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【 特 許 請 求 の 範 囲 】
　 　 【 請 求 項 １ 】 　

触 媒 支 持 体 の 処 理 方 法 で あ っ て ：
　

無 処 理 の 粒 状 触 媒 支 持 体 の 上 お よ び ／ ま た は 中 へ 、

Ｓ ｉ 、 Ｚ ｒ 、 Ｃ ｕ 、 Ｚ ｎ 、 Ｍ ｎ 、 Ｂ ａ 、 Ｃ
ｏ 、 Ｎ ｉ お よ び ／ ま た は Ｌ ａ を
　 変 性 成 分

該 酸
水 溶 液 お よ び ／ ま た は 該 中 性 水 溶 液 中 で 該 無 処 理 触 媒 支 持 体 よ り も 可 溶 性 が よ り 小 さ い か
ま た は よ り 不 活 性 で あ る 保 護 さ れ た 変 性 触 媒 支 持 体 を 得 る 工 程 を 含 み ； 該 変 性 成 分 が 、 該
変 性 触 媒 支 持 体 粒 子 中 に お い て 、 該 粒 子 表 存 在 し て い

、 上 記 方 法 。
　 　 【 請 求 項 ２ 】 　 性 成 分 の 触 媒 支 持 体 上 お よ び ／ ま た は 中 へ の 導 入 が 、 該 変 性 成 分 の
前 駆 体 を 該 触 媒 支 持 体 と 接 触 さ せ 、 そ の 後 該 変 性 成 分 含 有 変 性 触 媒 支 持 体 を
焼 成 し て 、 保 護 さ れ た 変 性 触 媒 支 持 体 を 得 る 、 請 求 項 １ に 記 載 の 方 法 。
　 　 【 請 求 項 ３ 】 　 前 駆 体 と 触 媒 支 持 体 と の 接 触 が 、 該 前 駆 体 を 含 浸 溶 媒 に 溶 解 し ； 該 粒
状 触 媒 支 持 体 を 得 ら れ た 溶 液 と 混 合 し て 処 理 用 混 合 物 を 形 成 し ； 該 処 理 用 混 合 物 を 、 該 含
浸 溶 媒 の 沸 点 ま た は そ の 近 く の 昇 温 下 に お い て ほ ぼ 大 気 圧 で １ 分 ～ ２ ０ 時 間 保 持 し ； そ し
て 過 剰 の 溶 媒 ま た は 溶 液 を ０ ． ０ １ ～ １ バ ー ル （ ａ ） の 真 空 下
で 除 去 し て 変 性 さ れ た 触 媒 支 持 体 を 得 る 工 程 を 含 、 請 求 項 ２ に 記 載 の 方 法 。

中 性 水 性 ま た は 酸 性 水 性 条 件 中 へ の 支 持 体 の 含 浸 を 包 含 す る 触 媒 形 成
法 に 使 用 さ れ る べ き 予 備

Ａ ｌ ２ Ｏ ３ 、 チ タ ニ ア （ Ｔ ｉ Ｏ ２ ） 及 び マ グ ネ シ ア （ Ｍ ｇ Ｏ ） か ら 成 る 群 か ら 選 択 さ れ
る 触 媒 支 持 体 の 中 お よ び ／ ま た は 上 に
存 在 す る と き 、 酸 水 溶 液 お よ び ／ ま た は 中 性 水 溶 液 中 の 該 触 媒 支 持 体 の 溶 解 性 を 抑 え る こ
と が で き る 変 性 成 分 を 導 入 し 、 該 変 性 成 分 は 、

含 み ； そ し て 、
得 ら れ る 含 有 変 性 触 媒 支 持 体 を 、 １ ０ ０ ～ ８ ０ ０ ℃ の 温 度 で １ 分 ～ １ ２ 時 間 、

焼 成 し て 、 有 機 基 を 分 解 さ せ る か あ る い は 該 支 持 体 と の ス ピ ネ ル 型 構 造 を 形 成 さ せ 、

面 上 に て ； た だ し 、 該 変 性 成 分 が 、
Ｓ ｉ 、 Ｃ ｏ ま た は Ｚ ｒ を 含 む 時 は 、 該 焼 成 時 間 は １ 時 間 ～ ４ 時 間 で あ り 、 そ し て 、 該 変 性
成 分 が Ｃ ｏ を 含 む 時 は 、 該 焼 成 温 度 は ６ ０ ０ ～ ８ ０ ０ ℃ で あ る

変
る こ と を 含 み

こ と を 行 う

（ １ ０ ３ ～ １ ０ ５ 　 Ｐ ａ ）
む



　 　 【 請 求 項 ４ 】 　 ケ イ 素 系 の 変 性 成 分 前 駆 体 が 使 用 さ れ 、 従 っ て 該 変 性 成 分 は Ｓ ｉ で あ
り 、 こ の 場 合 無 処 理 触 媒 支 持 体 は で あ り 、 そ し て 該 前 駆 体 は 、 得 ら れ る 保 護 さ
れ た 変 性 触 媒 支 持 体 中 の ケ イ 素 レ ベ ル が 、 Ｓ ｉ 原 子 数 が 無 処 理 の 、 即 ち 新 し い 支 持 体 １ 平
方 ナ ノ メ ー ト ル 当 た り 少 な く と も ０ ． ０ ６ 個 と な る そ の よ う な 量 で 使 用 さ れ る 、 請 求 項
に 記 載 の 方 法 。
　 　 【 請 求 項 ５ 】 　 無 処 理 支 持 体 が 噴 霧 乾 燥 さ れ た で あ り 、 そ し て 前 駆 体 が 、
得 ら れ る 保 護 さ れ た 変 性 触 媒 支 持 体 中 の ケ イ 素 レ ベ ル が Ｓ ｉ 原 子 ２ ． ８ 個 ／ ｎ ｍ ２ ・ 新 し
い 触 媒 支 持 体 以 下 と な る そ の よ う な 量 で 使 用 さ れ る 、 請 求 項 に 記 載 の 方 法 。
　 　 【 請 求 項 ６ 】 　 無 機 コ バ ル ト 化 合 物 が 変 性 成 分 前 駆 体 と し て 使 用 さ れ 、 従 っ て 変 性 成
分 は Ｃ ｏ で あ る 、 請 求 項 に 記 載 の 方 法 。
　 　 【 請 求 項 ７ 】 　 有 機 ジ ル コ ニ ウ ム 化 合 物 が 変 性 成 分 前 駆 体 と し て 使 用 さ れ 、 従 っ て 変
性 成 分 は Ｚ ｒ で あ る 、 請 求 項 に 記 載 の 方 法 。
　 　 【 請 求 項 ８ 】 　 触 媒 の 形 成 方 法 で あ っ て 、

保 護 さ れ た 変 性 触 媒 支 持 体 を 活 性 触 媒 成 分 ま た は そ の 前 駆 体 の 水 溶 液 と 混 合 し
て ス ラ リ ー を 形 成 し 、 そ し て 該 保 護 変 性 触 媒 支 持 体 を 該 活 性 触 媒 成 分 ま た は そ の 前
駆 体 で 含 浸 し て 該 触 媒 を 形 成 す る 、 上 記 の 方 法 。
　 　 【 請 求 項 ９ 】 　
　 第 一 の 段 階 ま た は 工 程 に お い て 、 （ １ ． ８ ２ ｘ ｙ ） ｋ ｇ の Ｃ ｏ （ Ｎ Ｏ ３ ） ２ ・ ６ Ｈ ２ Ｏ
（ 式 中 、 ｘ は

の ｍ Ｌ ／ ｇ で 表 し た Ｂ Ｅ Ｔ 気 孔 容 積 で あ り 、 そ し て ｙ は 含 浸 さ れ る べ き
支 持 体 の ｋ ｇ で 表 し た 総 質 量 で あ る ） を 、 溶 液 の 最 終 容 量 ＞ ｘ ｙ リ ッ ト ル と な る そ の よ う
な 十 分 な 蒸 留 水 に 溶 解 し ； こ の 溶 液 を ６ ０ ～ ９ ５ ℃ の 温 度 ま で 加 熱 し ； こ の 溶 液 に ｙ ｋ ｇ
の 支 持 体 材 料 の 総 残 量 を 大 気 圧 に お い て 加 え 、 そ の 間 該 ス ラ リ ー の 連 続 混 合 を 維 持 し ； ６
０ ～ ９ ５ ℃ の 温 度 に お け る 連 続 混 合 下 で 真 空 を 徐 々 に 適 用 し な が ら 、 該 ス ラ リ ー の 強 熱 減
量 （ Ｌ ． Ｏ ． Ｉ ． ） 含 有 量 を ３ 時 間 以 上 に わ た っ て ＞ （ １ ３ ６ ． ４ ｘ ） ／ （ １ ＋ １ ． ８ ６
ｘ ） 質 量 ％ か ら 初 期 湿 潤 度 状 態 ま で 減 少 さ せ 、 こ こ で 強 熱 減 量 （ Ｌ ． Ｏ ． Ｉ ． ） は Ｃ ｏ ３

Ｏ ４ ／ Ａ ｌ ２ Ｏ ３ ま で の 完 全 焼 成 、 即 ち 完 全 分 解 中 に 観 察 さ れ る 質 量 減 少 率 ％ と 定 義 さ れ
る も の で あ り ； 該 初 期 湿 潤 度 状 態 （ （ １ ３ ６ ． ４ ｘ ） ／ （ １ ＋ １ ． ８ ６ ｘ ） の Ｌ ． Ｏ ． Ｉ
． ） に お い て 、 温 度 が 連 続 混 合 下 で ６ ０ ℃ 未 満 に 落 ち な い こ と を 保 証 し な が ら ＜ ２ ０ ｋ Ｐ
ａ （ ａ ） の 真 空 を 適 用 し ； 該 初 期 湿 潤 度 状 態 が 達 成 さ れ た ら 、 ＞ ６ ０ ℃ で あ る が 、 ９ ５ ℃
よ り は 高 く な い 温 度 お よ び 真 空 度 ＜ ２ ０ ｋ Ｐ ａ （ ａ ） の 条 件 下 に お い て 真 空 乾 燥 を 非 断 続
式 で 続 け ； こ れ ら の 特 定 条 件 下 に お け る 真 空 乾 燥 を 、 初 期 湿 潤 度 に お け る Ｌ ． Ｏ ． Ｉ ． 値
の ＜ ９ ０ ％ の Ｌ ． Ｏ ． Ｉ ． が 達 成 さ れ る ま で 維 持 し ； 次 い で こ の 乾 燥 材 料 の ２ ０ ０ ～ ３ ０
０ ℃ に お け る 直 接 焼 成 を 行 い ； そ の 後 に
　 第 二 の 段 階 ま た は 工 程 に お い て 、 第 一 段 階 材 料 の Ｂ Ｅ Ｔ 気 孔 容 積 は ｘ ’ ｍ Ｌ ／ ｇ で あ り
、 そ し て こ の 材 料 の ｙ ’ ｋ ｇ が 第 二 の 時 間 に わ た っ て 含 浸 さ れ る べ き で あ る と 仮 定 す れ ば
、 次 の 方 法 が 適 正 含 浸 に 適 合 さ れ る 、 即 ち ：
　 最 大 （ １ ． ８ ２ ｘ ’ ｙ ’ ） ｋ ｇ の Ｃ ｏ （ Ｎ Ｏ ３ ） ２ ・ ６ Ｈ ２ Ｏ （ 式 中 、 ｘ ’ は 第 一 段 階
焼 成 材 料 の ｍ Ｌ ／ ｇ で 表 し た Ｂ Ｅ Ｔ 気 孔 容 積 で あ り 、 そ し て ｙ ’ は 含 浸 さ れ る べ き 該 第 一
段 階 焼 成 材 料 の ｋ ｇ で 表 し た 総 質 量 で あ る ） を こ の 第 二 含 浸 中 に 使 用 し 、 そ し て 溶 液 の 最
終 容 量 ＞ ｘ ’ ｙ ’ リ ッ ト ル と な る そ の よ う な 十 分 な 蒸 留 水 に 溶 解 し
； こ の 溶 液 を ６ ０ ～ ９ ５ ℃ の 温 度 ま で 加 熱 し ； こ の 溶 液 に ｙ ’ ｋ ｇ の 該 第 一 段 階 焼 成 材 料
の 最 終 残 量 を 大 気 圧 に お い て 加 え 、 そ の 間 該 ス ラ リ ー の 連 続 混 合 を 維 持 し ； ６ ０ ～ ９ ５ ℃
の 温 度 に お け る 連 続 混 合 下 で 真 空 を 徐 々 に 適 用 し な が ら 、 該 ス ラ リ ー の Ｌ ． Ｏ ． Ｉ ． 含 有
量 を ３ 時 間 以 上 に わ た っ て 初 期 湿 潤 度 状 態 ま で 減 少 さ せ ； 該 初 期 湿 潤 度 状 態 に お い て ＜ ２
０ ｋ Ｐ ａ （ ａ ） の 真 空 を 適 用 し 、 そ の 間 温 度 が 同 時 に 連 続 混 合 下 で ６ ０ ℃ 未 満 に 落 ち な い
こ と を 保 証 し 、 ； 該 初 期 湿 潤 度 状 態 が 達 成 さ れ た ら 、 ＞ ６ ０ ℃ で あ る が 、 ９ ５ ℃ よ り は 高
く な い 温 度 お よ び 真 空 度 ＜ ２ ０ ｋ Ｐ ａ （ ａ ） の 条 件 下 に お い て 真 空 乾 燥 を 非 断 続 式 で 続 け
； こ れ ら の 特 定 条 件 下 に お け る 真 空 乾 燥 を 、 初 期 湿 潤 度 に お け る Ｌ ． Ｏ ． Ｉ ． 値 の ＜ ９ ０
％ の Ｌ ． Ｏ ． Ｉ ． が 達 成 さ れ る ま で 維 持 し ； 次 い で こ の 乾 燥 材 料 の ２ ０ ０ ～ ３ ０ ０ ℃ に お
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Ａ ｌ ２ Ｏ ３

３

Ａ ｌ ２ Ｏ ３

４

３

３
請 求 項 １ ～ ７ の い ず れ か １ 項 に 記 載 の 方 法

で 得 ら れ た
さ れ た

、 未 還 元 形 の こ と を 包 含 す る
触 媒 の 形 成 方 法 で あ っ て 、 以 下 の 工 程 ：

、 請 求 項 １ ～ ７ の い ず れ か １ 項 に 記 載 の 方 法 で 得 ら れ た 保 護 さ れ た 変 性 Ａ ｌ

２ Ｏ ３ 触 媒 支 持 体

該 第 一 段 階 焼 成 材 料 を



け る 直 接 焼 成 を 行 う ；

　 　 【 請 求 項 １ ０ 】 　 二 つ の ス ラ リ ー 相 コ バ ル ト 含 浸 工 程 の い ず れ か 一 方 の ま た は 両 工 程
中 に 、 Ｐ ｔ ま た は Ｐ ｄ の 水 溶 性 前 駆 体 塩 を 活 性 成 分 の 還 元 性 を 高 め 得 る ド ー パ ン ト と し て
加 え 、 こ の 場 合 こ の ド ー パ ン ト の コ バ ル ト に 対 す る 質 量 割 合 は ０ ． ０ １ ： １ ０ ０ ～ ０ ． ３
： １ ０ ０ で あ る 、 請 求 項 に 記 載 の 方 法 。
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こ と を 包 含 す る 、 上 記 の 方 法 。
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