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 کاتالیست دوگانه برآمده از هاي کربنی نانولوله رشدبر  کلسیم پایه بسترهاي استفاده از مقایسه

 Fe-Co حرارتی بخار شیمیایی نشستروش  به  
 شاهی، فاطمه ؛حمدم، اکبرزاده پاشا ؛شمشیربند، ذلیخا

  بابلسر، مازندرانه دانشگا دانشکده علوم پایه، حالت جامد، گروه فیزیک
 چکیده

شده و  نشاندهبه روش تلقیح مرطوب  کلسیم کربنات کلسیم، اکسید کلسیم و هیدروکسیدکلسیمی مختلف یعنی  سه بستربر   Fe-Co کاتالیست دوگانه، ین تحقیقدرا
بخار  نشستگاز استیلن به روش  ارتیحربا تجزیه  C 800° در دماي هاي کربنی نانولولهي کربنی مورد مقایسه قرار گرفت. ها براي رشد نانولوله آنها استفاده از تاثیر

)، XRD( اشعه ایکس آنالیز پراشاز  هاي کربنی) (نانوذرات و نانولوله تولیدشده نانوموادیابی  مشخصه براي .ندرشد یافت مذکورکاتالیستی  يها پایهبر  حرارتی شیمیایی
نسبت به  CaO بستراستفاده از که  نتایج نشان داد استفاده شد.) EDX(  ایکس اشعهطیف سنجی تفکیک انرژي  ) وFE-SEMمیکروسکوپ الکترونی روبشی (

  شود.  منجر می با قطر متوسط بیشتر هاي کربنی نانولوله از انبوه تري رشدبه  Ca(OH)2و  CaCO3 بسترهاي
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Abstract 

 
In this research, Fe-Co bimetallic catalyst supported on three different calcium based substrate namely calcium 
carbonate, calcium oxide and calcium hydroxide were prepared by wet impregnation to growth carbon 
nanotubes (CNT). CNTs were formed by heating the catalyst at 800Cº 

Pfrom decomposition of acetylene by 
thermal chemical vapor deposition. The synthesized nanomaterials (catalysts and CNTs) were characterized by 
X-ray diffraction (XRD), Scanning Electron Microscopy (SEM), Energy Dispersive X Ray Spectroscopy (EDX) 
and Xmap. The results revealed that usage of CaO substrate compare to CaCOR3 Rand Ca(OH)R2R substrates leads 
to higher amount of carbon nanotube production with larger average diameter. 
  

 قدمهم
به  فاز بخار شیمیایی نشست، روش هاي کربنی نانولولهدر سنتز 

جهت مند و قابل پیاده سازي بر کان رشد دلیل بهره تولید بالا، ام
و  ، دماي پایین، خلوص مناسببسترهاي از پیش طراحی شده

 هاي روش از سایر توجیه اقتصادي بودن امکان تجاري سازي و دارا
ي ها روش براي تولید نانولولهاین در . است تر مناسب  تولید آن

وذرات نیاز کربنی به نانوذرات کاتالیستی و بستر نگهداري این نان
بستر بر فعالیت نانوذرات کاتالیستی و در نتیجه سنتز  اثراست. 
قابل بررسی است.  گوناگون هاي جهت، از ي کربنیها نانولوله

و مقدار تخلخل سطح ذرات عواملی از قبیل جنس بستر، اندازه 
کار رفته و  بستر، میزان ناهمواري سطح بستر، نوع کاتالیست به

یند رشد و توانند بر فرآ بستر میکاتالیست و میزان اندرکنش بین 
دلیل ارزان  هاکسید کلسیم ب ].1[ ها مؤثر باشند مورفولوژي نانولوله

 توان میاست که  یستهاي کاتالی براي سیستم مناسب اي ماده بودن
خلوص بالا  هایی با نانولولهبه به آسانی با زدودن آن در انتهاي کار، 

با استفاده از کربنات کلسیم  یقاتیگروه تحقیک . ]2[ فتدست یا
رشد  این بستراستفاده از نشان دادند که  کاتالیستی بسترعنوان  به

 ].3[ را بدنبال دارد هاي کربنی چنددیواره کارآمد و پایدار نانولوله
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، مورد توجه محققین بودهدر این تحقیق سوال کلیدي که بسیار کم 
ده غالب آنها یکسان است آیا استفاده از بسترهایی که ما آنست که

ولی در فرمول شیمیایی متفاوتند منجر به نتایج متفاوتی در رشد 
 کلسیم پایه بکارگیري مواداثر  لذا در مطالعه حاضر ؟نانولوله میشود

که  )کلسیم کلسیم و هیدروکسید ، اکسیدکربنات کلسیم( مختلف
شد ر عملیات در Fe-Co    کاتالیست دوگانه بعنوان بستر اسقرار

 .واکاوي میشود مورد استفاده قرار میگرند،هاي کربنی  نانولوله

 شرح آزمایش
 ها مواد و دستگاه  

و  )CaO( ، اکسیدکلسیم)CaCO3( کربنات کلسیم هايپودراز     
 شرکت مرك)، اندازه میکرومتري( )Ca(OH)2( هیدروکسیدکلسیم

ــه ــتر بـ ــوان بسـ ــهعنـ ــیم پایـ ــک و  هاي کلسـ ــاي نمـ ــن هـ  آهـ
)Fe(NO3)3.9H2O( ــت ــرکت  )Co(NO3)2.6H2O( و کبال (ش

جهـت   اسـتفاده گردیـد.  بعنوان منابع نـانوذرات  کاتالیسـتی   مرك) 
هـاي   و مورفولـوژي نـانوذرات کاتالیسـتی و نانولولـه     ابعادبررسی 

 ,λ=1.54Å) )XRD, GBC , پــراش پرتــو ایکــس کربنــی از

Cu(Kα (  گسـیل میـدانی    میکروسکوپ الکترونی روبشیو)FE-

SEM, MIRA3 TESCAN( آنالیزورهـاي   وEDX  وXmap 
 استفاده گردید. متصل به آن 

 سازي نانوذرات کاتالیستی آماده
نانوذرات کاتالیستی به روش تلقیح مرطوب تهیـه شـدند. ابتـدا         

) در گـرم  1 کربنات کلسیمطور مثال: پودر  بسترهاي کلسیم پایه (به
mL 10  امـواج  ت دقیقـه تح ـ  14و به مـدت   گردیدآب مقطر حل

اسـب بـا درصـد وزنـی کاتالیسـت      مقـدار من  قرار گرفت. فراصوت
-10کبالت/بستر=-آهن (درصد وزنینسبت به بستر Fe-Coدوگانه 

آب  mL 5 طور جداگانـه در  و کبالت به نمک نیترات آهن، )10/80
دقیقـه تحـت امـواج فراصـوت قـرار       10و به مدت  حل شد مقطر

ــت ــپسگرف ــرات   . س ــک نیت ــول نم ــه Coو Feمحل ــه  ب ــدریج ب ت
حاصل  محلول در نهایت سوسپانسیون حاوي پودر بستر اضافه شد.

بـر   همراه بـا عمـل هـم زدن    ،تا تبخیر کامل حلال Cº75در دماي 
بطور دستی در ر بدست آمده ابتدا . پودقرار گرفتروي هات پلیت 

 2بـه مـدت    Cº500 تحـت دمـاي   سپس در کـوره و آسیاب هاون 
 ساعت کلسینه گردید. 

 ي کربنیها نانولولهسنتز 
طـور   بهشده در مرحله قبل  کاتالیستی تهیهگرم از بستر  میلی 50     

محفظـه واکـنش در   درون  و بـه کوارتز توزیع  بوتهیکنواخت روي 
گازهـاي   مخلوطی ازشارش  تحت و  هدایت TCVDیک سیستم 

در  )C2H2/Ar = 30/300 Sccm( و آرگـون  )C2H2( اسـتیلن 
انقضاي مـدت  پس از  .دقیقه قرار گرفت 15به مدت  Cº800دماي 

محصولات تحت اتمسـفر آرگـون   قطع و  نشارش گاز استیل ،فوق
  .دماي محیط سرد و جمع آوري شدتا 

 و بحث نتایج

 ،Fe-Co/CaCO3سه نمونه کاتالیستی  XRDالگوي  1شکل    
Fe-Co/Ca(OH)2  وFe-Co/CaO هاي  دهد. قله را نشان می

ها نشان  ، با علائم جداگانه در بالاي آنیترکیب شیمیاینماینده هر 
ي ساختارهاي بلوري کربنات  هاي مشخصه قله داده شده است.

به ترتیب با  کلسیمو فریت  ، اکسیدکلسیمدر فاز کلسیت کلسیم
که در این  Ca2Fe2O5و  CaCO3 ،CaOساختار شیمیایی 

گیري ساختار  ي شکل دهنده شوند نشان دیده می XRDالگوهاي 
 نکته جالب در این آنالیز شکل گیري باشد. بلوري نانوذرات می

 کاتالیستی ذره بر هر سه پایه است که بعنوانCa2Fe2O5 فریت کلسیم
 براي رشد نانولوله عمل خواهد کرد. 

 
-Feب) ، (Fe-CO/CaCO3کاتالیستی (الف) ي ها پایه XRDالگوي :  1شکل

CO/Ca(OH)2   (ج) وFe-CO/CaO. 
 

 (الف)

 (ب)

 (ج)
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در هر سه نمونه اثري از ترکیبات حاوي کبالت دیده نمیشود که 
قادر به شناسایی  XRDاحتمالا بدلیل ناکافی بودن غلطت، دستگاه 

یابیم که در شرایط  درمی 1با توجه به جدولها نبوده است.  آن
 بستر بطور متوسط نانوذرات کوچکتري برآزمایشگاهی یکسان 

CaCO3 .در مقایسه با دو بستر دیگر شکل گرفته است 
 

 مختلف.بر بسترهاي نانوذرات کاتالیستی تولیدشده اندازه تقریبی :  1جدول

شرر -اندازه تقریبی با رابطه دباي نانوذرات فلزي پایه کاتالیستی
(nm)  

 
Fe-Co/CaCO3 

CaCO3 
Ca2Fe2O5 

CaO 

26 
17 
18 

 
Fe-Co/Ca(OH)2 

CaCO3 
Ca2Fe2O5 

CaO 

26 
14 
24 

 
Fe-Co/CaO 

CaCO3 
Ca2Fe2O5 

CaO 

24 
23 
27 

 
-Fe-Co/CaCO3، Feسه نمونه کاتالیستی  SEMتصاویر  2شکل

Co/Ca(OH)2  وFe-Co/CaO مطابق با تصاویر دهد.  را نشان می
SEM هر سه نمونه کاتالیستی دارايشود که  به وضوح دیده می 

وجود . باشند می انه بنديمشابهی از ذرات و د توزیع یکنواخت و
ي راست و ساختارهاي هندسی چندگوش ها خطوط مستقیم، گوشه

هر نمونه  EDXدلالت بر کریستالی بودن دانه بندیها دارد. طیف 
آن آمده است. در این طیفها  SEMکاتالیستی در کنار تصویر 

پیکهاي مربوط به هر دو عنصر کبالت و آهن ظاهر شده اند که 
آفرینی ترکیبات حاوي کبالت در کنار فریت  نشاندهنده نقش

 ست.ها براي رشد نانولوله ها کلسیم بعنوان کاتالیست در پایه
غلظت آهن و کبالت در  EDXهاي حاصل از طیف  با توجه به داده

هر سه پایه کاتالیستی تقریبا یکسان است که انتظار ما نیز چنین 
 بود. 
تولیدشده بر بسترهاي  هاي کربنی از نانولوله SEMتصاویر  3شکل

اکسید کلسیم، هیدروکسید کلسیم و کربنات کلسیم را نشان میدهد. 
هاي  این تصاویر بیانگر آنند  که بر هر سه نمونه کاتالیستی، نانولوله

 اند. تنیده رشد یافته کربنی با فراوانی متوسط به فرم مستقیم و درهم

 

 

 
آنها  EDXبه همراه آنالیز   سه گانه ستیکاتالی يها پایه SEMتصاویر :  2شکل
  .Fe-CO/CaOو (ج)   Fe-CO/Ca(OH)2، (ب) Fe-CO/CaCO3) (الف

 
هاي کربنی بر هر سه بستر کلسیم پایه نشان  رشد موفق نانولوله

عنوان بستر  تواند به میمورد آزمایش دهد که هر سه بستر  می
رشد دارنده مناسب براي ذرات کاتالیستی در فرآیند  نگه

گذاري از فاز بخار  ي روش رسوب وسیله هاي کربنی به نانولوله
درصد بهره کربنی و سرعت رشد متوسط کربن  کار رود. شیمیایی به

کند که  بیان می 4در شکلگذاري شده سه نمونه کاتالیستی  رسوب
 و ترین بهره کربنی داراي بالا Fe-CO/CaO کاتالیستی  نمونه

د. باش می دیگر نمونه کاتالیستیدو سه با فعالیت کاتالیستی در مقای
با توجه به است زیرا  SEMاین نتیجه کاملا در تطابق با آنالیز 

 انبوه تر و متراکم تري ازبسیار  رشد، CaO بر بستر ج3شکل
 Ca(OH)2 و CaCO3دو بستر هاي کربنی در مقایسه با  نانولوله

وزیع قطر و نمودار ت SEMمطابق با تصاویر     شکل گرفته است.
هاي کربنی رشد یافته بر سه نمونه  ) قطر متوسط نانولوله5(شکل

 (الف)

 (ب)

 )ج(

Archive of SID

www.SID.ir

http://www.sid.ir


 ایران مقاله نامه هفتمین کنفرانس ملّی خلأ

 دانشگاه مازندران

 1394آبان  21و20

127 
 

 Fe-Co/CaOو  Fe-Co/CaCO3، Fe-Co/Ca(OH)2کاتالیستی 
 باشد. نانومتر می 40و  32، 33به ترتیب 

 

 

 

 
 هاي نمونه پایه برهاي کربنی تولید شده  نانولوله SEMتصاویر :  3شکل

-Fe(ج) و  Fe-Co/Ca(OH)، (ب) Fe-Co/CaCO3کاتالیستی (الف) 

Co/CaO. 
 

از ، Fe-Co/CaOنمونه کاتالیستی هاي رشد یافته بر  نانولولهلذا 
و تعداد فراوانی  و تر چگالی همگنتوزیع قطر یکنواخت تر، 

، گرچه نددیگر برخوردارکاتالیستی در مقایسه با دو پایه  بیشتري 
 است.از دو نمونه دیگر بیشتر  اندکیقطر متوسط آنها 

  نتیجه گیري
بر سه بستر کلسیمی مختلف  Fe-Coکاتالیست دوگانه      

CaCO3، Ca(OH)2  وCaO  به روش تلقیح مرطوب نشانده
هاي کربنی به روش  شده و بعنوان پایه کاتالیستی براي رشد نانولوله

گذاري از فاز بخار شیمیایی حرارتی مورد مطالعه قرار  رسوب
گرچه ماده غالب این بسترها کلسیم و  دهد نتایج نشان می گرفت.

یکسان است، فرمول شیمیایی بستر بر محصول نانولوله نهایی موثر 
 CaOبستر        بر هاي رشد یافته نانولوله است.  مشاهده شد که

تر،  داراي چگالی همگن Ca(OH)2 و CaCO3نسبت به بسترهاي 
 بهره بیشتر و در عین حال قطر متوسط بزرگترند.

 
گذاري شده به  بستگی بهره کربنی و سرعت رشد متوسط کربن رسوب:  4شکل
-Fe، (ب) Fe-Co/CaCO3(الف) بستر کلسیم پایه مورد آزمایش نوع 

Co/Ca(OH)2  (ج) وFe-Co/CaO. 

 
 

هاي  هاي کربنی تولید شده بر پایه نمونه نمودار توزیع قطر نانولوله:  5شکل
و                 Fe-CO/Ca(OH)2(ب) ، Fe-CO/CaCO3کاتالیستی (الف) 

 .Fe-CO/CaO(ج) 
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 (ب)

 )ج(

 (ج) (ب) (الف)

 (الف)

 )ج( )ب( (الف)
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