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摘 要 

 

  碳纳米管由于特殊的结构及性能，在催化、气体储存、复合材料、电子器

件等众多领域有重要的潜在用途。目前碳纳米管的研究重点正在转向其规模化生

产和应用领域，而反应器的开发是碳纳米管实现批量生产必须要解决的问题之一。

本文在综合分析大量文献的基础上，概述了化学反应器的种类及其功用，详述了

碳纳米管制备工艺及相应反应器的现状和发展，催化裂解法中流化床工艺由于其

反应器内气固接触良好，催化剂利用率高，反应温度低，最终确定流化床工艺为

碳纳米管制备工艺。 

采用间歇管式反流化床应器进行了中试实验，从而为反应器的开发设计提供

了工艺和基本结构基础。实验得出制备碳纳米管最佳工艺条件为：Ni-Mg-O催化

剂粒径0.096-1mm，反应温度为650℃，CH4 ，H2 ，N2的流速分别为0.1m/s，0.008 

m/ s，0.016 m/s，操作压力为常压；优化了间歇流化床反应器的加热及预热系统，

使碳纳米管产量得到提高；实验同时显示此间歇操作，生产周期过长，产品在反

应器内自然冷却时间为生产周期的2/3，能耗高等待改进之处。 

在间歇流化床反应器的实验基础上，经过多次数据计算和反应器内Fluent流

体模拟，进行结构优化，开发设计制造完成了半连续流化床反应器。经过与间歇

流化床反应器对比实验，在相同的工艺条件下，实验结果表明：使用半连续流化

床制备碳纳米管产量和甲烷转化率与间歇流化床反应器基本一致；生产周期缩短

2/3，时空产率大幅提高；各操作周期间不需重复加热和冷却，能源消耗下降60%。

并对碳纳米管产品进行X射线衍射（XRD），扫描电子显微镜（SEM），透射电镜

（TEM）表征，确定产品为多壁碳纳米管；半连续流化床反应器简化了操作过程，

实现碳纳米管制备功能。 

 

关键词：碳纳米管；反应器；开发设计
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ABSTRACT 

 

Due to their unique structure and properties, carbon nanotubes have many 

potential applications in lots of areas such as catalysis, gas storage, composite 

materials and electronic devices. At present, researchers are focusing on large-scale 

production and applications of carbon nanotubes, however, the development of 

reactor for producing carbon nanotubes is one of the problems which must be solved 

first. Based on large amounts of literatures review, this thesis outlined the types of 

chemical reactors and their functions, and dwelled on preparation processes of carbon 

nanotubes and current situation and the developing trend of the corresponding 

reactors. Due to good gas solid contact in reactor, high utilization efficiency of 

catalyst and low reaction temperature, fluidized bed process was chosen for preparing 

carbon nanotubes.  

The batch fluidized bed reactor was studied by pilot plant test to obtain technical 

and structural basis for the new reactor. And the optimum conditions for preparation 

of carbon nanotubes is as follows: catalyst is Ni-Mg-O particle with a size of 

0.096-1mm, reaction temperature 650 , reaction time 4 h, velocity of ℃ CH , H , N  4 2 2

are 0.1m / s, 0.008 m / s, 0.016 m / s, 940g carbon nanotubes could be got; and the 

results showed that the batch reactor had some limitations in its long cycle, high 

energy consumption and low efficiency, which should be improved.  

Base on experiments of batch fluidized bed reactor and repeated calculations, 

semi-continuous fluidized bed reactor was designed and fabricated. 

Comparative experiments were done with the new medium-scale reactor and the 

batch one, research showed that: Under the same process conditions, the yield of 

carbon nanotubes and the conversion of CH4 with semi-continuous fluidized bed 

reactor proved to be consistent with with the batch fluidized bed reactor; production 

cycle was shortened by 2 / 3 , the space time yield was improved greatly; and the 

energy consumption fell by 60 percent; X-Ray Diffraction (XRD), scanning electron 

microscope (SEM), transmission electron microscope (TEM) characterization of 
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product showed that they were multi-walled carbon nanotubes. 

The results proved that semi-continuous fluidized bed reactor can produce 

carbon nanotubes, simplify the operation, better than the original batch fluidized bed 

reactor .  

 

Keywords: Carbon nanotubes; Reactor; Development and design
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第一章 绪论 

绪论 

化学反应器是在其内部实现一个或几个化学反应，并使反应物通过化学反应

转变成为产物的装置。化学反应器是化学、生物和相关工业、石油炼制、煤、金

属冶炼等过程工业的核心设备。一般情况下反应器的前端和后置会有其他工业设

备，以配合其构成整个单元流程，如泵，离心机，换热器，干燥器等。这些装置

用物理方法实现原料和产物的混合、输送、分离和传热等。因此，考虑单元整体

以体现系统的合理完整十分必要。 

1.1 化学反应器分类 

由于化学反应种类繁多，性质各异，导致各类化学反应器具有相差极大的结

构类型和几何尺寸，如窑炉，锅炉，釜，塔，混合器，高炉等。反应器的分类方

法各不相同，通常可以根据影响反应的几个最重要方面进行以下区分[1-2]。 

1.1.1 按反应器中的物相分类 

按反应器中的物相分类，可分为均 (单)相和复 (多)相。复相也被称为非均

相。单相有单一气相或单一液相。复相有气-液(G-L)相，气-固(G-S)相，液-液(L-L)

相，液-固(L-S)相，和气-液-固(G-L-S)相。固体相之间的反应通常有一种流体相，

也可有两种以上流体相和固相的反应。具体不同物相对应的反应器如下表 1.1。 
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表 1.1 不同类型反应器在工业生产中的应用 

操作方式 

连     续 

存在的 

物相 间歇 

管式 多级釜式 釜式 

单项     

气相（G） 少用或不用 常用(裂解炉） 少用或不用 少用或不用 

液相（L） 常用(溶液聚合) 较常用 较常用 常用（溶液聚合）

多相     

气-液（G-L） 较常用（发酵罐） 常用（填料塔） 较常用（板式塔） 常用(搅拌釜) 

液-液（L-L） 较常用（搅拌釜） 较常用 较常用（筛板塔） 较常用（搅拌釜）

气-固（G-S） 少用或多用 常用（固定床、

移动床、回转炉）

较常用（多层流

化床） 

常用(流化床、提

升管） 

液-固(L-S) 较常用（搅拌釜） 较常用(固定床、

移动床) 

较常用（多层流

化床） 

较常用(流化床）

气-液-固(G-L-S) 不用 常用（涓流床、

高炉） 

较常用 常用(浆状反应

器） 

 

1.1.2 按操作方式分类 

    按操作方式分类时，工艺分为间歇（分批）操作，半连续操作和连续操作，

对应的反应器为间歇反应器，半连续反应器和连续反应器。 

    间歇操作是指将反应物料全部投人反应器，让其进行一定时间的物化反应，

达到产品要求时，取出全部物料的操作方法。取出的物料中主要是产物及少量未

被转化的原料。然后清洗反应器，进行下一周期原料的装入、反应和卸料。此法

属于非定态操作，反应器内的工艺参数如温度、压力、浓度等随时间变化及反应

器空间位置不同而改变，整个反应过程可以看作恒容进行。采用间歇操作的反应

器大部分为釜式反应器。过程分析较复杂，这是间歇操作过程的基本特征。该类
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