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ВЫСОКОТЕМПЕРАТУРНЫЙ СИНТЕЗ УГЛЕРОДНЫХ НАНОМАТЕРИАЛОВ 
 

Проведено експериментальні дослідження самопоширюваного високотемпературного синтезу (СВС) вуглецевих наномате-
ріалів (ВНМ) в порошках на основі «алюмінію + політетрафторетилену» з добавками вуглеводнів і каталізатора. Показано, 
що використання вуглеводнів перешкоджає окисленню СВС продуктів і збільшує вихід ВНМ. За отриманими дифрактогра-
мами проведено оцінку розмірів наночастинок ВНМ. Отримано залежності питомих електричних провідностей ВНМ від 
густини за різного ступені компактування порошків. 

Ключові слова: самопоширюваний високотемпературний синтез, вуглецеві наноматеріали, хімічний склад, фазовий 
склад, область когерентного розсіювання, питома електрична провідність. 

 
Проведены экспериментальные исследования самовоспроизводящегося высокотемпературного синтеза (СВС) углеродных 
наноматериалов (УНМ) в порошках на основе «алюминия + политетрафторэтилена» с добавками углеводородов и катализа-
тора. Показано, что использование углеводородов препятствует окислению СВС продуктов и увеличивает выход УНМ. По 
полученным дифрактограммам проведена оценка размеров наночастиц УНМ. Получены зависимости удельных электриче-
ских проводимостей УНМ от плотности при разной степени компактирования порошков. 

Ключевые слова: самораспространяющийся высокотемпературный синтез, углеродные наноматериалы, химический 
состав, фазовый состав, область когерентного рассеивания, удельная электрическая проводимость. 

 
Experimental studies of self-propagating high-temperature synthesis (SHS) of carbon nanomaterials (CNM) in powders based on 
"aluminum + PTFE" with the addition of hydrocarbons (cyclohexane, paraffin wax) and catalyst (Fe) were conducted. It is shown that 
the use of hydrocarbons prevents oxidation of SHS products and increases the yield of CNM. Assessments of CNM nanoparticles 
sizes using obtained diffraction patterns were made. The size of CNM nanoparticles calculated using diffractograms equals to ~30 nm. 
The dependence of specific electrical conductivity of CNM on the density at different degrees of compaction of powders were ob-
tained. Different values of electrical conductivity (0.01 S/m to 50 S/m) are due to the presence of powders in various carbon allotropic 
forms. 

Keywords: self-propagating high-temperature synthesis, carbon nanomaterials, chemical composition, phase composition, the 
region of coherent scattering, specific electrical conductivity. 
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Введение. Развитие промышленности требует 
новых подходов для создания технологий и материа-
лов, в  которых активно применяются такие наноком-
позитные и новые углеродные материалы, как метал-
лоуглеродные нанокомпозиты и углеродный нанокри-
сталлический материал (УНМ). Наноструктурирован-
ные модификации углерода, являясь достаточно но-
вым и сравнительно недавно открытым классом ве-
ществ, находят все более широкое применение в раз-
личных направлениях химической промышленности, 
индустрии конструкционных и строительных мате-
риалов, системах обеспечения безопасности, электро-
ники, медицины. Высокая востребованность углерод-
ных наноматериалов обуславливается разнообразием 
физико-химических свойств, демонстрируемых ними, 
а также огромным потенциалом с точки зрения улуч-
шения их потребительских характеристик. 

Метод самораспространяющегося высокотемпе-
ратурного синтеза (СВС) зарекомендовал себя как 
конкурентоспособный по сравнению с другими мето-
дами получения УНМ [1]. Исследование фазового со-
става и свойств полученных СВС-методом УНМ оста-
ется актуальной задачей. 

 
Анализ предварительных исследований и ли-

тературы. В работах [2-5] авторы экспериментально 
исследовали условия формирования, закономерности 
и основные параметры волн горения в процессе само-
распространяющегося высокотемпературного синтеза 
углеродных наноматериалов в различных порошковых 

системах.  
Проведен термодинамический анализ систем, ко-

торые содержат металлы, их оксиды, углеродсодер-
жащие соединения (уротропин С6Н12N4, эйкозан 
С20Н42, политетрафторэтилен (-С2F4-)n) и вещество-
топливо (порошкообразный алюминий Аl). 

Расчеты термодинамических характеристик (эн-
тальпии, энтропии и энергии Гиббса) проводили на 
основе закона Гесса. Анализ полученных результатов 
показал, что экзотермические реакции с политетраф-
торэтиленом протекают со значительным повышени-
ем энтальпии и энергии Гиббса. Поэтому использова-
ние политетрафторэтилена и других перфторирован-
ных углеводородов для СВ синтеза является термоди-
намически обоснованным и целесообразным. 

 
Цель работы – исследование зависимости фазо-

вого состава СВС-продуктов, полученных при исполь-
зовании политетрафторэтилена, от добавок углеводо-
родов и катализатора. 

 
Методика исследований. Образцы для реализа-

ции СВС готовили из смеси порошков с мольным от-
ношением реагентов, соответствующим стехиометри-
ческим уравнениям химических реакций: 

3(-C2F4-)n + 4nAl  = 4nAlF3 + 6nC,                (1) 
Порошковые смеси засыпали в кварцевые или 

фторопластовые трубочки. Эксперименты проводили 
в нормальных условиях при атмосферном давлении. 

Исследование влияния углеводородов и катали-
затора на фазовый состав синтезируемых наномате-
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риалов проводили, добавляя в экзотермические смеси 
порошки металлов-катализаторов группы железа 
(5 мас. %) или углеводородов в разных агрегатных 
состояниях (парафин, циклогексан и др.) – от 10 до 
20 мас. %. 

Удаление непрореагировавших реагентов и по-
бочных продуктов химических реакций из получен-
ных порошков проводили растворением продуктов 
реакций в кислотах. 

Рентгенофазовый и рентгеноспектральный ана-
лиз синтезированных углеродных и металлоуглерод-
ных наноматериалов выполнен в Институте металло-
физики НАН Украины. 

Размер областей когерентного рассеяния (ОКР) 
нанокристаллов синтезированных фаз определяли по 
формуле Шеррера [6]: 
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где d – диаметр наночастицы, нм; β – ширина 
рентгеновского максимума на полувысоте, рад.; λ – 
длина волны рентгеновского излучения, нм; k – 
константа Шеррера, безразм. 

После химической очистки порошки взвешивали на 
электронных весах и засыпали в загрузочный контейнер, 
который закрывали пружинно-поршневой системой [7]. 
Далее постепенно проводили сжатие образца с помощью 
пресса при изменении давления до 107 Па и постоянной 
температуре с одновременным измерением высоты пру-
жины и расстояния между обкладками пресса. При сжа-
тии происходило замыкание цепи между электродами, в 
роли которых выступали поршень и днище загрузочного 
контейнера, подключенные к мосту (МО-62). Измеряе-
мое сопротивление скачком убывало ввиду увеличения 
общей площади контактов между соседними частичками 
порошка.  

Плотность в зависимости от степени компакти-
рования и электропроводность исследуемых порош-
ков УНМ были определены по соответствующим 
формулам: 
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где ρ – плотность порошка, кг/м3; m – масса порошка, кг; 
D – диаметр контейнера, м; h – высота столбика порош-
ка, м; σ – удельная электрическая проводимость, См/м; R 
– сопротивление столбика порошка, Ом. 

 
Результаты эксперимента. Сравнение химиче-

ских составов исходной порошковой смеси 
«Al+(−C2F4−)n» (см. рис. 1) и синтезированных СВС 
продуктов (см. рис. 2), представленных в табл. 1 и 2, 
показало, что проведение СВС в кварцевой трубке в 
воздухе приводит к частичному окислению продуктов 
синтеза и появлению небольшого количества приме-
сей кремния. Поэтому в дальнейшем порошковые 
смеси «Al + (-C2F4-)n» помещали в трубки из политет-
рафторэтилена, а сами трубки в процессе СВС нахо-
дились в водной среде. 

 
а 

 
б 

Рисунок 1 – Электронномикроскопические фотографии  
исходной смеси «Al+(-C2F4-)n»:  

а – х50, изображение SEI; б – х50,изображение ВEI 
 

Таблица 1 – Химический состав (мас. доля, %) выделенных 
на рис. 1 участков исходной порошковой смеси 

«Al + (−C2F4−)n» 
Memo C O F Al Total 

1 21,89 1,4 14,54 62,17 100 
2 20,54 5,13 0 74,33 100 
3 25,94 4,88 0 69,17 100 
4 19,54 4,77 0 75,69 100 
5 18,91 0 59,48 21,61 100 
6 19,02 0 62,88 18,1 100 
7 18,64 0 62,68 18,67 100 
8 20,63 2,96 2,83 73,58 100 
9 17,31 0 61,29 21,4 100 

10 24,37 4,16 0 71,47 100 
11 19,67 0 62,41 17,92 100 

 
Рентгенофазовый анализ образцов исходной сме-

си и СВС-продукта систем «алюминий + политетраф-
торэтилен» показал, что исходные порошки вступили 
в СВС-реакцию с образованием УНМ [5], однако со-
держание УНМ в СВС-продуктах меньше, чем побоч-
ных  продуктов реакции (см. рис. 3). Поэтому прове-
дено исследование возможности протекания СВ син-
теза в указанной системе с добавлением жидких или  
твердых углеводородов. Добавление углеводородов, 
испарение которых происходит при температурах ме-
нее 400 К, способствует образованию инертной газо-
вой среды для основных СВС реагентов, которая пре-
пятствует окислению продуктов. 

Результаты проведения экспериментов показали, 
что СВ синтез в системах «алюминий + политетраф-
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торэтилен + углеводород» реализуется при условии, 
что массовая доля углеводорода в исходной смеси не 
превышает 20 %, при этом выделяемого в экзотерми-
ческой реакции исходной системы количества тепло-
ты достаточно для дегидратации углеводородов и син-
теза УНМ.  

 

 
Рисунок 2 – Электронномикроскопические фотографии 

(х300, изображение SEI) СВС-продуктов системы  
 «Al + (-C2F4-)n» 

 
Таблица 2 – Химический состав (мас. доля, %) выделенных 
на рис. 2 участков СВС-продуктов системы  «Al + (-C2F4-)n» 
Memo C O F Al Si Total 

32 29,73 13,14 5,36 47 4,77 100 
 

 
Рисунок 3 – Дифрактограмма СВС-продуктов  
(CoKα-излучение) в системе «Al + (-C2F4-)n» 

 
Рентгенофазовый анализ СВС-продуктов в сис-

теме «алюминий + политетрафторэтилен + парафин» 
показал наличие в СВС- продуктах синтезированного 
углерода (см. рис. 4). 

На малых углах отражений видны максимумы, 
свидетельствующие о наличии синтезированных угле-
родных наноматериалов. 

По дифрактограмме рассчитана ОКР, значения 
которой позволило оценить размеры углеродных на-
ночастиц d ≈ 30,8 нм. Максимум пика, на основании 
которого рассчитывали ОКР, - 24,9о. Таким образом, в 
процессе горения смеси «алюминий + политетрафто-
рэтилен» с добавлением парафина происходит синтез 
наноструктурного углерода.  

 
а 

 
б 

Рисунок 4 – Дифрактограммы СВС-продуктов  
(CoKα-излучение) в системе  «Al + (-C2F4-)n» с добавлением 

парафина: а – 10 %; б – 20 % 
 

 
Рисунок 5 – Дифрактограммы СВС-продуктов  

(CuKα-излучение) в системе  «Al + (-C2F4-)n» с добавлением 
циклогексана (15 мас. %) 

 
Рентгенофазовый анализ СВС-продуктов в сис-

теме «алюминий + политетрафторэтилен + циклогек-
сан» показал наличие в СВС-продуктах синтезирован-
ного углерода (см. рис. 5).  

На малых углах отражений видны максимумы, 
свидетельствующие о наличии синтезированных угле-
родных наноматериалов гексагональной формы (про-
странственная  группа P 63/m m c). 

По дифрактограмме рассчитаны ОКР, значения ко-
торых позволили оценить размеры углеродных наноча-
стиц d ≈ 35,8 нм и d ≈ 41,9 нм. Максимумы пиков, на 
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основании которых рассчитывали ОКР, – 22,9о и 42,7о. 
Для получения углеродных нанотрубок был реали-

зован СВС в системе «алюминий + политетрафторэти-
лен+ железо»  (см. рис. 6), в которой железо (5 мас. %) 
является катализатором для роста нанотрубок [8, 9].  

Сравнение дифрактограмм СВС-продуктов 
(рис. 3 и рис. 6) позволяет увидеть небольшое их 
отличие, которое можно объснить каталитическим 
действием железа – увеличение максимума отражений 
при 2θ = 26,70, которое может быть обусловлено 
синтезом углеродных нанотрубок. 

 

 
Рисунок 6 – Дифрактограмма СВС-продукта  

(CoKα-излучение) системы «Al + (-C2F4-)n» с добавлением 
5 мас. % Fe 

 

 
—  – «алюминий + политетрафторэтилен»; 

····· – «алюминий + политетрафторэтилен + железо»; 
– · – – «алюминий + политетрафторэтилен + парафин (10 %)»; 
– ·· – – «алюминий + политетрафторэтилен + парафин (20 %)» 
Рисунок 7 – Удельные электрические проводимости УНМ, 
синтезированных из указанных СВС- систем, при разной 

степени компактирования порошков 
 
По известной массе и измеренному сопротивле-

нию образцов, согласно выражениям (3) и (4), рассчи-
таны плотности и удельные электрические проводи-
мости полученных порошков УНМ при разной степе-
ни компактирования, по которым определены зависи-
мости удельной электрической проводимости от 
плотности (см. рис. 7).   

Как видно из рис. 7, удельная электрическая про-
водимость порошков, синтезированных при использо-

вании разных исходных СВС систем, изменяется, в 
зависимости от степени сжатия, от 0,01 См/м до 
50 См/м.  

Разные величины электропроводности УНМ обу-
словлены наличием в порошках разных аллотропных 
форм углерода [10, 11]. 

 
Выводы. Проведены экспериментальные иссле-

дования СВ синтеза углеродных наноматериалов в 
порошковой смеси «алюминий + политетрафторэти-
лен» с добавками углеводородов и катализатора.  

СВ синтез в системе «алюминий + политетраф-
торэтилен + углеводород» реализуется при условии, 
что массовая доля углеводорода в исходной смеси не 
превышает 20 %. Использование углеводородов пре-
пятствует окислению СВС продуктов и увеличивает 
выход УНМ. 

Размер наночастиц УНМ, рассчитанный по ди-
фрактограммам, составляет 30 нм. 

Получены зависимости удельных электрических 
проводимостей углеродных наноматериалов от плот-
ности при разной степени компактирования порош-
ков. Различные величины электропроводности  (от 
0,01 См/м до 50 См/м) обусловлены наличием в по-
рошках разных аллотропных форм углерода. 
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