Формирование углеродных наночастиц с sp-гибридизацией
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На сегодняшний день в ведущих научных центрах мира продолжает расти интерес к исследованию углеродных материалов и наноструктур на их основе, благодаря их большому потенциалу применения в качестве активных элементов в оптике, микроэлектронике и биологии [9]. Отдельное внимание в исследованиях уделяется синтезу и изучению свойств низкоразмерных углеродных структур на основе sp-гибридизации [6]. Такие структуры обладают рядом нетривиальных свойств и в будущем могут служить элементной базой при создании устройств наноэлектроники нового поколения [8]. Большое количество исследований направлено на поиск возможности модификации и создания композитных структур, основанных на sp-гибридизации, с целью придания им новых физических свойств [2]. Так, например, углеродные нанодисперсные частицы находят свое применение в качестве активных сорбентов [4], катализаторов [7], люминесцентных систем [5], в биологической и медицинской диагностике [4]. Таким образом актуальной задачей становится получение углеродных структур и композитов на основе sp-гибридизации.

В данной работе образцы изготавливались в несколько этапов. На первом этапе проводилось растворение исходного прекурсора поливинилиденхлорида (ПВДХ) в N,N диметилформамиде и ацетоне (соотношении 7:3). На следующем этапе к полученному раствору ПВДХ добавлялся водный раствор AgNO3 в различных концентрациях. На третьем этапе проводилась химическая реакция дегидрохлорирования ПВДХ, при котором к раствору ПВДХ и AgNO3 добавлялся раствор KOH в смеси ацетона и метанола. В дальнейшем реакция дегидрохлорирования проходила в ультразвуковой ванне в течении 15 минут при мощности 60 Вт. Реакция проходит в соответствии с формулой:
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После проведения химической реакции готовый материал в виде ультрадисперсного порошка отфильтровывались от остатков продуктов реакции путем промывания его в этаноле и дистиллированной воде. В результате была получена серия образцов с различной массовой долей Ag (от 0 до 100% от массы ПВДХ в реакции).
Структурные свойства полученных образцов были исследованы при помощи спектроскопии комбинационного рассеяния света и просвечивающей электронной микроскопии.

По результатам исследования спектроскопией комбинационного рассеяния света (рис. 1а) можно сделать вывод, что полученные образцы представляют собой полиен-полииновые углеродные цепочки. Увеличение массовой доли Ag приводит к появлению на спектрах КР новой линии вблизи 1950 см-1, которая может быть связана как с формированием кумуленовой фазы [1], так и появлением новых характерных длин линейных фрагментов на основе sp-гибридизации [3]. Также, наблюдается увеличение доли sp-гибридизированного углерода относительно полиеновой и графитовой составляющей на 23%. С ростом массовой доли Ag происходит увеличение новой фазы в 28 раз и одновременное уменьшение полииновой фазы на 83%.
По результатам просвечивающей электронной микроскопии (рис. 1б) полученные образцы представляют собой наночастицы с распределением по размеру от 20 до 50 нм и состоящие из различных углеродных фаз. Так, в образцах присутствуют наночастицы на основе полиин-полиеновой фазы, так и монокристаллические частицы на основе sp-гибридизации. Такие частицы имеют преимущественно гексагональную форму, с межатомным расстоянием 5,1 А, что характерно для кристаллов карбина [1].
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Рисунок 1. Спектр комбинационного рассеяния (а), изображение просвечивающей электронной микроскопии (б).
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