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摘要: 相场方法在介观尺度范围内为复合材料的微观结构演化过程提供了一种有效的分析工具,
填补了原子尺度微观模拟和宏观尺度模拟之间的跨度。 本文首先综述了相场模型的理论基础,具
体包括序参量选取原则、自由能泛函构建思路、相场动力学方程求解方法等。 然后,介绍了相场模

拟方法在复合绝缘材料本征构效关系、击穿演化机制、材料结构设计中的应用进展,并归纳出开展

相场模拟有待深入研究的几个关键问题。 分析指出,相场模拟可为复合绝缘材料的介电行为研究

提供基础的方法论和半定量的解析手段,但目前仍缺乏涵盖不同建模尺度的统一仿真框架体系。
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1　 引言

　 　 随着电力系统运行电压与容量的进一步提高以

及与能源互联网的交叉融合,第三代电网属性对工

程电介质的绝缘性能和调控设计提出了更高要

求[1-4]。 研究多场耦合作用下绝缘材料的劣化过程

与损伤机理以及新型电介质的设计合成已成为高电

压与绝缘技术学科的重要研究方向。 作为新型高性

能绝缘材料,纳米复合电介质受到广泛关注。 人们

针对新型复合电介质的制备、表征和介电性能的提

升机制开展了大量工作,特别在击穿性能的改善和

机理研究方面,关注了纳米粒子种类[5,6]、表面改

性[7,8]和分散性对绝缘特性的影响。 复合电介质材

料的宏观特性,不仅取决于填料的种类和原子层面

的本征属性,还取决于介观尺度下的微观结构,其关

键问题在于实现复合电介质的结构调控设计。
随着计算机技术的飞速发展,数值模拟在复合

电介质的研究中发挥越来越重要的作用。 一方面计

算机模拟已成为一种重要的辅助方式来模拟实验中

难以原位观测到的局域介电响应,如介电击穿过程;
另一方面数值模拟可以取代传统的试错试验,有效

指导材料的结构设计,验证材料的有效性和可靠性。
相场模拟(Phase-Field Method,PFM)是计算材

料科学分支的重要组成部分,是介观尺度下各类功

能材料微观结构模拟与性能预测的有效手段[9]。
相较于传统的突变界面模型,相场模拟方法采用了

在界面处连续变化而非突变的序参量,避免了实时

追踪界面的困难,从而大大简化了求解算法。 在模

拟系统的自由能泛函中,可考虑不同外场作用下的

能量方程和动力学方程,使得相场模型在微结构演

化与外场响应模拟等领域具有广泛的应用前景。
在高电压与绝缘技术领域,利用相场模拟研究

绝缘材料在不同外场作用下的演化过程,从介观尺

度揭示绝缘材料的劣化与损坏过程,预测材料微结

构与性能的关联规律,理解材料宏观性能的微观机

制,进而设计合成新型的电介质材料,是开展相场模

拟的主要目的。 本文系统概括了相场模拟方法的理

论基础,梳理了其在复合绝缘介电性能研究中的应

用进展,并给出了尚待深入开展研究的关键问题。

2　 相场方法的物理内涵与数学表征

　 　 在复杂界面形貌演化中,突变界面的位置会随

时间而变化,采用特定的突变界面动力学方程求解

将变得非常复杂。 相场模型通过将不同的界面描述

纳入,可避免对复杂界面情况的直接跟踪处理。 在

扩散界面模型中,化学结构的非均匀性由两类序参
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量表征:保守序参量和非保守序参量。 保守序参量

满足局部守恒定律,典型示例包括多组分或多相系

统中化学物种的原子密度和浓度;非保守序参量的

典型示例包括化学有序的长程序参量,铁磁和铁电

相变的磁化、极化以及位错和微裂纹的非弹性位移

或非弹性应变等。 这些序参量定义为连续场的时空

函数,在相场模型中被称为相场参量。
为利用扩散界面模型预测复杂界面形貌演化的

独特能力,在相场模型中需选择并定义合适的物理

量作为序参量。 这在某些问题中似乎并不困难,例
如:反映共存相之间晶体对称关系的局部成分和长

程序参量;在铁电材料相变中,电极化强度可以作为

序参量;铁磁材料相变中,磁极化强度可作为序参

量。 而在凝固和晶粒生长等建模中,序参量的选取

是具有挑战性的[10]。 通常地,通过引入简单的唯象

序参量来区分液体和固体以及晶粒取向。 用唯象序

参量建立的相场模型,被认为是描述复杂几何结构

演化过程中避免边界跟踪的数值分析技术。 如何定

义物理上有严格内涵且计算上易于处理的序参量,
从而建立物理自由能模型而非唯象自由能模型[11],
并用相场方法预测复杂界面的基本性质,目前仍是

一大挑战。
2. 1　 自由能泛函

　 　 在选择和定义好描述系统的序参量后,首要任务

是准确给出系统的自由能表达式。 对于以浓度作为

序参量的非均匀二元系统,J.W.Cahn 和 J.E.Hilliard
给出了一种自由能表达式[12,13]。 总自由能不能仅取

决于局部组成,还应包含非局部能量。 因此假设对于

一个非均匀体系,自由能既取决于组分还取决于其导

数,从均匀自由能密度开始,用组分导数进行泰勒展

开。 对于各向同性材料,自由能简化为:

f = f0(c) + κ1▽2c + 1
2
κ2(▽c) 2 + 1

2
κ3(▽2c) 2 +

κ4▽4c + … (1)
式中,c 为组分的浓度变量;f0 为均匀自由能密度,
由各项自由能的加权平均和相间势垒组成; κ1 ~ κ4

为展开系数。 同时认为,具有偶数次幂的派生项

▽2c,▽4c,▽6c,…,应该舍弃,只保留二阶项,得到

了 Cahn-Hilliard 自由能泛函:

F(c) = ∫
V

f0(c) + κ(▽c) 2dV (2)

式中,F 为体系总能量的泛函表示;κ 为梯度能系

数。

对于复杂的材料系统,自由能泛函不仅依赖于

成分场 c,还依赖于非保守序参量 η 。 A.A.Wheel-
er[14,15]开发了用于模拟二元合金等温相变的自由能

泛函:

F(c,η) = ∫
V

[ f(c,η) +
κc

2
(▽c) 2 +

κη

2
(▽η) 2]dV

(3)
式中,f( c, η ) 为均匀自由能密度;κc 和 κη 分别为

组分 c 和相场 η 的梯度能量系数。 在没有界面能的

情况下,均匀自由能密度是由一个插值函数和双势

阱函数组成[16,17]:
f(c,η) = (1 - h(η)) f α(c) + h(η) f β(c) + wg(η)

(4)
式中,g(η)为双势阱函数,在 η = 0 和 η = 1 处有

最小值;w 为能量势垒;将共存相 f α(c) 和 f β(c) 的

自由能组合成一个共同的自由能表达式;h( η )为
无量纲插值函数,并且满足 h(η = 1)= 1 和 h(η = 0)
= 0,同时在 η = 0 和 η = 1 处有局部极值。 选择插

值函数只是为了便于数值计算,而不存在任何物理

推理。 更多关于插值函数的讨论可以参考 N.Moe-
lans[18]的工作。

多相和多组分的引入导致了另一类相场模型的

发展,L.Q.Chen 给出了包括许多非保守序参量的自

由能泛函[19]:

F = ∫
V

[ f(η1,η2,...,ηp) + ∑
p

i = 1

κi

2
(▽ηi) 2]dV (5)

其中

f(η1,η2,...,ηp) = ∑
p

i = 1
- u

2
η2

i + v
2
η4

i( ) +

∑
p

i = 1
∑

p

j = 1
η2

i η2
j (6)

式中, ηi 为序参数; u,v 为唯象参数; κi 为梯度能量

系数;p 为总变量数。
在上述模型当中,界面的宽度与物理宽度相同,

界面的描述符合热力学一致性,但对模拟实际尺寸的

微结构造成了严重限制。 I.Steinbach 等人促进了多

组分和多相系统一系列的模型开发,且这些模型已在

实验尺度上进行了定量模拟[20-22]。 根据他们的研究,
对于多相多组分体系,自由能泛函可简化为[23]:

F[{c},{η}] = ∫
V

[ f0 + ∑
N1-1

α,β = 1

1
2
λα,β▽ηα·▽ηβ +

∑
N2-1

i,j = 1

1
2
κi,j▽ci·▽cj]dV (7)



郭玉金,董紫薇,李庆民,等. 复合绝缘材料介电性能的相场模拟研究进展[J] . 电工电能新技术, 2021,40(10):53-63. 55　　　

其中

f0 = ∑
N1

α = 1
ηα fα(c) + ∑

α≠β
Wα,βηαηβ (8)

式中,Wα,β > 0 促进了相之间的平均场相互作用;积
分中的后两项为非均匀自由能密度,包含相场和浓

度场梯度的贡献; λα,β 和 κi,j 分别为相场和浓度的

梯度能系数;N1 为总相数;N2 为总组分数。
如果相变涉及到弹性位移,则需要将弹性应变

能表示成场变量的函数,对于涉及带电物质或电磁

偶极子的其他过程,可以使用类似于弹性能的方法

评估电能或磁能对总自由能的贡献。 对于电荷和偶

极子的任意分布,必须首先求解静电平衡方程,解决

电场和磁场分布,然后将总的静电能表示为场变量

的函数。 将所有外场的贡献考虑在内,自由能泛函

的通用表达为[24]:

F = ∫
V

( fbulk + fgradient + fel + fapply)dV (9)

式中,fbulk为局部化学自由能;fgradient为由于序参量的

不均匀分布而产生的梯度能;fel为相变发生弹性位

移而产生的弹性能;fapply为附加能量项。
综上所述,对于不同的研究对象,序参量和能量

泛函的形式存在较大差异,但是,几乎所有的相场模

型仍然存在以下共同之处:第一,能量泛函中都包含

了在界面处因序参量的不均匀分布产生的梯度能;
第二,局部化学自由能函数一般采用双势阱形式,序
参量可以取不同的稳定值。 对于一些复杂的材料系

统,为了更好地描述体系的化学组成和微观结构,需
要定义多种序参量,同时还需考虑不同序参量之间

的耦合。
2. 2　 相场动力学方程及其求解方法

　 　 在相场模拟方法中,相场变量的时间演化由一

组耦合偏微分方程给出,除了少数只涉及传统尖锐

界面的凝固模型外,这些方程是根据非平衡热力学

原理推导出的[25,26]。 对于相场方程的热力学推导

的全面描述,可以参考文献[27]。 浓度场 ci 等保守

序参数的演化,遵循 Cahn-Hilliard 非线性扩散方

程[13]:
∂ci(r,t)

∂t
= ▽·[M▽ δF

δci(r,t)
]

= ▽· M▽(∂F
∂ci

- ▽· ∂F
∂▽ci

)é

ë
êê

ù

û
úú 　 　(10)

式中, r 为位置矢量;M 为组分移动特性参数。 非保

守序参量 ηt 的演化遵循 Allen-Cahn 弛豫方程[28]:

∂ηt(r,t)
∂t

= - L δF
δηt(r,t)

= - L( ∂F
∂ηt

- ▽· ∂F
∂▽ηt

) (11)

式中,L 为界面移动特性参数;t 为非保守序参量的

总个数。
事实上,上述两个方程均为系统自由能最小化

的简单近似表示。 设描述体系的场变量集为 {φi,
▽φi} ,对总自由能泛函 F 对时间求导并利用分部

积分法,可得:
dF
dt

= - ∫
V

M▽ δf
δci

·▽ δf
δci

dr ≤ 0 (12)

dF
dt

= - ∫
V

L δf
δηt

δf
δηt

dr ≤ 0 (13)

　 　 本质上而言,式(10)是局部平衡方程的反映,
而式(11)不是从基本物理规律导出的,只是自由能

最小化的最简单近似,但大量的相场模拟研究表明,
式(11)可以很好地描述非保守序参量的演化。

式(10)和式(11)本质上是偏微分方程,很难得

到其解析解,必须选用合适的数值求解方法。 大多

数相场模拟的求解采用有限差分方法,在空间上采

用二阶有限差分离散,在时间上采用前向欧拉差分。
但是,对于这样的显式步进方法,时间步长必须非常

小,以保持数值解的稳定性,有时采用后向时间步进

来改善稳定条件,这样处理会生成一个耦合的非线

性代数方程组。 方程求解首先需要线性化,例如使

用牛顿-拉夫逊法,并且需要采用迭代技术,例如共

轭梯度法或多重网格法来求解大型方程组。 有限差

分方法可与 Neumann、Dirichlet 以及周期性边界条

件结合使用,且编程实现简单,在早期相场模型中被

广泛应用。
在周期性边界条件下,经常使用的方法是快

速傅里叶变换,该方法将积分微分方程转换为代

数方程。 或者,可先将积分微分方程转换为有限

差分方程,然后将其转化到傅里叶空间。 在倒空

间中,采用前向欧拉差分进行时间步进求解,然后

采用傅里叶反变换把倒空间下场变量的值转换到

实空间。 对于固态相变,通常采用具有半隐式时

间步长的傅立叶谱方法[29,30] ,该方法的优点是可

用隐式处理梯度项,无需求解大型的耦合方程组。
频谱方法为二阶有限差分离散化提供了更好的空

间精度,并且半隐式允许的时间步长比显式大一

个数量级。 但是,傅里叶光谱法仅适用于周期性
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边界条件的系统,对于其他边界条件则可采用切

比雪夫谱方法[31] 。 对于与更复杂的几何形貌和任

意边界条件的微结构演化相关的计算问题,有限

元法更为实用[32] 。
目前,大多数相场仿真工作采用课题组编写的

内部代码,如 Fortran、C++和 Matlab 程序[33]。 这在

一定程度上阻碍了相场模拟的广泛应用,同时也使

得相场相关的论文结果难以再现。 随着计算机技术

的飞速发展,已涌现出了许多商业或开源的数值计

算软件,利用这些已经存在并经过验证的软件包可

最大限度地减少研究人员的编码工作。 图 1 列出了

目前最常用的具有相场模拟功能的商业软件以及开

源工具[34]。 加粗黑圈表示编码语言,虚线圈表示开

源软件,加粗虚线圈表示商业软件,黑圈表示有限元

求解器。 开源的相场模拟工具是实现完整开源多尺

度仿真框架的一个重要部分,可将相场模拟与密度

泛函理论、分子动力学模拟、机器学习等先进的仿真

工具相结合。

图 1　 具有相场模拟功能的软件列表

Fig.1　 List of software with phase field simulation capabilities

3　 复合绝缘介电性能现场模拟研究进展

3. 1　 相场法在复合电介质构效关系研究中的应用

　 　 复合电介质中的纳米粒子与聚合物基体形成了

大量复杂的界面区,进而改变了电介质的介观结构

和微观参数,使复合电介质具有单组分介电材料无

法达到的独特性能。 目前针对复合电介质已开展了

大量的实验研究,如 LDPE / Al2O3、PI / SiO2、PI / BN、
EP / SiO2 等。 复合电介质的性能不仅取决于各自组

成材料(即基体和填料)的性能,还敏感地取决于嵌

在基体中的填料微观结构(即尺寸、形状和空间排

列)。 了解填料的微观结构对复合电介质的影响是

复合电介质设计和优化的核心问题之一。 由于复合

电介质微结构的复杂性,研究具有真实多组分微结

构的复合电介质通常需要数值计算的方法,边界积

分法[35]和有限元法[36]分别是计算复合系统中界面

电荷密度分布和空间电势分布的常用计算方法。 两

种方法均采用细化微观结构的空间离散,即离散网

格与复合材料多相微结构的界面相吻合。 因此,不
同的微观结构需要进行不同的网格剖分,数值的复

杂度随着复合材料微观结构的复杂度增加而增加。
为了避免这种复杂性,相场方法常被用于进行复合

材料的计算研究。
密歇根科技大学的 Y.U.Wang 首次开发了相场

模型来计算材料内部场的不均匀分布以及介电复合

材料的有效特性,研究了填料尺寸、大小和分布取向

对复合电介质极化、电荷密度和局域电场的影

响[37]。 采用极化矢量场 P(r)作为序参量建立了复

合电介质的相场模型,外加电场作用下复合电介质

系统总自由能为[38]:

F = ∫ P2(r)
2ε0

χ(r)
d3r - ∫P(r)·Eexd3r +

∫ d3k
(2π) 3

n· P
~
(k) 2

2ε0
(14)

式中, ε 0 为真空介电常数; χ(r) 为与位置有关的相

对介电常数,它描述了任意多组分复合微观结构;

P
~
(k) 为极化矢量 P(r)的傅里叶变换; Eex 为外加

电场;n 为 k 空间中的单位方向矢量。 极化矢量场

演化遵循 Allen-Cahn 方程:
∂P(r,t)

∂t
= - L δF

δP(r,t)
(15)

　 　 如图 2 所示, χ
M、χ eff 分别为基体和复合材料

介电常数;箭头为电场方向。 当填料粒子紧凑连

接时,可有效缓解退极化效应,达到较高的有效介

电常数。 Y.U.Wang 利用此相场模型研究了填充

核壳结构的纳米颗粒对介电复合材料局部电场的

影响,如图 3 所示,Ex、Ey 为局部电场分量,壳层的

存在抑制了界面处的电场畸变,有效减小了电场

集中现象[39] 。
Z.H.Shen 构建了相场模型对如图 4 常见的复

合电介质结构(垂直排列纳米线 S1、垂直排列纳米

片 S2、随机分布纳米颗粒 S3、平行排列纳米线 S4、
平行排列纳米片 S5)进行了三维击穿模拟[40]。 模

型定义了一个连续的相场变量 η(r) 来表征复合电

介质的损伤情况。 介电非均匀系统的自由能考虑了

相分离能、界面能以及静电能:
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图 2　 填料的微观结构排列对介电常数影响[38]

Fig.2　 Effect of filler particle microstructural arrangement
on effective dielectric constant[38]

图 3　 核壳结构纳米颗粒界面处的电场分布[39]

Fig.3　 Electric field distribution at interface of core
shell nanoparticles[39]

F = ∫
V

fsep(η(r)) + 1
2
γ ▽η(r) 2 + felec(r)

é

ë
êê

ù

û
úú dV

(16)
式中,fsep为驱动相分离的混合自由能密度; γ 为各

项同性近似下的梯度能量系数;felec为静电能密度。
这里定义一个不演化的序参数 ρ 来定义纳米填

料( ρ = 1)和聚合物基质( ρ = 0),并通过一个插值

函数将相对介电常数表示为序参数的函数:
εij(r) = h(η)εB

ij + [1 - h(η)]·

{h(ρ)εF
ij + [1 - h(ρ)]εM

ij }
(17)

式中, εB
ij、εF

ij、εM
ij 分别为击穿相、纳米填料、聚合物基

体的相对介电常数。
研究表明,垂直取向的纳米纤维电场聚集严重,

击穿场强最低,最容易被击穿。 Z.H.Shen 在相场模型

中引入界面相,研究界面结构对介电常数、电场分布

的影响[41]。 图 5 为纳米复合材料中不同界面击穿强

度的图谱, Einterface
b 和 E0

b 分别为考虑界面相和不考虑

界面相的纳米复合材料的击穿强度;Elocal和 Eapp分别

为局部电场和外施电场; εinterface 和 εfiller 分别为界面

和填充物的介电常数;d 和 r1 分别为界面相的厚度和

球形填料的半径,当 d / r1 = 0. 55 时,C1、C2、C3 三点分

别对应不同介电常数配比 0. 8、0. 036、0. 003 下的局部

电场分布。 研究发现,具有超低介电常数的界面(如
气隙)对击穿强度非常有害,局部电场主要集中在聚

合物基质中,其击穿路径更容易拓展。

图 4　 填料结构对击穿强度的影响[40]

Fig.4　 Effect of filler structure on breakdown strength[40]

图 5　 界面对击穿强度的影响[41]

Fig.5　 Interface effect on breakdown strength[41]

3. 2　 相场法在电树演化和电介质击穿中的应用

　 　 绝缘击穿是发展高性能电介质材料必须研究的
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关键问题。 目前,研究者对固体电介质的击穿进行

了大量的研究,并提出了一些击穿机理,例如:电子

碰撞电击穿理论、电子雪崩电击穿理论、电荷陷阱理

论等。 上述理论可以在一定程度上解释某些固体介

质的击穿现象,但仍有很多击穿现象难以解释。 作

为实验的有效补充,建立了表征电树传播特性的数

值模型。 目前已有 L.Niemeyer 等人[42] 提出的分形

模型、 M. D. Noskov 等人[43] 提出的随机模型和

S. J. Dodd等人[44]提出的确定性模型。 在分形和随

机模型中,随机选择新的电树拓展来形成树的形状

结构;对于确定性模型,计算累积损伤并与临界水平

进行比较,以判断位置是否完全损伤。 但是,由于复

合电介质的介电非均匀性,使上述模型很难用于纳

米复合材料。
电介质击穿是一个非常复杂的过程,当外加电场

超过临界值时,电树枝可能从电场高度集中的薄弱点

开始,并进一步拓展为完整的击穿路径,这一过程与

裂纹拓展类似。 裂纹拓展过程已用相场方法建

模[45,46],借鉴裂纹拓展和脆性断裂的建模方法,研究

者发展了电介质击穿的两类相场模型。 Pitike 和

W. Hong首次开发相场模型研究固体电介质中击穿的

产生和损伤演化过程[47]。 模型引入一个连续的相场

变量来表征损伤程度,假设初始状态下介质内部随机

分布着一些高导电通道,采用 Griffith 型能量准则判

断导电通道的生长。 模型的自由能泛函表示为:

􀰒[ s,ϕ] = ∫
Ω

Wes(E,s) + Wd( s) + Wi(▽s)[ ] dV

(18)
式中,E 为电场;ϕ 为电势;Wes为静电能密度;Wd( s)
为损伤能量密度,Wd( s) =Wc[1 - f( s)] ,Wc 为静电

能的临界密度;Wi 为界面能。 介电常数在两个极端

状态下进行插值,即:

ε( s) =
ε0

f( s) + η
(19)

　 　 同时耦合泊松方程为:
∂
∂xi

ε( s) ∂ϕ
∂xi

( ) = 0 (20)

　 　 使用此模型计算研究了电介质的击穿强度随厚

度的变化关系,结果表明介质的击穿场强与厚度成

逆幂函数关系;同时研究了填充粒子的介电常数、形
状、取向对击穿性能的影响[48],结果表明圆形填料

颗粒更容易引起电场集中,其抗击穿性能越差。
Cai 和 Hong 在此基础上发展了电树传播的相

场模型,研究了放电速度和损伤迁移率对电树枝形

态的影响,结果表明较高的放电速度产生较多的分

形电树枝,使击穿路径更曲折[49,50]。 清华大学 Shen
和宾夕法尼亚州立大学的 Chen 借鉴裂纹拓展的思

想,联合开发了电-热-机械击穿的相场模型[51]。 从

能量层面解析了电介质击穿机理。 图 6 为不同温度

下(295 K:(a) ~ (c),323 K:(d) ~ (f),363 K:(g) ~
(i))击穿演变和相应能量密度分布,其中,Eapp

y 为沿

y 方向施加的外部电场,( j) ~ ( r)分别展示了(c)、
(f)和( i)状态下的静电能密度 felec,焦耳热能密度

fjoule和应变能密度 fstrain。 在击穿发展过程中,击穿路

径的前部和内部所有能量密度都远高于其他区域;
在室温下,纯聚偏氟乙烯的击穿过程中,电效应更加

显著,有更高的击穿场强;随着温度的升高,导电率

增加,杨氏模量降低,最终在更低的击穿场强下发生

电-热-机械击穿[52]。 Zhu 建立了相同的模型来研究

环氧树脂中电树产生和传播特性,以及交流电场下

的击穿特性[53,54]。 综上所述,相场模拟在认识电介

质损伤 /击穿过程中发挥着重要作用,有助于深入理

解电介质击穿的微观物理机制。 但是上述模型和仿

真中的某些参数缺乏实际性的物理基础和实验依

据,另外介观尺度下,相场法难以考虑微观电子、原
子以及分子的特性。 因此构建相场法、分子动力学

模拟以及第一性原理计算的多尺度仿真模型是之后

的重要发展方向。
3. 3　 相场法在复合电介质结构设计中的应用

　 　 合成具有优异介电特性(击穿强度、介电常数、
能量密度)的电介质材料需要合理设计复合材料的

结构,具体包括纳米填料的物理参数、纳米填料-基
体的界面特性以及纳米填料的几何分布等。 但是,
仅仅依靠高成本和反复的试错试验很难完成这项工

作。 材料的基因组计划提出,数值模型和计算机模

拟取代传统的试错法,同时耦合尖端的材料表征技

术,构建高度集成的高通量材料设计方法[55]。 例

如,通过分子动力学模拟计算筛选符合预期性质的

分子结构,然后通过计算机辅助分析技术计算材料

性能和可靠性,进而指导新材料制备和实验研究。
目前,计算机模拟和辅助设计已在新型电介质

设计和性能预测中有效应用。 华北电力大学李庆民

等人利用分子模拟技术辅助改性聚酰亚胺设计,首
先利用 DFT 量子化学计算方法进行二胺单体活性

预测与遴选,然后利用反应分子动力学模拟进行含

苯硫醚聚酰亚胺宏观理化特性预测[56],并且在实验
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图 6　 不同温度下击穿演化和相应的能量密度分布[52]

Fig.6　 Breakdown evolution and energy density distribution at different temperatures [52]

室成功制备了低介损、耐电晕且含苯硫醚基团的复

图 7　 基于高通量相场计算设计的夹层微结构[40]

Fig.7　 Designed sandwich microstructure based on
high throughput phase field computation[40]

合聚酰亚胺薄膜。 中国石油大学的朱明晓等人通过

对大规模分子动力学模拟计算生成的基准数据集进

行机器学习,研究聚合物重复单元的分子结构与热

导率之间的关系,指导设计合成具有功能热特性新

型先进聚合物[57]。 材料性能除了和分子结构有关

还与材料微观结构密切相关,相场模拟在介观尺度

下为材料设计提供了有效方法。 清华大学沈洋等人

利用相场模拟不同微观结构的复合电介质击穿过

程,在此基础上进行高通量计算与筛选,设计了一种

新型叠层复合电介质。 如图 7 所示, εcomposite 和 εmatrix

分别为复合材料和基体的介电常数; Ecomposite
b 和

Ematrix
b 分别为复合材料和基体的击穿强度。 利用平

行纳米片作为高击穿层,承担更多电场来增加击穿

场强,而中间层掺有垂直纳米纤维,作为高极化层来

提高有效介电常数[40]。 朱明晓利用实验测量的数

据,建立了一个机器学习模型来预测复合电介质的

击穿场强和介电常数,提出了几种具有高击穿场强、
高介电常数、高能量密度的设计方案,同时利用相场

模型验证了机器学习驱动合理设计方法的有效

性[58]。 目前,利用相场模拟、机器学习等预测聚合

物的介电性能仍然处于起步阶段,机器学习与多尺

度计算结合的有效策略驱动材料设计是新型电介质

材料发展的重要方向。

4　 相场模拟有待解决的关键问题

　 　 (1)自由能泛函的构造。 如前所述,确定系统

总自由能泛函是相场建模的关键。 对于不同的研究

问题,系统自由能泛函有不同的表达。 在目前的介

电相场模型中,自由能泛函中序参数的化学能均采

用了简单的双势阱形式,界面能采用了序参数梯度

项的平方项。 如何结合电介质击穿这一复杂过程,
建立更加准确的物理自由能泛函,也是后续深化研

究的关键问题。
(2)相场模型参数的确定。 相场模型中包含了

大量的唯象参数,必须确定这些参数才能获得准确

的模拟结果。 这些参数与共存相的热力学性质和平

衡组分、界面能、界面宽度等有关。 由于参数的数量

很多,并且某些参数存在难以测量的属性,因此在相
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场模型中准确确定所有参数就变得异常复杂。 原子

尺度的第一性原理计算可提供有关难以测量的参数

信息,例如界面能和迁移率及其各向异性。 某些情

况下,原子尺度计算难以直接获得全部参数,因此,
相场模型还需耦合现有且不断完善的热力学和动力

学评估数据库。 但是,参数的确定仍然是相场建模

中一个主要问题。
(3)相场方程的高效数值求解方法。 在介电相

场建模中,必须将相场动力学方程和泊松方程等耦

合求解,目前的模型中多采用了傅里叶谱迭代摄动

的方法求解静电平衡方程,并采用半隐式傅里叶谱

方法求解相场方程。 傅里叶变换要求的周期性边界

条件不符合实际问题中复杂的边界条件。 有限元法

适用于任意边界条件及复杂几何形状计算,但是对

于大规模的 3D 计算,有限元法的计算成本是不可

接受的。 因此,发展适用于实际工程问题中复杂边

界条件高效的数值求解算法对相场模拟尤为重要。
(4)目前在介电相场模型中,只考虑了宏观特

性参数,如介电常数、电导率、介质损耗因数等,没有

考虑到介质内部的电荷传输过程。 现有的研究工作

已经实现了各自独立的动态演化过程(双极性载流

子输运模型和击穿路径演化相场模型),实现两者

的耦合同步模拟,对于认识电介质的老化与放电过

程具有重要意义。 此外,如何评估仿真和计算结果

的准确度,以及计算机模拟如何有效指导实验设计,
也都有待进一步解决。

5　 结论

　 　 相场模拟技术经过多年的深入发展,已经成为

计算物理和材料科学中一种功能强大的模拟方法。
它基于包括界面在内的材料中非平衡态的热力学描

述,通过一组保守和非保守的相场变量来表示微观

结构。 与经典热力学不同,相场模型中的自由能表

示为相场变量及其空间梯度的函数。 考虑不同的传

输过程(如扩散、热传导、电流等)和能量方程,相场

方法在关注微结构演化和外场响应等领域有着广泛

的应用前景。
计算机仿真分析和辅助设计正逐步发展为与实

验互补的研究手段,从微观层面协助研究者认识和

理解实验无法解释的相关现象,并对实验设计提供

有效指导和帮助。 相场方法作为介观尺度下研究微

观结构演化的强大工具,已经逐渐被用于研究复合

电介质中的构效关系。 结合高通量计算和机器学习

等先进技术可以为复合材料的设计提供重要参考。
目前的介电相场模拟仍然处于定性、半定量研

究层次,而相场模型的定量化发展需要精准的热力

学和动力学参数。 电介质的介电行为(如老化、击
穿等)是一个非常复杂的过程,实际发生的物理过

程包含多个时间和空间尺度,目前仍然需要发展结

合第一性原理计算、分子动力学模拟等方法的多尺

度仿真框架。
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Research advances in phase field simulation of dielectric properties
of composite insulating materials

GUO Yu-jin, DONG Zi-wei, LI Qing-min, HAN Zhi-yun, LI Zhi-hui
(State Key Laboratory of Alternate Electrical Power System with Renewable Energy Sources

(North China Electric Power University), Beijing 102206, China)

Abstract: The phase field method provides an effective analysis tool for the microstructure evolution process of
composite materials in the mesoscale range, filling in the blank between the atomic scale microscopic simulation
and the macroscopic scale simulation. This paper first summarized the theoretical basis of the phase field model, in-
cluding the principle of order parameter selection, the construction of free energy functionals and the method of sol-
ving phase field dynamics equations. Then, we reviewed the application progress of the phase field simulation meth-
od in the intrinsic structure-activity relationship, breakdown evolution mechanism, and material structure design of
composite insulating material. Several key issues need to be studied in-depth in the phase field simulation are gener-
alized. The analysis points out that phase field simulation can provide basic methodology and semi-quantitative ana-
lytical means for the study of dielectric behavior of composite insulating materials, but up to now the phase field
simulation method still lacks a unified simulation framework covering different modeling scales.
Key words: phase-field method; dielectric composites; breakdown; structural design; review


