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化学气相沉积法制备石墨烯过程的数值模拟研究
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摘　要　采用流体力学软件 CFD对化学气相沉积法制备石墨烯过程进行数值模拟,分别研究了低压(８３Pa)和常

压(１０１３２５Pa)条件下反应炉内温度、压强、速度分布及石墨烯沉积情况.研究结果表明,常压下反应炉加热区压强分

布不均匀,气体流动较为紊乱,容易对反应造成影响,同时由于常压下气流的紊乱使得加热区内温度分布不均匀,不

利于石墨烯的表面沉积;相反在低压工况下,加热区内压力、甲烷气体流速、温度分布均匀,从而保证了整个反应的平

稳进行.
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Abstract　Thechemicalvapordepositionprocessofgraphenewassimulatedbycomputationalfluiddynamics
software(CFD)．Temperaturefield,pressurefield,velocitydistributionanddepositionofgraphenewerestudiedunder
thedifferentconditionoffurnacewhichwereatmosphericpressure(１０１３２５Pa)andlowpressure(８３Pa),respectively．
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　　自２００４年首次通过机械剥离方法制备石墨烯

以来,石墨烯以优异的物理性能备受关注,广泛应用

于半导体材料、分子传感器、储氢材料、电极材料、场
发射电子源材料等多个领域[１Ｇ４].鉴于石墨烯诸多

优异 性 能,研 究 者 提 出 了 多 种 合 成 石 墨 烯 的 方

法[５Ｇ７],经过多年努力石墨烯在产量和质量上有很大

提升,为进一步研究其性能奠定了基础.化学气相

沉积(CVD)法是目前有望成为理想的大规模制备

石墨烯的方法[８],笔者所在实验室一直从事 CVD
法制备石墨烯的优化设计,通过长期实验研究发现,
在石墨烯制备过程中,反应炉温度、气相条件都会影

响石墨烯的生长,但目前大多数研究集中于从热力

学角度对铜衬底表面的石墨烯生长过程进行研究,
这显然是不够的.

本研究在大量实验基础上,采用流体力学软件

CFD对常压(１０１３２５Pa)和低压(８３Pa)条件下合成

炉中的温度场、压力场等流场相关问题进行研究分

析,研究压强及甲烷通入速度对石墨烯生长的影响.
将模拟结果与前期实验结果相比较,从而为 CVD
法制备高质量石墨烯提供理论设计基础.

１　实验部分

１􀆰１　原料

采用气相反应,将主要反应气体甲烷、氢气按照

一定比例混合通入合成炉,同时通入氩气作为保护

气体,混合后的气体经过加热区时发生反应,最终在

铜片上得到沉积的石墨烯.

１􀆰２　设备

实验设备为型单温区管式炉(BTFＧ１２００C型,
安徽意贝克设备技术有限公司),实验开始时采用真

空泵对反应炉进行抽真空,将V(H２)∶V(CH４)＝７∶
１５的混合气体缓慢通入合成炉.反应炉升温速度为
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６０℃/min,图１为管式炉三维模型示意图.

图１　BTFＧ１２００C型管式炉三维模型示意图

２　数值模拟

２􀆰１　数学模型

在模拟之前需要对整个计算过程进行如下简化:
(１)合成炉内气体为不可压缩流体.
(２)忽略化学反应对温度场的影响,忽略高温条

件下的辐射换热.
假设的计算模型遵循连续性方程、动量守恒方

程和能量守恒方程[９].
连续性方程:
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　　能量守恒方程:

ρcp(∂T
∂t＋u∂T

∂x＋v∂T
∂y ＋w∂T

∂z
)＝

λ(∂
２T

∂x２ ＋
∂２T
∂y２ ＋

∂２T
∂y２

)＋qv (５)

　　式中,ρ为密度,kg/m３;t为时间,s;x,y,z分别

表示空间的三维方向;u、v、w 分别为x、y 和z方向

上的速度分量,m/s;Fx、Fy 和Fz 分别是单位质量上

的质量力在x、y 和z方向上的分量,m/s－２;P 为压

力,N/m２;μ 为黏度,Pa􀅰s;cp 为比热容,J/(kg􀅰K);

λ为导热系数,W/(m􀅰K);qv 表示单位时间、单位

体积的化学反应热,W/m３;T 为反应炉温度,K.

２􀆰２　几何模型及网格划分

采用DesignMolder模型软件建立反应炉三维

模型,反应器石英管总长度为 １１６cm,管内径为

４cm,进气口和出气口长度均为８cm,管径为１cm,
铜片位于管子中部,其余部分及尺寸如图２所示,建
立的模型利用ICEMCFD前处理软件划分网格.

图２　分析模型及网格划分图

２􀆰３　简化假设及边界条件设置

(１)化学气相沉积过程中热耗散和粘性耗散引

起的能量变化可以忽略不计,因此可分别计算能量

方程和运输方程[１０].
(２)分别设置环境压力１０１３２５Pa和８３Pa进行

模拟.
(３)定义反应器进口为质量入口,入口质量流为

１􀆰２２６×１０－５kg/s,出口为压力出口,加热区和铜基

板温度分别设置１３３０K、１３１０K、１２９０K、１２７０K.
(４)石墨烯沉积过程中伴随着复杂的化学反应,

本研究只考虑甲烷的分解反应.

设置化学反应方程式[１１]CH４

高温
→C(固体)＋

２H２↑,采用组分传输模型激活表面反 应,利 用

FLUENT软件设置活化能为２􀆰５０８６×１０５J/mol,
指前因子为１􀆰０×１０９,温度指数因子为０.

３　结果与讨论

３􀆰１　压力场对石墨烯合成的影响

设置 ２ 种 初 始 压 力,即 反 应 器 压 强 为 常 压

１０１３２５Pa和低压８３Pa来模拟合成过程,反应器初

始温度设置为１２７０,１２９０,１３１０,１３３０K.图３为常

压和低压条件下反应器压力分布图.从图可以看

出,常压条件下,当合成反应处于稳态时反应器内压

力分布不均匀,这样会对反应气流造成影响;反应面

的压强相对较小,主要是由于表面反应消耗了一部

分组分.而在低压条件下,加热区域内压力分布比

较均匀,压力基本维持在８４􀆰５~８５􀆰５Pa之间.同

时从云图中可以看出加热区内随着温度的升高反应

器压力也略有升高.总体来看,温度对反应器压力

的影响不是十分明显.
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图３　常压和低压条件下反应器压力分布图

[(a)常压１０１３２５Pa;(b)低压８３Pa]

３􀆰２　速度场对石墨烯合成的影响

反应器初始压力与速度场的变化密切相关,
图４为 常 压 和 低 压 条 件 下 反 应 器 速 度 分 布 图.
从图可以看出,反应器初始压力对反应速度场有

明显的影响,在常压条件下反应器速度场分布明

显不均,且在加热区域的左右顶端存在明显的紊

流且速度较快,这样会给沉积反应带来较大的影

响.而在低压条件下反应区速度场分布均匀,同
时可以看出温度对反应器速度场的分布无明显的

影响.

图４　常压和低压条件下反应器内速度分布图

[(a)常压１０１３２５Pa;(b)低压８３Pa]

图５　常压和低压条件下反应器内温度分布图

[(a)常压１０１３２５Pa;(b)低压８３Pa]
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３􀆰３　温度场对石墨烯合成的影响

图５和图６分别为常压和低压条件下反应器内

温度分布图、反应器内中心线处温度分布图.低压

(８３Pa)条件下温度场在加热区内形成一个均匀的

恒温区域,这样有助于石墨烯的稳定沉积;而常压

(１０１３２５Pa)条件下温度场分布明显不均匀,在加热

区顶端部分都出现了高温区域,这主要是因为在常

压条件下压力分布不均,气流扰动明显从而导致温

度场分布不均.

图６　常压和低压条件下反应器内中心线处温度分布图

[(a)常压１０１３２５Pa;(b)低压８３Pa]

３􀆰４　反应器内石墨烯沉积浓度分布

图７为常压和低压条件下反应器内石墨烯沉积

浓度分布图.从图可以看出,温度和压力对石墨烯

的沉积都有一定的影响,低压条件下由于温度场、

图７　常压和低压条件下反应器内石墨烯沉积浓度分布图

[(a)常压１０１３２５Pa;(b)低压８３Pa]

速度场、压力场分布相对比较均匀,所以石墨烯的沉

积主要集中在铜片之上,且浓度明显高于同等初始

温度下常压时的浓度.在同等压力条件下,反应器

内温度越高越有利于石墨烯的沉积,但由于铜的熔

点基本在１３５３K,所以反应器的温度一般保持在

１３１０K左右,模拟的结果与实验结果基本吻合.

４　结论

对于 CVD 法 合 成 石 墨 烯 过 程 而 言,常 压

(１０１３２５Pa)条件下反应器内压力场、速度场、温度

场分布不均,不利于石墨烯在基片上的稳定沉积;而
低压(８３Pa)条件下,在反应区形成一个稳定的恒压

恒温区域,有利于石墨烯的沉积.模拟结果显示反

应器温度升高可提高石墨烯在基板上的沉积浓度,
但对于整个反应气氛及气相沉积过程并无明显影

响,一般考虑反应器温度应在反应温度之上、铜片熔

点之下(１３００K左右)较为适宜.
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