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RESUMEN

En el método de deposicion quimica catalitica en fase de vapor (CCVD, siglas en inglés), el crecimiento de los CNTs se ve
afectado, principalmente, por las caracteristicas fisicoquimicas del catalizador y el tipo de fuente de carbono. En este trabajo
se obtuvieron CNTs a partir de un catalizador FeMo/MgO, preparado por medio de la formacién de un sol-gel del tipo
nitrato-citrato, utilizando CCVD con diferentes fuentes de carbono (metano, etanol y p-xileno) a 900 °C por 90 min. El
catalizador y los productos obtenidos durante la pir6lisis se analizaron por difraccion de rayos X, microscopia electronica y
de fuerza atdmica. A partir de metano se obtuvieron productos carbonaceos con un rendimiento de 28,4 % m/m (en base al
peso inicial del catalizador) y una mayor cantidad de carbon amorfo, incrementandose este rendimiento hasta 49,9 % m/m
cuando se utilizo etanol. Sin embargo, el p-xileno resultd ser la mejor fuente de carbono debido a la produccion de 243,0 %
m/m de productos de reaccion. Estos resultados indican que, manteniendo constante el tipo de catalizador, la temperatura y
el tiempo de pirdlisis, el incremento del nimero de atomos de carbono y la aromaticidad en el precursor, favorecen el
crecimiento de los CNTs. Se analizaron las propiedades magnéticas de los CNTs. Se observd una diminucion de la
magnetizacion después del tratamiento de purificacion. Esto indica la eliminacion de las nanoparticulas de Fe presentes en
los CNTs debido al proceso de CCVD y corrobora la efectividad en el proceso de purificacion.

Palabras claves: CCVD, catalizador FeMo/MgO, MWCNTs.

EFFECT OF THE CARBON SOURCE ON THE SYNTHESIS OF CARBON NANOTUBE BY CATALYTIC
CHEMICAL VAPOR DEPOSITION

ABSTRACT

In catalytic chemical vapor deposition method (CCVD), CNTs growth is mainly affected by the physicochemical
characteristics of the catalyst and the type of carbon source. In this work, CNTs were obtained from a FeMo/MgO catalyst,
prepared by the nitrate-citrate sol-gel method, using CCVD with different carbon sources (methanol, ethanol and p-xylene)
at 900 °C for 90 min. Catalyst and products obtained during the pyrolysis reaction were analyzed by X-ray diffraction and
electron and atomic force microscopes. Carbonaceous products were obtained from methane with a yield of 28.4 wt %
(based on initial weight of catalyst) and the highest quantity of amorphous carbon, increasing this yield to 49.9 wt % when
ethanol was used. However, p-xylene was found to be the best carbon source due a yield of 243.0 wt %. These results
indicate that, while keeping constant the type of catalyst, temperature and pyrolysis time, the increase of the number of
carbon atoms and aromaticity in the precursor favors the growth of CNTs. The magnetic properties were measured. A
decreased of magnetization after purification treatment was observed. This indicates partial elimination of Fe nanoparticles
included in CNTs due to CCVD process.This corroborates the effectivity of the purification process.

Keywords: CCVD, FeMo/MgO catalysts, MWCNTs.
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INTRODUCCION

Los CNTs (nanotubos de carbono, por sus siglas en
inglés) son materiales nanoestructurados formados por el
ordenamiento concéntrico de una o varias laminas de
grafenos, con formacion de arreglos tubulares. Los CNTs
existen en una variedad de formas: de paredes simples
(SWCNTs), paredes dobles (DWCNTs) o multiples
(MWCNTs), los acronimos indicados se refieren a los
nombres en inglés [1]. Independientemente de su forma
estructural los CNTs han sido empleados en diversas
aplicaciones, destacando entre ellas: sensores [2], soporte
de catalizadores [3], adsorbentes [4], reforzado de
polimeros [5], entre otras.

La formacion, tipo, tamafio, rendimiento y pureza de los
CNTs depende de algunos pardmetros, tales como:
composicion, tamafio de particula y presencia o no de
soporte del catalizador [6]. Recientemente, Rojas-Challa
et al. [7] demostraron que la microestructura de un
catalizador del tipo FeMo/MgO también es un factor
determinante en el rendimiento de los CNTs formados
por deposicion quimica catalitica en fase de vapor
(CCVD) a 900 °C, encontrandose que morfologias con
forma de esponjas permiten un mayor crecimiento de los
CNTs, al utilizar p-xileno como fuente de carbono. Por
otro lado, los precursores de carbono parecen también
desempefiar un papel clave en las propiedades
estructurales [8]. Varios hidrocarburos han sido
utilizados con este fin. Li et al. [9], encontraron que la
morfologia de los CNTs formados sobre un catalizador
monometalico de Fe/MgO durante CCVD, entre 500 y
800 °C, estaba estrechamente relacionada con las
propiedades termodindmicas y las estructuras quimicas
de los precursores de carbono (metano, hexano,
ciclohexano, benceno, naftaleno y antraceno). Mientras
que Mendoza et al. [10] demostraron que los radicales
oxidrilos, formados usando etanol como fuente de
carbono, inhiben la produccion de carbono amorfo,

activandose las propiedades cataliticas de las particulas
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de Fe y, por consiguiente, mejorando el crecimiento de
los CNTs. Sarkozi et al. [11] obtuvieron CNTs mediante
la descomposicion de ferroceno en varios hidrocarburos
liquidos (n-hexano, benceno e isémeros de xilenos) y
demostraron que el rendimiento de los CNTs se
incrementd cuando se utilizd6 como fuente carbono los
xilenos. Estos autores, propusieron que los planos de
grafeno que forman los CNTs pueden construirse a partir
de las unidades moleculares Cg contenidas en los
compuestos aromaticos. Ademas, la formacion de los
planos de grafeno es promovida por los dos atomos de
carbono presentes en los grupos metilos de las moléculas
de xileno [12]. Yang et al. [12] plantearon que este
mecanismo de crecimiento depende de la selectividad del
catalizador para disociar solo los enlaces C-H y que se
conserven los grupos Cg¢ que van a construir los planos de
grafeno. Por otro lado, los hidrocarburos lineales, tales
como metano, etileno, acetileno, se descomponen
térmicamente en carbono atomico, dimeros o trimeros
lineales que producen CNTs lineales. Mientras que, los
hidrocarburos ciclicos tales como benceno, xileno,
ciclohexano, fullereno, producen CNTs relativamente
curvos [13]. Debido a estos avances en la utilizacion de
diferentes fuentes de carbono, en este trabajo se estudid
el efecto de la naturaleza de la fuente de carbono
(metano, etanol y p-xileno) en la formacion de CNTs
utilizando un catalizador FeMo/MgO con estructura en
forma de esponja, preparado por el método sol-gel del
tipo nitrato-citrato. Ademas, se evaluaron las propiedades
magnéticas de estos CNTs antes y después de un proceso

de purificacion establecido previamente.

MATERIALES Y METODOS

Preparacion del catalizador FeMo/MgO

El catalizador FeMo/MgO fue preparado a partir del
método sol-gel usando una metodologia reportada

recientemente por Rojas-Challa et al. [7]. En un
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experimento tipico, 2,51 g de nitrato de hierro (III)
nonahidratado y 15,91 g de nitrato de magnesio
tetrahidratado se disolvieron en 20 mL de agua
desionizada. Posteriormente, se afiadieron 3,91 g de acido
citrico como agente complejante, en una proporcion de
iones metdlicos a acido citrico de 1:1,2. Seguidamente se
agregaron 1,64 g de heptamolibdato de amonio
tetrahidratado previamente disuelto. Se agit6 la mezcla a
90 °C hasta que se obtuvo una solucion homogénea. Esta
solucion se evapord lentamente hasta formar un gel
viscoso. El producto formado, se sec6 a 120 °C por 5 h.
Por ultimo, fue calcinado en un tubo de cuarzo a 700 °C

durante 2 h, en atmodsfera de aire.

Sintesis de los nanotubos de carbono

La sintesis de los CNTs se llevdo a cabo en un horno
tubular dispuesto horizontalmente usando un reactor de
cuarzo con un diametro interno de 5 cm y una longitud de
80 cm. Para todas las sintesis, primero se colocaron 100
mg del catalizador fresco en un portamuestra en forma de
bote y este se colocdé en el centro del reactor.
Posteriormente, se elevo la temperatura a una velocidad
constante de 10 °C min" hasta 900 °C en atmésfera de
He (100 mL min'). Una vez que se alcanzo la
temperatura de reaccion, el catalizador se redujo durante
30 min en atmoésfera de He/H, (100/200 mL min™).
Luego, se incorporé al reactor la fuente de carbono
durante 90 min. Como precursor gaseoso se utilizo
metano en una proporcion de He/CH4/H, de
900/1000/200 mL min™', mientras que los precursores
liquidos (etanol y p-xileno) fueron nebulizados
burbujeando el gas de arrastre He/H, (900/200 mL min™)
a través del liquido a 25 °C. Por tltimo, el reactor se
enfrié hasta temperatura ambiente en atmosfera inerte
(He = 100 mL min"). La ganancia en peso de cada
muestra de catalizador se calculdé usando la siguiente

expresion matematica:
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C(ganancia—peso) (%) = [(m(tot) - m(cat.))/ m(cat.)] x 100 (l)

donde, m.,; = masa del catalizador antes del crecimiento
de los CNTs y my,, = masa total del catalizador y de los
materiales de carbono después del crecimiento.
Finalmente, los CNTs fueron purificados utilizando la

metodologia propuesta por Rojas-Challa et al. [7].

Caracterizacion fisicoquimica

Las fases cristalinas presentes en el catalizador antes y
después del proceso de activacion fueron identificas en
los difractogramas obtenidos mediante difraccion de
rayos X (DRX) entre 20 y 80° (20) usando un
difractometro SIEMENS D5005, radiacion Cu Ko (A =
1,5456 A), filtro de Ni y una velocidad de paso de
0,025°/s. La identificacion de estas fases se realizd con la
base de datos ICDD [14]. La morfologia de algunas
algunas muestras fue observada por microscopia
electronica de barrido con emision de campo (MEBEC)
usando un equipo FEI modelo INSPECT F50 FESEM
acoplado a un analizador elemental (EDAX — AMETEK)
operando a 20 kV. Mientras que la microestructura del
catalizador reducido y de los CNTs sintetizados
utilizando las tres fuentes de carbono fueron observadas
por microscopia electronica de transmision convencional
(MET) utilizando un equipo FEI modelo Tecnay G2
Spint Bio-Twin con un voltaje de aceleracion de 120 kV.
Una muestra seleccionada fue analizada por microscopia
electronica de transmision de alta resolucion (METAR)
usando un microscopio Jeol JEM 2010 operado a 200
keV con un filamento de LaBs. En ambos casos, las
muestras previamente suspendidas en una solucion de 70
% de etanol y 30 % de agua, fueron sonicadas por 30 min
y colocadas en una rejilla de Cu cubierta de colodion y
carbon. Igualmente, una observacion adicional fue
realizada a través de microscopia de fuerza atomica

(MFA) utilizando el modo de contacto intermitente
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(tapping) en un equipo AGILENT TECNOLOGIES
5500. La muestra para el analisis de MFA fue preparada
por suspension en etanol y colocada en un portamuestra
de silicio (100) para su visualizacion. El comportamiento
magnético de las muestras antes y después de la
purificacion se evalud utilizando un magnetometro de
muestra vibrante (MMV) modelo 155 marca EG&G
PRICENTON APPLIED RESEARCH.

RESULTADOS Y DISCUSION

En la Fig. 1 se muestran los difractogramas del
catalizador FeMo/MgO calcinado en aire a 700 °C (Fig.
la) y reducido bajo hidrogeno a 900 °C (Fig. 1b). En la
Fig. la se observan sefiales de difraccion caracteristicas
del MgFe,0, (PDF # 732410), MoO; (PDF # 761003),
MgMoO, (PDF # 722153) y MgO (PDF # 772364). La
segunda sefal de difraccion mas intensa es la
correspondiente a la fase MgMoO,4 la cual pudo ser
formada a partir de la descomposicion de los cristales de
MgMo,0; en el soporte, proceso que se ha reportado
ocurre a 750 °C [15]. Sin embargo, esta muestra fue
calcinada a 700 °C lo que sugiere que la descomposicion
puede ocurrir a menores temperaturas. La fase MgFe,0,
se forma a través de un proceso de interdifusion
molecular en la solucion sélida FeO-MgO [16, 17]. En
una solucién solida ideal todo el Fe** debe sustituir al
Mg*", pero como el radio i6nico del Fe*" es mayor que el
Mg%, esta solucion solida es desfavorable [18], por lo
tanto, se forma la fase MgFe,O,. Las sefiales de MoO; se
solapan con las reflexiones del MgMoOQO,. En tal sentido
su presencia no estd completamente clara, ademas se
debe considerar que MoO; puro sublima a ~ 630 °C. Asi
mismo, no se observaron sefiales de difraccion de Fe,
FeO y Fe,0s, el proceso de formacion de estas fases fue
reportado en un articulo previo [7]. El patréon de
difraccion del catalizador reducido en H, a 900 °C (Fig.
2b) permite observar la tranformacion de fases

precursoras a sus respectivas fases activas: Mo (PDF #
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040809) y Fe (PDF # 850625) este tltimo en forma de
oxido, formado probablemente durante su manipulacién
debido a su inestabilidad al aire, conservandose las

sefales del soporte.
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Fig. 1. Difractogramas de los catalizadores basados en
FeMo/MgO: (a) calcinado a 700 °C y, (b) reducido en H,
a 900 °C. Fases: MgO, m MgFe,0,, A MoO;, ¥
MgMOO4, A Fe()‘9420, o Mo

La Fig. 2a muestra que el catalizador FeMo/MgO
presenta una morfologia similar a una esponja con
macroporosidad interconectada en el intervalo de 0,1 a
3,0 um, como fue reportada previamente [7]. Cuando este
catalizador fue reducido (Fig. 2b) las particulas
presentaron  un  sinterizacion asociada a la
descomposicion de los compuestos precursores, con
formacion de nanoparticulas de ~ 29 nm.

La Tabla 1 muestra los valores del rendimiento de
material de carbono total obtenidos con diferentes fuentes
de hidrocarburos. Se puede observar que el rendimiento
maximo se obtuvo cuando se utilizd p-xileno, lo que

permite inferir que el nimero de atomos de carbono en
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las moléculas usadas y/o la aromaticidad de las mismas

favorece el rendimiento de los CNTs.

Fig. 2. Imagenes del catalizador FeMo/MgO: (a)
MEBEC del catalizador calcinado a 700 °C y, (b) MET
del catalizador reducido en H, a 900 °C.

Tabla 1. Rendimiento de carbono con los diferentes
precursores.

Fuente de Carbono % de ganancia en peso de C*

Metano (CHy) 28,4
Etanol (C,H4O) 49,9
p-xileno (CgHyg) 243.0

* En base al peso inicial de catalizador.

El metano promueve el crecimiento de CNTs, a pesar de
que es quimicamente estable a altas temperaturas y tiene

la estructura mas simple. Este hidrocarburo se
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descompone en la superficie de las nanoparticulas del
metal como se muestra en la siguiente ecuacion [19]:

CH4 — C(S) + 2H2(g) (2)

Durante el crecimiento de los CNTs las moléculas de
CH, se descomponen en la superficie de las particulas
metalicas de catalizador, con el carbono disolviéndose en
el metal. Los atomos de carbono disueltos difunden ya
sea en la superficie o a través de las particulas metalicas
tras la sobresaturacion. A continuacion, se forman los
CNTs por precipitacion de atomos de carbono en el lado
opuesto de la particula de catalizador [20]. Si la
concentracion de CH,; es demasiado elevada, se
proporciona mas fuente de carbono que la necesaria, por
lo tanto, la velocidad de descomposicion de la fuente de
carbono es superior a la tasa de precipitacion, lo que
resulta en un exceso de carbono en forma amorfa [21, 22]
y en la encapsulacion de la particulas cataliticas activas
[23, 24], como se aprecia en la imagen de microscopia de
transmision (Fig. 3) en la cual las zonas de carbon
amorfo rodeando nanoparticulas de Fe puede ser
claramente observada.

El bajo rendimiento obtenido en el presente trabajo,
cuando se utilizo metano, podria atribuirse a una alta
concentracion de metano en la sintesis, ya que un exceso
de carbono amorfo probablemente bloquea los sitios
activos del catalizador y de esta manera inhibe la
formacion y crecimiento de los nanotubos. Xiong et al.
[22] sintetizaron DWCNTs por deposicion quimica de
vapor usando un catalizador de Fe-Mo soportado sobre
MgO. Determinaron que la ganancia en peso es
principalmente carbono amorfo a temperaturas superiores
a 900 °C y a presiones de H, por encima de 100 Torr.
Estos autores obtuvieron el maximo rendimiento (60 %)
con una relacion de CH,/H, de 300/6 mL min™ a 900 °C
y 100 Torr. En esta investigacion se utilizo una relacion
de CH4/H, de 1000/200 mL min" y se obtuvé una gran

ccantidad de carbono amorfo tal como se evidencid con
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MET (Fig. 3a). Sin embargo, existe controrversia en
cuanto a las proporciones que se deben utilizar de los
gases porque Dubey et al. [18] obtuvieron un
rendimiento de CNTs mayor a 450 % utilizando un
catalizador de FeMo/MgO (calcinado en atmosfera
inerte) y una mezcla de Ar/CH4/H, (1000/1000/200 mL
min™) a 900 °C. En el presente trabajo el catalizador se
calcind bajo flujo de aire estatico, lo que también puede
influir con el bajo rendimiento. Lo que si esta claro es
que el hidrogeno ayuda a mantener la actividad del
catalizador de Fe-Mo durante el crecimiento. Cuando no
hay hidrogeno, el catalizador pierde actividad
rapidamente y crecen pocos CNTs. Con el suministrd de
hidrégeno, el catalizador se mantiene activo para que la
descomposicion, difusion y precipitacion de los dtomos
de carbono ocurran sin problema [22].

Cuando se us6 etanol como fuente de carbono se
incrementd ligeramente la cantidad de CNTs (Tabla 1 y
Fig. 3b). El papel del oxigeno e hidrogeno en el proceso
de crecimiento no estd claro, pero Maruyama et al. [25]
sugieren que su presencia puede inhibir la produccion de
materiales carbonosos. En el caso del oxigeno, se cree
que los grupos funcionales en las moléculas de alcohol se
descomponen en la superficie del catalizador para formar
grupos -OH, que reaccionan con atomos de carbono
adyacentes para formar CO vy, por lo tanto, el carbono
amorfo se elimina en una etapa temprana. Los radicales
hidroxilos, como agentes de ataque quimico reaccionan
con el carbono amorfo sobre la superficie del catalizador
y suprimen morfologias, resultando en un rendimiento
inferior de los CNTs. Celea y Covilleb [26] sintetizaron
MWCNTs mediante pirolisis por pulverizacion, utlizando
ferroceno y como fuente de carbono mezclas de tolueno-
alcohol. Demostraron que la presencia de etanol, 2-
propanol y octanol reduce el rendimiento de los
MWCNTs, debido a la formaciéon de radicales libres
durante la descomposicién del alcohol, que inhiben la

formacion de CNTs.

Acta Microscopica Vol. 25, No.3, 2016, pp.157-167

Hernadi et al. [27] determinaron que los hidrocarburos
insaturados fueron mas reactivos que los saturados hacia
la formacion de CNTs, por lo tanto, se requieren
insaturaciones para unir la fuente de carbono al sitio
activo del catalizador. La fuente de carbono puede
descomponerse para liberar 4atomos de carbono
promoviendo el crecimiento de nanotubos so6lo después
de que se enlaza al catalizador. Li et al. [9] encontraron
que las moléculas aromaticas favorecen el crecimiento de
SWCNTs, mientras que las moléculas alifaticas,
generalmente, tienden a formar MWCNTSs o estructuras
de carbono no tubulares. En la Tabla 1 se observa que el
rendimiento obtenido cuando se utilizé p-xileno es ~ 9
veces el obtenido con metano y ~ 5 veces el de etanol.
Los xilenos (0-, m- y p-xileno) son fuentes quimicas
estables debido a los fuertes enlaces R-CHj; (R representa
un anillo aromatico) [28]. Benson y Shaw [29]
establecieron el mecanismo de hidrogenolisis del xileno
(ecuacion 3 y 4), a temperaturas por debajo de 800 °C,
los tres principales productos fueron tolueno, benceno y
metano. La ruptura del anillo aromatico ocurre alrededor

de 800 °C [30]..

CgHyp + H, — C;Hg + CHy 3

C;Hg + H, — C¢Hg + CHy 4

En la Fig. 3a; se observa que los CNTs preparados a
partir de metano presentan mayor cantidad de residuos
metalicos del catalizador, en comparacién a los CNTs
preparados con etanol (Fig. 3b;) y p-xileno (Fig. 3c)).
Cuando se us6 etanol como fuente de carbono se
obtuvieron CNTs con menos carbon amorfo (Fig. 3b).
En la Fig. 3c, se aprecia mayor cantidad de CNTs con
menos residuos del catalizador, en comparacion al
metano y etanol. Posteriormente, los CNTs fueron
purificados y caracacterizados con MET (Fig. 3a, a 3c,),

y por magnetometria. En las imdgenes de MET se
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observa que las nanoparticulas de Fe no se eliminaron
por completo durante el tratamiento de purificacion, de
hecho existen nanoparticulas de Fe encapsuladas en los
CNTs. Tambien hay una disminucion del diametro
externo (Tabla 2) después de los tres procedimientos
consecutivos de purificacion, lo que indica que se
destruyen parcialmente las paredes de los CNTs después

de los tratamientos acidos.

Fig. 3. Imagenes MET de los CNTs (1) pristinos y (2)
purificados obtenidos por CCVD con (a) metano, (b)
etanol y (c¢) p-xileno como fuentes de carbono.

Una de las formas de evaluar la efectividad del
procedimiento de purificacion es estudiando la
magnetizacion de los CNTs. La Fig. 4 muestra las curvas
de magnetizacion en funciéon del campo magnético
(ciclos de histéresis) hasta = 1 T, para los CNTs pristinos

preparados con las tres fuentes de carbono y después de
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puificados. Todas las muestras presentan un
comportamiento  ferromagnético, atribuido a las

nanoparticulas de Fe del catalizador.

Tabla 2. Variacion del didmetro externo de los CNTs
sintetizados con diferentes fuentes de carbono después de
los tratamientos de purificacion.

Didmetro externo de los

Fuente de Carbono CNTs (nm)
Pristinos Purificados

Metano (CHy) 29,58 +£2,08 20,79 £ 1,47

Etanol (C,H4O) 33,26 +2,35 2528+1,79

p-xileno (CgH,0) 39,89 £2,82 29,56+ 2,0

Es interesante observar que para los nanotubos pristinos
preparados con metano y con etanol la magnetizacion de
saturacion es mas alta que para los preaprados con p-
xyleno y después de la purificacion esta disminuye
considerablemente, (Tabla 3). Esto es atribuido a que un
mayor nimero de nanoparticulas de Fe quedan externas a
los CNTs formados a partir de metano y etanol, mientras
que en los CNTs preparados con p-xyleno se encontrd un
menor numero de particulas de Fe, corroborando el alto
rendimiento obtenido con esta molécula. Esto es
consistente con los resultados de microscopia electronica
(Fig 3c;) donde se observaron menos nanoparticulas en
los nanotubos pristinos preparados con p-xyleno. Las
imagenes MET muestran que después de la purificacion
algunas nanoparticulas de Fe quedan encapsuladas en el
interior de los CNTs, por lo cual no pueden ser
eliminadas durante el proceso de purificacion,
proporcionando una pequefia sefial de magnetizacion. Las
medidas de magnetizacion son importantes para
corroborar la eficiencia del proceso de purificacion con la

remocion de la mayor parte de las nanoparticulas de Fe.

Tabla 3. Variacion de la magnetizacion de los CNTs
sintetizados con diferentes fuentes de carbono después de
los tratamientos de purificacion.

Magnetizacion (A m’ kg'l)

Fuente de Carbono

Pristinos Purificados
Metano (CHy) 4,56 1,30
Etanol (C,HO) 3,84 0,82
p-xileno (CgH o) 2,08 1,38

163



Rojas-Challa, et. al.

(@)

4 [
428

P

2 7
-/’ JJ-’J/./

" v
5 ==

-4
/'
O £

pristinos (——) y purificados (—e—) obtenidos por CCVD

con (a) metano, (b) etanol y (c¢) p-xileno como fuentes de
carbono.

En la Fig. 5 se presentan las micrografias obtenidas por
MEBEC y METAR de los CNTs obtenidos por CCVD
uilizando p-xileno como fuente de carbono. En primer
lugar, las imagenes MEBEC confirma la gran cantidad de
CNTs que fueron formados durante la reaccion de
pirdlisis a 900 °C (Fig. 5a). Estos CNTs presentaron un
diametro externo promedio de 40 (+ 3) nm y una longitud
de 1088 (= 126) nm. En el inserto de la Fig. 5b se
observaron franjas reticulares con un espaciado de 0,34

nm correspondiente a la distancia interplanar del plano
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(002) de las laminas de grafeno. Estos materiales
formados presentaron un promedio de 30 laminas de
grafeno por unidad de CNTs, lo que indica la formacion
de MWCNTs. También se pudieron observar algunos
defectos en la superficie de los CNTs intrinsecos del

proceso de sintesis por CCVD (Fig. 5b).

500 nm

Fig. 5. (a) Imagen de MEBEC de los CNTs, (b) Imagen
de METAR mostrando los planos de grafeno y algunos
defectos en los MWCNTs sintetizados por CCVD con p-
xileno.

Un andlisis complementario de estos materiales fue
realizado por MFA; las imagenes de topografia (Fig. 6a),
de amplitud (Fig. 6b) y de fases (Fig. 6¢) son mostradas.
El didmetro externo promedio obtenido con esta técnica
fue 42 nm, con una desviacion de + 2 % con respecto a la

caracterizacion por MET. Igualmente, en la Fig. 6¢ se
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puede apreciar restos del catalizador utilizado durante el

proceso.
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Fig. 6. Imagenes de MFA de los CNTs sintetizados por
CCVD de p-xileno: (a) topografia, (b) amplitud y, (c)
fases.
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CONCLUSIONES

En este trabajo se estudio el efecto de la naturaleza del
precursor organico sobre la formacién de nanotubos de
carbono a través del proceso de deposicion quimica
catalitica en fase de vapor utilizando un catalizador
FeMo/MgO. Se demostré que la naturaleza de los
hidrocarburos juega un papel crucial en el proceso de
CVD para la formacion de CNTs, obteniéndose un mayor
rendimiento con p-xileno lo que se puede atribuir a su
aromaticidad y al nimero de atomos de carbono. Sin
embargo, es importante sefialar que el crecimiento de
MWCNTs no so6lo depende de los precursores de
carbono, sino que también tiene fuertes correlaciones con
otras condiciones de crecimiento como: la naturaleza de
los catalizadores, el soporte, la interaccion metal-soporte,
la temperatura, la presion, el fluyjo de gas, la
concentracion, el tiempo de reaccion, entre otros.

Las técnicas de caracterizacion utilizadas permitieron
verificar que los CNTs  obtenidos  poseen
aproximadamente 30 laminas de grafeno, formandose
tubos concéntricos con un didmetro maximo de 41 nm,
sin apreciarse grandes cantidades de depositos de
carbono amorfo en las paredes. Los estudios magnéticos
y de MET mostraron que el proceso de purificaciéon no
puede eliminar por completo las nanoparticulas de Fe en

los CNTs porque se encuentran encapsulados.
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