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EFFECT OF PLASMA PARAMETERS ON THE SYNTHESIS  
OF CARBON NANOMATERIALS BY THE PECVD METHOD 

 
Abstract: This work covers an experimental study of the effect of plasma parameters on the synthesis of carbon 

materials by the PECVD method. It was found that, depending on PECVD synthesis parameters in particular, 
temperature, discharge power, gas pressure, percentage of gas mixture and etc., a various carbon nanomaterials are 
synthesized. The obtained samples were analyzed by using of analytical equipment such as Quanta 3D scanning 
electron microscope (SEM, FEI USA), NThegra Spectra Raman spectroscopy and Leica optical microscope. Thus, 
the morphology and quality of the structure of the obtained samples (carbon nanoparticles (CNP), carbon nanofibres 
(CNF) and nanotubes (CNTs), carbon nanowalls (CNWs) and multilayered graphene sheets) were studied by optical 
and electron microscopies, as well as by the method of combined light scattering. Found, that with the increase of 
power of the radio-frequency discharge, the production of qualitative nanostructures is complicated by formation of 
their nanoclusters. For the synthesis of CNT, it is necessary to control the thickness of catalytic nanolayer, since the 
quality of CNT structures can be worsened by the formation of thicker nanofibers. The obtained experimental results 
can be used to determine the optimum PECVD synthesis condition to synthesize various carbon nanomaterials. 

Keywords:carbon nanoparticles, carbon nanofibers, carbon nanotubes, carbon nanowalls, multilayer graphene, 
radio-frequency (RF) discharge plasma. 
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ВЛИЯНИЕ ПАРАМЕТРОВ ПЛАЗМЫ НА СИНТЕЗ  
УГЛЕРОДНЫХ НАНОМАТЕРИАЛОВ МЕТОДОМ PECVD 

 
Аннотация. Данная работа посвящена экспериментальному исследованию влияния параметров плазмы 

на синтез углеродных материалов методом PECVD. Установлено, что в зависимости от параметров PECVD 
синтеза в частности, температуры, мощности разряда, давление газа, процентное соотношение смеси газов и 
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т.д., синтезируются различные углеродные наноматериалы. Полученные образцы были исследованы с 
помощью аналитических оборудований, таких как сканирующий электронный микроскоп Quanta 3D (СЭМ, 
FEIUSA), Рамановский спектроскоп NThegraSpectra, оптический микроскоп Leica. Таким образом, с 
помощью оптической и электронной микроскопии, а также методом комбинированного рассеяния света 
были исследованы морфология и качество структуры полученных образцов: углеродные наночастицы 
(УНЧ), углеродные нановолокна (УНВ) и нанотрубки (УНТ), углеродные наностены (УНТ) и многослойные 
графеновые листы. Установлено, что с увеличением мощности ВЧ разряда получение качественных 
наностен усложняется формированием их нанокластеров. Для синтеза УНТ необходимо контроль толщины 
каталитического нанослоя, так как качество структур УНТ может ухудшиться формированием более 
толстых нановолокон. Полученные результаты могут быть использованы для определения оптимальных 
условий PECVD метода для синтеза различных углеродных наноматериалов. 

Ключевые слова: углеродные наночастицы, углеродные нановолокна, углеродные нанотрубки, 
углеродные наностены, многослойныйграфен, плазма высокочастотного разряда 

 
Введение 
Анализ состояния и тенденции развития объектов наноиндустрии в настоящее время 

позволяет сделать вывод о том, что одной из наиболее перспективных областей нанотехнологии 
является получение углеродных наноматериалов (УНМ). Как известно углерод существует в 
твердой фазе в нескольких модификациях, свойства которых резко отличаются друг от друга: 
углеродные наночастицы [1-2], углеродные нановолокна, углеродные нанотрубки [3-4], графен [5-
6], углеродные наностены [7-8], фуллерен [9] и т.п. Актуальность УНМ обусловлена с широким 
спектром их практического применения в различных отраслях промышленности. Например, 
углеродные наночастицы могут найти свое применение для отчистки воды [10,11], для 
автомобильных шин в качестве армирующих наполнителей [12], для определения раковых клеток 
на ранней стадий [13] и т.д.Ученые также предлагают использовать углеродные нанотрубки, в 
качестве армирующих элементов для получения высококачественного бетона [14,15] в 
строительстве, уникальные свойства УНТ также применяются в медицинских в целях для 
дезинфекции воды, создания антимикробных покрытий, препаратов [16] и для адресной доставки 
лекарств [17]. В энергетике УНТ и их композиты используются для хранения водорода [18], для 
создания высокоемкостных конденсаторов [19] энергий. Уникальные полупроводниковые 
свойства графена позволяют их применять в электронике для создания высокочувствительных 
сенсоров, полупроводниковых элементов и [20,23] т.д. Что касается углеродных наностен (УНС), 
то они являются одной из аллотропных модификации углерода, представляющие собой 
вертикально ориентированные графеновые листы [24,25], которые находят свое применение для 
хранения энергии в качестве абсолютно черного тела, для болометров [26] и солнечных элементов 
[27] в качестве электродов для суперконденсаторов [28,29] и т.д. Таким образом, учитывая 
актуальность УНМ, в данной работе будет исследован процесс химического осаждения из газовой 
фазы с усиленной плазмой (PECVD) углеродных наноматериалов при различных параметрах 
плазмы. 

 
Эксперимент 
Схема экспериментальной установки представлена на рисунке 1. Как видно из рисунка, 

PECVD установка состоит из рабочей камеры, системы ВЧ электродов (6), нагревательного 
элемента (5), позволяющий уменьшить влияние мощности ВЧ разряда на процесс диссоциации 
углеродсодержащего газа для газофазного процесса осаждения УНТ, источника питания 
нагревательного элемента (8), ВЧ генератора (9) для поджига плазмы, вакуумной системы и 
системы напуска газа. Подложку с катализатором, в данном случае никель, располагают на 
поверхности нижнего электрода.  

Эксперимент проводился следующим образом. Для начала отжигали кремниевую подложку с 
каталитическимнанослом для формирования островков нанокластера никеля. Для этого подложку 
загружают в рабочую камеру на поверхность нижнего электрода и создают условие вакуума, после 
установления вакуума, подают поток рабочего газа аргона (Ar) до давления порядка 1 Тор, 
зажигают ВЧ плазму в диапазоне мощности 1-25 Вт, включают нагревательный элемент при 
температуре 4000С и обрабатывают в течение 10 минут, данный процесс хорошо описан в работе 
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[30].Далее для роста УНТ в рабочую камеру напускается дополнительно реакционный 
углеродосодержащий газ – метан до давления 1,1-1,6 Тор, затем процесс синтеза длится 15-30 
минут. 

 
 

1 – вентиль, 2 – газовые расходомеры, 3 – контроллер газовых расходомеров, 4 – баллоны газов аргона и метана, 
5 – нагревательный элемент, 6 – высокочастотные (ВЧ) электроды, 7 – подложка, 8 – источник для нагревательного 

элемента, 9 – ВЧ генератор с самосогласующим устройством 
 

Рисунок 1 – Структура PECVD установки для синтеза нанокомпозитных материалов на основе УНТ 
 
На рисунке 2 приведены фото кремниевых подложек с никелевым катализатором до и после 

синтеза УНТ методом PECVD. Видно, что после синтеза УНТ поверхность подложки имеет 
сажевое образование, что свидетельствует о возможных осаждениях углеродных наноструктур. 

 

  
 

Рисунок 2 – Кремниевые подложки с никелевым катализатором до (слева)  
и после (справа) синтеза УНТ методом PECVD 

 
Результаты и обсуждения 
Полученные образцы в результате экспериментальных работ методом PECVD были 

исследованы с помощью сканирующего электронного микроскопа (СЭМ), а также методом 
комбинационного рассеяния света (КРС). 
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СЭМ и КРС анализы полученных образцов при температурах среды 400-4500С, давлении 1,3 
Тор, мощности разряда в диапазоне 1-10 Вт представлены на рисунке 3. Как показывают 
результаты исследования, поверхность полученных образцов имеет осаждение в виде углеродных 
наночастиц с размерами порядка 50-100 нм и углеродную пленку. Отсутствие УНТ объясняется 
низкой температурой синтеза для формирования нанокластеров. 

Далее, экспериментальные работы были проведены при температуре 5000С, давлении газа 
метан/аргон 1-1,8 Тор и мощности разряда в диапазоне 1-25 Вт.  

 

  
 

а – СЭМ изображение, угол съемки 00 
 

б – СЭМ изображение, угол съемки 900 

 

 
 

в – химически состав 
 
 

Рисунок 3 – СЭМ анализ образцов после PECVD синтеза  
при температуре 400-4500С и мощности разряда 1-10Вт 

 
В экспериментах при следующих условия синтеза: давление 1-1,8 Тор, мощность ВЧ 1-7 Вт, 

температура 5000С и длительность синтеза 20 минут, были получены углеродные нановолокна (1-5 
Вт) и нанотрубки (5-7 Вт), этому свидетельствуют полученные результаты СЭМ и КРС анализов, а 
также оптической микроскопии.  

Оптические микрофотографии и СЭМ изображения полученных образцов углеродных 
нановолокон и нанотрубок представлены на рисунках 4 и 5 соответственно.  
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Рисунок 4 – Фотографии оптической микроскопии углеродных нановолокон  
при мощности разряда1-5 Вт температуре 5000С 

 

  
а - нановолокна б – нанотрубки и нановолокна 

 
Рисунок 5 – СЭМ изображения углеродных нановолокон и нанотрубок  

при мощности разряда1-7 Вт температуре 5000С 
 
Рамановский анализ полученных образцов приведен на рисунке 6. Полученный спектр 

типичен спектру многостенных углеродных нанотрукбок (МУНТ) с G модой, которая обычно 
наблюдается у графит подобных материалах, D модой, которая ассоциируются с дефектами в 
структуре, второй гармоникой D моды - G'(2D) мода и G+D модой природа, которой еще до конца 
не ясна. 

 
Рисунок 6 – Рамановский спектр полученного нановолокна (нанотрубки) 

при мощности разряда1-7 Вт температуре 5000С 
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Из спектра видно, что качество МУНТ не высокое. Отношение интенсивностей D и G пиков, 
отвечающее за совершенство графеновой структуры составляет 1,1, где для УНТ оно равняется 
порядка 1,5 и выше. К этому, положение и частичное слияние D и G пиков свидетельствуют об 
аморфности структуры. Вероятной причиной ухудшения качества МУНТ объясняется наличием в 
структуре нановолокон, структура которых намного толще и менее совершенна. 

При увеличении мощности разряда в диапазоне 10-15 Вт было обнаружено образование 
углеродных наностен, этому свидетельствуют полученные результаты СЭМ, КРС анализов 
(рисунки 7-9). 

 

  
 
 

а – 15Вт 
 

б – 10Вт 

 
Рисунок 7 – СЭМ изображения УНС, синтезированных на подложках Ni/Si  

при мощности разряда 15 Вт (а) и 10 Вт (б) температуре 5000С 
 
Как видно изСЭМ изображений, после процесса синтеза на поверхности кремниевой 

подложки формируются вертикальные углеродные листы, которые являются УНС. При 
увеличении значения мощности разряда можно наблюдать агломерацию нанослоев – образование 
нанокластеров стен (рисунок 7а и 8). 

 

  
 

Рисунок 8 – СЭМ изображения УНС, синтезированных на подложках Ni/Si  
при мощности разряда 15 Вт и температуре 5000С 
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10 Вт 15 Вт 

 
Рисунок 9 – Рамановский спектр УНС, синтезированный на подложке Ni/Si  

при мощности разряда 10 и 15 Вт температуре 5000С 
 
Рамановский спектр полученных образцов соответствует типичному спектру УНС [31-33], при 

этом G-мода, которая обычно наблюдается у графитовых материалах, расщеплена и на ней 
выделяется D'-пик, также в спектре присутствуют характерные D-пик, связанный с дефектами в 
структуре, 2D(G') - пик, который соответствует второму порядку D-моды и моды G+D. 
Соотношение интенсивностей мод D и G говорит о степени дефектности кристаллической решетки 
графенового листа, полученное значение, которое колеблется в пределах от 1,7 до 1,9. Расчетная 
длина корреляции в плоскости La варьируется от 2,5 до 2,3 нм, область в котором УНС можно 
считать бездефектным. Как уже упоминалось выше, при увеличении значения мощности разряда 
происходит агломерация наностен, к тому же отношение I(D)/I(G) увеличивается, что 
свидетельствует об образовании дефектов в структуре. 

При дальнейшем увеличении мощности разряда в диапазоне 20-25 Вт, при тех же параметрах 
температуры и давления были получены многослойные графеновые листы (рисунок 10,11). Как 
видно изСЭМ анализа на поверхности кремниевой подложки были образованы островки 
многослойного графена, толщиной порядка 50-75 нм. Рамановское исследование свидетельствует, 
что полученный спектр соответствует спектру графита, длина корреляции в плоскости La равна 2 
нм, отношение I(D)/I(G) составляет 1,4. 

 

  
 

а – СЭМ изображение, угол съемки 00 
 

б – СЭМ изображение, угол съемки 900 
 

Рисунок 10 – СЭМ анализ образцов после PECVD синтеза при температуре 5000С и мощности разряда 15-25 Вт 
 



Известия Национальной академии наук Республики Казахстан  
  

   
114  

 
 

Рисунок 11 ¬ Рамановский спектр образцов после PECVD синтеза 
при температуре 5000С и мощности разряда 15-25 Вт 

 
В таблице 1 представлены параметры синтеза углеродныхнаноматериалов методом PECVD. 
 

Таблица 1 – Параметры синтеза углеродныхнаноматериалов методом PECVD 
 

Получаемый продукт Параметры синтеза 

Давление, Тор Температура, 0С Мощность, Вт Смесь газа 
Углеродные наночастицы 1.1-1.6 400-450 1-15 Аr/CH4 

Углеродные нановолокна и 
нантрубки 

1.1-1.6 500 1-7 Аr/CH4 

Углеродные наностены 1.1-1.6 500 8-15 Аr/CH4 

Многослойный графен 1.1-1.6 500 20-25 Аr/CH4 

 
Заключение 
Таким образом, были получены и исследованы различные углеродные наноматериалы. 

Экспериментально было выявлено, что от мощности разряда зависит тип синтезируемого 
наноматериала. При температурах 400-4500С и мощности разряда 1-15 Вт синтезируются 
углеродные наночастицы, при увеличении температуры до 5000С формируются углеродные 
наноструктуры, в частности при мощностях 1-7 Вт – углеродные нановолокна и нанотрубки, 8-15 
Вт – углеродные наностены, 20-25 Вт многослойный графен. Полученныерезультаты эксперимента 
могут быть использованы для определения оптимальных условий PECVD метода для синтеза 
различных углеродных наноматериалов. 
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ПЛАЗМА ПАРАМЕТРЛЕРІНІҢ КӨМІРТЕКТІ НАНОМАТЕРИАЛДАРДЫҢ  
PECVD ƏДІСІМЕН СИНТЕЗІНЕ ƏСЕРІ 

 
Аннотация: Аталған жұмыс плазма параметрлерінің көміртекті наноматериалдардың PECVD əдісімен 

синтезіне əсрін эксперименталды зерттеуге арналған. PECVD параметрлеріне, температура, разряд қуаты, 
газ қысымы, газдардың пайыздық үлесіне байланысты əртүрлі көміртекті наноматериалдар синтезделетіні 
анықталды. Алынған үлгілер сканерлеуші электрондық микроскоп Quanta 3D (СЭМ, FEI USA), Рамандық 
спектрометр NThegra Spectra, оптикалық микроскоп Leica сияқты аналитикалық қондырғылар көмегімен 
зерттелді. Осылайша, оптикалық жəне электрондық микроскоп, жəне де комбинациялық жарық шашырау 
көмегімен құрылымдардың морфологиясы мен сапасы зерттелді: көміртекті нанобөлшектер(КНБ), 
көміртекті наноталшық (КНТ) пен нанотүтікше (КНТ), көміртекті наноқабырға (КНҚ) жəне көпқабатты 
графен парақшалары. ЖЖ разряд қуатын өсірген кезде наноқабырғалардың нанокластерге құрылуы 
қиындайдытыны анықталды. КНТ синтезі үшін каталитикалық наноқыбықтықшаның қалыңдығын басқару 
қажет, себебі КНТ құрылымы нашарлап наноталшықтың өсуіне алып келеді. Алынған нəтижелер, PECVD 
əдісімен əртүрлі көміртекті наноматериалдарды синтездеуде қолданылуы мүмкін.  

Түйін сөздер: көміртекті нанобөлшектер, көміртекті наноталшықтар, көміртекті нанотүтікшелер, 
көміретекті наноқабырғалар, көпқабаттыграфен, жоғары жиілікті разряд плазмасы. 
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