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 باز نشر این مقاله با ذکر منبع آزاد است.

 .باشدمی المللیبین 4,0مجوز کریتیو کامنز تخصیص این مقاله تحت   

و  یکاتالیست ییایمینشست بخار شروش هراستا بهم یکربن يهارشد نانولوله
  فاز بخار رشد روش 

  2کیاستعلیرضا ،1کیاهاشمیهدیه  ،،1فربدمنصور 
 ایران ،شهید چمران، اهواز دانشگاهگروه فیزیک، دانشکده علوم، 1
  ، ایرانشهید چمران، اهواز دانشگاهگروه شیمی، دانشکده علوم، 2

 08/03/1396پذیرش:    31/01/1396ویرایش نهائی:    14/04/1395دریافت: 

  دهیچک
کاتالیستی انوذرات نشانی نهو با استفاده از لایکاتالیستی بخار شیمیایی  نشستراستا با روش ی همکربن يهانانولوله ،قیتحق نیدر ا
 )Ar(، گاز آرگونیعنوان منبع کربنبه )2H2C( لنیاز گاز استتولید شدند.  یکونلیاز جنس س ياهیلاریز يبر رو مولیبدن-آهن

 Cº750يدر دما یستیعنوان منبع کاتالبه بدنیمول-نانوذرات آهن از ونانوذرات  يایاح براي )2H( دروژنیعنوان گاز حامل، گاز هبه
ام شده و انج، است یاصل ۀکوارتز که محفظ ياراکتور استوانه کیواکنش درون  استفاده شده است. یکربن هايرشدنانولوله جهت

مولیبدن با استفاده از روش شیمیایی تجزیه -نانوذرات کاتالیستی آهن. شدند قیگازها با آهنگ شارش مشخص به درون آن تزر
هاي نانولولهچنین هم .شدپوشش داده  ساندنیمل خعبا  بدنیمول-از نانوذرات آهن ینازک ۀیتوسط لا ،هیلاریز و حرارتی تولید شدند

 چون هاییدستگاه توسطها نمونه بررسی شدند. رشد دادهبا استفاده از روش رشد فاز بخار بر روي نانوذرات آهن همراستا کربنی 
) MIRA3 TESCANمدل( اثرمیدانی روبشی الکترونی میکروسکوپ ،)SEM, LEO 906E مدل( روبشی الکترونی میکروسکوپ

اده دیواره استفهاي کربنی تکسنجی رامان جهت تأیید وجود نانولولهچنین از طیفهم .گرفتند قرار بررسی مورد EDX وآنالیز
  گردید.

شیمیایی کاتالیستی، رشد فاز بخارراستا، نشست بخار هاي کربنی همنانولوله مولیبدن،-نانوذرات آهن واژگان:دیکل

  مقدمه
 اينانوساختاره ترینبرجسته از کربنی هاينانولوله   

 توخالی هاياستوانه شکل بهکه  ]1[ باشندمی جدید
 زمان از کربنی هاينانولوله ].2[ اندشده ساخته
 دیودهاي در گسترده کاربردهاي دلیلبه شانکشف
 صفحه براي الکترونی میدان هايگسیلنده نوري،
 سلولهاي براي الکترود مواد اپتیکی، گرهاينمایش

 و دولایه الکتروشیمایی هايخازن الکترود ،]3[سوختی 

                                                             
مسئول سندهینو:Farbod_m@scu.ac.ir  

 
1Arc Discharge 
2Laser Ablation 

 جلب خودبها ر زیادي توجه ]4[نانوالکترونیک  ادوات
هاي علاوه بر کاربردهاي معمول، نانولوله اند.کرده

یکی ونطور ویژه در کاربردهاي الکترراستا بهکربنی هم
رونی هاي گسیل میدان الکتو اپتوالکترونیکی در سیستم

روش ی بههاي کربنو تولید الیاف از نانولوله

هاي مورد ترین روشعمده. ریسی کاربرد دارندخشک

هاي کربنی شامل تخلیه استفاده جهت تولید نانولوله
و نشست بخار  2، گداخت لیزري1قوس الکتریکی
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 لکنتر سختی دلیلبه اول روش باشد. دومی 1شیمیایی
 نیاز وردم ابزار بودن گران نیز و فرآیند پیوستگی عدم و

کمتر مورد توجه  شیمیایی بخار نشست به نسبت
 در هانانولوله رشد هاروش این در چنینهم. باشندمی
 نشست روش. ]5[ باشدمین میسر مشخص جهت یک

 رشد جهت کنترلتوانایی  بر بخارشیمیایی علاوه
 تولید براي اقتصادي و ساده روش یک ها،نانولوله
 ستا محیط فشار و پایین هايدما در کربنی هاينانولوله

 یک یکاتالیست شیمیایی بخار نشست روش در]. 6،7[
 عنوان هب( غیره و استیلن متان، مانند هیدروکربن گاز نوع
 ستکاتالی نوع یک حضور در و گرما اثر در) کربن منبع

 زیرلایه یک روي حاصل کربن و شودمی شکسته
 انتخاب .]5[نشیند می کربنی هاينانولوله صورتبه

 مورفولوژي و رشد است ممکن فلزي کاتالیزور
 زیادي تعداد. ]6،8[ دهد قرار ثیرتأ تحت را هانانولوله

اي هنانولوله رشد براي کاتالیست عنوانبه فلزات از
اند هگرفت قرار استفاده مورد بالا حرارت درجه در کربنی

 درش در موفقیت براي فلزات ترینپرکاربرداما  .]9[
 دو کاتالیزور و نیکل کبالت، آهن، کربنی، هاينانولوله

 ربنک حلالیت تنها نه زیرا دنباشمی مولیبدن-آهن فلزي
 ايدم در واسطه فلزات دیگر به نسبت فلزات این در

 نای در نیز کربن انتشار آهنگ بلکه است زیاد بالا،
 این که نداهداد نشان اخیر مطالعات. بیشتراست فلزات
 ربنیک هاينانولوله با نیز را تريقوي چسبندگی فلزات

 يهانانولوله رشد براي دلیل همینبه دارند رشد حال در
 بمناس دیوارهتک هاينانولوله مانند کم قطر با کربنی

از جمله زیر  رشد فاز بخارروش  .]6،8[ باشندمی

                                                             
1Chemical Vapor Deposition 

براي رشد  شیمیایی است کههاي نشست بخار روش
نبع م این روش شود. درهاي کربنی استفاده مینانولوله

 ۀهمراه گاز حامل وارد محفظکاتالیستی در فاز گازي به
ي کربنی بر روي هاشود و همزمان نانولولهواکنش می

 روشدو به  در این تحقیق د.نکنآنها رشد پیدا می
 اول روشتهیه شدند. در همراستا هاي کربنی نانولوله

هاي عنوان مراکز رشد نانولولهمولیبدن به-نانوذرات آهن
فاده و با است تهیه شدندروش تجزیه حرارتی کربنی به

 سیلیکونی بارگذاري ۀاز روش خیساندن بر روي زیرلای
 هاي کربنی با استفاده از روششدند سپس رشد نانولوله

در روش  .انجام گرفت کاتالیستی ینشست بخار شیمیای
 ررشد فاز بخاروش بهراستا همهاي کربنی دوم نانولوله
 رشد خصوص در زیادي مطالعات .تهیه شدند

 ماا است گرفته صورت تصادفی، و درهم هاينانولوله
 مندجهت شدتحقیق صورت گرفته ر این در چهآن

  .باشدمی هاي مورد استفادهزیرلایه برروي هانانولوله

  آزمایشگاهی کارهاي
  راستاروش اول رشد نانولوله هاي کربنی هم

تی کاتالیس ییایمینشست بخار ش روش اول، روشدر    
مورد استفاده قرار  یکربن يهانانولوله دیجهت تول

 کیمنظور شامل  نیا رايشده ب یگرفت. دستگاه طراح
 و متریسانت 3 یبا قطر داخل يااستوانه یکیالکتر ةکور

 یاصل ۀاست. محفظ متریسانت 20 حدود یمنطقه حرارت
درون کوره قرار  بود،جنس کوارتز  ازي اواکنش که لوله
 شدند. منبعمیواکنش به درون آن وارد  يگرفته وگازها

 )2H2C(لنیگاز است قیتحق نیمورد استفاده در ا یکربن
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ز گاز ا عنوان گاز حامل وبه زیبود. از گاز آرگون ن
گازها  نینانوذرات استفاده شد. ا يایجهت اح دروژنیه

 رشانیکه در مس یکیکانم يهاسنجانیبا استفاده از جر
 ۀقرار گرفته بود با آهنگ شارش مشخص به درون لول

ده انجام ش قاتیشدند. باتوجه به تحق قیکوارتز تزر
 sccmش با آهنگ شار یکربني هانمونه نانولوله نیبهتر

و  دروژنیه sccm 60، آرگون sccm 100 لن،یاست 50
 قهیدق 30در مدت زمان واکنش  750℃ ير دماد
، تاراسی همکربن يهالولهجهت سنتز نانو .نددست آمدهب

    شد. میبه دو بخش تقس شیمراحل انجام آزما

نازك از نانوذرات  ياهیلا دیاول: تول بخش
  بدنیمول-آهن

با استفاده از  بدنیمول-ذرات آهنونان شیآزما نیا در   
در  هاي این فلزاتلیکربون یحرارت ۀیتجزروش 

دند. دست آمهاتر تحت اتمسفر آرگون بلیفنيمحلول د
آهن  لی) پنتاکربونمولیلیم 1گرم (196/0طور معمول به
 نبدیمول لی) از هگزاکربونمولیلیم 2/0گرم ( 053/0و 
گرم  242/0و تونی) روغن زمولیلیم 1/0گرم ( 144/0با 
 تریلیلیم 5در  نیآملیهگزادس) مولیلیم 1/0(
ا آرگون بگاز ند. محلول تحت شداتر مخلوط لیفنيد

 قهیدق 30 زمان مدتبه 150 ℃در دماي خلوص بالا 
 .دیدست آبه بدنیمول-رفلاکس شد تا نانوذرات آهن

 پخشهگزان کلویس يدست آمده در مقدارهرسوبات ب
وش رشده با  زیتم یکونلیس هیلاریز يو بر رو شدند

دقیقه در  20مدت سپس بهشدند.  يارذبارگ ساندنیخ
تحت حرارت قرار گرفتند. جهت  700℃دماي 

بارگذاري نانوذرات بر روي زیرلایه لازم است که 

 ۀند بدین منظور ابتدا زیرلایشها کاملاً تمیز بازیرلایه
برش  cm1cm×1هاي صورت قطعهسیلیکونی که به

 15استون به مدت  اند، درون ظرفی حاويداده شده
دقیقه در حمام مجهز به امواج مافوق صوت قرار داده 

وشو و سپس شده شستزدایی شد و بعد با آب یون
ایزوپروپانول تکرار شد. در نهایت  همین مراحل با

نیتروژن استفاده  زها از گاجهت خشک کردن زیرلایه
  گردید.

  یکربن يهابخش دوم: رشد نانولوله
   راستانانولوله هاي کربنی همروش اول رشد 

 نیلازم است که ا یکربن يهانانولوله لیتشک يبرا   
ها رشد آن نهیبه يدر دما ها درون کوره وهیلاریز
 آرگون و ن،یلاست يو سپس گازها ردقرارگی) 750℃(
با آهنگ شارش مشخص وارد محفظه واکنش  دروژنیه

   شوند.
ز هاي مختلف امقادیر بهینه کمیت ذکر است کهلازم به

 اند و مورد استفاده واقعدست آمدهکار قبلی این گروه به
  ].10اند [شده

-ۀ پوشیده از نانوذرات آهنبدین منظور ابتدا زیرلای
مولیبدن درون بوته سرامیکی در وسط کوره قرار داده 

 sccm 100که دماي کوره تحت شارش شد. پس از این
از هیدروژن و گ sccm 60رسید،  700℃آرگون به 

sccm 20  دقیقه وارد کوره  25گاز آرگون به مدت زمان
و سپس گاز آرگون با گاز هیدروژن تعویض شد. 

که دماي کوره به دماي بهینه رسید در این لحظه زمانی
هاي کربنی مخلوطی از گاز آرگون جهت رشد نانولوله

 sccmو  sccm 100ترتیب با آهنگ شارش و استیلن به
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دقیقه از سیستم عبور داده شد. در  30زمان  مدتبه 50
، رآیندف. در این گردیدسیستم تا دماي اتاق خنک  نهایت

تا رسیدن به  sccm 100 گاز آرگون با آهنگ شارش
آهنگ گرمایش کوره در دماي محیط جریان داشت. 

 15		min/℃ اندازهتمام مدت زمان انجام آزمایش به 
  .تنظیم گردیده بود

  راستانانولوله هاي کربنی همروش دوم رشد 

فاز بخار رشد گونه که در مقدمه ذکر شد روش همان   
راستاي نانولوله هاي کربنی نیز مورد نیز براي رشد هم
سیستم به همان طریقی که در روش  .استفاده واقع شد

 ارروش نشست بخهاي کربنی بهبراي رشد نانولوله اول
راین سازي گردید. دبیان شد، آمادهکاتالیستی شیمیایی 

روش نیازي به استفاده از گاز هیدروژن نیست و آهنگ 
ها به دماي واکنش، گاز آرگون تا رسیدن دماي نمونه

sccm 100 به مدت  750℃در دماي سپس . باشدمی
 sccm 1500گاز آرگون با آهنگ شارش دقیقه  30زمان 

 رلیتمیلییک گاز استیلن با عبور از ظرف حاوي و 
، sccm 45-40آهنگ شارش  با آهن پنتاکربونیل

آهن را با خود به محفظه حمل  بخارهاي پنتاکربونیل
گیرند و شکل می در این لحظه نانوذرات آهن .کندمی

ن در اییابند. ها رشد میهاي کربنی نیز بر آننانولوله
هاي متفاوتی چون شیشه، کوارتز و تک روش از زیرلایه

از  سیلیکون استفاده شد که بهترین نتیجه با استفادهبلور 
  .]11[ زیر لایه سیلیکون حاصل گردید

  
  

                                                             
1Monodispersed 

  نتایج و بحث
  راستاهاي همتولید نانولوله روش اول

) مشاهده 1(شکل FESEMطور که از تصاویر همان   
ساخته شده قبل از مولیبدن -آهنشود، نانوذرات می

انده آلی پوش ۀشکل و توسط یک لایپخت تقریباً بی
آلی حذف شده و  ۀلای ،دهیاند. اما پس از حرارتشده

اند. بنابراین دست آمدهصورت بلوري بهنانوذرات به
دست آوردن محصولاتی با ساختار بلوري براي به

  د.باشهاي حرارتی ثانویه لازم میفرآیندمناسب، انجام 
مولیبدن تولید شده تقریباً -چنین نانوذرات آهنهم
اندازه بوده و روش مورد استفاده منجر به ساخت هم

شده است که بسیار قابل توجه  1پخشنانوذرات تک
  باشد.  می

 

مولیبدن (الف) قبل از -نانوذرات آهن FESEMتصویر  .1شکل
 .)nm 200(مقیاس  700 ℃پخت (ب) بعد از پخت در دماي 
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نمونه نیز عناصر آهن و مولیبدن  )2(شکل EDXآنالیز 
چنین قله مربوط به سیلیسیم در این دهد. همنشان میرا 

 ۀتصویر قابل مشاهده است که مربوط به زیرلای
  باشد.سیلیکونی مورد استفاده می

توان از روي تصاویر نانوذرات تولید شده را می ةانداز
FESEM ت ذرا ةدست آورد. با توجه به نسبت اندازبه

ر زیر تصویر، مقیاس داده شده د ةدر تصویر به انداز
افزار ذرات ساخته شده با استفاده از نرم ةانداز

DIGIMIZER ةتوزیع انداز 3مشخص شدند. شکل 
ذره از ذرات  100 حدود ةاندازتعیین ذرات تهیه شده با 
  دهد.نشان می را موجود در تصویر

  

 مولیبدن.-نانوذرات آهن EDXآنالیز  .2شکل

 

 مولیبدن.-ة ذرات آهنتوزیع انداز .3شکل

اي بین شود، نانوذرات با اندازهطور که مشاهده میهمان
  نانومتر داراي بیشترین درصد فراوانی هستند. 40تا  20

 EDX و آنالیز SEMترتیب تصاویر به 5و  4شکل

یده از یلیکونی پوشس ۀهاي رشد یافته بر زیرلاینانولوله
  دهند.مولیبدن را نشان می-نانوذرات آهن

 

 گآهن با سیلیکون ۀزیرلای بر شده تولید ۀنمون از SEM تصویر .4شکل
هیدروژن،  sccm 60 استیلن، sccm  50آرگون، sccm 100 شارش

 mμ 2 ب) mμ 1مقیاس الف) 

 

  
  سیلیکونی.ۀهاي رشد یافته بر زیرلاینانولوله EDXآنالیز  .5شکل
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لیبدن مو-ربنی رشد یافته بر نانوذرات آهنهاي کنانولوله
راستا صورت همسیلیکونی به ۀبارگذاري شده بر زیرلای

ها حدود چند رشد داده شدند. طول این نانولوله
 ،بنیهاي کرنانولوله يراستامیکرومتر بود. براي رشد هم

چگالی نانوذرات کاتالیستی و زیرلایه مناسب،  علاوه بر
لازم است که آهنگ شارش گاز هیدروکربنی نیز تنطیم 

شود با کاهش مشاهده می 6ور که در شکلطشود. همان
هاي ، تراکم نانولولهsccm 25استیلن به  آهنگ شارش

 و صورت درهمها بهکربنی کاهش یافته است و نانولوله
  اند.تصادفی رشد یافته

  
 گآهن با سیلیکون ۀزیرلای بر شده تولید ۀنمون از SEM تصویر .6شکل

  .هیدروژن sccm 60 و استیلن sccm 25 آرگون، sccm 100 شارش

هاي کربنی رشد داده شده با کیفی نانولوله ۀمطالع
است. صورت گرفته سنجی رامان استفاده از طیف

 بر نانوذرات رشد یافتههاي طیف رامان نانولوله 7شکل
 دهد.مولیبدن در شرایط آزمایشگاهی را نشان می-آهن

 

 
-بر نانوذرات آهنربنی رشد یافته هاي کطیف رامان نانولوله .7شکل

  .(الف) و بر روي نانوذرات آهن (ب)  مولیبدن

هاي لازم به یادآوري است که در طیف رامان نانولوله
، RBMω<1-cm120>250ة کربنی، وجود قله در باز

ن دو چنیباشد. همدیواره میهاي تکبیانگر رشد نانولوله
 ةقله دیگر در طیف رامان وجود دارد که یکی در باز

1500-1-cm1605  معروف بهband-G  (قله گرافیتی)
D-معروف به  cm1450-1-1250 ةو دیگري در باز

band باشدها) میناخالصی و عیوب به وابسته (قله .
ها گر کیفیت نانولولهنمایان Dبه  Gمیزان شدت قله 

  .]12،13[است 
ه در شود کبا توجه به مطالبی که بیان شد، ملاحظه می

 که بیانگر حضورمد تنفسی شعاعی  هر دو نمونه، قله
وجود دارد. در نمونه مورد  است دیوارههاي تکنانولوله

G نظر نسبت

D

I
I

  باشد.می 85/0تقریباً برابر با  

ه هایی کطور که از تصویر پیداست علاوه بر قلههمان
    و یا cm350-1موج با طول دیگري ۀتحلیل شد، قل

1-cm340  وجود دارد که با توجه به مطالعات انجام شده
 ۀبیانگر حضور نانوذرات کاتالیستی و یا زیرلای ]12،13[

بین  ۀبا توجه به رابطباشد. سیلیکونی مورد استفاده می
رامان یعنی  ۀو مکان قل هاي کربنیقطر نانولوله

248
RBM

td
  ]14تولید هاي کربنی ]، قطر نانولوله

  .حاسبه گردیدم nm 7/1شده حدود 
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  راستاهاي همتولید نانولوله دوم روش
همان طریقی که در روش اول براي رشد سیستم به   

 روش نشست بخار شیمیاییهاي کربنی بهنانولوله
سازي گردید. دراین روش بیان شد، آماده کاتالیستی

نیازي به استفاده از گاز هیدروژن نیست و آهنگ گاز 
 sccm دماي واکنش،ها بهآرگون تا رسیدن دماي نمونه

سپس گاز استیلن با عبور از ظرف حاوي . باشدمی 100
آهنگ شارش مشخص،  با آهن مقداري پنتاکربونیل

خود به محفظه حمل آهن را با بخارهاي پنتاکربونیل
هاي کربنی بر روي آنها زمان نانولولهطور همو به کندمی

  .یابندرشد می
ذکر شد،  کارهاي آزمایشگاهی ه در بخشکگونه همان

هاي متفاوتی چون شیشه، در این روش از زیر لایه
کوارتز و تک بلور سیلیکون استفاده شد که بهترین 

ید. کون حاصل گردنتیجه با استفاده از زیر لایه سیلی
ل تک دلیرسد که سطح زیرلایه سیلیکون بهنظر میبه

راستاي هم مناسب براي رشد ،کریستال بودن
  .باشدهاي کربنی مینانولوله

راستا را بر روي هاي کربنی همرشد نانولوله 8شکل
  دهد.لایه سیلیکون نشان میزیر

 
ا سیلیکون ب ۀتولید شده بر زیرلای ۀاز نمون SEMتصویر  .8شکل

  استیلن. sccm 45-40و  آرگون sccm 1500 آهنگ شارش

  گیرينتیجه
راستا به دو روش نشست بخار هاي کربنی همنانولوله   

. در تهیه شدند رشد فاز بخارشیمیایی کاتالیستی و 
-آهن نانوذراتت بخار شیمیایی کاتالیستی روش نشس

 .شدند تولید حرارتی ۀتجزی روش از استفاده با مولیبدن
یه ته پخشتک صورتبه و اندازههم تقریباً ذرات این

زي الیست دو فلهاي کربنی بر روي کاتنانولوله .شدند
 سیلیکونی ۀمولیبدن بارگذاري شده بر زیرلای-آهن

ی رامان سنجنتایج طیفراستا رشد یافتند. صورت همبه
 رهدیواتک هاي رشد یافته،نانولوله اکثرنشان داد که 

 رامان، طیف در شعاعی تنفسی مد قله وجود. بودند
  .ودب دیوارهتک کربنی هاينانولوله رشد بر تأییدي

هاي کربنی رشد نانولوله رشد فاز بخاردر روش 
 لایه سیلیکون محقق گردید.راستا نیز بر روي زیرهم

تمالاً به اح سیلیکون لایهزیرهاي کربنی بر رشد نانولوله
  بودن آنها بوده است.کریستال تکعلت 
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Abstract 

In this research, aligned carbon nanotubes were grown using a chemical vapor deposition 

(CVD) method on both a silicon substrate and on a silicon substrate coated by Fe-Mo 

nanoparticles. Acetylene gas (C2H2) as the carbon source, argon (Ar) as the carrier gas, 

hydrogen (H2) for reduction of  the nanoparticles and iron-molybdenum nanoparticles as 

the catalyst source for the growth of carbon nanotubes were used at temperature of 750 

℃. The reaction was performed inside a tube furnace equipped with a quartz tube and 

gases were injected with a certain flow rate into the reaction tube. The catalyst Fe-Mo 

nanoparticles were produced using a chemical thermal decomposition. Then a silicon 

substrate was coated with a thin layer of iron-molybdenum nanoparticles by a soakage 

method. Also, aligned carbon nanotubes were grown on Fe nanoparticles using a vapor 

phase growth method. The samples’ characterization was performed using a scanning 

electron microscopy (SEM. Leo 906E), field effect scanning electron microscopy 

(FESEM Mira3 TESCAN) and EDX analysis. Also, Raman spectroscopy was employed 

to confirm the formation of single walled carbon nanotubes. 

Keywords: Iron-Molybdenum nanoparticles, vertically aligned carbon nanotubes, 

Catalytic chemical vapor deposition, Vapor phase growth 
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