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(57)【要約】
　内燃機関から排出される粒子状物質を含む排ガスを処
理するための触媒ハニカムウォールフロー型フィルタで
あって、第１端及び第２端を有し、かつ、多数の長手方
向に延在する第１のチャネル及び第２のチャネルを画定
する多数の相互接続する多孔質壁を備えたハニカム基材
を備えたフィルタにおいて、第１のチャネルはそれらの
側面において第２のチャネルによって境され、かつ第２
のチャネルより大きい水力直径を有し、第１のチャネル
はハニカム基材の第１端で末端塞栓され、かつ第２のチ
ャネルはハニカム基材の第２端で末端塞栓され、第１の
チャネルのチャネル壁面はオンウォール型の触媒ウォッ
シュコートを備える、触媒ハニカムウォールフロー型フ
ィルタ。本発明はまた、触媒フィルタを含む排気システ
ム及びその作製方法にも関する。
【選択図】図３
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　内燃機関から排出される粒子状物質を含む排ガスを処理するための触媒ハニカムウォー
ルフロー型フィルタであって、第１端及び第２端を有し、かつ、多数の長手方向に延在す
る第１のチャネル及び第２のチャネルを画定する多数の相互接続する多孔質壁を備えたハ
ニカム基材を備えたフィルタにおいて、第１のチャネルはそれらの側面において第２のチ
ャネルによって境され、かつ第２のチャネルより大きい水力直径を有し、第１のチャネル
はハニカム基材の第１端で末端塞栓され、かつ第２のチャネルはハニカム基材の第２端で
末端塞栓され、第１のチャネルのチャネル壁面はオンウォール型の触媒ウォッシュコート
を備える、触媒ハニカムウォールフロー型フィルタ。
【請求項２】
　第１のチャネルのチャネル壁面上の触媒ウォッシュコートがその相互接続する多孔質壁
に追加的に浸透する、請求項１に記載の触媒フィルタ。
【請求項３】
　触媒ウォッシュコートは、オンウォール表面に位置する、相互接続する多孔質壁に浸透
する、又は、オンウォール表面に位置し、かつ、第２のチャネル壁の相互接続する多孔質
壁に浸透する、請求項１又は２に記載の触媒フィルタ。
【請求項４】
　第１端及び第２端を有し、多数の長手方向に延在する第１のチャネル及び第２のチャネ
ルを画定する多数の相互接続する多孔質壁を備えた触媒ハニカム基材であって、第１のチ
ャネルはそれらの側面において第２のチャネルによって境され、ハニカム基材の第１のチ
ャネルはハニカム基材の第１端及び第２端の両方で開放され、第２のチャネルはハニカム
基材の第１端で開放されるがハニカム基材の第２端において末端塞栓で塞がれ；及び、第
１の触媒ウォッシュコートは第１のチャネルの多孔質チャネル壁の表面に配置されるか、
第１のチャネルの多孔質チャネル壁に浸透するか、又は、多孔質チャネル壁の表面上に配
置され、かつ、第１のチャネルの多孔質チャネル壁に浸透し、第１の触媒ウォッシュコー
トは一端においてハニカム基材の第２端によって画定される、触媒ハニカム基材。
【請求項５】
　ハニカム基材の第１端において第１のチャネル内に挿入された末端塞栓を有する請求項
４に記載の触媒ハニカム基材と、第２のチャネルの多孔質チャネル壁の表面に配置される
か、第２のチャネルの多孔質チャネル壁に浸透するか、又は、多孔質チャネル壁の表面に
配置されかつ第２のチャネルの多孔質チャネル壁に浸透する、第２の触媒ウォッシュコー
トとを備えた、触媒ハニカムウォールフロー型フィルタであって、第２の触媒ウォッシュ
コートは一端においてウォールフロー型フィルタ基材の第１端によって画定される、触媒
ハニカムウォールフロー型フィルタ。
【請求項６】
　第１のチャネルが第２のチャネルより大きい水力直径を有する、請求項４に記載の触媒
ハニカム基材又は請求項５に記載の触媒ハニカムウォールフロー型フィルタ。
【請求項７】
　第１のチャネル及び第２のチャネルが実質的に同一の水力直径を有する、請求項４に記
載の触媒ハニカム基材又は請求項５に記載の触媒ハニカムウォールフロー型フィルタ。
【請求項８】
　コーティングされていないフィルタの空隙率が４０～７０％である、請求項１から７の
いずれか一項に記載の触媒ハニカム基材。
【請求項９】
　多孔質基材の多孔質構造の第１の平均孔径が８から４５μｍである、請求項１から８の
いずれか一項に記載の触媒ハニカム基材。
【請求項１０】
　ウォールフロー型フィルタ基材上の全触媒ウォッシュコート負荷が０．５０ｇ　ｉｎ－

３＜５．００ｇ　ｉｎ－３である、請求項１から９のいずれか一項に記載の触媒ハニカム
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基材。
【請求項１１】
　末端塞栓とチャネル壁の間には触媒ウォッシュコートが存在しない、請求項１から１０
のいずれか一項に記載の触媒ハニカム基材。
【請求項１２】
　第１のチャネル又は第２のチャネルにおける触媒ウォッシュコートが、各々、炭化水素
トラップ、三元触媒、ＮＯｘ吸収剤、酸化触媒、選択式触媒還元（ＳＣＲ）触媒、Ｈ２Ｓ
トラップ、アンモニアスリップ触媒（ＡＳＣ）及び希薄ＮＯｘ触媒からなる群から選択さ
れる、請求項１から１１のいずれか一項に記載の触媒ハニカム基材。
【請求項１３】
　第１のチャネルの触媒ウォッシュコートがＳＣＲ触媒である、請求項１から１１のいず
れか一項に記載の触媒ハニカム基材。
【請求項１４】
　第１のチャネルの触媒ウォッシュコートが第２のチャネルの触媒ウォッシュコートとは
異なる、請求項１２に記載の触媒ハニカムウォールフロー型フィルタ。
【請求項１５】
　軸長「Ｌ」を有し、第１及び第２のチャネルが、一端においてハニカム基材の第１端に
よって画定された「Ｌ」未満の軸長に至る第１の区画をなす第１の触媒ウォッシュコート
と、一端においてハニカム基材の第２端によって画定された第２の区画をなす第２の触媒
ウォッシュコートとでコーティングされる、請求項１から１４のいずれか一項に記載の触
媒ハニカムウォールフロー型フィルタ。
【請求項１６】
　前記又は各触媒ウォッシュコートが１種類以上のモレキュラーシーブを含む、請求項１
２から１５のいずれか一項に記載の触媒ハニカム基材。
【請求項１７】
　少なくとも１種類のモレキュラーシーブが小孔、中孔、又は大孔のモレキュラーシーブ
である、請求項１６に記載の触媒ハニカム基材。
【請求項１８】
　少なくとも１種類のモレキュラーシーブが、ＡＥＩ、ＺＳＭ－５、ＺＳＭ－２０、ＥＲ
Ｉ、ＬＥＶ、モルデナイト、ＢＥＡ、Ｙ、ＣＨＡ、ＭＣＭ－２２及びＥＵ－１からなる群
から選択される、請求項１６又は１７に記載の触媒ハニカム基材。
【請求項１９】
　モレキュラーシーブが金属化されていない、又は、周期表のＩＢ族、ＩＩＢ族、ＩＩＩ
Ａ族、ＩＩＩＢ族、ＩＶＢ族、ＶＢ族、ＶＩＢ族、ＶＩＢ族、及びＶＩＩＩ族からなる群
から選択される少なくとも１種類の金属で金属化されている、請求項１６から１８のいず
れか一項に記載の触媒ハニカム基材。
【請求項２０】
　金属が、Ｃｒ、Ｃｏ、Ｃｕ、Ｆｅ、Ｈｆ、Ｌａ、Ｃｅ、Ｉｎ、Ｖ、Ｍｎ、Ｎｉ、Ｚｎ、
Ｇａ、及び貴金属Ａｇ、Ａｕ、Ｐｔ、Ｐｄ及びＲｈからなる群から選択される、請求項１
６から１９のいずれか一項に記載の触媒ハニカム基材。
【請求項２１】
　金属がＣｕ、Ｐｔ、Ｍｎ、Ｆｅ、Ｃｏ、Ｎｉ、Ｚｎ、Ａｇ、Ｃｅ及びＧａからなる群か
ら選択される、請求項１６から２０のいずれか一項に記載の触媒ハニカム基材。
【請求項２２】
　触媒ウォッシュコートがＳＣＲ触媒ウォッシュコートであり、金属がＣｅ、Ｆｅ及びＣ
ｕからなる群から選択される、請求項１６から２１のいずれか一項に記載の触媒ハニカム
基材。
【請求項２３】
　基材がチタン酸アルミニウムでできている、請求項１から２２のいずれか一項に記載の
触媒ハニカム基材。
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【請求項２４】
　請求項１から２３のいずれか一項に記載の触媒ハニカム基材を備える、内燃機関のため
の排気システム。
【請求項２５】
　第２のチャネルが上流側に配向されている、請求項２４に記載の排気システム。
【請求項２６】
　フィルタの上流に、還元剤流体を排ガス内に注入するための手段を備える、請求項２４
又は２５に記載の排気システム。
【請求項２７】
　触媒ウォッシュコートがＳＣＲ触媒であり、還元剤流体が窒素化合物である、請求項２
６に記載の排気システム。
【請求項２８】
　請求項２４から２７のいずれか一項に記載の排気システムを備えた内燃機関。
【請求項２９】
　請求項２８に記載の内燃機関を備えた車両。
【請求項３０】
　内燃機関から排出される粒子状物質を含む排ガスを処理するための触媒ウォールフロー
型フィルタ基材の作製方法であって、ハニカムウォールフロー型フィルタ基材における使
用のためにあらかじめ選択された物理的な特性及びパラメータを有し、かつ、ハニカムフ
ロースルー基材モノリスの第１端及び第２端の両方で開放されている多数の長手方向に延
在する第１及び第２のチャネルを画定する多数の相互接続する多孔質壁を備えた、第１端
及び第２端を有するハニカムフロースルー基材モノリスを提供することであって、第１の
チャネルはそれらの側面において第２のチャネルによって境され、かつ、第２のチャネル
より大きい水力直径を有する、提供することと、少なくとも、ハニカムフロースルー基材
モノリスの第１のチャネルを画定する多孔質チャネル壁面を液体触媒ウォッシュコートに
接触させることであって、液体触媒ウォッシュコートの固形物含量；液体触媒ウォッシュ
コートのレオロジー；フロースルー基材モノリスの空隙率；フロースルー基材モノリスの
平均孔径；液体触媒ウォッシュコートの体積平均粒径；及び液体触媒ウォッシュコートの
Ｄ９０（体積による）のうち少なくとも１つが、液体触媒ウォッシュコートが第１のチャ
ネルの多孔質チャネル壁の表面上に残るか、又は多孔質チャネル壁の表面上に残り、かつ
第１のチャネルの多孔質チャネル壁に浸透するようにあらかじめ選択される、接触させる
ことと、コーティングされたハニカムフロースルー基材モノリスを乾燥及び焼成すること
と、末端塞栓を、ハニカムフロースルー基材モノリスの第１端において第１のチャネルの
開放端に、ハニカムフロースルー基材モノリスの第２端において第２のチャネルの開放端
に、それぞれ挿入して触媒ウォールフロー型フィルタ基材を形成することと、を含む方法
。
【請求項３１】
　内燃機関から排出される粒子状物質を含む排ガスを処理するための触媒ウォールフロー
型フィルタ基材の作製方法であって、ハニカムウォールフロー型フィルタ基材における使
用のためにあらかじめ選択された物理的な特性及びパラメータを有し、かつ、多数の長手
方向に延在する第１及び第２のチャネルを画定する多数の相互接続する多孔質壁を備えた
、第１端及び第２端を有するハニカム基材モノリスを提供することであって、第１のチャ
ネルはそれらの側面において第２のチャネルによって境され、第１のチャネルはハニカム
基材モノリスの第１端及び第２端の両方で開放され、かつ第２のチャネルはハニカム基材
モノリスの第１端で開放されるがその第２端において末端塞栓で塞がれている、提供する
ことと、コーティングされたハニカム基材モノリスを作製するために、ハニカム基材モノ
リスの第１のチャネルを画定する多孔質チャネル壁面を液体触媒ウォッシュコートと接触
させることであって、液体触媒ウォッシュコートの固形物含量；液体触媒ウォッシュコー
トのレオロジー；ハニカム基材モノリスの空隙率；ハニカム基材モノリスの平均孔径；液
体触媒ウォッシュコートの体積平均粒径；及び液体触媒ウォッシュコートのＤ９０（体積
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による）のうち少なくとも１つが、液体触媒ウォッシュコートの少なくとも一部が第１の
チャネルの多孔質チャネル壁の表面上に残るか、第１のチャネルの多孔質チャネル壁に浸
透するか、又は多孔質チャネル壁の表面上に残り、かつ第１のチャネルの多孔質チャネル
壁に浸透する、接触させることと、コーティングされたハニカム基材モノリスを乾燥及び
焼成することと、ハニカム基材モノリスの第１端において末端塞栓を第１のチャネルの開
放端に挿入して触媒ウォールフロー型フィルタ基材を形成することと、を含む方法。
【請求項３２】
　第１のチャネルが第２のチャネルより大きい水力直径を有する、請求項３１に記載の方
法。
【請求項３３】
　第１のチャネル及び第２のチャネルが実質的に同一の水力直径を有する、請求項３１に
記載の方法。
【請求項３４】
　第１のチャネルの多孔質チャネル壁を接触させる工程が、それらのチャネルが実質的に
垂直になるようにハニカム基材モノリスを配向させることと、それらの下方端からチャネ
ル内に液体触媒ウォッシュコートを導入することによって行われる、請求項３０から３３
のいずれか一項に記載の方法。
【請求項３５】
　ハニカム基材モノリスの下方端から液体触媒ウォッシュコートを導入する工程が、液体
触媒ウォッシュコート浴内にハニカム基材モノリスを浸漬することによって行われる、請
求項３４に記載の方法。
【請求項３６】
　ハニカム基材モノリスの下方端から液体触媒ウォッシュコートを導入する工程が、所定
の量の液体触媒ウォッシュコートをハニカム基材モノリス内に押し上げることによって行
われる、請求項３４に記載の方法。
【請求項３７】
　ハニカム基材の下方端から液体触媒ウォッシュコートを導入する工程が、ハニカム基材
モノリスの上方端で真空を適用することにより、液体触媒ウォッシュコートをチャネル内
に引き込むことによって行われる、請求項３４に記載の方法。
【請求項３８】
　第１のチャネルの多孔質チャネル壁を接触させる工程が、それらのチャネルが実質的に
垂直になるようにハニカム基材モノリスを配向させること、ハニカム基材モノリスの上方
端面上に液体触媒ウォッシュコートを導入すること、及びハニカム基材モノリスの下方端
で真空を適用することにより、液体触媒ウォッシュコートをチャネル内に引き込むこと、
によって行われる、請求項３０から３３のいずれか一項に記載の方法。
【請求項３９】
　両端が塞栓されていないハニカム基材のコーティングされたチャネルは、それらの一端
から真空又は過圧を適用することによってクリアになる、請求項３０から３８のいずれか
一項に記載の方法。
【請求項４０】
　液体触媒ウォッシュコートがハニカム基材モノリスの第２端から第１のチャネル壁上に
コーティングされる、請求項３１及び請求項３１に従属した場合における請求項３２から
３９のいずれか一項に記載の方法。
【請求項４１】
　ハニカム基材モノリスの第１端において第１のチャネルの末端内に末端塞栓を挿入する
工程、及び、第２のチャネルの開放末端の方向から相互接続する多孔質壁及び／又は第２
のチャネルの表面をウォッシュコーティングする工程を含む、請求項４０に記載の方法。
【請求項４２】
　末端塞栓によって接触されるチャネル壁の領域が触媒ウォッシュコートを含まない、請
求項３０から４１のいずれか一項に記載の方法。
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【請求項４３】
　ハニカム基材の少なくとも第１端又は第２端に塞栓を挿入してウォールフロー型フィル
タを形成する工程における末端塞栓を形成するためのセメント組成物が低温硬化セメント
である、請求項３０から４２のいずれか一項に記載の方法。
【請求項４４】
　相互接続する多孔質壁内に位置する；又は、第２のチャネル壁上に位置する；第１のチ
ャネルのチャネル壁上の触媒ウォッシュコートが、各々、炭化水素トラップ、三元触媒、
ＮＯｘ吸収剤、酸化触媒、選択式触媒還元（ＳＣＲ）触媒、Ｈ２Ｓトラップ、アンモニア
スリップ触媒（ＡＳＣ）及び希薄ＮＯｘ触媒からなる群から選択される、請求項３０から
４３のいずれか一項に記載のフィルタの作製方法。
【請求項４５】
　第１のチャネルのチャネル壁上の触媒ウォッシュコートがＳＣＲ触媒である、請求項３
０から４４のいずれか一項に記載のフィルタの作製方法。
【請求項４６】
　第１のチャネルの触媒ウォッシュコートが第２のチャネルの触媒ウォッシュコートとは
異なる、請求項３０から４５のいずれか一項に記載のフィルタの作製方法。
【請求項４７】
　請求項３０から４６のいずれか一項に記載の方法によって得られる触媒ハニカムウォー
ルフロー型フィルタ。
【請求項４８】
　触媒ハニカムウォールフロー型フィルタの製造における請求項４に記載の触媒ハニカム
基材の使用。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、内燃機関、特に車両の内燃機関から排出される粒子状物質を含む排ガスを処
理するための触媒フィルタに関し、このフィルタは、多数の長手方向に延在する第１のチ
ャネル及び第２のチャネルを画定する多数の相互接続する多孔質壁を備えたハニカムウォ
ールフロー型フィルタ基材を備え、第１のチャネルはそれらの側面において第２のチャネ
ルによって境され、第１のチャネルの末端はハニカムの第１端で塞栓され、かつ第２のチ
ャネルの末端はハニカムの第２端で塞栓され、フィルタは触媒ウォッシュコートを備える
。本発明　はまた、このような触媒フィルタの作製方法にも関する。
【背景技術】
【０００２】
　米国特許第５２２１４８４号は、供給原料が入口端面から出口端面へと通路を直接通過
することを防ぐために通路の末端の入口端面及び出口端面に複数の塞栓を有する、入口端
面から出口端面へと長手方向に延在する複数の通路を備えた多孔質材料のモノリスと、供
給原料を濾液と粒子を含む濾過ケーキとに分離するために選択された微多孔膜であって、
入口端面で開放されている通路の壁面に少なくとも適用される、多孔質材料の平均孔径よ
りも小さい平均孔径の微多孔膜と、装置を通過する際に濾液における反応を触媒するため
に装置に塗布される触媒と、を有し、粒子を含有する供給原料を濾液と粒子を含有する濾
過ケーキとに分離する、装置の入口端面から濾過ケーキを除去することによって再生可能
な触媒濾過装置について開示している。
【０００３】
　米国特許第５２２１４８４号に開示される装置は、フライアッシュを除去でき、それと
同時に、窒素の酸化物、二酸化硫黄、及び揮発性の有機性蒸気などのガス状汚染物質を除
去する、燃焼ガス用の固定大気汚染の制御の分野における用途；粒子状物質を除去するこ
とが望ましい石炭のガス化とその後の存在する１つ以上のガス状種の反応に対する触媒作
用；及び、１９７０年大気清浄法改正法（the 1990 Amendments to the US Clean Air Ac
t of 1970）に列挙されるさまざまな大気有害物質を除去するためにさまざまな工業的発
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生源に由来する有機性蒸気を除去するための酸化プロセスについて記載されている。
【０００４】
　１つの例では、１２μｍの平均孔径及び５０％の空隙率を有するＥＸ４７コーディエラ
イトモノリスをセラミック膜でコーティングし、次いでそのコーティングされたモノリス
をバナジン酸アンモニウム触媒前駆体の溶液中で飽和した。次にバナジウム酸塩をモノリ
ス内で沈殿させて、モノリスを乾燥し、その後焼成して、沈殿したバナジウム酸塩を五酸
化バナジウムに変換した。次いでモノリスの通路を低温硬化セメント（Adhesive No. 919
、Cotronics Corp.）で塞栓し、末端が行き止まりになったフィルタが形成された。
【０００５】
　我々の発明者らは、車両の排ガスの処理に使用するための最新のフィルタ設計をコーテ
ィングする方法を検討し、非常に驚くべきことに、ある特定の非対称フィルタ設計で、結
果的に得られるコーティング製品が、それ自体又は１つ以上の追加的な排ガス後処理構成
要素と組み合わせた排気システムにおける使用にとって多くの非常に有用な利点を提供す
ることを発見した。
【０００６】
　例えば、特定の触媒ウォッシュコートをウォールフロー型フィルタの片側（出口）にの
み位置づけることが望ましい場合がある。よって、好ましい配置では、この設計はＮＯｘ

の除去及び入口チャネルで回収されたスートのＮＯ２－スートの除去を最大化することか
ら、触媒の選択式触媒還元（ＳＣＲ）触媒コーティングは、ウォールフロー型フィルタの
多孔質チャネル壁内及び出口壁上にのみ配置される（ＳＣＲ触媒が入口壁上に存在する場
合、オンウォール入口チャネルＳＣＲ触媒の上流で発生したＮＯ２は、ＮＯ２＋スートの
反応（欧州特許出願公開第３４１８３２号に開示されている）が生じうる前に、ＳＣＲ触
媒の反応によって除去されうる、すなわち２つの反応が互いに競合することになる）。
【０００７】
　非対称のウォールフロー型フィルタ設計は、例えば、多数の第１のチャネル及び第２の
チャネルを画定する多数の相互接続する多孔質壁を備えたハニカムフィルタについて開示
する国際出願公開第２００５／０３０３６５号などから知られている。第１のチャネルは
、それらの側面において第２のチャネルによって境され、かつ第２のチャネルより大きい
水力直径を有する。第１のチャネルは正方形の断面を有し、第１のチャネルの角は、第１
のチャネルの角に隣接している多孔質壁の厚さが第１及び第２のチャネルの縁に隣接して
いる多孔質壁の厚さに相当するような形状を有している。使用の際には、より大きい水力
直径を有する第１のチャネルは上流側に配向される。Society of Automotive Engineers 
SAE Technical Paper Series 2007-01-0656には：「フィルタのチャネルの入口及び出口
におけるガスの収縮及び膨張に起因して、ＡＣＴ設計の清浄状態では、［触媒作用を受け
る非対称セル技術（ＡＣＴ）ウォールフロー型フィルタには］圧力低下の増大が存在する
。しかしながら、フィルタは、車両の動作の間に完全に清浄な（十分に再生された）状態
でいられる時間が非常に少ない。」と説明されている。
【０００８】
　国際出願公開第２００５／０３０３６５号はまた、非対称フィルタ設計の利点には、ハ
ニカムフィルタの入口部分におけるスート及びアッシュ粒子の回収に利用可能な有効表面
積が増加し、したがって、ハニカムフィルタの全般的な貯蔵容量も増大することが含まれ
ることも説明している。技術常識の教本“Catalytic Air Pollution Control -Commercia
l Technology”, 3rd Edition, Ronald M. Heck et al, John Wiley & Sons, Inc. Hobok
en, New Jersey, USA (2009) pp. 338-340には：「このような（非対称フィルタ）チャネ
ル設計は、入口におけるより大きい水力直径及びより高い開口体積に起因して、より低い
アッシュ負荷背圧を伴った、より高いアッシュ貯蔵容量を可能にする。ＡＣＴ設計はまた
、フィルタの機械的及び熱的耐性の保全に役立つ。」と説明されている。
【発明の概要】
【０００９】
　フィルタをコーティングすることができる代替方法についての研究において、本発明者
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らは、非常に驚くべきことに、両端が末端塞栓されていない「非対称な」ハニカム基材を
、チャネルのオンウォール表面を優先的にコーティングするために所定の液体ウォッシュ
コートでコーティングし、結果的に得られたコーティングされたハニカム基材のチャネル
を圧縮空気又は真空の適用によってクリアにした場合に、より小さい水力直径をコーティ
ング前に有するチャネル上のオンウォールウォッシュコートは除去又は引き剥がされたの
に対し、より大きい水力直径をコーティング前に有するこれらのチャネルはオンウォール
ウォッシュコートでコーティングされたままであったことを見出した。以前には水圧がよ
り大きく、コーティングされていないチャネルの壁面上に残留するコーティングの量は、
コーティングされていない、より小さい水力直径と、コーティングされていない、より大
きい水力直径との水力直径の差に比例していた、すなわち、チャネル間の背圧が等しくな
ると、気流はもはや、コーティングされていない、より大きい水力直径を有するチャネル
から残りの壁上コーティングをクリアにせず、壁上コーティングは取り残される。
【００１０】
　非対称フィルタ設計を含むウォールフロー型フィルタ基材をコーティングする方法は、
出願人の国際出願公開第９９／４７２６０号に開示されている方法、すなわち、（ａ）担
体の上に封じ込め手段を位置決めする工程、（ｂ）所定の量の液体成分を前記封じ込め手
段に供給する工程であって、（ａ）の次に（ｂ）の順序、又は（ｂ）の次に（ａ）の順序
で実施される、工程（ａ）及び（ｂ）、並びに、（ｃ）圧力又は真空を適用することによ
り、前記液体成分を担体の少なくとも一部分に引き込み、前記量の実質的にすべてを担体
内に保持する工程を含む、モノリス担体をコーティングする方法が開示されており；国際
出願公開第２０１１／０８０５２５号、すなわち、複数のチャネルを備えたハニカムモノ
リス基材を触媒成分を含む液体でコーティングする方法が開示されており、本方法は、下
記工程：（ｉ）ハニカムモノリス基材を実質的に垂直に保持する工程、（ｉｉ）所定の体
積の液体を、基材の下方端におけるチャネルの開放端を経由して、基材に導入する工程、
（ｉｉｉ）導入された液体を基材内で密封保持する工程、（ｉｖ）保持された液体を含む
基材を反転する工程、及び、（ｖ）液体を基材のチャネルに沿ってチャネル壁内へと引き
込むために、基材の反転した下方端における基材のチャネルの開放端に真空を適用する工
程、を含む。
【００１１】
　しかしながら、本発明の第１の態様に従った好ましい実施態様では、ウォールフロー型
フィルタは、触媒ウォッシュコートが塗布された後でのみ「構築」される、すなわち、ウ
ォールフロー型フィルタにおける使用のための所望の空隙率、平均孔径、セル密度等を有
する、ハニカムフロースルー基材（すべてのチャネルがその両端において挿入される末端
塞栓を有さず、開放されているもの）は、触媒ウォッシュコートでコーティングされ、次
いで末端塞栓が挿入されて、周知のウォールフロー型フィルタ配置を有する最終製品が形
成される。１つの実施態様では、末端塞栓を有しないフロースルー基材のチャネルにウォ
ッシュコートが塗布され、これらのチャネルがウォールフロー型フィルタの出口（又は入
口）チャネルを形成することが意図されており、これらのチャネル（又はコーティングさ
れていないチャネルのセット）の末端は塞栓され、次いで、先にコーティングされていな
いチャネルがコーティングされ、次いでこれらのチャネルの末端が塞栓されて、周知のウ
ォールフロー型フィルタ配置が形成される。
【００１２】
　あるいは、本発明の第２の態様によれば、末端塞栓がその第１端に挿入されている上述
したようなハニカムフロースルー基材は、最初に触媒ウォッシュコートでコーティングさ
れ、次に末端塞栓がその第２端に挿入されてウォールフロー型フィルタを形成する。本発
明のこの第２の態様によれば、それらの側面において第２のチャネルによって境されたハ
ニカムフロースルー基材の第１のチャネルは、第２のチャネルより大きい水力直径を有し
うるか、又は第１のチャネルの水力直径は第２のチャネルと実質的に同一でありうる。
【００１３】
　したがって、第１の態様によれば、本発明は、内燃機関から排出される粒子状物質を含
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む排ガスを処理するための触媒ウォールフロー型フィルタ基材の作製方法を提供し、本方
法は、第１端及び第２端を有し、ハニカムウォールフロー型フィルタ基材における使用の
ためにあらかじめ選択された物理的な特性及びパラメータを有し、かつ、ハニカムフロー
スルー基材モノリスの第１端及び第２端の両方において開放されている、多数の長手方向
に延在する第１及び第２のチャネルを画定する多数の相互接続する多孔質壁を備えた、ハ
ニカムフロースルー基材モノリスを提供することであって、第１のチャネルは、それらの
側面において第２のチャネルによって境され、かつ、第２のチャネルより大きい水力直径
を有する、提供することと、ハニカムフロースルー基材モノリスの第１のチャネルを画定
する多孔質チャネル壁面を液体触媒ウォッシュコートと少なくとも接触させることであっ
て、液体触媒ウォッシュコートの固形物の含量；液体触媒ウォッシュコートのレオロジー
；フロースルー基材モノリスの空隙率；フロースルー基材モノリスの平均孔径；液体触媒
ウォッシュコートの体積平均粒径；及び液体触媒ウォッシュコートのＤ９０（体積による
）のうち少なくとも１つが、液体触媒ウォッシュコートが第１のチャネルの多孔質チャネ
ル壁の表面上に残るか、又は多孔質チャネル壁の表面に残り、かつ第１のチャネルの多孔
質チャネル壁に浸透するように、あらかじめ選択される、接触させることと、コーティン
グされたハニカムフロースルー基材モノリスを乾燥及び焼成することと、末端塞栓をハニ
カムフロースルー基材モノリスの第１端において第１のチャネルの開放端に挿入し、かつ
、ハニカムフロースルー基材モノリスの第２端において第２のチャネルの開放端に挿入し
て、触媒作用を受けるウォールフロー型フィルタ基材を形成することと、を含む方法を提
供する。
【００１４】
　本明細書における粒子ウォッシュコート成分の粒径に対する「Ｄ５０」又は「Ｄ９０」
などは、体積をベースとした技法である、Ｍａｌｖｅｒｎ　Ｍａｓｔｅｒｓｉｚｅｒ　２
０００を使用するレーザ回折粒径解析（Laser Diffraction Particle Size Analysis）の
ことを指し（すなわちＤ５０及びＤ９０はＤＶ５０及びＤＶ９０（又はＤ（ｖ，０．５０
）及びＤ（ｖ，０．９０）とも称されうる）、数学的なミーの理論モデルを応用して粒径
分布を決定する。希釈ウォッシュコート試料は、界面活性剤を用いずに、３５ワットで３
０秒間、蒸留水中で超音波処理することによって調製すべきである。
【００１５】
　多孔質基材の孔径の測定値は、水銀圧入ポロシメトリー法を使用して得ることができる
。
【００１６】
　「ハニカムウォールフロー型フィルタ基材における使用のためにあらかじめ選択された
物理的な特性及びパラメータ」とは、次のうちの１つ以上を意味することが意図されてい
る：空隙率、孔径分布、開口面積率、特定の濾過面積、セル密度、濾過体積、総濾過面積
（ＴＦＡ）、背圧指数（ＢＰＩ）、機械的完全性因子（ＭＩＦ）、空隙率、孔径分布、熱
膨張係数、破砕強度、アイソスタティック強度、破壊係数（ＭＯＲ）、構造（又はＥ）係
数、動的疲労定数、熱伝導率、比熱容量及び密度。
【００１７】
　ウォールフロー型フィルタ基材における使用のためにあらかじめ選択された物理的な特
性及びパラメータを有するハニカムフロースルー基材モノリスは、いずれかの適切な材料
から作製することができるが、一般にはセラミックであり、コーディエライト、炭化ケイ
素（任意選択的にセグメント化された）、チタン酸アルミニウム（ＡＴ）、リン酸ジルコ
ニウム、ムライト又は窒化ケイ素を含み、コーディエライト、炭化ケイ素及びＡＴが現在
のところ好適である。
【００１８】
　モノリス基材におけるウォッシュコートの位置は、多くの因子の影響を受けうる。この
ような因子の１つはウォッシュコートの水分含量である。非常に一般的には、ウォッシュ
コート中の固形物含量が高くなると、固形物の運搬に利用可能な担体媒体がより少なくな
り、ウォッシュコートは、横方向、すなわち多孔質壁内への移動に比べて、直線的に、す
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なわち基材モノリスの壁面上及び壁面に沿って、コーティングされやすくなる。
【００１９】
　同様の理由から、モノリス基材の空隙率の選択は、ウォッシュコートの場所にも影響を
及ぼしうる。一般に及び所与のウォッシュコートでは、基材モノリスの空隙率が高くなる
と、ウォッシュコートが多孔質壁に遭遇する機会がより増える。
【００２０】
　多孔質壁内へ入るウォッシュコートのアベイラビリティは、レオロジー改質剤によって
も影響されうる。レオロジー改質剤、すなわちキサンタンガムなどの増粘剤は、コーティ
ングの間に、担体媒体の可動性の度合いに影響を与える。担体媒体はウォッシュコートに
優先的に結合し、ウォッシュコート固形物を多孔質壁に輸送するためにあまり利用できな
いことから、レオロジー改質剤の添加によって粘度が増大した、相対的により粘性のウォ
ッシュコートは、モノリス基材の壁面に、より残留しやすくなる。
【００２１】
　ウォッシュコート固形物の位置はまた、平均粒径（体積による）（Ｄ５０としても知ら
れる）又はＤ９０（ウォッシュコート中の粒子の９０％がそれ未満の粒径である）で表わ
されるウォッシュコートの粒径による影響を受けうる：一般に、空隙率「ｘ」及び平均孔
径「ｙ」を有する所与のフィルタでは、ウォッシュコートの粒径が小さくなると、ウォッ
シュコート固形物は多孔質壁内により輸送されやすくなりうる。
【００２２】
　フィルタ特性の選択もまた位置に影響を与えうる。上述したように、空隙率の低下は、
一般に、オンウォールよりもインウォールのコーティングをもたらしやすくする。上述し
たように、体積平均粒径「ａ」、体積Ｄ９０「ｂ」及びレオロジー「ｃ」を有するウォッ
シュコートでは、モノリス基材の平均孔径を減少させることによって、ウォッシュコート
はその多孔質壁内に、より入りやすくなる。
【００２３】
　第２の態様に従った、触媒ウォールフロー型フィルタ基材の作製方法に関する代替的な
実施態様では、本発明は、内燃機関から排出される粒子状物質を含む排ガスを処理するた
めの触媒ウォールフロー型フィルタ基材の作製方法を提供し、本方法は、ハニカムウォー
ルフロー型フィルタ基材における使用のためにあらかじめ選択された物理的な特性及びパ
ラメータを有し、かつ、多数の長手方向に延在する第１及び第２のチャネルを画定する多
数の相互接続する多孔質壁を備えた、第１端及び第２端を有するハニカム基材モノリスを
提供することであって、第１のチャネルはそれらの側面において第２のチャネルによって
境され、第１のチャネルはハニカム基材モノリスの第１端及び第２端の両方で開放され、
かつ第２のチャネルはハニカム基材モノリスの第１端で開放されるが、その第２端におい
て末端塞栓で塞がれる、提供することと、コーティングされたハニカム基材モノリスを作
製するために、ハニカム基材モノリスの第１のチャネルを画定する多孔質チャネル壁面を
液体触媒ウォッシュコートに接触させることであって、液体触媒ウォッシュコートの固形
物含量；液体触媒ウォッシュコートのレオロジー；ハニカム基材モノリスの空隙率；ハニ
カム基材モノリスの平均孔径；液体触媒ウォッシュコートの体積平均粒径；及び液体触媒
ウォッシュコートのＤ９０（体積による）のうち少なくとも１つが、液体触媒ウォッシュ
コートの少なくとも一部が第１のチャネルの多孔質チャネル壁の表面上に残るか、第１の
チャネルの多孔質チャネル壁に浸透するか、又は多孔質チャネル壁の表面上に残り、かつ
第１のチャネルの多孔質チャネル壁に浸透するように、あらかじめ選択される、接触させ
ることと、コーティングされたハニカム基材モノリスを乾燥及び焼成することと、末端塞
栓をハニカム基材モノリスの第１端において第１のチャネルの開放端に挿入して触媒ウォ
ールフロー型フィルタ基材を形成することと、を含む。
【００２４】
　本発明の第２の態様の１つの実施態様によれば、第１のチャネルは第２のチャネルより
大きい水力直径を有する。あるいは、第１のチャネル及び第２のチャネルは実質的に同一
の水力直径を有する。
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【００２５】
　本明細書において「多孔質チャネル壁の場合、液体触媒ウォッシュコートの少なくとも
一部が表面上に残る」とは、液体触媒ウォッシュコートの一部は相互接続する多孔質壁に
入りうるが、液体触媒ウォッシュコートの少なくとも一部は相互接続する多孔質壁の表面
に残り、チャネルの壁面上に担持され、かつ、コーティングされていない基材の壁面によ
って部分的に画定された中空部内に横方向に延びる、単一又は複数の層を形成することを
意味し、層は、１０から３００μｍ、２０～２５０μｍ、２５～２００μｍ、３０～１５
０μｍ、３５～１００μｍ又は４０～７５μｍなど、＞５μｍの厚さを有する。
【００２６】
　本発明の第１及び第２の態様におけるバリエーションでは非対称のフロースルー型ハニ
カム基材の第１又は第２のチャネルに触媒ウォッシュコートを塗布し、乾燥し、及び焼成
すること、そして、コーティングされていないチャネル（第２の又は第１のチャネルのい
ずれか）をウォッシュコーティングする前に、ハニカム基材の第１端においてそれらのチ
ャネル内に末端塞栓を挿入し（乾燥及び焼成の前または後のいずれか）、次いで、ハニカ
ム基材の第２端において第２の又は第１のウォッシュコーティングされたチャネル内に末
端塞栓を挿入することが可能である。しかしながら、このプロセスはより多くのプロセス
工程を必要とし、したがって、あまり好ましくないことが分かる。
【００２７】
　フィルタはまた、第１のチャネルを介して塗布される、第２のチャネル上の触媒ウォッ
シュコートとは異なる、触媒ウォッシュコートを提供するために調製されうる。例えば、
第１端及び第２端を有し、かつ、ハニカムウォールフロー型フィルタ基材における使用の
ためにあらかじめ選択された物理的な特性及びパラメータを有し、多数の長手方向に延在
する第１及び第２のチャネルを画定する多数の相互接続する多孔質壁を備えたハニカムフ
ロースルー基材モノリスであって、第１のチャネルがそれらの側面において第２のチャネ
ルによって境されたハニカムフロースルー基材モノリスは、基材中に末端塞栓を有さずに
、第１端又は第２端のいずれかの方向からコーティングされ、次に、基材の第１の（又は
第２の）チャネルが、通常は市松模様の配置で一端（その第１端又は第２端）において塞
栓され、次に、第２のコーティングが残る第２の（又は第１の）開放チャネルに第１端又
は第２端のいずれかの方向から塗布され、次に、最終的な末端塞栓が第２の（又は第１の
）末端においてチャネルに挿入される。例えば、インウォールＳＣＲコーティングは、基
材の第１端の方向から塞栓されていない基材の第１の（又は第２の）チャネルへと塗布さ
れ、次に、末端塞栓がフィルタの出口端を対象として基材の末端に塗布されてよく、次に
、オンウォール酸化触媒コーティングが、基材の塞栓された末端を介して、すなわち基材
の第１端の方向から、第２の（又は第１の）チャネル（すなわち入口チャネルになるチャ
ネル）に塗布されて差し支えなく、次に、末端塞栓が、フィルタの入口端を対象として、
すなわちその第２端において、基材の末端に挿入されうる。
【００２８】
　本発明の方法は、多くの非常に有用な利点を提供する。おそらくもっとも重要なのは、
第１及び第２のチャネルに異なるコーティングを含むものなど、製品を達成するための現
在のプロセスが複数工程であることである。例えば、コーティングは、壁内に塗布され、
次いで、その後のコーティングが壁上のコーティングする場所に塗布される。これらの設
計を達成するための複数工程は、高エネルギー及び設備の使用の理由から望ましくない。
さらには、その後のコーティングは、第１のコーティングのより小さい孔を（毛細管力に
起因して）選択的にコーティングし、より高い背圧が結果的に生じうる。したがって、性
能が改善された製品を提供するために、より少ないプロセス工程を必要とする方法によっ
て、これらの複雑な設計を達成することが非常に望ましい。資源活用の低減におけるさら
なる利益は、コーティング後の塞栓挿入のための低温硬化セメントの使用によって得られ
うる。このような方法で、例えば≧５００℃の焼成温度で再焼成せずに、低減された温度
硬化を得ることができる。
【００２９】
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　実施態様によれば、ハニカム基材の第１のチャネルのチャネル壁に対応する多孔質チャ
ネル壁を接触させる工程をなしうる多くの方法が存在する。しかしながら、すべて、ウォ
ッシュコートと基材の間の幾らかの相対的移動を必要とする。例えば、１つの実施態様で
は、ハニカム基材モノリスは、そのチャネルが実質的に垂直であり、液体触媒ウォッシュ
コートがその下方端からチャネルに導入されるように配向される。１つの実施態様では、
液体触媒ウォッシュコートを下から導入する工程は、液体触媒ウォッシュコート浴内にハ
ニカム基材モノリスを浸漬することによって行われる。好ましくは、この浸漬工程は、ハ
ニカム基材モノリスの上方端のチャネル壁面がコーティングされないように、すなわち、
チャネルの全長未満の長さがコーティングされるように、浸漬が行われる。これは、本発
明者らが、触媒を含まないコーティングが、塗布後塞栓セメント組成物とハニカム基材モ
ノリスとの間のより一貫性のある接着を提供することを見出したことによる。浸漬の後、
ハニカム基材モノリスを浴から取出して差し支えなく、残りのウォッシュコートは重力下
で除去することができ、開放チャネルは真空又は過圧の適用、例えばエアナイフなどの圧
縮空気によってクリアにすることができる。
【００３０】
　別の実施形態では、液体触媒ウォッシュコートを下から導入する工程は、出願人の国際
出願公開第２０１１／０８０５２５号に記載されるように、所定の量の液体触媒ウォッシ
ュコートをハニカム基材モノリス内に押し上げることによって行われる。好ましくは、所
定の量の液体触媒ウォッシュコートは、チャネルの全長をコーティングすることが必要と
される場合よりも少ない、すなわち、ハニカム基材モノリスの上方端におけるチャネル壁
は上述したと同一の理由、すなわち、コーティングされていない基材モノリスと塞栓セメ
ントとの間の接着を促進するために、コーティングされていない。液体触媒ウォッシュコ
ートの押し上げに続いて、開放チャネルは真空又は過圧の適用によってクリアすることが
できる。
【００３１】
　別の実施形態では、下方から液体触媒ウォッシュコートを導入する工程は、ハニカム基
材の上方端において真空を適用することにより、液体触媒ウォッシュコートをチャネル内
に引き込むことによってなされる。液体触媒ウォッシュコートの引き込みに続いて、残り
のウォッシュコートは重力下で除去することができ、末端が開放されたチャネルは真空又
は過圧の適用によってクリアにすることができる。
【００３２】
　別の実施態様によれば、ハニカム基材の第１のチャネルのチャネル壁に対応する多孔質
チャネル壁を接触させる工程は、出願人の国際出願公開第９９／４７２６０に記載される
ように、それらのチャネルが実質的に垂直になるようにハニカム基材モノリスを配向させ
て、ハニカム基材モノリスの上方端面上に液体触媒ウォッシュコートを導入し、ハニカム
基材モノリスの下方端に真空を適用することにより液体触媒ウォッシュコートをチャネル
内に引き込むことによって行われる。このような方法は、基材のチャネル内へウォッシュ
コートが自由に流れ込むのを防ぐために、ウォッシュコートにおけるレオロジー改質剤の
使用を必要としうる。レオロジー改質剤を含むウォッシュコートへの真空の適用は、ウォ
ッシュコート及びその後のチャネルコーティングのずり薄化（sheer thinning）を生じる
。液体触媒ウォッシュコートの引き下し（drawing down）の後、開放チャネルは真空又は
過圧の適用によってクリアすることができる。
【００３３】
　別の実施態様によれば、異なるコーティング、すなわち、フロースルー基材モノリスの
チャネルに塗布されるコーティング、又は、入口（又は出口）チャネルとしての使用のみ
が意図されたその一端でのみコーティングされるが、対応する出口（又は入口）チャネル
上はコーティングされないフロースルー基材モノリスに塗布されるコーティングは、その
先端に配置された注入器ノズルを有する多数の細長い導管をコーティングされるチャネル
内に挿入し、導管の配列と基材との相対的移動をもたらしつつ、導管／注入器を介してチ
ャネル壁上にウォッシュコートを注入することによって得ることができる。過剰のウォッ
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シュコートによって塞がれたチャネルは、真空又は過圧によってクリアにすることができ
る。このような方法及び装置は米国特許第５５４３１８１号に開示されている。
【００３４】
　本発明の第２の態様に従った好ましい実施態様では、液体触媒ウォッシュコートは、ハ
ニカム基材モノリスの第２端の方向から第１のチャネル壁上にコーティングされ、末端塞
栓はハニカム基材モノリスの第２端において第２のチャネル内に挿入されている。この実
施態様に対するさらなる工程では、ハニカム基材モノリスの第１端において第１のチャネ
ルを末端塞栓する工程に続いて、相互接続する多孔質壁、及び／又は、第２のチャネル壁
の表面が、第２のチャネルの開放末端の方向から、すなわちハニカム基材モノリスの第１
端の方向からウォッシュコートされる。
【００３５】
　チャネルの壁への塞栓セメントの接着に関して先に論じた理由から、本発明の第１及び
第２の態様に従った好ましい実施態様によれば、末端塞栓によって接触されるチャネル壁
の領域は触媒ウォッシュコートを含まない。
【００３６】
　ハニカム基材の少なくとも第１端又は第２端に塞栓を挿入してウォールフロー型フィル
タを形成する工程において末端塞栓を形成するためのセメント組成物としては、上述の理
由から、低温硬化セメントもまた好ましい。
【００３７】
　第３及び第４の態様によれば、本発明は、本発明の第１又は第２の態様によって得るこ
とができる触媒フィルタを提供する。
【００３８】
　第５の態様によれば、本発明は、内燃機関から排出される粒子状物質を含む排ガスを処
理するための触媒ハニカムウォールフロー型フィルタを提供し、本フィルタは第１端及び
第２端を有し、かつ、多数の長手方向に延在する第１のチャネル及び第２のチャネルを画
定する多数の相互接続する多孔質壁を備えたハニカム基材を備え、第１のチャネルはそれ
らの側面において第２のチャネルによって境され、かつ、第２のチャネルより大きい水力
直径を有し、第１のチャネルはハニカム基材の第１端で末端が塞栓され、かつ第２のチャ
ネルはハニカム基材の第２端で末端が塞栓され、第１のチャネルのチャネル壁面はオンウ
ォール型の触媒ウォッシュコートを備える。
【００３９】
　１つの実施態様では、第１のチャネルのチャネル壁面上の触媒ウォッシュコートは、そ
の相互接続する多孔質壁に追加的に浸透する。
【００４０】
　第２のチャネル壁は、触媒ウォッシュコートを含めたいずれかのウォッシュコートでコ
ーティングされる必要がないことが理解されよう。しかしながら、さらなる実施態様では
、触媒ウォッシュコートはオンウォール表面に位置するか、相互接続する多孔質壁に浸透
するか、又は壁面上に位置し、かつ第２のチャネル壁の相互接続する多孔質壁に浸透する
。
【００４１】
　本明細書では、「オンウォール型の触媒コーティング」とは、第１のチャネルの壁面上
に担持され、かつ、コーティングされていない基材の壁面によって部分的に画定された中
空部内へと横方向に延びる、一または複数のウォッシュコート層を意味し、この層は、例
えば、１０から４００μｍ、１５から３２５μｍ、２０～２５０μｍ、２５～２００μｍ
、３０～１５０μｍ、３５～１００μｍ又は４０～７５μｍなど、＞５μｍの厚さを有す
る。
【００４２】
　本発明に使用するためのウォールフロー型フィルタの非対称設計は、六角形／三角形；
正方形／長方形；八角形／正方形；非対称の正方形；及びいわゆる「波状のセル」を含む
（SAE Technical papers 2004-01-0950, S. Bardon et al.; 2004-01-0949, K. Ogyu et 



(14) JP 2016-539803 A 2016.12.22

10

20

30

40

50

al.; and 2004-01-0948, D.M.Young et al.を参照）。
【００４３】
　第６の態様によれば、本発明は、第１端及び第２端を有し、多数の長手方向に延在する
第１のチャネル及び第２のチャネルを画定する多数の相互接続する多孔質壁を備えた触媒
ハニカム基材を提供し、第１のチャネルはそれらの側面において第２のチャネルによって
境され、ハニカム基材の第１のチャネルはハニカム基材の第１端及び第２端の両方で開放
され、かつ、第２のチャネルはハニカム基材の第１端で開放されるがハニカム基材の第２
端において末端塞栓で塞がれており；第１の触媒ウォッシュコートは、第１のチャネルの
多孔質チャネル壁の表面に配置されるか、第１のチャネルの多孔質チャネル壁に浸透する
か、又は多孔質チャネル壁の表面に配置され、かつ、第１の触媒ウォッシュコートが一端
においてハニカム基材の第２端によって画定されている第１のチャネルの多孔質チャネル
壁に浸透する。
【００４４】
　ハニカム基材の第１端において第１のチャネル内に挿入された末端塞栓と、第２の触媒
ウォッシュコートとを有する、本発明の第６の態様に従った一実施態様では、第２の触媒
ウォッシュコートは、第２のチャネルの多孔質チャネル壁の表面に配置されるか、第２の
チャネルの多孔質チャネル壁に浸透するか、又は、多孔質チャネル壁の表面に配置され、
かつ第２のチャネルの多孔質チャネル壁に浸透し、第２の触媒ウォッシュコートはウォー
ルフロー型フィルタ基材の第１端によって一端が画定される。
【００４５】
　本発明の第６の態様では、第１のチャネルは第２のチャネルより大きい水力直径を有し
うる。あるいは、第１のチャネル及び第２のチャネルは実質的に同一の水力直径を有しう
る。
【００４６】
　本発明のいずれかの態様によれば、触媒ウォッシュコートは、各々、炭化水素トラップ
、三元触媒、ＮＯｘ吸収剤、酸化触媒、選択式触媒還元（ＳＣＲ）触媒、Ｈ２Ｓトラップ
、アンモニアスリップ触媒（ＡＳＣ）及び希薄ＮＯｘ触媒及びそれらの２つ以上の組み合
わせからなる群から選択されうる。例えば、好ましい実施態様では、入口表面はＴＷＣウ
ォッシュコート又はＮＯｘ吸収剤組成物でコーティングされ、出口表面はＳＣＲウォッシ
ュコートでコーティングされる。この配置では、例えばＮＯｘ吸収剤のＮＯｘ吸収能を再
生するための、エンジンの断続的なリッチ稼働は、出口表面においてＳＣＲ触媒上でＮＯ

ｘの還元に使用するため、ＴＷＣ又はＮＯｘ吸収剤上にアンモニアをインサイチュで生じ
うる。同様に、酸化触媒は炭化水素トラップ機能を含みうる。１つの実施態様では、入口
表面はＳＣＲ触媒でコーティングされていない。この実施態様では、好ましくは、入口チ
ャネルはＮＯをＮＯ２に酸化するための酸化触媒でコーティングされ、出口チャネルはＳ
ＣＲ触媒でコーティングされる。
【００４７】
　１つの実施態様では、第１のチャネル及び／又は第２のチャネル上の触媒ウォッシュコ
ートに対応するオンウォール表面層は、白金及びパラジウムのうちの１つ又は両方を含む
触媒ではなく、アルミナ、セリア、ジルコニア、チタン及びゼオライトも含まない。
【００４８】
　本発明の第５又は第６の態様に従った好ましい実施態様では、第１のチャネル壁の触媒
ウォッシュコートは第２のチャネル壁の触媒ウォッシュコートとは異なる。
【００４９】
　１つの好ましい実施態様では、ハニカムウォールフロー型フィルタ基材は軸長「Ｌ」を
含み、第１及び第２のチャネルは、一端においてウォールフロー型フィルタ基材の第１端
によって画定された「Ｌ」未満の軸長に至る第１の区画をなす第１の触媒ウォッシュコー
トと、一端においてウォールフロー型フィルタ基材の第２端によって画定された第２の区
画をなす第２の触媒ウォッシュコートとでコーティングされる。
【００５０】
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　以下の表は、コメント及びさまざまな利点を示すとともに、第１及び第２のチャネルに
塗布される触媒のタイプの組み合わせ及び希薄燃焼内燃機関のための排気システムにおけ
る上流又は下流側への配向についての詳細を提供する。
【００５１】
表１

【００５２】
表２
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【００５３】
　本発明のウォールフロー型フィルタのためのコーティングされていないハニカム基材は
、４０～７０％、好ましくは＞５０％の空隙率を有しうる。基材の相互接続する多孔質壁
の平均孔径は８から４５μｍであり、例えば、好ましくは１０～３０μｍである。１つの
実施態様では、コーティングされていないハニカム基材の空隙率は＞５０％であり、平均
孔径は１０～３０μｍの範囲内にある。
【００５４】
　本発明の別の利点は、その両方が本発明に従った実施態様である、区画化されかつ重複
するコーティング配置のための増加する設計オプションを提供することである。本明細書
では、区画化された配置とは、触媒組成物の層の２つ以上の分離した異なる領域、又は、
組み合わせで配置されるものである。よって、例えば、長さ「Ｌ」を有し、かつ、末端塞
栓導入後のフィルタにおいて所望の特性を有するように選択されたフロースルー基材のチ
ャネルは、フロースルー基材の第１端から「Ｌ」未満の長さに至るまで導入される、第１
触媒組成物でコーティングされうる。この部分コーティングされた基材は、次いで、乾燥
されて差し支えなく、また及び任意選択的に焼成され、次いで第２の異なる触媒組成物が
基材の反対端から導入されうる。第２の触媒組成物は第１の触媒組成物のコーティングさ
れた区画に至る前に止めてもよく、第１の触媒組成物のコーティングされた区画に隣接し
ていてもよく、又は、第１の触媒組成物のコーティングされた区画と重複していてもよい
。第２の触媒組成物が第１の触媒組成物のコーティングされた区画に至る前に止めるか、
又は区画に隣接している場合には、第１及び第２の触媒組成物でコーティングされた領域
は第１及び第２の「区画」と称することができ；第２の触媒組成物が第１の触媒組成物の
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コーティングされた区画と重複する場合には、３つの個別の区画：一端において、基材の
第１端によって画定された第１の単層区画；一端において、基材の第２端によって画定さ
れた第２の単層区画；及び、第１の区画と第２の区画の間の介在する２層区画が存在しう
る。各区画は、分離しかつ異なる触媒機能を有しうる。次に、第２の触媒コーティングの
乾燥の前又は後、もしくは、乾燥及び焼成の両方の前又は後に、末端塞栓が上述のように
挿入されて、区画コーティングされたウォールフロー型フィルタを形成することができる
。
【００５５】
　実施態様では、第１及び第２の区画の長さは、基材の全長に対して２０：８０から８０
：２０の間、例えば４０：６０、３０：７０、７０：３０、５０：５０又は６０：４０に
分割されうる。
【００５６】
　対照的に、重なり合う配置においては、ウォールフロー型フィルタのパターン（すなわ
ち市松模様）で第１端に導入された末端塞栓を有するが、第２端のチャネル端が塞栓され
ていない（すなわち末端塞栓がまだ挿入されていない）フロースルー基材であって、長さ
「Ｌ」を有し、末端塞栓が第２端に挿入された後にフィルタにおいて所望の特性を有する
ように選択された基材は、フロースルー基材の第１端から（すなわち末端塞栓を備えてい
る末端から）導入される第１触媒組成物で、「Ｌ」未満の長さまで又は長さ「Ｌ」の例え
ば１０％、２０％、２５％、３０％、５０％、６０％、７０％、８０％又は９０％に至る
まで、コーティングされる。その後、コーティングされた基材の第２端においてコーティ
ングされたチャネル内に末端塞栓が挿入されて、乾燥工程の前又は後、及び／又は、乾燥
及び焼成工程の両方の前又は後に既知のウォールフロー型フィルタ配置を生成し；次に、
完全に構築されたウォールフロー型フィルタ基材の第２端において開放されたチャネル内
に第２の触媒組成物を導入することによって、基材の開放された第２端においてチャネル
上に第２の触媒組成物がコーティングされる。第２の触媒組成物上のコーティングの長さ
は、「Ｌ」未満又は「Ｌ」でありうる。
【００５７】
　この重複配置では、第１端及び第２端の各々から導入された触媒コーティングの長さは
、第１及び第２の触媒コーティングが、多孔質壁の断面において交流しているかどうかを
決定する。よって、例えば、第１の触媒コーティングの長さがＬの８０％であり、第２の
触媒コーティングの長さもまたＬの８０％である場合には、基材の多孔質壁における第１
の触媒コーティングと第２の触媒コーティングとの間の重複に４０％の中断が存在する。
【００５８】
　実施態様では、ハニカム基材は軸長Ｌを有し、第１のチャネルにおけるウォッシュコー
トコーティングと第２のチャネルにおけるウォッシュコートコーティングとの軸長の合計
は≧Ｌであり、例えば１００％＜１３０％である。あるいは、コーティングの全軸長は１
００％未満でありうる、すなわち、間にコーティングされていない領域を有する。さらな
る代替においては、インウォールコーティングは１００％の長さのコーティングであって
よく、第１及び第２のチャネルにおけるオンウォールコーティングは軸長Ｌの１００％未
満まで添加することができ、第２のチャネルにおけるコーティングの軸長とは異なる第１
のチャネルにおけるコーティングの軸長を有する。しかしながら、好ましい配置では、第
１のチャネルにおけるウォッシュコートコーティングの軸長と第２のチャネルにおけるウ
ォッシュコートコーティングの軸長の合計は≧Ｌであり、例えば１００％＜１３０％であ
る。
【００５９】
　≧１００％を実現するには、軸コーティングは第１のチャネルと第２のチャネルとの合
計で、１０：９０から９０：１０、例えば２０：８０から８０：２０でありうる。あるい
は、１：１、すなわち５０：５０のコーティング長を使用することができる。このような
異なる軸長コーティングは、背圧を低減するため、及び、入口チャネルと出口チャネルの
間の活性の相対レベルを所望の量まで「調節」して、例えば出口チャネルにおけるＳＣＲ



(18) JP 2016-539803 A 2016.12.22

10

20

30

40

50

活性を改善するために入口チャネルにおけるＣＳＦコーティング上でのＮＯ酸化を増大さ
せるためには有益でありうる。さらなる利点は、ＴＷＣ組成物の個別の成分が入口コーテ
ィングと出口コーティングの間で分かれる、ＴＷＣを備えたフィルタの場合でありうる。
よって、入口コーティングはＴＷＣの１つの成分、例えばアルミナに担持されたＰｔ（す
なわちＰｔ／アルミナ）又はＰｔ－Ｐｄ／アルミナであって差し支えなく；出口コーティ
ングは酸素貯蔵成分上に担持されたＲｈ又はアルミナと酸素貯蔵成分の両方に担持された
Ｒｈでありうる。これら第１の触媒コーティング及び第２の触媒コーティング間に顕著な
軸方向の重複が存在する場合には、入口コーティングと出口コーティングの間の多孔質壁
内における排ガスの有益な「逆拡散」、すなわち、ガスが多孔質壁における第１の触媒組
成物の間を第２の触媒組成物の方へと進み、次に元に戻る等々を生じる。この配置は、汚
染物質の転換の全般的な改善を結果的にもたらしうる。
【００６０】
　好ましくは、第１の出口チャネルのみがコーティングされた実施態様、又は出口チャネ
ル壁上及び多孔質チャネル壁内及び／又は第２の入口チャネル壁上のコーティングの組み
合わせを含めた、本発明の第１の態様に従ったフィルタ上の全ウォッシュコート負荷は、
０．５０～５．００ｇ　ｉｎ－３の範囲内にあり、例えば≧１．００ｇ／ｉｎ３又は≧２
．００ｇ／ｉｎ３である。
【００６１】
　ＴＷＣ、ＮＯｘ吸収剤、酸化触媒、炭化水素トラップ及び希薄ＮＯｘ触媒などの触媒ウ
ォッシュコートは、１種類以上の白金族金属、特に、白金、パラジウム及びロジウムから
なる群から選択されるものを含みうる。
【００６２】
　ＴＷＣは、３つの同時反応：（ｉ）一酸化炭素の二酸化炭素への酸化、（ｉｉ）未燃焼
炭化水素の二酸化炭素及び水への酸化；及び（ｉｉｉ）窒素酸化物の窒素及び酸素への還
元、を触媒することが意図されている。これら３つの反応は、ＴＷＣが化学量論的点及び
その周辺で駆動するエンジンからの排ガスを受け取る時に最も効果的に生じる。当技術分
野で周知のように、ガソリン燃料が火花点火（例えば、スパーク点火）内燃機関で燃焼さ
れる場合に排出される一酸化炭素（ＣＯ）、未燃焼の炭化水素（ＨＣ）及び窒素酸化物（
ＮＯｘ）の量は、主に、燃焼筒における空燃比の影響を受ける。化学量論的に均衡のとれ
た組成を有する排ガスは、酸化性ガス（ＮＯｘ及びＯ２）と還元性ガス（ＨＣ及びＣＯ）
の濃度が実質的に一致しているものである。化学量論的に均衡のとれた排ガス組成を生成
する空燃比は、典型的には１４．７：１で与えられる。
【００６３】
　理論的には、化学量論的に均衡のとれた排ガス組成におけるＯ２、ＮＯｘ、ＣＯ及びＨ
ＣのＣＯ２、Ｈ２Ｏ及びＮ２への完全な転換を達成することが可能なはずであり、これが
三元触媒の役割である。したがって、理想的には、エンジンは、燃焼混合物の空燃比が化
学量論的に均衡のとれた排ガス組成を生成するような方法で作動させるべきである。
【００６４】
　排ガスの酸化性ガスと還元性ガスとの組成バランスを規定する方法は、排ガスのラムダ
（λ）値　であり、これは下記反応式（１）に従って規定することができる：
　　実エンジン空燃比／化学量論的エンジン空燃比、　　　（１）
ここで、ラムダ値１は化学量論的に均衡のとれた（又は化学量論的な）排ガス組成を表し
、＞１のラムダ値はＯ２及びＮＯｘの過剰を表し、組成が「希薄」であるとされ、＜１の
ラムダ値はＨＣ及びＣＯの過剰を表し、組成が「リッチ」であるとされる。空燃比が生成
する排ガス組成に応じて、エンジンが「化学量論的」、「希薄」又は「リッチ」に作動す
る空燃比のことは当技術分野において周知であり：したがって、化学量論的に作動させた
ガソリンエンジン又は希薄燃焼ガソリンエンジンについても周知である。
【００６５】
　ＴＷＣを使用したＮＯｘのＮ２への還元は、排ガス組成が化学量論的に希薄である場合
には、あまり効率的ではないことが認識されるべきである。同じように、ＴＷＣは排ガス
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組成がリッチの場合には、ＣＯ及びＨＣを酸化することがあまりできなくなる。したがっ
て、課題は、ＴＷＣに流れる排ガスの組成を、できるだけ化学量論的組成に近い組成に維
持することである。
【００６６】
　当然ながら、エンジンが定常状態にある場合、空燃比が化学量論的であることを確実に
することは比較的容易である。しかしながら、エンジンが車両を推進するのに用いられる
場合には、必要とされる燃料の量は、運転者がエンジンにかける負荷需要に応じて過渡的
に変化する。このことが、三元転換について化学量論的排ガスが生成するように空燃比を
制御することを特に困難にしている。実際には、空燃比は、排ガス酸素（ＥＧＯ）（又は
ラムダ）センサ：いわゆる閉ループフィードバックシステムから排ガス組成についての情
報を受け取るエンジン制御ユニットによって制御される。このようなシステムの特徴は、
空燃比の調整に関するタイムラグが存在することから、空燃比が、化学量論的（又は制御
設定）点よりややリッチとやや希薄との間で振動する（又は摂動する）ことである。この
摂動は、空燃比の振幅と周波数応答（Ｈｚ）によって特徴づけられる。
【００６７】
　典型的なＴＷＣ中の活性成分は、白金及びパラジウムのうちの１つ又は両方をロジウム
と組み合わせて含む、すなわち、高表面積の酸化物及び酸素貯蔵成分上に担持された、Ｐ
ｔ／Ｒｈ、Ｐｄ／Ｒｈ、又はＰｔ／Ｐｄ／Ｒｈ、又はパラジウムのみ（ロジウムなし）又
はロジウムのみ（白金又はパラジウムなし）を含む。
【００６８】
　排ガス組成が設定点よりもややリッチである場合には、未反応のＣＯ及びＨＣを消費す
るため、すなわち反応をより化学量論的にするために、少量の酸素が必要とされる。反対
に、排ガスがやや希薄になる場合には過剰の酸素を消費する必要がある。これは、摂動の
間に酸素を放散すること又は吸収する酸素貯蔵成分の開発によって達成された。最新のＴ
ＷＣにおいて最も一般に用いられる酸素貯蔵成分（ＯＳＣ）は、酸化セリウム（ＣｅＯ２

）又はセリウムを含む混合酸化物、例えばＣｅ／Ｚｒ混合酸化物などである。しかしなが
ら、最近になって、セリア－ジルコニア－アルミナ混合酸化物（ＣＺＡ）などのさまざま
な酸素貯蔵成分が使用され始めている。プラセオジム及び／又はランタンなどの希土類元
素ドーパントを使用して熱耐久性を改善することができる。
【００６９】
　ＮＯｘ吸収触媒（ＮＡＣ）は、例えば米国特許第５，４７３，８８７号によって知られ
ており、排ガス中の酸素濃度が減少した時に、希薄排ガス（ラムダ＞１）から窒素酸化物
（ＮＯｘ）を吸収し、ＮＯｘを脱着するように設計されている。脱着されたＮＯｘは、Ｎ
ＡＣ自体の触媒成分（例えばロジウムなど）によって促進される、又はＮＡＣの下流に位
置する、例えばガソリン燃料などの適切な還元剤を用いてＮ２に還元されうる。実際には
、酸素濃度の制御は、例えば通常のエンジン走行操作よりもリッチな（しかしまだ化学量
論的に希薄又はラムダ＝１の組成物）、化学量論的な、又は化学量論的にリッチな（ラム
ダ＜１）、ＮＡＣの計算した残りのＮＯｘ吸着能に応答して、所望のレドックス組成物へ
と断続的に調整されうる。酸素濃度は、例えば、絞り、排気行程の間のエンジン筒への追
加の炭化水素燃料の注入、又は、エンジンマニホルドの下流の排ガスへの炭化水素燃料の
直接注入など、多くの手段によって調整することができる。
【００７０】
　典型的なＮＡＣ配合物は、白金などの触媒の酸化成分を、有意な量、すなわち、バリウ
ムなどのＮＯｘ貯蔵成分、例えばロジウムなどの還元触媒、セリアなどの還元性酸化物、
又は任意選択的に安定化されたセリア－ジルコニア及び、アルミナ又はアルミン酸マグネ
シウム（ＭｇＡｌ２Ｏ４）などの担体材料、好ましくは、スピネルと比較して化学量論的
量未満のＭｇＯ、すなわち２８．３重量％未満のＭｇＯを含むアルミン酸マグネシウムの
ようなＴＷＣ中の促進剤など、促進剤としての使用に必要とされる量よりも実質的に多い
量で含む。この製剤のための、希薄排ガスからのＮＯｘ貯蔵について一般に付与される１
つの機構を、次に示す：
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　　ＮＯ ＋ １／２ Ｏ２ → ＮＯ２　　　（２）；及び
　　ＢａＯ ＋ ＮＯ２ ＋ １／２ Ｏ２ → Ｂａ（ＮＯ３）２　　　（３）、
ここで、反応（２）において、酸化窒素は白金上の活性酸化部位上で酸素と反応してＮＯ

２を形成する。反応（３）は、無機硝酸塩の形態の吸蔵材料によるＮＯ２の吸着を包含す
る。
【００７１】
　低酸素濃度で、及び／又は、上昇温度では、硝酸塩種は熱力学的に不安定になり、分解
し、下記反応（４）に従ってＮＯ又はＮＯ２を生成する。適切な還元剤の存在下では、こ
れらの窒素酸化物は、続いて、一酸化炭素、水素及び炭化水素によってＮ２へと還元され
、ここで、この反応は還元触媒上で生じうる（反応（５）参照）。
　　　　Ｂａ（ＮＯ３）２ → ＢａＯ ＋ ２ＮＯ ＋ ３／２ Ｏ２　又は
　　　　Ｂａ（ＮＯ３）２ → Ｂａ＋２ＮＯ２＋ １／２ Ｏ２　　　（４）；及び
　　　　ＮＯ ＋ ＣＯ → １／２ Ｎ２ ＋ ＣＯ２　　　（５）；
（他の反応としては、Ｂａ（ＮＯ３）２ ＋８Ｈ２ → ＢａＯ ＋ ２ＮＨ３ ＋ ５Ｈ２Ｏ
　その後、続いてＮＨ３ ＋ ＮＯｘ → Ｎ２ ＋ ｙＨ２Ｏ　又は２ＮＨ３ ＋ ２Ｏ２ ＋ 
ＣＯ → Ｎ２ ＋ ３Ｈ２Ｏ ＋ ＣＯ２等が挙げられる）。
【００７２】
　上記の反応（２）から（５）では、酸化物として反応性バリウム種が与えられている。
しかしながら、空気の存在下では、バリウムのほとんどは炭酸塩の形態で、又は場合によ
っては水酸化物の形態で存在することが理解される。当業者は、よって、排気流における
酸化物以外のバリウム種及び触媒コーティングの順序について、上記反応スキームを適合
させることができる。
【００７３】
　ハニカムフロースルーモノリス基材上にコーティングされた最新のＮＯｘ吸収触媒は、
典型的には層状に配置される。しかしながら、フィルタ基材上に塗布された複数の層は背
圧の問題を生じうる。したがって、本発明に使用されるＮＯｘ吸収触媒は「単層」のＮＯ

ｘ吸収触媒であることが非常に好ましい。特に好ましい「単層」のＮＯｘ吸収触媒は、セ
リア－ジルコニア混合酸化物又は任意選択的に安定化されたアルミナ（例えばシリカ又は
ランタナ又は別の希土類元素で安定化された）上に担持された第１の成分のロジウムと、
白金及び／又はパラジウムを担持する第２の成分とを組み合わせて含む。第２の成分は、
アルミナをベースとした高表面積の担体ならびに粒子「バルク」セリア（ＣｅＯ２）成分
、すなわち、粒子担体上に担持された可溶性のセリアではなく、Ｐｔ及び／又はＰｄを担
持することができる「バルク」セリア上に担持された、白金及び／又はパラジウムを含む
。粒子セリアはＮＯｘ吸収剤成分を含み、白金及び／又はパラジウムに加えて、アルカリ
土類金属及び／又はアルカリ金属、好ましくはバリウムを担持する。アルミナをベースと
した高表面積の担体は、例えば、アルミン酸マグネシウム、例えばＭｇＡｌ２Ｏ４などで
ありうる。
【００７４】
　好ましい「単層」ＮＡＣ組成物は、ロジウム及び、白金及び／又はパラジウム担体成分
の混合物を含む。これらの成分は、それらを混合物中に混合する前に、別個に調製するこ
とができる、すなわちあらかじめ形成することができる、又は、ロジウム、白金及びパラ
ジウムの塩及び担体及び他の成分を合わせて、ロジウム、白金及びパラジウム成分を加水
分解して所望の担体上に優先的に堆積させることができる。
【００７５】
　酸化触媒は、一酸化炭素の二酸化炭素への酸化、及び未燃焼の炭化水素の二酸化炭素と
水への酸化を促進する。酸化触媒がディーゼル排ガスの排出の処理に使用される場合、酸
化触媒は、典型的にはディーゼル酸化触媒又はＤＯＣと称される。標準的な酸化触媒は、
耐硫黄性及び／又は触媒の耐久性を改善するために任意選択的にドープされた、高表面積
担体上、典型的にはガンマアルミナ上に白金及び／又はパラジウムを含み、かつ、より高
温で放出及び燃焼するために低温で炭化水素をトラップするために、任意選択的なゼオラ
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イト、例えばアルミノシリケートゼオライトベータを含む。適切なアルミナドーパントと
しては、ランタン及び／又はプラセオジムなどの希土類金属が挙げられる。ＤＯＣの役割
は、炭化水素（固体スート粒子及び未燃焼の燃料のエアロゾル液滴上にしばしば吸収され
る、いわゆる可溶性有機画分を含む）及び一酸化炭素を酸化して（－設計の選択に従って
－例えば一酸化窒素の二酸化窒素への酸化）、ＮＯ２の下流における捕捉された粒子状物
質の燃焼を促進する（いわゆるＣＲＴ（登録商標）効果）、又はＮＯ２／ＮＯｘ比を増大
させてＳＣＲ触媒の下流においてＮＯｘ還元を促進することである。
【００７６】
　ディーゼル酸化触媒におけるバリエーションは、ＨＣ及びＣＯを酸化するだけでなく、
直接接触酸化とＣＲＴ（登録商標）効果の組み合わせによってフィルタ上で粒子状物質の
燃焼をインサイチュで促進するように設計された組成物である。好みに応じて、製剤は、
ＤＯＣに関連して上述したように、ＮＯ酸化用に適合して、下流のＳＣＲ触媒上でのＮＯ

ｘの変換を促進することができる。このような触媒組成物でコーティングされたフィルタ
は、しばしば、触媒化スートフィルタ又はＣＳＦと称される。ＣＳＦ触媒組成物は、しば
しば、ガンマアルミナ及び任意選択的に安定化されたセリア及び任意選択的なゼオライト
の組み合わせ、例えば炭化水素トラップ用のアルミノシリケートゼオライトベータに担持
された白金及び／又はパラジウムを含む。任意選択的に安定化されたセリア成分は、スー
トの燃焼活性を促進する目的で含まれる。好ましいセリア安定剤はジルコニウム（セリア
を含む混合酸化物中）であるが、熱耐久性を改善するために、ランタン及び／又はプラセ
オジムなど、１種類以上のドーパントを含めてもよい。銀などの白金族金属に代わる代替
的な貴金属もまた使用することができる。しかしながら、貴金属の代替において、ＣＳＦ
組成物は、例えば、アルカリ金属、例えばカリウムなど、アルカリ土類金属、例えばＢａ
及び／又はＳｒ又はマンガンなどの卑金属を含みうる。
【００７７】
　炭化水素トラップは、典型的にはモレキュラーシーブを含み、例えば、白金族金属（白
金又は白金とパラジウムの両方の組み合わせなど）で触媒されうる。パラジウム及び／又
は銀は、炭化水素トラップ活性を促進することが見出されている。
【００７８】
　本発明に使用するためのＳＣＲ触媒は、２ＮＨ３ ＋ ２ＮＯ２→ Ｎ２Ｏ ＋ ３Ｈ２Ｏ 
＋ Ｎ２などの望ましくない非選択的な副反応に優先して、選択的に、４ＮＨ３＋ ４ＮＯ
 ＋ Ｏ２ → ４Ｎ２ ＋ ６Ｈ２Ｏ（すなわち１：１　ＮＨ３：ＮＯ）；４ＮＨ３＋ ２Ｎ
Ｏ ＋ ２ＮＯ２ → ４Ｎ２ ＋ ６Ｈ２Ｏ（すなわち１：１　ＮＨ３：ＮＯｘ；及び８ＮＨ

３＋ ６ＮＯ２ → ７Ｎ２ ＋ １２Ｈ２Ｏ（すなわち４：３　ＮＨ３：ＮＯｘ）の反応を
促進し、耐火性酸化物又はモレキュラーシーブ上に担持された、Ｃｕ、Ｈｆ、Ｌａ、Ａｕ
、Ｉｎ、Ｖ、ランタニド及びＦｅなどの第ＶＩＩＩ族遷移金属のうち少なくとも１種類か
らなる群から選択されうる。特に好ましい金属は、Ｃｅ、Ｆｅ及びＣｕ及びそれらの２つ
以上の組み合わせである。適切な耐火性酸化物としては、Ａｌ２Ｏ３、ＴｉＯ２、ＣｅＯ

２、ＳｉＯ２、ＺｒＯ２及びこれらの２つ以上を含む混合酸化物が挙げられる。非ゼオラ
イト触媒はまた、例えば、Ｖ３Ｏ５／ＷＯ３／ＴｉＯ２、ＷＯＸ／ＣｅＺｒＯ２、ＷＯＸ

／ＺｒＯ２又はＦｅ／ＷＯＸ／ＺｒＯ２など、酸化タングステンも含みうる。
【００７９】
　Ｈ２Ｓトラップは、無機酸化物上に負荷された卑金属酸化物又は卑金属を含むことがで
き、卑金属は、鉄、マンガン、銅、ニッケル、亜鉛及びそれらの混合物からなる群から選
択することができ、卑金属酸化物は、酸化鉄、酸化マンガン、酸化銅、酸化ニッケル、酸
化亜鉛及びそれらの混合物からなる群から選択することができる（出願人の国際出願公開
第２０１２／１７５９４８号及び同第２００８／０７５１１１号も参照）。Ｈ２Ｓトラッ
プ触媒が白金族金属を含む場合には、好ましくは、卑金属はマンガン又は亜鉛であり；卑
金属酸化物は酸化マンガン又は酸化亜鉛である。これは、銅及び鉄は、ウォッシュコート
への添加の前にあらかじめ形成された、例えば白金族金属などから隔離されないかぎり、
ＣＯ及びＨＣを酸化する例えば白金及び／又はパラジウムなどの白金族金属の活性を悪化
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させうることによる。亜鉛及びマンガンは、白金族金属によるＣＯ及びＨＣの酸化を、銅
又は鉄と同程度には悪化させず、よって、例えば、必要とされる白金族金属ウォッシュコ
ート粉末をあらかじめ形成しないという製造上の選択など、当業者により多い選択肢をも
たらす；酸化亜鉛又は酸化マンガンは、溶質白金族金属塩そのままを含むウォッシュコー
トに加えることができる。酸化に対する人間の感性の理由から、排ガス後処理装置におけ
るニッケル及び酸化ニッケルの使用は欧州で自粛されている。したがって、卑金属として
のニッケル、及び卑金属酸化物としての酸化ニッケルの使用は、あまり好ましくない。
【００８０】
　希薄ＮＯｘ触媒は、炭化水素－ＳＣＲ触媒、ＤｅＮＯｘ触媒又は非選択式触媒還元触媒
とも呼ばれ、Ｐｔ／Ａｌ２Ｏ３、Ｃｕ－、Ｐｔ－、Ｆｅ－、Ｃｏ－又はＩｒで交換された
ＺＳＭ－５、例えばＨ－ＺＳＭ－５又はＨ－Ｙゼオライトなどのプロトン化したゼオライ
ト、ペロブスカイト及びＡｇ／Ａｌ２Ｏ３を含む。炭化水素（ＨＣ）による選択式触媒還
元（ＳＣＲ）では、ＨＣは、Ｏ２よりはＮＯｘと反応し、反応式　（６）に従って窒素、
ＣＯ２及び水を形成する：
　　｛ＨＣ｝ ＋ ＮＯｘ → Ｎ２ ＋ ＣＯ２＋ Ｈ２Ｏ　　　（６）
【００８１】
　酸素と競合する非選択的な反応は、反応式（７）によって与えられる：
　　｛ＨＣ｝ ＋ Ｏ２ → ＣＯ２ ＋ Ｈ２Ｏ　　　（７）
したがって、良好なＨＣ－ＳＣＲ触媒は反応（７）よりも反応（６）に対して、より選択
的である。
【００８２】
　１つ以上の実施態様では、第１のチャネル壁及び／又は第２のチャネル壁上の触媒ウォ
ッシュコートは、例えばアルミノシリケートゼオライト又はＳＡＰＯなど、１種類以上の
モレキュラーシーブを含む。モレキュラーシーブを含みうる触媒ウォッシュコートは、炭
化水素トラップ、酸化触媒、選択式触媒還元（ＳＣＲ）触媒（上述したようなもの）及び
希薄ＮＯｘ触媒を含む。ＴＷＣ及びＮＯｘトラップは、典型的には、火花点火、例えばス
パーク点火内燃機関などによって生成する、より高い温度の理由から、モレキュラーシー
ブを備えていない。しかしながら、フィルタが排気システム内の例えばいわゆる「床下」
位置などの比較的涼しい位置に配置される用途では、それらの炭化水素トラップ機能のた
めにＴＷＣ内にモレキュラーシーブを備えることが可能である。モレキュラーシーブは一
般に、本来は酸性であり、例えば活性部位はブレンステッド酸部位を含む場合があり、か
つ、このような活性は、例えば弱酸性の二酸化窒素を吸収する働きをする酸化セリウム又
はアルカリ土類金属などの塩基性材料と競合しうることから、一般的にはＮＯｘトラップ
はモレキュラーシーブを備えていない。しかしながら、例えば、ディーゼルエンジンなど
の圧縮点火エンジン由来の排ガスを処理するためなど、ある特定の用途では、モレキュラ
ーシーブは、隔離される場合には、例えば、駆動サイクルのある特定のフェーズの間に排
出される排ガス中の比較的大量の炭化水素を処理する目的のために、例えば塩基成分とは
異なる層にモレキュラーシーブを配置することによって使用することができる。
【００８３】
　例えばＴＷＣ、ＤＯＣ、ＣＳＦ及びＮＯｘトラップなど、本明細書で開示される触媒の
いずれかにおいて、背圧を低減するためには、ワイドポアアルミナとして知られるもの、
及び、国際出願公開第９９／５６８７６号に開示されるものなど、非常に多孔性の担体材
料を使用することが有益でありうる。
【００８４】
　実施態様では、例えばアルミノシリケートゼオライトなどのモレキュラーシーブは、い
わゆる小、中、又は大孔のモレキュラーシーブでありうる。小孔のモレキュラーシーブと
は、最大８原子の開環を有するものである。中孔のモレキュラーシーブとは、最大１０原
子の開環を有するものである。大孔のモレキュラーシーブとは、最大１２原子の開環を有
するものである。最大＞１２原子の開環を有する、いわゆるメソ孔モレキュラーシーブを
使用することも可能である。しかしながら、ほとんどの用途では、小、中、又は大孔のモ
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レキュラーシーブは必要な特性を有する。
【００８５】
　小孔のモレキュラーシーブ、例えばゼオライトなどは、一般に、例えば、炭化水素トラ
ップ、酸化触媒、ＮＯｘトラップ、ＴＷＣ及び希薄ＮＯｘ触媒のための炭化水素をトラッ
プする機能には用いられず、この機能性にとっては、中孔及び大孔のモレキュラーシーブ
が好ましい。小孔のモレキュラーシーブの好ましい役割は、例えば、銅含有又は鉄含有の
小孔アルミノシリケートゼオライトなど、選択式触媒還元触媒中の成分としての役割であ
る。
【００８６】
　ＳＣＲ触媒における使用にとって好ましいモレキュラーシーブはＡＥＩ、ＺＳＭ－５、
ＺＳＭ－２０、ＥＲＩ、ＬＥＶ、モルデナイト、ＢＥＡ、Ｙ、ＣＨＡ、ＭＣＭ－２２及び
ＥＵ－１からなる群から選択され、中でもＡＥＩ、ＥＲＩ、ＬＥＶ、ＣＨＡ及びＥＵ－１
は小孔のゼオライトである。ＡＥＩ及びＣＨＡが特に好ましい。ＢＥＡは炭化水素トラッ
プ又は酸化触媒（ＣＳＦ触媒用）における使用にとって好ましいモレキュラーシーブであ
る。
【００８７】
　実施態様では、モレキュラーシーブは、金属化されていなくてもよく、又は、周期表の
ＩＢ族、ＩＩＢ族、ＩＩＩＡ族、ＩＩＩＢ族、ＩＶＢ族、ＶＢ族、ＶＩＢ族、ＶＩＢ族、
及びＶＩＩＩ族からなる群から選択される少なくとも１種類の金属で金属化されうる。金
属化される場合、金属は、Ｃｒ、Ｃｏ、Ｃｕ、Ｆｅ、Ｈｆ、Ｌａ、Ｃｅ、Ｉｎ、Ｖ、Ｍｎ
、Ｎｉ、Ｚｎ、Ｇａ及び貴金属のＡｇ、Ａｕ、Ｐｔ、Ｐｄ及びＲｈからなる群から選択さ
れうる。このような金属化されたモレキュラーシーブは、還元剤を使用する、内燃機関の
排ガス中の窒素酸化物の還元を選択的に触媒するための方法に使用されうる。本明細書で
は「金属化された」とは、例えば骨格ベータ内Ｆｅ及び骨格ＣＨＡ内Ｃｕなどモレキュラ
ーシーブの骨格内に取り込まれた１種類以上の金属を含むモレキュラーシーブを含むこと
を意味する。上述のように、還元剤が炭化水素の場合、プロセスは、「炭化水素選択式触
媒還元（ＨＣ－ＳＣＲ）」、「希薄ＮＯｘ触媒反応」又は「ＤｅＮＯｘ触媒反応」とも呼
ばれ、この用途のための特定の金属はＣｕ、Ｐｔ、Ｍｎ、Ｆｅ、Ｃｏ、Ｎｉ、Ｚｎ、Ａｇ
、Ｃｅ、Ｇａを含む。炭化水素還元剤は、例えばレイトポスト噴射又はアーリーポスト噴
射（いわゆる「アフター噴射」）などのエンジン管理技術によって排ガス内に導入するこ
とができる。
【００８８】
　小孔のモレキュラーシーブは、ＳＣＲ触媒における使用にとって潜在的に有利である（
例えば、国際出願公開第２００８／１３２４５２号参照）。還元剤が窒素性還元剤（いわ
ゆる「ＮＨ３－ＳＣＲ」）である場合、特に対象となる金属は、Ｃｅ、Ｆｅ及びＣｕから
なる群から選択される。適切な窒素性還元剤としてアンモニアが挙げられる。アンモニア
は、例えばフィルタの上流に配置されたＮＡＣのリッチ再生の間に、又は、ＴＷＣ、触媒
の酸化成分又はＮＯｘトラップをエンジン由来のリッチな排ガスと接触させることにより
、インサイチュで生成することができる（上述の反応（４）及び（５）の代替手段を参照
）。あるいは、窒素性還元剤又はその前駆体は、排ガス内に直接注入されうる。適切な前
駆体としては、ギ酸アンモニウム、尿素及びカルバミン酸アンモニウムが挙げられる。前
駆体のアンモニア及び他の副生成物への分解は、水熱又は触媒の加水分解によってなされ
うる。
【００８９】
　アンモニアスリップ触媒（又はＡＳＣ）は、典型的には、比較的高い表面積担体上に担
持された白金などの貴金属の、例えば０．１～１０ｇ／ｉｎ３などの比較的低い負荷に基
づいており、例えば２．５～６ｇ／ｉｎ３である。非常に好ましいＡＳＣは、Ｆｅ－ベー
タ又はＣｕ－ＣＨＡ又はＣｕ－ＡＥＩなどのＳＣＲ触媒の上方層とともに、下方層に担持
された貴金属（例えばＡｇ、Ａｕ、Ｐｔ、Ｐｄ、Ｒｈ、Ｒｕ又はＩｒ）を含む。これに関
連して、担持された貴金属「層」は、下流のチャネル及びオンウォール「オーバーレイヤ
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」上に塗布されたＳＣＲ触媒を経て「壁内」に導入されうる。フィルタにおける複数の層
に関連する背圧の問題を軽減するため、貴金属担体はワイドポアアルミナ（上記参照）な
どのワイドポア材料であって差し支えなく、あるいはゾルなどの触媒担体を使用すること
もできる。
【００９０】
　さらに特定の実施態様では、ウォッシュコートの表面空隙率は、その中に空隙を含むこ
とによって増加する。このような特徴を有する排ガス触媒は、例えば、我々の国際出願公
開第２００６／０４０８４２号及び国際出願公開第２００７／１１６８８１号に開示され
ている。
【００９１】
　本明細書におけるウォッシュコート層内の「空隙」とは、固形のウォッシュコート材料
によって画定される層内に空間が存在することを意味している。空隙は、空孔、細孔、ト
ンネル状（筒、角柱）、スリット等のいずれかを含んで差し支えなく、また、例えば、刻
んだコットン、プラスチックビーズ、又は、例えば酢酸、デンプン又は他の有機物など、
分解又は燃焼の際に期待を形成することによって孔を生じさせる材料を、コーティングさ
れたフィルタ基材の焼成の間に燃焼される材料をフィルタ基材上にコーティングするため
のウォッシュコート組成物中に含むことによって導入することができる。本発明の方法が
部分的に塞栓されたハニカム基材にウォッシュコートを塗布することを含む場合、ポリマ
ービーズなどの固形の細孔形成剤及び刻んだコットンは、フィルタ内において壁の軸長に
沿って濾過されて、細孔形成剤は軸ウォッシュコートの一端で回収される。この場合には
、クエン酸などの液体細孔形成剤が好ましい。
【００９２】
　ウォッシュコートの平均空隙率は５～８０％でありうるのに対し、空隙の平均径は０．
２から５００μｍ、例えば１０から２５０μｍでありうる。
【００９３】
　ウォールフロー型フィルタのセル密度は、＞１５０セル／平方インチ（ｃｐｓｉ）のセ
ル密度を有しうるが、好ましくは２００～４００ｃｐｓｉの範囲内である。
【００９４】
　第７の態様によれば、本発明は、本発明の第３、第４、第５又は第６の態様に従ったフ
ィルタを備えた、内燃機関のための排気システムを提供する。好ましい実施態様では、第
２のチャネルは上流側に配向される（表２に設定される触媒の組み合わせを参照）。ある
いは、例えば表１に示される触媒の組み合わせについての実施態様では、本発明の第３、
第４、第５、又は第６の態様に従ったフィルタの第２のチャネルは、下流側に配向される
。
【００９５】
　１つ以上の触媒ウォッシュコートが本発明の第７の態様に従ったＳＣＲ触媒又は希薄Ｎ
Ｏｘ触媒を含む、排気システムの好ましい配置は、還元剤流体をフィルタの上流の排ガス
内に注入するための手段を含む。このような還元剤が、例えばエンジン燃料などの炭化水
素である場合、このような注入手段は、炭化水素リッチな（すなわち通常の稼働状態より
もリッチな）排ガスを排気システムに排出するための１つ以上のエンジン筒のための燃料
噴射器を制御する適切にプログラムされたエンジン管理手段を含みうる。炭化水素の注入
が必要とされうる排気システムは、全体又は特にフィルタとしてのシステムが希薄ＮＯｘ

触媒成分を含むものであるが、特にＮＯｘトラップである。このような排ガスのリッチ化
は、ＮＯｘを還元して、ＳＣＲ触媒成分の下流におけるＮＯｘの還元に使用するためのア
ンモニアをインサイチュで生成するために使用することができる。
【００９６】
　しかしながら、ＳＣＲ触媒ウォッシュコートを備えたウォールフロー型フィルタと組み
合わせて使用するために、特に好ましい実施態様では、還元剤流体は、窒素化合物、例え
ばアンモニア又はその前駆体、例えば尿素などである。このような「還元剤流体を注入す
るための手段」は、窒素化合物源、例えば尿素、例えば膨大な窒素化合物などを含みうる
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。全体としての排気システムがＳＣＲ触媒を含む場合には、ＳＣＲ触媒はフィルタ上に配
置されうる（例えば表１及び２を参照）。しかしながら、例えばフィルタがＮＯｘトラッ
プ又はＣＳＦを備えている場合には、ＳＣＲ触媒をフィルタの下流において分離しかつ異
なるモノリス基材上に配置することもまた可能である。この場合には、還元剤の注入器は
、還元剤又はその前駆体をフィルタと下流のＳＣＲ触媒との間に注入するために、位置づ
けされることが望ましいであろう。
【００９７】
　第８の態様によれば、本発明の第７の態様に従った排気システムを備えた内燃機関が提
供される。内燃機関は、化学量論的な火花点火（例えばスパーク点火）エンジンでありう
るが、好ましくは、希薄燃焼圧縮点火の、例えばディーゼルエンジン又は希薄燃焼火花点
火式エンジンである。本発明のこの態様における使用のための火花点火式エンジンは、ガ
ソリン燃料、メタノール及び／又はエタノール、液化石油ガス又は圧縮天然ガスを含む、
含酸素添加剤と混合したガソリン燃料によって燃料供給されうる。
【００９８】
　第９の態様によれば、本発明は、本発明の第８の態様に従った内燃機関を備えた車両を
提供する。
【００９９】
　第１０の態様によれば、本発明は、触媒ハニカムウォールフロー型フィルタの製造にお
ける本発明の第２の態様に従った触媒ハニカム基材の使用を提供する。
【図面の簡単な説明】
【０１００】
　本発明をさらに十分に理解してもらうために、添付の図面と共に下記の例が提供される
：
【図１Ａ】ウォールフロー型フィルタの概略図。
【図１Ｂ】ウォールフロー型フィルタの概略図。
【図２Ａ】例えば国際出願公開第ＷＯ２００５／０３０３６５号に開示される、入口チャ
ネル及び出口チャネルの非対称的な配置に基づいたウォールフロー型フィルタの概略図。
【図２Ｂ】例えば国際出願公開第ＷＯ２００５／０３０３６５号に開示される、入口チャ
ネル及び出口チャネルの非対称的な配置に基づいたウォールフロー型フィルタの概略図。
【図３】固形分４３％（ｗ／ｗ）のスラリーに浸漬することによってコーティングされた
比較的高い空隙率のフィルタ基材の走査型電子顕微鏡（ＳＥＭ）断面像。
【図４】固形分３６％（ｗ／ｗ）のスラリーに浸漬することによってコーティングされた
比較的高い空隙率のフィルタ基材のＳＥＭ断面像。
【図５】固形分３５％（ｗ／ｗ）、高粘度で　（レオロジー改質剤を使用して）国際出願
公開第９９／４７２６０号に開示される方法によってコーティングされた、高空隙率のコ
ーティングフィルタのＳＥＭ断面像。
【図６】国際出願公開第２０１１／０８０５２５号に開示される方法及び装置によってコ
ーティングされた、塞栓を有する高空隙率のコーティングされたフィルタのＳＥＭ断面像
。
【０１０１】
　図１は、複数の第１のチャネルが上流端で塞栓され、複数の第２のチャネルは上流端で
は塞栓されず、下流端で塞栓されている、よく知られたウォールフロー型フィルタの配置
を示しており、第１及び第２のチャネルの配置は、欧州特許第１８３７０６３号に従った
所望のパターンにおいて、チャネルの末端に実質的に気体不浸透性の塞栓を挿入すること
によって、横方向及び垂直方向に隣接したチャネルが、市松模様の外観を伴って反対端で
塞栓されるようになっている。このフィルタ配置はＳＡＥ８１０１１４にも開示されてい
る。
【０１０２】
　図２は、国際出願公開第２００５／０３０３６５号の図面による非対称のウォールフロ
ー型フィルタ配置を示している。
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【実施例】
【０１０３】
実施例１：
　Ｃｕ－アルミノシリケートゼオライト選択式触媒還元（ＳＣＲ）触媒は、あらかじめ用
意した試料を、≦５μｍの体積によるＤ９０まで破砕することによって調製した。２種類
のウォッシュコート試料は、ＳＣＲ触媒試料及び脱イオン水を用いて調製した。第１の試
料は、結合剤を１０％（ｗ／ｗ）で含む、３６％（ｗ／ｗ）固形物へと調整した、より低
粘度の試料であった。第２の試料は、結合剤　を１０％（ｗ／ｗ）で含む、４３％（ｗ／
ｗ）固形物へと調整した、より高粘度の試料であった。比較的高粘度の試料も比較的低粘
度の試料もいずれも、界面活性剤又はレオロジー改質剤を含有していなかった。しかしな
がら、両試料の粘度は、５０ｒｐｍ、スピンドル１を使用したブルックフィールド粘度計
で測定して、１０～４０ｃｐの範囲であった。
【０１０４】
　非対称の正方形の構成において、コーティングされていない非対称の比較的高い空隙率
（空隙率約６０％）のチタン酸アルミニウムフィルタ基材（「通常の」ウォールフロー型
フィルタの構成において各末端に末端塞栓を含む）の下方端（垂直に延在するチャネルを
伴った）を、比較的低い固形物ウォッシュコートの「容器」内に浸漬させた。コーティン
グされたフィルタをウォッシュコート試料から取り出し、過剰のウォッシュコートを重力
下でそこから排出し、次いで、連続気流ベンチによる真空をフィルタの下方端に適用した
（ウォッシュコート試料が導入された末端と同一の末端に導入された）。結果的に得られ
た部品を乾燥し、その後、焼成し、断面をＳＥＭで検査した。目標ウォッシュコート負荷
は２．２ｇ／ｉｎ３であった。
【０１０５】
　結果は図３及び４に示されており、そこから、比較的高い固形物ウォッシュコート試料
は壁内に存在するが、別のチャネル（コーティング以前に、より大きい水力直径を有する
チャネル）では壁上にのみ存在している；それに対し、比較的低い固形物ウォッシュコー
ト試料は壁内にのみ存在する、ということが分かる。
【０１０６】
　これらの結果から、ウォッシュコート固形物の正しい選択によって、より大きいコーテ
ィングされていない水力直径を有するチャネルにおける壁上コーティングの量は、ゼロか
ら所望の量まで調節することができると結論付けることができる。
【０１０７】
実施例２：
　実施例１に記載したものと同一のＣｕ－アルミノシリケートゼオライトＳＣＲ触媒、脱
イオン水、１０％（ｗ／ｗ）固形物（合計で３５％固形物　ｗ／ｗ）の結合剤、及びレオ
ロジー改質剤として０．２重量％の市販のヒドロキシメチルセルロースを使用して、新し
いウォッシュコート試料を調製した。新しいウォッシュコート試料の粘度は、ブルックフ
ィールド粘度計において５０ｒｐｍ、スピンドル３で測定して、２０００ｃｐであった。
この新しいウォッシュコート試料を、出願人の国際出願公開第９９／４７２６０号に記載
される方法及び装置を使用して、実施例２で使用された比較的高い空隙率（約６０％空隙
率）のコーティングされていないチタン酸アルミニウムフィルタ基材上にコーティングし
た、すなわち、（ａ）モノリスフィルタ基材の上に封じ込め手段を位置決めする工程、（
ｂ）所定の量の液体成分を前記封じ込め手段に供給する工程であって（ａ）の次に（ｂ）
の順序で実施される、工程（ａ）及び（ｂ）、並びに、（ｃ）真空を適用することにより
、前記液体成分を基材の少なくとも一部分に引き込み、前記量の実質的にすべてを基材内
に保持する工程含む、方法。結果としてコーティングされた製品を乾燥し、次いで焼成し
た。目標ウォッシュコート負荷は２．２ｇ／ｉｎ３であった。
【０１０８】
　最終的な製品のＳＥＭ画像が図５に示され、そこから、ウォッシュコートが壁内に存在
するが、別のチャネル（コーティング以前に、より大きい水力直径を有するチャネル）で
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は壁上にのみ存在することが分かる。この実施例は、比較的低いウォッシュコート固形物
において粘度が増大したことにより（実施例１、図４；及び実施例３、図６に示す結果と
比較（下記参照））、ウォッシュコートがコーティング以前に、より大きい水力直径を有
するチャネルにおける壁上の位置に方向づけられうることを示している。
【０１０９】
実施例３：
　実施例２の３５％（ｗ／ｗ）固形物の試料であってレオロジー改質剤を含まないものを
使用して実施例２で使用された、同一の比較的高い空隙率のチタン酸アルミニウムフィル
タ基材を、国際出願公開第２０１１／０８０５２５号に開示される方法及び装置を使用し
て、コーティングした。すなわち、次の工程を含む：（ｉ）ハニカムモノリス基材を実質
的に垂直に保持する工程、（ｉｉ）所定の体積の液体を、基材の下方端におけるチャネル
の開放端を経由して、基材に導入する工程、（ｉｉｉ）導入された液体を基材内で密封保
持する工程、（ｉｖ）保持された液体を含む基材を反転する工程、及び、（ｖ）液体を基
材のチャネルに沿って引き込むために、基材の下方端におけるチャネルの開放端に真空を
適用する工程。この実施例では、ウォッシュコートがフィルタの第１端の開放チャネル内
に導入され、その後乾燥され、次に焼成工程が行われた。次に、この第１の「通路」コー
ティング工程の生成物を第２の「通路」内にコーティングして、ＳＣＲ触媒コーティング
を反対側から、すなわち基材の第２端から基材内に導入し、その後乾燥し、次いで焼成工
程を行った。目標ウォッシュコート負荷は２．２ｇ／ｉｎ３であった。
【０１１０】
　結果は図６に示されており、ウォッシュコート固形物は本方法により、すべて、壁内に
配向していることが分かる。
【０１１１】
　疑義を避けるために明記すると、本明細書で引用したすべての文献の全内容は参照する
ことにより本明細書に取り込まれる。
【図１Ａ】

【図１Ｂ】

【図２Ａ】

【図２Ｂ】
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【図５】 【図６】
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