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Разработана самосогласованная математическая модель осаждения наночастиц из газового потока и формиро-
вания наноструктурированной пленки . Представлены качественные оценки и результаты расчетов, которые согла-
суются с экспериментальными данными . Было обнаружено, что в цилиндрическом реакторе образуется крупномас-
штабная морфология пленки, которая не зависит от толщины пленки . Показано, что морфология пленки может быть 
оптимизирована за счет управления шириной пучка наночастиц и начальной температуры газового потока .
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A self-consistent mathematical model of nanoparticle deposition from a gas flow and a nanostructured film growth was 
developed . Qualitative estimates and simulation results are presented, which are in accordance with experimental data . Dur-
ing simulation it is found that at the inlet of the cylindrical reactor a large-scale morphology of a film thickness is formed 
which does not depend on its width . It is shown that the morphology of a deposited film can be optimized by controlling the 
width of an inlet nanoparticle beam and by an inlet gas temperature .
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Введение. Получение наноструктурированных пленок за счет осаждения наночастиц из га-
зового потока является важным приложением нанотехнологии [1; 2] . Морфология пленок пока-
зывает при этом довольно большое разнообразие структур и вариации пористости . Важно отме-
тить, что осаждение наночастиц может быть легко интенсифицировано за счет простых техни-
ческих решений . В частности, за счет термофореза наночастиц, если температура газа-носителя 
превышает температуру стенок канала примерно на 100 К и выше [3–6] . Для тепловых скоростей 
движения наночастиц критически важным процессом является их броуновская диффузия [5; 6] .

Цель работы − определить физические причины возникновения крупномасштабной мор-
фологии наноструктурированной пленки и ее параметры в зависимости от условий работы ре-
актора . 

Математическая модель. Для описания осаждения наночастиц из газового потока необхо-
димо знать поля температуры и скорости газа . Поле температуры в газовом потоке T(r, z) рассчи-
тывается с помощью уравнения конвективной теплопроводности
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где ρ, ср, λ − плотность газа носителя, теплоемкость при постоянном давлении, теплопровод-
ность газа соответственно; uz(r, z, T) − профиль скорости газа в реакторе . В (1) мы пренебрегли 
вкладом наночастиц в процессы теплообмена, что справедливо для относительно малых концен-
траций наночастиц . 

Стационарная скорость газа в цилиндрическом реакторе определяется профилем Пуазейля:
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где R – радиус реактора; u0− средняя по сечению скорость газа в реакторе, зависящая от его 
средней температуры; h(z) – толщина осажденного слоя . Отметим, что в работе [7] было показа-
но, профиль Пуазейля с достаточной точностью описывает распределение скорости в неизотер-
мическом потоке газа в цилиндрическом реакторе, если учитывать изменение средней скорости 
потока при теплообмене . Например, охлаждение газового потока возникает, если температура 
стенки реактора ниже начальной температуры газа . В процессе охлаждения уменьшается сред-
няя скорость газового потока, но профиль скорости практически параболический . 

Уравнение, описывающее изменение числовой плотности числа наночастиц n, имеет вид 
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где vth – скорость термофореза наночастиц; DB – коэффициент броуновской диффузии наноча-
стиц .

Важно отметить, что взаимодействие наночастиц с молекулами газа в работе описывается  
в свободномолекулярном приближении, так как размер наночастиц много меньше длины сво-
бодного пробега молекул газа . В свободномолекулярном приближении выражение для подвиж-
ности сферической наночастицы b имеет вид [8] 
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где k − постоянная Больцмана; RB − радиус броуновской наночастицы; m − масса молекулы газа; 
P − полное давление газа в реакторе . Тогда коэффициент броуновской диффузии DB равен [8]

 B  .D kTb=

Следуя [9], в свободномолекулярном режиме скорость термофореза сферической наночасти-
цы равна
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где η − динамическая вязкость газа .
Отметим, что при выводе уравнения (3) мы пренебрегли диффузионным переносом и термо-

форезом в осевом направлении по сравнению с соответствующими величинами в радиальном 
направлении, так как длина реактора много больше его радиуса .

Уравнение для изменения толщины покрытия h на расстоянии z от входа находится из закона 
сохранения массы наночастиц
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где h − толщина пористого слоя; ε − пористость . В рамках нашего исследования величина ε явля-
ется свободным параметром . Отметим, что ε уменьшается при увеличении кинетической энер-
гии наночастиц [12] . 
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Граничные условия для уравнений (1) и (2) имеют следующий вид:
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где λр − эффективная теплопроводность пористого слоя; Tp − температура пористого слоя . При 
этом температура стенки канала Tw считается заданной и постоянной по длине реактора . 

Очевидно, что параметры газового потока на входе в реактор оказывают существенное влия-
ние на процесс осаждения . Разработанная математическая модель позволяет исследовать доста-
точно широкий класс начальных условий . В данной работе ограничимся следующими началь-
ными условиями для неизотермического потока (при z = 0): распределение температуры газа по 
сечению Tin(r) описывается выражением
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где inT  – температура газа на оси канала . Выражение (6) хорошо аппроксимирует решение зада-
чи Гретца–Нуссельта о неизотермическом ламинарном течении газа c постоянными теплофизи-
ческими характеристиками в цилиндрическом реакторе [10] .

Для числовой плотности наночастиц в этой работе мы исследуем несколько начальных ус-
ловий:
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где nin − числовая плотность наночастиц на оси канала . Условия (8) и (9) отвечают случаю, когда 
на вход реактора подаются осесимметричные однородные пучки наночастиц разной ширины, 
которая меньше ширины реактора .

В качестве начального условия для уравнения роста толщины h осажденного слоя (4) имеем, 
что в любой точке стенки реактора при t = 0 

 ( ) 0,h z =  (10)

Система уравнений (1)–(3), (4) с граничными и начальными условиями (5)–(9) и (10) пред-
ставляет математическую модель исследуемого процесса . 

Перед изложением результатов численного моделирования приведем некоторые результаты 
качественного анализа нашей задачи . 

Качественные оценки. Для описания процесса охлаждения ламинарного потока газа в ци-
линдрическом реакторе газа установлено существование характерной длины lt [11]: 
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где ρ, с, λ – плотность, удельная теплоемкость и теплопроводность газа . Температура газа на оси 
реактора изменяется по закону 
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Для процесса изотермического броуновского осаждения наночастиц в реакторе установлено 
существование характерной длины lВ [11]: 
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Численные оценки для этих параметров приведены в следующем разделе . Параметры подо-
бия движения наночастиц под действием термофореза и броуновской диффузии подробно рас-
смотрены в [6] . 

На основе нашей математической модели сделаем качественные оценки для толщины нано-
структурированной пленки h . На небольших расстояниях по сравнению с lВ представим гради-
ент числовой плотности наночастиц в потоке как 

 in~ / ( ( )) .n n R h z∇ −

Тогда из приближенного решения уравнения (4) следует оценка для толщины нанострукту-
рированной пленки h(t, z):
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Видно, что скорость роста толщины слоя существенно зависит от величины пористости ε . 
Нижняя граница ε устанавливается из простых геометрических соображений о плотной упаков-
ке сфер и для сферических нанонаночастиц составляет ~0,26 [13] . Верхняя граница пористости 
слоя определяется адгезионными свойствами материала наночастиц, а также от кинетической 
энергии наночастицы [12] . В частности, экспериментальное значение пористости нанострукту-
рированного слоя, образующегося на стенке плазмохимического реактора в результате осажде-
ния наночастиц углерода, составляет около 0,7 [14] . Из выражения (11) также следует, что на от-
носительно небольших расстояниях от входа в реактор наноструктурированная пленка должна 
иметь одинаковую толщину . Из выражения (11) дополнительно следует, что за заданное время t 
толщина наноструктурированной пленки ~RВ, что подтверждается экспериментальными данны-
ми [12] . При этом толщина пленки обратно пропорциональна давлению в реакторе, а также за-
висит от массы молекулы газа-носителя . Верхняя граница RВ, при которой при атмосферном 
давлении справедливо свободномолекулярное приближение составляет порядка ~100 нм . 

Введем безразмерную величину f(r) − плотность потока наночастиц на входе в реактор – сле-
дующим образом: 

 in 0
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=   (15)

где u0 – средняя скорость газа на входе в реактор . 
На рис . 1 показаны графики f(r) для трех рассма-

триваемых нами начальных условий (7)–(9) . 
Видно, что для всех трех распределений началь-

ной плотности плотность потока f имеет достаточно 
широкий максимум . Как показали наши расчеты, 
именно этот максимум порождает крупномасштаб-
ную морфологию наноструктурированной пленки 
на входе в реактор . Интересно, что морфология 
пленки не зависит от толщины пленки, если h мень-
ше нескольких процентов от радиуса реактора . Даже 
с учетом выравнивающего воздействия броуновской 
диффузии, очевидно, что для достижения относи-
тельно равномерной толщины наноструктурирован-

Рис . 1 . Распределение f(r) для начальных профи-
лей: 1 − (7); 2 − (8); 3 − (9)
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ной пленки нужно добиваться, чтобы f(r) ≈ const на 
большей части входного сечения реактора . Введем 
среднее радиальное положение r* для каждого на-
чального распределения наночастиц по формуле

2

0
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( ) ( )
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R

R

r u r n r dr
r

ru r n r dr
=
∫

∫
                       (12)

После интегрирования в (12) имеем, что для рас-
пределения (7) r* ≈ 0,46R, для распределения (8) 
r* ≈ 0,44R и для распределения (9) r* ≈ 0,5R.

Численные результаты моделирования. Рас-
чет толщины наноструктурированной пленки про-

водился итерационным способом . Для этого при заданной толщине пленки система дифферен-
циальных уравнений в частных производных (1)–(3) численно решалась методом прямых [14; 
15] . Затем с помощью численного решения находился поток наночастиц на стенку, и на основе (4) 
рассчитывалось изменение толщины пленки для любой точки на стенке реактора . После чего 
при новой толщине наноструктурированной пленки опять находился профиль скорости газа .  
С учетом нового профиля скорости совместно решались стационарные тепловые и диффузион-
ные задачи . 

На графиках результаты расчетов приведены для следующих условий: радиус реактора R = 5 мм, 
входная скорость газового потока u0 = 0,1 м/с, радиус броуновских наночастиц RB = 2 и 3 нм, на-
чальная числовая плотность наночастиц nin = 1018 наночастиц/м3, температура газового потока 
Tin = 400 К, 500 К, температура стенки Tw = 300 К . Давление равно атмосферному давлению,  
в качестве газа носителя использовался аргон . 

Для начальной температуры газа, входящего в реактор Tin = 500 К характерная длина тепло-
вых процессов lt500 ≈ 0,018 м ≈ 4R . Для наночастиц с радиусами RB = 2 и 3 нм характерная длина 
изотермического броуновского осаждения lB = 1,2 м и lB = 2,7 м . 

На рис . 2 показаны результаты расчета температуры газа по длине реактора в отсутствие на-
ноструктурированной пленки . Использовались 4 итерации при расчете толщины пленки . Отме-
тим, что для нашего диапазона температур толщина пленки практически не оказывает влияния 
на тепловые процессы в газовой фазе . 

Видно, что в области z > 3lt процесс осаждения становится изотермическим, температура 
газа совпадает с температурой стенки . Таким образом, вклад термофореза существенен в пере-
распределении наночастиц в потоке в основном в области 0 < z < lt .

На рис . 3 показана крупномасштабная морфоло-
гия наноструктурированной пленки на стенке реак-
тора для трех различных начальных условий, но при 
одинаковой входной температуре газового потока  
с наночастицами . Видно, что чем более ярко выра-
жен максимум функции f(r), тем сильнее изменение 
толщины пленки . На примере кривой 2 также оче-
видно сглаживающее влияние броуновской диффу-
зии за счет большей величины r* . 

 Если температура газа и стенки реактора совпа-
дают, то положение максимума толщины пленки 
можно оценить по формуле 

2

0
( * )* ~  .R r hz u

D
− −

Рис . 2 . Распределения температуры в продольном 
направлении: 1 − r = 0; 2 − r = 0,5R; 3 − 0,7R; 4 − 

0,9R; Tin = 500 К

Рис . 3 . Распределение толщины наноструктуриро-
ванной пленки в реакторе . Время осаждения t = 106 с 
для RB = 2нм, Tin = 500 К . Распределение наноча-

стиц на входе реактора: 1 − (7); 2 − (8); 3 − (9)
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Если температуры газа и стенки различаются на 
сотни градусов (для условий нашего реактора), то  
в переносе наночастиц в радиальном направлении 
доминирует термофорез, и можно использовать дру-
гую оценку для z* 

 0 0
th in

* ( * )* ~ ~  .
w

R r h R R r h Pz u u
v T T
− − − −

−

Видно, что чем меньше r*, тем дальше от входа  
в реактор расположен максимум толщины пленки . 
При этом по мере роста толщины пленки, поло- 
жение максимума сдвигается в направлении входа  
в реактор . 

На рис . 4 показано влияние термофореза наноча-
стиц на крупномасштабную морфологию нано-
структурированной пленки при одном и том же начальном распределении наночастиц по радиу-
су . Чем выше входная температура, тем больше скорость термофореза при неизменной темпера-
туре стенки реактора . Видно, что термофорез ускоряет движение облака наночастиц в радиаль-
ном направлении, тем самым уменьшается роль диссипативного процесса – броуновской диффу-
зии, и возникает крупномасштабная морфология наноструктурированной пленки за счет неод-
нородных условий входа наночастиц в реактор . В случае изотермического осаждения выравни-
вающая роль броуновской диффузии очевидна . В расчетах эффективная теплопроводность мате-
риала в наноструктурированной пленке принималась равной 0,1 Вт/(м · К) [13], что соответствует 
покрытию из наночастиц углерода . Отметим, что на рис . 4 все расстояния много меньше lВ .

Заключение. Разработана математическая модель на основе гидродинамики и физической 
кинетики процессов переноса, проведено теоретическое и численное исследование формирова-
ния наноструктурированной пленки на стенке цилиндрического реактора . Предложен итераци-
онный метод расчета, учитывающий обратную связь между ростом пленки и гидродинамикой 
течения ламинарного газового потока . В расчетах толщина пленки достигала нескольких про-
центов радиуса реактора . В свободномолекулярном приближении учитывалось влияние броу-
новской диффузии и термофореза наночастиц . Показано, что влияние термофореза существенно 
при атмосферном давлении, если разница температур газа и стенки реактора превышает 100 К . 

Показано, что из-за особенностей гидродинамического течения в начале цилиндрического 
реактора возникает крупномасштабная морфология наноструктурированной пленки, не завися-
щая от ее толщины . За счет изменения ширины входящего в реактор пучка и его температуры 
можно оптимизировать эффект переменной толщины пленки . 

Для рассмотрения морфологии наноструктурированной пленки большей толщины необхо-
димо решать гидродинамическую задачу в полной постановке, что связано появлением вихре-
вых течений в канале .
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