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4.1 Abstract

S u p p o r t in g  n ic k e l  h a s  b e e n  u s e d  in  a  w id e  r a n g e  o f  a p p l i c a t io n s  fo r  in d u s tr ia l  
r e a c t io n s ,  s u c h  a s , s te a m  r e fo rm in g ,  h y d r o g e n a t io n  a n d  m e th a n a t io n .  In  th is  w o rk , 
n ic k e l  a lu m in a te  w a s  p r e p a r e d  b y  s o l -g e l  p r o c e s s  u s in g  a lu m a tr a n e  a s  a lk o x id e  
p r e c u r s o r ,  d i r e c t ly  s y n th e s iz e d  f ro m  th e  r e a c t io n  o f  in e x p e n s iv e  a n d  a v a i la b le  
c o m p o u n d s ,  a lu m in iu m  h y d r o x id e  a n d  T IS  ( t r i i s o p r o p a n o la m in e )  v ia  th e  O x id e  O n e  
P o t  S y n th e s i s  ( O O P S )  p ro c e s s .  V a r io u s  c o n d i t io n s  o f  th e  s o l - g e l  p r o c e s s ,  v iz . p H , 
c a lc in a t io n  te m p e r a tu r e ,  h y d r o ly s is  r a t io  a n d  r a t io  o f  n ic k e l  to  a lu m in u m  a re  s tu d ie d . 
A l l  s a m p le s  a r e  c h a r a c te r iz e d  u s in g  F T IR , T G A , X R D , T P R , D R - U V  a n d  B E T . T h e  
B E T  s u r f a c e  a r e a  m e a s u r e m e n ts  a r e  fo u n d  to  b e  in  th e  r a n g e  o f  300-450 m 2/g  a t  th e  

c a lc in a t io n s  t e m p e r a tu r e  o f  500°c h a v in g  th e  p o r e  d i s t r ib u t io n  in  th e  m e s o p o ro u s  

r e g io n .  T h e  c a t a ly s t  a c t iv i ty  ta s t in g  o n  C O  o x id a t io n  r e a c t io n  d e p e n d s  o n  N i  to  A1 
r a t io  a n d  c a lc in a t io n s  te m p e ra tu re .  T h e  h ig h e r  a c t iv i ty  w a s  o b ta in e d  f ro m  th e  h ig h e r  
N i  c o n te n t  a n d  lo w e r  c a lc in a t io n  te m p e r a tu r e .  In  a d d i t io n ,  c a ta ly s ts  p r e p a r e d  u s in g  
a lu m a tr a n e  p r e c u r s o r  h a d  h ig h e r  %  c o n v e r s io n  th a n  th o s e  p r e p a r e d  f ro m  a lu m in iu m  
h y d r o x id e .

KEYWORDS: S o l -g e l  P ro c e s s ,  A lu m a tr a n e ,  N ic k e l  a lu m in a te

4.2 Introduction

T h e  u s e s  o f  s u p p o r te d  m e ta l  o x id e  c a ta ly s ts  a r e  a p p l ic a b ly  im p o r ta n t ,  
e s p e c ia l ly  to  m o s t  o f  p e t r o c h e m ic a l  in d u s t r i e s  d u e  to  th e i r  w id e  r a n g e  a p p l ic a t io n s  o f  
in d u s t r i a l ly  im p o r t a n t  r e a c t io n s .  S e v e r a l  s tu d ie s  o n  a lu m in a - s u p p o r t in g  n ic k e l 
c a ta ly s t  [ 1 - 2 ] r e v e a le d  th e  f o r m a t io n  o f  n ic k e l  a lu m in a te  s p in e l ,  N iA B O *!, b e in g  a  
s ta b le  c o m p o u n d  w i th  s t r o n g  r e s i s ta n c e  to  a c id s ,  a lk a l i s ,  a n d  h a v in g  h ig h  m e lt in g
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p o in t  a n d  s u r fa c e  a r e a . M o re  im p o r ta n t ly ,  n ic k e l  a lu m in a te  is  c a p a b le  o f  r e s is ta n c e  to  
d e a c t iv a t io n  b y  c o k e  f o rm a t io n  [3 ].

T ra d i t io n a l ly  d r ie d  m ix in g  o f  c e r a m ic s  a n d  m e ta l  p o w d e r s  f o l lo w e d  b y  h e a t  
t r e a tm e n t  is  o f te n  d i f f ic u l t  to  c o n tr o l ,  r e s u l t in g  in  n o n - u n i f o r m  d i s p e r s io n  o f  th e  
c o m p o n e n ts .  In  c o n t r a s t  to  c h e m ic a l  te c h n iq u e ,  s o l -g e l  p r o c e s s  o f f e r s  s e v e ra l 
a d v a n ta g e s .  I t is  lo w  c o s t  a n d  a l lo w s  g r e a te r  c o n tr o l  in  s iz e  a n d  m o r p h o lo g y .  It c a n  
d e s ig n  m a te r ia ls  o f  s p e c i f i c a l ly  m a c r o s c o p ic  m o r p h o lo g y ,  s u c h  a s  u l t r a - f in e  p a n ic le ,  
f ib e r ,  th in  f i lm  a n d  m o n o l i th .  T h e  s o l -g e l  p r o c e s s  is  o n e  o f  th e  m o s t  in te r e s t in g  w a y s  
to  p r e p a r e  n ic k e l  a lu m in a te .  T h is  p r o c e s s  is  p e r f o r m e d  a t  lo w  te m p e r a tu r e  fo llo w e d  
b y  a p p r o p r ia te  h e a t  t r e a tm e n t .  I t  p r o v id e s  a  u n i f o r m  m ic r o s t r u c tu r e  w i th  a  h ig h  
d e g r e e  o f  d i s p e r s io n  b e tw e e n  th e  m e ta l  a n d  c e r a m ic  p h a s e s  [4 ] . In  a d d i t io n ,  th is  
p r o c e s s  g iv e s  h ig h  p r o d u c t  p u r i ty .  O w in g  to  th e  h y d r o ly s is  r e a c t io n  in v o lv e d ,  w a te r  
c a n  in d u c e  s o  c a l l e d  “ s o l” , s u b s e q u e n t ly  c o n d e n s e d  to  m e ta l  o x id e  n e tw o r k ,  le a d in g  
to  a  g e l  f o rm a t io n . P a r a m e te r s  in  th e  s o l -g e l  p r o c e s s ,  s u c h  a s ,  p H , p r o p o r t io n  o f  w a te r  
u s e d  fo r  th e  h y d r o ly s is  a n d  th e  p r e s e n c e  o f  e i th e r  a c id  o r  b a s e  c a ta ly s t  [5 ], a re  
im p o r ta n t .  I n  a d d i t io n ,  c a lc in a t io n s  te m p e r a tu r e  a n d  d u r a t io n  o f  c a lc in a t io n  a ls o  h a v e  
a  s ig n i f ic a n t  im p a c t  o n  th e  f in a l  s t r u c tu r e  a n d  te x tu r e  o f  n ic k e l  a lu m in a te  s p in e l .  A n  
in c r e a s e  in  c a lc in a t io n s  te m p e r a tu r e  r e s u l t s  in  a  d e v e lo p m e n t  o f  c r y ta l l iz a t io n  o f  
N iA l20 4 [3 ],

G e n e ra l ly ,  th e  m e ta l  a lk o x id e s ,  s u c h  a s , a lu m in iu m  s e c - b u to x id e ,  a lu m in iu m  
is o p r o p o x id e ,  a r e  p o p u la r  m e ta l  o x id e s  u s e d  a s  c e r a m ic  p r e c u r s o r s  d u e  to  th e  p u r i ty  
o f  s ta r t in g  m a te r ia ls  a n d  th e  lo w  te m p e r a tu r e  f o r  a  r e a c t io n  to  o c c u r .  H o w e v e r ,  th e re  
a r e  a ls o  d i s a d v a n ta g e s  f r o m  th e s e  m e ta l  a lk o x id e s ,  w h ic h  a r e  e x p e n s iv e n e s s  a n d  lo w  
h y d r o ly t i c  s ta b i l i ty .  T h e s e  p r o b le m s  h a v e  b e e n  r e s o lv e d  b y  .s y n th e s is  o f  s im p le  
a lk o x id e  p r e c u r s o r s  c o n ta in in g  o n e  o r  m o r e  a lk o x id e  l ig a n d s ,  m a k in g  th e m  m o re  
h y d r o ly t ic  s ta b i l i ty  b e c a u s e  o f  th e  o b s t r u c t io n  o f  c o o r d in a t io n  s i te  a t  th e  m e ta l .  T h e  
f u n c t io n  o f  c h e la t in g  a g e n t  is  to  r e ta r d  th e  h y d r o ly s is  a n d  c o n d e n s a t io n  r e a c t io n  ra te s  
in  o r d e r  to  o b ta in  h o m o g e n e o u s  g e ls . A lu m in iu m  h y d r o x id e  c a n  b e  u s e d  a s  a  
p r e c u r s o r ,  b u t  th e  g e la t io n  o f  a lu m in iu m  h y d r o x id e  o c c u r s  r a p id ly .  I t  is  th u s  d if f ic u l t  
to  o b ta in  a  u n i f o r m  g e ls .  T h is  p r o b le m  c a n  b e  s o lv e d  b y  s lo w in g  d o w n  th e  
p r e c u r s o r ’s r e a c t iv i ty  b y  e i th e r  u s in g  a  s t r o n g  m in e r a l  a c id  [6 ] o r  u s in g  a  c h e la t in g ,
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s u c h  a s , t r i i s o p r o p a n o la m in e  o r  T IS  to  fo rm  a lu m a tr a n e  c o m p le x e s  [7 ] to  b e  u s e d  a s  a  
p r e c u r s o r  fo r  p r e p a r in g  h ig h  s u r fa c e  a r e a  a lu m in a  [5 ].

In  th is  w o rk ,  a lu m a tr a n e  is  u s e d  a s  a n  a lk o x id e  p r e c u r s o r  f o r  lo a d in g  n ic k e l  
o n to  a lu m in a  b y  m e a n s  o f  th e  s o l -g e l  p r o c e s s .  O p t im a l  c o n d i t io n s  to  o b ta in  h ig h  
s u r f a c e  a r e a  a n d  th e  c a ta ly s t  a c t iv i ty  te s t  o n  C O  o x id a t io n  r e a c t io n  o f  n ic k e l 
a lu m in a te  a r e  in v e s t ig a te d .

4.3 Experimental

Materials
A lu m in iu m  h y d r o x id e  h y d r a te  [ A l( O H )3 X H2O ] w a s  p u r c h a s e d  f ro m  S ig m a  

C h e m ic a l  C o . T r i i s o p r o p a n o la m in e  (T IS , N ( C H 2C H C H 3 0 H )3) a n d  n ic k e l  a c e ta te  
[ (C H 3C O O ) 2N i]  w e r e  o b ta in e d  f ro m  A ld r ic h  C h e m ic a l  C o . I n c .( บ ร A ) . T h e y  w e re  
u s e d  a s  a  r e c e iv e d .  E th y le n e  g ly c o l  (E G , H O C H 2C H 2O H )  u s e d  a s  s o lv e n t  fo r  th e  
a lu m a tr a n e  s y n th e s i s  w a s  p u r c h a s e d  f ro m  J .T . B a k e r  In c . ( P h i l l ip b u r g ,U S A ) .  
A c e t r o n i t r i le  ( C H 3C N )  a n d  m e th a n o l  w e r e  o b ta in e d  f ro m  L a b - S c a n  C o m p a n y  C o ., 
L td . a n d  d i s t i l l e d  b e f o r e  u s e . N i t r ic  a c id  a n d  a m m o n ia  s o lu t io n  u s e d  to  a d ju s t  p H  in  
th e  s o l -g e l  p r o c e s s  w e r e  p u r c h a s e d  f ro m  L a b - S c a n  C o m p a n y  C o ., L td .,  a n d  u s e d  a s  
r e c e iv e d .

Equipment
F u n c t io n a l  g r o u p s  o f  m a te r ia ls  w e r e  f o l lo w e d  u s in g  F T I R  s p e c t r o p h o to m e te r  

( N ic o le t ,  N E X U S  6 7 0 )  w i th  a  r e s o lu t io n  o f  4  c m '1. T h e  s o l id  s a m p le s  w e r e  m ix e d  
a n d  p e l le t i z e d  w i th  d r ie d  K B r . T h e r m o g r a v im e tr i c  a n a ly s i s  ( T G A )  w a s  c a r r ie d  o u t  

u s in g  T G - D T A  ( P y r i s  D ia m o n d  P e rk in  E lm e r )  w i th  a  h e a t in g  r a te  o f  1 0 ° c / m i n  in  

th e  r a n g e  o f  r o o m  te m p e r a tu r e  to  7 5 0 ° c  u n d e r  n i t r o g e n  a tm o s p h e r e  to  d e te r m in e  th e  

th e r m a l  s ta b i l i ty  o f  a lu m a tra n e .  P o w d e r  X - r a y  d i f f r a c t io n  ( X R D )  p a t te r n s  w e re  
c a r r ie d  o u t  to  c h a r a c te r iz e  c r y s ta l l in i ty  o f  s a m p le s  u s in g  a  R ig a k u  X -ra y  

d i f f r a c to m e te r  w i th  C u K a  a s  a  s o u rc e . A  r a n g e  f ro m  5 °  to  9 0 °  w a s  in v e s t ig a t e d  u s in g  

a  s te p  o f  5 ° /m in .  T h e  d i f f u s e  r e f le c ta n c e  U V - V I S  s p e c t r a  w e r e  c o l le c te d  o n  a  

S H I M A D Z U  u v  2 5 5 0 - V I S I B L E  s p e c t r o p h o to m e te r  in  th e  r a n g e  o f  1 9 0  to  9 0 0  n m .
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T h e  r e d u c ib i l i t y  w a s  in v e s t ig a te d  b y  t e m p e r a tu r e - p r o g r a m m e d  r e d u c t io n  o n  
T P D /R /O /M S  T h e m o  F in n ig a n  1 1 0 0 . T h e  r e d u c in g  g a s  is  5 %  แ 2 in  N 2 a t  a  f lo w  ra te  

o f  4 0  m l/m in .  T h e  r a te  o f  te m p e r a tu r e  w a s  c a r r ie d  o u t  a t  th e  h e a t in g  r a te  o f  1 0 ° c /m in  

r a n g in g  f ro m  r o o m  te m p e r a tu r e  u p  to  900°c. T h e  B E T  s u r f a c e  a r e a  m e a s u r e m e n t ,  

p o re  v o lu m e  a n d  p o re  s iz e  d i s t r ib u t io n  w e r e  m e a s u r e d  b y  u s in g  n i t r o g e n  a t  7 7  K  in  

A u tu s o rb -1  g a s  s o r p t io n  s y s te m  ( Q u a n ta s o r b  J R ) . S a m p le s  w e r e  d e g a s s e d  a t  250°c 
u n d e r  a  r e d u c e d  p r e s s u r e  p r io r  to  e a c h  m e a s u r e m e n t .  T h e  m o r p h o lo g y  w a s  s tu d ie d  o n  
S E M  u s in g  J E O L  5200-2AE s c a n n in g  e le c t r o n  m ic r o s c o p e .

Methodology

Synthesis of alumatrane by the OOPS process
T h e  p r e p a r a t io n  o f  a lu m a t r a n e  o r  t r i s ( a lu m a t r a n y lo x y - / - p r o p y l ) a m in e  w a s  

f o l lo w e d  W o n g k a s e m ji t  et aVร w o rk s  [5 ,7 ]  v i a  th e  O x id e  O n e  P o t  S y n th e s i s  (O O P S )  
p r o c e s s .  A lu m in iu m  h y d r o x id e ,  T IS  a n d  E G  a re  a d d e d  in to  a  250 m l tw o - n e c k e d  
r o u n d  b o t to m  f la s k . T h e  m ix tu r e  w a s  h o m o g e n e o u s ly  s t i r r e d  a t  r o o m  te m p e ra tu re  

b e f o r e  b e in g  h e a te d  to  200°c u n d e r  n i t r o g e n  in  a n  o i l  b a th  f o r  10 h . E x c e s s  E G  w a s  

r e m o v e d  u n d e r  v a c u u m  (10'2 T o r r )  a t  110°c to  o b ta in  c r u d e  p r o d u c t .  T h e  c r u d e  s o l id  

w a s  w a s h e d  w i th  a c e to n i t r i le  a n d  d r ie d  u n d e r  v a c u u m  a t  r o o m  te m p e r a tu r e .  D r ie d  
p r o d u c t s  w e r e  c h a r a c te r iz e d  u s in g  T G A  a n d  F T IR .

Nickel loading onto alumina using alumatrane precursor via the sol-gel process
A lu m a t r a n e  w a s  u s e d  a s  a n  a lu m in a  s o u rc e  v i a  th e  s o l -g e l  p r o c e s s  a t  v a r io u s  

N i /A l  r a t io s ,  p H , h y d r o ly s is  r a t io s  a n d  c a lc in a t io n s  t e m p e r a tu r e .  A lu m a tr a n e  a n d  
n ic k e l  a c e ta t e  w e r e  d i s s o lv e d  in  m e th a n o l  f o r  1 h  b e f o r e  a d d in g  w a te r  a n d  a d ju s t in g  
p H . T h e  p H  v a lu e  o f  th e  u n a d ju s te d  m ix tu r e  s o lu t io n  is  p H  9 . F o r  a c id  c o n d i t io n s ,  p H  
3 , 5 a n d  7 , H N O 3 w a s  u s e d  w h e r e a s  N H 4O H  w a s  a d d e d  f o r  o b ta in in g  p H  11. T h re e  
h y d r o ly s is  r a t io s  o f  9 , 18 , 2 7 , a s  f o l lo w e d  th e  p r e v io u s  w o r k  [5 ] , w e r e  in v e s t ig a te d . 
T h e  s o lu t io n  w a s  v ig o r o u s ly  s t i r r e d  a t  r o o m  te m p e r a tu r e  f o l lo w e d  b y  h e a t  t r e a tm e n t  

o f  th e  r e s u l t in g  g e ls  a t  c a lc in a t io n s  t e m p e r a tu r e  r a n g in g  f ro m  500°c to  900°c a n d  

h e ld  a t  th e  f in a l  t e m p e r a tu r e  f o r  7  h .
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Activity testing on CO oxidation reaction
T h e  c a ta ly t ic  te s t s  o f  C O  o x id a t io n  w i th  O 2 w e r e  c a r r ie d  o u t  in  a  f ix e d -b e d  

f lo w  r e a c to r  in  th e  t e m p e r a tu r e s  r a n g in g  f ro m  2 0 0 ° - 4 5 0 ° C .  A  0 .2  g  o f  c a ta ly s t  w a s  

e m p lo y e d  fo r  e a c h  e x p e r im e n t .  F o r  th e  r e a c t io n  c o n d i t io n ,  1 8 0  m l /m in  to ta l  g a s  f lo w  
w a s  m a in ta in e d  w i th  f e e d in g  th e  r e a c t io n  m ix tu r e  o f  C 0 - 0 2 -H e  ( l% - 2 % - 9 7 % ) .

4.4 Results and Discussion

Synthesis of alumatrane precursor
A lu m a tr a n e  p r e c u r s o r  w a s  s y n th e s iz e d  f ro m  a lu m in iu m  h y d r o x id e  a n d  T IS  

v ia  th e  O x id e  O n e  P o t  S y n th e s is  ( O O P S )  p r o c e s s .  T h e  p r o d u c t  o b ta in e d  w a s  a  w h ite  
s o l id .  T h e  s t r u c tu r e  o f  a lu m a tra n e  s h o w in g  in  F ig . l  c o n ta in s  t r i a lk a n o a m in e  l ig a n d  
w h ic h  r e s u l t s  in  h y d r o ly t i c  s ta b le ,  a s  m e n t io n e d  e a r l ie r .  T h e  f u n c t io n  o f  th is  c h e la t in g  
a g e n t  is  to  s lo w  d o w n  th e  r a te s  o f  h y d r o ly s is  a n d  c o n d e n s a t io n  r e a c t io n s  to  o b ta in  
h o m o g e n e o u s  g e l s  d u r in g  th e  s o l -g e l  p ro c e s s .

T h e  T G A  r e s u l t  o f  a lu m a tr a n e  (F ig . 2 )  s h o w e d  tw o  m a jo r  t r a n s i t io n s  o f  
w e ig h t  lo s s . T h e  f i r s t  r e g io n  b e tw e e n  50°-250°C in d ic a te d  th e  d e c o m p o s i t io n  o f  
s o lv e n t  t r a p p e d  in  th e  p r o d u c t  a n d  T IS  l ig a n d  w h i le  th e  s e c o n d  r e g io n  a t  a b o u t  250°- 
500°c c o r r e s p o n d e d  to  th e  d e c o m p o s i t io n  o f  th e  o r g a n ic  l ig a n d s  a n d  c a r b o n  re s id u e s . 
T h e  %  c e r a m ic  y ie ld  o f  th e  p r o d u c t  w a s  3 3  %  w h ic h  w a s  h ig h e r  th a n  th e  th e o r e t ic a l  
c e r a m ic  y ie ld  ( 2 3 .7  % )  d u e  to  th e  in c o m p le te  c o m b u s t io n  o f  th e  p r o d u c t  w h ic h  c a n  
b e  c o n f i r m e d  b y  th e  d a r k e r  a s h  o b ta in e d .

F T IR  s p e c t r u m  o f  th e  a lu m a tr a n e  p r e c u r s o r  is  s h o w n  in  F ig . 3 T h e  b ro a d  
b a n d  a t  3 3 0 0 - 3 7 0 0  c m ' 1 is  th e  c h a r a c te r i s t ic  o f  O - H  s t r e tc h in g  v ib r a t io n .  T h e  p e a k  a t  
2 7 2 5 - 3 0 0 0  c m ' 1 c o r r e s p o n d s  to  th e  s t r e tc h in g  v ib r a t io n  o f  C - H  b o n d . T h e  p e a k  
p o s i t i o n  a t  1 6 5 0  c m ' 1 is  a s s ig n e d  to  th e  O - H  o v e r to n e .  T h e  p e a k  p o s i t i o n  a t  1 4 5 0  c m ’
1 is  th e  b e n d in g  v ib r a t io n  o f  C - H  b o n d . T h e  p e a k  p o s i t i o n  a t  1 0 0 0 -1 2 0 0  c m ' 1 is  
r e s u l te d  f ro m  th e  C - N  a n d /o r  O - H  s t r e tc h in g  v ib r a t io n s .  T h e  p e a k s  a t  1 0 7 8  a n d  5 0 0 -  
8 0 0  c m ' 1 in d ic a te  th e  s t r e tc h in g  v ib r a t io n  o f  A l - O - C  a n d  A l - 0  o f  a lu m a tra n e , 
r e s p e c t iv e ly .
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Nickel loading onto alumina via the sol-gel process
T h e  p r e p a r a t io n  c o n d i t io n s  a n d  c a lc in a t io n s  t e m p e r a tu r e s  h a v e  s ig n if ic a n t  

im p a c t  o n  th e  f in a l  s t r u c tu r e  a n d  te x tu re  o f  n ic k e l  lo a d e d  a lu m in a .  X R D  p a t te rn s  o f  
n i c k e l - a lu m in a  s a m p le s  s h o w e d  p o o r  c r y s ta l l in i ty  a t  lo w  c a lc in a t io n s  te m p e ra tu re s  
(F ig . 4 ) . A s  in c r e a s in g  c a lc in a t io n s  te m p e r a tu r e ,  c r y s ta l l iz a t io n  o f  s a m p le s  c a n  b e  
d e v e lo p e d  fu r th e r .  C a lc in a t io n s  a t  in c re a s in g  te m p e r a tu r e  w e r e  a ls o  a c c o m p a n ie d  b y  
c o lo r  c h a n g e s  o f  th e  c a ta ly s ts  f ro m  g r e e n is h  to  l ig h t  b lu e  c o lo r a t io n .  H o w e v e r ,  d u e  to  
th e  o v e r la p s  o f  th e  X R D  p e a k s  o f  A I2O 3 a n d  N iA l2Û 4 p h a s e s ,  th e  2 0  v a lu e s  a n d  th e  
r e la t iv e  in te n s i t ie s  w e r e  u s e d  to  id e n t ify  c h a r a c te r i s t ic s  o f  th e  s a m p le s .  T h e  m a jo r  
p e a k s  o f  th e  N iA h C T t a r e  th e  2 0  v a lu e s  a t  3 7  (1 = 1 0 0 % )  a n d  4 5  (1 = 6 0 -6 5 % ) , w h e re a s  
th e  m a jo r  p e a k s  o f  A I2O 3 a re  th e  2 0  v a lu e s  a t  3 7  (1 = 8 0 % ) a n d  4 5  (1 = 1 0 0 % ). T h e  
r e s u l t s  o f  X R D  p a t te r n s  c o r r e s p o n d  to  th e  th r e e  m a jo r  p e a k s  a t  3 7 (1 0 0 ) ,  4 5 (6 5 )  a n d  
6 5 .5 ( 6 0 )  o f  th e  n ic k e l  a lu m in a te  ( A S T M # 1 0 - 3 3 9 )  p h a s e .  T h e  c r y s ta l l in i ty  o f  
N iA l2 0 4 - l ik e  s p in e l  p h a s e  im p ro v e s  s l ig h t ly  w i th  th e  in c re a s e  o f  th e  N i /A l  ra tio , a s  
s h o w n  in  F ig . 5. A t  lo w e r  N i /A l  r a t io ,  th e  s p in e l  p h a s e  is  a  s o l id  m ix tu r e  o f  M A I 2O 4 

a n d  A I2O 3. T h e  N iA F C b  p h a s e  im p ro v e s  w h e n  in c r e a s in g  th e  N i /A l  r a t io  (u s in g  th e  
in te n s i ty  r a t io  o f  th e  2 0  v a lu e s  a t  3 7  a n d  4 5  d e g r e e s  a s  in d ic a to r s )

E f f e c ts  o f  p H  a n d  h y d r o ly s is  r a t io  in  F ig . 6  a n d  7 , r e s p e c t iv e ly ,  d o  n o t  s h o w  
a n y  s ig n i f ic a n t  d i f f e r e n c e  fo r  th e  s a m p le s  c a lc in e d  a t  500°c. M o r e o v e r ,  th e  re su lts  
f ro m  th e  e f f e c t  o f  h y d r o ly s is  r a t io  o f  th e  s a m p le s  c a lc in e d  a t  900°c in  F ig . 8  s h o w  
th e  s a m e  p a t te r n .  H o w e v e r ,  th e  s a m p le s  p r e p a r e d  a t  p H  3 in  F ig . 9 s h o w  lo w e r  
in te n s i ty  th a n  o th e r  p H s  o f  th e  s a m p le s  c a lc in e d  a t  900°c d u e  to  to o  m u c h  a c id  a d d e d  
in to  th e  s y s te m , c a u s in g  f a s te r  th e  h y d r o ly s i s  r e a c t io n  r a te ,  th a n  th e  c o n d e n s a t io n  
r e a c t io n  r a te .  A l l  th e  s a m p le s  f ro m  th e s e  X R D  r e s u l t s  a r e  a n  in d ic a t io n  o f  th e  
f o r m a t io n  o f  n ic k e l  a lu m in a te ,  s h o w in g  n o  f o r m a t io n  o f  a  n ic k e l  o x id e - l ik e  p h a s e .

F T I R  a n a ly s is  o f  th e  s a m p le s  (F ig . 1 0 ) c a lc in e d  a t  v a r io u s  c a lc in a t io n s  
t e m p e r a tu r e  s h o w s  tw o  b a n d s  a t  3 0 0 0 -3 7 0 0  a n d  1 3 0 0 -1 7 0 0  c m ' 1 c o r r e s p o n d in g  to  th e  
s t r e tc h in g  a n d  b e n d in g  v ib r a t io n s ,  r e s p e c t iv e ly ,  o f  th e  O - H  b o n d s  o f  w a te r  c o n ta in e d  
in  th e  s a m p le s .  T h e  I R  b a n d s  o b s e rv e d  b e lo w  1 0 0 0  c m ’1 c a n  b e  a t t r ib u te d  to  th e  
s t r e tc h in g  v ib r a t io n s  o f  M - O H  m o d e s  (M  =  N i ,  A l) .  T h e  F T I R  s p e c t r a  a t  lo w e r  
c a lc in a t io n s  t e m p e r a tu r e  s h o w in g  th e  b r o a d  b a n d  a t  6 0 0  c m ' 1 is  th e  c h a r a c te r i s t ic  o f
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th e  N i A h 0 4  s t r u c tu r e  [4 ], NiAhCX» s p in e l  is  c le a r ly  id e n t i f i e d  in  th e  s a m p le  c a lc in e d  
a t  800° a n d  900°c, s h o w in g  th e  b a n d s  a t  730, 600 a n d  500 c m '1. T h e s e  b a n d s  a re  
r e la te d  to  th e  M  a to m s  p r e s e n t in g  b o th  o c ta h e d r a l  a n d  te t r a h e d r a l  s i te s .  T h e  F T IR  
s p e c t r a  o f  N iA l2Û 4 a t  v a r io u s  h y d r o ly s is  r a t io s  a f te r  c a lc in a t io n  o f  900°c in  F ig . 11 
s h o w  th e  s a m e  p a t te r n .  F ig . 12 s h o w s  th e  F T IR  s p e c t r a  o f  th e  s a m p le s  c a lc in e d  a t 
900°c a n d  d i f f e r e n t  p H s . T h e r e  is  n o  s ig n i f ic a n t  d i f f e r e n c e ,  e x c e p t  th a t  th e  p H  a t 3 
s h o w e d  th e  lo w e r  in te n s i ty  th a n  o th e r s .  T h is  is  in  a g r e e m e n t  w i th  th e  X R D  re su lts . 
T h e  h ig h e r  in te n s i ty  o f  th e  b a n d  b e lo w  1000 c m ' 1 w a s  o b ta in e d  w i th  in c re a s in g  th e  
r a t io  o f  N i /A l ,  m e a n in g  th a t  th e  h ig h e r  N i /A l  r a t io ,  th e  h ig h e r  f o r m a t io n  o f  n ic k e l 
a lu n in a te  (F ig . 13 ).

S in c e  c r y s ta l l i z a t io n  o f  n ic k e l  a lu m in a te  is  n o t  w e l l  d e f in e d  a t  lo w  
c a lc in a t io n s  t e m p e r a tu r e ,  T P R  w a s  e m p lo y e d  to  in v e s t ig a te  th e  r e d u c ib i l i t y  o f  th e  
c a ta ly s ts  a n d  th e i r  c o r r e s p o n d in g  n ic k e l  a lu m in a te  s p in e l .  T h e  T P R  p r o f i l e s  (F ig . 14) 

o f  th e  c a ta ly s ts  c a lc in e d  a t  500°c s h o w  th e  m a x im u m  r e d u c t io n  te m p e r a tu r e  ( T m ) a t  

600°c. T h e  r e d u c t io n  te m p e r a tu r e  f o r  th is  s p e c ie s  is  lo w e r  th a n  b u lk  n ic k e l 

a lu m in a te  s p in e l ,  b u t  h ig h e r  th a n  N iO , in d ic a t in g  a  s t r o n g  in te r a c t io n  b e tw e e n  n ic k e l 
a n d  a lu m in a  p r o v id in g  th a t  th e  N iA l2Û 4 s p in e l  w a s  f o rm e d  o n  th e  s u r f a c e  o f  th e  
s u p p o r t  [8 ], T h e  e f f e c t  o f  c a lc in a t io n s  t e m p e r a tu r e  o n  th e  r e d u c t io n  p r o f i l e s  w a s  a lso  
s tu d ie d . T h e  r e d u c t io n  p r o f i l e s  o b ta in e d  f o r  th e  s a m p le s  c a lc in e d  b e tw e e n  500°- 
900°c a re  s h o w n  in  F ig . 14 . I n c r e a s e  o f  c a lc in a t io n s  te m p e r a tu r e  m a d e  th e  r e d u c t io n  
in c r e a s in g ly  m o r e  d i f f i c u l t  a s  in f e r r e d  f ro m  th e  s h i f t  o f  th e  m a in  r e d u c t io n  p e a k  a n d  
T m  v a lu e s  to  h ig h e r  t e m p e r a tu r e .  I t  is  d u e  to  th e  la r g e r  c r y s ta l l i t e s  s iz e s  a n d  th e  
s t r o n g e r  in te r a c t io n  b e tw e e n  m e ta l  a n d  s u p p o r t  a s  in c r e a s in g  c a lc in a t io n s  
te m p e r a tu r e .  T h is  m a k e s  th e  r e d u c t io n  p r o c e s s  m o r e  d i f f ic u l t .  T h e s e  r e s u l t s  a re  
c o in c id e d  w i th  th o s e  o b ta in e d  b y  C e s te r o s  et al. [2 ] a n d  P e n a  et al. [3 ] ,

T h e  in f lu e n c e  o f  N i  lo a d in g  o n  r e d u c ib i l i t y  a t  v a r io u s  N i /A l  r a t io s ,  f ro m  th e  
r e s u l t s  in  F ig . 15 s h o w e d  th a t  a t  lo w e r  N i  lo a d in g ,  th e  T M v a lu e s  w e r e  s h i f te d  to  
h ig h e r  t e m p e r a tu r e  d u e  to  a  p r e s e n c e  o f  r e la t iv e ly  la r g e  p r o p o r t io n  o f  u n re d u c e d  
n ic k e l  a t  lo w  n ic k e l  c o n ta in in g  c a ta ly s ts  w h ic h  w a s  s ta b i l i z e d  a t  th e  v a c a n c ie s  o f  (X- 
a lu m in a  w i th  d e f e c t iv e  s p in e l  s t r u c tu r e  [9 ] . I t  m e a n s  th a t  th e  r e d u c t io n  o f  N i  re q u ire d  
h ig h e r  t e m p e r a tu r e s  a s  d e c r e a s in g  m e ta l  lo a d in g .  T h e  e x p e r im e n t  c o n d i t io n  a n d  T m
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v a lu e s  o b ta in e d  f ro m  th e  r e d u c t io n  p r o f i l e s  o f  s u p p o r te d  N i  c a ta ly s t  w i th  v a r io u s  N i 
lo a d in g s  a n d  c a lc in a t io n s  te m p e r a tu r e  a r e  g iv e n  in  F ig . 14  a n d  15 . B o th  p a ra m e te r s  
h a d  in f lu e n c e  o n  th e  r e d u c ib i l i ty  a n d  th e  t e m p e r a tu r e  o f  m a x im u m  r e d u c t io n ,  w h ic h  
c a n  b e  d e s c r ib e d  a s  th e  in te r a c t io n  b e tw e e n  m e ta l  a n d  s u p p o r t .

T h e  e f f e c t s  o f  p H  a n d  h y d r o ly s is  r a t io  a s  g iv e n  in  F ig . 16  a n d  17 , th e  re su lts  
s h o w e d  th e  s a m e  r e d u c t io n  p r o f i l e s  w h ic h  m e a n s  th a t  th e  r e d u c ib i l i t y  o f  n ic k e l 
a lu m in a te  p r e p a r e d  a t  v a r io u s  h y d r o ly s is  r a t io s  a n d  p H s  w e r e  n o t  s ig n if ic a n tly  
d i f f e r e n t .

T o  c o n f i r m  th e  id e n t i ty  o f  n ic k e l  s p e c ie s  a n d  th e  f o r m a t io n  o f  n ic k e l 
a lu m in a te ,  D R - U V  a n a ly s is  w a s  c o n d u c te d ,  a s  s h o w e d  in  F ig . 18-21. T h e  
c h a r a c te r i s t i c  b a n d s  in  th e  r e g io n  a t  410 n m  a n d  a r o u n d  600-645 n m  a re  p re s e n te d . In  
a l l  s a m p le s  a  n ic k e l  a lu m in a te  s p in e l - l ik e  p h a s e  is  f o rm e d . T h e  b a n d s  a t  410 a n d  6 0 0 -  
645 n m  in d ic a te  th e  d i s t r ib u t io n  o f  th e  N i ( I I )  io n s  a m o n g  o c ta h e d r a l  a n d  te t ra h e d ra l  
s i te s  o f  a lu m in a  la t t ic e s  l ik e  in  a  s p in e l  s t r u c tu r e ,  r e s p e c t iv e ly  [1 0 ] . T h e  N i( I I )  io n s  
th a t  e n te r  in  th e  A I2O 3 la t t ic e s  o c c u p y  s im u l ta n e o u s ly  te t r a h e d r a l  a n d  o c ta h e d r a l  s ite s  
in  a  r a t io  d e p e n d e d  o n  th e  c a lc in a t io n s  t e m p e r a tu r e .  T h e  h ig h e r  c a lc in a t io n  
te m p e r a tu r e s ,  th e  h ig h e r  in te n s i t ie s  o f  N i ( I I )  io n s  d i s t r ib u te d  in  te t r a h e d r a l  s i te s  th a n  
th e  o c ta h e d r a l  s i t e s  (F ig . 18). T h is  is  d u e  to  th e  f a c t  th a t  a t  th e  h ig h e r  c a lc in a t io n s  
t e m p e r a tu r e  th e  s t r u c tu r e  w a s  c o l la p s e d ,  r e s u l t in g  in  N i  io n s  to  d i s t r ib u te  m o re  in  
te t r a h e d r a l  s i t e s  o f  a lu m in a  th a n  in  o c ta h e d ra l  s i te s  b e c a u s e  th e  h o le  in  te t ra h e d ra l  
s i te s  a r e  s m a l le r  th a n  th a t  o f  o c t a h e d r a l  s i te s .  T h e  s a m p le s  c a lc in e d  a t  800° a n d  
900°c o c c u r  th e  p e a k  s h i f t e d ,  in d ic a t in g  th a t  N i  io n s  d i s t r ib u te d  in  o c t a h e d r a l  s ite s  o f  
a lu m in a  f r o m  410 n m  to  3 7 5  n m  d u e  to  th e  p h a s e  t r a n s f o r m a t io n  o f  Y -A I2O 3 to  a -  

» A I2O 3 [1 1 ] . I n  g e n e r a l ,  th e  (1-A I2O 3 is  u s u a l ly  f o u n d  a t  th e  t e m p e r a tu r e  e x c e e d in g
1200°c. H o w e v e r ,  th e  f o r m a t io n  o f  th e  (X-AI2O 3 p h a s e  c a n  b e  f o r m e d  a t  lo w e r  
t e m p e r a tu r e  w h ic h  is  th e  c h a r a c te r i s t ic  o f  th e  m is c ib le  o x id e  s y s t e m s  ( C o 2+, N i2+, 
C u 2+ a n d  Z n 2+) [1 1 ] , N i0 - A l2 0 3  c a lc in e d  a t  900°c w a s  r e s u l t e d  f r o m  s im u l ta n e o u s  
c r y s ta l l i z a t io n  o f  N iA l2Û 4 a n d  a - A l2Û 3 [1 1 ] , T h e s e  r e s u l t s  a r e  c o r r e s p o n d in g  to  th e  
r e s u l t s  f r o m  X R D  a n d  F T IR .

In  a d d i t io n ,  w h e n  in c r e a s in g  th e  r a t io  o f  n i c k e l  to  a lu m in a ,  m o r e  N i ( I I )  io n s  
d i f f u s e d  in to  a lu m in a  la t t ic e s  a t  b o th  o c ta h e d r a l  a n d  te t r a h e d r a l  s i te s  (F ig . 19). 
E x c e p t  4 %  N i  lo a d in g ,  th e  p e a k  p r o f i l e  is  d i f f e r e n t  f r o m  o th e r s  d u e  to  to o  sm a ll
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a m o u n t  o f  n ic k e l  a lu m in a te  f o rm e d  a n d  h a r d ly  d e te c te d  b y  D R -U V . H o w e v e r ,  th e re  
is  n o  s ig n i f i c a n t  d i f f e r e n c e  a t  v a r io u s  p H  a n d  h y d r o ly s is  r a t io  o f  th e  s a m p le s  
p r e p a r e d  d u r in g  th e  s o l -g e l  p r o c e s s ,  a s  s h o w n  in  F ig . 2 0  a n d  2 1 .

T a k in g  in to  a c c o u n t  o f  th e s e  D R -U V  s tu d ie s ,  th e  s t r u c tu r e  o f  n ic k e l  sp in e l is  
p a r t i a l ly  in v e r s e d  b e c a u s e  o f  b o th  o c ta h e d ra l  a n d  te t r a h e d r a l  s i te s  o f  N i ( I I )  io n s  
d i s t r ib u t in g  in  th e  a lu m in a  la t t ic e s .

T h e  B E T  s u r f a c e  a r e a s  d e te rm in e d  a re  l i s te d  in  T a b le s  1 -4 . I t c a n  b e  s e e n  th a t  
f o r  c a ta ly s t s  p r e p a r e d  in  th is  w o rk  th e i r  s p e c i f ic  s u r f a c e  a r e a s  a re  m u c h  la r g e r  th a n  
th e  r e s u l t s  r e p o r te d  p r e v io u s ly  fo r  th e  N i/A H C E  c a ta ly s ts  o b ta in e d  f ro m  c o -  
p r e c ip i ta i o n  m e th o d  (S .A . 1 1 0 -2 0 0  m 2/g )  [2 , 12] o r  f ro m  o th e r  p r e c u r s o r s  v ia  th e  so l-  
g e l  p r o c e s s  (S .A . 2 0 0 - 3 0 0  m 2/g )  [1 , 13] a t  th e  s a m e  c a lc in a t io n s  te m p e ra tu re  

( 5 0 0 ° C ) .  A l l  s a m p le s  s h o w e d  th e  p o re  s iz e  d i s t r ib u t io n  in  th e  m e s o p o r o u s  re g io n  

h a v in g  a  p o r e  d i a m e te r  a r o u n d  3 -6  n m .
T h e  e f f e c t  o f  N i /A l  r a t io  r e s u l te d  in  th e  s u r f a c e  a r e a s  c o m p a r e d  to  b la n k  

a lu m in a  s u p p o r t  ( T a b le  1), in d ic a t in g  th a t  th e  n ic k e l  m e ta l  w a s  u n if o r m ly  d is t r ib u te d  
in  th e  f in a l  p r o d u c t  [1 4 ] . I t d id  n o t  a c c u m u la te  o n  th e  s u r f a c e ,  b u t  b e c a m e  in te g ra te d  
in to  th e  s o l id  s t r u c tu r e .  T h e  e f f e c t  o f  c a lc in a t io n s  t e m p e r a tu r e  in  T a b le  2  s h o w e d  th a t  
th e  B E T  s u r f a c e  a r e a  o f  n ic k e l  a lu m in a te  d e c r e a s e d  f ro m  4 1 0  to  14 0  m 2/g  a s  th e  

c a lc in a t io n s  t e m p e r a tu r e  in c re a s e d  f ro m  5 0 0 °  to  900°c, w h e r e a s  th e  c ry s ta l l in i ty  

in c r e a s e d  ( s in te r iz a t io n ) .  T h e  B E T  s u r f a c e  a r e a  f ro m  s a m p le s  p r e p a r e d  a t  v a r io u s  
p H s  in  T a b le  3 s h o w e d  th e  lo w e r  p H  u s e d , th e  lo w e r  s u r f a c e  a r e a  o b ta in e d  b e c a u s e  
m o r e  a m o u n t  c a ta ly s t  a d d e d  in to  th e  s y s te m  m a d e  f a s te r  h y d r o ly s is  th a n  
c o n d e n s a t io n  r a te s ,  n o t  b e in g  a b le  to  f o rm  a  p e r f e c t  g e l  n e tw o rk .  T h u s ,  p H  9 w h ic h  is  
th e  p H  o f  i s o e le c t r ic  p o in t  o f  s y s te m  [5 ] p r o v id e d  e n o u g h  t im e  to  f o rm  a  3 -D  g e l 
n e tw o r k  g iv in g  th e  h ig h e s t  s u r fa c e  a r e a . T h e  e f f e c t  o f  h y d r o ly s is  r a t io  a s  s h o w n  in  
T a b le  4  in d ic a te d  th a t  th e  s a m p le s  p r e p a r e d  u s in g  th e  h y d r o ly s is  r a t io  o f  18 sh o w e d  
th e  h ig h e s t  th e  B E T  s u r f a c e  a r e a  c o m p a r e d  to  o th e r  h y d r o ly s is  r a t io s .  L o w  h y d ro ly s is  
r a t io  le a d s  to  m o r e  d i f f i c u l t  h y d r o ly s is  w h ic h  c o n s e q u e n t ly  l im i ts  th e  c o n d e n s a t io n  
s te p . T h u s ,  a  h ig h e r  w a te r /a lk o x id e  r a t io  w o u ld  r e s u l t  in  a  g r e a t  e x te n t  o f  h y d ro ly s is  
a n d  c o n d e n s a t io n  r e a c t io n s  [1 5 ] . H o w e v e r ,  i f  to o  m u c h  w a te r  a d d e d  d u r in g  th e  so l-
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g e l  p r o c e s s  g iv e s  f a s te r  h y d r o ly s is  th a n  c o n d e n s a t io n ,  r e s u l t in g  in  w e a k  b r a n c h  a n d  
lo w e r  s u r f a c e  a re a .

S E M  s h o w e d  th e  m o r p h o lo g ie s  o f  th e  s a m p le s  c a lc in e d  a t  500°c in  F ig . 2 2  a. 

T h e  s a m p le  h a d  r a th e r  a m o r p h o u s  w i th  i r r e g u la r  s h a p e . A s  in c r e a s in g  th e  

c a lc in a t io n s  to  700°c (F ig . 2 2  b ) , th e  m o r p h o lo g y  in d ic a te d  h ig h e r  c r y ta l l in i ty  w h ic h  

is  a ls o  in  a g r e e m e n t  w i th  th e  X R D  re su lt .
T h e  c a ta ly t ic  a c t iv i ty  te s t  o n  C O  o x id a t io n  r e a c t io n  w i th  O 2 s h o w e d  th e  

t e m p e r a tu r e  d e p e n d e n c e  o n  th e  c o n v e r s io n  o f  C O  o x id a t io n  r e a c t io n  (F ig . 2 3 ) .  T h e ir  
a c t iv i t ie s  d e p e n d  o n  th e  r a t io  o f  N i to  a lu m in a . T h e  a c t iv i ty  in c r e a s e d  w i th  th e  
in c re a s e  o f  th e  N i  c o n te n t .

F ig . 2 4  s h o w s  th e  a c t iv i ty  r e s u l t s  o b ta in e d  f ro m  th e  s a m p le s  c a lc in e d  a t  

d i f f e r e n t  c a lc in a t io n s  te m p e ra tu re s .  S a m p le s  c a lc in e d  a t  500°c h a d  h ig h e r  %  

c o n v e r s io n  th a n  th o s e  c a ln in e d  a t  900°c d u e  to  th e  h ig h e r  th e  B E T  s u r f a c e  a r e a  

o b ta in e d  a t  500°c, p r o v id in g  b e t te r  N i io n s  d i s t r ib u t io n  in  la t t ic e s .

F u r th e r  s tu d ie s  o f  th e  c a ta ly s t  a c t iv i t ie s  w e r e  c a r r ie d  o u t  w i th  d i f f e r e n t  
a lu m in iu m  s o u rc e s  (F ig . 2 5 ) . T h e  s a m p le s  s y n th e s iz e d  f ro m  a lu m a tr a n e  p r e c u r s o r  a re  
m o r e  a c t iv e  th a n  th e  s a m p le s  p r o d u c e d  b y  A l ( O H )3 p r e c u r s o r .  T h is  is  p r o b a b ly  d u e  
to  th e  p u r e r  a n d  m o r e  h o m o g e n e o u s  n ic k e l  a lu m in a te  o b ta in e d  f r o m  a lu m a tra n e  
p r e c u r s o r ,  g iv in g  b e t te r  N i  io n s  d i s t r ib u t io n  in  a lu m in a  p h a s e ,  w h i le  th a t  o b ta in e d  
f ro m  a lu m in iu m  h y d r o x id e  p r e c u r s o r  c o n ta in s  a  N iO  p h a s e  in  a d d i t io n  to  a  n ic k e l  
a lu m in a te  p h a s e .

4.5 Conclusions

A lu m a t r a n e  s y n th e s i z e d  f ro m  in e x p e n s iv e  a n d  a v a i la b le  c o m p o u n d  v ia  th e  
o n e  s te p  p r o c e s s  is  s u c c e s s f u l ly  u s e d  a s  a n  a lk o x id e  p r e c u r s o r  f o r  p r e p a r in g  n ic k e l 
lo a d e d  a lu m in a  v i a  th e  s o l -g e l  r o u te  f o l lo w e d  b y  h e a t  t r e a tm e n t .  T h e  c a lc in e d  
s a m p le s  f a v o r  th e  f o r m a t io n  o f  n ic k e l  a lu m in a te  s p in e l ,  M A I 2O 4 , c o n f i r m e d  u s in g  
X R D , F T IR , T P R  a n d  D R -U V . T h e  c a lc in a t io n s  t e m p e r a tu r e  a n d  th e  n ic k e l  c o n te n t  
a f f e c te d  to  th e  c r y ta l l in i ty  o f  th e  s a m p le s .  T h e  h ig h e r  c r y s ta l l in i ty  w a s  r e s u l t e d  f ro m  
th e  h ig h e r  c a lc in a t io n s  te m p e r a tu r e  a n d  n ic k e l  c o n te n t .  A  h ig h  N i /A l  r a t io  p r o m o te s
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th e  in te r - d i f f u s io n  o f  N i ( I I )  io n s  in to  a lu m in a  p h a s e ,  a n d  th e  f o r m a t io n  o f  te t ra h e d ra l  
s i t e s  a s  in c r e a s in g  th e  c a lc in a t io n s  te m p e ra tu re .  T h e  B E T  s u r f a c e  a r e a  m e a s u r e m e n ts  
a r e  f o u n d  to  b e  in  th e  r a n g e  o f  300-450 m 2/g  a t  th e  c a lc in a t io n  te m p e r a tu r e  o f  500°c, 
h a v in g  th e  p o r e  d i s t r ib u t io n  in  th e  m e s o p o r o u s  r e g io n . T h e  a c t iv i ty  t e s t in g  o n  C O  
o x id a t io n  d e p e n d s  o n  N i  to  A1 r a t io  a n d  c a lc in a t io n s  t e m p e r a tu r e .  T h e  h ig h e r  a c t iv i ty  
w a s  o b ta in e d  f ro m  th e  h ig h e r  N i c o n te n t  a n d  lo w e r  c a lc in a t io n s  te m p e ra tu re .  
C a ta ly s t s  p r e p a r e d  u s in g  a iu m a tra n e  p r e c u r s o r  h a d  h ig h e r  % c o n v e r s io n  th a n  th o s e  
p r e p a r e d  f ro m  a lu m in iu m  h y d ro x id e .
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Condition Surface area (m2/g)
A I 2 O 3 416
4% Ni 416
8% Ni 382
12% Ni 402
16% Ni 380
20% Ni 381
24% Ni 372
28% Ni 405
33% Ni 410

Table 1.



Condition Surface area (rn^/g)
1/2 of Ni/Al 500uc 410
1/2 of Ni/Al 600uc 272
1/2 of Ni/Al 700uc 260
1/2 of Ni/Al 8 0 0 °c 174
1/2 of Ni/Al 900uc 140

Table 2.



Condition Surface area (m2/g) of h = 9 Surface area (m2/g) of h = 18
1/2 of Ni/Al pH 3 340 337
1/2 of Ni/Al pH 5 360 366
1/2 of Ni/Al pH 7 392 348
1/2 of Ni/Al pH 9 410 422

1/2 of Ni/Al pH 11 380 350

Table 3.
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Condition 1/2 of Ni/Al 1/4 of Ni/Al 1/8 of Ni/Al
h = 9 410 381 377
h =18 422 452 402
h = 27 375 416 393

Table 4.
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