
第 44 卷 第 12 期
2021 年 12 月

核 技 术

NUCLEAR TECHNIQUES
Vol.44，No.12

December 2021

120602-1

铅铋基石墨烯纳米流体热物性研究
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摘要 高热导率的石墨烯纳米颗粒掺进铅铋堆堆冷却剂中可显著提升其导热系数和比热容，从而提高铅铋堆

的堆芯功率密度，降低冷却剂用量，有利于实现反应堆小型化和轻量化设计的目的，对于铅铋堆在偏远地区和

远海的工程应用具有重要意义。本文通过不同导热系数、黏度、比热容等预测模型对金属基石墨烯纳米流体热

物性进行研究，分析纳米流体强化机理，提出适用于铅铋基石墨烯纳米流体的热物性计算模型。研究结果表

明：添加石墨烯纳米颗粒的铅铋基，其导热系数、比热容和黏度均得到显著提高。在保证悬浮液相对稳定的情

况下，导热系数、比热容和黏度随浓度的添加显著增大，在浓度达到20%时，纳米基液的热导率可以提高80%，

但此时的黏度也提升了100%左右，因此在提高浓度的同时应综合考虑对热物性的影响。
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Thermophysical properties of lead-bismuth-based graphene nanofluids
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Abstract [Background] The thermal conductivity of graphene nanoparticles doped into the lead bismuth reactor

coolant can significantly improve the coefficient of thermal conductivity and specific heat capacity. That will improve

the core power of lead and bismuth pile density, reduce the amount of coolant, and ultimately achieve the goal of

reducing the reactor volume. It is of great significance for the engineering application of lead bismuth reactor in

remote areas and offshore seas. [Purpose] This study aims to investigate the thermophysical properties of lead-

bismuth-based graphene nanofluids. [Methods] First of all, different thermal conductivity, viscosity, specific heat

capacity and other prediction models were employed to study the thermophysical properties of metal-base Graphene

nanofluids. The strengthening mechanism of nanofluids was analyzed, then a hermophysical calculation model

suitable for lead-bismuth-based graphene nanofluids was put forward. [Results] The results show that the coefficient

of thermal conductivity, specific heat capacity and viscosity of lead bismuth matrix with graphene nanoparticles are

significantly improved, and the thermal conductivity, specific heat and viscosity increase significantly with the

increase of the concentration when the suspension is relatively stable. When the concentration reaches 20%, the

thermal conductivity of mickey fluid can be increased by 80%. However, the viscosity is increased by about 100%

simultanously. [Conclusions] The influence on thermophysical property should be considered while increasing the

concentration of graphene nanofluids.
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以小型化和轻量化为主要特征的高性能铅铋堆

技术将带来远征能源供应模式的改变，其提供的充

沛能源可从根本上降低或消除能源设备对后勤和其

他基础设施的需要，带来核动力设备的革新性甚至

颠覆性发展，在核动力舰船、陆基移动式核电源、水

下核能源网络、海上钻井平台和深海作业装备力等

军民领域具备广阔的应用前景。在保证反应堆供电

能力的基础上，最大限度降低反应堆体积可显著提

高核动力装置的灵活机动性，其中一回路冷却剂装

量作为影响铅铋堆体积和重量的主要因素之一，是

铅铋堆性能提升需要重点考虑的优化方向［1］。将高

热导率的石墨烯纳米颗粒掺混进铅铋可进一步提升

其导热和换热能力，高导热对流冷却工质的研发可

进一步提高铅铋堆的堆芯功率密度，降低冷却剂装

量，达到堆本体小型化和轻量化设计的目的。

Choi等［2］提出纳米流体基本概念，通过在基液

中加入纳米大小固体颗粒形成多相分散稳定的悬浮

液，相较于基液其导热性能显著提高。乔峰等［3］开

展石墨烯纳米流体的制备和性能进行研究，提出适

用于纳米流体的预测模型；宣益民等［4］针对纳米流

体进行强化传热机理研究，提出纳米流体颗粒聚集

理论，运用分子动力学理论提出纳米流体导热系数

模型；舒宇［5］开展了水基石墨烯纳米流体的热物性

研究，分别进行了水平圆管和矩形小槽的流动换热

特性实验验证。Kedar等［6］基于布朗运动提出计算

球形和非球形颗粒的纳米流体导热系数新解析模

型；Cayan等［7］开展了水基石墨烯纳米流体流变性能

和热物性能表征磁滞现象的研究。上述研究均表

明，纳米颗粒添加将显著提升基液热物理性能。

而传统以水、乙二醇等作为基础液体形成的纳

米流体，因基液和颗粒比密度相差较大，极易形成沉

降影响悬浮液的稳定性，极大限制流体强化传热的

能力。而金属基液因其液态金属表面张力大，流体

和颗粒间密度差较传统流体小，能在纳米颗粒体积

分数达到 20%时，依然保持其稳定性，极大地提高

了基液的热物性。中国科学院理化技术研究所刘静

等［8］提出以液态金属或低熔点合金作为传热介质冷

却计算机芯片，进一步研究采用液态金属或合金作

为纳米流体基础溶液，将纳米尺度固体颗粒弥散稳

定分散到液态金属或合金中，提出超高导热性能的

“终极冷却剂”构想。门玉宾等［9］研究了以液态金属

镓作为基液，通过纳米颗粒添加前后的热物性能对

比，运用单相流体模型、离散相模型（Discrete Phase

Model，DPM）和双欧拉模型（Eulerian–Eulerian，E-

E），研究其在强制对流、自然对流情况下的流动和

换热效果。Zhou等［10］以金属镓作为基液，分别添加

氧化铝（Al2O3）、金刚石、碳纳米颗粒，研究纳米尺度

颗粒添加影响液态金属热物理性质的规律，结果显

示：当 Re=1 000和 ϕ=6%时，纳米流体Ga-CNT、Ga-

Diam和Ga-Al2O3的平均努塞尔数相对于纯液态金

属Ga分别增加了 17.3%、16.1%和 2.1%。其中具有

高浓度碳纳米颗粒的纳米粒流体是强化传热更好的

选择。

石墨烯是由SP2轨道杂化碳原子组成的单层二

维蜂窝状晶体，具有良好的导热性，因其良好的化学

稳定性和耐腐蚀性，可以与铅铋基液制成稳定的纳

米流体。目前关于石墨烯纳米流体的研究主要停留

在常温下传统基液（水、乙醇等）的实验与模型预测，

针对金属基液铅铋研究较少。为此，本文将以高温

液态金属铅铋作为基液，并与钠、镓等金属基液比

较，研究浓度、温度、粒径等因素对导热系数、黏度和

比热容的影响，提出适用于铅铋基石墨烯纳米流体

导热系数、黏度和比热容的预测模型，为后续铅铋基

石墨烯纳米流体作为铅铋堆冷却工质的应用奠定理

论基础。

1 铅铋基石墨烯纳米流体稳定性影响因

素

将纳米尺度的固体颗粒均匀分散到不同的液体

溶液中，形成相较于基液有良好热物性的纳米流体。

然而，纳米流体中固体颗粒因其小尺寸效应、无规则

布朗运动、较大的比表面能等因素的综合影响，最终

不均匀地受力而发生团聚现象而聚集沉淀，从而影

响纳米流体稳定性和均匀性，其热物性也会受到严

重制约。因此，保证颗粒稳定弥散在基液中而不发

生聚集，是研究纳米流体各热物性的首要前提。纳

米颗粒所受合力如式（1）［11］所示：

F合 = Fb + Ff + Fu + FA + FR (1)

式中：Fb为颗粒布朗力；Ff为浮力；Fu为相间阻力；FA

为范德华力；FR为静电斥力。

因纳米颗粒尺寸较小，纳米颗粒所受的质量力

在众力系中可忽略，暂只考虑范德华力和斥力对颗

粒的作用力影响。由受力分析可以看出，纳米颗粒

能保持长时间的均匀稳定分布主要取决于斥力与引

力的相对大小，当纳米颗粒的斥力大于吸力时，足以

阻止布朗运动使纳米颗粒相互碰撞而团聚沉淀，使

悬浮液处于稳定状态。通过不同的手段调节悬浮液

纳米颗粒所受吸力和斥力的受力平衡，可以使悬浮

液能长期保持稳定状态。根据排斥力所产生的原因

不同，分散的纳米颗粒所承受斥力可分为空间斥力

和电荷斥力（图1）［12］。

从微观角度分析，影响纳米流体主要包括三个
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方面［13］：1）纳米流体纳米颗粒悬浮在基液中的的多

相稳定分散系统，因较小尺寸的纳米颗粒拥有较大

比表面积和表面能，纳米颗粒之间有相互聚集而减

弱表面能的趋向，即高能向低能的释能趋势；2）纳米

颗粒的小尺寸效应、剧烈无规则布朗运动，纳米颗粒

间相互碰撞使受力不均匀从而产生沉降；3）在电荷

斥力和空间斥力的作用下，纳米颗粒很容易发生团

聚，团聚一旦发生将影响悬浮液中周围的纳米颗粒

亦发生吸附团聚，从而影响纳米流体的稳定性。由

上述微观机理分析及实验观测研究，影响纳米流体

稳定性因素主要包括粒子的密度、粒子形态、基液黏

度、分散剂、pH等，这些因素往往会对热导率、比热

容等热物性参数产生影响。

针对铅铋基石墨烯纳米流体的制备，需要充分

考虑其纳米颗粒分散和稳定性问题，采用添加分散

剂、超声振动等方法，获得稳定性较好的纳米流体。

同时，纳米颗粒的浓度也是影响纳米颗粒稳定地分

散在基液中的其中一个因素，针对金属基铅铋基液

较传统基液（水、乙醇等）有着更大的密度及动力黏

度，使之纳米颗粒的浓度达到20%，且保证纳米流体

的稳定性。

2 铅铋基石墨烯纳米流体热导率研究

纳米流体热导率是纳米流体主要的热物性之

一。国内外众多研究表明，向基液中添加纳米尺度

的颗粒可以显著提升基液自身的热导率。

2.1 纳米流体的导热机理

纳米颗粒的添加对基液导热性能强化机理主要

分为以下6个方面：

1）纳米颗粒的布朗运动和微对流作用

根据布朗运动理论，纳米颗粒受到周围液体分

子和其他纳米颗粒的微弱相互作用，颗粒永不休止

地进行紊乱活动。粒子的尺寸越小，速度越大，移动

越频繁，进而纳米颗粒与周围介质能量交换频率加

快，使纳米流体传热性能提高，即热导率提高［14］。

2）纳米颗粒的团聚和逾渗结构

在纳米流体能量传递的过程中，理想情形是纳

米颗粒可以在相对较大浓度时，均匀稳定分散在悬

浮液中，不发生团聚现象。实际上，纳米颗粒在基液

中由于布朗运动产生随机碰撞，容易产生团聚，形成

较大的簇团，从而减弱纳米颗粒的小尺寸效应，这些

团聚体的速度比单个粒子小，所受到的垂直力较大，

会加快粒子的沉淀。纳米颗粒发生团聚将造成纳米

颗粒与纳米流体内部能量传递速率减缓，限制纳米

流体的强化传热性能［15］。

3）纳米颗粒与基液形成的液体层理论

研究人员根据实验观测，发现一层纳米尺度的

胶状薄层包裹着纳米颗粒，这种胶状结构对固体到

液体的导热过程中起主导作用，将增加纳米流体的

有效热导率。则其厚度可表示为：

ds =
1

3
(

4M
ρf NA

)
1
3 (2)

式中：M为基液质量分数；ρf为基液密度；NA为阿伏

伽德罗常数（6.022×1023 mol−1）［16］。

可以看出，纳米颗粒与基液形成相互作用形成

的厚度只考虑与基液有关。其他影响因素还待持续

完善，且其液体层主要导热方式是固体导热还是液

体导热需进一步深入研究。

4）弹道输运和非局部效应

在纳米颗粒粒径小于声子自由程的状况下出现

弹道输运现象，由于分子内部发生的是直线输运，此

时纳米颗粒内部不发生散射导致热量交换能力不

足，而纳米颗粒与基液界面处的扩散能力占优势，而

部分研究显示此种局部效应不能很好地证明热导率

的明显增加与其有关。

5）热泳理论

热泳是由于局部温度的不均性引起的，高温侧

分子比低温侧活跃，加剧分子间的撞击，导致分子从

高温侧向低温侧迁移。实验表明热泳对于纳米流体

导热系数几乎没有影响，甚至比布朗运动产生的影

响小几个数量级。

6）辐射换热等

从分子动力学模拟出发，当两个颗粒之间的距

离小于 1 μm时，两粒子的能量传递速度急剧增加，

因此可认为近场辐射可能对导热系数产生较大影

响。但研究者指出近场辐射对纳米流体导热没有明

显的增强作用，即使近场辐射的强度比黑体辐射强

度大。

各理论的示意图如图2［17］所示。

针对铅铋基石墨烯纳米流体，在热导率的研究

方面，应重点考虑纳米颗粒的布朗运动和微对流运

图1 纳米颗粒所受斥力种类 (a) 空间斥力，(b) 电荷排斥
Fig. 1 Types of repulsion forces acting on nanoparticles

(a) Spatial repulsion, (b) Charge repulsion
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动对热导率的影响。因本文研究石墨烯纳米颗粒的

体积份额较大，纳米颗粒的碰撞加剧，纳米颗粒团聚

发生可能性增大，需重点考虑纳米颗粒团聚对纳米

颗粒热导率的影响。纳米颗粒与液体形成的液体

层，在下文进行比热容的研究中，提出的半固体层理

论仔细阐述了此种机理，这也是在铅铋基石墨烯纳

米流体的研究中重点关注点。而弹道输运、热泳理

论、辐射换热因其对纳米流体的热物性影响较小，本

文中所研究的理论模型均忽略其对热物性的影响。

2.2 热导率计算模型

基于上述纳米流体导热机理研究，国内外学者

分别建立了纳米流体热导率理论计算模型。

1873 年，Maxwell［18］对液体中添加微小的固体

颗粒增加导热系数进行机理研究，给出固液两相流

基础导热模型，此后研究主要对其提出的理论模型

进行改进修正。其基本模型虽未准确预测固液流体

的导热系数，但是其导热系数变化规律为后面实验

研究指明了方向。

keff

kf

=
kp + 2kf - 2φ ( kf - kp)

kp + 2kf + 2φ ( kf - kp)
(3)

式中：kf为液体初始导热系数；kp为颗粒导热系数；φ

为纳米颗粒体积分数。

Wu等［19］通过分析纳米颗粒形状、大小等因素对

纳米流体热导率的不同作用，显示纳米流体导热系

数受颗粒形状的影响，长方形颗粒远高于球形颗粒，

并且纳米粒子分散均匀，不发生团聚现象，有较高的

热导率。

Hamilton等［20］针对纳米颗粒形状对悬浮液的导

热性能影响，提出了H-C导热系数计算模型：

keff

kf

=
kp + (n - 1) kf - (n - 1)φ ( kf - kp)

kp + (n - 1) kf + φ ( kf - kp)
(4)

ψ =
SV

SP

(5)

式中：n是形状因子，n=3/ψ，ψ是颗粒的球形度；SV是

与颗粒体积相同的球形粒子表面积；SP是颗粒的表

面积。

Leal等［21］提出了适用于球形粒子的多相流热导

率理论模型，此模型综合考虑不规则的布朗运动对

纳米流体热导率的影响。

keff

kf

= 1 + φ [
1.176 ( kp - kf )

2

(kp + 2kf )
2

+ 5(0.6 -

0.028
kp - kf

kp + 2kf

) ] Pe3/2
f (6)

式中：Pef = r2γρcpf /kf。其中：r为粒子半径；γ为速度

梯度；ρ为密度；cpf为定压比热容。

宣宜民等［22］从纳米颗粒分子动力学及微观分子

热量传递过程出发，综合考虑纳米颗粒所占体积分

数、粒径、基液温度、界面热阻等因素，提出纳米流体

导热系数计算模型：

keff

kf

=
kp + 2kf - 2φ ( kf - kp)

kp + 2kf + φ ( kf - kp)
+

18φHAkBT

π2 ρd 6
p

τ (7)

式中：Ｈ为总传热系数；Ａ为换热表面积；Ｔ为流体

温度；dp为粒子粒径；kB为玻尔兹曼常数；τ为时间

常数。

随后再考虑纳米颗粒在基液中极易产生团聚现

象的特点，Xuan等［23］提出纳米在发生团聚现象的导

热系数计算模型，值得注意的是，此模型忽略了界面

热阻对导热系数的影响：

图2 纳米流体导热机理 (a) 纳米颗粒布朗运动和微对流，(b) 纳米颗粒团聚、渗透，(c) 纳米颗粒液体层，
(d) 弹道输运和非局部效应，(e) 热泳理论，(f) 辐射换热

Fig.2 Nanofluid heat conduction mechanism (a) Nanoparticle Brownian motion and microconvection, (b) Nanoparticle
agglomeration and penetration, (c) Nanoparticle liquid layer, (d) Ballistic transport and nonlocal effects,

(e) Thermophoresis theory, (f) Radiation heat
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keff

kf

=
kp + 2kf - 2φ ( kf - kp)

kp + 2kf + φ ( kf - kp)
+
ρpφCp

2kf

kBT

3πrc μ
(8)

式中：ρp为颗粒密度；Cp为颗粒比热容；φ为粒子体积

分数；rc为颗粒粒径；μ为基液运动黏度。

Chu等［24］通过对石墨烯纳米流体的实验研究，

提出其导热系数计算模型（式（9））。该模型充分考

虑了石墨烯纳米颗粒的体积分数、厚度、长度、界面

热阻和颗粒平面度。但其在不同的基液体系中，其

纳米颗粒的界面热阻和平面度是需要通过实验测定

的，由此给此模型具有较多不确定性。

keff

kf

=
3 + 2η2φ/ [ kf (

2Rk

L
+ 13.4 t ) ]

3 - ηφ (9)

式中：η为石墨烯纳米颗粒平面度；Rk为界面热阻；L

为粒子的长度；t为粒子的厚度。

Kedar等［25］给出考虑布朗运动的纳米流体导热

系数计算模型（式（10））。该模型考虑纳米颗粒的界

面热阻，布朗运动导致的微能量传递。

keff

kf

= (1 - φ ) + φ [
kp

kf

+ (
π

6φ
)1/3 ×

ψ
πNu

]-1 (10)

式中：ψ为纳米颗粒的球形度；kp为纳米颗粒导热系

数；kf为基液导热系数，φ为纳米颗粒体积分数；Nu=f

（Re，Pr），其中Re为雷洛数，Pr为布朗特数，对于纳

米颗粒对基液相对静止时，Pr <1且Re<<1，此时努

塞尔数Nu可取2。

对上文中提到的纳米流体导热系数计算模型整

理如表1所示。

分析纳米流体热导率的综合影响因素，深入研

究其热导率提升的理论机理，以球形纳米颗粒作为

研究对象，选取不同导热系数计算模型对纳米颗粒

体积分数在 0%~20%内进行计算研究，计算结果如

图3所示。

结果显示，所选模型均能正常反映纳米流体导

热系数随纳米颗粒浓度的变化规律，且Xuan模型对

导热系数的预测趋于较大值。Maxwell和Hamilton-

Crossor模型以传统的固液掺混模型作为导热系数

的计算模型，而未从微观机理中考虑纳米颗粒相对

于传统大尺寸颗粒对基液导热系数所带来的显著影

响。Xuan模型不仅考虑了悬浊液中的固体粒子的

加入改变了基液的结构，增强了内部悬浊液的能量

传递。还充分考虑了纳米粒子的小尺寸效应，粒子

受到布朗力的作用，在基液中做无规则的运动，使得

粒子与液体之间有微对流的存在，增强了粒子与液

体之间的能量传递。而Chu和Kedar模型考虑到纳

米颗粒与基液形成的透明结构中的界面热阻，此热

阻只能通过实验得出，而在铅铋基液与纳米颗粒间

形成的界面热阻无法准确得出。

本实验推荐选用由Xuan等提出的考虑团聚现

象发生的理论计算模型，此模型以Maxwell为基础，

充分考虑分子动力学和热力学理论规律，从理论上

准确反映铅铋基纳米流体导热系数随各因素的变化

表1 纳米流体导热系数计算模型
Table 1 Thermal conductivity calculation models for nanofluids

模型

Models

Maxwell

Hamilton-
Crossor

Leal

Xuan(a)

Xuan(b)

Chu

Kedar

表达式

Expressions

keff

kf

=
kp + 2kf - 2φ (kf - kp)

kp + 2kf + 2φ (kf - kp)

keff

kf

=
kp + (n - 1)kf - (n - 1)φ (kf - kp)

kp + (n - 1)kf + φ (kf - kp)

keff

kf

= 1 + φ [
1.176 (kp - kf)

2

(kp + 2kf)
2

+ 5(0.6 - 0.028
kp - kf

kp + 2kf

) ] Pe3/2
f

keff

kf

=
kp + 2kf - 2φ (kf - kp)

kp + 2kf + φ (kf - kp)
+

18φHAkBT

π2 ρd 6
p

τ

keff

kf

=
kp + 2kf - 2φ (kf - kp)

kp + 2kf + φ (kf - kp)
+
ρpφCp

2kf

kBT

3πrcμ

keff

kf

=
3 + 2η2φ/ [ kf (

2Rk

L
+ 13.4 t ) ]

3 - ηφ
keff

kf

= (1 - φ ) + φ [
kp

kf

+ (
π

6φ
)1/3 ×

ψ
πNu

]-1

备注

Remarks

适用于球形颗粒

Suitable for spherical particles

适用于球形颗粒和分球形颗粒

Suitable for spherical and subspherical particles

考虑布朗力对导热系数的影响

Considers the influence of Brownian force on thermal
conductivity

考虑纳米颗粒体积分数、粒径、温度等因素

Considers factors such as nanoparticle volume fraction,
particle size, and temperature

考虑纳米颗粒团聚和表面吸附

Considers nanoparticle agglomeration and surface
adsorption

考虑体积分数、长度、界面热阻和平面度等

Considers volume fraction, length, interface thermal
resistance, and flatness

考虑界面热阻和布朗运动Considers interface thermal
resistance and Brownian motion
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趋势。分别研究纳米流体导热系数随石墨烯纳米颗

粒浓度、温度、粒径的变化趋势，分别以铅铋（LBE）、

钠（Na）、镓（Ga）为基液进行研究对比，结果如图4~6

所示。

结果表明：纳米流体的热导率随纳米颗粒的增

加而增加，铅铋基液所形成纳米流体导热系数大于

钠、镓的比导热系数。纳米颗粒浓度添加到 20%

时，铅铋基液的热导率提高约 80%。纳米流体的导

热系数随温度升高而提高，但随温度的变化较为平

缓。同温度下，添加石墨烯纳米颗粒到铅铋基液中

形成纳米流体，其导热系数大于以钠，镓作为基液的

导热系数。纳米颗粒粒径的增大，或纳米颗粒发生

团聚使纳米颗粒表现纳米粒径增大使纳米流体热导

率减小，且粒径较小时导热系数变化敏感。后续纳

米颗粒的直径（约500 nm）增大或形成团聚体时，粒

径对导热系数的影响较小。其中可以看出纳米颗粒

的浓度对纳米流体导热系数影响较为明显，为有效

提高纳米流体导热系数，在保持纳米颗粒悬浮稳定

前提下，可尽量提高纳米颗粒的体积分数。

3 铅铋基石墨烯纳米流体黏度研究

黏度在纳米流体的流动换热过程中起着极其重

要的作用，纳米流体的流动换热强度受纳米流体的

流变特性制约。流体黏度受纳米颗粒浓度影响，随

颗粒的加入而持续增加，流体性质会从牛顿流体变

为非牛顿流体，此时会对流体换热极其不利［26］。

基液黏度、颗粒浓度、颗粒形状、颗粒尺寸、基液

密度和基液温度等会对纳米流体黏度产生影响。纳

米流体黏度关系表达式可用下式表示：

μeff = f ( μf,φ,r,K,ξ,T ) (11)

式中：μf为基液黏度；φ为纳米粒子体积份额；r为粒

子粒径；K为粒子形状系数；ξ为电动势，表示电黏滞

效应；T为温度。

Einstein［27］在 1906年所提出的经典悬浮体系小

球理论模型，结合实验数据和理论分析来预测纳米

流体的黏度变化随各影响因素变化规律。小球模型

即假设球形颗粒是无电荷刚性的，彼此的弱相互作

用可以忽略，均匀稳定地分散在黏性流体中。纳米

流体黏度可表示为：

图3 导热系数随纳米颗粒浓度的变化(T=600 K，r=20 nm)
Fig.3 Variation of the thermal conductivity with nanoparticle

concentration (T=600 K, r= 20 nm)

图4 导热系数随纳米颗粒浓度的变化(T=600 K，r=20 nm)
Fig.4 Thermal conductivity changes with nanoparticle

concentration (T=600 K, r=20 nm)

图5 导热系数随温度的变化(φ=0.2，r=20 nm)
Fig.5 Thermal conductivity changes with temperature

(φ=0.2, r=20 nm)

图6 导热系数随粒径的变化(T=600 K，φ=0.2)
Fig.6 Thermal conductivity changes with particle size

(T=600 K, φ=0.2)
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μeff

μf

= 1 + 2.5φ (12)

式中：φ为纳米颗粒体积分数。

Brinkman［28］在Einstein模型的基础上考虑粒子

间的相互作用，体积分数的适用范围扩展到 4%，提

出Brinkman模型，可表示为：

μeff

μf

= (1 - φ )-2.5 (13)

Batchelor等［29］考虑纳米颗粒不规则布朗运动，

假设纳米颗粒稳定分散在基液中，颗粒与颗粒之间

无相互作用，提出Batchelor模型：

μeff

μf

= 1 + 2.5φ + 6.5φ2 (14)

Krieger-Dougherty等［30］提出假设在高剪切速率

下的球形粒子悬浮液中，提出半经验公式，可表

示为：

μeff

μf

= (1 - φ
φm

)-2.5φm (15)

式中：φm为最大体积分数，约为常数0.605。

Thomas等［31］提出适用于球形粒子且粒子体积

浓度较高时的黏度计算公式：

μeff

μf

= 1 + 2.5φ + 10.05φ2 + 0.002 73e16.6φ (16)

Massimo等［32］基于纳米流体基液黏度、颗粒浓

度、颗粒尺寸对纳米流体黏度影响，给出了纳米粒子

尺寸在25~200 nm时的黏度计算公式。

μeff

μf

=
1

1 - 34.87 (dp /df )
-0.3φ1.3

(17)

df = 0.1(
6M

NAπρf0

)1/3 (18)

式中：dp为纳米颗粒的直径；M是基液的摩尔质量；

NA是阿伏伽德罗常数；ρf0是基液在 303.15 K时基液

的密度。

上文提到的纳米流体黏度计算模型整理

为表2。

根据上述黏度计算模型，纳米流体黏度随浓度

的变化规律如图7所示。

根据图 7显示，以上提到的关于纳米流体黏度

的经典模型均无法在一个较宽的浓度范围准确预测

纳米流体的黏度，对于不同的纳米流体体系，模型并

不适用。而在经典模型基础上，根据实验结果预测

的Thomas模型更加准确地反映了纳米流体黏度随

纳米颗粒体积分数的变化。根据Thomas模型，纳米

颗粒浓度达到20%时，黏度提高一倍。为更好预测

较高浓度铅铋基石墨烯纳米流体的黏度可选用精确

度更高的Thomas模型。

关于金属流体的黏度与温度变化关系，普遍使

用VFT（Vogel-Fulcher-Tammann）公式［33］。用此模型

可预测纳米流体黏度随温度的变化。

η = η0e

A × T0

T - T0 (19)

式中：η0、T0 、A是特定参数。对式（19）两边取对数

得：lnη与1/（T−T0）成线性关系。

在浓度较低情况下，石墨烯纳米流体黏度随着

温度的升高而变小，其变化规律如图8所示，与基液

黏度随温度的变化趋势相同。随着石墨烯纳米颗粒

的浓度的增加，基液和颗粒之间的摩擦应力增强，使

流体黏度增加。

表2 纳米流体黏度计算模型
Table 2 Viscosity calculation models for nanofluids

模型

Model

Einstein

Brinkman

Batchelor

Kreger-
Dougherty

Thomas

Massimo

表达式

Expressions

μeff

μf

= 1 + 2.5φ

μeff

μf

= (1 - φ )-2.5

μeff

μf

= 1 + 2.5φ + 6.5φ2

μeff

μf

= (1 - φ
φm

)-2.5φm

μeff

μf

= 1 + 2.5φ + 10.05φ2 + 0.002 73e16.6φ

μeff

μf

=
1

1 - 34.87 (dp /df)
-0.3φ1.3

备注

Remarks

球形粒子的悬浮液

Suspension of spherical particles

考虑粒子间相互作用

Considers the interaction between particles

考虑布朗运动的影响

Considers the influence of Brownian motion

高剪切速率下的球形粒子悬浮液

Spherical particle suspension under high shear rate

球形粒子，浓度较高情形

Spherical particles with higher concentration

考虑基液黏度、颗粒浓度、颗粒尺寸的影响Considers the influences of
base fluid viscosity, particle concentration, and particle size
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4 铅铋基石墨烯纳米流体比热容研究

比热容是反应堆冷却工质重要的热物性质，代

表冷却介质传热蓄热能力。Pacheco等［34］认为传统

流体的比热容必须高于 2.25 J·g-1·K-1，且能在 600~

800 ℃温度区间稳定运行，才具有与化石能源在价

格上的竞争力。铅铋基的比热容相对较低，远达不

到此要求。提高铅铋的比热容将减少铅铋的冷却剂

用量，减少本体体积，提高蓄热能力及热交换系统的

稳定性。众多学者对纳米流体比热容进行了广泛研

究，实验表明纳米颗粒的添加对基液比热容有较大

的提高。

4.1 比热容强化机理

纳米颗粒比热容强化机理研究，主要以实验为

基础，运用计算模拟的手段进行模型预测。据此，研

究人员提出了三种纳米流体比热容强化机理［35］。

1）纳米颗粒比热增大导致

此机理认为纳米颗粒本身比热容较大导致纳米

流体的比热容增加。然而部分研究者指出，比热容

较小的SiO2纳米固体颗粒稳定分散到比其比热容大

的无机盐中，纳米流体的比热容较基液也能得到较

高的强化效果。故此，比热容强化来源于纳米颗粒

本身的机理还有待商榷。

2）纳米颗粒比表面能和固液界面热阻

由于纳米颗粒的纳米尺寸尺度，比表面积和表

面能较大，其表面的原子数占原子总数比例大。相

对于靠近中心的原子，由于内外的受力不均，导致更

多的外部原子活跃，形成较大的震动熵。纳米颗粒

与基液接触部分具有界面热阻，因其较大的比表面

积，界面热阻较大，能量储蓄能力得到增强，进而纳

米流体比热容增大。

3）纳米颗粒表面与基液之间形成半固体层

纳米颗粒表面会吸附基液分子，液体原子形成

具有定向有序的原子排列，导致形成半固体层结构。

由于此类似于晶体结构的形成，分子间结合紧密，导

致半固体中存在势垒现象。必须吸收足够的能量才

能脱离于纳米颗粒的束缚，从而带来纳米流体比热

容的增加。

4.2 比热容计算模型

目前大部分纳米流体比热容研究集中常温环境

中，对高温纳米流体的比热容研究较少。根据目前

所建立的纳米流体比热容计算模型整理如下：

Pak等［36］在1998年提出纳米流体比热容计算模

型，此模型从理想气体混合物的混合概念形成，称简

单混合模型：

Cpeff = (1 - φ )Cpf + φCpp (20)

式中：φ为纳米颗粒体积分数；Cpeff、Cpf、Cpp分别为纳

米流体、基液、纳米颗粒的比热容。

Xuan等［37］将密度因素考虑在内，提出纳米流体

的比热容修正公式如下：

Cpeff =
(1 - φ ) ( ρCp) f + φ ( ρCp) p

(1 - φ ) ρf + φρp

(21)

Shin等［38］根据比热容导热机理提出的半固体层

模型，纳米颗粒表面将形成厚度约为1 nm的半固体

层。基于高温熔盐基，提出新的高温纳米流体比热

容计算模型如下：

Cpeff =
φp ρpCpp + φf ρfCpf + φs ρsCps

φp ρp + φf ρf + φs ρs

(22)

式（22）中的半固体层的比热容和密度，以目前

的观测和测量数据手段难以得到精确测量，故该模

型还有待改进修正。故此，shin等作出如下假设：根

据实验观察半固体层厚度取 1 nm，半固体比热容、

密度等于纳米颗粒的比热容、密度，在基于如上假设

图7 不同模型预测纳米流体黏度随颗粒浓度的变化
(T=600 K)

Fig.7 Variation of the nanofluid viscosity with particle
concentration predicted by different models (T=600 K)

图8 纳米流体动力黏度随温度变化(φ=0.2)
Fig.8 Dynamic viscosity of nanofluids changes with

temperature (φ=0.2)
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的基础上提出改进的比热容预测模型。如公式：

Cpeff =

MxCpp +
Mϕ
mp

mbsCpbs + ( M - mϕ - mϕ
mp

mbs)Cpf

M
(23)

mp = ρpVp = ( ρpπD3
p)/6 (24)

mbs = ρbsVbs = ρbs

4
3
π
é
ë
ê (

Dp

2
+ δ + d )3 - (

Dp

2
+ d )3ù

û
ú

(25)

式中：Cpeff、Cpp、Cpbs、Cpf分别为纳米流体、纳米颗粒、

半固体层、基液的比热容；M、mp、mbs为纳米流体的总

质量、纳米颗粒的质量，半固体层的质量；ϕ为纳米

颗粒的质量分数；δ为半固体层厚度；d为间隙宽度。

Pakdaman等［39］基于最小二乘法的关联式，结合

所做的实验数据得到温度区间在313~343 K的比热

容计算模型。Alade等［40］研究者使用遗传算法/支持

向量回归（GA/SVR）模型，纳米颗粒在体积分数为

3.7%~9.3%内进行了精确预测。

运用上述各模型对铅铋基加入石墨烯纳米颗粒

进行模型分析计算（图9）。

研究表明：纳米流体中纳米颗粒的添加可对基

液的比热容有效提升。Pak模型只是简单地考虑浓

度对比热容的影响，而Xuan模型考虑了基液和纳米

颗粒的密度对纳米流体的影响，更加契合实验数据，

但是在微观层面没有考虑纳米颗粒表面形成的半固

体层结构，此结构由 Shin等观察并提出，并能准确

预测纳米流体比热容的实际变化。从 Shin模型可

以看出石墨烯的添加对比热容的增加有限，约为

20%。

目前关于纳米流体的比热容研究的理论、实验、

模型等较多，但都局限于特定实验数据的模型预测

与理论分析，半固体层、分液面等微型结构难以精确

测量，并未形成全面准确地理论机理和计算模型。

特别是针对金属基等高温纳米流体的研究数据较

少，还有待深入考究。

5 结语

本文结合现有纳米流体的相关研究进展，结合

铅铋基石墨烯纳米流体的热物特性进行研究计算，

有如下结论：

1）纳米颗粒的添加对纳米流体导热系数有较大

影响，在保证纳米流体稳定的前提下，颗粒浓度达到

20%时，基液热导率可以提高 80%。纳米流体的导

热系数因温度的升高随之增大，但上升的趋势较为

平缓。随着纳米颗粒粒径的增大，或随着团聚现象

的发生而使颗粒聚合物粒径变大，纳米流体的导热

系数减小，且粒径增加到一定程度后，对导热系数的

影响可忽略。

2）纳米流体黏度主要受纳米颗粒浓度和温度的

影响，纳米流体黏度随浓度的增加而变大，随流体温

度下降而变大。然而对影响纳米流体黏度其他影响

因素只能通过有限的实验定性分析其机理作用，纳

米流体黏度计算精确理论模型还有待于进一步深入

研究。

表3 纳米流体比热容计算模型
Table 3 Specific heat capacity calculation models for nanofluids

模型

Models

Pak

Xuan

Shin

表达式

Expressions

Cpeff = (1 - φ )Cpf + φCpp

Cpeff =
(1 - φ ) ( ρCp) f + φ ( ρCp) p

(1 - φ ) ρf + φρp

Cpeff =
φp ρpCpp + φf ρfCpf + φs ρsCps

φp ρp + φf ρf + φs ρs

Cpeff =

MxCpp +
Mϕ
mp

mbsCpbs + ( M - mϕ - mϕ
mp

mbs)Cpf

M

备注

Remarks

基于理想气体混合物混合概念

Based on the ideal gas mixture mixing concept

考虑密度的影响

Considers the influence of density

考虑密度、半固体层的影响

Considers the influences of density and semi-solid layer

基于半固体层厚度1 nm的假设

Based on the assumption that the semi-solid layer thickness
is 1 nm

图9 铅铋基石墨烯纳米流体比热容随浓度变化
Fig.9 Variation of the specific heat capacity of lead-bismuth-

based graphene nanofluid with nanoparticle concentration



核 技 术 2021, 44: 120602

120602-10

3）目前纳米颗粒的添加对基液比热容强化基础

理论仍不完善，高温、高腐蚀等严苛条件下纳米流体

比热容的测试技术仍有待改进，现有计算模型局限

于特定实验表征，预测模型难以正确反映纳米流体

比热容强化的普遍规律。近年部分学者尝试通过分

子动力学模拟方法对纳米流体比热容进行了计算和

机理研究，将成为纳米流体比热容强化机理新的研

究方向。

总之，纳米流体技术为增强铅铋等金属的热物

性有着广泛的实用前景。石墨烯加入铅铋堆冷却剂

中将有效改善其各方面热物理性能，减少其冷却剂

的用量，提高热功率密度，降低铅铋堆堆体体积和重

量，为铅铋堆在偏远地区和海洋环境应用提供坚实

的理论基础。
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