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介绍一种利用电弧放电法高效率制备大量单壁纳米碳管的新方法 *以钨代替传统的石墨棒作为放电阴极，采
取循环式往返放电法 *同时利用高分辨透射电子显微镜及拉曼光谱对制备的单壁纳米碳管进行了观察、表征 *实验
证明：以钨为阴极的循环电弧放电法可以初步实现单壁纳米碳管的高效率、大批量生产 *
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! ? 引 言

自从单壁纳米碳管被 @1;1/0［!］发现以来，以其非
常优异而独特的电学、力学和填充特性，成为科学家

关注和研究的前沿热点［"，$］，使其在场发射、显微镜

探针、化学传感器、场效应三极管以及纳米电子器件

等方面都有非常广泛的应用前景［%—)］*若将单壁纳
米碳管两端的“帽子”用化学方法打开，就可以对单

壁纳米碳管进行填充（如储锂［!&］），同时也可以在碳

管的端部引入具有活性的官能团［!!，!"］，可使纳米碳

管具有奇特的物理化学性能（例如光学、电磁学等）*
随着对单壁纳米碳管研究的不断深入及扩展，对单

壁纳米碳管的产量及结构的要求就变得更为苛刻，

如何高效率地得到结构完美的单壁纳米碳管则成为

研究的重点 *
目前常用的制备单壁纳米碳管的方法包括电弧

放电法［"，$］、激光蒸发石墨法［!$］以及化学气相沉积

法［!%］*与化学气相沉积法相比，前两种方法制备的
单壁纳米碳管的结构比较完美，使其有望在电学及

纳米电子器件方面得到广泛应用 *目前利用电弧放
电法制备单壁纳米碳管时，不可避免地会在阴极产

生大量的堆积物，使单壁纳米碳管的产量和纯度都

有大幅下降 *虽然成角度放电［"，$］以及减小阴极面

积［!+］可以在一定程度上减少阴极的堆积物，但不能

从根本上解决这个问题 *为此，本文采用钨代替传统
的石墨棒作为阴极，使堆积物比较整齐地堆积在钨

电极上，然后调换阴阳极，使放电过程不断地反复进

行，直至阳极消耗完毕 *实验中以 ’&A为放电电流，
在 ",,&& B0的氦保护下，得到大量含有 ++C—,+C
左右单壁纳米碳管的烟炱 *通过高分辨透射电子显
微镜及拉曼光谱的观察、分析，可以证明利用此方法

可以高效率、大批量制备单壁纳米碳管 *

" ? 实验过程

实验中采用与传统电弧法制备单壁纳米碳管基

本相同的设备［"，$］，用钨电极代替传统的石墨棒作为

阴极，以均匀含有 、镍（含量分别为 ! 0DC，
%?" 0DC）的高纯石墨棒为阳极，直径为 ,//，长度为
"&8/（约为 !!6），在放电过程中不断调换阴阳极 *具
体的实验条件如下：充分排气后，充入 ",,&& B0的氦
作为放电的保护气；接通电源，调节阴阳极的间距在

!—"//，使放电电流稳定在 ’&A；调换放电的阴阳
电极，使放电反方向进行 *如此循环下去，直至石墨
阳极消耗殆尽 *充分水冷后，可以在容器器壁上得到
很厚的类似布状的烟炱（约为 !&6）*取少量的烟炱
制成样品，利用透射电子显微镜（E-F.!"&&-G）及拉
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曼光谱（由 !"# $% 激光激发）对制备的单壁纳米碳
管进行表征 &

" ’ 实验结果与讨论

实验中的关键因素是控制工艺条件，使放电过

程产生的阴极堆积物能够整齐有序地堆积在钨电极

上面，这样可以保证放电过程可以不断反复地进行

下去 &在放电过程中，可以明显看到类丝状的粉尘大
量飘散在容器中，同时在钨阴极上产生比较整齐的

沉积物，且直径略小于放电阳极的直径 &这样不断地
调换阴阳极，可以保证整个电极完全消耗，极大地提

高了阳极的利用率（可达 ()*以上）&
图 +为在 ,)-电流下 #..)) /0的氦保护下制备

的单壁纳米碳管的透射电子显微镜照片 &其中图 +
（0）为单壁纳米碳管的透射电子显微镜照片，从图中
可以观察到样品中含有很多单壁纳米碳管，也包含

少量的黑色金属催化剂颗粒 &同时由于范德瓦尔斯
力的作用，使单壁纳米碳管通常呈束状存在 &图 +
（1）为在同等条件下制备出的单壁纳米碳管的高分
辨透射电子显微镜照片，与图 +（0）相比，可明显看
出单壁纳米碳管呈束状存在，但在单壁纳米碳管外

壁包裹了一层很薄的无定形碳；同时也可以看到制

备的单壁纳米碳管确实为中空的管状物 &另外，与激
光蒸发石墨法［+"］的单壁纳米碳管相比，本文制备的

单壁纳米碳管与它们具有相同的结构，而产量比

较高 &

图 + 单壁纳米碳管的透射电子显微镜图

图 # 为制备的单壁纳米碳管的拉曼光谱（由
!"# $% 激光激发）图，其中内插图为低频区 +))—
!))2%3 +的拉曼光谱 &图 #代表单壁纳米碳管的拉曼
光谱特征峰出现在 +!4" 2%3 +左右，其对应类石墨结

构的 !#5能级；而在 +"". 2%3 +左右的峰则是无定形

碳的 67# 杂化峰 &通过单壁纳米碳管和无定形碳的
特征峰强度的对比（+8)))) 9 ")))），可以明显看出，
本文制备的单壁纳米碳管只含有少量无定形碳，具

有较高的纯度 &这与透射电子显微镜照片分析的结
构相符合，只在单壁纳米碳管外壁很薄的一层中含

有少量无定形碳 &另外，在 +!4"2%3 +特征峰的左侧

有一个“肩膀”（+!.)2%3 +），这也是用电弧放电法制

备的单壁纳米碳管的一个特有的峰值 &在拉曼光谱
低频区可观测到单壁纳米碳管呼吸振动模（见内插

图），该振动模的峰值可以直接反应出单壁纳米碳管

的直径 " : #",’!;!（!为低频区特征峰的频率），通
过计算可知在 +4.2%3 +对应的单壁纳米碳管的直径

在 +’#4 $%左右，这与以往用相同催化剂制备的单
壁纳米碳管［"］的直径略减小 &

8 ’ 实验结论

以钨为阴极，调换阴阳极采取循环电弧放电可
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图 ! 单壁纳米碳管的拉曼光谱图

极大地提高阳极的利用率，可以大批量高效率制备

单壁纳米碳管 "在 #$%电流下，以 !&&$$’(的氦为保
护气体，可以得到大量的含有 ))*—&)*左右单壁
纳米碳管的类布状烟炱 "通过透射电子显微镜及拉
曼光谱的观察、表征，可以表明该方法制备的单壁纳

米碳管与以往的单壁纳米碳管具有相同结构，只是

半径略变小，但在产量上有很大提高 "
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