
COMPARISON OF SINGLE-WALL CARBON NANOTUBES PREPARED 
BY CATALYTIC DECOMPOSITION OF METHANE AND 

DISPROPORTIONATION OF CARBON MONOXIDE OVER DIFFERENT
CATALYSTS

Mr. Teerakun Boonphyoong

A Thesis Submitted in Partial Fulfilment of the Requirements 
for the Degree of Master of Science 

The Petroleum and Petrochemical College, Chulalongkom University 
in Academic Partnership with 

The University of Michigan, The University of Oklahoma, 
and Case Western Reserve University 

2003
ISBN 974-17-2308-3



Thesis Title: Comparison of Single-Wall Carbon Nanotubes Prepared by 
Catalytic Decomposition of Methane and Disproportionation 
of Carbon monoxide over Different Catalysts 

By: Mr. Teerakun Boonphyoong
Program: Petrochemical Technology
Thesis Advisors: Dr. Boonyarach Kitiyanan

Assoc. Prof. Sumaeth Chavadej 
Prof. Daniel E. Resasco

Accepted by the Petroleum and Petrochemical College, Chulalongkom 
University, in partial fulfilment of the requirements for the Degree of Master of 
Science.

......................... ..........................  College Director
(Assoc. Prof. Kunchana Bunyakiat)

Thesis Committee:

K  \ \~'[̂ CKV\C\V1—
(Dr. Boonyarach Kitiyanan)

(Assoc. Prof. Sumaeth Chavadej)

(Prof. Daniel E. Resasco)

(Asst. Prof. Pramoch Rangsunvigit)

i / (น  บํ/
(Dr. Kitipat Siemanond)



Ill

ABSTRACT

4471032063 ะ PETROCHEMICAL TECHNOLOGY PROGRAM
Teerakun Boonphyoong: Comparison of Single-Wall Carbon 
Nanotubes Prepared by Catalytic Decomposition of Methane and 
Disproportionation of Carbon Monoxide over Different Catalysts 
Thesis Advisors: Dr. Boonyarach Kitiyanan, Assoc. Prof.
Sumaeth Chavadej, and Prof. Daniel E. Resasco, 95 pp. ISBN 
974-17-2308-3

Keywords : Single-Wall Carbon Nanotubes/ Catalytic Decomposition of 
methane/ Disproportionation of Carbon Monoxide

Single-wall carbon nanotubes (SWNT) exhibit outstanding mechanical and 
electrical properties, which can be utilized for various potential applications. 
Currently, the catalytic decomposition of carbon-containing gases is the most 
promising pathway for the large-scale production of SWNT. Consequently, in order 
to produce high quality and quantity of SWNT, carbon-containing gases, catalyst 
formulations, as well as synthesis conditions have been studied. In this work, 
methane, carbon monoxide, and their mixtures were systematically tested over a 
series of Ni-Mo, Co-Mo, and Fe-Mo catalysts supported on silica gel, magnesium 
oxide and alumina. Raman spectroscopy, temperature programmed oxidation and 
transmission electron microscopy were used to characterize the deposited carbon on 
the catalysts. The results showed that CO yielded high quality of SWNT on all 
supports except on MgO, while methane gave high amounts of deposited carbon but 
low selectivity towards SWNT. Characterization results also suggested that CO and 
CH4 react independently when used in combination.
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บท ค ัดย ่อ

ธ ีระก ุล บุญพยุง: การเปรียบเท ียบคาร์บอนนาโนท ิวบ ์ประเภทผน ังช ั้น เด ียวท ี่เตร ียมโดย  
ก า ร ส ล า ย ต ัว ข อ ง ก ๊า ซ ม ีเท น แ ล ะ ก ๊า ซ ค า ร ์บ อ น ม อ น อ ก ไ ซ ด ์บ น ต ัว เร ่ง ป ฏ ิก ิร ิย า ช น ิด ต ่า ง ๆ  
(Comparison o f Single-Wall Carbon Nanotubes Prepared by Catalytic Decomposition of  
Methane and Disproportionation o f Carbon Monoxide over Different Catalysts)
อ .ท ี่ป ร ึก ษ า :ด ร .บ ุน ย ร ัช ด ์ก ิต ิย า น ัน ท ์,ร ศ .ด ร .ส ุเม ธ  ช ว เด ช แ ล ะ  ศ .ด ร .แ ด ฌ ีย ล อ ีร ีซ า ส โ ก  
(Professor Daniel E. Resasco) 95 หน้า ISBN 974-17-2308-3

คาร ์บ อน น าโน ท ิวบ ์ป ระเภ ท ผ น ัง เด ียว  (Single-wall carbon nanotubes) แสดงสมบ ัต ิท ี่ 
โดดเด ่นท ั้งทางเช ิงกลและไฟ ฟ ้า ซ ึ่งม ีความเป ็น ไปได ้ในการน ำไปใช ้งาน ท ี่ห ลากห ลาย การสลาย  
ต ัวโดยใช ้ต ัวเร ่งปฏ ิก ิร ิยาของก ๊าซท ี่ม ีคาร ์บอนเป ็นว ิธ ีท ี่ม ีประส ิทธ ิภาพ ท ี่ส ุดในขณ ะน ี้ในการผล ิต  
คาร์บอนนาโนท ิวบ ์ประเภทผน ังเด ียว (SWNT) ในปริมาณส ูง ด ้วยเหตุน ี้เพ ื่อท ี่จะผลิต SWNT ให ้ 
ได ้ท ั้งค ุณ ภาพ และปร ิมาณ ท ี่ส ูง ก ๊าซท ี่ม ีคาร ์บอนเป ็นองค ์ประกอบ, องค ์ประกอบของคาทาล ิสต  ์
และ ส ภาวะของการส ังเคราะห ์ได ้ถ ูกน ำม าศ ึกษ า ใน งาน ว ิจ ัยน ี้ก ๊าซ คาร ์บ อน ม อน น อกไซ ด ์ ก๊าซ 
มีเทน และก๊าซผสมระหว่างก ๊าซคาร ์บอนมอนนอกไซด์และมีเทน ได ้ถ ูกนำมาทดสอบบนกลุ่มของ 
คาท าล ิสต ์ น ิก เก ิล -โม ล ิบ ด ีน ัม , โคบ อลต ์-โม ล ิบ ด ีน ัม  และเห ล ็ก -โม ล ิบ ด ีน ัม  บนต ัวรองร ับซ ิล ิกา 
แม กน ีเซ ียม ออกไซ ด ์ และอล ูม ิน า การว ิเคราะห ์คาร ์บ อน ท ี่ส ะส ม บ น คาท าล ิส ต ์น ั้น ใช ้เคร ื่องม ือ  
ราม าน เสปกโทรสโคป ี, temperature programmed oxidation และ กล ้องจ ุลทรรศน์อ ิเล ็คตรอนแบบ  
ส่องผ่าน ผลการทดลองน ันแสดงว่า การใช ้ก ๊าซคาร ์บอนมอนอกไซด ์ ส าม ารถให ้ SWNT คุณภาพ 
ส ูงบ น ท ุก ต ัวรอ งร ับ ย ก เว ้น บ น ต ัวรอ งร ับ แม ก น ีเซ ีย ม อ อ ก ไซ ด ์ ใน ข ณ ะท ี่ก ๊าซ ม ีเท น ให ้ป ร ิม าณ  
คาร ์บ อน ท ี่ส ะส มใน ป ร ิม าณ ส ูงแต ่ให ้ผลเล ือกท ี่เป ็น  SWNT ตํ่า ผลของการว ิเคราะห ์ช ี้ว ่าเม ื่อป ้อน  
ก๊าซคาร์บอนมอนนอกไซด์และม ีเทนพร้อมก ัน ก ๊าซท ังสองทำปฏิก ิร ิยาก ับคาทาลิสต ์โดยอิสระจาก  
กัน
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