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Abstract. In proposed work a method of pyrolytic vapor deposition of carbon nanotubes is considered. The 

synthesis process was carried out in a vertical reactor with nebulized aerosols of ferrocene and ethanol. The vertical 
arrangement of the reactor allows the synthesis of single-walled and multi-walled carbon nanotubes with their 
simultaneous separation. Such separation technique during the synthesis process essentially facilitates the further 
process of separation of carbon nanotubes, which requires additional special equipment, and most importantly the 
time and energy. The products of chemical processes (pyrolysis and chemical vapor deposition) were deposited on 
the inner wall of the reactor and on the paper filter at the reactor outlet. Obtained samples were studied by a Quanta 
3D 200i scanning electron and Ntegra Spectra probe microscopies. Synthesized samples on the inner wall of the 
reactor were identified as multi-walled carbon nanotubes. Deposited samples on paper were identified as single-
walled carbon nanotubes with high crystalline perfection. The diameters of single-walled carbon nanotubes have 
been estimated from radial breathing mode band frequencies. The technological conditions of synthesis process were 
also investigated for increasing the quality of deposited carbon nanotubes. 

 
 

УДК 539.23; 539.216.1 
 

СИНТЕЗ ОДНОСТЕННЫХ И МНОГОСТЕННЫХ УГЛЕРОДНЫХ 
НАНОТРУБОК МЕТОДОМ ПИРОЛИТИЧЕСКОГО  

ГАЗОФАЗНОГО ОСАЖДЕНИЯ 
 

Д. Г. Батрышев, Х. А. Абдуллин, Т. С. Рамазанов,  
М. Т. Габдуллин, Д. В. Исмаилов, Е. В. Чихрай 

 
Казахский национальный университет им. аль-Фараби, Алматы, Казахстан 

 

Ключевые слова: нанотрубка, CVD, синтез, Раман спектр. 
Аннотация. В работе рассматривается метод пиролитического осаждения из газовой фазы углеродных 

нанотрубок. Синтез углеродных нанотрубок проводился на установке с вертикальным реактором. Такое 
расположение реактора позволяет синтезировать одностенные и многостенные углеродные нанотрубки с 
одновременной их сепарацией. Такой метод сепараций во время процесса синтеза существенно облегчает 
дальнейший процесс разделения углеродных нанотрубок, который требует дополнительного специального 
оборудования и растрат времени и электроэнергий. В ходе эксперимента были получены продукты пиролиза 
и газофазного осаждения на катализаторах железа на внутренней стенке реактора и на бумажном фильтре, 
расположенном на выходе реактора. Данные образцы были исследованы на Quanta 3D 200i сканирующем 
электронном и Ntegra Spectra зондовом микроскопах. Образцы, синтезированные на внутренней стенке реак-
тора, были идентифицированы как многостенные углеродные нанотрубки. Образцы, осажденные на бумаж-
ном фильтре, были идентифицированы как одностенные углеродные нанотрубки с высоким кристалли-
ческим совершенством. Диаметры одностенных углеродных нанотрубок были определены из частот 
радиальных дыхательных колебательных мод. Также в работе были исследованы технологические условия 
синтеза углеродных нанотрубок для повышения их качества осаждения. 
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Введение. Углеродная нанотрубка (УНТ) – это цилиндрическая структура, представляющая 
собой свернутую одну или несколько графеновых плоскостей (именуемые как одностенные ОУНТ 
и многостенные МУНТ углеродные нанотрубки) с открытыми или закрытыми концами [1-5]. 
Диаметр ОУНТ и МУНТ лежит в диапазоне от 0,8 до 2 нм и от 5 до 20 нм соответственно. 
Идеальная УНТ имеет все углеродные связи во всех гексагональных ячейках, кроме тех, которые 
находятся у края трубки, где могут образоваться пентагоны и гептагоны. Такие же дефекты могут 
образоваться и в самой структуре УНТ. Дефекты могут значительно ухудшать их свойства. УНТ 
имеют значительную механическую прочность, значение модуля упругости приблизительно равно 
1 ТПа, а предел прочности на разрыв 100 ГПа для отдельных УНТ [6, 7].  

 

 
 

 Рисунок 1 – Схема установки для синтеза УНТ: 
1 – ультразвуковой распылитель, 2 – раствор этанола с ферроценом, 3 – первый вход для транспортного газа,  

4 – второй вход транспортного газа, 5 – вход транспортного газа, 6 – цилиндрическая кварцевая трубка,  
7 – цилиндрическая печка, 8 – водяная ловушка, 9 – герметичная камера с фильтром для ОУНТ,  

10 – медная трубка с охлаждением 
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Такая прочность в 10 раз выше прочности любых видов выпускаемых волокон. ОУНТ делятся 
на структуры с металлической или полупроводниковой проводимостью, что определяется их 
хиральностью, т.е. ориентацией графеновой решетки относительно оси трубки. ОУНТ могут иметь 
теплопроводность порядка 3500 Вт/(м·К) при комнатной температуре [8-11], это значение превы-
шает теплопроводность алмаза. В настоящее время проводятся различные экспериментальные 
работы по синтезу ОУНТ с металлической [12-15] и полупроводниковой [13, 16] проводимостью. 
Данные работы очень актуальны, так как получение определенного типа ОУНТ (хиральность, 
диаметр, длина, чистота) сильно зависит от условий синтеза и композиции катализаторов. Синтез 
УНТ с требуемыми характеристиками затруднено сильной зависимостью морфологии от условий 
синтеза, вследствие чего синтезированные УНТ имеют значительный разброс электрических и 
структурных свойств. Данная работа посвящена разработке метода синтеза ОУНТ и МУНТ. В 
работе приводятся результаты исследований свойств полученных образцов и условия для синтеза 
высококачественных УНТ. 

  

Эксперимент 
 

Метод синтеза УНТ, примененный в настоящей работе, основан на газофазном осаждении 
углерода на наночастицах катализаторах железа в процессе пиролиза. Рост УНТ на катализаторах 
осуществлялся по хорошо известному механизму: перенасыщение наночастиц катализатора по 
углероду с последующим выделением углерода в виде второй фазы в форме УНТ.  

Синтез УНТ проводился на экспериментальной установке (рисунок 1) при температурах 850-
900оС в атмосфере водорода. Источником углерода и катализатора был аэрозоль из этанола и 
ферроцена (1, 2 на рисунке 1). Раствор этанола с ферроценом был подготовлен растворением 0.25 г 
ферроцена C10H10Fe в 100 мл C2H5OH с перемешиванием на магнитной мешалке. Аэрозоль 
образовывался путем ультразвукового распыления.  

На начальном этапе во время повышения температуры реактора продувка системы транспорт-
ным газом водород/азот осуществлялась по каналу 5-4 (рисунок 1). При достижении температуры 
синтеза транспортный газ направлялся через ультразвуковой распылитель (по каналу 5-3) и 
аэрозоль поступал из области с комнатной температурой в область с максимальной температурой, 
минуя более холодные области благодаря охлаждаемой медной трубки у входа реактора (10). 
Данный этап позволяет значительно снизить образование аморфного углерода и повысить 
производительность по ОУНТ. Время синтеза УНТ составляло 3 часа до образования густого слоя 
сажевого продукта на бумажном фильтре на выходе из реактора, затем реактор охлаждался при 
продувке водородом. 

В процессе синтеза УНТ, часть сажевого продукта осаждалась на внутренней стенке квар-
цевой трубки (6), другая часть уносился из реактора и осаждался на фильтре (9). Полученные 
образцы на стенках реактора и на фильтре исследовались методом сканирующей электронной 
микроскопии (SEM) на микроскопе SEM 3D 200i (FEI, USA) и методом комбинационного 
рассеяния на спектрометре Ntegra Spectra (NT-MDT). 

 

Результаты 
 

Фотографии полученных продуктов синтеза методом пиролитического газофазного осаждения 
представлены на рисунке 2. Анализ данных продуктов методом электронной микроскопии пред-
ставлен на рисунке 3. Как видно из SEM снимков, синтезированные образцы содержат структуры 
подобным углеродным нанотрубкам. На данных рисунках можно оценить диаметры УНТ, которые 
составляют от десятков нм до единиц нм. 

Рентгенофлуорисцентный анализ образцов также представлен на рисунке 3. Видно, что 
синтезированные наноматериалы содержат только химические элементы углерода и катализатора 
(железо). Данный показатель говорит о чистоте процесса синтеза и о низком уровне посторонних 
примесей в синтезированных наноструктурах. 

Таким образом, метод сканирующей электронной микроскопии демонстрирует, что морфо-
логия синтезированных образцов соответствует углеродным нанотрубкам. Для получения 
дополнительной информации по структуре УНТ был использован дополнительный метод 
исследования: метод колебательной спектроскопии (комбинационного рассеяния).  
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Рисунок 2 – Образцы осажденных продуктов синтеза а) на внутренней стенке реактора и б) на бумажном фильтре 
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Рисунок 3 – СЭМ снимки и химический состав продуктов синтеза,  
осажденных на бумажном фильтре (а) и на внутренней стенке реактора (б) 
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БІРҚАБАТТЫ ЖƏНЕ КӨПҚАБАТТЫ КӨМІРТЕГІ НАНОТҮТІКШЕЛЕРІН  
ГАЗДЫҚ ФАЗАДАН ПИРОЛИТИКАЛЫҚ ҚОНДЫРУ ƏДІСІМЕН СИНТЕЗДЕУ 

 
Д.Г. Батрышев, Х.А. Абдуллин, Т.С. Рамазанов, М.Т. Габдуллин, Д.В. Исмаилов, Е.В. Чихрай 

 
Əл-Фараби атындағы Қазақ ұлттық университеті, Алматы, Қазақстан 

 
Тірек сөздер: нанотүтікше, CVD, синтез, Раман спектр. 
Аннотация. Жұмыста көміртегі нанотүтікшелерін газдық фазадан пиролитикалық қондыру жəне 

оларды сканерлеуші электрондық (Quanta 3D 200i) жəне зондтық (Ntegra Spectra) микроскопия əдістерімен 
талдау қарастырылған. Көміртегі нанотүтікшелерді синтездеу тігінен орнатылған реакторлық қондырғыда 
жасалынған. Реактордың осылай орналасуы бірқабатты жəне көпқабатты көміртегі нанотүтікшелерді 
синтездеу процессі үстінде оларды өз ара бөліп алуына мүмкүндік береді. Аталған жұмыста бірқабатты 
көміртегі нанотүтікшелерінің қондыру сапасын жақсартудың техналогиялық шартары зертелген. Реактордың 
ішкі қабырғасында синтезделген үлгілер көпқабатты көміртегі нанотүтікшелері екені анықталды. Ал, 
реактордың шығысындағы қағаз фильтрде қонған үлгілер жоғарғы кристалдық симметриялы бірқабатты 
көміртегі нанотүтікшелері екені анықталды. Бірқабатты көміртегі нанотүтікшелердің диаметрлері радиалдық 
тербеліс модтарының жиіліктері арқылы анықталды. 
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