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第３９卷　第５期
２０１５年９月

激　　光　　技　　术
ＬＡＳＥＲＴＥＣＨＮＯＬＯＧＹ

Ｖｏｌ．３９，Ｎｏ．５
Ｓｅｐｔｅｍｂｅｒ，２０１５

　　文章编号：１００１３８０６（２０１５）０５０６４８０６

激光化学气相沉积石墨烯的基底温度场仿真

陈永庆，张陈涛，张建寰

（厦门大学 物理与机电工程学院 机电工程系，厦门 ３６１００５）

摘要：为了分析激光化学气相沉积制备石墨烯过程中催化剂基底的静态和动态温度场分布与各个实验参量之间的

关系，采用基于ＡＮＳＹＳ软件建立有限元分析模型和加载５３２ｎｍ激光热源模型的方法，取得了不同实验参量影响下基底
温度场分布和达到反应温度所需时间的数据。结果表明，在基底材料属性、激光功率大小、基底面积尺寸、聚焦光斑直

径、反应气体流量的影响下，基底静态温度场的分布与达到反应温度所需时间均不同，可作为制备高质量石墨烯实验的

参考依据。采用波长为５３２ｎｍ、功率为３Ｗ、聚焦光斑直径为５０μｍ、移动速率为１ｍｍ／ｓ的连续型激光器，以镍箔为基底
材料，在标准状态下甲烷和氢气流量分别为１０ｍＬ／ｍｉｎ和５ｍＬ／ｍｉｎ条件下仿真得到的动态温度场符合激光化学气相沉
积法制备图案化石墨烯的生长机理。

关键词：激光技术；温度场；仿真；基底；石墨烯
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引　言

石墨烯是由碳原子组成的蜂窝状单层 ２维晶
体［１２］，基于其独特的晶体结构，石墨烯具有许多优异

的物理化学性质［３４］，如高的载流子迁移率和导热率、

高透光性、高机械强度和良好的化学稳定性等，在电子

器件、透明导电薄膜、功能复合材料、储能材料等领域

具有广泛的应用前景［５７］。

石墨烯的制备方法有微机械剥离法［８］、氧化石墨

还原法［９］、ＳｉＣ外延生长法［１０］、化学气相沉积法［１１］等，

与这些方法不同，激光化学气相沉积法（ｌａｓｅｒｃｈｅｍｉｃａｌ
ｖａｐｏｒｄｅｐｏｓｉｔｉｏｎ，ＬＣＶＤ）制备石墨烯采用激光作为热
源，通过激光束在催化剂基底表面的聚焦加热以达到

反应温度。其加热速度快、制备效率高，能够实现石墨

烯的微区沉积及生长区域的可控，是一种新型高效的

石墨烯制备方法［１２１４］。

在ＬＣＶＤ法制备石墨烯中，由于激光在催化剂基
底局部的快速升降温速率，其形成的温度场分布和石

墨烯与基底材料的热膨胀系数的不同，会导致制备的

石墨烯表面不均匀、起褶皱，使石墨烯质量不可控。因
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第３９卷　第５期 陈永庆　激光化学气相沉积石墨烯的基底温度场仿真 　

此，温度是影响 ＬＣＶＤ法制备石墨烯生长及质量的重
要参量。影响基底静态温度场分布的主要因素包括：

基底材料属性、激光功率、基底面积尺寸、聚焦光斑直

径、反应气体流量。通过ＡＮＳＹＳ有限元分析软件建立
影响基底温度场分布的模型，研究各个因素对静态温

度场分布的影响，初步对石墨烯图案化制备过程中的

基底动态温度场进行仿真分析，从而通过综合调节各

个影响因素，调控基底表面温度场的变化，为提高与改

善ＬＣＶＤ法制备石墨烯技术提供参考。

１　ＡＮＳＹＳ有限元模型的建立

用ＡＮＳＹＳ有限元分析软件模拟 ＬＣＶＤ法制备石
墨烯过程中催化剂基底的温度场分布，了解影响基底

温度场分布的因素，为温度场的调控提供科学的理论

指导。建立ＬＣＶＤ法制备石墨烯的催化剂基底材料加
热模型需要确定４个方面：（１）激光热源模型的建立；
（２）边界条件；（３）催化剂基底材料的热物性参量；（４）
单元选择及网格划分。

１．１　激光热源模型的建立

在 ＬＣＶＤ法制备石墨烯过程中，采用波长为
５３２ｎｍ的连续型固体激光器，光斑区域内的能量呈高
斯分布，即能量的分布从中心向边缘递减。因此，可用

高斯热源模型来模拟激光的聚焦加热，其热流密度分

布数学表达式如下［１５］：

ｑ（ｒ）＝ｑｍｅｘｐ－
３ｒ２

Ｒ( )２ （１）

ｑｍ ＝
３ηＱ
πＲ２

（２）

式中，ｑｍ 为聚焦光斑中心的最大热流密度，单位是
Ｊ／（ｍ２·ｓ）；Ｒ为聚焦光斑有效半径，单位是 ｍｍ；ｒ为
聚焦光斑内某点至光斑中心的距离，单位是 ｍｍ；Ｑ为
激光功率，单位是Ｗ；η为基底材料对激光的吸收率。
１．２　边界条件

随着激光束聚焦加热的进行，基底材料的温度不

断升高，必然与通入反应腔的反应气体存在着热量交

换，把此类热对流边界条件加在基底材料与反应源气

体接触的面上，基底材料表面与气体的平均换热系数

为［１６］：

ｈ＝０．６６４λｌＲｅ
１／２Ｐｒ

１／３ （３）

Ｒｅ＝
μ∞ｌ
ν

（４）

式中，ｌ为基底沿平壁长度，单位是ｍ；μ∞，ν，λ，Ｐｒ分别
为定性温度下气体的流速、运动粘度、导热系数和普朗

特数；Ｒｅ为雷诺数。

当时间 ｔ＝０ｓ时，设定基底材料的初始温度为
２０℃，气体介质温度为２０℃。
１．３　基底材料的热物性参量

ＬＣＶＤ法制备石墨烯可采用铜箔和镍箔这两种材
料作为生长基底，由于铜和镍二者的溶碳量不同，石墨

烯的生长机理分别为表面生长机制和渗碳析碳机

制［１７］，因此，由材料本身属性造成的温度场将有所差

异。ＬＣＶＤ法制备石墨烯的整体实验装置如图 １所
示。试验中采用的铜箔的热物性参量如下：导热系数

为３８３Ｗ／（ｍ·Ｋ），比热容为３９０Ｊ／（ｋｇ·Ｋ），密度为
８９６０ｋｇ／ｍ３。镍箔的热物性参量如下：导热系数为
９０Ｗ／（ｍ·Ｋ），比热容为 ４６０Ｊ／（ｋｇ·Ｋ），密度为
８９００ｋｇ／ｍ３［１８］。

Ｆｉｇ１　ＤｅｖｉｃｅｏｆｇｒａｐｈｅｎｅｆａｂｒｉｃａｔｉｏｎｗｉｔｈＬＣＶＤ

１．４　单元选择及网格划分
选择ｓｏｌｉｄ５单元类型来模拟基底材料的热传导问

题。ｓｏｌｉｄ５具有８个节点，每个节点最多有６个自由
度。在ＡＮＳＹＳ中用ｂｌｏｃｋ建立该基底材料模型，取该
基底材料长度２０ｍｍ，宽度２０ｍｍ，厚度０．０２５ｍｍ，如图
２所示。

Ｆｉｇ２　Ｍｏｄｅｌｏｆｓｕｂｓｔｒａｔｅｍａｔｅｒｉａｌ

首先对ＬＣＶＤ法制备石墨烯过程中基底材料的静
态温度场进行模拟分析，先采用映射网格划分方式对

模型进行网格划分，然后对激光束聚焦区域的网格进

行加密。

２　静态温度场仿真结果及分析

２．１　基底材料属性对静态温度场分布的影响

ＬＣＶＤ法制备石墨烯实验中，分别采用铜箔和镍
箔两种材料作为石墨烯的生长基底，控制激光功率为

９４６
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　 激　　光　　技　　术 ２０１５年９月

３Ｗ，聚焦光斑为５０μｍ，在标准状态（即１０１．３２５ｋＰａ，
２５℃）下甲烷气体流量为１０ｍＬ／ｍｉｎ，氢气气体流量为
５ｍＬ／ｍｉｎ，基底几何尺寸均为 ２０ｍｍ×２０ｍｍ，厚度为
０．０２５ｍｍ，对其进行静态温度场分布仿真，当基底聚焦
　　

Ｆｉｇ３　Ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｏｆｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｆｉｅｌｄ
ａ—ｃｏｐｐｅｒｓｕｂｓｔｒａｔｅ　ｂ—ｃｅｎｔｅｒａｒｅａｏｆｃｏｐｐｅｒ　ｃ—ｎｉｃｋｅｌｓｕｂｓｔｒａｔｅ　ｄ—
ｃｅｎｔｅｒａｒｅａｏｆＮｉｃｋｅｌ

光斑处达到反应温度９５０℃ ～１０００℃左右时，温度场
分布结果如图３所示，其中，图３ａ为铜基底温度场分
布；图３ｂ为铜基底中心区域温度场分布的放大图；图
３ｃ为镍基底温度场分布；图３ｄ为镍基底中心区域温
度场分布的放大图。

聚焦光斑中心处的温度变化曲线分别如图４ａ和
图４ｂ所示。

Ｆｉｇ４　Ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｃｈａｎｇｅａｔｔｈｅｃｅｎｔｅｒｓｐｏｔ
ａ—ｃｏｐｐｅｒｓｕｂｓｔｒａｔｅ　ｂ—ｎｉｃｋｅｌｓｕｂｓｔｒａｔｅ

由图３所示的铜基底和镍基底温度场分布可知，
当聚焦光斑处达到反应温度时，由于二者基底材料属

性的不同，其温度场分布也不同。由于镍材料的导热

系数比铜小，此时，镍基底温度分布梯度较铜基底大得

多，因此，以镍为基底生长石墨烯对于生长区域的可控

性和聚焦加热时间控制均存在一定的优势。图４ａ和
图４ｂ为二者聚焦光斑中心处的温度变化曲线，从图中
可知，随着聚焦加热时间的进行，该处的温度逐渐上

升，且镍箔上光斑聚焦处温度上升速率比铜箔大。因

此，当基底材料达到反应温度时应准确控制实验平台

上的２维移动平移台，促使激光器和真空反应腔产生
相对运动，进行石墨烯的图案化制备，避免由于温度过

高使得制备的石墨烯质量下降，或者将基底烧穿。

以激光聚焦光斑中心为起点，在铜基底和镍基底

有限元模型上按照远离光斑中心处分别依次选取２５
组节点，得到ｔ＝３５ｓ时刻铜基底温度和ｔ＝１８ｓ时刻镍
基底温度沿对应２５组节点的映射，如图５所示。

从图５可知，当基底上有区域达到石墨烯生长的
反应温度时，激光聚焦光斑中心处的温度最高，远离中

心处的区域的温度逐渐减小。对于铜基底，由图５ａ可

０５６
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第３９卷　第５期 陈永庆　激光化学气相沉积石墨烯的基底温度场仿真 　

　　

Ｆｉｇ５　Ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅａｌｏｎｇｔｈｅｎｏｄｅｍａｐｐｉｎｇ
ａ—ｃｏｐｐｅｒｓｕｂｓｔｒａｔｅ　ｂ—ｎｉｃｋｅｌｓｕｂｓｔｒａｔｅ

知，与中心处距离大于约６．１４４×１０－５ｍ的节点温度
低于９５０℃，因此，在该条件下，石墨烯的生长区域将
集中在半径为 ６１．４４μｍ左右的面积内；而对于镍基
底，同样，由图５ｂ可知，与中心处距离大于约１．７５５×
１０－５的节点温度低于９５０℃，因此，石墨烯生长区域将
集中在半径为１７．５５μｍ左右的面积内。
２．２　激光功率大小对静态温度场分布的影响

激光作为石墨烯生长的热源，按高斯热源模型进

行加载，促使沉积区域达到反应所需的温度。实验中，

以镍箔作为生长基底，在激光功率为３Ｗ，５Ｗ，６Ｗ和
８Ｗ的情况下分别对基底材料的温度场进行仿真，控
制其它影响因素与２．１节中的相同，光斑聚焦处达到
石墨烯生长温度的时间如表１所示。

Ｔａｂｌｅ１　Ｌａｓｅｒｐｏｗｅｒａｎｄｈｅａｔｉｎｇｔｉｍｅ

ｐｏｗｅｒ／Ｗ ｔｉｍｅ／ｓ

３ １８

５ １

６ ０．０８

８ ０．００４

　　由表１中的激光功率与镍基底材料达到反应温度
时间仿真数据可知，增大激光功率值不仅可迅速降低

基底材料达到反应温度的时间，进一步提高制备石墨

烯的效率，而且由仿真实验中的温度场分布可知，整个

镍基底的温度分布梯度较大，远离聚焦光斑中心的区

域温度值远小于反应温度，石墨烯将在指定的区域进

行沉积生长，然而，加热时间较短时对实验测温设备和

２维移动平移台的响应速度将提出更高要求。

２．３　基底面积大小对静态温度场分布的影响
基底面积大小将影响材料与反应源气体的热交换

量，进而影响基底的温度场分布，以镍箔作为生长基

底，分别对 １０ｍｍ×１０ｍｍ，１５ｍｍ×１５ｍｍ，２０ｍｍ×
２０ｍｍ，２５ｍｍ×２５ｍｍ４种面积尺寸下的基底进行静态
温度场仿真，控制其它影响因素与２．１节中的相同，光
斑聚焦处达到石墨烯生长温度的时间如表２所示。

Ｔａｂｌｅ２　Ｓｉｚｅｏｆｎｉｃｋｅｌｓｕｂｓｔｒａｔｅａｎｄｈｅａｔｉｎｇｔｉｍｅ

ｓｉｚｅｏｆｎｉｃｋｅｌ／（ｍｍ×ｍｍ） ｔｉｍｅ／ｓ

１０×１０ ２．５

１５×１５ ５

２０×２０ １８

２５×２５ ２６

　　由（３）式可知，基底材料与反应源气体的换热系
数与其面积尺寸有关，因此二者之间的热交换量也将

不同。由表２可知，适当减小基底材料的面积将缩短
聚焦加热时间，可在一定程度上提高石墨烯的制备效

率。然而，对于导热系数较大的基底材料，例如铜等，

过小的面积将使整个基底的温度场分布梯度变小，从

而使得整个基底的温度趋于一致，将不利于石墨烯生

长沉积区域的可控。

２．４　激光聚焦光斑直径对静态温度场分布的影响
仿真实验中，以镍箔作为生长基底，分别对光斑直

径为２０μｍ，４０μｍ，５０μｍ和８０μｍ４种情况下的基底
温度场进行仿真，控制其它影响因素与２．１节中的相
同，光斑聚焦处达到石墨烯生长温度的时间如表３所
示。

Ｔａｂｌｅ３　Ｌａｓｅｒｓｐｏｔｄｉａｍｅｔｅｒａｎｄｈｅａｔｉｎｇｔｉｍｅ

ｄｉａｍｅｔｅｒｏｆｌａｓｅｒｓｐｏｔ／μｍ ｔｉｍｅ／ｓ

２０ ３

４０ ４

５０ １８

８０ ２１

　　由表３可知，由于激光聚焦光斑大小直接关系到
光斑的能量密度，在激光功率不变的情况下，通过对出

射的激光束的准直聚焦适当减小光斑直径不仅可以提

高对基底的加热速度，而且提高制备的石墨烯带的精

细程度。从激光能量的角度考虑，光斑直径大小对基

底温度场的影响与激光功率大小的影响相类似。同

时，随着光斑直径的增大，当光斑中心附近区域达到石

墨烯生长温度时，基底的温度分布梯度将减小。

２．５　反应源气体流量对静态温度场分布的影响
实验中，以镍箔作为生长基底，分别对制备石墨烯

的有效反应源气体流量进行温度场仿真：（１）在标准
状态下甲烷气体流量为 １０ｍＬ／ｍｉｎ，氢气气体流量为

１５６
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　 激　　光　　技　　术 ２０１５年９月

５ｍＬ／ｍｉｎ；（２）甲烷气体流量２０ｍＬ／ｍｉｎ，氢气气体流量
１０ｍＬ／ｍｉｎ，控制其它影响因素与２．１节中的相同，则
光斑中心附近区域温度场分布分别如图６所示。

Ｆｉｇ６　Ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｆｉｅｌｄｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｕｎｄｅｒｄｉｆｆｅｒｅｎｔｒｅａｃｔｉｏｎｓｏｕｒｃｅｓｏｆｇａｓ
ｆｌｏｗ
ａ—ｍｅｔｈａｎｅ：１０ｍＬ／ｍｉｎ，ｈｙｄｒｏｇｅｎ：５ｍＬ／ｍｉｎ　ｂ—ｍｅｔｈａｎｅ：２０ｍＬ／
ｍｉｎ，ｈｙｄｒｏｇｅｎ：１０ｍＬ／ｍｉｎ

在管道直径大小不变的情况下，反应源气体的流

量越大，其流速也越大，气体与基底表面的热交换量也

将增大，进而影响到基底材料的静态温度场分布，由图

６可知，基底达到反应温度所需的时间由１８ｓ增大到
２０．５ｓ。然而，反应源气体的流量同时关系到石墨烯的
生长和质量，在实验中必须兼顾对二者造成的影响。

３　动态温度场仿真结果及分析

采用ＬＣＶＤ法制备石墨烯的一个重要应用是实现
石墨烯的图案化生长，按照所需的生长路径来精确控

制激光器和真空反应腔的相对运动。在激光器的移动

过程中，基底的温度场分布也在实时变化［１９］，在仿真

实验中，采用面积为５ｍｍ×５ｍｍ、厚度为０．０２５ｍｍ的
镍箔作为石墨烯生长基底，控制激光功率为３Ｗ，聚焦
光斑为５０μｍ，在标准状态下甲烷气体流量为１０ｍＬ／
ｍｉｎ，氢气气体流量为５ｍＬ／ｍｉｎ，设置激光器移动速率
为１ｍｍ／ｓ，对镍箔动态温度场进行初步仿真分析。

取３个分析点：０．１ｓ，３．９ｓ和４．１ｓ，仿真结果如图
７所示。

设置激光器沿着 ｙ＝２．５ｍｍ的方向按照 １ｍｍ／ｓ

　　

Ｆｉｇ７　Ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｆｉｅｌｄｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎａｔｄｉｆｆｅｒｅｎｔｔｉｍｅ
ａ—０．１ｓｍｏｍｅｎｔ　ｂ—３．９ｓｍｏｍｅｎｔ　 ｃ—４．１ｓｍｏｍｅｎｔ

的速率运动。图７ａ为 ｔ＝０．１ｓ时刻镍箔的温度场分
布，此 时 为 加 热 阶 段，基 底 上 的 最 高 温 度 为

２４６．３７８℃，最低温度为２０．９０８℃，远未达到石墨烯的
生长温度。随着激光器的移动，镍箔基底的温度一直

增加，其中，最高温度在激光光斑聚焦处。在 ｔ＝３．９ｓ
时刻，如图７ｂ所示，最高温度为９６２．２５４℃，此时，石
墨烯的生长反应开始进行；在 ｔ＝４．１ｓ时刻，如图 ７ｃ
所示，最高温度为１００３℃，反应继续进行，在０．２ｓ的时
间内，至少有长度为０．２ｍｍ的石墨烯生成，制备效率
远高于传统的ＣＶＤ法。

选取激光器运动轨迹上４．１ｓ时刻附近的３组节
点，对温度场的变化进行曲线分析，如图８所示。从图
中可以看出，随着激光器的运动，３组节点的温度逐步
增加，当激光光斑聚焦处移动到该点时，温度达到最

２５６
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第３９卷　第５期 陈永庆　激光化学气相沉积石墨烯的基底温度场仿真 　

　　

Ｆｉｇ８　Ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｃｕｒｖｅｏｆｄｉｆｆｅｒｅｎｔｎｏｄｅ

高。随着激光器继续向前运动和冷却阶段的开始，温

度迅速下降至低于石墨烯的生长温度，对于以镍箔为

基底的 ＬＣＶＤ法制备石墨烯，由于石墨烯的生长是渗
碳析碳机制，急剧的温度变化有利于高质量的石墨烯

生长。

４　结　论

采用ＡＮＳＹＳ有限元分析软件对激光化学气相沉
积法制备石墨烯过程中基底材料的静态温度场和动态

温度场进行仿真，首先，在不同的基底材料属性、激光

功率、基底面积、聚焦光斑直径、反应源气体流量条件

下，将对基底的静态温度场分布和达到反应温度所需

的时间产生影响；其次，采用波长为 ５３２ｎｍ、功率为
３Ｗ、聚焦光斑直径为５０μｍ，移动速率为１ｍｍ／ｓ的连
续激光器，以镍箔为基底材料，在标准状态下甲烷和氢

气流量分别为１０ｍＬ／ｍｉｎ和５ｍＬ／ｍｉｎ条件下仿真得到
的动态温度场符合激光化学气相沉积法制备图案化石

墨烯的生长机理；最后，在石墨烯制备实验过程中，应

科学调节与优化实验参量，提高 ＬＣＶＤ法制备石墨烯
的精细沉积以及生长区域的可控性，以获得高质量石

墨烯。
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［Ｍ］．３ｔｈｅｄ．Ｂｅｉｊｉｎｇ：ＭｅｃｈａｎｉｃａｌＩｎｄｕｓｔｒｙＰｒｅｓｓ，２０１１：１０２１３６（ｉｎ
Ｃｈｉｎｅｓｅ）．

［１９］　ＬＩＳＬ，ＹＥＹＫ．Ｄｅｖｅｌｏｐｍｅｎｔｏｆｆｅｍｔｏｓｅｃｏｎｄｌａｓｅｒｄｉｒｅｃｔｗｒｉｔｉｎｇ
ｗａｖｅｇｕｉｄｅｓｉｎｔｒａｎｓｐａｒｅｎｔｏｐｔｉｃａｌｍａｔｅｒｉａｌｓ［Ｊ］．ＬａｓｅｒＴｅｃｈｎｏｌｏｇｙ，
２０１２，３６（６）：７８３７８７（ｉｎＣｈｉｎｅｓｅ）．

３５６


