导

率,但随着周期的减小,上述效应将减弱从而导致热导率回升 [ 35,95,154,185] 。
在低温条件下,可导致声子退相干的界面漫散射或其他非谐散射将减弱甚至可以忽略,载热声子波长可

增加两个数量级以上,
 

这使得声子的传播距离显著增加。 对于简谐晶格波,SLs 热导率 κ⊥ ,SL 与总长度 LSL

的关系可表示为 κ⊥ ,SL =σ SLLSL ,其中类比于界面热导 RK ,σ SL 为 SLs 的热导 [ 5- 6] 。 在完全相干热传导过程中,
σ SL 保持恒定,κ⊥ ,SL 随 LSL 增加线性增长 [ 48,186- 187] 。 如图 4( a)所示,Luckyanova 等 [ 48] 测量了周期厚度恒定的

SLs 热导率。 在 30 ~ 150
 

K 范围内,图 4( b)中 SLs 热导率随周期数的线性增长被认为是相干热传导的明确

证据。 当温度继续升高或者周期数超过 5,退相干效应增强,SLs 热导率表现出非线性依赖关系。 其他研究

也指出类似的退相干效应对热导率的影响,高温下大量激发的中高频声子更容易在粗糙界面发生漫散射,因
此相干输运被抑制,削弱了类似图 4( b)中的线性关系 [ 174] 。

总体而言,相干热传导主要由低温下波动行为容易被观察的长波声子主导,此时非谐散射导致的退相干

效应较弱,可以深入讨论载热声子的潜在波动效应,例如干涉、隧穿和表界面散射等。 随着系统从完全相干

相区转变,例如通过继续提高温度或增加周期厚度,退相干过程逐渐增强,出现部分相干或非相干现象。
3. 2　 干涉和隧穿

　 　 当波(电子波、电磁波和声波等)在多层连续介质内的界面处发生全内反射时,在界面另一侧会出现衰

逝波 [ 23,143,189- 190] 。 衰逝波携带进入第二介质的能量通量或粒子通量的时间平均为零,但瞬时场和能量并不

为零,衰逝波的场或波函数在离开界面后呈指数衰减。 若在界面处引入中间薄层,衰逝波在完全衰逝前能够

透射穿过中间薄层,使其能量或粒子通量“隧穿”进入下一介质。 以 SLs 为例的纳米 PnCs 内,若 SLs 的周期

厚度(纳米尺度)小于载热声子波长,或可能发生相似的原子尺度下的隧穿现象。 需要注意该过程类比了经

典声波的“隧穿”现象,在原子尺度下需要基于量子力学描述的进一步验证。 在不同物理过程中,声子的隧

穿概念并不严格一致。 例如,对于固体间的真空间隙,
 

纯粹的声波或弹性波严格来讲无法传播。 然而,压电

效应可以引发声波或声子在真空间隙的隧穿 [ 191- 192] ;电声波的衰减电场可扩展到真空间隙,使其在该空间内

的传播成为可能,
 

这类声波有时也被称为电声波;
 

在近场热辐射中,当固体间的真空间隙足够小时,晶格振

动或声子还可通过该空间内仍存在的原子相互作用产生隧穿,部分能量也可实现以热传导的形式传

播 [ 193- 194] 。 此外,根据 Allen-Feldmann 理论 [ 195] ,非晶材料内的热量输运由扩散子主导,能量可以通过不同声

子模式间的类波隧穿过程传输 [ 196- 200] 。
对于低温条件下的理想 SLs 结构,忽略非谐散射并假设介质连续,可基于图 4( c)所示的 EWM 计算 SLs

的声子能量透射率,从而直观表现声子的干涉、隧穿和限制效应 [ 94,150,152,188] 。 如图 4( d)所示,声子谱失配和

全内反射引起的限制效应可导致单层薄膜热导率的显著降低 [ 94] 。 声子干涉对单层薄膜热导率的影响较小,
但在例如 SLs 的多层结构内,干涉可以产生多个带隙并显著降低其热导率。 简谐假设下的透射谱分析有助

于声子波动行为的理解。
 

图 4( e)给出了 SLs 与单一界面的声子透射谱对比 [ 188] 。 声子的透射率显著依赖于

其入射角度、频率和模式。 当入射角大于临界角时,全内反射导致透射系数下降。 由于 SLs 周期厚度为纳尺

度,声子隧穿可以导致其能量透射率稍有恢复。 相较于单一界面,SLs 的透射系数明显更低,多个带隙的形

成也表明干涉效应的存在。 并且隧穿声子同样受到周期结构影响也表现出干涉现象。 干涉和限制(全内反

射)效应降低了 SLs 热导率,而隧穿效应使热导率适度回升。 由此可见,多种机制参与了相干热传导过程,并
发挥了重要作用。 但值得注意的是,EWM 涉及多种假设,尚未包含声子的非谐散射行为并且缺少原子细节。
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图 4　 ( a)周期厚度恒定的 GaAs / AlAs
 

SLs 和( b)其热导率测量值 [ 48] ;( c)界面和薄膜内的声子波散射和

( d)薄膜热导的 EWM 计算值 [ 94] ;( e) GaAs / AlAs
 

SLs 和单一界面的声子能量透射谱 [ 188]

Fig. 4　 ( a) GaAs / AlAs
 

SLs
 

with
 

constant
 

period
 

thickness
 

and( b) their
 

measured
 

thermal
 

conductivity[ 48] ;( c) reflection
 

and

transmission
 

of
 

phonon
 

waves
 

at
 

the
 

interface
 

and
 

in
 

the
 

film
 

and( d) calculated
 

thermal
 

conductance
 

of
 

a
 

thin
 

film
 

by
 

EWM [ 94] ;

( e) phonon
 

energy
 

transmission
 

spectra
 

of
 

GaAs / AlAs
 

SLs
 

and
 

single
 

interface[ 188]

声波间的相互作用和引起的波动效应可作为原子模拟方法的参考和辅助理解,并被视为一个理想情况下的

上限,即只考虑完全相干输运过程,例如图 4( b)所示的低温相干热传导。 在部分相干输运研究中需引入其

他非谐散射过程。
3. 3　 表界面散射

　 　 如前所述,表界面散射对于 SLs 和其他纳米 PnCs 内相干声子的带折叠和退相干效应至关重要。 相干声

子的布洛赫模式可延伸到整个结构,因此
 

SLs
 

可从二级周期性的角度被视为具有超晶格晶胞和声子色散的
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均匀材料。 而来源于界面无序(原子混合或粗糙度)
 

的表界面漫散射可以使声子失去其相位信息并破坏布

洛赫干涉从而造成非相干模式的输运,
 

此时
 

SLs
 

表现为由两种交替材料堆叠而成的复合材料,每种材料有

独自的声子色散。 由此,
 

在确定了声子
 

MFP
 

和界面热导等参数后,可以通过
 

PBTE
 

方法确定
 

SLs
 

的热导

率。
 

然而,尽管界面无序对于不同频率声子的影响差异已有一定认识,
 

其对声子相干性的微观影响机制尚

不清晰。
Sun 等 [ 201] 通过 MD 模拟研究了界面处声子能量透射率随着粗糙度厚度的变化。 粗糙度厚度对长波声

子的能量透射率可以忽略不计。 而对于中高频短波声子,随着粗糙度厚度的增加透射率会降低直至达到饱

和。 结合 DFT 和 NEGF 计算,Tian 等 [ 173] 指出界面原子混合可以增加声子透射,前提是界面层的厚度和轮廓

得到适当控制,这与粗糙界面使声子透射降低的直觉相反。 如果两种材料的声学失配较大,这种效应会更加

显著。 在此基础上,Tian 等 [ 174] 进一步研究了 Si / Ge
 

SLs 的热传导。 通过固定周期厚度并改变周期数,研究

发现界面粗糙度部分破坏了高温下的相干声子输运。 图 5( a) 展示了分别具有光滑和粗糙界面的 SLs 热导

率 [ 174] 。 界面光滑 SLs 的热导率表现出随周期数线性增加的特征,表明存在相干输运,尽管最终非谐效应限

制了相干输运的范围。 相比之下,界面粗糙 SLs 的热导率增长速度较慢,表明存在部分非相干输运。 界面粗

糙度(计算中将原子混合层视为界面粗糙度)增加了短周期 SLs 的热导率,这是因为原子混合层使声子态密

度变化更为平滑 [ 174] 。 需要注意的是声子谱的重合与界面漫散射间的竞争关系,因为两种机制皆由原子混

合引入,并最终导致了特定粗糙度和周期数时声子输运的增强。 因此,该结论与原子混合导致热导率降低的

实验观测结果并不矛盾 [ 49] 。
除了界面少量原子混合引起的界面失序,图 5( b)所示的由界面高度起伏定义的粗糙度同样导致界面输

运的显著变化 [ 202- 205] 。 例如,Hopkins 等 [ 203- 204] 通过量子点引入制备了具有不同均方根粗糙度的界面以量化

其对热输运的影响,该研究发现均方根粗糙度大于 4
 

nm 时,界面热导可下降 1. 6 倍,并给出了图 5( c)所示

的依赖关系。 界面失序对单一界面导热的影响已被广泛研究 [ 6] 。 但 SLs 内的界面散射更为复杂且包含对声

子相干性的影响,仍有待进一步研究。

图 5　 ( a)界面平滑和粗糙 Si / Ge
 

SLs 的热导率 [ 174] ;( b) Al / Si 粗糙界面 [ 204] ;( c) Al / Si 界面热导随粗糙度的变化 [ 203]

Fig. 5　 ( a) Thermal
 

conductivity
 

of
 

Si / Ge
 

SLs
 

with
 

smooth
 

and
 

rough
 

interfaces[ 174] ;
 

( b) TEM
 

micrographs
 

of
 

Al / Si

rough
 

interface[ 204] ;( c) interfacial
 

thermal
 

conductance
 

of
 

Al / Si
 

interfaces
 

as
 

a
 

function
 

of
 

roughness[ 203]

3. 4　 局域化和共振

　 　 非周期或无序纳米 PnCs 中的载热声子局域化是相干热传导中的重要现象 [ 58- 69,206] 。 如图 6( a) 所示,
Mendoza 等 [ 60] 采用 NEGF 预测了界面处随机嵌入 ErAs 纳米颗粒的 GaAs / AlAs

 

SLs 随长度增加出现的热导

率最大值现象。 由于指数抑制的局域声子的出现,导致在扩散到局域输运的过渡相区,即从多通道到单通道

输运的临界点处出现了热导率最大值。 随后,类似结构的热导率最大值现象被实验验证 [ 62] 。 研究发现 SLs
热导率随周期数增加而增大并最终达到饱和,表明从弹道到扩散输运的过渡。 此外,非周期 SLs 同样会出现

由声子局域化导致的热导率最大值现象。 Juntunen 等 [ 63] 基于 LD 计算指出非周期 SLs 的热导率最大值出现

在局域和扩散输运的过渡相区,而局域化源于声子谱中子带的形成,如 2. 1 节中图 3( c) ~ ( e)所示。 通过声

子局域化可进一步降低纳米 PnCs 热导率,在热电转换等应用中表现出极大潜力。 但相关设计的调控空间

极大,一些研究工作基于机器学习方法提出了例如图 6( b) 的 SLs 优化策略。 其中,研究发现非周期 SLs 最
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小热导率的临界周期厚度远小于对应的周期 SLs[ 207] ,如图 6( c)所示。 临界周期以上,界面处的非相干声子

散射较少;临界周期以下,空间随机性下降导致更多的相干声子脱离局域化,热导率增加。 由于难以跟踪特

定的输运模式,声子局域化常通过热导率随结构长度的衰减来推断。 但模式分辨的 NEGF 研究发现了图 6
( d)所示的声子输运的指数衰减,提供了局域化的直接证据 [ 65] 。 该研究在整体热导率随长度变化过程中没

有集体减少的情况下,也能清晰地捕捉到不同结构中的局域模式,强调了声子模式分辨对相干热传导分析的

重要性。

图 6　 ( a)不同 ErAs 界面覆盖率的 GaAs / AlAs
 

SLs 的热导率随其长度的变化 [ 60] ;( b)遗传算法优化方法示意图 [ 207] ;

( c)周期和非周期 SLs 的热导率随平均周期厚度的变化 [ 207] ;( d)非周期 SLs 内的声子弹道、传输和局域模式 [ 65]

Fig. 6　 ( a) Thermal
 

conductivity
 

versus
 

length
 

of
 

GaAs /
 

AlAs
 

SLs
 

with
 

different
 

ErAs
 

interfacial
 

coverage[ 60] ;( b) schematic
 

of
 

the

genetic
 

algorithm
 

based
 

optimization
 

method[ 207] ;( c) variation
 

of
 

thermal
 

conductivity
 

with
 

average
 

period
 

thickness
 

for
 

periodic
 

and

aperiodic
 

SLs[ 207] ;( d) phonon
 

ballistic,
 

propagating
 

and
 

localized
 

mode
 

in
 

aperiodic
 

SLs[ 65]
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局部共振结构可以在不改变薄膜基材的情况下,通过引入孔洞、界面和杂质等散射结构有效降低纳米结

构内载热声子的热导率,相关波动机制还包括共振杂化 [ 88- 92] 和双路径干涉 [ 70- 73] 等。 如图 7( a) 和 7( b) 所

示,通过构建局部共振声子超材料可以改变对应薄膜基体的声子频谱 [ 89- 90] ,这是由于周期排列的柱状结构

产生的局部共振与薄膜的晶格色散的通过作用。 模拟研究表明该超材料热导率可能会低至相应均质薄膜的

50%。 如图 7( c)所示,局部共振也可导致硅纳米线的极低热导率 [ 91] 。 声子共振和传播模式的杂化可显著

降低低频范围内(低于 4
 

THz)的声子群速度和 MFP。 如图 7( d)所示,Ma 等 [ 92] 利用硅纳米线笼结构的共振

杂化效应分别量化了声子的波动和粒子效应对热导率的贡献。

图 7　 ( a)具有柱状结构的硅薄膜与对应均质薄膜的声子色散和热导率对比 [ 89] ;( b)具有柱体阵列的硅薄膜结构示意图 [ 90] ;

( c)不同结构硅纳米线的声子 MFP [ 91] ;( d)硅纳米线交叉结的热导率 [ 92]

Fig. 7　 ( a) Comparison
 

of
 

the
 

phonon
 

dispersion
 

and
 

thermal
 

conductivity
 

of
 

a
 

pillared
 

silicon
 

thin
 

film
 

with
 

a
 

corresponding

uniform
 

thin
 

film [ 89] ;
 

( b) schematic
 

of
 

silicon
 

membrane
 

with
 

pillar
 

arrays[ 90] ;( c) phonon
 

MFP
 

of

silicon
 

nanowires
 

with
 

different
 

structures[ 91] ;
 

( d) thermal
 

conductivity
 

of
 

silicon
 

nanowire
 

cross
 

junction[ 92]

4　 部分相干导热理论与声子的波动和粒子行为
　 　 最小热导率现象已在 Si / Ge[ 80,82] 、GaAs / AlAs[ 81] 、Bi2 Te3 / Sb2 Te3

[ 58] 等多种 SLs 结构中被观察到,如图 8

( a)所示 [ 50] 。 众多研究采用 MD 模拟 [ 123,208- 212] ,以及结合 LD [ 120,213] / DFT[ 121,214] / MC [ 76,106] 的 PBTE 方法对这

一现象进行了解释 [ 120,208] 。 特别地,MD 模拟研究在 SLs[ 148,208- 211,215- 224] 、碳纳米管 [ 225] 和纳米线 [ 226] 等一维纳

米 PnCs,以及二维孔式 [ 61,67,227] 和柱式 [ 88,90- 92] 纳米 PnCs 中发现了声子部分相干热传导、局域化和共振杂化
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等现象。 这些研究也表明了界面粗糙度、晶格失配、结构随机性、应变和温度对于相干热传导的影响,并强调

了声子相干性、波动和粒子行为划分的重要性。
研究发现,SLs 最小热导率出现在载相干到非相干的过渡相区,有时也称为部分相干相区 [ 213,228] 。 其中,

Zhu 等 [ 222] 验证了最小热导率的出现是由于晶格色散和非谐散射间的竞争机制。 如图 8( b) 所示,为了解释

部分相干输运机制,除了 SLs 总长度和周期厚度,该研究给出了几个额外的特征长度,包括声子相干长度、局
部和全局 MFP。 相干长度用于表征声子从粒子(经典效应)到波动性质的转变 [ 94,118- 119] ,MFP 的确定参考了

声子水动力学理论,通过局部和全局努森数量化弹道输运。 部分相干输运由于受到多种声子波动行为的影

响,具体机制尚不清晰。 因此,对载热声子波粒行为的明确划分和深入理解至关重要 [ 50,51,105,222,229- 230] 。
本节将主要总结现有工作在描述声子波粒行为方面的探索,并讨论声子的相干性以及波动与粒子行为

的划分。

图 8　 ( a) CaTiO3 / SrTiO3
 SLs 热导率测量值 [ 50] ;

 

( b)石墨烯 / 硼氮化物 SLs 热导率 [ 222] ;
 

( c) Tl3 VSe4 内声子衰减随相关

时间的变化 [ 199] ;
 

( d)非晶硅热导率理论和测量值 [ 200] ;石墨烯同位素 SLs 纳米带的( e)示意图和( f)热导率 [ 122]

Fig. 8　 ( a) Measured
 

thermal
 

conductivity
 

of
 

CaTiO3 / SrTiO3
 

SLs[ 50] ;( b) thermal
 

conductivity
 

of
 

graphene / hBN
 

SLs[ 222] ;

( c) phonon
 

decay
 

versus
 

correlation
 

time
 

in
 

Tl3 VSe4
[ 199] ;

 

( d) theoretical
 

and
 

measured
 

thermal
 

conductivities
 

of
 

amorphous

silicon[ 200] ;( e) schematic
 

of
 

the
 

isotopic-superlattice
 

graphene
 

nanoribbon
 

and( f) its
 

thermal
 

conductivity[ 118]

4. 1　 部分相干相区的声子热输运理论

　 　 对于部分相干相区声子热输运行为的描述通常可分为两类。 一是拓展粒子描述,通过结合 LD 模型或
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MD 模拟引入包含相干特征的色散关系或模式演化作为波动性修正,以修正 PBTE、Green-Kubo 公式和固体

热输运 Wigner 方程为代表;二是拓展波动描述,构造界面微观散射机制与声子相干模式的竞争,通过引入退

相干机制作为粒子性修正,以修正 NEGF 理论和 LD 模型为代表。 特别地,为捕捉载热声子在原子运动模拟

中的相干或者波动性质,原子级 MD 模拟提供了原子系统动态演化的经典描述 [ 97] ,其在计算较大周期厚度

的 SLs 的非相干热导率的可行性已被验证 [ 226,231] ,目前也被广泛用于部分相干相区的研究。
4. 1. 1　 粒子描述的拓展

　 　 基于粒子图像的 PBTE 前期被广泛用于非相干热传导计算 [ 119,147] 。 为了考虑部分相干热传导,一些工

作通过声子色散关系的修正在 PBTE 计算中引入了波动效应 [ 120- 121] 。 通过类比电子能带计算,Simkin 等 [ 120]

提出了一种唯象的简单立方 LD 模型,在波矢中添加与声子 MFP 相关的虚部来考虑 SLs 中的 MFP 改变对声

子模式的影响,进而通过 PBTE 预测了 SLs 的最小热导率现象。 但该模型未能解释 SLs 的横向热导率降低,
并且法向热导率的计算结果与其他 LD 模型相近,远小于实验测得的 SLs 热导率下降值。 Yang 等 [ 213] 将该问

题归因于 LD 模型中界面漫散射效应的缺失,并进一步改进了模型。 同样,他们通过虚波矢引入了界面漫散

射效应来同时考虑相干和非相干输运。 经过该处理,模型可以解释实验观测到的热导率下降值及其与 SLs
周期厚度和温度的依赖关系。 随后,Garg 等 [ 121] 结合 DFT 和 PBTE 计算考虑了非谐声子散射和界面漫散射。
该研究发现结合低频声子群速度的下降和界面失序引起的高频声子散射,SLs 热导率可以降低到合金极限

以下;随着 SLs 周期数的增长,声子的群速度减小和寿命增加的共同作用将导致热导率最小值的出现。 为了

解释二维纳米 PnCs 热导率显著降低的实验现象,在 Simkin 等 [ 120] 的部分相干输运模型基础上,Dechaumphai
等 [ 127] 通过体材料声子 MFP 和 PnCs 周期尺寸的数值对比将声子划分为相干和非相干两类,通过分别计算

对应的声子色散得到二维纳米 PnCs 的热导率。 通过结合 DFT 和声子 MFP 抽样方法,可以进一步提高二维

纳米 PnCs 的 PBTE 计算准确性 [ 76,232] 。
另一方面,MD 模拟以波包的形式对声子的波粒行为进行统一描述,通常难以在模式水平上对二者进行

划分。 在复杂晶体热输运研究中,近期工作基于 Wigner 函数统一并扩展了 Peierls-Boltzmann 和 Allen-
Feldman 输运方程,从而构建了晶体和非晶材料内的传播子和扩散子(分别表现为粒子和波动行为的热载流

子)热传导的理论框架 [ 195- 197] 。 近年来,为了揭示纳米 PnCs 中载热声子的相干特性,特别是在模式水平解释

非相干到相干行为的转变,Zhang 等 [ 199] 提出了包含载热声子时间相干性的广义衰减定律,通过在热导率表

达式中包含声子间散射引起的指数衰减并引入与相干时间的平方成正比的延迟项,可用于描述与经典粒子

行为截然不同的声子弛豫特性。 通过 MD 模拟验证,发现温度升高会抑制低频声子的“本征”相干行为 [ 199] ,
而不同模式声子之间也由于相位相干而产生一种“相互” 相干效应进而延缓声子的衰减,如图 8( c) 所示。
这两种不同但共存的声子相干行为都会对声子衰减及其传导产生重要影响,并且也可用于解释其他物理过

程中的声子相干性。 在该理论框架下,Zhang 等 [ 200] 进一步发现晶格振动的相干图像在非晶材料中扩散子输

运中起着重要作用。 如图 8( d)所示,在全面考虑晶格振动的波动特性后,非晶硅热导率预测值与实验测量

结果很好地吻合。 该工作也证实了载热声子波动相干性对包括晶体和非晶材料在内的多种固体热输运产生

着重要影响。
4. 1. 2　 波动描述的拓展

　 　 基于声子波动图像的理论模型也被用于解释最小热导率现象。 在纳米 PnCs 的 NEGF 方法中引入声子

的非谐效应通常较为复杂 [ 175,177,179,233] 。 因此,现有部分相干输运的 NEGF 研究通常未考虑声子间散射,而是

通过将非相干输运与界面模式(粗糙度、原子混合或晶格失配等)相关联 [ 122- 124] 。 例如,Tian 等 [ 174] 将最小热

导率归因于声子相干输运和粗糙界面漫散射引起的退相干的竞争。 Ouyang 等 [ 122] 在对图 8( e)中石墨烯同

位素 SLs 的研究中发现,该结构的导热特性强烈依赖于周期厚度和同位素质量。 而同位素质量对热导率的

影响呈单调变化,较大的质量差异导致较小的热导率。 随着 SLs 周期厚度的减小,热导率经历了从下降到增

加的转变,出现了图 8( f)所示的最小热导率现象,这归因于声子的界面散射和隧穿两种输运机制的竞争。
与此类似地,LD 模型同样通过声子相干模式和界面漫散射的竞争解释最小热导率现象,但尚未考虑非谐声

子散射 [ 120,213] 。
此外,Jiang 等 [ 123] 在对石墨烯和氮化硼 SLs 的 NEGF 研究中观察到 SLs 尺寸显著小于声子 MFP 时出现

857



　 第 6 期 刘 　 彬等:纳尺度热传导中声子波动行为的物理及建模

了最小热导率,该结果难以用现有理论解释。 例如,Simkin 等 [ 120] 理论预测最小热导率出现在声子 MFP 附

近,表明声子弹道-扩散输运的转变。 Jiang 等 [ 123] 将其发现的现象归因于 SLs 中局域化特性和受限模式数量

的竞争关系。 随周期厚度增加,受限模式的局域化增强,而受限模式的数量减少,两种机制的相互作用直接

导致最小热导率出现在弹道输运相区。 这也表明最小热导率出现在何种相区仍是开放问题。
4. 2　 载热声子的相干性和波粒行为的划分

　 　 纳米 PnCs 中的相干和部分相干热传导研究可以采用粒子和波动等不同视角,这表明声子波粒行为的

划分对于部分相干热传导的理解具有重要意义。 在前面介绍的研究中,相干性的概念通常被引用来解释纳

米 PnCs 的热导率趋势,但在这类热传导中载热声子相干性的定义尚不清晰。 如图 1 所示,由于太赫兹载热

声子的波长远长于声波或弹性波,在纳米 PnCs 相干热传导研究中应慎重使用后者的相干性概念。 在不同

物理过程中,众多相干现象都可以形式化为一种相关性 [ 229] 。 例如,光和电子的空间相干性源自波函数的空

间相关性 [ 234- 241] 。 这些模型多基于二阶相干理论 [ 242] 。 实际上,与输运过程的波动-粒子特征表现最直接相

关的特征尺度为相干长度(或对应地,相干时间) ,其与系统中存在的退相干机制紧密相关。 这里将简要梳

理前人工作,初步探讨载热声子的波粒行为划分。
从波粒行为对热输运贡献的角度,Wang 等 [ 230] 从唯象的角度提出了将载热声子分为相干和非相干的双

声子模型。 在周期性 SLs 中相干和非相干声子都参与热传导。 而在非周期性 SLs 中,相干声子发生局域化,
仅非相干声子参与热传导。 如图 9( a)所示,将模型与 MD 模拟拟合可得到相干和非相干声子在弹道输运极

限情况下的热导、本征 MFP 和相干声子的局域化长度。 界面密度相同的周期和非周期 SLs 中,非相干声子

的散射率应大致相同,而相干声子在非周期 SLs 的长距离传播中产生局域化,对热导率的贡献可忽略不计。
非周期 SLs 的热导率视为完全由非相干声子贡献,从而周期和非周期 SLs 的热导率差值被用于估计相干声

子的贡献。 同样,Hu 等 [ 67] 采用该双声子模型展示了石墨烯多孔纳米 PnCs 热导率的相同趋势,结构失序或

随机性也易导致相干声子产生局域化 [ 61,67,230] 。 此外,如图 7( d)所示,通过结合 NEGF 和 MC 模拟,可分别量

化一维硅纳米声子超材料中声子的波粒行为的贡献 [ 92] 。 该研究发现粒子行为对热导率降低的贡献也可达

到 39%。 这类工作通过宏观热导率的差异量化了声子波粒行为的贡献 [ 61,67,92,230] 。
在声子热输运相区划分方面,早期研究常采用声子退相干机制相关的散射特征尺度作为区分其波动和

粒子行为的特征尺度。 Chen[ 23] 类比电子输运中的退相干机制,提出了声子热输运的相位破缺长度概念,即
通过各种散射过程(如声子-声子和声子-电子散射)完全破坏热载流子的相位所需经历的长度,通常与 MFP
相当或略长。 许多研究类似地通过声子 MFP 对波动和粒子相区进行划分 [ 124,212] 。 Dechaumphai 等 [ 127] 沿用

了 Yang 等 [ 213] 提出的部分相干模型,通过临界频率将声子分别视为波或粒子。 如图 9( b)所示,临界频率由

声子 MFP 和 PnCs 特征尺寸的大小关系决定。 频率高于临界频率的粒子相区,使用体材料的声子色散并通

过考虑边界散射修正弛豫时间;低频波动相区,采用 PnCs 的声子色散并考虑带折叠效应。 通过新的声子谱

计算体系的整体热导率。 Liao 等 [ 243] 采用了类似方法,但使用了如图 9( c)所示的粗糙度相关的临界 ω s
[ 244]

ω s =
2πV s

R
- In(P)

16π3 , (3)

其中,V s 为声速,R 为粗糙度大小( 包括表面粗糙度、孔壁粗糙度、晶格位移、无序等) ,P 为镜面散射系数。
然而,严格来讲,量子相干输运和量子弹道输运尽管均属于介观体系的非平衡输运,但二者分别对应于声子

的相位和动量,在各类输运过程中并不总是同时存在 [ 48,230] 。 特别地,单次弹性散射不会损失相位信息,而随

机多次弹性散射可能带来相位信息消失而造成退相干。
近年来,随着理论认识的进一步深入,陆续有学者从声子波包及其演化的角度考察载热声子部分相干输

运的特征。 Latour 等 [ 229] 提出了载热声子空间相干长度的微观定义,并通过跟踪平衡态下原子位移波动来计

算频率相关的空间相干长度 lc(ω) ,提供了区分相干输运与界面漫散射的判据。 当声子波包的空间延展大

于周期厚度,即 lc(ω) ≤ dSL 时,声子为相干输运且色散关系由带折叠效应决定, MFP 不受界面的影响。
lc(ω) > dSL 时弹道声子经历界面散射,MFP 受到 SLs 厚度的限制。 该工作还进一步讨论了图 9( d)所示的作

为不同热输运机制划分判据的几个重要物理参数,并用于进一步解释前期研究报道的各类热导率趋势。 另

外,也有工作采用了图 9( e) 所示的经典或载热声子波长的概念作为载热声子波粒行为划分的依据 [ 34,97] 。
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图 9　 ( a)周期 / 非周期 SLs 的热导率和声子 MFP [ 230] ;( b)室温体硅材料的声子 MFP [ 127] ;( c)相干 / 非相干转换频率与

粗糙度的依赖关系 [ 243] ;( d) SLs 中的声子特征长度 [ 229] ;( e)硅的累积热导率随声子波长和 MFP 的变化 [ 97]

Fig. 9　 ( a) Thermal
 

conductivity
 

and
 

phonon
 

MFP
 

of
 

periodic
 

and
 

aperiodic
 

SLs[ 230] ;( b) phonon
 

mean
 

free
 

path
 

of
 

bulk
 

Si
 

at

room
 

temperature;
 

( c) coherent / incoherent
 

switching
 

frequency
 

as
 

a
 

function
 

of
 

roughness
 

size[ 243] ;( d) phonon
 

characteristic

lengths
 

involved
 

in
 

SLs[ 229] ;
 

( e) accumulated
 

thermal
 

conductivity
 

of
 

silicon
 

as
 

a
 

function
 

of
 

phonon
 

wavelength
 

and
 

MFP [ 97]

实际上,在光的传播中,相干长度可以理解为同一波源发出的波超出一定距离时,其携带的能量可以相互叠

加而不用考虑相位信息。 这里涉及的相干性可以通过物理光学和激光原理等角度理解,存在空间相干性

(物理空间中声子扩展模式的波动传播)和时间相干性(频域的非单色性影响光子波包寿命) 等概念。 类似

地,对于声子而言,不仅存在空间相干性,还有时间相干性的概念,后者与晶体或非晶材料内不同声子模式之

间散射影响声子波包寿命有关 [ 197- 200,245] 。
需要注意的是,不同工作对声子相干尺度的定义和确定方法仍然存在一定的差别,特别是不同相干或退

相干机制在各类输运过程中的重要性也可能呈现一定的差异,其中的一些特征尺度还可能相互重叠从而造

成机制的耦合,因此声子波粒行为在具体划分方式上仍然有待于依托具体物理系统开展进一步研究。
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5　 总结与展望
本文主要关注纳尺度相干热传导中表现出的声子波动行为。 概述了相干热传导的主要理论和模拟研究

方法,并讨论了这些方法的优势和瓶颈。 同时重点介绍了载热声子的干涉、隧穿、表界面散射和局域化等波

动效应的微观产生机制和影响因素。 现有方法从不同的尺度(连续介质和原子尺度)和物理图像(波动和粒

子)出发,分别探索了低温相干、部分相干和非相干相区内的不同输运机制。 当前工作在理论和模拟上对相

干热传导的理解已取得了显著进展,但由于载热声子波粒耦合输运行为的复杂性,对载热声子相干性的定义

和波粒行为的划分仍有待深入研究。 纳米 PnCs 具有极低的热导率和较高的调控性,已在热电能量转换领

域展现出巨大潜力。 而在电声耦合( Bardeen-Cooper-Schrieffer 超导及超流等) 和光声耦合(黄昆方程) 等输

运过程中波动行为的新机制也值得深入研究。
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Behaviors
 

in
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Heat
 

Conduction
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(Department
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Engineering
 

Mechanics,
 

Tsinghua
 

University, Beijing
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China)

Abstract:　 Nanoscale
 

heat
 

conduction
 

has
 

attracted
 

considerable
 

attention
 

due
 

to
 

the
 

unique
 

transport
 

behaviors
 

exhibited
 

by
 

its
 

intrinsic
 

heat-carrying
 

phonons,
 

as
 

well
 

as
 

its
 

significant
 

potential
 

in
 

addressing
 

thermal
 

management
 

issues
 

in
 

electronic
 

devices
 

and
 

enhancing
 

thermoelectric
 

conversion
 

efficiency.
 

This
 

paper
 

reviews
 

the
 

research
 

progress
 

in
 

nanoscale
 

heat
 

conduction
 

theory
 

and
 

simulations
 

over
 

the
 

past
 

three
 

decades.
 

It
 

particularly
 

introduces
 

and
 

discusses
 

methods
 

based
 

on
 

both
 

wave
 

and
 

particle
 

perspectives,
 

focusing
 

on
 

nanoscale
 

coherent
 

thermal
 

conduction
 

mechanisms.
 

Finally,
 

the
 

paper
 

analyzes
 

the
 

challenges
 

facing
 

the
 

field
 

of
 

nanoscale
 

heat
 

conduction
 

research
 

and
 

outlines
 

potential
 

future
 

directions,
 

aiming
 

to
 

deepen
 

the
 

understanding
 

of
 

the
 

wave-particle
 

duality
 

of
 

heat-carrying
 

phonons
 

and
 

promote
 

their
 

application
 

in
 

critical
 

areas.
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thermal
 

transport; wave
 

effects

Received
 

date:　 2024-08-16;
 

Revised
 

date:　 2024-09-24

177


