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Abstract 
The lattice constants and thermal expansion coefficients of argon bulk crystal and nanocrystal 
films with different thicknesses under different temperatures are calculated with the aid of mole-
cular dynamics, and their thermal expansion coefficients under different temperatures are ob-
tained. By comparing the lattice constants and expansion coefficients between argon bulk crystal 
and nanocrystal films with different thicknesses, it is found that the lattice constant of nanocrystal 
film is smaller than that of argon bulk crystal and decreases as the thickness decreases, but the 
thermal expansion coefficient of nanocrystal film is larger than that of argon bulk crystal and in-
creases as the thickness decreases. 
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摘  要 

运用分子动力学方法，计算了不同温度下各种厚度的氩纳米晶体薄膜和块体氩晶体的晶格常数，据此计
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算它们的热膨胀系数，并对它们的晶格常数和热膨胀系数进行比较。计算与分析的结果表明：氩晶体纳

米薄膜的晶格常数小于块体氩晶体的晶格常数，且随薄膜厚度减小而减小；氩晶体纳米薄膜的热膨胀系

数大于块体氩晶体的热膨胀系数，且随薄膜厚度减小而增加。 
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1. 引言 

热膨胀与原子振动有关，由于表面效应和尺寸效应，纳米晶体薄膜构件的晶格振动是不同于块体晶

体的，因此可以推断纳米晶体薄膜构件的热膨胀性质会异于块体晶体材料，并随其厚度的变化而作相应

变化。纳米晶体薄膜作为纳米电子器件和纳米机电系统中最常用的构件，其热膨胀性质的研究具有非常

重要的意义。对纳米晶体薄膜热膨胀性质的研究，将有助于对装配或使用过程中所产生热应力进行预测

而防止这些热应力在一些极端条件下对纳米结构的破坏，因此有必要研究纳米晶体薄膜的热膨胀性质随

其厚度变化而变化的规律，并用于指导纳米电子器件和纳米机电系统的设计、制造与应用实践。由于纳

米晶体薄膜面向的热膨胀相比于法向的热膨胀远为重要，因此本文主要研究纳米晶体薄膜面向的热膨胀。 
由于纳米晶体薄膜的尺寸很小，对其热膨胀性质进行实验测量将非常困难。运用分子动力学(MD)，

可以通过数值求解牛顿运动方程得到原子位置和速度等随时间变化的信息，在此基础上得到材料的热学

性质。目前分子动力学已被他人成功地运用于纳米晶体薄膜的熔化性质[1]、比热[2]和热传导研究[3]，也

被我们用于研究表面原子二聚对硅纳米晶体薄膜热膨胀性质的影响[4]。分子动力学是沟通微观与宏观的

桥梁，是研究纳米薄膜热学性质的一种非常有用的理论工具。 
在低温下氩气体固化，得到面心立方晶体。尽管氩晶体及其纳米薄膜缺乏实际应用价值，但由于其晶

体结构及原子间相互作用简单，还是得到了深入研究，用于揭示有关物理规律[5]。本文将用分子动力学方

法，计算不同温度下的各种厚度的氩晶体纳米薄膜的晶格常数和块体氩晶体的晶格常数，据此计算它们的

热膨胀系数，并对这些晶格常数和热膨胀系数进行比较，分析氩晶体纳米薄膜的热膨胀的尺寸效应。 

2. 研究方法 

氩晶体的原子间存在 van der Waals 相互作用。由于使用描述氩原子间相互作用的 Lennard-Jones 势能

模型，对氩晶体块体材料进行分子动力学模拟时，能够得到与实验测量值较为吻合的熔点、热传导系数

等热学参数，因此，在对氩晶体薄膜进行分子动力学模拟时，人们也大多采用该势能模型。在本文中我

们也选择采用 Lennard-Jones 势能模型，对氩晶体薄膜的热膨胀性质进行分子动力学模拟。氩原子间相互

作用的 Lennard-Jones 势能模型可用以下函数描述[5]： 

( )
12 6

4U r
r r
σ σε

    = −    
     

                               (1) 

其中， r 为原子间距， 211.67 10 Jε −= × ， 0.34 nmσ = 。 
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f 本文选用了由美国 Sandia 国家实验室开发的、开源免费的 LAMMPS 软件[6]，在八核计算机上对氩

纳米晶体薄膜进行分子动力学的并行模拟计算。 
氩纳米晶体薄膜中原子的初始位置按其晶体结构给出，初始速度由设定温度下的 Maxwell-Boltzmann

分布随机选取。在薄膜面向安排 10 × 10 个原胞，采用周期性边界条件，在薄膜法向安排 6 个和 12 层原

胞。采用等温等压(NPT)系综、恒零压，截断半径取 109.2574 10 m−× ，对不同温度下的氩纳米晶体薄膜进

行分子动力学模拟，时间步长为 1510 10−× s，用 2 百万步分子动力学模拟，其中前 1 百万步用于弛豫以使

氩晶体薄膜达到热力学平衡，达到热平衡后，继续对氩晶体薄膜进行一百万步分子动力学模拟，得到一

百万个不同瞬间的各个原子的位置坐标。通过求平均，可以计算得到氩晶体薄膜内各个原子的位置平均

值。例如，图 1 给出了 10 个原子层厚的氩晶体薄膜内的每个原子的平均位置沿薄膜平面方向的一个分布

情况。根据这些平均值，可以确定晶体薄膜的晶格常数，并进而研究其热膨胀性质。为了将氩纳米晶体

薄膜和块体材料的热膨胀性质进行比较，在三维空间都用周期性边界条件，安排 10 × 10 × 10 个原胞，模

拟得到不同温度下块体氩晶体的晶格常数，并得到其热膨胀性质结果。 

3. 分子动力学模拟结果与分析 

用分子动力学方法得到在 4 K、8 K、12 K……36 K 等不同温度下，厚度 N 为 6 个和 12 个原胞的氩

晶体薄膜晶格常数以及块体氩晶体的晶格常数的模拟结果，如图 2 所示。对不同温度下氩晶体薄膜和块

体氩晶体的晶格常数，用最小二乘法按温度多项式进行拟合，得这些晶格常数与温度关系 a(T)，如图 2
中的曲线所示。 

当温度为绝对零度时，晶格是没有热膨胀的。在有限温度 T 下，晶格常数可表示为： 

( ) ( )0a T a a T= + ∆                                    (2) 

由于温度为 0 K 时没有热膨胀，图 2 中曲线在纵轴上的截距对应于氩纳米晶体薄膜和氩块体材料的

晶格在静态情况下的晶格常数，称为静态晶格常数。（2）式中 0a 即为 0K 时的静态晶格常数， ( )a T∆ 是

温度 T 时晶格常数相对于 0 K 时的静态晶格常数的热膨胀。 
由图 2 可知，由于氩纳米晶体薄膜很薄，其比表面积较大，能提供表面张力的原子份额较多，表面

张力导致了明显的晶格收缩[7]，因此氩纳米晶体薄膜的静态晶格常数小于块体材料的晶格常数，氩纳米

晶体薄膜的表面效应不能忽略；当氩纳米晶体薄膜厚度减小时，比表面积更大，能提供表面张力的原子

份额更多，表面张力导致的晶格收缩越是明显，因此氩纳米晶体薄膜的静态晶格常数越小。根据静力学

原理，求零温度下各种不同膜厚的氩纳米晶体薄膜原子间相互作用总势能的极小值条件，即可得零温度

下氩纳米晶体薄膜的晶格常数与膜厚 N 之间的关系，如图 3 所示，从该图可清楚地看到氩纳米晶体薄膜

中确实有晶格收缩的现象，且薄膜越薄，晶格收缩越明显。 
由图 2 还可知，不同厚度的氩纳米晶体薄膜的晶格常数和氩晶体块体材料的晶格常数都随着温度的

增加而增加，为了进一步看清楚其中的差别，我们用图 4 展示了不同厚度的氩纳米晶体薄膜晶格常数与

氩晶体块体材料晶格常数之差与温度之间的关系。由图 4 可知，随着温度的增加，氩纳米晶体薄膜晶格

常数与氩晶体块体材料晶格常数之差代数值在增加，而绝对值在减小，表明氩纳米晶体薄膜的晶格常数

的增加快于氩晶体块体材料的晶格常数的增加，进而缩小了氩纳米晶体薄膜的晶格常数与氩晶体块体材

料的晶格常数之间的差距。 
热膨胀系数可以定义为： 

( ) ( )d ln
d
a T

T
T

γ =                                    (3) 

其中，a 为晶格常数。 
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Figure 1. The distribution of atoms in argon nanocrystal film with 10 atomic layers along 
the film plane 
图 1. 10 个原子层厚的氩晶体薄膜内的每个原子的平均位置沿薄膜平面方向的分布 

 

 
Figure 2. The lattice constants of argon nanocrystal films and bulk crystal vs temperatures 
图 2. 氩纳米薄膜与块体氩晶体的晶格常数与温度之间的关系 

 

 
Figure 3. The lattice constants of argon nanocrystal films vs thicknesses at 0 K temperature 
图 3. 0 K 温度下氩纳米薄膜晶格常数与膜厚之间的关系 

0 1 2 3 4 5 6 7

x 10
-9

0

1

2

3

4

5

6

7
x 10

-9

x/m

y/
m

0 10 20 30 40
5.26

5.28

5.3

5.32

5.34

5.36

5.38
x 10

-10

T/K

a/
m

 

 
N=6
N=12
bulk

6 7 8 9 10 11 12
5.267

5.268

5.269

5.27

5.271

5.272

5.273
x 10

-10

a/
m

N

https://doi.org/10.12677/ojns.2017.54056


唐婧，黄建平 
 

 

DOI: 10.12677/ojns.2017.54056 414 自然科学 
 

 
Figure 4. The differences between the lattice constant of argon nano-films and bulk vs 
temperature 
图 4. 纳米薄膜晶格常数与氩晶体块体材料晶格常数之差与温度之间的关系 

 
根据上式和如图 2 中用最小二乘法按温度多项式进行拟合得到的晶格常数与温度关系 ( )a T 进行计

算，得厚度为 6 个和 12 个原胞的氩纳米晶体薄膜热膨胀系数以及块体氩晶体的热膨胀系数与温度的关系

曲线，如图 5 所示。由图 5 可知，由于表面效应，氩纳米晶体薄膜热膨胀系数大于氩块体晶体材料的热

膨胀系数，并且薄膜越薄，差异越明显。格律纳森定律告诉我们，在温度升高时固体材料要发生热膨胀

现象，其热膨胀系数与其比热成正比[8]，这个结论也早被人们通过实验所验证[9]；他人的研究结果也告

诉我们，纳米晶体薄膜的比热大于块体晶体材料的比热，并且随其厚度的减小而增加[10]。因此，根据格

律纳森定律和纳米薄膜比热性质我们也能推断得到纳米晶体薄膜相对于块体晶体而言有更大的热膨胀系

数，且其热膨胀系数随膜厚的减小而增加的结论。这说明我们用分子动力学模拟得到的研究结果是合理的。 
为了进一步看清楚图 5 中不同材料的热膨胀系数之间的差别，我们用图 6 展示了厚度分别为 6 和 12

个原子层的氩纳米晶体薄膜热膨胀系数与氩晶体块体材料热膨胀系数之间差值 γδ 与温度之间的关系，由

于差值 γδ 反映了晶体薄膜热膨胀性质的尺寸效应的强弱，因此该图也反映了晶体薄膜的热膨胀系数的尺

寸效应受温度变化而变化的规律。由图 6 可知，随着温度的增加，氩纳米晶体薄膜的热膨胀系数的增加

快于氩晶体块体材料的热膨胀系数的增加，进而随着温度的增加进一步扩大了氩纳米晶体薄膜的热膨胀

系数与氩晶体块体材料的热膨胀系数之间的差距，从而使晶体薄膜热膨胀系数的尺寸效应得到增强。 

4. 结论 

通过分子动力学模拟对不同温度下的氩纳米晶体薄膜的晶格常数进行计算，并对这些晶格常数按温

度多项式拟合，进而计算其热膨胀系数，研究氩纳米晶体薄膜的热膨胀的尺寸效应。我们得到以下结论：

由于氩纳米晶体薄膜的有较大的比表面积，存在较大的表面张力，因而氩纳米晶体薄膜的晶格常数小于

氩块体晶体的晶格常数，即相对于氩块体晶体而言氩纳米晶体薄膜有较大的晶格收缩，并且随着薄膜厚

度的减小晶格收缩更为明显；尽管氩纳米晶体薄膜的晶格常数小于氩块体晶体的晶格常数，但氩纳米晶

体薄膜的热膨胀系数大于氩块体晶体的热膨胀系数，并且随着薄膜厚度的减小而增加，这结论与通过格

律乃森定律和纳米晶体薄膜的比热性质得到的结论是一致的。 

5.展望 

本文采用了分子动力学软件 LAMMPS，对氩纳米晶体薄膜进行分子动力学的并行模拟，计算了不同

温度下各种厚度的氩纳米晶体薄膜和块体氩晶体的晶格常数，据此计算它们的热膨胀系数，并对它们的 
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Figure 5. The thermal expansion coefficients of argon nanocrystal film and bulk crystal vs 
temperature T 
图 5. 氩纳米晶体薄膜和块体氩晶体的热膨胀系数与温度之间的关系 

 

 
Figure 6. The differences between the thermal expansion coefficients of argon nanocrystal 
films and bulk crystal vs temperature 
图 6. 氩纳米薄膜与晶体块体材料热膨胀系数之差与温度之间的关系 

 
晶格常数和热膨胀系数进行比较。计算与分析的结果表明：氩晶体纳米薄膜的晶格常数小于块体氩晶体

的晶格常数，且随薄膜厚度减小而减小；氩晶体纳米薄膜的热膨胀系数大于块体氩晶体的热膨胀系数，

且随薄膜厚度减小而增加。本文提供的方法，还可运用于纳米线、纳米管等介观构件的热膨胀性质尺寸

效应的研究，这将有助于对因这些构件的热膨胀所产生的热应力进行预测，并用于指导纳米电子器件和

纳米机电系统的设计、制造与应用实践，我们将陆续报导有关研究结果。 
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