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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　基材及び触媒被覆物を含む排ガス処理触媒であって、
　触媒被覆物は、２層以上の層を含み、これらの層は以下の
　（ａ）基材上に施され、Ｐｄ及びＲｈを含む第１の層；及び
　（ｂ）第１の層の上に施され、Ｐｔ及び／又はＰｄを含む第２の層；
　を含み、第１及び第２の層は、それぞれ更に以下の：
　１種以上の粒子状の担体材料；
　１種以上の酸素貯蔵成分（ＯＳＣ）材料；及び
　１種以上の窒素酸化物貯蔵材料、
　を含み、前記１種以上の窒素酸化物貯蔵材料は、アルカリ、及び／又はアルカリ土類金
属から成る群から選ばれる１種以上の要素を含み、
　前記第２の層は、５００ｐｐｍ未満のＲｈを含み、及び
　触媒に含まれる１種以上の窒素酸化物貯蔵材料に含まれる、アルカリ及びアルカリ土類
金属の合計量は、それぞれのアルカリ金属酸化物Ｍ２Ｏ及びアルカリ土類金属酸化物ＭＯ
として計算して、１１～１２２ｇ／Ｌの範囲であることを特徴とする排ガス処理触媒。
【請求項２】
　第１の層中に含まれるＰｄ及びＲｈが、少なくとも部分的に、別個の粒子状担体材料に
担持されていることを特徴とする請求項１に記載の触媒。
【請求項３】
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　第２の層が、５００ｐｐｍ未満のＢａを含むことを特徴とする請求項１又は２に記載の
触媒。
【請求項４】
　１種以上の粒子状の担体材料が、金属酸化物担体粒子を含むことを特徴とする請求項１
～３の何れか１項に記載の触媒。
【請求項５】
　触媒に含まれる１種以上のＯＳＣ材料が、ジルコニア、セリア、ランタナ、プラセオジ
ミア、ネオジミア、及びこれらの混合物から成る群から選ばれる１種以上の化合物を含む
ことを特徴とする請求項１～４の何れか１項に記載の触媒。
【請求項６】
　触媒に含まれるアルカリ及び／又はアルカリ土類金属が、Ｌｉ、Ｎａ、Ｋ、Ｒｂ、Ｃｓ
、Ｍｇ、Ｃａ、Ｓｒ及びＢａから成る群から選ばれることを特徴とする請求項１～５の何
れか１項に記載の触媒。
【請求項７】
　触媒に含まれるアルカリ及び／又はアルカリ土類金属が、１種以上の窒素酸化物貯蔵材
料中に、その、各カーボネート及び／又は酸化物として含まれることを特徴とする請求項
１～６の何れか１項に記載の触媒。
【請求項８】
　触媒被覆物が、Ｐｔ及びＰｄを、１：１００～１０：１の範囲のＰｔ：Ｐｄ質量割合で
含むことを特徴とする請求項１～７の何れか１項に記載の触媒。
【請求項９】
　触媒がＲｈを、０．００３５～０．３５ｇ／Ｌの装填量で含むことを特徴とする請求項
１～８の何れか１項に記載の触媒。
【請求項１０】
　触媒がＰｔを、０．０１８～１．８ｇ／Ｌの装填量で含むことを特徴とする請求項１～
９の何れか１項に記載の触媒。
【請求項１１】
　触媒がＰｄを、０．７～７ｇ／Ｌの装填量で含むことを特徴とする請求項１～１０の何
れか１項に記載の触媒。
【請求項１２】
　第１の層が、以下の：
　（ａ’）Ｐｄを含む層；及び
　（ａ”）Ｒｈを含む層；
　を含み、これらの層（ａ’）及び（ａ”）が、それぞれ更に以下の：
　１種以上の粒子状担体材料；
　１種以上の酸素貯蔵成分（ＯＳＣ）材料；及び
　１種以上の窒素酸化物貯蔵材料、
　を含み、前記１種以上の窒素酸化物貯蔵材料は、アルカリ及び／又はアルカリ土類金属
から成る群から選ばれる１種以上の要素を含むことを特徴とする請求項１～１１の何れか
１項に記載の触媒。
【請求項１３】
　層（ａ’）が５００ｐｐｍ未満のＰｔ及び／又はＲｈを含み、
　及び／又は、
　層（ａ”）が５００ｐｐｍ未満のＰｔ及び／又はＰｄを含み、
　第２の層が、５００ｐｐｍ未満の更なる白金族金属を、Ｐｔ及び／又はＰｄの他に含む
ことを特徴とする請求項１２に記載の触媒。
【請求項１４】
　層（ａ’）中に含まれる１種以上のＯＳＣ材料が、３０～８５質量％ＣｅＯ２のセリア
－ジルコニア複合体を含み、
　及び／又は、
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　層（ａ”）中及び／又は第２の層中に含まれる１種以上のＯＳＣ材料が、１０～３９質
量％ＣｅＯ２のセリア－ジルコニア複合体を含むことを特徴とする請求項１２又は１３に
記載の触媒。
【請求項１５】
　層（ａ’）が、５０質量％以上の１種以上の窒素酸化物貯蔵材料を含むことを特徴とす
る請求項１２～１４の何れか１項に記載の触媒。
【請求項１６】
　触媒が、排ガス処理システム内に含まれ、
　該排ガス処理システムは、内燃エンジン及び該内燃エンジンと流体的に連結した排ガス
導管を含み、前記触媒は、前記排ガス導管中に存在していることを特徴とする請求項１～
１５の何れか１項に記載の触媒。
【請求項１７】
　排ガス処理システムが、更に、排ガス導管中に選択的触媒還元（ＳＣＲ）触媒を含むこ
とを特徴とする請求項１６に記載の触媒。
【請求項１８】
　請求項１～１５のいずれか１項に記載の触媒を製造するための方法であって、以下の工
程：
　（ｉ）基材を準備する工程；
　（ｉｉ）１種以上の粒子状の担体材料を、少なくとも１種のＰｄ源で含浸させる工程；
　（ｉｉｉ）１種以上の粒子状の担体材料を、少なくとも１種のＲｈ源で含浸させる工程
；
　（ｉｖ）工程（ｉｉ）及び（ｉｉｉ）で得られた生成物を一体化する工程；
　（ｖ）１種以上の酸素貯蔵成分（ＯＳＣ）材料、アルカリ及び／又はアルカリ土類金属
から成る群から選ばれる１種以上の要素を含む１種以上の窒素酸化物貯蔵材料、及び溶媒
を、工程（ｉｖ）で得られた生成物に加えスラリーを得る工程；
　（ｖｉ）工程（ｖ）で得られたスラリーを製粉する工程；
　（ｖｉｉ）工程（ｖｉ）の得られたスラリーを、１工程以上の被覆工程で基材上に層と
して施す工程；
　（ｖｉｉｉ）１種以上の粒子状担体材料を、少なくとも１種のＰｔ－及び／又は少なく
とも１種のＰｄ－源で含浸させる工程、
　（ｉｘ）１種以上の酸素貯蔵成分（ＯＳＣ）材料、アルカリ及び／又はアルカリ土類金
属から成る群から選ばれる１種以上の要素を含む１種以上の窒素酸化物貯蔵材料、及び溶
媒を、工程（ｖｉｉｉ）で得られた生成物に加えスラリーを得る工程；
　（ｘ）工程（ｉｘ）で得られたスラリーを製粉する工程；
　（ｘｉ）工程（ｘ）の得られたスラリーを、１工程以上の被覆工程で基材上に層として
施す工程；
　を含み、及び
　触媒に含まれる１種以上の窒素酸化物貯蔵材料に含まれる、アルカリ及びアルカリ土類
金属の合計量は、それぞれのアルカリ金属酸化物Ｍ２Ｏ及びアルカリ土類金属酸化物ＭＯ
として計算して、１１～１２２ｇ／Ｌの範囲であることを特徴とする方法。
【請求項１９】
　請求項１～１５のいずれか１項に記載の触媒を製造するための方法であって、以下の工
程：
　（ｉ）基材を準備する工程；
　（ｉｉ）１種以上の粒子状の担体材料を、少なくとも１種のＰｄ源で含浸させる工程；
　（ｉｉｉ）１種以上の酸素貯蔵成分（ＯＳＣ）材料、アルカリ及び／又はアルカリ土類
金属から成る群から選ばれる１種以上の要素を含む１種以上の窒素酸化物貯蔵材料、及び
溶媒を、工程（ｉｉ）で得られた生成物に加えスラリーを得る工程；
　（ｉｖ）工程（ｉｉｉ）で得られたスラリーを製粉する工程；
　（ｖ）工程（ｉｖ）の得られたスラリーを、１工程以上の被覆工程で基材上に層として
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施す工程；
　（ｖｉ）１種以上の粒子状担体材料を、少なくとも１種のＲｈ－源で含浸させる工程；
　（ｖｉｉ）１種以上の酸素貯蔵成分（ＯＳＣ）材料、アルカリ及び／又はアルカリ土類
金属から成る群から選ばれる１種以上の要素を含む１種以上の窒素酸化物貯蔵材料、及び
溶媒を、工程（ｖｉ）で得られた生成物に加え、スラリーを得る工程；
　（ｖｉｉｉ）工程（ｖｉｉ）で得られたスラリーを製粉する工程；
　（ｉｘ）工程（ｖｉｉｉ）の得られたスラリーを、１工程以上の被覆工程で基材上に層
として施す工程；
　（ｘ）１種以上の粒子状担体材料を、少なくとも１種のＰｔ－及び／又は少なくとも１
種のＰｄ－源で含浸させる工程；
　（ｘｉ）１種以上の酸素貯蔵成分（ＯＳＣ）材料、アルカリ及び／又はアルカリ土類金
属から成る群から選ばれる１種以上の要素を含む１種以上の窒素酸化物貯蔵材料、及び溶
媒を、工程（ｘ）で得られた生成物に加え、スラリーを得る工程；
　（ｘｉｉ）工程（ｘｉ）で得られたスラリーを製粉する工程；
　（ｘｉｉｉ）工程（ｘｉｉ）の得られたスラリーを、１工程以上の被覆工程で基材上に
層として施す工程；
　を含み、及び
　触媒に含まれる１種以上の窒素酸化物貯蔵材料に含まれる、アルカリ及びアルカリ土類
金属の合計量は、それぞれのアルカリ金属酸化物Ｍ２Ｏ及びアルカリ土類金属酸化物ＭＯ
として計算して、１１～１２２ｇ／Ｌの範囲であることを特徴とする方法。
【請求項２０】
　請求項１～１７の何れか１項に記載の触媒上、及び／又は該触媒にガス流を通すことを
含む、ガス流を処理するための方法。
【請求項２１】
　請求項１～１７の何れか１項に記載の触媒、又は請求項１８又は１９に記載の方法に従
って得られた触媒を、三元触媒として使用する方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、ＮＨ３－形成活性が改良された触媒に関し、及び自動車排ガスを処理するた
めの方法に関し、及び自動車排ガス流のための処理システムに関する。特に、本発明は、
選択的触媒還元（ＳＣＲ）触媒と共に使用して良い三元触媒（ＴＷＣ）に関する。
【背景技術】
【０００２】
　自動車の排ガス、及び特にリーンバーンエンジンからの排ガス（例えば、ディーゼル排
ガス、及びリーンバーンガソリンエンジン）の処理で遭遇する問題の一つは、これらの中
に含まれる亜酸化窒素(nitrous oxide)の処理に関わるものである。この効果のために、
リーンバーン条件の下に走行する自動車（乗り物）に使用される多くの排ガス処理システ
ムは、ＳＣＲ触媒の上流に配置されたＮＯｘ貯蔵触媒の組合せを使用する。特に、排ガス
流中に含まれる窒素酸化物が、ＮＯｘ貯蔵触媒中に低い温度で貯蔵され、より高い運転温
度で放出され、ここでその効果的な還元がＳＣＲ中で達成されても良い。この点で、ＮＯ

ｘ貯蔵触媒の下流側、及びＳＣＲユニットの前で、ガス流中に還元剤を投入する手段を使
用することが（窒素酸化物の窒素へのＳＣＲ反応を可能にするために）通常では必要であ
る。最適なＳＣＲ活性を達成するために、すなわち窒素酸化物、及び／又は還元剤、例え
ばアンモニア、及び／又はウレアの放出を可能な限り低く維持するために、ＮＯｘ貯蔵触
媒、この下流側に配置された還元剤投入手段、及び入口温度に依存しての理想的な化学量
論下での還元剤と窒素酸化物の反応のためのＳＣＲユニットの個々の成分の活性を調整す
るための種々の解決策が提案されてきた。
【０００３】
　例えば特許文献１（ＤＥ１００１１６１２Ａ１）には、ＮＯｘ貯蔵触媒、ウレア投入ユ
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ニット、及び排ガス導管中に配置されたＳＣＲ触媒の並びを含む、燃焼エンジンのための
排ガス処理システムが開示されている。一方、特許文献２（ＷＯ２００８／０２２７５１
）には、ＳＣＲユニットの上流でのアンモニアの投入が、排ガス入口温度に依存して明確
に制御される、成分の並びが同様である排ガス処理システムが開示されている。
【０００４】
　このような排ガス処理システムについての主たる短所は、（窒素酸化物とこれらを窒Ｓ
ＣＲユニット中で窒素に最適に変換することを可能にするために、正確な時点で、排ガス
中に還元剤を正確な量で投入するための、高精度の装置を含む必要のある）排ガスに還元
剤を投入するための手段への上述した依存性である。特に、このようなシステムは、最適
な機能のために、定期的なメンテナンスを必要とし、及び天候条件、特に（低温が適切な
運転モードを大きく妨げる場合には、）冬に対して敏感（弱い）である。この結果、上述
したシステムで記載さした依存性を示すことのない、（ＳＣＲユニット中で、窒素酸化物
放射物を処理するための還元剤の外部供給源の使用から大きく独立した）排ガス処理シス
テムを提供する試みがなされてきた。
【０００５】
　この点について特許文献３（ＷＯ２００９／１３４８３１）には、ＳＣＲの上流側に配
置され、及び処理システムに還元剤を導入するための外部手段を含まない三元触媒装置の
組合せを含む、窒素酸化物放出の処理のための排ガス処理システムが開示されている。特
に、上述したシステムは、三元触媒装置内のアンモニアのインサイチュ（その場）での生
成に依存し、アンモニアの生成は、燃料投入手段を制御することによる、ＳＣＲユニット
のアンモニア需要に適用され、そして排ガス流の組成、及び従って（三元触媒でのアンモ
ニアの生成のために必要な）成分の化学量論が適用される。一方、特許文献４（ＤＥ１０
１５２１８７）には、替りのルートが提供されており、これは、排ガス流中の窒素酸化物
に依存するアンモニアの化学量論的な制御を、排ガスシステム自体に移すことによるもの
で、そしてこれはその中に配置された窒素酸化物とアンモニアトラップを使用し、及び排
ガス流を（平行な一連の通路中の流れを規制する）ベントシステムによって制御すること
によって行われる。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００６】
【特許文献１】ＤＥ１００１１６１２Ａ１
【特許文献２】ＷＯ２００８／０２２７５１
【特許文献３】ＷＯ２００９／１３４８３１
【特許文献４】ＤＥ１０１５２１８７
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００７】
　このようなシステムでインサイチュでのアンモニア生成が行われる態様とは独立して、
アンモニアを生成するための改良された三元触媒に需要が持続的に残っている。（合計排
ガス放出を更に低減するという観点から）上述した相の必要性と継続時間を低減するため
に、特に、リッチ排ガス相でのアンモニアの形成について、高い活性を有する触媒に需要
がある。更に、このような改良された触媒の発達における困難な課題は、アンモニア生成
の改良は、三元触媒の更なる機能（特に、炭化水素についての酸化容量についての機能）
を、関連して悪化させることである。
【０００８】
　従って、本発明の目的は、改良されたＮＨ３－生成を示し、及びなお、（特に炭化水素
リッチ排ガス相の間、）炭化水素についての高い変換割合を維持する新しい三元触媒を提
供することにある。
【課題を解決するための手段】
【０００９】
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　従って、本発明に従う触媒が、（触媒が、特に炭化水素リッチ排ガス相の間、炭化水素
を酸化する高い活性を示す機能を損なうことなく、）ＮＨ３形成について高い活性を示す
ことが見出されたことは驚くべきことであった。この結果、本発明の触媒は、還元剤を導
入するための外部手段を使用することなく、その中に含まれるＳＣＲユニット中の窒素酸
化物の選択的還元を可能にする、排ガス処理システム内に有利に使用して良いものである
（このことは、特に、炭化水素（ＨＣ）放出の卓越した処理が、特に排ガス処理のリッチ
相で提供されることによるものである）。本発明のこれらの結合された効果の結果、特に
リーンバーン用途、例えばディーゼル、及びリーンバーンガソリンエンジンにおいて、リ
ッチ相の継続時間が（ＨＣ放出の処理効率を犠牲にすることなく）低減されて良い。この
結果、本発明の触媒は、排ガス処理システムに使用された場合、合計放出の効果的な低減
を可能にし、ここで、この結果は、リーンバーンエンジン、例えばガソリンダイレクトイ
ンデチュションエンジンからの排ガスの処理において、特に明確である。
【００１０】
　従って、本発明は、基材及び触媒被覆物を含む排ガス処理触媒であって、
　触媒被覆物は、３層以上の層を含み、これらの層は以下の
　（ａ）基材上に施され、Ｐｄ及びＲｈを含む第１の層；及び
　（ｂ）第１の層の上に施され、Ｐｔ及び／又はＰｄ、好ましくはＰｔ及びＰｄを含む第
２の層；
　を含み、第１及び第２の層は、それぞれ更に以下の：
　好ましくは１種以上の白金族金属の一部が１種以上の粒子状の担体材料上に担持された
、１種以上の粒子状の担体材料；
　１種以上の酸素貯蔵成分（ＯＳＣ）材料；及び
　１種以上の窒素酸化物貯蔵材料、
　を含み、前記１種以上の窒素酸化物貯蔵材料は、
　アルカリ、及び／又はアルカリ土類金属から成る群から選ばれる１種以上の要素を含み
、
　触媒に含まれる１種以上の窒素酸化物貯蔵材料に含まれる、アルカリ及びアルカリ土類
金属の合計量は、それぞれのアルカリ金属酸化物Ｍ２Ｏ及びアルカリ土類酸化物ＭＯとし
て計算して、１１～１２２ｇ／Ｌ（０．１８～２．０ｇ／ｉｎ３）の範囲、好ましくは０
．２～１．５ｇ／ｉｎ３の範囲、より好ましくは０．３～１．０ｇ／ｉｎ３の範囲、より
好ましくは０．４～０．８ｇ／ｉｎ３の範囲、より好ましくは０．４５～０．６ｇ／ｉｎ
３の範囲、及び更により好ましくは０．５～０．５５ｇ／ｉｎ３の範囲であることを特徴
とする触媒に関する。
【図面の簡単な説明】
【００１１】
【図１】実施例２及び比較例１の触媒の、ＮＨ３形成活性についての試験の結果を示した
図である。
【図２】自動車排ガスに中に含まれる炭化水素放出物の変換について、水素炎イオン化検
出器(flame ionization detector)を使用した実施例２及び比較例１の触媒の試験からの
結果を示した図である。
【図３】ＮＨ３－形成活性、及び自動車排ガス中に含まれる炭化水素放出の変換について
の、実施例１及び２、及び比較例２の触媒の試験からの結果を示した図である。
【発明を実施するための形態】
【００１２】
　本発明の意味（目的）の範囲内において、他に記載がなければ、「窒素酸化物貯蔵材料
」及び特に「１種以上の窒素酸化物貯蔵材料」は、好ましくは、窒素酸化物貯蔵材料、及
び１種以上の窒素酸化物貯蔵材料をそれぞれ示し、ここで、上述した材料又は複数種の材
料は、（本発明で定義された、上述した窒素酸化物貯蔵材料、又は１種以上の窒素酸化物
貯蔵材料の実施例、及び好ましい実施例に従う）アルカリ及び／又はアルカリ土類金属か
ら成る群から選ばれる１種以上の要素を含む。
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【００１３】
　触媒の相を担持し、及び排ガス処理工程の間に形成される条件に対して抵抗性を有する
ものであれば、基材として任意の材料を使用することができる。本発明に従う基材は、そ
の上に存在する相の少なくとも一部と流体的な接触を可能とするものであれば、考えられ
る任意の形状であって良い。好ましくは、基材はモノリスであり、ここでより好ましくは
モノリスは、貫流モノリス（フロースルーモノリス）である。適切な基材は、触媒を製造
するために一般的に使用される任意の材料を含み、及び通常、セラミック、又は金属ハニ
カム構造を含む。従って、モノリス基材は、基材の入口から出口面に延び、流体流に対し
て開いている微細な平行ガス流通路を含む（ハニカム貫流基材と称される）。その流体入
口からその流体出口にかけて、基本的にまっすぐな通路が、その上に層が堆積された壁に
よって規定されており、これにより、この通路を流れるガスが触媒材料と接触する。モノ
リス基材の流体通路は、薄い壁のチャンネル（通路）であり、該チャンネルは、適切な任
意の断面形状と寸法、例えば台形、長方形、正方形、正弦曲線、六角形、楕円、又は円形
を有していても良い。このような構造は、断面の１平方インチあたり、９００個までのガ
ス入口開口部（すなわちセル）を含んでいても良く、ここで本発明に従えば、構造体は、
好ましくは１平方インチあたり５０～６００個の開口部、より好ましくは３００～５００
個、及び更により好ましくは３５０～４００個のガス入口開口部を含んでいて良い。
【００１４】
　従って、本発明の好ましい実施の形態に従えば、触媒はモノリス、好ましくは貫流モノ
リス、より好ましくはハニカム構造を有する貫流モノリスである基材を含む。
【００１５】
　通常、基材は、技術分野では公知の材料で製造するこができる。この目的のために、好
ましくは多孔性材料が基材材料として使用され、特にセラミック、及びセラミック状材料
、例えばコージライト、α－アルミナ、アルミノシリケート、コージライトアルミナ、シ
リコン、カーバイド、アルミニウムチタネート、シリコンニトリド、ジルコニア、ムライ
ト、ジルコン、ジルコンムライト、ジルコンシリケート、シリマナイト、マグネシウムシ
リケート、ペタライト、リシア輝石、アルミナ－シリカ－マグネシア、及びジルコニウム
シリケート、及び多孔性耐火金属、及びこれらの酸化物が使用される。本発明に従えば、
「耐火金属」は、Ｔｉ、Ｚｒ、Ｈｆ、Ｖ、Ｎｂ、Ｔａ、Ｃｒ、Ｍｏ、Ｗ及びＲｅから成る
群から選ばれる１種以上の金属を示す。基材は、セラミックファイバー複合材料で形成さ
れていても良い。本発明に従えば、基材は好ましくは、コージライト、シリコンカーバイ
ド、及び／又はアルミニウムチタネートから形成される。通常、（特に自動車排ガスの処
理に使用される場合には）触媒が被る高い温度に耐えることができる材料が好ましい。更
に、壁流基材上の触媒組成物の装填量（積載量）は、基材の特性、例えば多孔率及び壁厚
さに依存すると理解される。
【００１６】
　本発明の実施の形態の触媒のために有用な基材は、本来金属性であって良く、及び１種
以上の金属又は金属合金で構成されていても良い。金属性の基材は、種々の形状、例えば
波状シート、又はモノリス形状であっても良い。適切な金属性担体は、耐熱性金属、及び
金属合金、例えばチタニウム、及びステンレススチール、及び鉄が実質的又は主要な成分
である他の合金を含む。このような合金は、１種以上のニッケル、クロム、及び／又はア
ルミニウムを含んでも良く、及びこれらの金属の合計量は、合金の少なくとも１５質量％
（例えば１０～２５質量％のクロム、３～８質量％のアルミニウム、及び２０質量％以下
のニッケル）を有利に含んでいても良い。合金は、少量、又は微量の１種以上の他の金属
、例えばマンガン、銅、バナジウム、チタニウム、及びこれらに類似するものを含んでい
ても良い。金属基材の表面は高い温度、例えば１０００℃以上で酸化され、基材の表面に
酸化物層を形成することによって合金の腐食に対する抵抗性を改良しても良い。このよう
な高い温度を使用した酸化は、後の組成物の基材への付着力を高めても良い。
【００１７】
　本発明に従えば、第１及び第２の層は、１種以上の酸素貯蔵成分（ＯＳＣ）材料を含む
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。原則として、（酸素を可逆的に貯蔵することができれば）任意の酸素貯蔵成分材料を使
用して良い。好ましくは、上述した酸素貯蔵成分材料は、ジルコニア、セリア、ランタナ
、プラセオジミア、ネオジミア、及びこれらの混合物から成る群から選ばれる１種以上の
化合物を含み、ここで、１種以上のＯＳＣ材料は、好ましくは、セリア及び／又はジルコ
ニアを含む。特に好ましい実施の形態に従えば、ＯＳＣ材料は、セリア－ジルコニア複合
体、及び／又は混合酸化物を含む。
【００１８】
　本発明の意味の範囲内で、％で表わされる値は、他に記載（規定）がなければ通常、質
量％（重量％）を表す。更に、本発明で使用される「含む(comprising)」は通常、成分が
特定の成分中に含まれることを示すが、しかしながら、上述した成分中から更なる材料、
又は化合物を除外するものではない。本発明の好ましい「意味づけ」では、しかしながら
、「含む」は、「から成る」の意味に使用され、特定的に指定されたもの以外の更なる成
分の存在が除外される。
【００１９】
　本発明に従えば、触媒被覆物の第１及び第２の層に含まれる１種以上のＯＳＣ材料は、
相互に同一であっても良く、又は異なっていても良い。好ましい実施の形態に従えば、第
１及び第２の層は両方とも、セリア－ジルコニア複合体、及び／又は混合酸化物を含む１
種以上のＯＳＣ材料を含み、ここで、より好ましくは、セリア－ジルコニア複合体、及び
／又は混合酸化物は、３０～８５質量％のＣｅＯ２、好ましくは３５～７０質量％、より
好ましくは４０～５５質量％、及び更により好ましくは４３～４７質量％のセリアを含む
。特に好ましい実施の形態に従えば、第２の層は、（１０～３９質量％ＣｅＯ２、好まし
くは１５～３４質量％、より好ましくは２０～３２質量％、及び更により好ましくは２５
～３０質量％のセリアを含む）セリア－ジルコニア複合体、及び／又は混合酸化物を含む
。（酸素貯蔵の十分なレベルが得られ、及び触媒の酸素貯蔵容量が、高いレベルのＮＨ３

－形成及びＨＣ酸化活性の両方を与えるその容量を妨げなければ）原則として、１種以上
のＯＳＣ材料の可能な任意の積載量（装填量）を、触媒に選ぶことができる。１種以上の
ＯＳＣ材料の、触媒中に含まれる積載量は、通常０．１～５．０ｇ／ｉｎ３、好ましくは
０．５～３．０ｇ／ｉｎ３、より好ましくは０．７～２．０ｇ／ｉｎ３、より好ましくは
０．８～１．５ｇ／ｉｎ３、及び更により好ましくは０．９～１．４ｇ／ｉｎ３であって
良い。本発明に従い、第１の層内に特定的に含まれる１種以上のＯＳＣ材料の積載量は、
０．０５～３．０ｇ／ｉｎ３、好ましくは０．１０～２．０ｇ／ｉｎ３、より好ましくは
０．５０～１．５ｇ／ｉｎ３、より好ましくは０．８０～１．０ｇ／ｉｎ３、より好まし
くは０．８５～０．９０ｇ／ｉｎ３、及び更により好ましくは０．８７～０．８９ｇ／ｉ
ｎ３であって良い。更に、又はこの替りに、第２の層内に特定的に含まれる１種以上のＯ
ＳＣ材料の積載量は、０．００１～０．５０ｇ／ｉｎ３、好ましくは０．００５～０．１
０ｇ／ｉｎ３、より好ましくは０．０１０～０．０５０ｇ／ｉｎ３、より好ましくは０．
０２０～０．０３５ｇ／ｉｎ３、及び更により好ましくは０．０２５～０．０３０ｇ／ｉ
ｎ３であって良い。好ましい実施の形態に従えば、第２の層に特定的に含まれる１種以上
のＯＳＣ材料の積載量は、０．０１～５．０ｇ／ｉｎ３、好ましくは０．０５～２．０ｇ
／ｉｎ３、より好ましくは０．１０～１．０ｇ／ｉｎ３、より好ましくは０．３０～０．
８０ｇ／ｉｎ３、より好ましくは０．４０～０．６０ｇ／ｉｎ３、及び更により好ましく
は０．４５～０．５５ｇ／ｉｎ３であって良い。
【００２０】
　本発明に従えば、触媒被覆物中の第１の層は、Ｐｄ及びＲｈを含む。更に、触媒被覆物
中の第２の層は、Ｐｔ及び／又はＰｄ、好ましくはＰｔ及びＰｄを含む。原則として、触
媒被覆物中に、及び好ましくは、その中に含まれる第１及び第２の層中に、これらの白金
族金属の考えられる任意の積載量（装填量）が含まれて良い。従って、触媒はＰｄを、０
．７～７ｇ／Ｌ（２０～２００ｇ／ｆｔ３）、好ましくは５０～１５０ｇ／ｆｔ３、より
好ましくは８０～１１０ｇ／ｆｔ３、及び更により好ましくは９０～１１０ｇ／ｆｔ３の
積載量で含んでも良い。更に、又はこの替りに、触媒は、Ｐｔを、０．０１８～１．８ｇ
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／Ｌ（０．５～５０ｇ／ｆｔ３）、好ましくは１～３０ｇ／ｆｔ３、より好ましくは２～
２０ｇ／ｆｔ３、より好ましくは３～１５ｇ／ｆｔ３、より好ましくは５～１０ｇ／ｆｔ
３、及び更により好ましくは７～９ｇ／ｆｔ３の積載量で含んでも良い。更に、又はこの
替りに、触媒は、Ｒｈを、０．００３５～０．３５ｇ／Ｌ（０．１～１０ｇ／ｆｔ３）、
好ましくは０．５～５ｇ／ｆｔ３、より好ましくは０．７５～４ｇ／ｆｔ３、より好まし
くは１．０～３．５ｇ／ｆｔ３、より好ましくは１．２５～３ｇ／ｆｔ３、及び更により
好ましくは１．５～２．５ｇ／ｆｔ３の積載量で含んでも良い。
【００２１】
　通常、これらの白金族金属の積載量は、触媒中のこれらの含有量を示し、ここで、これ
らの白金族金属は、好ましくは触媒被覆物中に含まれ、及びより好ましくは上記被覆物中
に含まれる第１及び第２の層中に、（好ましくは上述した積載量で）含まれる。好ましく
はＰｔに加え、第２の層中にＰｄが含まれる本発明の好ましい実施の形態に従えば、上述
した層中のＰｄの積載量は、０．１～１５０ｇ／ｆｔ３、好ましくは０．５～１００ｇ／
ｆｔ３、より好ましくは１～５０ｇ／ｆｔ３、より好ましくは５～２０ｇ／ｆｔ３、より
好ましくは７～１５ｇ／ｆｔ３、及び更により好ましくは９～１０ｇ／ｆｔ３であって良
い。更に又はこの替りに、第１の層中に含まれるＰｄの積載量は、１～２５０ｇ／ｆｔ３

、好ましくは５～２００ｇ／ｆｔ３、より好ましくは１０～１５０ｇ／ｆｔ３、より好ま
しくは５０～１００ｇ／ｆｔ３、及び更により好ましくは８５～９０ｇ／ｆｔ３であって
良い。
【００２２】
　本発明に従えば、このような金属が、排ガスを処理する触媒性能を妨げることがなく、
及び特にＨＣ酸化とＮＨ３－形成の両方を高いレベルで与える触媒性能を妨げることがけ
れば、触媒中の更なる白金族金属の存在について通常、制限はない。本発明の意味（目的
）の範囲で、他に明確な記載がなければ、「白金族金属」という用語は、Ｒｕ、Ｒｈ、Ｐ
ｄ、Ｏｓ、Ｉｒ及びＰｔを示す。
【００２３】
　本発明の特定の実施の形態に従えば、第１の層は、５００ｐｐｍ未満のＰｔ、及びより
好ましくは５００ｐｐｍ未満の更なる白金族金属をＲｈ及びＰｄに加えて含む。上述した
好ましい実施の形態に従えば、第１の層が、これらを５０ｐｐｍ未満、より好ましくは１
０ｐｐｍ未満、より好ましくは１ｐｐｍ未満、及び更により好ましくはこれらを０．１ｐ
ｐｍ未満で含むことが更に好ましい。更に、又はこの替りに、本発明に従えば、第２の層
は、好ましくは５００ｐｐｍ未満のＲｈ、及びより好ましくは５００ｐｐｍ未満の更なる
白金族金属をＰｔ及び／又はＰｄに加えて含み、及びより好ましくは５００ｐｐｍ未満の
更なる白金族金属を、Ｐｔ及びＰｄに加えて含む。ここで、上述した好ましい実施の形態
に従えば、第１の層は、好ましくはこれらを５０ｐｐｍ未満、より好ましくは１０ｐｐｍ
未満、より好ましくは１ｐｐｍ未満、及び更により好ましくは０．１ｐｐｍ未満の量で含
む。
【００２４】
　通常、本発明に従えば、ＰｔとＰｄの両方を含む触媒の実施の形態では、この中に含ま
れるＰｔのＰｄに対する質量割合（重量割合）については、特に制限がない。他に記載が
なければ、本発明に従う元素及び／又は化合物の割合は通常、その質量割合を示す。従っ
て、触媒中のＰｔ：Ｐｄ質量割合は、１：１００～１０：１、より好ましくは１：７０～
５：１、より好ましくは１：５０～２：１、より好ましくは１：３０～１：１、より好ま
しくは１：２０～１：２、より好ましくは１：１５～１：５、及び更により好ましくは１
：１３～１：１０であっても良い。
【００２５】
　触媒が排ガスの処理でＨＣ酸化及びＮＨ３形成活性を示すならば、通常、触媒の白金族
金属成分、及び特にＰｔ、Ｐｔ、及びＲｈはその中に、適切な任意の状態及び方法で含ま
れて良い。従って、白金族金属成分は、その中にこのように含まれて良く、及び／又は１
種以上の触媒成分上に担持されていても良く、好ましくは、触媒被覆物の第１と第２の層
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中に含まれる、１種以上の更なる成分上に担持されていても良い。従って白金族金属は、
少なくとも部分的に、又は全てが１種以上のＯＳＣ材料の、１種以上の粒子状担体材料の
任意の１つに担持されていても良く、及び／又は１種以上の窒素酸化物貯蔵材料に担持さ
れていても良い。ここで、本発明で使用される「窒素酸化物」という用語は通常、窒素と
酸素の二元化合物、及び好ましくはＮＯ、ＮＯ２及びＮ２Ｏ、及び更により好ましくはＮ
Ｏ及びＮＯ２を意味する。更に、本発明の意味（目的）内で、「ＮＯｘ」は、化合物ＮＯ
及びＮＯ２を意味する。
【００２６】
　本発明に従う触媒の好ましい実施の形態では、白金族金属及び特にＰｔ、Ｐｄ及び／又
はＲｈは、少なくとも部分的に、及び好ましくは全部が、１種以上の粒子状の担体材料に
担持される。１種以上の白金族金属、及び特にＰｄ及びＲｈの両方が触媒被覆物の第１の
層中に含まれる実施の形態では、上述した白金族金属は、好ましくは少なくとも部分的に
、異なる粒子状担体材料上に担持され、ここでより好ましくは、白金族金属は、１種以上
の粒子状の担体材料上、及び／又は（第１及び／又は第２の層中に含まれる）１種以上の
更なる成分上に、別個に担持される。
【００２７】
　従って、本発明の好ましい実施の形態に従えば、第１の層中に含まれるＰｄ及びＲｈは
、少なくとも部分的に、別個の粒子状担体材料上に担持され、及び好ましくは、Ｐｄ及び
Ｒｈが別個の粒子状材料上に担持される。
【００２８】
　通常、（排ガス処理工程で遭遇する条件に耐えることができ、及び１種以上の更なる触
媒成分、特に１種以上の白金族金属、好ましくはＰｄ及び／又はＰｔを適切に担持できす
るものであれば、）考えられる任意の粒子状担体材料が触媒中に含まれて良い。好ましい
実施の形態に従えば、粒子状の担体材料は、１種以上の酸化物、及びより好ましくは１種
以上の金属酸化物を含む。好ましくは、高表面積耐火性金属酸化物担体、例えば「ガンマ
アルミナ」又は「活性化アルミナ」とも称されるアルミナ担体材料が使用される。上述し
た材料は、典型的には、ＢＥＴ表面積が６０～２００ｍ２／ｇの範囲又はそれ以上である
。このような活性化アルミナは通常、アルミナのガンマ及びデルタ相の混合物であるが、
しかし、相当量のエータ、カッパ、及びシータアルミナ相を含んでいても良い。活性化ア
ルミナ以外の耐火性金属酸化物を、触媒成分の少なくとも一部のための担体として使用す
ることができる。例えば、バルクセリア、ジルコニア、アルファアルミナ、及び他の材料
が、このような用途のために公知である。これらの材料の多くは、活性アルミナよりも相
当に小さなＢＥＴ表面積を有しているという不利な点を被るにもかかわらず、このような
不利な点は、得られる触媒のより長い耐久力によって相殺される傾向が有る。「ＢＥＴ表
面積」は、Ｎ２吸着による表面積測定を行うためのＢｒｕｎａｕｅｒ，Ｅｍｍｅｔｔ，Ｔ
ｅｌｌｅｒ法を示す、通常の意味を有している。孔径、及び孔体積は、ＢＥＴ‐タイプＮ

２吸着を使用して測定することのできる。好ましくは、活性アルミナは、比表面積が、６
０～３５０ｍ２／ｇ、及び典型的には９０～２５０ｍ２／ｇである。
【００２９】
　本発明の好ましい実施の形態に従えば、金属酸化物、及び特に（好ましくは１種以上の
粒子状担体材料に含まれる）金属酸化物担体粒子は、好ましくは、アルミナ、チタニア、
チタニア－アルミナ、ジルコニア－アルミナ、バリア－アルミナ、セリア－アルミナ、バ
リア－セリア－アルミナ、ランタナ－アルミナ、ランタナ－ジルコニア－アルミナ、チタ
ニア－ジルコニア、及びこれらの混合物から成る群から選ばれる少なくとも１種の化合物
を含む。更に好ましくは、少なくとも１種の化合物は、アルミナ、ジルコニア－アルミナ
、ランタナ－アルミナ、ランタナ－ジルコニア－アルミナ、及びこれらの混合物から成る
群から選ばれ、より好ましくは、ジルコニア－アルミナ、ランタナ－アルミナ、ランタナ
－ジルコニア－アルミナ、及びこれらの混合物から成る群から選ばれ、ここで更により好
ましくは、１種以上の粒子状の担体材料は、ランタナ－アルミナ及び／又はジルコニア－
アルミナを含む。
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【００３０】
　特に好ましい実施の形態に従えば、１種以上の金属酸化物、及び特に（１種以上の粒子
状の担体材料に含まれる）金属酸化物担体粒子は、１種以上の化合物でドープされる。従
って、金属酸化物及び好ましくはアルミナは、好ましくは１種以上の化合物、好ましくは
ランタン及び／又はジルコニウムでドープされても良い。上述した実施の形態では、金属
酸化物粒子にドープする１種以上の化合物の量については、特定の制限はない。従って、
金属酸化物、及び好ましくはアルミナは、３０％以下の化合物、好ましくは２０％以下、
より好ましくは１０％以下、より好ましくは５％以下、及び更により好ましくは１％以下
の化合物でドープされても良い。ランタンでドープされたアルミナを含む、特に好ましい
実施の形態に従えば、アルミナは、０．５～２５％の範囲のランタン、好ましくは１～１
５％、より好ましくは２～１０％、より好ましくは３～５％、及び更により好ましくは３
．５～４．５％のランタンでドープされる。更に、又はこの替りに、ジルコニアでドープ
されたアルミナを含む、特に好ましい実施の形態に従えば、アルミナは、０．５～５０％
の範囲のジルコニア、好ましくは１～４０％、より好ましくは５～３０％、より好ましく
は１５～２５％、及び更により好ましくは１８～２２％のジルコニアでドープされる。特
に好ましい実施の形態では、ランタナでドープされたアルミナ、及びジルコニアでドープ
されたアルミナで、ここで、アルミナはジルコニアで、％からの範囲でドープされ、及び
更なるアルミナが％からの範囲のランタンでドープされる。その特に好ましい実施の形態
では、それぞれ粒子状の担体材料として、第１の層は、ランタンでドープされたアルミナ
を含み、及び第２の層は、ジルコニアでドープされたアルミナを含む。
【００３１】
　触媒の技術的な特徴（特に高いレベルのＨＣ酸化及びＮＨ３形成活性）が得られるなら
ば、通常、触媒は、１種以上の粒子状担体を適切な任意の量で含んで良い。従って、１種
以上の粒子状の担体材料を使用した触媒の積載量は、０．５～２０ｇ／ｉｎ３、好ましく
は１～１０ｇ／ｉｎ３、より好ましくは１．５～５ｇ／ｉｎ３、より好ましくは２～３ｇ
／ｉｎ３、及び更により好ましくは２．２～２．７ｇ／ｉｎ３の範囲であって良い。この
好ましい実施の形態に従えば、触媒被覆物の第１の層中の１種以上の粒子状担体材料の積
載量は、０．０５～１０ｇ／ｉｎ３、好ましくは０．１～５ｇ／ｉｎ３、より好ましくは
０．５～２ｇ／ｉｎ３、より好ましくは１．０～１．５ｇ／ｉｎ３、及び更により好まし
くは１．１～１．３ｇ／ｉｎ３の範囲である。更に、又はこの替りに、第２の層中の１種
以上の粒子状の担体材料の積載量は、好ましくは０．０５～１０ｇ／ｉｎ３、好ましくは
０．１～５ｇ／ｉｎ３、より好ましくは０．５～２ｇ／ｉｎ３、及び更により好ましくは
１．０～１．５ｇ／ｉｎ３の範囲である。
【００３２】
　本発明では、触媒被覆物の第１及び第２の層は、アルカリ及び／又はアルカリ土類金属
の群から選ばれる１種以上の要素を含む、１種以上の窒素酸化物貯蔵材料を含む。本発明
の技術的効果、及び特に高いレベルのＨＣ酸化、及びＨＮ３形成活性が触媒によって与え
られるならば、原則として、アルカリ及びアルカリ土類金属の群から選ばれる任意の要素
、又は要素の組合せが、本発明に従う触媒中に含まれて良い。本発明に従い窒素酸化物貯
蔵材料中に含まれる、１種以上のアルカリ及び／又はアルカリ土類金属は、好ましくはＬ
ｉ、Ｎａ、Ｋ、Ｒｂ、Ｃｓ、Ｍｇ、Ｃａ、Ｓｒ及びＢａから成る群、及びより好ましくは
Ｋ、Ｍｇ、Ｓｒ及びＢａから成る群から選ばれる。特に好ましい実施の形態に従えば、１
種以上のアルカリ及び／又はアルカリ土類金属は、Ｋ、Ｍｇ及びＢａから成る群から選ば
れ、より好ましくは、１種以上の窒素酸化物貯蔵材料は、Ｍｇ及び／又はＢａを含み、更
により好ましくはＢａを含む。
【００３３】
　触媒が窒素酸化物を可逆的に固定可能であれば、通常、窒素酸化物貯蔵材料中に含まれ
る、１種以上のアルカリ及び／又はアルカリ土類金属は、適正な任意の形態で含まれて良
い。好ましくは、１種以上のアルカリ及び／又はアルカリ土類金属は、その（それぞれの
）酸化物及び／又はその（それぞれの）カーボネートとして含まれる。特に好ましい実施
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の形態では、１種以上のアルカリ及び／又はアルカリ土類金属が、そのカーボネートとし
て、少なくとも部分的に含まれ、及び好ましくは全部が含まれる。
【００３４】
　触媒被覆物の第１及び第２の層に含まれる窒素酸化物貯蔵材料について、（アルカリ及
び／又はアルカリ土類金属の群から選ばれる、上述した１種以上の要素に加え、）考えら
れる任意の要素（元素）、又は化合物も（上述した要素又は化合物が窒素酸化物を可逆的
に固定可能であれば、）使用されて良い。特に、窒素酸化物貯蔵材料は、窒素酸化物をよ
り低い温度で結合させ、及び次に、より高い温度、特に、その効果的な触媒変換が達成さ
れる温度でこれを放出することができるように選ばれる。より特定的には、ここで使用さ
れるより低い温度は、コールドスタート条件（冷間開始条件；この前段階では、エンジン
は殆ど環境温度である）の間の自動車排ガス浄化中で遭遇する温度を示す。一方、より高
い温度は、（排ガス処理、特に窒素酸化物放出の変換効率について、）排ガスシステムが
十分な運転状態である温度に達した時に遭遇する温度を示す。
【００３５】
　本発明の意味（目的）の範囲内で、「変換(conversion)」という用語は、放出物の他の
化合物への化学的な変換、及び適切な補足材料への化学的及び／又は吸着的な結合による
、放出物の捕捉の両方を含む意味で使用されることが注記される。このことは特に、自動
車排ガスの処理でのコールドスタート期間に適用される。この理由は、放出物（排気物）
の効果的な捕捉は、理想的には、（排ガス処理のより熱い相中で、これらの効果的な変換
が達成されるまで、）これらを一時的に保存する効果を有するからである。「放出（排気
；emission）」は、本発明では、排ガス放出(exhaust gas emission)を示し、より好まし
くは、ＮＯｘ、ＣＯ及び炭化水素を含む排ガス放出を示し、及び更により好ましくは自動
車排ガス中に含まれるＮＯｘ、ＣＯ及び炭化水素を示す。
【００３６】
　本発明に従えば、窒素酸化物貯蔵材料は、アルカリ及び／又はアルカリ土類金属から成
る群から選ばれる１種以上の要素に加え、更に（好ましくはＣｅ、Ｌａ、Ｐｒ、Ｎｄ及び
これらの混合物から成る群から選ばれる）希土類金属化合物の群から選ばれる、少なくと
も１種の金属化合物及び特にこれらの酸化物を更に含むことが好ましく、ここで、１種以
上の窒素酸化物材料中に更に含まれる更なる要素は、好ましくはＣｅで、好ましくはセリ
アとしてのものである。
【００３７】
　窒素酸化物の十分な量が貯蔵可能であり、及びＮＯｘ貯蔵触媒中に含まれる残りの成分
が損なわれなければ、原則として、窒素酸化物貯蔵材料の考えられる任意の積載量が選択
されて良い。触媒中の窒素酸化物貯蔵材料の合計積載量は、通常０．２～５．０ｇ／ｉｎ
３であって良く、好ましくは０．５～３．５ｇ／ｉｎ３、より好ましくは１．０～２．５
ｇ／ｉｎ３、より好ましくは１．２～２．０ｇ／ｉｎ３、及び更により好ましくは１．３
～１．８ｇ／ｉｎ３である。その好ましい実施の形態に従えば、第１の層中の窒素酸化物
貯蔵材料の積載量は、０．１～５．０ｇ／ｉｎ３、好ましくは０．２～３．５ｇ／ｉｎ３

、より好ましくは０．５～２．５ｇ／ｉｎ３、より好ましくは１．０～２．０ｇ／ｉｎ３

、及び更により好ましくは１．２～１．４ｇ／ｉｎ３である。更に、又はこの替りに、第
２の層中の窒素酸化物貯蔵材料の積載量は、好ましくは０．０５～３．０ｇ／ｉｎ３、よ
り好ましくは０．１～１．５ｇ／ｉｎ３、より好ましくは０．５～１．０ｇ／ｉｎ３、よ
り好ましくは０．２～０．７ｇ／ｉｎ３、及び更により好ましくは０．４５～０．５５ｇ
／ｉｎ３である。
【００３８】
　Ｂａが１種以上の窒素酸化物貯蔵材料中に含まれる、本発明の特に好ましい実施の形態
について、ＢａはＢａＯとして計算して、触媒中に、好ましくは０．１８～５ｇ／ｉｎ３

、より好ましくは０．２０～２ｇ／ｉｎ３、より好ましくは０．３０～１ｇ／ｉｎ３、よ
り好ましくは０．４０～０．７０ｇ／ｉｎ３、及び更により好ましくは０．５０～０．５
５ｇ／ｉｎ３の量で含まれる。
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【００３９】
　本発明に従えば、第２の層はＢａを、５００ｐｐｍ未満の量で含むことも特に好ましく
、ここで、より好ましくは第２の層はＢａを、５０ｐｐｍ未満の量、より好ましくは１０
ｐｐｍの量、より好ましくは１ｐｐｍの量、及び更により好ましくは０．１ｐｐｍ未満の
量で含む。更に好ましい実施の形態に従えば、第２の層は５００ｐｐｍ未満のアルカリ及
び／又はアルカリ土類金属、好ましくはアルカリ土類金属を含み、ここでより好ましくは
、第２の層は、これ（これら）を、５０ｐｐｍ未満、より好ましくは１０ｐｐｍ未満、よ
り好ましくは１ｐｐｍ未満、及び更に好ましくは０．１ｐｐｍ未満の量で含む。本発明の
好ましい更なる実施の形態に従えば、第２の層は、５００ｐｐｍ未満の窒素酸化物貯蔵材
料、好ましくは５０ｐｐｍ未満、より好ましくは１０ｐｐｍ未満、より好ましくは１ｐｐ
ｍ未満、及び更により好ましくは０．１ｐｐｍ未満の窒素酸化物貯蔵を含む。
【００４０】
　本発明において、特に、高いレベルのＨＣ酸化、及びＮＨ３形成活性について、本発明
の技術的効果が達成されるならば、触媒被覆物、及びその中に含まれる特に第１及び第２
の層は、考えられる任意の態様で与えられて良い。しかしながら、第１及び第２の層、及
び好ましくは上述した層を含む触媒被覆物が、触媒中にワッシュコート層として含まれる
ことが好ましい。ここで使用されるように、「ワッシュコート」という用語は、基材担体
材料、例えば（処理されるガス流が透過可能に十分に多孔性であることが好ましい）ハニ
カムタイプ担体メンバーに施される、触媒又は他の材料の薄い、付着する被覆物の技術に
おいて、その通常の意味を有している。
【００４１】
　更に、本発明に従えば、１種以上の更なる層が、第１及び第２の層に加え、触媒被覆物
中に含まれても良い。本発明の特に好ましい実施の形態に従えば、第１の層自体は、２つ
以上の別個の層を含み、ここでより好ましくは２つの別個の層が、その中に含まれる。上
述した複数の層は、特にその中に含まれるＰｄ及びＲｈについて、（本発明の第１の層中
に含まれる上記２つ以上の別個の層中に含まれる、１種以上の粒子状の担体材料、１種以
上のＯＳＣ材料、及び１種以上の窒素酸化物貯蔵材料と同様に、）同じ化学的組成を有し
ていても良く、又はこの替りに、上述した２つ以上の別個の層中に含まれる１種以上の成
分について異なっていても良い。特に、本発明の意味（目的）の範囲内で、触媒の第１の
層中に含まれる２つ以上の別個の層は、（重ねて相互に設けられる）別個の層を示し、及
び上述した個々の層のそれぞれの化学的組成は、本発明の触媒の第１の層の実施の形態及
び好ましい実施の形態に従う化学的組成である。
【００４２】
　従って、本発明の触媒の好ましい実施の形態に従えば、第１の層は、（重ねて施された
）２つ以上の別個の層を含む。
【００４３】
　本発明の特に好ましい実施の形態に従えば、第１の層は、
（ａ’）Ｐｄを含む層；及び
（ａ”）Ｒｈを含む層；
　を含み、層（ａ’）及び（ａ”）は、更に以下の：
　１種以上の粒子状担体材料；
　１種以上の酸素貯蔵成分（ＯＳＣ）材料；及び
　１種以上の窒素酸化物貯蔵材料、
　を含み、ここで、好ましくは白金族金属の少なくとも一部が、前記１種以上の粒子状担
体材料上に担持されており、
　前記１種以上の窒素酸化物貯蔵材料は、アルカリ及び／又はアルカリ土類金属から成る
群から選ばれる１種以上の要素を含み、及び
　好ましくは層（ａ’）が基材上に施され、及び層（ａ”）が層（ａ’）上に施されてい
る。
【００４４】
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　従って個々の層（ａ’）及び（ａ”）について、及び特に１種以上の粒子状材料、１種
以上の酸素貯蔵成分（ＯＳＣ）材料、及びその中に含まれる１種以上の窒素酸化物貯蔵材
料について、同様のことが、（触媒の第１の層の実施の形態及び好ましい実施の形態の成
分、及び上記に開示され、及び定義された本発明の好ましい実施の形態について）適用さ
れる。
【００４５】
　本発明の特定の実施の形態に従えば、層（ａ’）は、５００ｐｐｍ未満のＰｔ及び／又
はＲｈ、好ましくはＰｔ及びＲｈを含み、及び好ましくは５００ｐｐｍの更なる白金族金
属をＰｄに加えて含む。上述した好ましい実施の形態に従えば、好ましくは第１の層は、
これらの５０ｐｐｍ未満の量で含み、より好ましくは１０ｐｐｍ未満、より好ましくは１
ｐｐｍ未満、及び更により好ましくは０．１ｐｐｍ未満の量でこれらを含む。更に又はこ
の替りに、本発明に従えば、好ましくは、層（ａ”）が５００ｐｐｍ未満のＰｔ及び／又
はＰｄ、好ましくはＰｔ及びＰｄ、及び好ましくは５００ｐｐｍ未満の更なる白金族金属
をＲｈの他に含む。更に、好ましい実施の形態に従えば、第１の層は、これらを５０ｐｐ
ｍ未満、より好ましくは１０ｐｐｍ未満、より好ましくは１ｐｐｍ未満、及び更により好
ましくは０．１ｐｐｍ未満の量で含む。
【００４６】
　従って、本発明に従う好ましい更なる実施の形態では、層（ａ’）が５００ｐｐｍ未満
のＰｔ及び／又はＲｈ、好ましくはＰｔ及びＲｈを含み、及び好ましくは５００ｐｐｍ未
満の白金族金属をＰｄの他に含み、
　及び／又は、好ましくは及び、
　層（ａ”）が５００ｐｐｍ未満のＰｔ及び／又はＰｄ、好ましくはＰｔ及びＰｄを含み
、及び好ましくは５００ｐｐｍ未満の白金族金属をＲｈの他に含み、
　及び／又は、好ましくは及び、
　第２の層が５００ｐｐｍ未満のＲｈ、より好ましくは５００ｐｐｍ未満の更なる白金族
金属を、Ｐｔ及び／又はＰｄ、好ましくはＰｔ及びＰｄの他に含む。
【００４７】
　更に、更なる好ましい実施の形態に従えば、第１の層の層（ａ’）及び（ａ”）中に含
まれる１種以上のＯＳＣ材料は、同一であっても良く、又は相互に異なっていても良い。
特に好ましい実施の形態に従えば、層（ａ’）及び（ａ”）の両方は、セリア－ジルコニ
ア複合体及び／又は混合酸化物を含む、１種以上のＯＳＣ材料を含み、ここでより好まし
くは、層（ａ’）は、３０～８５質量％ＣｅＯ２、好ましくは３５～７０質量％、より好
ましくは４０～５５質量％、及び更により好ましくは４３～４７質量％のセリアを含む、
セリア－ジルコニア複合体及び／又は混合酸化物を含む、１種以上のＯＳＣ材料を含む。
更に又はこの替りに、層（ａ”）は、好ましくは、１０～３９質量％ＣｅＯ２、好ましく
は１５～３４質量％、より好ましくは２０～３２質量％、及び更により好ましくは２５～
３０質量％のセリアを含む、セリア－ジルコニア複合体及び／又は混合酸化物を含む、１
種以上のＯＳＣ材料を含む。
【００４８】
　従って、本発明の触媒の好ましい一実施の形態では、層（ａ’）中に含まれるセリア－
ジルコニア複合体が、３０～８５質量％ＣｅＯ２、好ましくは３５～７０質量％、より好
ましくは４０～５５質量％、及び更により好ましくは４３～４７質量％ＣｅＯ２のセリア
－ジルコニア複合体であり、
　及び／又は、好ましくは及び、
　層（ａ”）中及び／又は第２の層中、好ましくは層（ａ”）と第２の層の両方の中に含
まれるセリア－ジルコニア複合体が、１０～３９質量％ＣｅＯ２、好ましくは１５～３４
質量％、より好ましくは２０～３２質量％、及び更により好ましくは２５～３０質量のセ
リア－ジルコニア複合体である。
【００４９】
　十分なレベルの酸素貯蔵が得られ、及び触媒の酸素貯蔵容量が、高いレベルのＮＨ３－
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形成及びＨＣ酸化活性を与える容量を損なうことがなければ、原則として、層（ａ’）及
び（ａ”）について、ＯＳＣ材料の可能な任意の積載量を選んで良い。本発明に従えば、
層（ａ’）中に特定的に含まれる１種以上のＯＳＣ材料の積載量は、０．０１～５．０ｇ
／ｉｎ３であっても良く、好ましくは０．０５～３．０ｇ／ｉｎ３、より好ましくは０．
１～１．０ｇ／ｉｎ３、より好ましくは０．２～０．５ｇ／ｉｎ３、及び更により好まし
くは０．２５～０．３５ｇ／ｉｎ３であって良い。更に又はこの替りに、層（ａ”）中に
特定的に含まれる１種以上のＯＳＣ材料の積載量は、０．０１～７．０ｇ／ｉｎ３であっ
ても良く、好ましくは０．０５～５．０ｇ／ｉｎ３、より好ましくは０．１０～２．０ｇ
／ｉｎ３、より好ましくは０．３０～１．０ｇ／ｉｎ３、より好ましくは０．４０～０．
７０ｇ／ｉｎ３、及び更により好ましくは０．４５～０．５５ｇ／ｉｎ３であって良い。
【００５０】
　本発明の特に好ましい実施の形態に従えば、層（ａ’）は、５０質量％以上の１種以上
の窒素酸化物貯蔵材料を含み、好ましくは７０質量％以上、より好ましくは８０質量％以
上、より好ましくは９０質量％以上、より好ましくは９５質量％以上、より好ましくは９
８質量％以上、より好ましくは９９質量％以上、より好ましくは９９．９質量％以上、及
び更により好ましくは９９．９９質量％以上の（触媒被覆物の）１種以上の窒素酸化物貯
蔵材料が、その層（ａ’）中に含まれる。
【００５１】
　触媒被覆物、及び特にその中に含まれる第１及び第２の層は更に、（触媒被覆物を得る
ために）この技術分野で通常使用される添加剤、例えば１種以上の促進剤、１種以上の安
定剤、１種以上のバインダーを含んでも良い。好ましい実施の形態に従えば、触媒被覆物
は１種以上のバインダーを含み、ここで、バインダーは、アルミニウムオキシハイドレー
トを、好ましくはナノ粒子の状態で含み。及び更により好ましくは、バインダーはベーマ
イトを含む。
【００５２】
　本発明の好ましい実施の形態に従えば、触媒は排ガス処理システム内に含まれる。特に
、本発明に従う処理システムは、内燃エンジン、内燃エンジン及び該内燃エンジンと流体
的に連結した該ガス導管を含み、ここに記載される触媒は、前記排ガス導管中に存在する
。原則として、考えられる任意の燃焼エンジンを、本発明の処理システムに適用して良く
、ここでリーンバーンエンジンが使用されることが好ましく、例えばディーゼルエンジン
、又はリーンバーンガソリンエンジン、より好ましくはリーンバーンガソリンエンジン、
及び更により好ましくはガソリンダイレクトインジェクションエンジンが使用されること
が好ましい。
【００５３】
　従って、本発明は、排ガス処理システムであって、内燃エンジン、及び該内燃エンジン
と流体的に連結した排ガス導管を含み、触媒が排ガス導管中に存在し、前記内燃エンジン
は、好ましくはガソリンエンジンであり、及びより好ましくはガソリンダイレクトインジ
ェクションエンジンである排ガス処理システムにも関する。
【００５４】
　本発明の特に好ましい実施の形態に従えば、内部に触媒が含まれる排ガス処理システム
は、１つ以上の更なる成分を含む。特に、排ガス処理システムは、好ましくは更に、排ガ
ス導管内に配置された選択的触媒還元（ＳＣＲ）触媒を含み、ＳＣＲ触媒は、好ましくは
触媒の下流側に配置される。より好ましくは、排ガス処理システムは、排ガス導管内に還
元剤を供給する手段（特に、触媒とＳＣＲ触媒の間に配置された、還元剤を供給するため
の手段）を更に含むことがない。本発明の意味（目的）内で、「還元剤」は、（窒素酸化
物、特にＳＣＲ触媒の還元に適切であるならば、）その機能に使用して良い考えられる任
意の化合物を示し、ここで、上記還元剤は好ましくは、アンモニア及び／又はウレア、及
び特にアンモニアを示す。
【００５５】
　排ガス処理システムに使用するために適切なＳＣＲ触媒成分は、６００℃未満の温度で



(16) JP 5917516 B2 2016.5.18

10

20

30

40

50

ＮＯｘ成分を還元することに効果的に触媒作用を及ぼすことができるもので、これにより
、（典型的にはより低い排ガス温度に関連する）低負荷の条件下であっても、適切なＮＯ

ｘレベルを処理することができる。好ましくは、触媒物品は、システムに加えることが好
ましい還元剤、例えばＮＨ３の量に依存して、ＮＯｘ成分の少なくとも５０％をＮ２に変
換することが可能である。この点において、組成物のための、他の望ましい属性（特性）
は、これが、Ｏ２と過剰のＮＨ３とがＮ２及びＨ２Ｏへ反応することに触媒作用を及ぼす
性能を有し、これによりＮＨ３が大気に放出されないことである放出物処理システムに有
用なＳＣＲ触媒組成物は、６５０℃を超える温度に対する熱的な耐性をも有するべきであ
る。
【００５６】
　適切なＳＣＲ触媒組成物は、例えば、ＵＳ４９６１９１７及びＵＳ５５１６４９７に記
載されている。適切な組成物は、ゼオライト中に存在する鉄と銅の両方の促進剤を、促進
剤とゼオライトの合計量に対して、０．１～３０質量％、好ましくは１～５質量％の量で
含む。ＮＯｘをＮＨ３でＮ２に還元することに触媒作用を及ぼすこれらの性能に加え、開
示された組成物は、（特に、より高い促進剤濃度を有するこれの組成物のために）過剰の
ＮＨ３をＯ２で酸化することを促進することもできる。本発明に従えば、（その中に触媒
が含まれることが好ましい）排ガス処理システム中にＣｕ‐含有ＳＣＲ触媒を使用するこ
とが特に好ましく、及びより好ましくは、ＳＣＲ触媒は、Ｃｕに加えてＦｅを含む。
【００５７】
　従って、本発明の特に好ましい実施の形態に従えば、触媒は、排ガス導管内に選択性触
媒還元（ＳＣＲ）触媒、好ましくはＣｕ‐含有ＳＣＲ触媒、より好ましくはＣｕ及びＦｅ
を含むＳＣＲ触媒を含む排ガス処理システム内に含まれ、ＳＣＲ触媒は、好ましくは触媒
の下流側に配置される。
【００５８】
　本発明に従う触媒は、この技術分野では公知の方法によって容易に製造（調製）するこ
とができる。特に、触媒材料のいくつかの成分は、１種以上の成分の混合物として、（触
媒製造の技術分野の当業者にとって容易に理解される）続いて行われる工程で基材に施さ
れても良い。本発明の触媒を製造する代表的な方法では、それぞれ、１種以上の白金族金
属、１種以上の粒子状担体材料、１種以上の酸素貯蔵成分（ＯＳＣ）材料、及び１種以上
の窒素酸化物貯蔵材料が、適切な担体部分のガス流通路の壁上の被覆物、又はワッシュコ
ート層として与えられ、ここで、触媒被覆物中に含まれる第１及び第２の層のそれぞれの
成分は、基材上の２層以上のワッシュコート層として与えられる。
【００５９】
　本発明に従えば、個々のワッシュコート層の成分は、それぞれスラリー、好ましくは水
性のスラリーに処理されても良い。次に基材は、個々のワッシュコートのために、それぞ
れのスラリーに浸漬されて良く、この後で、過剰のスラリーが除去されて、基材のガス流
通路の壁上に、２種以上のスラリーの薄い被覆物が得られる。次に、被覆された基材は乾
燥され、及びか焼されて通路の壁に、それぞれの成分の付着する被覆物が得られる。従っ
て、基材上に第１のワッシュコートが施された後、次に被覆された基材は、更なるスラリ
ーに浸漬されて、第１のワッシュコート上に堆積した第２のワッシュコート層が形成され
て良い。次に基材は乾燥され、及び／又はか焼され、ここで乾燥及び／又はか焼工程は、
好ましくは、基材上にワッシュコートを施す各工程の後、又は触媒上に第２の、又は更な
るワッシュコート層を施す各工程の後に行われる。
【００６０】
　従って、本発明は、触媒を製造するための方法であって、以下の工程：
　（ｉ）基材を準備する工程；
　（ｉｉ）１種以上の粒子状の担体材料を、少なくとも１種のＰｄ源で含浸させる工程、
　を有し、工程（ｉｉ）で、含浸は、好ましくは初期湿潤法を使用して行われ、更に、
　（ｉｉｉ）１種以上の粒子状の担体材料を、少なくとも１種のＲｈ源で含浸させる工程
、
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　を有し、工程（ｉｉｉ）で、含浸は、好ましくは初期湿潤法を使用して行われ、更に、
　（ｉｖ）工程（ｉｉ）及び（ｉｉｉ）で得られた生成物を、好ましくは混合することに
よって一体化する工程；
　（ｖ）１種以上の酸素貯蔵成分（ＯＳＣ）材料、アルカリ及び／又はアルカリ土類金属
から成る群から選ばれる１種以上の要素を含む１種以上の窒素酸化物貯蔵材料、及び溶媒
、好ましくは水、より好ましくは蒸留水を、工程（ｉｖ）で得られた生成物に加え、好ま
しくは得られた混合物を混合することによってスラリーを得る工程；
　（ｖｉ）工程（ｖ）で得られたスラリーを製粉し、好ましくは５０μｍ以下、より好ま
しくは３０μｍ以下、より好ましくは２０μｍ以下、及び更により好ましくは１０μｍ以
下の粒子サイズｄ９０まで製粉する工程；
　（ｖｉｉ）工程（ｖｉ）の得られたスラリーを、１工程以上の被覆工程で基材上に層と
して、好ましくはワッシュコート層として施す工程；
　（ｖｉｉｉ）１種以上の粒子状担体材料を、少なくとも１種のＰｔ－及び／又は少なく
とも１種のＰｄ－源、好ましくはＰｔ－及びＰｄ－源の両方で含浸させる工程、
　を有し、工程（ｖｉｉｉ）で、含浸は、好ましくは初期湿潤法を使用して行われ、更に
、
　（ｉｘ）１種以上の酸素貯蔵成分（ＯＳＣ）材料、アルカリ及び／又はアルカリ土類金
属から成る群から選ばれる１種以上の要素を含む１種以上の窒素酸化物貯蔵材料、及び溶
媒、好ましくは水、より好ましくは蒸留水を、工程（ｖｉｉｉ）で得られた生成物に加え
、好ましくは得られた混合物を混合することによってスラリーを得る工程；
　（ｘ）工程（ｉｘ）で得られたスラリーを製粉し、好ましくは５０μｍ以下、より好ま
しくは３０μｍ以下、より好ましくは２０μｍ以下、及び更により好ましくは１０μｍ以
下の粒子サイズｄ９０まで製粉する工程；
　（ｘｉ）工程（ｘ）の得られたスラリーを、１工程以上の被覆工程で基材上に層として
、好ましくはワッシュコート層として施す工程；
　を含み、好ましくは、乾燥、及び／又はか焼工程が、工程（ｖｉｉ）及び／又は工程（
ｘｉ）の後に行われ、より好ましくは乾燥工程の後にか焼工程が行われ、及び更により好
ましくは、乾燥及び／又はか焼工程、好ましくは乾燥工程と続くか焼工程が、各工程（ｉ
ｉ）及び（ｘｉ）の後に行われ、及び
　触媒に含まれる１種以上の窒素酸化物貯蔵材料に含まれる、アルカリ及びアルカリ土類
金属の合計量は、それぞれのアルカリ金属酸化物Ｍ２Ｏ及びアルカリ土類酸化物ＭＯとし
て計算して、１１～１２２ｇ／Ｌ（０．１８～２．０ｇ／ｉｎ３）の範囲、好ましくは０
．２～１．５ｇ／ｉｎ３の範囲、より好ましくは０．３～１．０ｇ／ｉｎ３の範囲、より
好ましくは０．４～０．８ｇ／ｉｎ３の範囲、より好ましくは０．４５～０．６ｇ／ｉｎ
３の範囲、及び更により好ましくは０．５～０．５５ｇ／ｉｎ３の範囲である、ことを特
徴とする方法にも関する。
【００６１】
　本発明の方法において、工程（ｉｉ）の１種以上の粒子担体は、工程（ｉｉｉ）で使用
される粒子状担体材料と同一ではなく、本発明に従えば、Ｐｄ及びＲｈは上述した工程で
、同一の粒子状担体材料に担持されない。
【００６２】
　本発明の方法の好ましい一実施の形態に従えば、工程（ｘｉ）で得られる触媒層は、５
０ｐｐｍ未満、より好ましくは１０ｐｐｍ未満、より好ましくは１ｐｐｍ未満、及び更に
より好ましくは０．１ｐｐｍ未満のＢａを含む。
【００６３】
　本発明の意味（目的）の範囲内で、「含浸された(impregnated)」という用語は、（１
種以上の成分を含む、及び特にＰｒ及び／又はＰｄを含む溶液が、担体材料及び特に粒子
状担体材料の孔に取込まれる）工程の結果を示す。好ましい実施の形態では、上述した成
分の含浸は、初期湿潤(incipient wetness)によって達成され、ここで、例えば希釈され
たＰｔ‐及び／又はＰｄ－含有溶液の体積は、担体（本体）の孔体積とおおよそ等しい。
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初期湿潤含浸は通常、担体の孔系にわたる１種以上の溶液の実質的に均一な分布をもたら
す。
【００６４】
　本発明では、Ｐｄを含む層（ａ’）とＲｈを含む（ａ”）を別個の状態で提供すること
が好ましく、及び本発明は更に、触媒を製造するための方法であって、以下の工程：
（ｉ）基材を準備する工程；
（ｉｉ）１種以上の粒子状の担体材料を、少なくとも１種のＰｄ源で含浸させる工程、
  を有し、工程（ｉｉ）で、含浸は、好ましくは初期湿潤法を使用して行われ、更に、
（ｉｉｉ）１種以上の酸素貯蔵成分（ＯＳＣ）材料、アルカリ及び／又はアルカリ土類金
属から成る群から選ばれる１種以上の要素を含む１種以上の窒素酸化物貯蔵材料、及び溶
媒、好ましくは水、より好ましくは蒸留水を、工程（ｉｉ）で得られた生成物に加え、好
ましくは得られた混合物を混合することによってスラリーを得る工程；
（ｉｖ）工程（ｉｉｉ）で得られたスラリーを製粉し、好ましくは５０μｍ以下、より好
ましくは３０μｍ以下、より好ましくは２０μｍ以下、及び更により好ましくは１０μｍ
以下の粒子サイズｄ９０まで製粉する工程；
（ｖ）工程（ｉｖ）の得られたスラリーを、１工程以上の被覆工程で基材上に層として、
好ましくはワッシュコート層として施す工程；
（ｖｉ）１種以上の粒子状担体材料を、少なくとも１種のＲｈ－源で含浸させる工程、
  を有し、工程（ｖｉ）で、含浸は、好ましくは初期湿潤法を使用して行われ、更に、
（ｖｉｉ）１種以上の酸素貯蔵成分（ＯＳＣ）材料、アルカリ及び／又はアルカリ土類金
属から成る群から選ばれる１種以上の要素を含む１種以上の窒素酸化物貯蔵材料、及び溶
媒、好ましくは水、より好ましくは蒸留水を、工程（ｖｉ）で得られた生成物に加え、好
ましくは得られた混合物を混合することによってスラリーを得る工程；
（ｖｉｉｉ）工程（ｖｉｉ）で得られたスラリーを製粉し、好ましくは５０μｍ以下、よ
り好ましくは３０μｍ以下、より好ましくは２０μｍ以下、及び更により好ましくは１０
μｍ以下の粒子サイズｄ９０まで製粉する工程；
（ｉｘ）工程（ｖｉｉｉ）の得られたスラリーを、１工程以上の被覆工程で基材上に層と
して、好ましくはワッシュコート層として施す工程；
（ｘ）１種以上の粒子状担体材料を、少なくとも１種のＰｔ－及び／又は少なくとも１種
のＰｄ－源、好ましくはＰｔ－及びＰｄ－源の両方で含浸させる工程、
  を有し、工程（ｘ）で、含浸は、好ましくは初期湿潤法を使用して行われ、更に、
（ｘｉ）１種以上の酸素貯蔵成分（ＯＳＣ）材料、アルカリ及び／又はアルカリ土類金属
から成る群から選ばれる１種以上の要素を含む１種以上の窒素酸化物貯蔵材料、及び溶媒
、好ましくは水、より好ましくは蒸留水を、工程（ｘ）で得られた生成物に加え、好まし
くは得られた混合物を混合することによってスラリーを得る工程；
（ｘｉｉ）工程（ｘｉ）で得られたスラリーを製粉し、好ましくは５０μｍ以下、より好
ましくは３０μｍ以下、より好ましくは２０μｍ以下、及び更により好ましくは１０μｍ
以下の粒子サイズｄ９０まで製粉する工程；
（ｘｉｉｉ）工程（ｘｉｉ）の得られたスラリーを、１工程以上の被覆工程で基材上に層
として、好ましくはワッシュコート層として施す工程；
  を含み、好ましくは、乾燥、及び／又はか焼工程が、工程（ｖ）及び／又は工程（ｉｘ
）及び／又は工程（ｘｉｉｉ）の後に行われ、より好ましくは乾燥工程の後にか焼工程が
行われ、及び更により好ましくは、乾燥及び／又はか焼工程、好ましくは乾燥工程と続く
か焼工程が、各工程（ｖ）、（ｉｘ）及び（ｘｉｉｉ）の後に行われ、及び
  触媒に含まれる１種以上の窒素酸化物貯蔵材料に含まれる、アルカリ及びアルカリ土類
金属の合計量は、それぞれのアルカリ金属酸化物Ｍ２Ｏ及びアルカリ土類酸化物ＭＯとし
て計算して、０．１８～２．０ｇ／ｉｎ３の範囲、好ましくは０．２～１．５ｇ／ｉｎ３

の範囲、より好ましくは０．３～１．０ｇ／ｉｎ３の範囲、より好ましくは０．４～０．
８ｇ／ｉｎ３の範囲、より好ましくは０．４５～０．６ｇ／ｉｎ３の範囲、及び更により
好ましくは０．５～０．５５ｇ／ｉｎ３の範囲であることを特徴とする方法に関する。
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【００６５】
　上述した更なる本発明の方法の好ましい実施の形態に従えば、工程（ｘｉｉｉ）で得ら
れた触媒層が、好ましくは、５００ｐｐｍ未満のＢａ、及びより好ましくは５００ｐｐｍ
未満の窒素酸化物貯蔵材料を含み、及び更により好ましくは、工程（ｉｘ）及び（ｘｉｉ
ｉ）で得られた触媒層が、好ましくは、５００ｐｐｍ未満のＢａ、及びより好ましくは５
００ｐｐｍ未満の窒素酸化物貯蔵材料を含む。
【００６６】
　本発明の好ましい更なる実施の形態に従えば、触媒を製造するための本発明の方法に従
って、及び特に本発明の実施の形態及び好ましい実施の形態の何れかに従う触媒を製造す
る方法に従って、触媒が得られ、又は得ることができる。従って、本発明に従えば、触媒
を製造するための方法は、好ましくは、触媒を製造するための方法であって、触媒が本発
明の実施の形態及び好ましい実施の形態に従う触媒である方法である。
【００６７】
　これらの実施の形態に加え、本発明は、本発明の触媒を使用して、窒素酸化物含有ガス
流を処理するための方法にも関する。より特定的には、本発明の方法は、窒素酸化物ガス
流を、本発明の触媒上を、及び／又は触媒を通して導くことを含む。本発明の好ましい実
施の形態に従えば、ガス流は、好ましくは内燃エンジン、及びより好ましくはガソリンエ
ンジンから形成される排ガス流であり、ここでより好ましくは、排ガスは、リーンバーン
ガソリンエンジン中、及び更により好ましくは、ガソリンダイレクトインジェクションエ
ンジン中の燃焼から形成される。
【００６８】
　従って、本発明は、本発明に従う触媒上、又は該触媒にガス流を通して、窒素酸化物を
含むガス流を処理するための方法であって、ガス流は、好ましくは内燃エンジン、より好
ましくはガソリンエンジン、より好ましくはリーンバーンガソリンエンジン、及び更によ
り好ましくはガソリンダイレクトインジェクションエンジンから発生する排ガス流である
方法に関する。本発明の好ましい実施の形態に従えば、排ガス流は、好ましくは、０．５
０～２．３のλ値の間、より好ましくは０．７５～２．１、より好ましくは０．８５～２
．０、より好ましくは０．９０～１．９５、より好ましくは０．９３～１．９、より好ま
しくは０．９６～１．９、及び更により好ましくは０．９７～１．９のλ値の間で、リー
ン相及びリッチ相の間で定期的に交互する。
【００６９】
　最後に、本発明は、本発明の触媒を、三元触媒として、特に自動車の排ガスの処理のた
めに、より好ましくはガソリンエンジン排ガスの処理のために、及び更により好ましくは
、リーン相及びリッチ相の間で定期的に交互する、ガソリンダイレクトインジェクション
エンジンからの排ガスの処理のために使用する方法に関する。特に、本発明の触媒を、自
動車排ガスの処理のために使用することが好ましく、ここで上記排ガスは、好ましくは、
０．５０～２．３のλ値の間、より好ましくは０．７５～２．１、より好ましくは０．８
５～２．０、より好ましくは０．９０～１．９５、より好ましくは０．９３～１．９、よ
り好ましくは０．９６～１．９、及び更により好ましくは０．９７～１．９のλ値の間で
交互する。
【００７０】
（図面の説明）
　図１は、実施例２及び比較例１の触媒の、ＮＨ３形成活性についての試験の結果を示し
ている。ここで、ＮＨ３形成は、二次電離質量分析計（Ｖｉｌｌｉｎｇｅｒ＆Ｆｅｄｅｒ
ｅｒからのＴｗｉｎ ＭＳ）を使用して測定されている。結果は、３００℃の触媒床温度
、及びそれぞれ０．９３、０．９６、０．９７及び０．９８のラムダ偏位のための１．９
のリーンラムダでの試験から得られたものである。「ＮＨ３収率／％」の値は、リッチエ
ンジン運転の間のＮＨ３の％での、それぞれの収率（yield）である。
　図２は、自動車排ガスに中に含まれる炭化水素放出物の変換について、水素炎イオン化
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検出器(flame ionization detector)を使用した実施例２及び比較例１の触媒の試験から
の結果を示している。図１のためのように、結果は、３００℃の触媒床温度、及びそれぞ
れ０．９３、０．９６、０．９７及び０．９８のラムダ偏位のための１．９のリーンラム
ダでの試験から得られたものである。「ＨＣ変換／％」の値は、排ガスが上記実施例に従
う触媒を通った後に変換された、自動車排ガス中に本来（オリジナル）含まれる炭化水素
の百分率を示している。
　図３は、ＮＨ３－形成活性、及び自動車排ガス中に含まれる炭化水素放出の変換につい
ての、実施例１及び２、及び比較例２の触媒の試験からの結果を示している。結果は、３
００℃の触媒床温度、及び１．９のリーンラムダでの試験から得られたものである。「Ｎ
Ｈ３収率／％」の値は、リッチエンジン運転の間の％での、それぞれのＮＨ３収率を示し
ている。「ＨＣリッチ％」及び「ＨＣリーン％」の値は、それぞれ上述した実施例に従う
触媒に排ガスを通した後に変換された、自動車排ガス中に本来（オリジナルに）含まれる
炭化水素の百分率を示している。ここで、「ＨＣリーン」は、１．９のリーンラムダの間
の炭化水素変換を示し、及び「ＨＣリッチ」は、０．９３、０．９６、０．９７及び０．
９８のリッチラムダ偏位の間の平均炭化水素変換を示している。
【実施例】
【００７１】
　実施例１
　（内部層）
　プラネタリミキサー（Ｐ－ミキサー）を使用して、パラジウムニトレート溶液の状態の
パラジウムを、４％のランタンでドープされた高表面積ガンマアルミナに含浸させ、（初
期湿潤法を行って）濡れた状態の粉を形成した。Ｐｄの量は、触媒層中、Ｐｄの８５．５
ｇ／ｆｔ３の最終的な濃度が得られるように選択した。
【００７２】
　水を使用して、Ｐｄを積載した高表面積ガンマアルミナ、４５質量％ＣｅＯ、２質量％
Ｐｒ６Ｏ１１、８質量％Ｌａ２Ｏ３、及び４５質量％ＺｒＯ２のセリア－ジルコニア複合
体、酸化ジルコニウム、酸化バリウム、及びバインダーを、（か焼した触媒の質量に対し
て）約６７％、１８％、３％、６％及び３％の濃度で混合することによって、次に水性ス
ラリーを形成した。酸化ジルコニウムを、コロイド状アセテート溶液として導入し、及び
酸化バリウムをバリウムアセテート溶液として導入した。次に得られたスラリーを製粉（
ミル）し、１０ミクロン未満が９０％の粒子径とした。
【００７３】
　次にスラリーをコージライト担体の上に被覆し、その上の内部層として、第１のワッシ
ュコート層を施した。ここで、コージライト基材は、５１．２ｉｎ３（０．８４Ｌ）の体
積、１平方インチ当たり、６００個のセル密度、及び約１００μｍの壁厚さを有していた
。被覆の後、内部層を有している担体を乾燥させ、そして次に５５０℃の温度で１時間、
か焼した。内部層の合計積載量は１．６５ｇ／ｉｎ３であった。
【００７４】
（中間層）
　プラネタリミキサー（Ｐ－ミキサー）を使用して、ロジウムニトレート溶液の状態のロ
ジウムを、４％のランタンでドープされた高表面積ガンマアルミナに含浸させ、（初期湿
潤法を行って）濡れた状態の粉を形成した。Ｒｈの量は、触媒層中、Ｒｈの２ｇ／ｆｔ３

の最終的な濃度が得られるように選択した。
【００７５】
　水を使用して、Ｒｈを積載した高表面積ガンマアルミナ、２８質量％ＣｅＯ、７質量％
Ｐｒ６Ｏ１１、７質量％Ｎｄ２Ｏ３、及び５８質量％ＺｒＯ２のセリア－ジルコニア複合
体、酸化ジルコニウム、酸化バリウムを、（か焼した触媒の質量に対して）約４９％、４
９％、２．４％、及び２．４％の濃度で混合することによって、次に水性スラリーを形成
した。酸化バリウムをバリウムアセテート溶液として導入した。次に得られたスラリーを
製粉（ミル）し、１０ミクロン未満が９０％の粒子径とした。
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【００７６】
　次にスラリーを内部層上に被覆し、その上の中間層として、第２のワッシュコート層を
施した。被覆の後、内部層及び中間層を有している担体を乾燥させ、そして次に５５０℃
の温度で１時間、か焼した。中間層の合計積載量は１．１ｇ／ｉｎ３であった。
【００７７】
（外部層）
　プラネタリミキサー（Ｐ－ミキサー）を使用して、プラチナテトラメチルアンモニウム
ヒドロキシド錯体溶液の状態の白金を、２０％のランタンでドープされた高表面積ガンマ
アルミナに含浸させ、そして次にパラジウムニトレート溶液の状態のパラジウムを含浸さ
せ、（初期湿潤法を行って）濡れた状態の粉を形成した。Ｐｔ及びＰｄの量は、触媒層中
、Ｐｔの８ｇ／ｆｔ３、及びＰｄの９．５ｇ／ｆｔ３の最終的な濃度が得られるように選
択した。
【００７８】
　水を使用して、Ｐｔ及びＰｄを積載した高表面積ガンマアルミナ、酸化ジルコニウム、
及びバインダーを、（か焼した触媒の質量に対して）約９７％、１．６％、及び１．６％
の濃度で混合することによって、次に水性スラリーを形成した。酸化ジルコニウムをコロ
イド状アセテート溶液として、及び酸化バリウムをバリウムアセテート溶液として導入し
た。次に得られたスラリーを製粉（ミル）し、１０μ未満が９０％の粒子径とした。
【００７９】
　次にスラリーを中間層上に被覆し、触媒の外部層として、第３のワッシュコート層を施
した。被覆の後、内部層、中間層及び外部層を有している担体を乾燥させ、そして次に５
５０℃の温度で１時間、か焼した。外部層の合計積載量は１．６ｇ／ｉｎ３であった。
【００８０】
　実施例２
　実施例１の手順に従って実施例２の触媒を製造したが、外部層を製造するために、２０
％ジルコニアでドープされた、高表面積のガンマアルミナにＰｔ及びＰｄを積載し、外部
層中８ｇ／ｆｔ３のＰｔ及び９．５ｇ／ｆｔ３のＰｄの濃度とした。外部層中に存在する
成分は、高表面積ガンマアルミナ上に積載されたＰｔ及びＰｄ、２８質量％ＣｅＯ２、７
質量％Ｐｒ６Ｏ１１、７質量％Ｎｄ２Ｏ３、５８質量％ＺｒＯ２のセリア－ジルコニア複
合体、酸化ジルコニウム、及びバインダーで、か焼された触媒の質量に対して、約６５％
、３２％、１．６％及び１．６％であった。外部層の合計積載量は、１．６ｇ／ｉｎ３で
あった。
【００８１】
　比較例１
（内部層）
　水を使用して、高表面積ガンマアルミナ、２８質量％ＣｅＯ、７質量％Ｐｒ６Ｏ１１、
７質量％Ｎｄ２Ｏ３、及び５８質量％ＺｒＯ２のセリア－ジルコニア複合体、酸化ジルコ
ニウム、及びバインダーを、（か焼した触媒の質量に対して）約２３％、７０％、０．５
％、及び０．３％の濃度で混合することによって水性スラリーを形成した。酸化ジルコニ
ウムを、コロイド状アセテート溶液として導入した。次に得られたスラリーを製粉（ミル
）し、１０ミクロン未満が９０％の粒子径とした。
【００８２】
　次にスラリーをコージライト担体の上に被覆し、その上の内部層として、第１のワッシ
ュコート層を施した。ここで、コージライト基材は、５１．２ｉｎ３（０．８４Ｌ）の体
積、１平方インチ当たり、６００個のセル密度、及び約１００μｍの壁厚さを有していた
。被覆の後、内部層を有している担体を乾燥させ、そして次に５５０℃の温度で１時間、
か焼した。内部層の合計積載量は１．０８ｇ／ｉｎ３であった。
【００８３】
（中間層）
　プラネタリミキサー（Ｐ－ミキサー）を使用して、パラジウムニトレート溶液の状態の
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パラジウムを、４％のランタンでドープされた高表面積ガンマアルミナに含浸させ、（初
期湿潤法を行って）濡れた状態の粉を形成した。Ｒｈの量は、触媒層中、Ｐｄの９５ｇ／
ｆｔ３の最終的な濃度が得られるように選択した。
【００８４】
　水を使用して、Ｒｈを積載した高表面積ガンマアルミナ、２８質量％ＣｅＯ、７質量％
Ｐｒ６Ｏ１１、７質量％Ｎｄ２Ｏ３、及び５８質量％ＺｒＯ２のセリア－ジルコニア複合
体、及び酸化バリウムを、（か焼した触媒の質量に対して）約５９％、３６％、及び５％
の濃度で混合することによって、次に水性スラリーを形成した。酸化バリウムをバリウム
アセテート溶液として導入した。次に得られたスラリーを製粉（ミル）し、１０ミクロン
未満が９０％の粒子径とした。
【００８５】
　次にスラリーを内部層上に被覆し、その上の中間層として、第２のワッシュコート層を
施した。被覆の後、内部層及び中間層を有している担体を乾燥させ、そして次に５５０℃
の温度で１時間、か焼した。中間層の合計積載量は２．０５ｇ／ｉｎ３であった。
【００８６】
（外部層）
　プラネタリミキサー（Ｐ－ミキサー）を使用して、ロジウムニトレート溶液の状態のロ
ジウムを、高表面積ガンマアルミナに含浸させ、及び次に白金テトラメチルアンモニウム
ヒドロキシド錯体溶液の状態の白金を含浸させ、（初期湿潤法を行って）濡れた状態の粉
を形成した。Ｒｈ及びＰｔの量は、触媒層中、Ｒｈの２ｇ／ｆｔ３、及びＰｔの８ｇ／ｆ
ｔ３の最終的な濃度が得られるように選択した。
【００８７】
　水を使用して、Ｒｈ及びＰｔを積載した高表面積ガンマアルミナ、２８質量％ＣｅＯ、
７質量％Ｐｒ６Ｏ１１、７質量％Ｎｄ２Ｏ３、及び５８質量％ＺｒＯ２のセリア－ジルコ
ニア複合体、酸化ジルコニウム、酸化バリウム及びバインダーを、（か焼した触媒の質量
に対して）約７８％、１６％、３％、３％、及び３％の濃度で混合することによって、次
に水性スラリーを形成した。酸化ジルコニウムをコロイド状のアセテート溶液として導入
し、及び酸化バリウムをバリウムアセテート溶液として導入した。次に得られたスラリー
を製粉（ミル）し、１０ミクロン未満が９０％の粒子径とした。
【００８８】
　次にスラリーを中間層上に被覆し、触媒の外部層として、第３のワッシュコート層を施
した。被覆の後、内部層、中間層及び外部層を有している担体を乾燥させ、そして次に５
５０℃の温度で１時間、か焼した。外部層の合計積載量は１．６ｇ／ｉｎ３であった。
【００８９】
　比較例２
　比較例１の手順に従って、比較例２の触媒を製造したが、ここで、中間層を製造するた
めに、４％のランタンでドープした高表面積のガンマアルミナにＰｄを積載し、中間触媒
層中、１０２ｇ／ｆｔ３のＰｄの最終濃度とした。外部層を製造するために、高表面積の
ガンマアルミナに、Ｒｈを積載し、外部触媒層中、６ｇ／ｆｔ３のＲｈの最終濃度とした
。
【００９０】
　ＮＨ３形成及びＨＣ酸化（試験記載）：
　実施例１及び２、及び比較例１及び２から得られた触媒の炭化水素酸化、及びＮＨ３形
成の効率を、以下の手順に従って試験した。
【００９１】
　６シリンダーリーンバーンガソリンエンジンを、３０００ｒｐｍで運転し、出口で５０
０℃の温度の排ガスを生成するように設定した。エンジンの空気、燃料割合（空燃比）を
、２のラムダ値に対応するように設定した。触媒床温度は、これらの条件で４５０℃であ
った。これらの条件でエンジンを６０秒間運転し、そして次に０．９８のラムダに対応す
る空気、燃料割合に切り替えた。このサイクルを１４回、繰り返した。次に、エンジン負
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荷を低減し、排ガス温度を約５０℃だけ低下させ、及び交互ラムダで１４サイクルを繰り
返した。これを、～２００℃の排ガス温度が達成されるまで繰り返した。
二次電離質量分析計（Ｖｉｌｌｉｎｇｅｒ＆ＦｅｄｅｒｅｒからのＴｗｉｎ ＭＳ）を使
用して、ＮＨ３－形成を測定した。リッチエンジン運転の間のＮＨ３収率を、以下のよう
にして評価した：
【００９２】
【数１】

　合計炭化水素濃度を、触媒の前と後ろで、最先端の水素炎イオン化検出器(flame ioniz
ation detector)を使用して測定した。ＣＯ２に酸化された合計炭化水素（ＴＨＣ）の量
を百分率で、以下のようにして計算した：
【００９３】

【数２】

　他の試験手順では、温度及びリーンラムダを～３００℃で一定に保持し、及びリッチラ
ムダを変化させた。
【００９４】
　図１及び図２に、３００℃の床温度、及び０．９３、０．９６、０．９７及び０．９８
のラムダ偏位(lambda excursion)のための１．９のリーンラムダでの触媒試験から得られ
た結果を示す。試験データーからわかるように、比較例１と比較して、実施例２から得ら
れた触媒サンプルは、０．９３、０．９６及び０．９７のリッチラムダ値で、明らかに優
れたＮＨ３－形成を示している（注、図１）。ＨＣ変換効率について、実施例２の、本発
明の触媒は、試験した全てのリッチラムダにおいて、比較例１に対して明らかに優れてい
ることが図２から理解される。
【００９５】
　一方図３は、比較例２と比較した、本発明の平均性能を示しており、ここで試験は３５
０℃の床温度で行っている。試験結果からわかるように、実施例１及び２から得られたサ
ンプル、及び比較例２からのサンプルは、リーン及びリッチラムダ値の両方でのＨＣ変換
について、同程度の活性を示している。しかしながら、本発明の触媒を使用して得られた
平均ＮＨ３－収率は、比較例２からの触媒サンプルを使用して得られたＮＨ３－収率より
も、明確に優れている。
【００９６】
　従って、比較試験実験で示したように、本発明の触媒は、リッチ及びリーン相が交互す
る排ガス処理に使用された場合には、大きく改良されたＮＨ３－形成活性を示し、更に同
時に、炭化水素部分の変化について高い酸化活性を与える。従って、（排ガス放出のリー
ン及びリッチ相で炭化水素放出を処理する触媒の能力を脅かすことなく）優れたＮＨ３－
収率を与える本発明に従う触媒が提供される。
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