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Приведены результаты работ по получению графеноподобных наноматериалов 
(ГПМ) восстановлением оксида графита (ОГ), приготовлению никель-графеновых ката-
лизаторов и формированию углерод-графеновых и магний-графеновых композитов. Опре-
делены оптимальные условия приготовления и функциональные характеристики полу-
ченных материалов. Приготовлены никель-графеновые композиты (Ni/ГПМ), содержа-
щие от 5 до 25 мас.% наночастиц Ni размером 2–5 нм. Установлено, что такие компо-
зиты являются эффективными катализаторами гидрирования магния. Они использо-
ваны для создания магниевых водород-аккумулирующих материалов с обратимой емко-
стью более 6,5 мас.% водорода. Добавка Ni/ГПМ способствует увеличению скорости гид-
рирования Mg за счет высокой каталитической активности наноразмерного Ni в реакции 
диссоциации молекул H2, а покрытие ГПМ высокодисперсных частиц MgH2 сохраняет 
субмикронный размер образующихся при дегидрировании частиц Mg и обеспечивает вы-
сокую теплопроводность композитов Mg/MgH2+Ni/ГПМ. Определено, что в композитах 
MgH2 + Ni/ГПМ наряду со стабильной α-фазой MgH2 содержится метастабильная γ-фаза 
MgH2, что приводит к снижению температуры дегидрирования на ~50 °С. С использова-
нием Ni/ГПМ катализаторов синтезированы углеродные нанотрубки (УНТ) и наново-
локна (УНВ) на поверхности графеноподобных структур. Каталитическое разложение 
C2H4 на Ni/ГПМ при температурах 500–700 °С приводит к образованию УНВ на поверхно-
сти ГПМ, а разложение CH4 при 900 °С – УНТ. Образующиеся УНТ и УНВ имеют диаметр 
в пределах от 5 до 20 нм, а длина увеличивается от 5 до 300 нм с ростом продолжитель-
ности синтеза от 1 до 60 мин. Такие трехмерные структуры имеют высокую удельную 
поверхность и привлекательны в качестве сорбентов газов и носителей металлических 
катализаторов. 
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The results of obtaining graphene-like nanomaterials (GLM) by reduction of graphite ox-
ide, preparation of nickel-graphene catalysts and formation of carbon-graphene and magnesium-
graphene composites are presented. The optimal preparation conditions and the functional char-
acteristics of the obtained materials are determined. The method described in this work makes pos-
sible to obtain nickel-graphene composites (Ni/GLM) containing 5–25 wt.% of Ni nanoparticles of 
size 2–5 nm. Such composites are effective catalysts for the hydrogenation of magnesium. They 
were used to create hydrogen storage materials on magnesium base with a reversible capacity more 
6.5 wt.% of hydrogen. The addition of Ni/GLM promotes an increase in the rate of Mg hydrogena-
tion due to the high catalytic activity of nanoscale Ni in the dissociation of H2 molecules, and the 
coating of the fine particles of MgH2 with the GLM retains the submicron size of the Mg particles 
formed during dehydrogenation and ensures high thermal conductivity of the Mg/MgH2 + Ni/GLM 
composites. It was determined that in MgH2 + Ni/GLM composites, along with the stable α-phase 
of MgH2, a metastable γ-phase of MgH2 contains, which leads to a decrease in the dehydrogenation 
temperature by ~ 50 °C. Using Ni/GLM catalysts, carbon nanotubes (CNT) and nanofibers (CNF) 
on the surface of graphene-like structures were synthesized. The catalytic decomposition of C2H4 
on Ni/GLM at temperatures of 500–700 °C leads to the formation of CNF on the surface of the 
GLM, and the decomposition of CH4 at 900 °C – with the formation of CNT. The CNT and CNF 
formed have a diameter in the range from 5 to 20 nm, and the length increases from 5 to 300 nm 
with rise of synthesis duration. Such three-dimensional structures have a high specific surface area 
and are attractive as sorbents of gases and carriers of metal catalysts. 
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ВВЕДЕНИЕ 

Графеноподобные материалы (ГПМ) пред-
ставляют собой один или несколько слоев, состоя-
щих из шестичленных углеродных колец, соеди-
ненных sp2-гибридизованными связями в гексаго-
нальную двумерную решетку. Благодаря большой 

удельной поверхности (500-2000 м2/г) ГПМ рас-
сматриваются в качестве перспективного носителя 
наноразмерных металлических и металлоксидных 
катализаторов [1, 2]. Одной из задач в настоящее 
время является разработка легко масштабируемых 
методов равномерного закрепления металлических 
наночастиц на поверхности ГПМ. 
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В данной работе описан способ получения 
никель-графеновых композитов, а также примеры их 
использования в качестве катализаторов гидрирова-
ния магния и синтеза углеродных наноструктур. 

МЕТОДИКА ЭКСПЕРИМЕНТА 

Оксид графита (ОГ) получали окислением 
природного графита KMnO4 в концентрированной 
H2SO4 [3]. Никель-графеновые (Ni/ГПМ) катализа-
торы готовили одновременным восстановлением 
ОГ и никеля(II) в токе водорода при 700 °C из ком-
позита Ni(CH3COO)2/ОГ [4]. Гидрирование Mg и 
магний-графеновых композитов проводили меха-
нохимической обработкой в планетарно-шаровой 
мельнице при давлении водорода 3,0 МПа. Устой-
чивость водород-аккумулирующих характеристик 
Mg и композитов Mg+Ni/ГПМ при повторении 
циклов гидрирование-дегидрирование исследо-
вали волюметрическим методом [5]. Процесс де-
гидрирования осуществляли при давлении 0,10 
МПа и температуре 350 °С, гидрирования – при 
0,55 МПа и температуре 300 °С. Каталитический 
синтез углеродных наноструктур проводили анало-
гично разложению углеводородов на порошках Ni 
[6]. Для этого поток смеси газов C2H4-H2-Ar или CH4-
H2 пропускали над никель-графеновым катализато-
ром, помещенным в горизонтальный реактор проточ-
ного типа, при температуре 500-900 °С. Время син-
теза варьировали в интервале от 1 до 60 мин. 

РЕЗУЛЬТАТЫ И ИХ ОБСУЖДЕНИЕ 

При нагревании в токе водорода при 700 °C 
композит Ni(CH3COO)2/ОГ восстанавливается с 
образованием никель-графенового композита, в 
котором частицы Ni размером 2-5 нм равномерно 
распределены на поверхности ГПМ (рис. 1). 

Композиты Ni/ГПМ, содержащие от 5 до  
25 мас.% Ni, исследованы в качестве катализатора 
гидрирования магния механохимическим методом 
под давлением водорода 3,0 МПа.  

 

 
Рис. 1. Микрофотографии композита Ni/ГПМ, содержащего 

25 мас.% Ni 
Fig. 1. TEM image of Ni/GLM composite with 25 wt.% of Ni 

 

Определено, что в композитах MgH2 + 
Ni/ГПМ наряду со стабильной α-фазой MgH2 со-
держится метастабильная γ-фаза MgH2, что приво-
дит к снижению температуры дегидрирования на 
~50 °С. Наличие метастабильной γ-фазы подтвер-
ждается данными рентгенофазового анализа, вы-
числены параметры решетки обнаруженных фаз α-
MgH2 (тетрагональная сингония: а = 0,4515 нм, с = 
0,3019 нм) и γ-MgH2 (орторомбическая сингония: а 
= 0,4526 нм, b = 0,5448 нм, с = 0,4936 нм). Добавка 
Ni/ГПМ (рис. 2) способствует увеличению скорости 
гидрирования Mg за счет высокой каталитической 
активности в реакции диссоциации молекул H2 
наноразмерного Ni, где водород хемосорбируется, 
атомизируется и частично растворяется, а покрытие 
графеноподобным материалом высокодисперсных 
частиц MgH2 сохраняет субмикронный размер обра-
зующихся при дегидрировании частиц Mg и обеспе-
чивает высокую теплопроводность композитов 
Mg/MgH2+Ni/ГПМ. 

 

 
Рис. 2. Кривые гидрирования Mg без (1–3) и с добавкой 

Ni/ГПМ (4–6) в первом (1,4), пятом (2,5) и десятом (3,6) цик-
лах «сорбция-десорбция» 

Fig. 2. Magnesium hydrogenation curves without (1–3) and with 
additive of Ni/GLM (4–6) during the first (1,4), fifth (2,5), and 

tenth (3,6) cycles of «sorption-desorption» 
 
Никель-графеновые композиты использо-

ваны в качестве катализаторов синтеза углеродных 
нановолокон (УНВ) и нанотрубок (УНТ). Катали-
тическое разложение C2H4 на Ni/ГПМ при темпера-
турах 500-700 °С приводит к образованию УНВ на 
поверхности ГПМ, а разложение CH4 при 900 °С – 
УНТ. Микрофотографии УНВ, синтезированных 
на Ni/ГПМ, приведены на рис. 3. 

Равномерность распределения, размер и 
форма наночастиц Ni, закрепленных на ГПМ, прак-
тически не изменяются в процессе роста УНВ и 
УНТ. Образующиеся УНТ и УНВ имеют диаметр в 
пределах от 5 до 20 нм, а длина увеличивается от 5 
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до 300 нм с ростом продолжительности синтеза от 
1 до 60 мин. Непокрытые углеродом частицы ни-
келя на концах УНВ и УНТ легко удаляются при об-
работке кислотами. Полученные трехмерные струк-
туры УНВ/ГПМ и УНТ/ГПМ с высокой удельной по-
верхностью представляют интерес в качестве сорбен-
тов газов и носителей катализаторов. 

 

 
Рис. 3. Микрофотографии композитов Ni/УНВ/ГПМ 

Fig. 3. SEM image of Ni/CNF/GLM composites 

ВЫВОДЫ 

Описанный в работе способ позволяет по-
лучать никель-графеновые композиты, содержащие 
от 5 до 25 мас.% наночастиц Ni размером 2-5 нм. Та-
кие композиты являются эффективными катализа-
торами гидрирования магния и используются для 
создания магниевых водород-аккумулирующих 
материалов с обратимой емкостью более 6,5 мас.% 
водорода. С использованием Ni/ГПМ катализато-
ров синтезированы углеродные нанотрубки и нано-
волокна на поверхности графеноподобных струк-
тур. Такие трехмерные структуры имеют высокую 
удельную поверхность и привлекательны в каче-
стве сорбентов газов и носителей металлических 
катализаторов. 

Работа выполнена при поддержке РФФИ 
(проект 16-29-06197 офи_м). 
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