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Beschreibung

[0001] Die vorliegende Anmeldung ist eine teilweise
Weiterfihrung der gleichzeitig eingereichten Akte mit
der US-Serien-Nr. 09/067.831, eingereicht am 28.
April 1998, nun US-Patent-Nr. 5.953.832 mit dem Ti-
tel METHOD FOR DRYING A COATED SUBSTRA-
TE", Anwalt-Aktennummer 3924 und US-Patentan-
meldungs-Serien-Nr. 08/962.363, eingereicht am 31.
Oktober 1997, nun US-Patent-Nr. 5.866.210, das
eine  Weiterfiihrung ist von  US-Serien-Nr.
08/668.385, eingereicht am 21 Juni 1996, nun einge-
stellt, Anwalt-Aktennummer 3983, die beide durch
Bezugnahme hierin eingebunden sind.

Gebiet der Erfindung

[0002] Die vorliegende Erfindung ist auf ein Vaku-
um-Infusionsverfahren zum Beschichten eines Sub-
strats gerichtet, das eine Vielzahl von Kanalen auf-
weist, wie ein monolithisches Substrat, das bei Kata-
lysatoren verwendet wird.

Hintergrund der Erfindung

[0003] Katalysatoren sind wohlbekannt fiir das Ent-
fernen und/oder Umwandeln der schadlichen Kom-
ponenten von Abgasen. Katalysatoren weisen fur
diesen Zweck eine Vielfalt von Konstruktionen auf. In
einer Form umfasst der Katalysator das starre skelet-
tartige monolithische Substrat, auf dem es eine kata-
lytische Beschichtung gibt. Der Monolith weist eine
Wabenstruktur auf, die eine Vielzahl von, ublicher-
weise parallelen Langskanalen aufweist, um einen
katalytisch beschichteten Kérper bereitzustellen, der
einen grofRen Oberflachenbereich aufweist.

[0004] Das starre monolithische Substrat kann aus
Keramik oder anderen Werkstoffen hergestellt wer-
den. Solche Werkstoffe und deren Aufbau werden
zum Beispiel in US-Patent-Nr. 3.331.787 und
3.565.830 beschrieben. Alternativ kénnen die Mono-
lithen aus einer Metallfolie hergestellt werden.

[0005] Das monolithische Substrat und insbesonde-
re die Vielzahl von Kanalen kann mit einer wassrigen
Masse eines Katalysators und/oder eines saugfahi-
gen Werkstoffs beschichtet sein.

[0006] Ein Verfahren zur Beschichtung eines vorge-
fertigten monolithischen Substrats besteht darin, die
wassrige Masse in die jeweiligen Kanale zu pumpen
und dann das beschichtete Substrat einer Trocknung
zu unterziehen. Solche Systeme waren bei der Be-
reitstellung einer gleichmafigen Beschichtungsstar-
ke und eines gleichmafigen Beschichtungsprofils er-
folglos, wobei die Katalysatorbeschichtung Uber die
gesamte Lange aller Kanale abgeschieden wird.

[0007] Es wurde vorgeschlagen, ein Vakuum zu ver-

wenden, um die wassrige Masse des Katalysators
nach oben durch die Kanadle zu saugen. Peter D.
Young, US-Patent-Nr. 4.384.014 legt zum Beispiel
die Erzeugung eines Vakuums Uber dem monolithi-
schen Substrat offen, um Luft aus den Kanélen zu
entfernen und dann die wassrige Masse des Kataly-
sators nach oben durch die Kanale zu saugen. Das
Vakuum wird dann unterbrochen und berschussige
wassrige Masse wird vorzugsweise durch Schwer-
kraftentwasserung entfernt.

[0008] James R. Reed et al., US-Patent-Nr.
4.191.126 legt das Eintauchen des monolithischen
Substrats in eine wassrige Masse offen, und dann
wird ein Atmospharenunterdruck verwendet, um die
Uberschissige wassrige Masse von der Oberflache
der Auflage abzufiihren. Das verwendete Vakuum
soll die Kanéle so entleeren, dass die wassrige Mas-
se Uber die Oberflachen jedes Kanals gesaugt wird.

[0009] Eine Verbesserung bei diesen Systemen
wird in Thomas Shimrock et al., US-Patent-Nr.
4.609.563 offengelegt. Dieses System umfasst ein
Verfahren zur Vakuumbeschichtung eines Keramik-
substratelementes mit einer wassrigen Masse aus
hitzebestéandigen und/oder Katalysator-Metall-Kom-
ponenten, wobei genau gesteuerte vorgegebene
Mengen der wassrigen Masse fiir die Anwendung auf
das keramische monolithische Substrat abgemessen
werden. Das monolithische Substrat wird in einem
Behalter vermindert, der auch als ein Tauchbecken
bekannt ist, das vorzugsweise vorgegebene Abmes-
sungen fir eine vorgegebene Tiefe umfasst, welche
die genaue Menge der wassrigen Masse enthalt, die
auf dem Substrat beschichtet werden soll. Die wéass-
rige Masse wird dann durch ein Vakuum nach oben
gesaugt, das auf das Ende des Substrats angewen-
det wird, das dem Ende gegenuber liegt, das in das
Bad eingetaucht wird. Es wird weder ein Trocknen
oder Abfuhren der Uberschissigen wassrigen Be-
schichtungsmasse von dem Substrat bendtigt, noch
ist ein Vor-Vakuum-Anwendungsschritt erforderlich,
um Luft zu eliminieren.

[0010] Ein weiteres verbessertes Verfahren wird in
US-Patent-Nr. 5.866.210 (oder WQ97/48500) mit
dem Titel ,METHOD FOR COATING A SUBSTRATE"
offengelegt. Hier wird ein Vakuuminfusionsverfahren
fur das Beschichten monolithischer Substrate offen-
gelegt, bei denen jeder Kanal, den das Substrat um-
fasst, mit derselben Beschichtungsstarke beschichtet
wird und durch ein gleichmaRiges Beschichtungspro-
fll gekennzeichnet ist. Der Begriff ,gleichmafiges Be-
schichtungsprofil", wie er hierin verwendet wird, be-
deutet, dass jeder Kanal des Substrats tber die ge-
samte Lange beschichtet wird. Insbesondere ist das
Verfahren auf ein Vakuuminfusionsverfahren fiir das
Beschichten eines Substrats ausgerichtet, das eine
Vielzahl von Kanalen aufweist, wobei die Beschich-
tungsmedien umfassen:
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a) teilweise Eintauchen des Substrats in einen Be-
halter, der ein Bad der Beschichtungsmedien ent-
halt, wobei der Behalter eine Menge von Be-
schichtungsmedien enthalt, der ausreichend ist,
um das Substrat bis zu einem gewtnschten Ni-
veau zu beschichten, ohne das Niveau der Be-
schichtungsmedien innerhalb des Behalters unter
das Niveau des eingetauchten Substrats zu redu-
zieren;

b) Anwenden eines Vakuums auf das teilweise
eingetauchte Substrat mit einer Intensitat und ei-
ner Zeit, die ausreichend sind, um die Beschich-
tungsmedien von dem Bad innerhalb jedes Ka-
nals nach oben zu saugen, um darin ein gleichma-
Riges Beschichtungsprofil auszubilden; und

¢) Entfernen des Substrats aus dem Bad.

[0011] Nachdem die Beschichtungsmedien auf das
Substrat angewendet wurden und weil das Substrat
aus dem Bad entfernt wurde, wird optional das Vaku-
um weiterhin auf das Substrat mit einer Intensitat an-
gewendet, die grofRer oder gleich der Intensitat des
Vakuums ist, das auf das teilweise eingetauchte Sub-
strat ausgeubt wird.

[0012] Die oben angefiihrte Stammakte US-Pa-
tent-Nr. 5.866.210, die eine Weiterfihrung des nun
zuriick gezogenen US. S. Patents mit der Serien-
nummer 08/668.385 ist, legt offen, dass ein Substrat
umgedreht und von einem entgegengesetzten Ende
beschichtet werden kann, wodurch zwei Beschich-
tungen erzeugt werden, die ein gleichmaRliges Be-
schichtungsprofil aufweisen. Hier wird offengelegt,
dass, wenn es eine Uberdeckung gibt, diese kleiner
ist als bei Verfahren nach dem Stand der Technik.

[0013] US-Patent-Nr. 5.953.832 legt offen, dass das
Substrat oder die monolithische Wabe nach dem Be-
schichten schnell und véllig getrocknet werden kann,
ohne das Beschichtungsprofil nachteilig zu beeinflus-
sen. Insbesondere trocknet das offengelegte Verfah-
ren ein monolithisches Substrat, das eine Vielzahl
von Kanalen aufweist und Beschichtungsmedien dar-
auf, indem das beschichtete monolithische Substrat
aus einem Bad entfernt wird, das die Beschichtungs-
medien enthalt, wahrend sich die Beschichtungsme-
dien in einem nassen Zustand befinden. Ein Vakuum
wird mit einer Intensitat und einer Zeit, die ausrei-
chend sind, um den Dampf aus den Kanalen nach
oben zu saugen, auf das monolithische Substrat an-
gewendet, ohne im Wesentlichen das Beschich-
tungsprofil innerhalb der Kanale zu verandern. In ei-
ner besonderen und bevorzugten Ausfihrungsform
wird das Vakuum an einem Ende des Substrats an-
gewendet, wahrend Gas mit einer erhéhten Tempe-
ratur in das entgegengesetzte Ende des Substrats
eingeleitet wird, um das Trocknen zu ermdglichen.

[0014] Monolithische Waben, die verschiedene Ka-
talysatorstrukturen in Zonen entlang der Lange der

Wabe enthalten, sind bei der Verwendung von kata-
lytischen Verbrennungsverfahren durch Literatur-
quellen, wie etwa WO 92/09848, bekannt. Es wird of-
fengelegt, dass abgestufte Katalysatorstrukturen
durch eine Vielfalt von Verfahren aus Keramik- und
Metallmonolithen hergestellt werden kénnen. Monoli-
the kdnnen teilweise in einen Washcoat eingetaucht
werden, und der Uberschiissige Washcoat kann aus
dem Kanal heraus geblasen werden. Der Vorgang
wird wiederholt, indem weiter in das Washcoat-Sol
eingetaucht wird. Alternativ wird ein Katalysator of-
fengelegt, um auf eine Metallfolie angewendet zu
werden, die dann in einer Spiralanordnung aufgerollt
wird. Der Washcoat wird offengelegt, um auf die Me-
tallfolie aufgespriiht oder aufgemalt zu werden, oder
er kann durch eine andere bekannte Technik ange-
wendet werden, wie etwa durch Abscheiden aus der
Gasphase, Aufspritzen etc.

[0015] In WO 92/09848 wird offengelegt, dass ein
Katalysator als ein Gemisch aus einem aktiven Kata-
lysator (wie etwa Palladium) und einer gro3en Ober-
flachenauflage (Al,O,, ZrO, und SiO, etc.) angewen-
det wird. Diejenigen, die offengelegt werden, um
durch Durchtréanken des Palladiums auf der groRen
Oberflache erstellt zu werden, bestehen aus
Oxid-Pulver, das kalziniert und dann in ein kolloidales
Sol umgewandelt wird. In einem zweiten Verfahren
kann der Washcoat mit der groRen Oberflache zuerst
auf den Monolithen oder die Metallfolie angewendet
und an Ort und Stelle fixiert werden. Dann kann der
Katalysator, z. B. Palladium, durch denselben Ein-
tauch- oder Spriihvorgang angewendet werden.

[0016] Dreiwegekatalysatoren (TWC) weisen einen
Nutzen in einer Vielzahl von Bereichen auf, ein-
schlieRlich der Behandlung von Abgas von Verbren-
nungsmotoren, wie bei einem Auto, und anderer ben-
zinbetriebener Maschinen. Die Emissionsstandards
fur unverbrannte Kohlenwasserstoff-, Kohlenmono-
xid- und Stickstoffoxid-Verunreinigungen wurden von
verschiedenen Regierungen festgelegt und missen
zum Beispiel durch neue Autos erflllt werden. Um
diese Standards zu erflllen sind katalytische Wand-
ler, die einen TWC-Katalysator enthalten, in der Ab-
gasstruktur von Verbrennungsmotoren angeordnet.
Die Katalysatoren férdern die Oxidation durch Sauer-
stoff in dem Abgas der unverbrannten Kohlenwasser-
stoffe und des Kohlenmonoxids und die Reduktion
von Stickstoffoxiden zu Stickstoff.

[0017] Bekannte TWC-Katalysatoren, die eine gute
Wirksamkeit und eine lange Lebensdauer aufweisen
umfassen ein oder mehrere Platingruppenmetalie (z.
B. Platin, Palladium, Rhodium, Ruthenium und Iridi-
um), die auf dem grofden Flachenbereich angeordnet
sind, und einer hitzebestandigen Oxidauflage, z. B.
eine Tonerde-Beschichtung flir den Bereich der gro-
Ren Flache. Die Auflage wird auf einen geeigneten
Trager oder ein geeignetes Substrat Gibertragen, wie
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etwa einem monolithischen Trager, der aus einer hit-
zebestandigen Keramik- oder Metall-Wabenstruktur
besteht, oder hitzebestandige Partikel, wie kugelfor-
mige oder kurze extrudierte Segmente aus einem ge-
eigneten hitzebestandigen Werkstoff.

[0018] US-Patent-Nr. 4.134.860 bezieht sich auf die
Herstellung von Katalysatorstrukturen. Die Katalysa-
torstruktur kann Platingruppenmetalle, unedles Me-
tall, seltene Erdmetalle und hitzebestandige Metalle
wie Tonerde-Auflagen enthalten. Die Struktur kann
auf einem relativ inerten Trager, wie einer Wabe, ab-
geschieden werden.

[0019] Ineinem sich bewegenden Fahrzeug kénnen
die Abgastemperaturen 1000C° und mehr erreichen,
und solche erhdéhten Temperaturen bewirken, dass
der Tonerde-(oder ein anderer)-Auflagenwerkstoff ei-
ner thermischen Degradation unterworfen ist, die
durch einen Phasenlbergang, der von einer Volu-
menschrumpfung begleitet wird, verursacht wird, ins-
besondere bei dem Vorhandensein von Dampf, wo-
durch das katalytische Metall in dem geschrumpften
Auflagenmedium eingeschlossen wird, was mit ei-
nem Verlust des freiliegenden Katalysatoroberfla-
chenbereichs und einer entsprechenden Abnahme
der katalytischen Wirksamkeit einhergeht. Es ist ein
bekannter Ausweg in der Technik, Tonerdeauflagen
gegeniber einer solchen thermischen Degradation
zu stabilisieren, indem Werkstoffe, wie etwa Zirkoner-
de, Titanoxid, Erdalkalimetalloxide, wie etwa Barium-
oxid, Kalziumoxid oder Strontiumoxid, oder seltene
Erdmetalloxide, wie etwa Zerdioxid, Lanthanoxid und
Mischungen aus zwei oder mehr seltenen Erdmetall-
oxiden verwendet werden. Siehe zum Beispiel C. D.
Keith, et al., US-Patent-Nr. 4.171.288. Es wird auler-
dem Bezug genommen auf den Bericht von Dreiwe-
gekatalysatoren im Hintergrund der US-Serien-Nr.
08/962.283, eingereicht am 31 Oktober 1997 mit dem
Titel: ,CATALYST COMPOSITION" (Anwaltaktenzei-
chen 4136A CIP).

[0020] Bevorzugte Katalysatoren und Katalysator-
strukturen, die Sauerstoffspeicherkomponenten ent-
halten, werden in WO 95/35152, WO 95/00235 und
WO 96/17671 offengelegt. Diese Aktenzeichen legen
Mehrschichtkatalysatoren offen. Die diskrete Form
und die zweiten Beschichtungen eines katalytischen
Werkstoffs, Ublicherweise als ,Washcoats" bezeich-
net, kann auf einem geeigneten Trager beschichtet
werden, wobei die erste Beschichtung vorzugsweise
an dem Trager haftet, und die zweite Beschichtung
haftet an der ersten Beschichtung. Mit diesem Auf-
bau wird das Gas, das mit dem Katalysator in Beruh-
rung kommt, z. B. wahrend es durch die Kanéle des
mit katalytischem Werkstoff beschichteten Trager
strdmt, zuerst mit der zweiten oder oberen Beschich-
tung in Bertihrung kommen und hindurch laufen, um
mit der darunter liegenden unteren oder ersten Be-
schichtung in Berihrung zu kommen. In einer alter-

nativen Konfiguration muss die zweite Beschichtung
jedoch nicht Uber der ersten Beschichtung liegen,
sondern kann an einem vorgeschalteten Abschnitt
(wie in der Richtung des Gasstroms durch die Kata-
lysatorstruktur abgetastet wird) des Tragers vorhan-
den sein, wobei die erste Beschichtung an einem
nachgeschalteten Abschnitt des Tragers vorhanden
ist. Um den Washcoat in dieser Anordnung anzuwen-
den, wirde deshalb nur ein vorgeschaltetes Langs-
segment des Tragers in eine wassrige Masse des
zweiten beschichteten katalytischen Werkstoff ge-
taucht und getrocknet, und das nicht eingetauchte
nachgeschaltete Langssegment des Tragers wirde
dann in eine wassrige Masse des ersten beschichte-
ten katalytischen Werkstoff getaucht und getrocknet.

[0021] Es besteht die Notwendigkeit, Verfahren und
Gegenstande zu verfeinern, um den Katalysator stra-
tegisch auf den Substraten anzuordnen.

Ubersicht (iber die Erfindung

[0022] Die vorliegende Erfindung ist auf ein Verfah-
ren ausgerichtet, um ein Substrat zu beschichten, wie
in Anspruch 1 definiert wird. Das Substrat ist eine
Wabe, die eine Vielzahl von Kanalen umfasst, die
durch die Wabenwande umgrenzt werden. Die Wabe
weist ein Einlass- und ein Auslassende auf. Nach
dem Beschichten durch das Verfahren der Erfindung
gibt es eine erste Einlassschicht, die an den Wanden
angeordnet ist und sich mindestens Uber einen Teil
der Lange von dem Einlassende in Richtung Auslas-
sende zu einem Einlassschicht-Axialende erstreckt.
Die erste Einlassschicht erstreckt sich nur tiber einen
Teil der Lange von dem Einlassende in Richtung Aus-
lassende. Die erste Einlassschicht umfasst eine erste
Einlassstruktur, die mindestens eine erste Einlass-
komponente umfasst, die aus unedlen Metalloxiden
fur den ersten Einlass ausgewahlt wird. Die erste Ein-
lassschicht wird durch ein Verfahren beschichtet, das
die Schritte des Durchleitens eines Fluids, das die
erste Einlassstruktur enthalt, in das Einlassende des
Substrats umfasst, um die erste Einlassschicht aus-
zubilden, und dann wird ein Vakuum auf das Auslas-
sende angewendet, wahrend ein erwarmter Gas-
strom durch die Kanale von dem Einlassende getrie-
ben wird, ohne die Lange der ersten Einlassschicht
bedeutend zu verandern. In bestimmten Ausfih-
rungsformen kénnen eine oder mehrere Schichten
durch herkdmmliche Verfahren Gber die gesamte Ka-
nallange angewendet werden und in Kombination mit
dem Verfahren der vorliegenden Erfindung verwen-
det werden.

[0023] Die unedlen Metalloxide fir den ersten Ein-
lass kdnnen ausgewahlt werden aus: einem hitzebe-
sténdigen Oxid fur den ersten Einlass, einem selte-
nen Erdmetalloxid fir den ersten Einlass, einem
Ubergangsmetalloxid fiir den ersten Einlass, einem
Erdalkalimetalloxid fiir den ersten Einlass und einem
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Molekularsieb. Die Struktur fiir den ersten Einlass
umfasst mindestens eine Edelmetallkomponente fur
den ersten Einlass.

[0024] In einer bestimmten und bevorzugten Aus-
fuhrungsform kann es eine zweite Einlassschicht ge-
ben, die an den Wanden angeordnet ist und sich min-
destens Uber einen Teil der Lange von dem Einlas-
sende in Richtung Auslassende zu einem zweiten
Einlassschicht-Axialende erstreckt. Die zweite
Schicht kann direkt oder indirekt fir mindestens ei-
nen Teil der Lange der ersten Einlassschicht von der
ersten Einlassschicht getragen werden, wobei die
zweite Schicht eine zweite Einlassstruktur umfasst,
die mindestens eine zweite Einlasskomponente um-
fasst, die aus unedlen Metalloxiden fir den zweiten
Einlass ausgewahlt wird. Die zweite Einlassschicht
wird durch ein Verfahren beschichtet, das die Schritte
des Durchleitens eines Fluids, das die mindestens
eine zweite Einlassstruktur enthalt, in das Einlassen-
de des Substrats umfasst, um mindestens eine Ein-
lassschicht auszubilden, und dann wird ein Vakuum
auf das Auslassende angewendet, wahrend ein er-
warmter Gasstrom durch die Kanale von dem Einlas-
sende getrieben wird, ohne die Lange der ersten Ein-
lassschicht bedeutend zu verandern.

[0025] Die unedlen Metalloxide fir den mindestens
einen zweiten Einlass konnen ausgewahlt werden
aus: einem hitzebestandigen Oxid fir den zweiten
Einlass, einem seltenen Erdmetalloxid fur den zwei-
ten Einlass, einem Ubergangsmetalloxid fiir den
zweiten Einlass, einem Erdalkalimetalloxid fir den
zweiten Einlass und einem Molekularsieb. Die Struk-
tur fir den zweiten Einlass umfasst vorzugsweise
mindestens eine Edelmetallkomponente fiir den
zweiten Einlass. Die mindestens eine Edelmetall-
komponente wird vorzugsweise aus der Edelmetall-
komponente fur den ersten Einlass und der Edelme-
tallkomponente fir den zweiten Einlass ausgewahlt
und die Edelmetallkomponenten werden aus mindes-
tens einer von Platin-, Palladium-, Rhodium- und Iri-
diumkomponenten ausgewahlt.

[0026] In einer weiteren bestimmten Ausflihrungs-
form kann es eine erste Einlassschicht geben, die an
den Wanden angeordnet ist und sich mindestens
Uber einen Teil der Lange von dem Auslassende in
Richtung Einlassende zu einem zweiten Auslass-
schicht-Axialende erstreckt. Die erste Auslassschicht
erstreckt sich nur Uber einen Teil der Lange von dem
Auslassende in Richtung Einlassende. Die Auslass-
schicht umfasst eine erste Auslassstruktur, die min-
destens eine erste Auslasskomponente umfasst, die
aus unedlen Metalloxiden fiir den ersten Auslass
ausgewahlt wird. Die erste Auslassschicht wird durch
ein Verfahren beschichtet, das die Schritte des
Durchleitens eines Fluids, das die mindestens eine
erste Auslassstruktur enthalt, in das Auslassende
des Substrats umfasst, um mindestens eine erste

Auslassschicht auszubilden, und dann wird ein Vaku-
um auf das Auslassende angewendet, wahrend ein
erwarmter Gasstrom durch die Kanale von dem Aus-
lassende getrieben wird, ohne die Lange der ersten
Auslassschicht bedeutend zu verandern.

[0027] Die unedlen Metalloxide fur den ersten Aus-
lass kbénnen ausgewahlt werden aus: einem hitzebe-
standigen Oxid fiir den ersten Auslass, einem selte-
nen Erdmetalloxid flr den ersten Auslass, einem
Ubergangsmetalloxid fiir den ersten Auslass, einem
Erdalkalimetalloxid fir den ersten Auslass und einem
Molekularsieb. Die Struktur fur den ersten Auslass
umfasst vorzugsweise mindestens eine Edelmetall-
komponente flr den ersten Auslass.

[0028] Eine weitere Ausfiihrungsform umfasst eine
zweite Auslassschicht, die an den Wanden angeord-
net ist und sich mindestens Uber einen Teil der Lange
von dem Auslassende in Richtung Einlassende zu ei-
nem zweiten Schicht-Axialende erstreckt. Die zweite
Schicht kann direkt oder indirekt fir mindestens ei-
nen Teil der Lange der ersten Auslassschicht von der
ersten Auslassschicht getragen werden. Die zweite
Schicht umfasst eine zweite Auslassstruktur, die min-
destens eine zweite Auslasskomponente umfasst,
die aus unedlen Metalloxiden fir den zweiten Aus-
lass ausgewahlt wird. Die zweite Auslassschicht wird
durch ein Verfahren beschichtet, das die Schritte des
Durchleitens eines Fluids, das die mindestens eine
zweite Auslassstruktur enthalt, in das Auslassende
des Substrats umfasst, um die zweite Auslassschicht
auszubilden, und dann wird ein Vakuum auf das Aus-
lassende angewendet, wahrend ein erwarmter Gas-
strom durch die Kanéle von dem Auslassende getrie-
ben wird, ohne die Lange der zweiten Auslassschicht
bedeutend zu verandern. Die unedlen Metalloxide fiir
den mindestens einen zweiten Auslass kénnen aus-
gewahlt werden aus: einem hitzebestandigen Oxid
fur den zweiten Auslass, einem seltenen Erdmetallo-
xid fiir den zweiten Auslass, einem Ubergangsmetall-
oxid fUr den zweiten Auslass, einem Erdalkalimetall-
oxid fur den zweiten Auslass und einem Molekular-
sieb. Die Struktur fir den zweiten Auslass umfasst
vorzugsweise mindestens eine Edelmetallkompo-
nente flr den zweiten Auslass. Vorzugsweise gibt es
mindestens eine Edelmetallkomponente, die aus der
Edelmetallkomponente fir den ersten Auslass und
der Edelmetallkomponente fur den zweiten Auslass
ausgewahlt wird, und die Edelmetallkomponenten
werden aus mindestens einer von Platin-, Palladium-,
Rhodium- und Iridiumkomponenten ausgewahit. In
jeder dieser Ausfiihrungsformen ist fir die verschie-
denen Schichten, welche die erste Einlassschicht
und die zweite Einlassschicht und die erste Auslass-
schicht und die zweite Auslassschicht beinhalten,
das erwarmte Gas vorzugsweise Luft, aber es kann
ein beliebiges geeignetes Gas sein, wie etwa Stick-
stoff. Die Temperatur des erwarmten Gases fir die
erste Einlassschicht betragt mindestens 200C° bis
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400C°, um die Edelmetallkomponente zu fixieren.
Das erwarmte Gas wird flir eine ausreichende Zeit
zum Trocknen Uber die Schichten geleitet, um das
Edelmetall von den Strukturen der verschiedenen
Schichten zu fixieren.

[0029] Strukturell kann die Bauweise der Schichten
wie gewinscht variieren. Zum Beispiel Uberlappt
mindestens ein Abschnitt mindestens einer der ers-
ten oder zweiten Einlassschichten mit mindestens ei-
ner der ersten oder zweiten Auslassschichten. Eine
Zone kann auch eine durchgehende Steigung der
Werkstoffkonzentration gegentiber der Schichtstarke
aufweisen. Vorzugsweise weist das Substrat zwei
angrenzende Zonen auf, eine erste Zone und eine
zweite Zone, die sich jeweils axial entlang der Lange
des Kanals erstrecken. Die erste Zone kann sich von
dem Einlass erstrecken, und die zweite Zone oder
Auslasszone erstreckt sich von dem Auslass entlang
einer separaten Lange des Kanals, dann umfasst die
erste Zone mit jeder Zone dieselbe Katalysatorbau-
weise in der Zone. Die angrenzenden Zonen weisen
unterschiedliche Strukturen und/oder Bauweisen auf.
in einer besonderen Ausflihrungsform tberlappt min-
destens eine Schicht der ersten Zone mindestens
eine Schicht der zweiten Zone, um mindestens eine
Zwischenzone zwischen der ersten Zone und der
zweiten Zone auszubilden. Es kann mindestens drei
Zonen geben, oder es kann eine unbeschichtete
Zone zwischen der ersten Zone und der zweiten
Zone geben.

[0030] Das Substrat ist eine monolithische Wabe,
die eine Vielzahl von parallelen Kanalen umfasst, die
sich von dem Einlass zu dem Auslass erstrecken.
Der Monolith kann aus einer Gruppe von Keramikmo-
nolithen und Metallmonolithen ausgewahlt werden.
Die Wabe wird aus der Gruppe ausgewahlt, die
Durchstromungsmonolithe und Wandfluss-Monolithe
umfasst. In besonderen Ausfuhrungsformen kann die
Struktur der Schichten die erwahnten Edelmetalle
beinhalten. Mindestens eine Schicht kann keine
Edelmetallkomponente enthalten. Ein bevorzugtes
Erzeugnis der Erfindung umfasst mindestens eine
Einlassschicht und mindestens eine Auslassschicht.
In dem bevorzugten Verfahren umfasst die mindes-
tens eine Einlassstruktur mindestens eine erste hit-
zebestandige Einlassoxidstruktur oder einen Ver-
bundwerkstoff, der ein erstes hitzebestandiges Ein-
lassoxid umfasst, das aus der Gruppe ausgewahit
wird, die aus Tonerde, Titanoxid, Zirkonerde und Kie-
selerde, einem seltenen Erdmetalloxid fiir den ersten
Einlass und mindestens einer Edelmetallkomponente
fur den ersten Einlass besteht. In dem bevorzugten
Verfahren umfasst die mindestens eine Auslassstruk-
tur mindestens eine erste hitzebestandige Auslasso-
xidstruktur oder einen Verbundwerkstoff, der ein ers-
tes hitzebestandiges Auslassoxid umfasst, das aus
der Gruppe ausgewahlt wird, die aus Tonerde, Titan-
oxid, Zirkonerde und Kieselerde, einem seltenen Erd-

metalloxid fir den Auslass und mindestens einer
Edelmetallkomponente fir den Auslass besteht.

[0031] In einer besonderen Ausfuhrungsform ent-
halten die Einlassstrukturen im Wesentlichen keine
Sauerstoffspeicherkomponenten. Insbesondere ent-
halten die Einlassstrukturen im Wesentlichen keine
Sauerstoffspeicherkomponenten, die aus Praseo-
dym- und Zer-Komponenten ausgewahlt werden. In
besonderen Ausflihrungsformen enthalt mindestens
eine der Auslassstrukturen eine Sauerstoffspeicher-
komponente. Insbesondere enthélt die mindestens
eine Auslassstruktur Sauerstoffspeicherkomponen-
ten, die aus Praseodym- und Zer-Komponenten aus-
gewahlt werden. Vorzugsweise wird mindestens eine
Einlass-Edelmetallkomponente wird an mindestens
einer hitzebestandigen Einlassoxidstruktur oder ei-
nem Verbundwerkstoff oder einem ersten seltenen
Erdmetalloxid fixiert, und mindestens eine Aus-
lass-Edelmetallkomponente an mindestens einer hit-
zebestandigen Auslassoxidstruktur oder einem Ver-
bundwerkstoff oder einem ersten seltenen Erdmetall-
oxid fixiert. Das Verfahren der vorliegenden Erfin-
dung beinhaltet das Durchleiten von mindestens ei-
nem Einlassende-Fluid, das eine Einlassende-Be-
schichtungsstruktur in dem oben erwahnten Substrat
umfasst. Im Sinne der vorliegenden Erfindung bein-
haltet ein Fluid Flissigkeiten, wassrige Massen, L6-
sungen, Suspensionen und Ahnliches. Die wéssrige
Flussigkeit geht in die Einlasskanale Gber und er-
streckt sich Uber mindestens einen Teil der Lange
von dem Einlassende in Richtung Auslassende, um
mindestens eine Einlassenden-Schichtbeschichtung
mit mindestens einer Einlassendenbeschichtung, die
sich nur Uber einen Teil der Lange von dem Einlas-
sende in Richtung Auslassende erstreckt, auszubil-
den. Ein Vakuum wird auf das Auslassende ange-
wendet, wahrend ein Gasstrom nach der Bildung je-
der Einlassendenbeschichtung durch die Kanale von
dem Einlassende getrieben wird, ohne die Lange je-
der Einlassschichtbeschichtung bedeutend zu veran-
dern. Mindestens ein wassriges Auslassenden-Fluid,
das mindestens eine Auslassenden-Beschichtungs-
struktur umfasst, wird durch mindestens einige Aus-
lasskanale bei dem Substrat-Auslassende in das
Substrat geleitet. Die wassrige Flussigkeit geht in die
Kanale Uber und erstreckt sich Gber mindestens ei-
nen Teil der Ladnge von dem Auslassende in Richtung
Einlassende, um mindestens eine Auslassen-
den-Schichtbeschichtung auszubilden. Das Verfah-
ren kann ferner das Anwenden eines Vakuums auf
das Einlassende umfassen, wahrend ein Gasstrom
nach der Ausbildung aller Auslassenden durch die
Kanale von dem Auslassende getrieben wird, ohne
die Lange jeder Auslassschichtbeschichtung bedeu-
tend zu verandern.

[0032] Das Verfahren der Erfindung kann den
Schritt der Warmebehandlung des Substrats bis zum
Abschluss der Beschichtung aller Schichten fir 1 bis
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10 Sekunden bei 200C° bis 400C° beinhalten. Der
Schritt des Kalzinierens wird vorzugsweise nach Ab-
schluss der Beschichtung aller Schichten durchge-
fuhrt. Der Schritt des Kalzinierens wird fiir 0,1 bis 10
Stunden bei 250C° bis 900C° durchgefiihrt

[0033] Die Wabe weist verschiedene Zonen entlang
der Lange der Kanale auf. Die Wand in den verschie-
denen Zonen kann unbeschichtet oder mit verschie-
denen Katalysatorstrukturen und -bauweisen be-
schichtet sein. Der Begriff ,Bauweise" wird verwen-
det, um den physikalischen Aufbau der Beschichtung
unter Betrachtung von Parametern, wie etwa die An-
zahl der Schichten der Beschichtungsstrukturen, die
Starke der Schichten und die Anordnung der Schich-
ten, dort wo es mehr als eine Schicht gibt, zu beurtei-
len. Die Zonen werden durch ihre Beschichtung (oder
das Fehlen der Beschichtung) definiert und erstre-
cken sich Uber eine Lange des Kanals, in dem es die-
selbe Beschichtung und Bauweise gibt. Die Be-
schichtung eines Zweischichtkatalysators definiert
zum Beispiel eine Zone bis sie an eine angrenzende
Zone stolt, die verschiedene Strukturen und ver-
schiedene Anzahlen von Schichten aufweist. Nicht
angrenzende Zonen kdnnen dieselbe Bauweise und
dieselben Strukturen aufweisen. Eine Verbesserung
der vorliegenden Erfindung besteht dann, dass 16sli-
che Komponenten in Beschichtungsstrukturen in ih-
ren jeweiligen Zonen fixiert werden. Zum Beispiel
wird Edelmetall, das vorhanden sein kann, in seiner
jeweiligen Zone und sogar in einer Schicht einer
Zone fixiert. Auf diese Weise kann besonders wah-
rend dem Herstellungsvorgang eine einzige monoli-
thische Wabe von Zone zu Zone multifunktional sein,
mit einem Minimum an und vorzugsweise keiner Mi-
gration von Edelmetallkomponenten. Die Begriffe ,fi-
xiert" und ,getrennt” sollen bedeuten, dass Kompo-
nenten innerhalb einer Zone und innerhalb einer
Schicht innerhalb einer Zone mit einem Minimum an
und vorzugsweise keiner Migration oder Diffusion
wahrend dem Herstellungsvorgang des katalytisier-
ten Substrats innerhalb der Zone verbleiben. Eine
Verbesserung des Monoliths der vorliegenden Erfin-
dung besteht dann, dass es ein Minimum an Migrati-
on von Edelmetall von einer Zone zu einer anderen
gibt, selbst wo eine Struktur einer Zone die Struktur
einer anderen Zone Uberdeckt.

[0034] Die erste Zone oder Einlasszone umfasst
vorzugsweise eine Einlassstruktur, die mindestens
eine hitzebestandige Einlassoxidstruktur oder einen
Verbundwerkstoff umfasst, der ein erstes hitzebe-
standiges Oxid umfasst, das aus der Gruppe ausge-
wahlt wird, die aus Tonerde, Titanoxid, Zirkonerde,
Kieselerde, einem seltenen Erdmetalloxid fir den
Einlass, einem Molekularsieb, wie etwa Zeolith, und
mindestens einer ersten Edelmetallkomponente be-
steht, und die zweite Auslasszone umfasst eine Aus-
lassstruktur, die mindestens eine hitzebestandige
Auslassoxidstruktur oder einen Verbundwerkstoff,

der ein erstes hitzebestandiges Auslassoxid umfasst,
das aus der Gruppe ausgewahlt wird, die aus Toner-
de, Titanoxid, Zirkonerde und Kieselerde, einem sel-
tenen Erdmetalloxid, einem Molekularsieb, wie etwa
Zeolith, und mindestens einer zweiten Edelmetall-
komponente besteht. Die mindestens eine erste
Edelmetallkomponente kann an mindestens einer
der mindestens einen ersten hitzebestandigen Oxid-
struktur und dem ersten seltenen Erdmetalloxid fixiert
werden. Die mindestens eine zweite Edelmetallkom-
ponente kann an mindestens einer der mindestens
einen zweiten hitzebestandigen Oxidstruktur und
dem zweiten seltenen Erdmetalloxid fixiert werden.
Das erste Edelmetall ist in der ersten Schicht ge-
trennt von der zweiten Schicht, und das zweite Edel-
metall ist in der zweiten Schicht getrennt von der ers-
ten Schicht. Wo es mehr als eine Schicht, z. B. Teil-
schichten, in einer Zone gibt, verbleibt das Edelmetall
vorzugsweise getrennt innerhalb dieser Schicht.

[0035] Eine Temperatur des getriebenen Gasstrom
von 200C° bis 400C° wurde herausgefunden, um im
Wesentlichen die I6sbaren Komponenten zu fixieren.
Die Kombination aus Durchsatz und Temperatur des
Gasstroms sollte ausreichend sein, um die Beschich-
tungsschicht zu erwarmen und vorzugsweise ein Mi-
nimum an Warme fir das darunter liegende Substrat
bereitstellen, um ein schnelles Abkiihlen in dem Sub-
strat-Kuhlschritt vor der Auftragung von nachfolgen-
den Schichten zu erméglichen. Der Kiihlschritt wird
vorzugsweise unter Verwendung der Umgebungsluft,
Ublicherweise von 5C° bis 40C°, 2 bis 20 und vor-
zugsweise 4 bis 10 Sekunden bei einem geeigneten
Durchsatz durchgefiihrt. Die Kombination von Durch-
satz der Umgebungsluft und der Temperatur des
Gasstroms sollte ausreichend sein, um die Beschich-
tungsschicht abzukihlen. Dieses Verfahren gestattet
ein fortlaufendes Beschichten einer Vielzahl von
Schichten auf einem Substrat, um den oben be-
schriebenen Gegenstand der der vorliegenden Erfin-
dung auszubilden.

[0036] In einer weiteren Ausfiihrungsform umfasst
das Verfahren den Schritt der Anwendung eines Va-
kuums auf das teilweise eingetauchte Substrat mit ei-
ner Intensitat und einer Zeit, die ausreichend sind,
um Beschichtungsmedien zu einem vorbestimmten
Abstand zu dem Bad in jedem der Kanale nach oben
zu saugen, um darin ein gleichmafiges Beschich-
tungsprofil fur jeden Eintauchschritt auszubilden. Al-
ternativ und vorzugsweise kann das Substrat umge-
dreht werden, um den Beschichtungsvorgang von
dem entgegengesetzten Ende mit der zweiten Struk-
tur zu wiederholen. Das beschichtete Substrat sollte
nach der Ausbildung der Einlassschicht und nach
dem Umdrehen des Substrats und der Ausbildung
der Auslassschicht thermisch fixiert werden.

[0037] Das Verfahren kann einen kann einen ab-
schlielenden Kalzinierschritt beinhalten. Dieser kann
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in einem Ofen zwischen den Beschichtungsschichten
durchgefiihrt werden oder nachdem dass Beschich-
ten aller Schichten auf dem Substrat abgeschlossen
wurde. Das Kalzinieren kann fiir 0,1 bis 10 Stunden
bei 250C° bis 900C°, vorzugsweise fur 0,5 bis 2 Stun-
den bei 450C° bis 750C° durchgefiihrt werden. Nach-
dem das Beschichten aller Schichten abgeschlossen
ist, kann das Substrat kalziniert werden.

Kurze Beschreibung der Zeichnungen

[0038] Fig. 1 ist eine perspektivische Ansicht eines
Wabensubstrats.

[0039] Fig. 2 ist eine Schnittansicht der Wabe von
Fig. 1 entlang dem Schnitt 2-2.

[0040] Fig. 3 bis Fig. 8 sind schematische Zeich-
nungen, die verschiedene beispielhafte Substratkon-
struktionen der vorliegenden Erfindung darstellen.

[0041] Fig.9 ist ein schematisches Ablaufdia-
gramm, welches das Verfahren der vorliegenden Er-
findung darstellt.

[0042] Fig. 10 ist eine schematische Darstellung ei-
nes Kraftfahrzeugs, das sowohl einen motornahen
Katalysator als auch einen Katalysator unter dem
FufRraum enthalt.

[0043] Fig. 11 ist eine schematische Darstellung ei-
ner Kraftfahrzeugabgasanlage, die sowohl einen mo-
tornahen Katalysator als auch einen Katalysator un-
ter dem Fuliraum enthalt.

Ausfuhrliche Beschreibung der bevorzugten Ausfih-
rungsformen

[0044] Bevorzugte Ausfiihrungsformen werden von
Fachleuten durch Bezug auf die begleitenden Zeich-
nungen verstanden.

[0045] Wie in Fig. 1 gezeigt, ist die vorliegende Er-
findung ausgerichtet auf ein Verfahren zur Beschich-
tung eines Substrats, vorzugsweise eine Wabe 10,
die eine AuRenflache 12, ein Einlassende 14 und ein
Auslassende 14' umfasst. Es gibt eine Vielzahl von
parallelen Kanalen 16, die von den Wabenwanden 18
definiert werden. Jeder Kanal weist einen entspre-
chenden Einlass und Auslass auf. Die Wabe 10 weist
entlang der Lange der Kanale verschiedene Zonen
auf. Die Wande 18 der verschiedenen Zonen kdnnen
unbeschichtet oder mit verschiedenen Katalysator-
strukturen und -bauweiser beschichtet sein. Die Zo-
nen werden durch ihre Beschichtung (oder das Feh-
len der Beschichtung) definiert und erstrecken sich
Uber eine Lange des Kanals, in dem es dieselbe Be-
schichtung und Bauweise gibt. Die Beschichtung ei-
nes Zweischichtkatalysators definiert zum Beispiel
eine Zone bis sie an eine angrenzende Zone stoft,

die verschiedene Strukturen und verschiedene An-
zahlen von Schichten aufweist. Nicht angrenzende
Zonen konnen dieselbe Bauweise und dieselben
Strukturen aufweisen. Fig. 2 ist eine Schnittansicht
2-2 der Wabe 10 von Fig. 1, die drei Zonen enthalt,
eine erste Zone 20 und eine zweite Zone 22, die be-
schichtet sind, und eine dritte Zone 24, die zwischen
den Zonen 20 und 22 unbeschichtet ist.

[0046] Eine Verbesserung der vorliegenden Erfin-
dung besteht darin, dass l6sliche Komponenten in
Beschichtungsstrukturen in ihren jeweiligen Zonen fi-
xiert werden. Zum Beispiel wird Edelmetall, das vor-
handen sein kann, in seiner jeweiligen Zone und so-
gar in einer Schicht innerhalb einer Zone fixiert. Auf
diese Weise kann besonders wahrend dem Herstel-
lungsvorgang eine einzige monolithische Wabe von
Zone zu Zone multifunktional sein, mit einem Mini-
mum an und vorzugsweise keiner Migration von
Edelmetallkomponenten oder anderen Werkstoffen,
die eine Wasserl6slichkeit oder andere Diffusionsei-
genschaften aufweisen. Fir die Zwecke der vorlie-
genden Anwendung sind die Komponenten innerhalb
einer Zone und vorzugsweise auch innerhalb einer
Schicht innerhalb einer Zone in dieser Schicht ge-
trennt, und verbleiben innerhalb der Zone mit einem
Minimum. Am meisten bevorzugt wird ein Minimum
von Komponenten-Migration oder -Diffusion wahrend
dem Vorgang zur Herstellung des Substrats. Es gibt
ein Minimum an Migration von Edelmetall von einer
Zone zu einer anderen, selbst wo eine Struktur von
einer Zone die Struktur in einer anderen Zone Uber-
deckt.

[0047] Fig. 3 bis Fig. 8 stellen Beispiele der Wabe
10 mit einer Vielzahl von Bauweisekonstruktionen
dar. Gemeinsame Elemente von FEiq. 3 bis Fig. 8 und
Fig. 1 und Fig. 2 weisen dieselben Bezugszeichen
auf. Fig. 3 bis Fig. 8 stellen eine Dreizonenwabe 10
dar, die eine Vielfalt von Beschichtungsbauweisen an
den Wanden 18 in jeder der Zonen 20, 22 und 24 zei-
gen. Die Ausfihrungsformen von Fig. 3, Fig.4,
Fig. 5, Fig. 7 und Fiqg. 8 stellen eine Beschichtungs-
bauweise dar, bei der die Beschichtung ein Fluid ist,
wie etwa eine wassrige Masse, die in das Einlassen-
de 14 und/oder das Auslassende 14' der Wabe 10
Ubergeht. Es wird erkannt, dass in bestimmten Aus-
fuhrungsformen, wie sie in Fig. 6 gezeigt werden, in-
nere Zonen beschichtet werden kénnen, ohne dass
sie in das Einlassende 14 oder das Auslassende 14'
Ubergehen mussen, wie etwa durch das Auftragen ei-
ner Folie vor dem Zusammenbau eines Metall-, Pa-
pier- oder Polymer-Monolithen.

[0048] Fig. 3 stellt eine Ausfiihrungsform dar, in der
die erste Zone 20 mit einer einzelnen Schicht 26 ei-
ner katalytischen Struktur beschichtet wird. Die zwei-
te Zone 22 wird in gleicher Weise mit einer einzelnen
Schicht einer katalytischen Struktur 28 beschichtet,
welche dieselbe oder eine andere als bei der kataly-
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tischen Struktur 26 sein kann. Die dritte Zone 24
bleibt unbeschichtet. Fig. 4 stellt eine alternative
Ausfuhrungsform zu der von Fig. 3 dar, worin die ers-
te Zone 20 eine Zweischicht-Katalysatorbeschich-
tung umfasst, die eine innere Schicht 30 aufweist, die
wiederum mit einer duf3eren Schicht 32 beschichtet
wird. Die zweite Zone 22 wird in gleicher Weise ge-
zeigt und weist eine zweischichtige katalytische Bau-
weise auf, die eine innere Schicht 34 aufweist, die mit
einer aulBeren Schicht 36 beschichtet wird. Entweder
die Zone 20 an dem Einlassende 14 oder die Zone 22
an dem Auslassende 14' kdnnen eine oder mehrere
katalytische Schichten oder katalytische und
nicht-katalytische Schichten aufweisen. Die dritte
Zone 24 wird in ahnlicher Weise ohne eine katalyti-
sche Schicht gezeigt. Wie nachfolgend beschrieben
wird, kann die Zone 24 eine nicht-katalytische
Schicht und oder katalytische Schichten aufweisen.

[0049] Fig. 5 stellt eines Ausfiihrungsform dar, in
der die erste Zone 20 eine katalytische Schicht 38
umfasst, die sich in Zone 24 als eine katalytische au-
Rere Schicht erstreckt. In dhnlicher Weise weist die
zweite Zone 22 bei dem Auslass eine katalytische
Schicht 40 auf, die sich in die dritte Zone 24 als kata-
lytische innere Schicht 40" erstreckt.

[0050] Fig. 6 stellt eines Ausfiihrungsform dar, in
der es drei Zonen 20, 22 und 24 gibt. Die Zonen 20
und 22 werden jeweils mit katalytischen Beschichtun-
gen 42 und 44 gezeigt. Die innere Zone 24 wird mit
einer katalytischen Beschichtung 46 dargestellt, wel-
che entweder dieselbe wie die katalytische Beschich-
tung 42 oder die katalytische Beschichtung 44 oder
eine unabhangige Beschichtung, die katalytisch oder
nicht-katalytisch ist, sein kann.

[0051] FEia.7 und Eig. 8 stellen Steigungsausfiih-
rungsformen dar. Die erste Zone 20 bei dem Einlas-
sende 14 enthalt drei Schichten, eine innere Schicht
46, eine mittlere Schicht 48 und eine aulere Schicht
50. Die innere Schicht 46 erstreckt sich tGber die ge-
samte Lange der Zonen 20, 22 und 24. In der zweiten
Zone 22 bei dem Auslassende ist die Schicht 46" die
einzige Schicht. In der dritten Zone 24 gibt es zwei
Schichten; die innere Schicht 46" und die aulere
Schicht 48", die eine Weiterfihrung der mittleren
Schicht 48 von der ersten Zone 20 ist. in einer alter-
nativen Ausfuhrungsform enthalt die erste Zone 20
drei Schichten 52, 54 und 56. Die innere Schicht 52
erstreckt sich nur durch die erste Zone 20. Die mittle-
re Schicht 54 erstreckt sich als die mittlere Schicht
54" in die dritte Zone 24. Die auliere Schicht 56 der
Zone 20 erstreckt sich als die mittlere Schicht 56" in
die dritte Zone 24 und als einzige Schicht 56 in die
zweite Zone 22.

[0052] Wie nachstehend besprochen wird, kénnen
die Substrate mit beschichteten Zonen nach der vor-
liegenden Erfindung durch eine Vielfalt von Verfahren

hergestellt werden. Wie angegeben sollten die Struk-
tur der Beschichtungen, die jede Schicht definieren,
und die innerhalb jeder Zone jedoch getrennt sein.
Das heifdt, die Werkstoffe sollten wahrend der Verar-
beitung und Herstellung in ihren jeweiligen Schichten
verbleiben, mit einem Minimum an und vorzugsweise
keiner Migration von Komponenten von Schicht zu
Schicht und Zone zu Zone. Das ist bezuglich I8slicher
Komponenten, wie etwa Edelmetallsalze, besonders
wichtig.

[0053] Das beschichtete Wabensubstrat der bevor-
zugten Ausfuhrungsformen der vorliegenden Erfin-
dung kann durch eine Vielfalt von Verfahren herge-
stellt werden. Solche Verfahren sind vorzugsweise
ausgerichtet auf die Verwendung einer geformten
monolithischen Wabe, wie etwa eine keramische
oder eine metallische Wabe, und auf das Durchleiten
eines Fluids, wie etwa eine wassrige Masse, und der
Struktur in den Einlass- und/oder Auslassenden zu
einem gewlinschten Abstand, um die jeweiligen Zo-
nen auszubilden. Alternativ kbnnen Werkstoffe, die
brauchbar sind, um monolithische Waben, wie diinne
Lagen Metallfolie, Papier- oder Polymer-Werkstoff,
auszubilden, vor der Ausbildung des Monolithen mit
katalytischen Strukturen beschichtet werden. Nach
der Ausbildung des Monolithen befinden sich die ver-
schiedenen Strukturen in den gewunschten Zonen,
die sich innerhalb des Monolithen von dem Einlass in
Richtung Auslass erstrecken. Ein beschichtetes Sub-
strat, wie es in Fig. 6 gezeigt wird, kann zum Beispiel
durch eine Kombination von Vorgangen hergestellt
werden. Bestimmte Zonen, wie die Zone 24, kénnen
zum Beispiel auf einer Folie vorbeschichtet werden,
und dann kénnen die aulReren Zonen 20 und 22 be-
schichtet werden, indem eine Beschichtungsstruktur
in den Einlass und den Auslass der geformten Wabe
Ubergeht. Wenn von beschichteten Werkstoffen Ge-
brauch gemacht wird, um das Substrat zusammen-
zusetzen, beinhalten brauchbare Verfahren zur Be-
schichtung von Elementen, wie etwa eine Folie, das
Abscheiden aus der Gasphase, das Aufspriihen, das
Farbbeschichten, das Rollen, das Drucken und Ahn-
liches. Fir die verschiedenen Verfahren, um be-
schichtete Waben herzustellen, in denen verschiede-
ne Strukturen entlang der Lange der Wabenkanale
angeordnet werden, wird Bezug genommen auf die
internationale Verdéffentlichung Nr. WO 92/09848.

[0054] Wie oben angegeben, wird es bevorzugt,
eine Edelmetallkomponente der Beschichtungsstruk-
tur innerhalb verschiedener Schichten und zwischen
Zonen zu trennen. Der katalytisch aktive Werkstoff
wird mindestens in der ersten Schicht vor dem Fixie-
ren auf dem hitzebestéandigen Auflagewerkstoff auf-
getragen, und das Substrat, das die Schicht enthalt,
kann thermisch behandelt werden, um das Edelme-
tallsalz in ein unlésliches Edelmetalloxid umzuwan-
deln, was zu einem Minimum an Diffusion des Edel-
metalls fir die angrenzenden Schichten fiihren wir-
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de.

[0055] Ein bevorzugtes Verfahren umfasst, wie
oben erwahnt, das Beschichten einer ersten Zone ei-
nes Substrats mit mindestens einer ersten Schicht,
die eine erste Struktur umfasst, und eine zweite Zone
des Substrats wird mit mindestens einer zweiten
Schicht beschichtet, die eine zweite Struktur umfasst.
Vorzugsweise stellt das Verfahren der vorliegenden
Erfindung fir eine fortlaufende Fertigung eine Viel-
zahl von Waben der vorliegenden Erfindung bereit.

[0056] Fig.9 ist ein schematisches Ablaufdia-
gramm, das die verschiedenen Schritte A bis E in ei-
ner besonderen Ausfihrungsform der vorliegenden
Erfindung darstellt. Gemeinsame Elemente in Fig. 9
und verschiedenen anderen Zeichnungen weisen
dieselben Schriftzeichen auf. Das Verfahren der vor-
liegenden Erfindung ist fur die FlieBbandfertigung
brauchbar.

[0057] In Schritt A werden die Waben 10 fortlaufend
einer Vorrichtung zum Beschichten zugefuhrt. Die
Wabe 10 wird durch eine geeignete Halteeinrichtung,
wie etwa eine Klemme 60, gehalten. Die Wabe 10
kann vor dem Beschichten gewogen oder in anderer
Weise vorbereitet werden. Die Wabe lauft von Schritt
A nach Schritt B. In Schritt B wird die Wabe 10 in ei-
nen Behalter, wie etwa ein Tauchbecken 62, ge-
taucht, der einen Bereich in der Form eines Beckens
64 aufweist, das Beschichtungsmedien 66 enthalt.
Eine geeignete Einrichtung wird verwendet, um ein
Vakuum auf das obere Ende oder Auslassende 14
der Wabe 10 anzuwenden. Vorzugsweise wird eine
Kappe 68 abdichtend auf das obere Ende oder Aus-
lassende 14’ der Wabe 10 angewendet, und ein Va-
kuum wird durch eine geeignete Vakuumeinrichtung,
wie etwa eine (nicht gezeigte) Vakuumpumpe, durch
den Kanal 69 auf das obere Ende 14' der Wabe 10
angewendet, um einen Druckabfall zu erzeugen und
dabei die Beschichtungsmedien 66 aus dem Becken
64 in das untere Ende oder Einlassende 14 der Wabe
10 zu saugen, um so die Kanale 16 mindestens uber
einen Abschnitt ihrer Lange zu beschichten. Das Be-
schichten wird in der Weise durchgefiihrt, die in dem
gleichzeitig anhangigen US-Patent 595 383 2 mit
dem Titel ,METHOD FOR DRYING A COATED SUB-
STRATE" offengelegt wird. Sobald das Beschichten
nur auf einen Teil der Kanallange angewendet wer-
den soll, kann es eine begrenzte Menge an Fluid (Be-
schichtungsmedien) in dem Becken geben. Sobald
das Fluid vollstandig entfernt ist, beschichtet es eine
vorgegebene Lange, und Luft wird in den Kanal ge-
saugt. Der vordere Rand des Fluids das die Kanale
geflllt hat, reist ab und es gibt einen offen Weg von
dem Einlass zu dem Auslass. Die Struktur bildet eine
Beschichtungslange an der Wand bis zu der vorge-
gebenen Lange. In Schritt B kann das angewendete
Vakuum 5 bis 15 Zoll und vorzugsweise 5 bis 10 Zoll
Wassersaule betragen. Der Beschichtungsschritt fin-

det 1 bis 10 Sekunden lang und vorzugsweise 2 bis 4
Sekunden lang statt.

[0058] Die Beschichtung, die in Schritt B aufgetra-
gen wird, wird dann gemaf Schritt C getrocknet. Eine
brauchbare Beschreibung des Trockenschritts wird in
dem verwiesenen US-Patent 595 383 2 gegeben.
Schritt C ist ein wirkender Eingriff der Vakuumvorrich-
tung, um Dampfe aus dem Substrat zu ziehen, und
fur ein Blasgerat, um das Gas (z. B. erwarmte Luft)
durch das Substrat zu driicken, um die Beschichtung
zu trocknen. Die Wabe 10 wird wahrend dem Tro-
ckenvorgang weiter durch eine geeignete Halteein-
richtung, wie etwa eine Klemme 60, gehalten. Eine
geeignete Einrichtung wird verwendet, um ein Vaku-
um auf das obere Ende oder Auslassende 14' der
Wabe 10 anzuwenden. Vorzugsweise kann die Kap-
pe 68 weiter angewendet werden, oder eine neue
Kappe 70 wird abdichtend auf das obere Ende oder
Auslassende 14' der Wabe 10 angewendet, und ein
Vakuum wird durch eine geeignete Vakuumeinrich-
tung, wie etwa eine (nicht gezeigte) Vakuumpumpe,
durch den Kanal 72 auf das obere Ende oder Auslas-
sende 14' der Wabe 10 angewendet. Es gibt eine Ein-
richtung, um ein Gas (z. B. heilRe Luft) in die Kanale
16 der Wabe zu treiben oder zu driicken. Die Vorrich-
tung beinhaltet eine Kappe 76, die eine Einrichtung
aufweist, die abdichtend auf das untere Ende oder
Einlassende 14 der Wabe 10 angewendet.

[0059] In dem Arbeitsablauf von Schritt C wird ein
Vakuum durch ein geeignetes Vakuumerzeugungs-
gerat erzeugt, um Gas durch den Kanal 72 von dem
obere Ende oder Auslassende 14' zu saugen. Ein
(nicht gezeigtes) Geblase oder ein anderes geeigne-
tes Gerat wird aktiviert, um ein heifles Gas in den Ka-
nal 78 und in das untere Ende oder Einlassende 14
der Wabe 10 zu treiben. Dementsprechend werden
Dampfe von dem Auslass 14' der Wabe 10 durch die
Kappe 70 und aus dem Kanal 72 gesaugt, wahrend
heiRe Luft nach oben durch den Kanal 78 in die Kap-
pe 76 und in das untere Ende oder Einlassende 14
der Wabe 10 getrieben wird. Als eine Konsequenz
werden die Dampfe innerhalb der Kanale 16 der
Wabe 10 aus den Kanalen gesaugt, und heiles Gas
wird durch die Kanale der Wabe 10 getrieben, um die
Beschichtung zu trocknen.

[0060] Die Intensitat des Vakuums, das wahrend
des Trockenschritts eingeflhrt wird, kann abhangig
von den Querschnittsbereichen der Kanale 16, der
Struktur und der Starke der Beschichtungsmedien,
die auf jeden Kanal angewendet werden, variieren.
Im Allgemeinen wird die Intensitat des Vakuums 5 bis
15 Zoll Wassersaule betragen. Ein Gerat fur das ein-
fuhren eines Vakuums kann zum Beispiel ein Pax-
ton-Geblase sein. Das Geblasesystem fir heil3es
Gas kann in der Form eines Luftdliisen-Kerosin-Heiz-
gerats vorliegen, das zum Beispiel eine Heizkapazi-
tat von ca. 50.000 BTU aufweist. Sobald das Substrat
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aus dem Becken der Beschichtungsmedien in Schritt
B entfernt wird, saugt das Vakuum im Betrieb mit ei-
nem Vakuum von 5 bis 15 Zoll die verdampften Be-
standteile aus den Kanalen, Ublicherweise 2 bis 40
Sekunden lang, vorzugsweise 2 bis 10 Sekunden
lang und am besten 2 bis 6 Sekunden lang. Das Va-
kuum wird aufrechterhalten bis die Dampfe abgeleitet
sind.

[0061] Wahrend Schritt C wird die Schicht auf
200C° bis 400C° erwarmt, um Edelmetallkomponen-
ten innerhalb der Struktur zu fixieren. Vorzugsweise
wird die Edelmetallkomponente auf einer hitzebe-
standigen Oxidauflage fixiert.

[0062] Die beschichtete, getrocknete und beschich-
tete Wabe von Schritt C geht als Nachstes zu Schritt
D, wo eine Umgebungslufttemperatur 2 bis 20 Se-
kunden lang, vorzugsweise 5 bis 20 Sekunden lang
und vorzugsweise ca. 8 Sekunden lang angewendet
wird, um die Beschichtung so schnell wie méglich zu
trocknen. Das schlie3t einen Beschichtungsschritt fur
eine Schicht bei der vorliegenden Erfindung ab. Die
Umgebungsluft liegt Ublicherweise in einem Tempe-
raturbereich von 5C° bis 40C°, natirlich kénnen ab-
gesehen von Luft andere Gase, vorzugsweise inerte
Gase verwendet werden. Vorzugsweise gibt es eine
Kappe, wie etwa die Kappe 70, bei dem Auslass 14'.

[0063] Eine zusatzliche Beschichtung kann durch
den Einlass oder das untere Ende 14 hindurch bereit-
gestellt werden. Alternativ kann die Wabe 10 in
Schritt E gedreht werden, so dass das Auslassende
14' zu dem unteren Ende wird, und das Einlassende
14 wird zu dem oberen Ende, um das Beschichten
auf die Auslassseite anzuwenden. Der Vorgang kann
wiederholt werden, um eine gewtlinschte Beschich-
tungsbauweise auf der beschichteten Wabe zu er-
zeugen.

[0064] In einer weiteren Ausfiihrungsform umfasst
das Verfahren den Schritt des Anwendens eines Va-
kuums auf das teilweise eingetauchte Substrat mit ei-
ner Intensitat und einer Zeit, die ausreichend sind,
um die Beschichtungsmedien zu einem vorgegebe-
nen Abstand zu dem Bad in jedem der Kanale nach
oben zu saugen, um dann einen gleichmaRiges Be-
schichtungsprofil fir jeden Eintauchschritt auszubil-
den. Alternativ und vorzugsweise kann das Substrat
umgedreht werden, um das Substrat teilweise in das
Bad einzutauchen, um es mit der zweiten Struktur zu
beschichten. Das Substrat sollte nach dem Eintau-
chen des Substrat-Einlassendes und nach dem Um-
drehen des Substrats und dem Eintauchen des Aus-
lassendes thermisch fixiert werden.

[0065] Die Wabensubstrate, die nach dem Verfah-
ren der vorliegenden Erfindung hergestellt werden,
sind insbesondere bei der katalytischen Behandlung
von Kraftfahrzeug-Abgasstromen brauchbar, die gas-

formige Kohlenwasserstoffe, Stickoxide und Kohlen-
monoxide umfassen. Zusatzlich sind die Substrate
brauchbar, um Abgasstrome von Kraftfahrzeugen zu
behandeln, die Feststoffe in trockener Form enthal-
ten, wie etwa Rul oder leicht flichtige organische
Anteile, welche beide in Dieselmotor-Abgasstromen
zu finden sind. Schlief3lich sind die Substrate in An-
wendungen brauchbar, in denen Ozon in einem Gas-
strom, wie etwa der Umgebungsluft, vorhanden sein
kann, die behandelt wird bevor sie in eine Flugzeug-
oder Fahrzeugkabine geleitet wird, oder in verschie-
denen bekannten Verfahren zur Behandlung der Um-
gebungsluft, wie sie in US-Serien-Nr. 08/682.174 of-
fengelegt werden.

[0066] Wie angegeben, liegt eine besonders bevor-
zugte Anwendung der Substrate in der Behandlung
von Kraftfahrzeug-Abgasstromverunreinigungen.
Katalysatoren, die notwendig sind, um solche Verun-
reinigungen zu behandeln, haben Ublicherweise ein
Ziel, mehrere Verunreinigungen in harmlose Erzeug-
nisse umzuwandeln. Zusatzlich missen solche Kata-
lysatoren unterverschiedenen Bedingungen und in
verschiedenen Abschnitten des Abgasstroms arbei-
ten. Brauchbare Katalysatoren fiir die Behandlung
von gasférmigen Kohlenwasserstoffen, Stickoxiden
und Kohlenmonoxiden sind zum Beispiel als Dreiwe-
ge-Katalysatoren bekannt und befinden sich an ver-
schiedenen Teilen des Abgassystems. Solche Kata-
lysatoren kénnen sich in der Nahe des Motors befin-
den und werden als motornahe Katalysatoren be-
zeichnet, oder sie kbnnen dem Motor nachgeschaltet
angeordnet sein, Ublicherweise unter dem Fuldraum
des Fahrgastraums, und werden als Unterboden-Ka-
talysatoren bezeichnet. Solche Ausfiihrungsformen
werden in Eig. 10 und Eig. 11 gezeigt.

[0067] Es wird Bezug genommen auf Fig. 10, wel-
che einen Kraftfahrzeug 110 zeigt, das einen Benzin-
motor 112 aufweist. Der Benzinmotor 112 weist einen
Motorabgasauslass 114 auf. Ublicherweise ist der
Motorabgasauslass 114 durch einen Krimmerein-
lass 118 mit einem Motorabgaskrimmer 116 verbun-
den. Ein motornaher Katalysator ist nahe an dem Mo-
torabgas-Krimmerauslass 119 abgeordnet. Der
Krimmerauslass 119 ist durch einen motornahen Ka-
talysatoreinlass 122 mit dem motornahen Katalysator
120 verbunden. Der motornahe Katalysator 120 ist
mit einem nachgeschalteten Katalysator, wie etwa
dem Unterboden-Katalysator 124, verbunden. Der
motornahe Katalysator weist einen motornahen Ka-
talysatorauslass 126 auf, der durch das motornahe
Katalysatorabgasrohr 130 mit dem Unterboden-Kata-
lysatoreinlass 128 und dem Unterboden-Katalysator
124 verbunden ist. Der Unterboden-Katalysator 124
ist Ublicherweise und vorzugsweise mit einem Aus-
pufftopf 132 verbunden. Insbesondere ist der Unter-
boden-Katalysatorauslass 134 durch das Unterbo-
den-Abgasrohr 138 mit einem Auspufftopfeinlass 136
verbunden. Der Auspufftopf weist einen Auspuff-
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topfauslass 139 auf, der mit einem Endrohr 140 ver-
bunden ist, das einen Endrohrauslass 142 aufweist,
der sich zu der Umgebung hin 6ffnet.

[0068] Fig. 11 zeigt eine schematische Zeichnung
des motornahen Katalysators 120 in Verbindung mit
dem Unterboden-Katalysator 124. In dieser bevor-
zugten Anordnung umfasst der motornahe Katalysa-
tor eine motornahe Wabenauflage 144, auf dem die
motornahe Katalysatorstruktur beschichtet ist. Der
Unterboden-Katalysator 124 umfasst eine Unterbo-
denwabe 146, auf dem eine Dreiwege-Katalysator-
struktur beschichtet ist. Die motornahe Katalysator-
wabe von Fig. 2 kann abdichtend in dem motornahen
Kanister 152 montiert sein, der den motornahen Ka-
talysatoreinlass 122 und den motornahen Katalysa-
torauslass 126 durch das motornahe Katalysatorab-
gasrohr 130 mit dem Einlass 128 des Dreiwege-Ka-
talysators 124, der abdichtend in dem Unterbo-
den-Katalysatorkanister 154 montiert ist, verbunden
hat. Das Unterboden-Abgasrohr 138 ist mit dem Un-
terboden-Katalysatorauslass 134 verbunden. Alter-
nativ kann sich die motornahe Katalysatorstruktur in
einer vorgeschalteten Zone einer motornahen Kata-
lysatorauflage 144 befinden. Ein Dreiwege-Katalysa-
tor kann in einer nachgeschalteten Zone an dersel-
ben Wabenauflage 144 angeordnet sein. Das kann
den Katalysator in der Unterboden-Position verrin-
gern oder eliminieren.

[0069] In einer Ausfiihrungsform ist das Substrat ein
monolithischer Trager von dem Typ, der eine Vielzahl
von feinen, parallelen Gasstromkanalen aufweist, die
sich dadurch zu einer Einlas- oder Auslassflache des
Tragers erstrecken, so dass die Kanale fur einen Flu-
id-Strom hindurch offen sind. Die Kanale, die im We-
sentlichen von ihrem Fluid-Einlass bis zu ihrem Flu-
id-Auslass gerade verlaufen, werden durch die Wan-
de umgrenzt, an denen der katalytische Werkstoff als
ein ,Washcoat" beschichtet ist, so dass die Gase, die
durch die Kanéle strébmen, den katalytischen Werk-
stoff berthren. Die Strdmungskanale des monolithi-
schen Tragers sind dinnwandige Kanale, die eine
beliebige geeignete Querschnittsform und Gréfie
aufweisen konnen, wie etwa trapezférmig, rechte-
ckig, quadratisch, sinusférmig, hexagonal, oval und
kreisférmig. Solche Strukturen kénnen von ca. 60 bis
ca. 1200 oder mehr Gaseinlassoffnungen (,Zellen")
pro Quadratzoll Querschnitt aufweisen. Der kerami-
sche Trager kann aus einem beliebigen geeigneten
hitzebestandigen Werkstoff gefertigt sein, wie etwa
Cordierit, Cordierit-Alpha-Tonerde, Siliziumnitrid, Zir-
kon-Mullit, Spodumen, Tonerde-Kieselerde-Magnesi-
umoxid, Zirkonsilikat, Sillimanit, Magnesiumsilikate,
Zirkon, Petalit, Alpha-Tonerde, Aluminiumsilikate. Die
metallische Wabe kann aus einem hitzebestandigen
Metall gefertigt werden, wie etwa Edelstahl oder einer
anderen geeigneten auf Eisen basierenden korrosi-
onsbestandigen Legierung.

[0070] Die fir die nach dieser Erfindung hergestell-
ten Katalysatoren brauchbaren Trager kbnnen natur-
gemal aus Metall sein und aus einem oder mehren
Metallen oder Metalllegierungen bestehen. Die me-
tallischen Trager kénnen verschiedene Gestalten
aufweisen wie Pellets oder monolithische Formen.
Bevorzugte metallische Auflagen umfassen hitzebe-
standige unedle Metalllegierungen, insbesondere in
denen Eisen eine wesentlicher oder der Hauptbe-
standteil ist. Solche Legierungen kdnnen ein oder
mehrere Elemente aus Nickel, Chrom und Aluminium
enthalten, und die Gesamtmenge dieser Metalle
kann vorteilhafter Weise mindestens etwa 15 Ge-
wichtsprozent der Legierung betragen, z. B. etwa 10
bis 25 Gewichtsprozent Chrom, etwa 3 bis 8 Ge-
wichtsprozent Aluminium und bis etwa zu 20 Ge-
wichtsprozent Nickel, zumindest etwa 1 Gewichts-
prozent Nickel, wenn Uberhaupt etwas davon oder
mehr als Spurenmengen davon enthalten sind. Die
bevorzugte Legierung kann kleine oder Spurenmen-
gen von einem oder mehreren anderen Materialien
enthalten wie etwa Magnesium, Kupfer, Vanadium,
Titanium und ahnliches. Die Oberflachen der metalli-
schen Trager kénnen bei sehr hohen Temperaturen
oxidiert werden wie z. B. mindestens etwa 1000°C,
um die Korrosionsbestandigkeit der Legierung zu
verbessern, indem auf der Oberflaiche des Tragers
eine Oxidschicht ausgebildet wird, die eine gréliere
Dicke und einen gréfReren Oberflachenbereich auf-
weist als bei einer Oxidation unter Raumtemperatur.
Das Herstellen der oxidierten oder vergréRerten
Oberflache auf dem Trager aus Legierung durch Oxi-
dation bei hoher Temperatur kann das Haftvermégen
der hitzebestandigen Oxid-Auflage und der die Kata-
lyse beschleunigenden Metallkomponenten auf dem
Trager verstarken.

[0071] Solche monolithischen Trager kénnen bis zu
etwa 1200 oder mehr Durchflusskanéle (,Zellen") pro
Quadratzoll Querschnitt enthalten, wenngleich auch
wesentlich weniger verwendet werden kénnen. Zum
Beispiel kann der Trager etwa 60 bis 800 oder noch
eher etwa 200 bis 600 Zellen pro Quadratzoll (cells
per square inch — ,cpsi") aufweisen.

[0072] Diskrete Schichten von katalytischem Mate-
rial, gewohnlich als ,Washcoats" bezeichnet, knnen
auf einem geeigneten Trager beschichtet werden.
Wo in einem gegebenen Bereich mehr als eine
Schicht vorhanden ist, z. B. bevorzugt zwei Schich-
ten, haftete die erste Beschichtung am Trager und die
zweite Beschichtung Uberlagert die erste Beschich-
tung und haftet an derselben. Bei dieser Anordnung
wird das Gas, das mit dem Katalysator in Kontakt ge-
bracht wird, z. B. durch die Durchgange des mit dem
katalytischen Material beschichteten Tragers geleitet
wird, zuerst mit der zweiten bzw. oberen Beschich-
tung in Kontakt kommen und dadurch hindurchstro-
men, um mit der darunter liegenden unteren bzw. ers-
ten Beschichtung in Kontakt zu kommen.

12/28



DE 699 37 609 T2 2008.08.07

[0073] Bevorzugte Katalysatoren und Katalysator-
strukturen sind offen gelegt in WO 95/35152, WO
95/00235 und Wo 96/17671.

[0074] Wenn die Strukturen als diinne Beschichtung
auf einem Substrat aus monolithischem Trager aus-
gefuhrt werden, werden die Anteile der Bestandteile
gewohnlich ausgedriickt in Gramm des Materials pro
Kubikzoll des Katalysators, da diese MaReinheit den
verschiedenen ZellgréRen der Gasdurchgénge in un-
terschiedlichen Substraten monolithischer Trager
Rechnung tragt. Die Konzentration von Komponen-
ten aus Edelmetall wie etwa Metallkomponenten der
Platingruppe basiert auf dem Gewicht des Metalls der
Platingruppe und wird gewdhnlich in Gramm des Ma-
terials pro Kubikful® ausgedrtickt.

[0075] Die Katalysatoren nach dieser Erfindung
weisen die Gestalt einer Katalysatorstruktur auf, die
von einem Substrat wie einem keramischen oder me-
tallischen Monolith gehalten wird. Der Katalysator
kann eine Beschichtung auf dem Substrat aus einer
oder mehren Schichten von Katalysatorstrukturen
sein. Ein bevorzugter Katalysator ist ein Dreiwe-
ge-Katalysator (TWC - tree way conversion). Der
Verbundwerkstoff des TWC-Katalysators katalysiert
gleichzeitig die Oxidation von Kohlenwasserstoffen
und Kohlenmonoxid und die Reduktion von Stick-
stoffoxiden in einem Gasstrom.

[0076] Solche Strukturen umfassen ublicherweise
eine katalytisch aktive Komponente. Eine brauchbare
und bevorzugte Komponente ist ein Edelmetall, be-
vorzugt ein Metall aus der Platingruppe und eine Auf-
lage fur das Edelmetall. Bevorzugte Auflagen sind
hitzebestandige Oxide wie Tonerde, Kieselerde, Ti-
tanoxid und Zirkonerde. Die Struktur umfasst ein ka-
talytisch aktives Material, eine Auflage und bevorzugt
ein Sauerstoff-Speicherelement.

[0077] Brauchbare katalytisch aktive Komponenten
umfassen mindestens eine Komponente aus Palladi-
um, Platin, Rhodium, Ruthenium und Iridium, wobei
Platin, Palladium und/oder Rhodium bevorzugt wer-
den. Edelmetalle werden in Abhangigkeit vom Metall
typischer Weise in Mengen von bis zu 300 g/ft*, be-
vorzugt 5 bis 250 g/ft> und noch besser 25 bis 200
g/ft® verwendet. Die Materialmengen basieren auf
dem Gewicht dividiert durch das Substratvolumen
(Wabenstruktur).

[0078] Brauchbare Auflagen kénnen aus hitzebe-
standigem Oxid mit grof’lem Oberflachenbereich her-
gestellt werden. Brauchbare Auflagen mit groRem
Oberflachenbereich umfassen ein oder mehrere hit-
zebestandige Oxide, die aus Tonerde, Titanoxid, Kie-
selerde und Zirkonerde ausgewahlt werden. Diese
Oxide umfassen z. B. Kieselerde und Metalloxide wie
Tonerde, einschlieRlich Oxidmischungen wie Kiesel-
erde-Tonerde, Aluminosilikate, die amorph oder kris-

tallin sein konnen, Tonerde-Zirkonerde, Toner-
de-Chromia, Tonerde-Zerit und ahnliches. Die Aufla-
ge besteht im Wesentlichen aus Tonerde, das die
Elemente der Gamma- oder der aktivierten Tonerde-
familie enthalt wie Gamma- und Eta-Tonerde und,
wenn vorhanden, eine geringe Menge anderer hitze-
bestandiger Oxide, z. B. etwa bis 20 Gewichtspro-
zent. Wiinschenswerter Weise besitzt die aktive Ton-
erde einen spezifischen Oberflachenbereich von 60
bis 300 m?/g.

[0079] Bevorzugte Komponenten zur Sauerstoff-
speicherung weisen Eigenschaften zum Speichern
und Freisetzen von Sauerstoff auf. Die Komponente
zur Sauerstoffspeicherung ist irgendein Material nach
dem Stand der Technik, bevorzugt mindestens ein
Oxid eines Metalls aus der Gruppe der seltenen Erd-
metalle und am liebsten eine Zer- oder Praseo-
dym-Verbindung mit Zeroxid (Zerit) als der am meis-
ten bevorzugten Komponente zur Sauerstoffspeiche-
rung. Die Komponente zur Sauerstoffspeicherung
kann in mindestens 5 Gewichtsprozent und bevor-
zugt in mindestens 10 Gewichtsprozent und noch
besser in mindestens 15 Gewichtsprozent der Kata-
lysatorstruktur vorkommen. Die Komponente zur
Sauerstoffspeicherung kann durch Dispergierverfah-
ren nach dem Stand der Technik gewonnen werden.
Solche Verfahren koénnen das Impragnieren der
Struktur enthalten, durch Tranken mit der Komponen-
te zur Sauerstoffspeicherung auf eine Auflage wie ein
Palladium, das eine Auflage in Gestalt einer wasseri-
gen Losung enthalt, indem die erhaltene Mischung
an der Luft getrocknet und kalziniert wird, um eine
erste Schicht, die ein Oxid der Komponente zur Sau-
erstoffspeicherung enthalt in engen Kontakt mit der
Palladium-Komponente zu bringen. Beispiele von
brauchbaren wasserléslichen oder dispergierbaren,
zersetzbaren Komponenten zur Sauerstoffspeiche-
rung enthalten, aber sind nicht beschrankt auf was-
serldsliche Salze und/oder koloidale Dispersionen
aus Zer-Acetat, Praseodym-Acetat, Zer-Nitrat, Pra-
seodym-Nitrat usw. US-Patent Nr. 4.189.404 legt die
Trankung einer Aluminium basierten Auflagenstruk-
tur mit Zer-Nitrat offen.

[0080] Alternativ kann die Komponente zur Sauer-
stoffspeicherung eine lose Struktur zur Speicherung
von Sauerstoff sein, die eine Komponente zur Sauer-
stoffspeicherung umfasst, welche bevorzugt Zeroxid
und/oder Praseodymoxid in loser Form ist. Zeroxid
wird sehr bevorzugt. Mit loser Form ist gemeint, dass
das Zeroxid und/oder das Praseodymoxid in diskre-
ten Partikeln vorkommt, die eine Durchmesser von 1
bis 15 Mikron oder kleiner aufweisen kénnen, im Ge-
gensatz dazu, wenn sie wie in der ersten Schicht in
einer LOsung dispergiert sind. Eine Beschreibung
und die Anwendung solcher loser Komponenten wird
im US-Patent Nr. 4.719.694 vorgestellt. Wie im
US-Patent Nr. 4.727.052 angemerkt bedeutet lose
Form, dass Zeroxid-Partikel mit Partikeln von akti-
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vierter Tonerde so vermischt werden, dass Zeroxid in
fester loser Form vorliegt, im Gegensatz z. B. zum
Impragnieren von Partikeln aus Tonerde mit einer L6-
sung aus einer Zeroxid-Verbindung, die nach der Kal-
zinierung in Zeroxid umgewandelt wird, das zwischen
den Tonerde-Partikeln angelegt wird. Zeroxid und
Praseodymoxid sind die am meisten bevorzugten
Komponenten zur Sauerstoffspeicherung.

[0081] Die Leistungsfahigkeit der Katalysatorstruk-
tur kann durch die Verwendung von einem alkali-
schen Erdmetall, von dem angenommen wird, dass
es als Stabilisator wirkt, von mindestens einer selte-
nen Erdmetall-Komponente aus Lanthan, Praseo-
dym oder Neodym, die als Beschleuniger gelten, und
mindestens einer Zirkonium-Komponente verstarkt
werden.

[0082] Ein brauchbarer und bevorzugter Gegen-
stand kann ein Verbund aus geschichtetem TWC-Ka-
talysator sein, der eine erste (untere) Schicht mit ei-
ner ersten Auflagerstruktur und die zweite (obere)
Schicht mit einer zweiten Auflagerstruktur umfasst.
Dieser Verbund enthalt Palladium sowohl in der ers-
ten wie in der zweiten Schicht und kann in bestimm-
ten Ausfihrungsformen Palladium als das im We-
sentlichen einzige Metall umfassen. Solche Gegen-
stande sind in WO 95/00235 offen gelegt.

[0083] Kurz gesagt umfasst die erste Schicht eine
Metallkomponente aus einer ersten Platingruppe, die
eine erste Palladium-Komponente enthalt, welche
dieselbe oder eine andere als die in der zweiten
Schicht sein kann. Um bei der ersten Schicht einen
héheren Wirkungsgrad bei der Temperaturumwand-
lung zu erzielen, wird eine Komponente zur Sauer-
stoffspeicherung in engen Kontakt mit dem Metall der
Platingruppe gebracht. Bevorzugter Weise kommt
eine Komponente aus alkalischem Erdmetall, die als
Stabilisator angesehen wird, ein seltenes Erdmetall
aus Lanthan- oder Neodym-Metallkomponenten, das
fur einen Beschleuniger gehalten wird, und eine Zir-
konium-Komponente zum Einsatz. Die zweite
Schicht umfasst eine zweite Palladium-Komponente
und optional mindestens eine zweite Metallkompo-
nente der Platingruppe, die nicht Palladium ist. Die
zweite Schicht umfasst zusatzlich bevorzugt eine
zweite Zirkonium-Komponente, mindestens eine
zweite Komponente aus alkalischem Erdmetall und
mindestens eine zweite Komponente aus seltenem
Erdmetall, das aus der Gruppe ausgewahlt wird, wel-
che aus Lanthan-Metallkomponenten und Neo-
dym-Metallkomponenten besteht. Bevorzugt enthalt
jede Schicht eine Zirkonium-Komponente, mindes-
tens eines Komponente aus alkalischem Erdmetall
und die seltenen Erdkomponente. Am meisten bevor-
zugt ist, dass jede Schicht sowohl mindestens eine
Komponente aus alkalischem Erdmetall und mindes-
tens eine Komponente aus seltener Erde enthalt. Die
erste Schicht umfasst ferner optional eine zweite

Struktur zur Sauerstoffspeicherung, die eine zweite
Komponente zur Sauerstoffspeicherung enthalt. Die
zweite Komponente zur Sauerstoffspeicherung
und/oder die zweite Struktur zur Sauerstoffspeiche-
rung sind bevorzugt in loser Form und auch im engen
Kontakt mit der Metallkomponente der ersten Pla-
tin-Gruppe.

[0084] In einer bevorzugten Ausflihrungsform kann
die erste Schicht eine erste Palladium-Komponente
und relativ geringe Mengen eines ersten Metalls der
Platin-Gruppe, das nicht Palladium ist, und/oder die
zweite Schicht kann eine zweite Palladiumkompo-
nente und relativ geringe Mengen einer zweiten Me-
tallkomponente der Platingruppe, die nicht eine Pal-
ladiumkomponente ist, umfassen. Die bevorzugten
ersten und zweiten Komponenten der Platingruppe
werden ausgewahlt aus Platin, Rhodium und Mi-
schungen davon. Die bevorzugte erste Metallkompo-
nente der Platingruppe ohne Palladium ist Platin und
die am meisten bevorzugte zweite Metallkomponente
der Platingruppe ohne Palladium wird ausgewahlt
aus Rhodium, Platin und Mischungen davon. Typi-
scher Weise enthélt die erste Schicht bis zu 100 Ge-
wichtsprozent Palladium als Metall der Platingruppe.
Wo eine erste Metallkomponente der Platingruppe
ohne Palladium benutzt wird, wird sie typischer Wei-
se in Mengen von bis zu 40, bevorzugt von 0,1 bis 40,
noch besser von 5 bis 25 Gewichtsprozent, basie-
rend auf dem Gesamtgewicht der ersten Palladium-
komponente und den Metallkomponenten der Platin-
gruppe ohne Palladium, in der ersten Schicht einge-
setzt. Wo eine zweite Metallkomponente der Platin-
gruppe ohne Palladium benutzt wird, wird sie typi-
scher Weise in Mengen bis zu 40, bevorzugt von 0,1
bis 40 und noch lieber von 5 bis 25 Gewichtsprozent,
basierend auf dem Gesamtgewicht der zweiten Pal-
ladiumkomponente und der der Metallkomponenten
der Platingruppe ohne Palladium, in der zweiten
Schicht verwendet.

[0085] Der Katalysator dieser Ausfiihrungsform um-
fasst bevorzugt eine Palladiumkomponente, die so-
wohl in der ersten wie auch in der zweiten Schicht
vorhanden ist, in der katalytisch aktiven, beschleuni-
genden Komponente in einer Menge, die ausreicht,
um Strukturen zur Verfigung zu stellen, die wegen
der Palladiumkomponente eine deutlich verbesserte
katalytische Aktivitat aufweisen. In einer bevorzugten
Ausfihrungsform ist die erste Palladiumkomponente
die einzige Metallkomponente der Platingruppe in der
ersten Schicht und die zweite Palladiumkomponente
ist die einzige Metallkomponente der Platingruppe in
der zweiten Schicht. Optional kann die erste und/oder
die zweite Schicht ferner jeweils ein erstes und zwei-
tes brauchbares Metall der Platingruppe umfassen,
die z. B. Platin, Ruthenium, Iridium und Rhodium so-
wie Mischungen oder Legierungen dieser Metalle wie
z. B. Platin-Rhodium enthalt.
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[0086] Die Struktur der ersten Schicht und die Struk-
tur der zweiten Schicht umfassen jeweils eine erste
Auflage und eine zweite Auflage, die aus derselben
oder aus verschiedenen Komponenten bestehen
kann. Die Auflage wird wie oben angefiihrt aus einem
hitzebestéandigen Oxid mit groRem Oberflachenbe-
reich hergestellt. Die Strukturen der ersten und der
zweiten Schicht umfassen bevorzugt eine Auflage
wie Tonerde, katalytische Komponenten, Stabilisato-
ren, Reaktionsbeschleuniger und, falls vorhanden,
andere Wandler und schlief3t den Trager oder das
Substrat aus. Wenn die Strukturen als eine diinne
Beschichtung auf ein monolithisches Tragersubstrat
aufgebracht werden, werden die Anteile der Bestand-
teile herkémmlich in Gramm des Materials pro Kubik-
zoll des Katalysators ausgedrtickt, da diese Mal3ein-
heit verschiedenen Zellengrofien fiur den Gasfluss-
durchgang in unterschiedlichen monolithischen Tra-
gersubstraten Rechnung tragt. Bei typischen Abgas-
katalysatoren fiir Automobile kann die ein monolithi-
sches Substrat enthaltende Katalysatorstruktur im
Allgemeinen eine Beschichtung der katalytischen
Struktur von etwa 0,5 bis etwa 6,0 und bevorzugt
etwa 1,0 bis etwa 5,0 g/in® umfassen.

[0087] Der Katalysator enthalt wie oben angemerkt
bevorzugt eine erste Komponente zur Sauerstoff-
speicherung in der ersten bzw. unteren Schicht, die in
engem Kontakt mit einer Palladiumkomponente ist.
Die Komponente flr die Sauerstoffspeicherung ist ir-
gendein Material nach dem Stand der Technik und
bevorzugter Weise mindestens ein Oxid eines Me-
talls aus der Gruppe der seltenen Erdmetalle und am
Besten eine Zer- oder Praseodym-Verbindung mit
Zeroxid (Zerit) als der am meist bevorzugten Kompo-
nente zur Sauerstoffspeicherung. Die Komponente
fur die Sauerstoffspeicherung kann vorkommen in
Gewichtsprozent von mindestens 5%, bevorzugt
mindestens 10% und noch lieber mindestens 15%
der Struktur der ersten Schicht. In der Struktur der
ersten bzw. unteren Schicht kann die Komponente
zur Sauerstoffspeicherung eingebunden werden
durch Dispergierverfahren nach dem Stand der Tech-
nik, wie durch Tranken der Palladium enthaltenden
Auflage mit der Komponente zur Sauerstoffspeiche-
rung in Form einer wasserigen Ldsung, durch Trock-
nen und durch Kalzinieren der entstandenen Mi-
schung an der Luft.

[0088] In der ersten bzw. unteren Schicht und in der
oberen bzw. zweiten Schicht gibt es optional eine ers-
te lose Struktur zur Sauerstoffspeicherung, die eine
Komponente zur Sauerstoffspeicherung umfasst, die
wie schon angemerkt bevorzugt Zerit und/oder Pra-
seodymoxid in loser Form ist. Unter loser Form ver-
steht man, dass eine Struktur in fester, bevorzugt in
feiner partikularer Form vorliegt und noch besser eine
GroRenverteilung der Partikel aufweist, in der typi-
scher Weise mindestens etwa 95 Gewichtsprozent
der Partikel einen Durchmesser von 0,1 bis 5,0 und

bevorzugt von 0,5 bis 3,0 Mikrometer besitzen. In
US-Patent Nr. 5.057.483 wird Bezug genommen auf
die Diskussion der losen Partikel.

[0089] Zusatzlich zu oben aufgelisteten Komponen-
ten der Struktur der ersten Schicht und der Struktur
der zweiten Schicht kann jede Schicht einen beson-
deren Verbundwerkstoff aus Zirkonerde und von min-
destens einem Oxid einer Zeroxid enthaltenden sel-
tenen Erde enthalten. Solche Materialien sind z. B. in
dem US-Patent Nr. 4.642.940 und 5.057.483 offen
gelegt. Besonders bevorzugt werden Partikel, die
mehr als 50% einer Zirkonerde basierten Verbindung
enthalten und bevorzugt 60 bis 90% Zirkonerde, 10
bis 30 Gewichtsprozent Zerit und optional bis zu 10
Gewichtsprozent und, falls verwendet, mindestens
0,1 Gewichtsprozent eines seltenen Erdoxids, das
nicht Zerit ist, zum Stabilisieren der Zirkonerde
brauchbar ist und zu der Gruppe von Lanthanoxid,
Neodymoxid und Yttriumoxid gehort.

[0090] Sowohl die Struktur der ersten Schicht als
auch die Struktur der zweiten Schicht umfassen eine
Komponente, die zur Stabilisierung beitragt, bevor-
zugt einen ersten Stabilisator in der ersten Schicht
und einen zweiten Stabilisator in der zweiten Schicht.
Der Stabilisator wird aus der Gruppe der alkalischen
Erdmetallverbindungen ausgewanhlt. Bevorzugte Ver-
bindungen umfassen Verbindungen, die aus Metallen
der Gruppe gewonnen werden, die aus Magnesium,
Barium, Kalzium und Strontium besteht. Aus US-Pa-
tent Nr. 4.727.052 ist bekannt, dass Auflagemateria-
lien wie aktivierte Tonerde thermisch stabilisiert wer-
den kénnen, um unerwiinschte Phasentransformatio-
nen der Tonerde von Gamma nach Alpha bei erhéh-
ten Temperaturen durch den Gebrauch von Stabilisa-
toren oder einer Kombination von Stabilisatoren zu
hemmen. Aus der Vielzahl von offen gelegten Stabili-
satoren verwendet die Struktur der ersten Schicht
und der zweiten Schicht der vorliegenden Erfindung
alkalische Erdmetallkomponenten. Die alkalischen
Erdmetallkomponenten sind bevorzugt alkalische
Erdmetalioxide. In einer besonders bevorzugten
Struktur soll Barium und Strontium als Gemisch in der
Struktur der ersten und der zweiten Schicht verwen-
det werden. Das alkalische Erdmetall kann in einer
I6slichen Form verwendet werden, die nach der Kal-
zinierung zum Oxid wird. Bevorzugter Weise wird das
I6sliche Barium als Bariumnitrat, Bariumacetat oder
Bariumhydroxid und das |6sliche Strontium als Stron-
tiumnitrat oder Strontiumacetat eingesetzt, die alle
nach der Kalzinierung zu Oxiden werden.

[0091] In allen Strukturen der ersten Schicht und
zweiten Schicht kann die Menge des mit der Tonerde
verbundenen Warmestabilisators aus Metalloxid zwi-
schen etwa 0,05 und 30 Gewichtsprozent, bevorzugt
zwischen 0,1 und 25 Gewichtsprozent liegen, basie-
rend auf dem Gesamtgewicht von verbundener Ton-
erde, Stabilisator und katalytischer Metallkomponen-
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te.

[0092] Des Weiteren enthalten sowohl die Struktur
der ersten Schicht wie auch die Struktur der zweiten
Schicht eine Mischung, die aus Zirkon, bevorzugt Zir-
konoxid, gewonnen wird. Die Zirkonmischung kann
als eine wasserlosliche Mischung wie Zirkonacetat
oder als eine relativ unldsliche Mischung wie Zirkon-
hydroxid verwendet werden. Die Menge sollte geni-
gen, um die Stabilisation und die Beschleunigung der
jeweiligen Strukturen zu verstarken.

[0093] Beide Strukturen der ersten Schicht wie der
zweiten Schicht enthalten mindestens einen ersten
Beschleuniger aus der Gruppe von Metallkomponen-
ten aus Lanthan und Metallkomponenten aus Neo-
dym, wobei die bevorzugten Komponenten Lanthan-
oxid (Lanthana) und Neodymoxid (Neodymia) sind.
In einer besonders bevorzugten Struktur gibt es Lan-
thanoxid und optional eine geringe Menge an Neody-
moxid in der unteren Schicht und Neodymoxid oder
optional Lanthanoxid in der oberen Beschichtung.
Von diesen Mischungen ist zwar bekannt, dass sie
als Stabilisatoren fur die Tonerdeauflage wirken, ihr
Hauptzweck in der Struktur der vorliegenden Erfin-
dung ist jedoch, als Reaktionsbeschleuniger fiir die
jeweiligen Strukturen der ersten und zweiten Schicht
zu wirken. Unter Beschleuniger versteht man ein Ma-
terial, das die Umwandlung einer gewtinschten Che-
mikalie zu einer anderen fordert. In einem TWC ver-
starkt der Beschleuniger die katalytische Umwand-
lung von Kohlenmonoxid und Kohlenwasserstoffen
zu Wasser und Kohlendioxid und Stickoxiden zu
Stickstoff und Sauerstoff.

[0094] Die Struktur der ersten Schicht und/oder die
Struktur der zweiten Schicht der vorliegenden Erfin-
dung kann andere herkdmmliche Additive enthalten
wie Sulfidunterdriicker wie z. B. Nickel- oder Eisen-
komponenten. Wenn Nickeloxid verwendet wird,
kann eine Menge von etwa 1 bis 25 Gewichtsprozent
der ersten Beschichtung wirksam sein, wie im
US-Patent Nr. 5.057.483 offen gelegt wurde.

[0095] Eine besonders brauchbarer Katalysatorver-
bund umfasst in der ersten Schicht etwa 0,003 bis 0,3
g/in® der ersten Palladiumkomponente; etwa 0 bis
0,065 g/in® der ersten Metallkomponente der Platin-
gruppe mit Ausnahme von Palladium; etwa 0,15 bis
etwa 2,0 g/in® der ersten Auflage, d. h. Tonerde; min-
destens etwa 0,05 g/in® der gesamten ersten Kompo-
nente zur Sauerstoffspeicherung im engen Kontakt
zu der Palladiumkomponente; etwa 0,025 bis etwa
0,5 g/in® von mindestens einer ersten Komponente
von alkalischen Erdmetallen; etwa 0,025 bis etwa 0,5
g/in® der ersten Zirkoniumkomponente; etwa 0,025
bis etwa 0,5 g/in® von mindestens einer ersten Kom-
ponente aus seltenem Erdmetall der Gruppe, die Me-
tallkomponenten aus Lanthan und Metallkomponen-
ten aus Neodym umfasst; und umfasst in der zweiten

Schicht etwa 0,003 bis 0,3 g/in® der zweiten Palladi-
umkomponente und etwa 0 bis 0,065 g/in® einer zwei-
ten Rhodiumkomponente oder einer zweiten Platin-
komponente oder deren Mischung, etwa 0,15 bis
etwa 2,0 g/in® der zweiten Auflage, d. h. Tonerde; und
etwa 0,025 bis etwa 0,5 g/in® der zweiten Zirkonium-
komponente. Diese erste und/oder zweite Schicht
kann ferner umfassen etwa 0,025 bis etwa 0,5 g/in®
einer Nickelkomponente. Die erste und/oder zweite
Schicht kann des Weiteren den partikularen Verbund-
werkstoff von Zirkonoxid und Zeroxid in Mengen von
0 bis 2,0 g/in®* mit 60 bis 90 Gewichtprozent Zirkono-
xid, 10 bis 30 Gewichtsprozent Zeroxid und 0 bis 10
Gewichtsprozent seltene Erdoxide aus Lanthanoxid,
Neodymoxid und deren Mischungen enthalten. Das
Gewicht der Palladiumkomponente und anderer Me-
tallkomponenten der Platingruppe basiert auf dem
Gewicht des Metalls.

[0096] Eine brauchbare und bevorzugte erste
Schicht besteht aus:

etwa 0,003 bis etwa 0,6 g/in® von mindestens einer
Palladiumkomponente;

0 bis etwa 0,065 g/in® von mindestens einer ersten
Komponente aus Platin und/oder Rhodium;

etwa 0,15 bis etwa 2,0 g/in® einer ersten Auflage;
etwa 0,05 bis etwa 2,0 g/in® insgesamt von den ers-
ten Komponenten zur Sauerstoffspeicherung in der
ersten Schicht;

von 0 und bevorzugt etwa 0,025 bis etwa 0,5 g/in®
von mindestens einer ersten Komponente aus alkali-
schen Erdmetall;

von 0 und bevorzugt etwa 0,025 bis etwa 0,5 g/in® ei-
ner ersten Zirkoniumkomponente; und

von 0 und bevorzugt etwa 0,025 bis etwa 0,5 g/in®
von mindestens einer ersten Komponente aus selte-
nem Erdmetall aus der Gruppe von Metallkomponen-
ten aus Zeroxid, Lanthan und Neodym.

[0097] Eine brauchbare und bevorzugte zweite
Schicht besteht aus:

etwa 0,003 bis etwa 0,6 g/in® von mindestens einer
zweiten Palladiumkomponente;

0 bis etwa 0,065 g/in® von mindestens einer ersten
Platin- und/oder Rhodiumkomponente;

etwa 0,15 bis etwa 2,0 g/in® einer zweiten Auflage;
von 0 und bevorzugt etwa 0,025 bis etwa 0,5 g/in®
von mindestens einer zweiten Komponente aus sel-
tenem Erdmetall aus der Gruppe von Metallkompo-
nenten aus Lanthan und Neodym;

von 0 und bevorzugt etwa 0,25 bis etwa 0,5 g/in® von
mindestens einer zweiten Komponente aus alkali-
schem Erdmetall; und

von 0 und bevorzugt etwa 0,025 bis etwa 0,5 g/in® ei-
ner zweiten Zirkoniumkomponente. Allerdings erfor-
dert die erste Schicht eine Komponente aus alkali-
schem Erdmetall und/oder eine Komponente aus sel-
tener Erde, und die zweite Schicht erfordert eine
Komponente aus alkalischem Erdmetall und/oder
eine Komponente aus seltenem Erdmetall.
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[0098] Die erste und/oder zweite Schicht kann 0 bis
etwa 2,0 g/in® eines Verbundwerkstoffs zur Sauer-
stoffspeicherung aufweisen, der eine partikulare
Form von einem Zeroxid-Zirkonerde-Gemisch ent-
halt.

[0099] Die diskrete Form und die zweiten Beschich-
tungen des katalytischen Materials, herkébmmlich als
~Washcoats" bezeichnet, werden auf einen geeigne-
ten Trager beschichtet, wobei bevorzugt die erste Be-
schichtung, die auf dem Trager haftet, und die zweite
Beschichtung, die die erste Beschichtung berlagert
und an dieser haftet, in einer Zone gebildet werden.
Bei dieser Anordnung, wird das Gas, das mit dem Ka-
talysator in Kontakt ist, z. B. durch die Durchlasse
des mit katalytischem Material beschichteten Tragers
fliel3t, zuerst mit der zweiten bzw. oberen Beschich-
tung in Kontakt kommen und diese durchdringen, um
mit der darunter liegenden ersten bzw. unteren Be-
schichtung in Kontakt zu gelangen. In einem alterna-
tiven Aufbau muss jedoch die zweite Beschichtung
nicht die erste Beschichtung Uberlagern, sondern
kann in einem vorgeschalteten ersten Zonenab-
schnitt (gesehen in der Richtung des Gasstroms
durch den Katalysator) des Tragers angeordnet sein,
wobei die erste Beschichtung an einem nachgeschal-
teten zweiten Zonenabschnitt des Tragers vorgese-
hen ist. Zum Aufbringen der ,Washcoat" wirde bei
diesem Aufbau ein Langsabschnitt einer vorgeschal-
teten ersten Zone des Tragers alleine in eine wassri-
ge Masse des zweiten katalytischen Beschichtungs-
materials getaucht und getrocknet, und der unge-
tauchte Langsabschnitt der nachgeschalteten zwei-
ten Zone des Tragers wirde anschlieBend in eine
wassrige Masse des ersten katalytischen Beschich-
tungsmaterials getaucht und getrocknet.

[0100] Ein alternativer und brauchbarer Dreiwe-
ge-Katalysator (TWC) kann mehr als ein Edelmetall
enthalten, wie in WO 95/35152 offengelegt ist. Der in
WO 95/35152 offen gelegte Katalysator umfasst eine
erste Schicht mit mindestens einer Palladiumkompo-
nente. Die erste Schicht kann optional geringe Men-
gen einer Platinkomponente enthalten, basierend auf
dem gesamten Platinmetall der Platinkomponenten
in der ersten und zweiten Schicht. Die zweite Schicht
umfasst mindestens zwei zweite Metallkomponenten
der Platingruppe, wobei eine der Metallkomponenten
der Platingruppe bevorzugt eine Platinkomponente
und die andere bevorzugt eine Rhodiumkomponente
ist.

[0101] Auflagenkomponenten der Metallkomponen-
ten der Platingruppe in der ersten und zweiten
Schicht kénnen dieselben oder verschiedene sein
und sind bevorzugt Verbindungen aus der Gruppe
bestehend aus Komponenten von Kieselerde, Toner-
de und Titandioxid. Bevorzugte erste und zweite Auf-
lagen konnen aktivierten Verbindungen aus der
Gruppe sein, die aus Tonerde, Kieselerde, Kieseler-

de-Tonerde, Aluminiumsilicate, Tonerde-Zirkonerde,
Tonerde-Chromoxid und Tonerde-Zeroxid besteht.

[0102] Eine besondere und bevorzugte Ausfiih-
rungsform der vorliegenden Erfindung bezieht sich
auf das Herstellen eines geschichteten Katalysator-
verbundwerksstoffs, der eine erste innere Schicht mit
einer ersten Auflage, die mindestens eine Palladium-
komponente aufweist und mit 0 bis unter 50 Ge-
wichtsprozent Platinmetall von mindestens einer ers-
ten Platinkomponentenschicht basierend auf der ge-
samten Menge Platinmetall in der ersten und zweiten
Schicht.

[0103] Bevorzugter Weise umfasst die erste Schicht
eine erste Auflage, eine erste Palladiumkomponente,
mindestens einen ersten Stabilisator und mindestens
eine Metallkomponente seltener Erde aus Zeroxid,
Neodymoxid und Lanthanoxid. Die erste Schicht
kann auch eine erste Struktur zur Sauerstoffspeiche-
rung mit einer ersten Komponente zur Sauerstoff-
speicherung umfassen. Die zweite Schicht umfasst
bevorzugt eine zweite Auflage, mindestens eine
zweite Platinkomponente, mindestens eine Rhodi-
umkomponente und eine zweite Struktur zur Sauer-
stoffspeicherung. Das Platinmetall der Platinkompo-
nente der zweiten Schicht kann 50 bis 100 Gewichts-
prozent bezogen auf die Gesamtmenge des Platin-
metalls in der ersten und zweiten Schicht betragen.

[0104] Die zweite Schicht umfasst bevorzugt eine
.Zzweite" Struktur zur Sauerstoffspeicherung mit einer
wassrigen zweiten Komponente zur Sauerstoffspei-
cherung. Die Struktur zur Sauerstoffspeicherung um-
fasst zusatzlich zur Komponente zur Sauerstoffspei-
cherung ein Verdlinnungsmittel. Brauchbare und be-
vorzugte Verdinnungsmittel umfassen hitzebestan-
dige Oxide. Verdinnungsmittel soll so verstanden
werden, dass die zweite Komponente zur Sauerstoff-
speicherung in der Struktur zur Sauerstoffspeiche-
rung in relativ geringen Mengen vorkommt. Die Struk-
tur ist eine Mischung, die als ein Gemisch gekenn-
zeichnet werden kann, das eine echte bestandige L6-
sung sein kann oder nicht. Die zweite Komponente
zur Sauerstoffspeicherung ist verdinnt, um die
Wechselwirkung mit der Rhodiumkomponente zu mi-
nimieren. Eine derartige Wechselwirkung kann die
langfristige Katalysatorwirkung verringern. Die zweite
Schicht umfasst bevorzugt eine zweite Struktur zur
Sauerstoffspeicherung mit einer zweiten Komponen-
te zur Sauerstoffspeicherung wie etwa seltene Erdo-
xide, bevorzugt Zeroxid. Die zweite Komponente zur
Sauerstoffspeicherung ist mit einem Verdinnungs-
mittel wie einem hitzebestandigen Metalloxid ver-
dinnt, bevorzugt Zirkonoxid. Eine besonders bevor-
zugte Struktur zur Sauerstoffspeicherung ist ein Ge-
misch aus gemeinsam gefallter Zeroxid-Zirkonerde.
Es enthalt bevorzugt bis zu 30 Gewichtsprozent Zer-
oxid und mindesten 70 Gewichtsprozent Zirkonerde.
Die Struktur zur Sauerstoffspeicherung umfasst be-
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vorzugt Zeroxid und zusatzlich zum Zeroxid eins oder
mehrere Elemente von Lanthanoxid, Neodymoxid,
Yttriumoxid oder Mischungen davon. Ein besonders
bevorzugtes partikuldres Gemisch umfasst Zeroxid,
Neodymoxid und Zirkonerde. Dies enthalt bevorzugt
60 bis 90 Gewichtsprozent Zirkonerde, 10 bis 30 Ge-
wichtsprozent Zeroxid und bis zu 10 Gewichtspro-
zent Neodymoxid. Das Zeroxid stabilisiert nicht nur
die Zirkonerde, indem es bei dieser ungewlinschte
Phasenumwandlungen verhindert, sondern verhalt
sich auch als eine Komponente zur Sauerstoffspei-
cherung, die die Oxidation des Kohlenstoffmonoxids
und die Reduktion der Stickoxide verstarkt.

[0105] Die zweite Struktur zur Sauerstoffspeiche-
rung liegt bevorzugt in loser Form (bulk form) vor. Mit
loser Form ist gemeint, dass die Struktur in einer fes-
ten, bevorzugt fein partikularen Form vorliegt und
noch besser eine Verteilung ihre Teilchengroflie auf-
weist, bei der mindestens etwa 95 Gewichtsprozent
der Partikel typischer Weise einen Durchmesser von
0,1 bis 5,0 und bevorzugt von 0,5 bis 3,0 Mikrometer
besitzen. In den US-Patenten Nr. 4.714.694 und
5.057.483 wird zu der Diskussion uber lose Partikel
Bezug genommen.

[0106] Die zweite Komponente zur Sauerstoffspei-
cherung und optional die erste Komponente zur Sau-
erstoffspeicherung werden bevorzugt aus der
Zer-Gruppe ausgewahlt und bestehen bevorzugt aus
Zerverbindungen, Praseodym- und/oder Neodymver-
bindungen. Bei der Verwendung von Verbindungen
der Zer-Gruppe wurde festgestellt, dass sich beim
Vorhandensein von Schwefel im Abgasstrom uner-
wulnschter Schwefelwasserstoff bilden kann. Wenn
der Schwefelwasserstoff minimiert werden soll, wer-
den zuséatzlich bevorzugt Metalloxide der Gruppe IIA,
bevorzugt Strontiumoxid und Kalziumoxid benutzt.
Wo lieber Verbindungen von Zer, Praseodym oder
Neodym eingesetzt wird, kann mindestens eine der
ersten oder zweiten Schicht ferner eine Nickel- oder
Eisenkomponente umfassen, um den Schwefelwas-
serstoff zu unterdriicken. Die erste Schicht umfasst
des Weiteren bevorzugt eine Nickel- oder Eisenkom-
ponente.

[0107] Stabilisatoren kdnnen in der ersten oder der
zweiten Schicht sein und sind bevorzugt in der ersten
Schicht. Stabilisatoren kénnen aus mindestens einer
alkalischen Erdmetallkomponente ausgewahlt wer-
den, die aus einem Metall gewonnen wird, das zur
Gruppe aus Magnesium, Barium, Kalzium und Stron-
tium gehort, bevorzugt Strontium und Barium.

[0108] Zirkoniumkomponenten in der ersten
und/oder zweiten Schicht werden bevorzugt und wir-
ken sowohl als Stabilisator als auch als Beschleuni-
ger. Seltene Erdoxide bewirken eine Beschleunigung
der katalytischen Aktivitat der Struktur der ersten
Schicht. Komponenten seltener Erdmetalle werden

bevorzugt aus der Gruppe von Metallkomponenten
aus Lanthan und Metallkomponenten aus Neodym
genommen.

[0109] Eine brauchbare und bevorzugte erste
Schicht besteht aus:

etwa 0,0175 bis etwa 0,3 g/in® Palladiumkomponen-
te;

etwa 0 bis etwa 0,065 g/in® einer ersten Platinkompo-
nente;

etwa 0,15 bis etwa 2,0 g/in® einer ersten Auflage;
etwa 0,025 bis etwa 0,5 g/in® von mindestens einer
ersten alkalischen Erdmetallkomponente;

etwa 0,025 bis etwa 0,5 g/in® einer ersten Zirkonium-
komponente; und

etwa 0,025 bis etwa 0,5 g/in® von mindestens einer
ersten Komponente aus seltenem Erdmetall aus der
Gruppe bestehend aus Metallkomponenten aus Zer-
oxid, Metallkomponenten aus Lanthan und Metall-
komponenten aus Neodym.

[0110] Eine brauchbare und bevorzugte zweite
Schicht besteht aus:

etwa 0,001 bis etwa 0,03 g/in® einer Rhodiumkompo-
nente;

etwa 0,001 bis etwa 0,15 g/in® Platin;

etwa 0,15 bis etwa 1,5 g/in® einer zweiten Auflage;
etwa 0,1 bis etwa 2,0 g/in® einer zweiten Struktur zur
Sauerstoffspeicherung;

etwa 0,025 bis etwa 0,5 g/in® von mindestens einer
zweiten Komponente aus seltenem Erdmetall aus
der Gruppe bestehend aus Metallkomponenten aus
Lanthan und Metallkomponenten aus Neodym; und
etwa 0,025 bis etwa 0,5 g/in® einer zweiten Zirkoni-
umkomponente.

[0111] GemalR obiger Ausfihrung werden die dis-
krete Form und die zweiten Beschichtungen des ka-
talytischen Materials, herkdmmlich als ,Washcoats"
bezeichnet, auf einen geeigneten Trager beschichtet,
wobei bevorzugt die erste Beschichtung, die auf dem
Trager haftet, und die zweite Beschichtung, die die
erste Beschichtung Giberlagert und an dieser haftet, in
einer Zone gebildet werden. Bei dieser Anordnung,
wird das Gas, das mit dem Katalysator in Kontakt
kommt, z. B. durch die Durchlasse des mit katalyti-
schem Material beschichteten Tragers flief3t, zuerst
mit der zweiten bzw. oberen Beschichtung in Kontakt
kommen und diese durchdringen, um mit der darun-
ter liegenden ersten bzw. unteren Beschichtung in
Kontakt zu gelangen. In einem alternativen Aufbau
muss jedoch die zweite Beschichtung nicht die erste
Beschichtung Uberlagern, sondern kann in einem
vorgeschalteten ersten Zonenabschnitt (gesehen in
der Richtung des Gasstroms durch den Katalysator)
des Tragers angeordnet sein, wobei die erste Be-
schichtung an einem nachgeschalteten zweiten Zo-
nenabschnitt des Tragers vorgesehen ist. Zum Auf-
bringen der ,Washcoat" wirde bei diesem Aufbau ein
Langsabschnitt einer vorgeschalteten ersten Zone
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des Tragers alleine in eine wassrige Masse des zwei-
ten katalytischen Beschichtungsmaterials getaucht
und getrocknet, und der ungetauchte Langsabschnitt
der nachgeschalteten zweiten Zone des Tragers wiir-
de anschlieend in eine wassrige Masse des ersten
katalytischen Beschichtungsmaterials getaucht und
getrocknet.

[0112] Es sind motornahe Katalysatoren konstruiert
worden, um Kohlenwasserstoff-Emissionen von Ben-
zinmotoren beim Kaltstart zu reduzieren. Ins Beson-
dere ist der motornahe Katalysator dazu entworfen
worden, um Schadstoffe in Abgasstrémen von Kraft-
fahrzeugmotoren bei Temperaturen bis zu 350°C, be-
vorzugt bis zu 300°C und noch besser bis zu 200°C
zu reduzieren. Der durch das Verfahren der vorlie-
genden Erfindung hergestellte motornahe Katalysa-
tor umfasst eine motornahe Katalysatorstruktur, die
Reaktionen bei niedriger Temperatur katalysiert. Die
Anspringtemperatur fir eine bestimmte Komponente
ist die Temperatur, bei der 50% dieser Komponente
reagiert.

[0113] Der motornahe Katalysator ist nahe an ei-
nem Motor angeordnet, damit er seine Reaktions-
temperaturen so schnell wie mdglich erreichen kann.
Jedoch wahrend des stationaren Betriebs des Motors
ist die motornahe Katalysatorstruktur wegen der
Nahe des motornahen Katalysators zu dem Motor,
die typischer Weise geringer als ein Ful3, noch typi-
scher weniger als sechs Zoll und gewdhnlich direkt
am Auslass des Abgasverteilrohrs angebracht ist,
Abgasen von sehr hoher Temperaturen bis zu
1100°C ausgesetzt. Der motornahe Katalysator in
dem Katalysatorbett wird sowohl durch die Hitze des
heilen Abgases als auch durch die aus der Verbren-
nung der im Abgas vorhandenen Kohlenwasserstoffe
und Kohlenmonoxide entstehende Hitze auf eine
hohe Temperatur aufgeheizt. Neben der Eigenschaft,
bei niedrigen Temperaturen sehr reaktiv zu sein, soll-
te die motornahe Katalysatorstruktur wahrend der
Lebensdauer des Motors stabil bei hohen Tempera-
turen sein. Ein dem motornahen Katalysator nachge-
schalteter Katalysator kann ein Unterboden-Kataly-
sator oder ein nachgeschalteter Katalysator sein.
Wie oben angemerkt kann ein TWC-Katalysator an
der motornahen Wabenstruktur 144 in einer Zone,
die einer vorgeschalteten Zone nachgeschaltet ist,
angeordnet sein, welche die motornahe Katalysator-
struktur umfasst. Wenn der Unterbodenkatalysator
auf eine Temperatur erhitzt wird, die hoch genug ist,
um die Schadstoffe zu reduzieren, fuhrt die reduzier-
te Umwandlung von Kohlenmonoxid in dem motorna-
hen Katalysator zu einem kuhleren motornahen Ka-
talysator und versetzt den nachgeschalteten Kataly-
sator, typischer Weise den Unterboden-Dreiwe-
ge-Katalysator, in die Lage, das Kohlenmonoxid zu
verbrennen und wirkungsvoller bei einer héheren
Temperatur zu arbeiten. Der nachgeschalteter oder
Unterboden-Katalysator, wie oben beschrieben, um-

fasst bevorzugt eine Komponente zur Sauerstoffspei-
cherung.

[0114] Der motornahe Katalysator hat bevorzugt die
Form eines tragergestitzten Katalysators, wobei der
Trager ein Trager mit Wabenstruktur ist. Ein bevor-
zugter Trager vom Typ Wabenstruktur umfasst eine
Struktur mit mindestens etwa 50 g Palladiumkompo-
nente pro KubikfuB, 0,5 bis 3,5 g/in® aktivierte Toner-
de und 0,05 bis 0,5 g/in® mindestens einer alkali-
schen Erdmetallkomponente, am besten Strontiumo-
xid. Wenn Lanthan und/oder Neodymoxid vorhanden
ist, kommen es in Mengen von bis zu 0,6 g/in® vor.

[0115] Der motornahe Katalysator in einer oder
mehreren Schichten kann in einer ersten vorgeschal-
teten Zone eingesetzt werden. Ein Dreiwege-Kataly-
sator kann bevorzugt in einer oder mehreren nachge-
schalteten Zonen verwendet werden.

[0116] Die fur die vorliegende Erfindung brauchba-
ren Strukturen aus wassriger Beschichtung kann her-
gestellt werden, indem ein fein gegliederter hitzebe-
standiger Oxidtrager mit gro’em Oberflachenbereich
hinzugefligt wird zu einer Lésung aus wasserlosli-
cher, katalytisch beschleunigender Metallkomponen-
te, die bevorzugt eine oder mehrere Metallkompo-
nenten der Platingruppe enthalt, um eine wassrige
Masse auszubilden, die typischer Weise 20 bis 40
Gewichtsprozent Feststoffe enthalt. Andere Additive,
einschlieBlich Stabilisatoren, Komponenten zur Sau-
erstoffspeicherung und ahnliches, kdbnnen an dieser
Stelle auch hinzugefiigt werden. Nach diesem Ver-
fahren hergestellte wassrige Masse, die oben be-
schriebene Strukturen enthalten, kénnen als Be-
schichtungsstrukturen nach dem Verfahren der vor-
liegenden Erfindung verwendet werden.

[0117] Beim Herstellen von Katalysatoren nach die-
ser Erfindung kénnen das katalytisch aktive Gemisch
der festen oder wasserldslichen katalytisch be-
schleunigenden Metallkomponente und der Trager
mit groRer Oberflache auf das Substrat beschichtet
werden. Das ist zu erreichen, indem zuerst das ana-
lytisch aktive Gemisch oder eine Vielzahl solcher Ge-
mische zu einer wassrigen Masse zerrieben werden,
die vorzugsweise sauer ist. Diese Behandlung wird
gewohnlich fortgesetzt, bis die festen Partikel in der
wassrigen Masse TeilchengréRen aufweisen, die
Uberwiegen unter etwa 10 oder 15 Mikrometer liegen.
Die Zerkleinerung kann in einer Kugelmdhle oder ei-
nem anderem geeigneten Gerat ausgefihrt werden
und der Feststoffanteil der wassrigen Masse kann z.
B. etwa 20 bis 50 Gewichtsprozent betragen, bevor-
zugt 35 bis 45 Gewichtsprozent. Der ph-Wert der
wassrigen Masse liegt bevorzugt unter etwa 5 und
Sauregehalt kann zugefuhrt werden durch die Ver-
wendung von einer geringen Menge einer wasserlds-
lichen organischen oder anorganischen Saure oder
anderer wasserloslicher saurer Verbindungen. Folg-
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lich kann die benutzte Saure Chlorwasserstoff- oder
Salpetersaure oder noch bevorzugter eine untere
Fettsdure sein wie Essigsaure, die z. B. durch Chlor
ersetzt werden kann wie im Fall von Trichlorace-
tat-Saure. Die Anwendung von fetten Sauren kann
dazu dienen, den Schwund von Metall der Platingrup-
pe vom Trager zu minimieren.

[0118] Strukturen zum Herstellen der Schichten der
vorliegenden Erfindung kénnen auch durch das Ver-
fahren geschaffen werden, das in US-Patent Nr.
4.134.860 offen gelegt und im Folgenden allgemein
zitiert wird.

[0119] Eine fein zerkleinerte hitzebestandige Oxid-
auflage mit groRer Oberflache wird mit einer Lésung
von einer wasserloslichen, katalytisch beschleuni-
genden Metallkomponente in Kontakt gebracht, die
bevorzugt eine oder mehrere Metallkomponenten der
Platingruppe enthalt, um eine Mischung zu erhalten,
die im Wesentlichen frei von freier oder nicht absor-
bierter Flissigkeit ist. Die katalytisch beschleunigen-
de Metallkomponente der Platingruppe der festen,
fein verteilten Mischung kann an dieser Stelle des
Prozesses in eine im Wesentlichen wasserunlésliche
Form umgewandelt werden, wobei die Mischung im
Wesentlichen frei von nicht absorbierter Flussigkeit
bleibt. Dieser Prozess kann erreicht werden, indem
eine hitzebestandige Oxidauflage, wie z. B. Tonerde,
einschlieRlich stabilisierter Tonerden, verwendet
wird, welche hinreichend trocken ist, um im Wesent-
lichen alles von der die Lésung enthaltenden, kataly-
tisch beschleunigenden Metallkomponente zu absor-
bieren, d. h. die Mengen der L6sung und der Auflage
wie auch der Feuchtigkeitsgehalt letzterer sind der-
art, dass ihre Mischung im Wesentlichen frei von frei-
er oder ungebundener Losung ist, wenn die Zugabe
der katalytisch beschleunigenden Metallkomponente
abgeschlossen ist. Wahrend der letzten Umwand-
lung bzw. der Fixierung der katalytisch beschleuni-
genden Metallkomponente auf der Auflage bleibt das
Gemisch im Wesentlichen trocken, d. h. es besitzt im
Wesentlichen keine gesonderte oder freie Flissig-
phase.

[0120] Die feste, katalytisch beschleunigende Me-
tallkomponente enthaltende Mischung kann als eine
wassrige Masse zerkleinert werden, welche bevor-
zugt sauer ist, um feste Partikel zu erhalten, welche
vorteilhafter Weise hauptsachlich eine Groflie bis
etwa 5 bis 15 Mikrometer aufweisen. Die entstande-
ne wassrige Masse ist brauchbar, um das getrockne-
te und bevorzugt kalzinierte Substrat 10 zu beschich-
ten.

[0121] Komponenten der Edelmetallgruppe oder
der Gruppe der unedlen Metalle, alleine oder in Mi-
schungen, kdénnen in getrennten ersten und zweiten
Schichten auf dem Substrat ausgebildet werden.
Wenn die Metallkomponenten nicht selektiv auf dem

Trager abgelegt und auf dem hitzebestandigen Oxid
fixiert werden, kénnen sie sich frei von einer Schicht
des Katalysators zur nachsten bewegen.

[0122] Die PartikelgroRe der fein geteilten, hitzebe-
standigen Oxidauflage liegt im Allgemeinen Uber
etwa 10 oder 15 Mikrometer. Wenn, wie oben erlau-
tert, die Auflage mit groRRer Flache mit der katalytisch
beschleunigenden, metallhaltigen Ldsung zusam-
mengefuhrt wird, ist sie hinreichend trocken, um im
Wesentlichen die ganze Losung zu absorbieren.

[0123] Die zerkleinerte katalytische Struktur kann in
einer erwlinschten Menge auf dem Trager abge-
schieden werden. Beispielsweise kann die Rezeptur
etwa 2 bis 30 Gewichtsprozent und bevorzugt etwa 5
bis 20 Gewichtsprozent des beschichteten Tragers
umfassen. Die auf dem Trager abgeschiedene Struk-
tur ist im Allgemeinen als eine Beschichtung tber
dem groéRten Teil, wenn nicht den gesamten Oberfla-
chen des Tragers ausgebildet, mit dem sie in Kontakt
gekommen ist.

[0124] Die nach der vorliegenden Erfindung herge-
stellten katalytischen Strukturen kénnen verwendet
werden, um solche chemische Reaktionen zu be-
schleunigen wie Reduktionen, Methanisierungen und
ins Besondere die Oxidation von kohlestoffhaltigen
Stoffen, z. B. Kohlenmonoxid, Kohlenwasserstoff,
sauerstoffhaltige organische Verbindungen und &hn-
liches zu Produkten, die einen héheren Gewichtsan-
teil pro Molekll an Sauerstoff aufweisen, wie etwa
Zwischenprodukte der Oxidation, Kohlendioxid und
Wasser, wobei die letzteren beiden Stoffe vom Ge-
sichtspunkt der Luftverschmutzung relativ harmlose
Stoffe sind. Vorteilhafter Weise kdnnen katalytische
Strukturen benutzt werden, um gasférmige Ausschei-
dungen von unverbrannten oder teilverbrannten,
kohlestoffhaltigen Treibstoffkomponenten wie Koh-
lenmonoxid, Kohlenwasserstoffe und Zwischenpro-
dukte der Oxidation, die vorwiegend aus Kohlenstoff,
Wasserstoff und Sauerstoff zusammengesetzt sind,
sowie Stickoxide zu entfernen. Obwohl einige Oxida-
tions- oder Reduktionsreaktionen bei relativ geringen
Temperaturen vorkommen kénnen, finden sie oft bei
erhohten Temperaturen von z. B. mindestens etwa
150°C, bevorzugt etwa 200 bis 900°C und im Allge-
meinen mit Ausgangsmaterial in der Gasphase statt.
Die der Oxidation unterliegenden Stoffe enthalten im
Allgemeinen Kohlenstoff und kénnen daher als koh-
lenstoffhaltig bezeichnet werden, ob sie nun organi-
scher oder anorganischer Natur sind. Die Katalysato-
ren sind daher brauchbar zur Beschleunigung der
Oxidation von Kohlenwasserstoffen, sauerstoffhalti-
gen organischen Komponenten und Kohlenmonoxi-
den sowie zur Reduktion von Stickoxiden. Diese Ar-
ten von Stoffen kénnen in Abgasen aus der Verbren-
nung von kohlenstoffhaltigen Kraftstoffen enthalten
sein und die Katalysatoren sind brauchbar zum Be-
schleunigen der Oxidation oder der Reduktion von
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Stoffen in solchen Ausscheidungen. Das Abgas von
Verbrennungsmotoren, die mit kohlenwasserstoffhal-
tigen Brennstoffen arbeiten, wie auch andere Abgase
kénnen durch den Kontakt mit dem Katalysator und
molekularem Sauerstoff oxidiert werden, der in dem
Gasstrom als Teil der Ausscheidung vorkommen
kann oder als Luft oder in anderer erwiinschter Form
mit mehr oder weniger Sauerstoffkonzentration zuge-
fuhrt werden kann. Die Stoffe aus der Oxidation ent-
halten ein hheres Gewichtsverhaltnis von Sauerstoff
zu Kohlenstoff als das Ausgangsmaterial, das der
Oxidation unterworfen wird. Viele solcher Reaktions-
systeme gehoren zum Stand der Technik.

Patentanspriiche

1. Verfahren, ein Substrat zu beschichten, das
von einer monolithischen Durchfluss-Wabenstruktur
und einer monolithischen Wandstrom-Wabenstruktur
ausgewahlt wird, wobei das Substrat ein Eintrittsen-
de, ein Austrittsende, axiale Wandelemente, die sich
von dem Eintrittsende zu dem Austrittsende erstre-
cken, und eine Vielzahl von parallelen axial einge-
schlossenen Kanalen umfasst, die durch die Wande-
lemente begrenzt sind; wobei das Verfahren die fol-
genden Schritte umfasst:

Einleiten eines Fluids, das eine erste Eintrittsverbin-
dung enthalt, in das Eintrittsende des Substrats, um
eine erste Eintrittsschicht auszubilden, die an den
Wanden angeordnet ist und die sich wenigstens als
der Teil der Strecke von dem Eintrittsende zu dem
Austrittsende erstreckt, wobei sich die erste Eintritts-
schicht nur Gber den Teil der Strecke von dem Ein-
trittsende zu dem Austrittsende erstreckt, wobei die
erste Eintrittsschicht die erste Eintrittsverbindung
umfasst und die erste Eintrittsverbindung wenigstens
eine erste Eintritts-Komponente umfasst, die aus den
ersten unedlen Eintritts-Metalloxiden und wenigstens
einer ersten Eintritts-Edelmetallkomponente ausge-
wahlt wird; und

Anlegen eines Vakuums an das Austrittsende, wah-
rend ein erwarmter Gasstrom von dem Eintrittsende
durch die Kanale getrieben wird, ohne die Strecke
der ersten Eintrittsschicht signifikant zu andern, wo-
bei die Temperatur des erwdrmten Gases von 200°C
bis 400°C reicht, um die erste Edelmetall-Eintritts-
komponente zu fixieren.

2. Verfahren nach Anspruch 1, wobei die ersten
unedlen Eintritts-Metalloxide von einem ersten hitze-
bestandigen Eintritts-Oxid, einem ersten Ein-
tritts-Oxid  seltener Erden, einem ersten Ein-
tritts-Ubergangsmetalloxid und einem ersten alkali-
schen Eintritts-Erdmetalloxid und einem ersten Ein-
tritts-Molekularsieb ausgewahlt werden.

3. Verfahren nach Anspruch 1, wobei das er-
warmte Gas Luft ist.

4. Verfahren nach Anspruch 1, welches weiter die

folgenden Schritte umfasst:

Einleiten eines Fluids, das eine zweite Eintrittsverbin-
dung enthalt, in das Eintrittsende des Substrats, um
eine zweite Eintrittsschicht auszubilden, die an den
Wanden angeordnet ist und die sich wenigstens tber
einen Teil der Strecke von dem Eintrittsende zu dem
Austrittsende erstreckt, wobei sich die zweite Schicht
direkt oder indirekt auf die erste Eintrittsschicht Gber
wenigstens einen Teil der Strecke der ersten Eintritts-
schicht stltzt, wobei die zweite Schicht wenigstens
die zweite Eintrittsverbindung umfasst, und die zwei-
te Eintrittsverbindung wenigstens eine zweite Ein-
tritts-Komponente umfasst, die von den zweiten une-
dlen Eintritts-Metalloxiden ausgewahlt wird; und
Anlegen eines Vakuums an das Austrittsende, wah-
rend ein erwarmter Gasstrom durch die Kanale von
dem Eintrittsende getrieben wird, ohne die Strecke
der zweiten Eintrittsschicht signifikant zu andern, wo-
bei die Temperatur des erwarmten Gases von 75°C
bis 400°C reicht.

5. Verfahren nach Anspruch 4, wobei wenigstens
die eines der zweiten unedlen Eintritts-Metalloxide
von einem zweiten hitzebestandigen Eintritts-Oxid,
einem zweiten Eintritts-Metalloxid seltener Erden, ei-
nem zweiten Eintritts-Ubergangsmetalloxid und ei-
nem zweiten alkalischen Eintritts-Erdmetalloxid und
einem zweiten Eintritts-Molekularsieb ausgewahlt
wird.

6. Verfahren nach Anspruch 4, wobei das er-
warmte Gas Luft ist.

7. Verfahren nach Anspruch 4, wobei die Tempe-
ratur des erwarmten Gases von 75°C bis 200°C
reicht, um die zweite Eintrittsschicht zu trocknen.

8. Verfahren nach Anspruch 4, wobei die zweite
Eintrittsverbindung weiter wenigstens eine zweite
Eintritts-Edelmetall-Komponente umfasst.

9. Verfahren nach Anspruch 8, wobei die Tempe-
ratur des erwarmten Gases von 200°C bis 400°C
reicht, um die zweite Eintritts-Edelmetall-Komponen-
te zu fixieren.

10. Verfahren nach Anspruch 1, wobei die erste
Eintritts-Edelmetall-Komponente von Platin-, Palladi-
um, Rhodium- und Iridium-Komponenten ausgewahlt
wird.

11. Verfahren nach Anspruch 8, wobei die zweite
Eintritts-Metall-Komponente von Platin-, Palladium-,
Rhodium- und Iridium-Komponenten ausgewahlt
wird.

12. Verfahren nach Anspruch 1, welches weiter
die folgenden Schritte umfasst:
Einleiten eines Fluids, das eine erste Austrittsverbin-
dung enthalt, in das Austrittsende des Substrats, um
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eine erste Austrittsschicht auszubilden, die an den
Wanden angeordnet ist und die sich wenigstens Uber
einen Teil der Strecke von dem Austrittsende zu dem
Eintrittsende erstreckt, wobei sich die erste Austritts-
schicht nur Gber den Teil der Strecke von dem Aus-
trittsende zu dem Eintrittsende erstreckt, wobei die
erste Austrittsschicht wenigstens die erste Austritts-
verbindung umfasst, und die erste Austrittsverbin-
dung wenigstens eine erste Austritts-Komponente
umfasst, die von den ersten unedlen Austritts-Metall-
oxiden ausgewahlt wird; und

Anlegen eines Vakuums an das Eintrittsende, wah-
rend ein erwarmter Gasstrom durch die Kanale von
dem Austrittsende getrieben wird, ohne die Strecke
der ersten Eintrittsschicht signifikant zu andern, wo-
bei die Temperatur des erwarmten Gases von 75°C
bis 400°C reicht.

13. Verfahren nach Anspruch 12, wobei die ers-
ten unedlen Austritts-Metalloxide von einem ersten
hitzebestandigen Austritts-Oxid, einem ersten Aus-
tritts-Metall-Oxid seltener Erden, einem ersten Aus-
tritts-Ubergangsmetalloxid und einem ersten alkali-
schen Austritts-Erdmetalloxid und ersten Aus-
tritts-Molekularsieben ausgewahlt werden.

14. Verfahren nach Anspruch 12, wobei das er-
warmte Gas Luft ist.

15. Verfahren nach Anspruch 12, wobei die erste
Austrittsverbindung weiter wenigstens eine erste
Austritts-Edelmetall-Komponente umfasst.

16. Verfahren nach Anspruch 15, wobei die Tem-
peratur des erwarmten Gases von 200°C bis 400°C
reicht, um die erste Austritts-Edelmetall-Komponente
zu fixieren.

17. Verfahren nach Anspruch 12. das weiter die
folgenden Schritte umfasst:
Einleiten eines Fluids, das eine zweite Austrittsver-
bindung enthalt, in das Austrittsende des Substrats,
um eine zweite Austrittsschicht auszubilden, die an
den Wanden angeordnet ist und die sich wenigstens
Uber einen Teil der Strecke von dem Austrittsende zu
dem Eintrittsende erstreckt, wobei sich die zweite
Schicht direkt oder indirekt auf die erste Eintritts-
schicht fur wenigstens den Teil der Strecke der ersten
Austrittsschicht stltzt, wobei die zweite Schicht die
zweite Austrittsverbindung umfasst, und die zweite
Austrittsverbindung wenigstens eine zweite Aus-
tritts-Komponente umfasst, die von den zweiten une-
dlen Austritts-Metalloxiden ausgewahlt wird; und
Anlegen eines Vakuums an das Eintrittsende, wah-
rend ein erwarmter Gasstrom durch die Kanale von
dem Eintrittsende getrieben wird, ohne die Strecke
der zweiten Austrittsschicht signifikant zu andern,
wobei die Temperatur des erwarmten Gases von
75°C bis 400°C reicht.

18. Verfahren nach Anspruch 17, wobei wenigs-
tens ein zweites unedles Austritts-Metalloxid von ei-
nem zweiten hitzebestandigen Austritts-Oxid, einem
zweiten Austritts-Metalloxid seltener Erden, einem
zweiten Austritts-Ubergangsmetalloxid und einem
zweiten alkalischen Austritts-Erdmetalloxid und ei-
nem zweiten Austritts-Molekularsieb ausgewahlt
wird.

19. Verfahren nach Anspruch 17, wobei das er-
warmte Gas Luft ist.

20. Verfahren nach Anspruch 17, wobei die zwei-
te Austrittverbindung weiter wenigstens eine zweite
Austritts-Edelmetall-Komponente umfasst.

21. Verfahren nach Anspruch 20, wobei die Tem-
peratur des erwarmten Gases von 200°C bis 400°C
reicht, um die zweite Austritts-Edelmetall-Komponen-
te zu fixieren.

22. Verfahren nach Anspruch 15, wobei die erste
Austritts-Edelmetall-Komponente von Platin-, Palla-
dium-, Rhodium- Ruthenium- und Iridium-Kompo-
nenten ausgewahlt wird.

23. Verfahren nach Anspruch 20, wobei die zwei-
te Austritts-Edelmetall-Komponente von Platin-, Pal-
ladium-, Rhodium- Ruthenium- und Iridium-Kompo-
nenten ausgewahlt wird.

24. Verfahren nach Anspruch 12 oder 17, wobei
das Substrat eine monolithische Durchfluss-Waben-
struktur ist und sich wenigstens ein Abschnitt von we-
nigstens einer der ersten oder der zweiten Eintritts-
schichten mit wenigstens einer der ersten oder zwei-
ten Austrittsschichten Uberlagert.

25. Verfahren nach den Anspriichen 1, 4, 12 oder
17, wobei das Substrat eine monolithische Durch-
fluss-Wabenstruktur ist und wenigstens zwei angren-
zende Zonen aufweist, eine erste Zone und eine
zweite Zone, wobei sich jede axial entlang der Stre-
cke des Kanals erstreckt, wobei die erste Zone sich
von dem Eintrittsende erstreckt und die zweite Zone
sich von dem Austrittsende entlang einer separaten
Strecke des Kanals erstreckt, wobei dann die erste
Zone mit jeder Zone die gleiche katalytische Architek-
tur innerhalb der Zone aufweist.

26. Verfahren nach Anspruch 25, wobei wenigs-
tens die eine Schicht der ersten Zone und wenigstens
eine Schicht der zweiten Zone sich Uberlagern, um
wenigstens eine Zwischenzone zwischen der ersten
Zone und der zweiten Zone auszubilden.

27. Verfahren nach Anspruch 25, wobei es eine
unbeschichtete Zone zwischen der ersten Zone und
der zweiten Zone gibt.
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28. Verfahren nach Anspruch 25, wobei es we-
nigstens drei Zonen gibt.

29. Verfahren nach Anspruch 1, wobei die Wa-
benstruktur aus der Gruppe ausgewabhlt wird, die ke-
ramische Monolithen und metallische Monolithen
umfasst.

30. Verfahren nach den Anspriichen 4, 12 oder
17, wobei wenigstens eine Schicht keine Edelme-
tall-Kkomponente enthalt.

31. Verfahren nach Anspruch 12 oder Anspruch
17, wobei wenigstens eine Eintrittsverbindung we-
nigstens eine erste hitzebestandige Eintritts-Oxidver-
bindung oder einen Verbundstoff umfasst, der ein
erstes hitzebestandiges Eintritts-Oxid umfasst, das
aus der Gruppe ausgewahlt wird, die aus Aluminium-
oxiden, Titanoxiden, Zirkonoxiden, und Siliziumdioxi-
den besteht, wenigstens eine Eintritts-Edelme-
tall-Kkomponente und ein erstes Eintrittsmetalloxid
seltener Erden, und wenigstens eine Austrittsverbin-
dung umfasst wenigstens eine hitzebestandige Aus-
tritts-Oxidverbindung, die aus der Gruppe ausge-
wahlt wird, die aus Aluminiumoxiden, Titanoxiden,
Zirkonoxiden und Siliziumdioxiden besteht, wenigs-
tens eine zweite Austritts-Edelmetall-Komponente
und eine Austritts-Metalloxid seltener Erden.

32. Verfahren nach Anspruch 31, wobei die Ein-
trittsverbindungen im Wesentlichen keine Sauerstoff-
speicher-Komponenten enthalten, die aus Praseo-
dym- und Cer-Komponenten ausgewahlt sind.

33. Verfahren nach Anspruch 32, wobei die Ein-
trittsverbindungen im Wesentlichen keine Sauerstoff-
speicher-Komponenten enthalten.

34. Verfahren nach Anspruch 31, wobei wenigs-
tens eine der Austrittsverbindungen eine Sauerstoff-
speicher-Komponente enthalt.

35. Verfahren nach Anspruch 34, wobei wenigs-
tens eine der Austrittsverbindungen eine Sauerstoff-
speicher-Komponente enthalt, die aus Praseodym-
und Cer-Komponenten ausgewahlt ist.

36. Verfahren nach Anspruch 31, wobei wenigs-
tens eine Eintritts-Edelmetall-Komponente an we-
nigstens einer der hitzebestandigen Eintritts-Oxidver-
bindungen oder dem Verbundstoff und einem ersten
Metalloxid seltener Erden fixiert ist, und die wenigs-
tens eine Austritts-Edelmetall-Komponente ist an we-
nigstens einer der hitzebestandigen Austritts-Oxid-
verbindungen oder dem Verbundstoff und einem Me-
talloxid seltener Erden fixiert.

37. Verfahren nach Anspruch 12, wobei wenigs-
tens eine Austrittsend-Beschichtung sich fir nur den
Teil der Strecke von dem Austrittsende zu dem Ein-

trittsende erstreckt.

38. Verfahren nach Anspruch 37, das weiter die
folgenden Schritte umfasst:
Thermisches Fixieren jeder Schicht nach dem Be-
schichten und vor dem Beschichten einer folgenden
Schicht.

39. Verfahren nach Anspruch 38, das weiter den
folgenden Schritt umfasst:
Thermische Behandlung des Substrats nach dem
Abschluss der Beschichtung aller Schichten bei
200°C bis 400°C fiir 1 bis 10 Sekunden.

40. Verfahren nach Anspruch 37, das weiter die
folgenden Schritte umfasst:
Kalzinieren des Substrats nach dem Abschluss der
Beschichtung aller Schichten.

41. Verfahren nach Anspruch 40, wobei der
Schritt des Kalzinierens bei 250°C bis 900°C fiir 0,1
bis 10 Stunden vorgenommen wird.

42. Verfahren nach Anspruch 1, wobei die Wa-
benstruktur ein Wandfluss-Monolith ist.

Es folgen 5 Blatt Zeichnungen
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Anhangende Zeichnungen
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