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각종 전자 방출원 및 디스플레이 응용분야에서 우수한 가능성을 보이고 있는 이중벽 탄소나노튜브를 Tetra Hydro 
Furan(THF) 열분해 방법으로 대량합성 하였다. 본 연구에서는 Fe-Mo 금속이 MgO 담지체에 담지된 촉매에 THF 를 공급하
여 이중벽 탄소나노튜브를 합성하였다. 이 합성된 이중벽 탄소나노튜브는 비정질 탄소파티클이 없는 고순도로 합성되었으며, 
탄소나노튜브 다발의 직경은 12 - 20 nm 로 균일하게 분포하였고, 성장 길이는 수십 마이크로미터 였다. TEM 분석 결과 이
중벽 탄소나노튜브 5-10 가닥이 뭉쳐있는 다발 형태로 존재하였고, 합성된 이중벽 탄소나노튜브의 Raman spectrum 분석 결
과 내부 직경이 0.9 - 1.5 nm, 외부 직경이 1.6 - 2.2 nm 의 직경 분포를 갖는 이중벽 구조의 탄소나노튜브가 합성되었음을 
확인 할 수 있었다. 본 연구에서 사용된 THF 가 이중벽 탄소나노튜브를 합성하는데 적합한 탄소공급원임을 제시한다.

주제어 : 이중벽탄소나노튜브, Tetra Hydro Furan, 열분해

Ⅰ. 서  론
탄소나노튜브의 다양한 응용 분야 중 각종 전자 방출원 

및 디스플레이, 백색광원, 수소저장 연료전지, 전자파 차
폐, 고기능 복합체 등의 응용분야에 폭넓게 이용되기 위해
서는[1-7] 탄소나노튜브의 대면적 합성기술, 저온 합성기
술, 구조 및 결정성 제어기술, 고순도 합성기술, 대량 합성
기술 등이 필수적으로 요구된다. 이중벽 탄소나노튜브를 
합성하는 방법으로 전기방전법, 레이저 증착법, 화학기상
증착법, 기상합성법[8-14] 등이 제시되고 있다.

최근에는 고순도의 이중벽 탄소나노튜브를 저비용-대량
합성 할 수 있는 방법으로 열기상성장법[15-18]이 제시되
고 있다. 이전의 연구에서는 촉매금속을 담지하는 담지체
로 Al2O3 분말을 사용하였으나[19] 탄소나노튜브 합성 후 
담지체가 쉽게 정제되지 않는 단점이 있어 순수한 탄소나
노튜브를 얻는데 어려움이 있었다. 따라서 본 연구에서는 
약한산에도 쉽게 제거가 되는 다공성 MgO 분말에 Fe-Mo 
촉매 금속을 담지 시킨 촉매를 이용하여 이중벽 탄소나노
튜브를 대량으로 합성하였다.

Ⅱ. 실험방법
2.1 촉매 제작

탄소나노튜브 합성을 위한 금속촉매를 담지 시키기 위해
서는 열적, 기계적 안정성이 우수하고 담지체의 비표면적
이 넓어야 하며, pore 직경이 작은 담지체가 요구되는데, 
본 연구에서는 약한산에도 쉽게 제거가 되는 다공성 MgO 
분말을 담지체로 사용하였다. 먼저 MgO 분말에 적당량의 
증류수를 넣고 교반기에서 충분히 교반하여 겔 상태로 만
들어 준다. Fe(NO3)39H2O(Aldrich, 99.99 %)와 Mo 
solution(Aldrich, ICP/DCP standard solution, 9.8 
mg/ml of Mo in H2O)을 증류수에 넣고 Fe, Mo, MgO 분
말의 비율을 1: 0.1 : 11 무게 비율로 30분 동안 교반하여 
녹여준다. 교반 시킨 후 겔 상태의 혼합물을 증발 건조기를 
이용하여 건조시켜 준다. 이러한 건조과정을 거친 촉매 분
말의 질산염을 제거하기 위하여 진공 오븐에 넣고 150 ℃
에서 15시간 동안 진공 건조 과정을 거친다. 진공 건조 과
정을 마친 촉매 분말을 분쇄기에서 분쇄하여 미세한 분말 
형태로 만들어 준다. 또한 촉매 금속의 활성화를 위하여 
700 ℃ 의 산소 분위기에서 5시간동안 소성을 시켜준다.
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Fig. 1. Diagram of Catalytic CVD

Fig. 2. SEM images of network-type carbon nanotubes using MgO support materials

2.2 탄소나노튜브 합성

본 연구에서 사용한 열기상 성장장치는 수평형의 발열부
를 사용하였다. Figure 1은 본 연구에서 사용한 열기상 성
장장치의 개략도를 보여주고 있다. 반응로의 길이는 1100 
mm 이고, 직경은 100 mm 이다. 이전의 실험절차에서 합성
된 촉매 분말을 boat에 담아서 열기상 성장장치 반응로의 
중간부분에 위치시키고, 800 ℃의 반응온도를 설정한다. 
설정 온도에 도달하면, 탄소 공급원으로는 THF(C4H8O) 를 
200 sccm을 흘려주었으며, 촉매의 환원 가스로는 99.999 
% 순도의 H2 가스를 100 sccm을 흘려주었으며, 분위기 가
스로는 99.999 % 순도를 갖는 Ar 가스를 1000 sccm을 10
분 동안 흘려주어 반응시킨다. 반응이 끝나면 상온까지 온
도를 내려준 후 시료를 채취한다.

Ⅲ. 실험결과 및 고찰
Figure 2는 열기상 성장법으로 합성된 탄소나노튜브의 

SEM 사진이다. MgO 담지체에 1: 0.1 : 11의 무게 비율로 
Fe-Mo bimetal이 담지된 촉매에 THF (200 sccm)/ 
H2(100 sccm)/ Ar(1000 sccm)을 800 ℃에서 흘려주어 합
성된 탄소나노튜브의 SEM 사진을 보여주고 있다. 합성된 
탄소나노튜브는 실타래처럼 네트워크 형상으로 엉켜있는 
모습을 보이며, 비정질 탄소 파티클이 거의 존재하지 않는 
고순도로 성장되었음을 보여주고 있다. 합성된 탄소나노튜
브의 길이는 수십 마이크로 미터 였으며, 탄소나노튜브의 
수율 및 밀도가 높아서 담지체 부분의 담지체와 촉매금속 
부분은 관찰 할 수 없었다. 고배율로 SEM 사진 관찰 결과 
합성된 탄소나노튜브의 직경은 10 - 20 nm로 균일한 직경 
분포를 보이고 있다.

Figure 3은 MgO 담지체를 이용하여 합성된 탄소나노튜
브의 SEM 사진이다. MgO 담지체에 Fe-Mo bimetal이 1: 
0.1 : 11의 무게 비율로 담지된 촉매에 THF(300 sccm)/ 
H2(100 sccm)/ Ar(2000 sccm)을 800 ℃에서 흘려주어 합
성된 탄소나노튜브의 SEM 사진을 보여주고 있다. 합성된 
탄소나노튜브는 로프 모양으로 일정 방향으로 방향성을 갖
고 성장된 모습을 보여주고 있으며, 고배율 SEM 사진 관찰 
결과 로프 모양으로 정렬된 탄소나노튜브는 탄소나노튜브
의 다발로 구성되어 있는것을 확인 할 수 있었다. 또한 비
정질 탄소 파티클이 존재하지 않는 고순도로 합성되었음을 
확인 할 수 있었다. 성장된 탄소나노튜브 로프의 길이는 수
십 마이크로미터 였으며, 네트워크 타입으로 성장된 탄소
나노튜브와 마찬가지로 합성된 탄소나노튜브의 밀도가 높
아서 바닥의 담지체의 형상은 관찰 할 수 없었다. 합성된 
탄소나노튜브 로프의 직경은 2 - 5 ㎛ 였으며, 로프를 구
성하고 있는 탄소나노튜브 다발의 직경은 12 - 20 nm로 
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Fig. 3. SEM images of rope-type carbon nanotubes using MgO support materials

Fig. 4. TEM images of Double-walled carbon nanotubes using Catalytic CVD method

균일한 직경 분포를 보이고 있다. 이러한 로프 형태의 탄소
나노튜브는 THF 유량이 증가하여 탄소의 공급 증가와 분
위기 가스인 Ar 가스의 유량 증가로 인하여 탄소나노튜브 
합성에 최적의 분위기 형성으로 인하여 다발형으로 길게 
성장된 것을 보여준다.

Figure 4는 정제과정을 거치지 않는 합성된 탄소나노튜
브의 TEM 사진을 보여주고 있다. Catalytic CVD 방법으
로 합성된 탄소나노튜브는 이중벽 탄소나노튜브의 다발로 
구성되어 있는 것으로 확인 할 수 있었으며, 탄소파티클 및 
불순물이 거의 존재하지 않는 것을 확인 할 수 있었다. 다
발로 구성된 이중벽 탄소나노튜브의 경우 이중벽 탄소나노
튜브 5-10 가닥이 뭉쳐 있는 형상을 보이고 있다. 또한 고
배율 TEM 사진에서 다발로 구성되어 있는 탄소나노튜브 
주변을 살펴보면 다발외에도 개개로 독립된 이중벽 탄소나
노튜브를 관찰 할 수 있었다. 독립된 이중벽 탄소나노튜브
의 경우 외부 직경은 2 ~ 4 nm, 내부 직경은 1 ~ 2 nm직

경 분포를 보이고 있으며, 다발로 구성된 이중벽 탄소나노
튜브의 외부 직경은 1.6 ~ 2.3 nm, 내부 직경 0.8 - 1.6 
nm로 다발로 구성된 이중벽 탄소나노튜브의 직경보다 독
립된 이중벽 탄소나노튜브의 직경이 더 굵은 분포를 보이
고 있다.

Figure 5는 합성된 탄소나노튜브의 Raman spectrum 
이다. Raman spectroscopy의 레이저는 Ar ion, 514 nm 
파장을 갖는 것을 사용하였다. Raman 분석을 통하여 탄소
나노튜브에서 나타나는 중요한 피크는 1589 cm-1 부근의 
전형적인 그래파이트의 구조를 나타내는 G-band 피크와, 
1346 cm-1 부근의 탄소나노튜브의 결함을 갖는 D-band 
피크와, 200 cm-1 부근에서 나타나는 반경 방향을 따라서 
진동하는 radial breathing mode(RBM) 피크가 존재한다. 
이러한 RBM 피크는 탄소나노튜브의 반경 방향으로 진동하
므로, 그래파이트 면이 여러 겹으로 존재하는 다중벽 탄소
나노튜브의 경우에는 진동이 서로 중첩되어 상쇄되어 RBM 
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Fig. 5. Raman spectrum of Double-walled carbon nanotubes

피크를 관찰 할 수 없지만, 단중벽, 이중벽 구조를 갖는 탄
소나노튜브에서는 중첩되는 진동이 없어서 반경 방향으로
의 진동을 관찰 할 수 있어 이중벽 탄소나노튜브를 평가할 
수 있는 고유 특성 피크를 관찰할 수 있었다[20]. Figure 
5의 Raman spectrum에서 RBM 피크가 나타나는 것으로 
보아 본 연구에 의해 합성된 탄소나노튜브는 이중벽 구조
를 갖는 것을 확인 할 수 있었었고, 이러한 Raman 분석에
서 확인한 결과는 앞서 분석한 TEM 구조 분석 결과와 일치
함을 확인 할 수 있었다. RBM 피크 영역은 10개의 112, 
124, 136, 154, 164, 185, 202, 222, 245, 262 cm-1 의 주
요한 피크로 구성되어 있다. 이러한 RBM 피크로 합성된 
이중벽 탄소나노튜브의 직경을 계산 할 수 있었다[21].

wr = 246 / d
(여기서 wr 은 Raman shift, d는 탄소나노튜브의 직경)

위와 같은 계산식을 이용하여 구한 이중벽 탄소나노튜브
의 내부 직경과 외부 직경의 사이는 0.34 nm 로 균일하며, 
내부 직경의 분포는 0.9 - 1.5 nm 이며, 외부 직경의 분포
는 1.6 - 2.2 nm 로 다양한 분포를 보이고 있다. 이러한 
이중벽 탄소나노튜브의 Raman 분석 결과는 (내부 - 외부) 
직경이 (0.9 - 1.6), (1.1 - 1.8), (1.3 - 2), (1.5 - 2.2) 
nm 의 쌍을 이루는 것을 확인 할 수 있었다. 또 그밖에도 
1, 1.2 nm 의 직경을 갖는 탄소나노튜브 피크도 관찰 할 수 
있었는데 이러한 결과는 합성된 이중벽 탄소나노튜브 외에
도 단중벽 구조를 갖는 탄소나노튜브가 일부 포함되어 있

음을 확인 할 수 있었다. 이중벽 구조를 갖는 탄소나노튜브
의 Raman RBM mode의 피크의 계산 결과는 앞서 보인 
TEM 결과에서 분석했던 직경분포와 유사함을 확인 할 수 
있었다.

Ⅳ. 결  론
본 연구에서는 Fe-Mo 촉매금속을 다공성 MgO 담지체

에 담지 시켜, 준비된 촉매에 THF 를 공급하여 열분해 방
법으로 이중벽 탄소나노튜브를 성장하였다. 합성된 탄소나
노튜브의 SEM 분석 결과 실타래 형상의 네트워크 타입과 
로프모양의 다발로 구성된 형상으로 합성되었으며, 비정질 
탄소 파티클이 없는 고순도로 성장되었음을 확인 할 수 있
었다. 합성된 탄소나노튜브 다발의 직경은 12 - 20 nm 직
경 분포를 보이고 있다. TEM 분석결과 합성된 탄소나노튜
브는 내부 직경과 외부 직경 사이가 0.34 nm 떨어져 있는 
이중벽 구조이며, 이중벽 탄소나노튜브 5-10 가닥이 모여 
있는 다발형태로 존재 하는 것을 확인 할 수 있었다. 
Raman spectrum의 RBM 피크의 분석 결과 내부, 외부 직
경이 0.9 - 1.6, 1.1 - 1.8, 1.3 - 2, 1.5 - 2.2 nm 직경분
포의 쌍을 이루는 이중벽 탄소나노튜브가 합성되었음을 확
인 할 수 있었다. 또한 본 연구에서 사용된 THF는 이중벽 
탄소나노튜브를 대량으로 합성하는데 이상적인 탄소 공급
원임을 알 수 있었다.
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Synthesis of Double-walled Carbon Nanotubes Using Decomposition

of Tetra Hydro Furan
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High-quality double-walled carbon nanotubes (DWNTs) were synthesized without defects 
and amorphous carbonaceous particles by catalytic decomposition method at 800 ℃ in high 
yield. As-synthesized carbon materials almost consist of DWNT bundles with a diameter 
12 – 20 nm. The DWNTs rope have uniform diameter about 2 – 5 um and length up to 
several tens micrometer. DWNTs is inner tube diameter 0.9 – 1.5 nm and outer tube 1.6 
– 2.2 nm. We investigate the crystallinity of DWNTs by TEM and Raman spectroscopy. 
We also found that the Fe-Mo bimetallic catalyst was active as a very efficient catalyst 
for the synthesis of DWNTs with the catalyst decomposition method. Our results also indicate 
that Tetra Hydro Furan (THF) is a very ideal carbon source for the synthesis of DWNTs.
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* [E-mail] sokjh@uos.ac.kr


