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(57) Abstract: The invention relates to exhaust purification units for reducing the nitrogen oxides in lean-running exhaust gas from
\D internal combustion engines by selective catalytic reduction using ammonia, wherein an excess administration of ammonia leads to
I~ undesired emission of unused ammonia. Said emissions can be reduced with ammonia trap catalysts. In the ideal case, ammonia
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o lower layer has an oxidation catalyst and the upper layer can store at least 20 millilitres of ammonia per gramme of catalyst material.
Said catalyst displays reduced ammonia leakage with good SCR conversions in the low temperature range and can be used as SCR
catalyst with reduced ammonia leakage or as ammonia trap catalyst.

[Fortsetzung auf der néichsten Seite]



WO 2007/137675 Al

IN, IS, JP, KE, KG, KM, KN, KP, KR, KZ, LA, LC, LK,
LR, LS, LT, LU, LY, MA, MD, MG, MK, MN, MW, MX,
MY, MZ, NA, NG, NI, NO, NZ, OM, PG, PH, PL, PT, RO,
RS, RU, SC, SD, SE, SG, SK, SL, SM, SV, SY, TJ, TM,
TN, TR, TT, TZ, UA, UG, US,UZ, VC, VN, ZA, ZM, ZW.
(84) Bestimmungsstaaten (soweit nicht anders angegeben, fiir
Jede verfiigbare regionale Schutzrechtsart): ARIPO (BW,
GH, GM, KE, LS, MW, MZ, NA, SD, SL, SZ, TZ, UG,
7ZM, ZW), eurasisches (AM, AZ, BY, KG, KZ, MD, RU,
TJ, TM), europdisches (AT, BE, BG, CH, CY, CZ, DE, DK,
EE, ES, FI, FR, GB, GR, HU, IE, IS, IT, LT, LU, LV, MC,
MT, NL, PL, PT, RO, SE, SI, SK, TR), OAPI (BF, BJ, CF,

CG, CI, CM, GA, GN, GQ, GW, ML, MR, NE, SN, TD,
TG).
Erklirungen gemif Regel 4.17:
hinsichtlich der Identitit des Erfinders (Regel 4.17 Ziffer i)
hinsichtlich der Berechtigung des Anmelders, ein Patent zu
beantragen und zu erhalten (Regel 4.17 Ziffer ii)
Veroffentlicht:
mit internationalem Recherchenbericht

Zur Erkldrung der Zweibuchstaben-Codes und der anderen Ab-
kiirzungen wird auf die Erkldrungen ("Guidance Notes on Co-
des and Abbreviations") am Anfang jeder reguliren Ausgabe der
PCT-Gazette verwiesen.

(57) Zusammenfassung: Bei Abgasreinigungsanlagen fiir die Verminderung der Stickoxide im mageren Abgas von Verbrennungs-
motoren durch selektive katalytische Reduktion mittels Ammoniak kommt es bei Uberdosierung des Ammoniaks zu unerwiinschten
Emissionen von nicht verbrauchtem Ammoniak. Diese Emissionen kénnen mit Ammoniak-Sperrkatalysatoren vermindert werden.
Ammoniak wird von diesen Katalysatoren im Idealfall zu Stickstoff und Wasser oxidiert. Diese bendtigen zusétzlichen Bauraum in
der Abgasreinigungsanlage, der gegebenenfalls aus dem fiir den SCR-Hauptkatalysator vorgesehenen Bauraum abgezweigt werden
muB. AuBerdem kann es beim Einsatz solcher Ammoniak-Sperrkatalysatoren zur Uberoxidation des Ammoniaks zu Stickoxiden
kommen. Um diese Nachteile zu umgehen, wird ein Katalysator zur Entfernung von Stickstoffhaltigen Schadgasen aus Dieselabgas
vorgeschlagen, der zwei iibereinanderliegenden Schichten enthélt. Die untere Schicht enthélt einen Oxidationskatalysator, die obere
Schicht kann mindestens 20 Milliliter Ammoniak pro Gramm Katalysatormaterial speichern. Dieser Katalysator zeigt einen ver-
minderten Ammoniak-Schlupf bei guten SCR-Umsétzen im Tieftemperaturbereich. Er kann als SCR-Katalysator mit vermindertem
Ammoniak-Schlupf oder als Ammoniak-Sperrkatalysator eingesetzt werden.
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Katalysator zur Verminderung Stickstoff-haltiger Schadgase aus dem Abgas von

Dieselmotoren
Beschreibung

Die Erfindung betrifft die Entfernung von Stickstoff-haltigen Schadgasen aus dem
Abgas von mit einem mageren Luft/Kraftstoff-Gemisch betriebenen Verbrennungs-

motoren (sog. ,,Magermotoren®), insbesondere aus dem Abgas von Dieselmotoren.

Die im Abgas eines Kraftfahrzeugs, das mit einem Magermotor betrieben wird,
enthaltenen Emissionen konnen in zwei Gruppen unterschieden werden. So bezeichnet
der Begriff Primdremissionen Schadgase, die durch den Verbrennungsprozefl des
Kraftstoffes im Motor direkt entstehen und bereits vor dem Passieren von
Abgasreinigungseinrichtungen in der sogenannten Rohemission vorhanden sind. Als
Sekundiremissionen werden solche Schadgase bezeichnet, die als Nebenprodukte in der

Abgasreinigungsanlage entstehen kdnnen.

Das Abgas von Magermotoren enthélt neben den {iblichen Priméiremissionen Kohlen-
monoxid CO, Kohlenwasserstoffe HC und Stickoxide NOx einen relativ hohen Sauer-
stoffgehalt von bis zu 15 Vol.-%. Kohlenmonoxid und Kohlenwasserstoffe konnen
durch Oxidation leicht unschidlich gemacht werden. Die Reduktion der Stickoxide zu

Stickstoff ist wegen des hohen Sauerstoffgehaltes jedoch wesentlich schwieriger.

Ein bekanntes Verfahren zur Entfernung von Stickoxiden aus Abgasen in Gegenwart
von Sauerstoff ist das Verfahren der selektiven katalytischen Reduktion (SCR-
Verfahren; Selective Catalytic Reduction) mittels Ammoniak an einem geeigneten

Katalysator, kurz als SCR-Katalysator bezeichnet.

Dabei wird, je nach Motorenkonzeption und Aufbau der Abgasanlage zwischen
»aktiven* und ,,passiven® SCR-Verfahren unterschieden, wobei bei ,passiven” SCR-
Verfahren in der Abgasanlage gezielt generierte Ammoniak-Sekundédremissionen als

Reduktionsmittel zur Entstickung genutzt werden.

So beschreibt die US 6,345,496 B1 ein Verfahren zur Reinigung von Motorenabgasen,

worin wiederholt alternierend magere und fette Luft/Kraftstoff-Verhiltnisse eingestellt
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werden und das so erzeugte Abgas durch eine Abgasanlage geleitet wird, die
anstromseitig einen Katalysator enthilt, der nur unter fetten Abgasbedingungen NOx zu
NH; umsetzt, wihrend abstrdmseitig ein weiterer Katalysator angeordnet ist, der im
Mageren NOy adsorbiert oder einspeichert, dieses im Fetten freisetzt, so daB3 es mit vom
anstromseitigen Katalysator erzeugten NH; zu Stickstoff reagieren kann. Als Alterna-
tive kann gemaB der US 6,345,496 B1 abstromseitig ein NHs-Adsorptions- und Oxida-
tionskatalysator angeordnet sein, der im Fetten NHj einspeichert, dieses im Mageren

desorbiert und mit Stickoxiden oder Sauerstoff zu Stickstoff und Wasser oxidiert.

Auch in der WO 2005/064130 wird eine Abgasanlage offenbart, die einen ersten
anstromseitig angeordneten Katalysator enthdlt, der wihrend der Fettphase aus
Abgasbestandteilen NH; erzeugt. In einem zweiten nachgeordeneten Katalysator wird
zeitweise NH3 eingespeichert. Die in der Magerphase im Abgas enthaltenen Stickoxide
werden mit dem gespeicherten Ammoniak umgesetzt. Die Abgasanlage enthilt dariiber
hinaus einen dritten Edelmetall-haltigen Katalysator, der mindestens Platin, Palladium
oder Rhodium auf Trigermaterialien enthilt, wobei die Trdgermaterialien in der Lage
sind, in der Fettphase Ammoniak einzuspeichern und diesen in der Magerphase wieder

zu desorbieren.

In'der WO 2005/099873 A1 wird ein Verfahren zur Entferung von Stickoxiden aus dem
Abgas von Magermotoren im zyklischen Fett/Mager-Betrieb beansprucht, das sich aus
den Teilschritten NO,-Speicherung in einer NOx-Speicherkomponente im mageren
Abgas, in-situ-Konversion von gespeichertem NOx zu NH; im fetten Abgas,
Speicherung von NHj in mindestens einer NH;-Speicherkomponente und Umsetzung
von NH3 mit NOy unter mageren Abgasbedingungen zusammensetzt, wobei die erste
und letzte Teilreaktion mindestens zeitweise und/oder teilweise simultan und/oder
parallel ablaufen. Zur Durchfiihrung des Verfahrens wird ein integriertes Katalysator-
system beansprucht, das mindestens eine NOx-Speicherkomponente, eine NH;-
Erzeugungskomponente, eine NHj-Speicherkomponente und eine SCR-Komponente

enthilt.

Die Anwendung solcher ,,passiver SCR-Verfahren ist beschrinkt auf Fahrzeuge, bei
denen die motorische Erzeugung reduzierender (,fetter) Abgasbedingungen ohne

groBeren Aufwand moglich ist. Dies trifft auf direkteinspritzende Benzinmotoren zu.
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Dieselmotoren lassen sich dagegen nicht ohne weiteres mit einem unter-
stdchiometrischen (. fetten®) Luft/Kraftstoff-Gemisch betreiben. Die Erzeugung
reduzierender Abgasbedingungen muf} iiber nicht motorische Mafinahmen wie die
Nacheinspritzung von Kraftstoff in den Abgasstrang erfolgen. Dies flihrt zu Problemen
bei der Einhaltung der HC-Abgasgrenzwerte, zu Exothermien in nachgeschalteten
Oxidationskatalysatoren, deren vorzeitiger thermischer Alterung und nicht zuletzt zu
einer deutlichen Erhohung des Kraftstoffverbrauchs. Zur Entstickung des Abgases von
Dieselmotoren stehen daher ,,aktive® SCR-Verfahren im Fokus von Entwicklung und

Applikation.

In ,aktiven SCR-Verfahren wird das Reduktionsmiﬁel aus einem mitgefiihrten
Zusatztank mittels einer Einspritzdiise in den Abgasstrang eindosiert. Als solches kann
anstelle von Ammoniak auch eine leicht zu Ammoniak zersetzliche Verbindung wie
zum Beispiel Harnstoff verwendet werden. Ammoniak mul mindestens im

stochiometrischen Verhiltnis zu den Stickoxiden dem Abgas zugefiihrt werden.

Durch eine 10 bis 20-prozentige Uberdosierung des Ammoniaks kann der Umsatz der

.Stickoxide gewdhnlich verbessert werden, was jedoch das Risiko hoherer

Sekunddremissionen insbesondere durch verstirkten Ammoniak-Schlupf drastisch
erhoht. Da es sich bei Ammoniak um ein schon in geringen Konzentrationen stechend
riechendes Gas handelt, ist es in der Praxis Ziel, den Ammoniak-Schlupf zu minimieren.
Das Molverhiltnis von Ammoniak zu den Stickoxiden im Abgas wird gewdhnlich mit

Alpha bezeichnet:

_ o(nvH,)

“ c(NOx)

Bei Verbrennungsmotoren in Kraftfahrzeugen bereitet die genaue Dosierung des
Ammoniaks wegen der stark schwankenden Betriebsbedingungen der Kraftfahrzeuge
groBe Schwierigkeiten und fiihrt teilweise zu erheblichen Ammoniak-Durchbriichen
nach SCR-Katalysator. Zur Unterdriickung des Ammoniak-Schlupfes wird gewdhnlich
hinter dem SCR-Katalysator ein Oxidationskatalysator angeordnet, der durchbrechendes
Ammoniak zu Stickstoff oxidieren soll. Ein solcher Katalysator wird im folgenden als

Ammoniak-Sperrkatalysator bezeichnet. Als ein Mal} flir die Oxidationskraft des
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Katalysators wird die Ammoniak-Light-Off-Temperatur Tso(NH3) angegeben. Sie gibt
an, bei welcher Reaktionstemperatur der Ammoniak-Umsatz in der Oxidationsreaktion

50 % betrégt.

Ammoniak-Sperrkatalysatoren, die zur Oxidation von durchbrechendem Ammoniak
hinter einem SCR-Katalysator angeordnet sind, sind in verschiedenen Ausfiihrungs-
formen bekannt. So beschreibt die DE 3929297 C2 (US 5,120,695) eine solche
Katalysatoranordnung. Gemif dieser Schrift ist der Oxidationskatalysator als Beschich-
tung auf einem abstromseitigen Abschnitt des einstiickigen als Vollextrudat in Waben-
form ausgefiihrten Reduktionskatalysators aufgebracht, wobei der mit dem Oxidations-
katalysator beschichtete Bereich 20 bis 50% des gesamten Katalysatorvolumens
ausmacht. Der Oxidationskatalysator enthilt als katalytisch aktive Komponenten wenig-
stens eines der Platingruppenmetalle Platin, Palladium und Rhodium, die auf Ceroxid,

Zirkonoxid und Aluminiumoxid als Trigermaterialien abgeschieden sind.

GemiB der EP 1399 246 B1 koénnen die Platingruppenmetalle auch direkt auf den
Komponenten des Reduktionskatalysators als Tragermaterialien durch Imprégnieren mit

16slichen Vorstufen der Platingruppenmetalle aufgebracht werden.

GemiB JP2005-238199 kann die Edelmetall-haltige Schicht eines Ammoniak-
Oxidationskatalysators auch unter einer Beschichtung aus Titanoxid, Zirkonoxid,
Siliziumoxid oder Aluminiumoxid und einem Ubergangsmetall oder einem Selten-Erd-

Metall eingebracht werden.

Der Einsatz von Ammoniak-Sperrkatalysatoren birgt insbesondere bei Verwendung von
hochaktiven Oxidationskatalysatoren die Gefahr einer Uberoxidation zu Stickoxiden.
Dieser Vorgang verringert die iiber das Gesamtsystem aus SCR- und Sperrkatalysator
erreichbaren Umsetzungsraten fiir Stickoxide. Die Selektivitit des Ammoniak-
Sperrkatalysators ist daher ein wichtiges MaB fiir dessen Giite. Die Selektivitit zu
Stickstoff im Sinne dieser Schrift ist eine Konzentrationsangabe und errechnet sich aus
der Differenz aller gemessenen Stickstoffkomponenten zu der dosierten Menge

Ammoniak.

C(NZ) =% [cdosien(NHJ) - cAUSgang(NHJ) -2 cAusgang(NZO) - cAusgang(NO) - cAusgang(NOZ)]
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Wird ein Ammoniak-Sperrkatalysator bendtigt, so mufl in der Abgasreinigungsanlage
Platz fiir einen weiteren Katalysator zur Verfiigung gestellt werden. Dabei kann der
Ammoniak-Sperrkatalysator in einem zusitzlichen Konverter nach dem den SCR-
Katalysator enthaltenen Konverter angeordnet sein. Solche Anordnungen sind jedoch
nicht verbreitet, da der Bauraum fiir einen zusétzlichen Konverter im Fahrzeug in der

Regel nicht verfugbar ist.

Alternativ kann der Ammoniak-Sperrkatalysator im gleichen Konverter wie der SCR-
Katalysator angeordnet werden (,,integrierter Ammoniak-Sperrkatalysator*). Dabei geht
das fiir den Ammoniak-Sperrkatalysator benétigte Bauvolumen dem fiir den SCR-

Katalysator verfiigbaren Bauvolumen verloren.

Es konnen beispielsweise zwei verschiedene Katalysatoren in einem Konverter
hintereinander angeordnet werden. Eine solche Anordnung ist in JP 2005-238195
beschrieben. In der dort gezeigten Ausfiihrungsform nimmt der Ammoniak-Sperr-
katalysator circa 40 % des Bauvolumens ein, wodurch dem SCR-Katalysator nur etwa
60 % des Bauvolumens zur Verfligung stehen. US 2004/0206069 zeigt eine Methode
des Wirmemanagements fiir ein Dieselabgasreinigungssystem in Lastkraftwagen,
wobei ein Konverter zur Verminderung von Stickoxiden durch selektive katalytische
Reduktion Bestandteil des Dieselabgasreinigungssystems ist. Dieser Konverter enthilt
neben dem SCR-Hauptkatalysator einen vorgeschalteten Hydrolysekatalysator zur
Freisetzung von Ammoniak aus Hamnstoff und einen nachgeschalteten Ammoniak-

Sperrkatalysator.

In einer anderen Ausfiihrungsform des ,,integrierten Ammoniak-Sperrkatalysators® wird
eine den Ammoniak-Sperrkatalysator enthaltende Beschichtung auf den stromabwirts
gerichteten Teil des SCR-Katalysators aufgebracht. WO 02/100520 der Anmelderin

beschreibt eine Ausfithrungsform, in der ein edelmetallbasierter Oxidationskatalysator

_ auf einen in Form eines monolithischen Vollkatalysators vorliegenden SCR-Katalysator

aufgebracht ist, wobei nur 1 — 20 % der Linge des SCR-Katalysators als Tragkdrper fur

den Oxidationskatalysator genutzt werden.

Bei einem ,,aktiven” SCR-System zur Entfernung von Stickoxiden aus dem Abgas von

Dieselmotoren besteht also einerseits das Problem, einen Katalysator und Bedingungen
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fiir eine wirksame Stickoxid-Entfernung durch selektive katalytische Reduktion zur
Verfligung zu stellen. Andererseits darf gegebenenfalls nicht vollstindig umgesetztes
Ammoniak nicht in die Umwelt freigesetzt werden. Eine Abgasanlage, die dieses
Problem 16st, muB dariiber hinaus so konzipiert sein, daB fiir die benétigten
Katalysatoren einerseits mdglichst wenig Bauraum benétigt wird, andererseits jedoch

die Selektivitit des Systems zu Stickstoff moglichst hoch ist.

Es ist Aufgabe der vorliegenden Erfindung, einen Katalysator, eine Abgasreinigungs-
anlage und/oder eine Methode zur Verfligung zu stellen, mit dessen Hilfe Stickstoff-
haltige Schadgase mittels ,,aktivem* SCR-Verfahren aus dem vollstindig mageren
Abgas von Dieselmotoren entfernt werden konnen, wébei es unerheblich ist, ob
Stickstoff in den Schadgasen in oxidierter Form, wie in Stickoxiden, oder in reduzierter

Form, wie in Ammoniak, vorliegt.

Zur Losung einer solchen Aufgabe schligt die EP 0 773 057 Al einen Katalysator vor,
der einen mit Platin und Kupfer ausgetauschten Zeolithen (Pt-Cu-Zeolith) enthilt. In
einer besonderen Ausfiihrungsform ist dieser Pt-Cu-Zeolith-Katalysator auf einem
Standardsubstrat (,,common substrate) aufgebracht. Dariiber ist ein zweiter Katalysator

angeordnet, der einen Zeolithen enthilt, der nur mit Kupfer ausgetauscht ist. -

ErfindungsgemiB wird die Aufgabe durch einen Katalysator geldst, der einen Waben-
korper und eine aus zwei iibereinander liegenden katalytisch aktiven Schichten
bestehende Beschichtung enthilt, wobei die direkt auf den Wabenkorper aufgebrachte,
untere Schicht einen Oxidationskatalysator enthilt, und die darauf aufgebrachte, obere
Schicht ein Ammoniak-Speichermaterial enthdlt und iiber eine Ammoniak-
Speicherkapazitit von mindestens 20 Milliliter Ammoniak pro Gramm Katalysator-

material verfligt.

Ammoniak-Speichermaterialien im Sinne dieser Schrift sind Verbindungen, die acide
Zentren enthalten, an denen Ammoniak gebunden werden kann. Der Fachmann
unterscheidet diese in Lewis-saure Zentren zur Physisorption von Ammoniak und
Bronstedt-saure  Zentren zur Chemisorption von Ammoniak. Ein Ammoniak- '

Speichermaterial in einem erfindungsgemifen Ammoniak-Sperrkatalysator mufl einen
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signifikanten Anteil Bronstedt-saurer Zentren und gegebenenfalls Lewis-saurer Zentren

enthalten, um eine ausreichende Ammoniak-Speicherfihigkeit zu gewahrleisten.

Wie hoch die Ammoniak-Speicherfihigkeit eines Katalysators ist, kann mit Hilfe der
temperaturprogrammierten Desorption ermittelt werden. Bei dieser Standardmethode
zur Charakterisierung heterogener Katalysatoren wird das zu charakterisierende
Material nach Ausheizen von gegebenenfalls adsorbierten Komponenten wie beispiels-
weise Wasser mit einer definierten Menge Ammoniak-Gas beladen. Dies erfolgt bei
Raumtemperatur. Dann wird die Probe unter Inertgas mit einer konstanten Heizrate
aufgeheizt, so daB zuvor von der Probe aufgenommenes Ammoniak-Gas desorbiert wird
und mit einer geeigneten Analytik quantitativ erfasst werden kann. Als Kenngrof3e fiir
die Ammoniak-Speicherfahigkeit des Materials wird eine Ammoniakmenge in Milliliter
pro Gramm Katalysatormaterial erhalten, wobei der Begriff ,Katalysatormaterial®
immer das zur Charakterisierung eingesetzte Material bezeichnet. Diese Kenngrifle ist
abhiingig von der gewahlten Aufheizrate. In dieser Schrift angegebene Werte beziehen

sich immer auf Messungen mit einer Aufheizrate von 4 Kelvin pro Minute.

Der erfindungsgemiBe Katalysator verfligt iiber die Fahigkeit, mindestens 20 Milliliter
Ammoniak pro Gramm Katalysatormaterial in der oberen Schicht zu speichern.
Besonders bevorzugt werden Ammoniak-Speichermaterialien mit einer Ammoniak-
Speicherkapazitit von 40 bis 70 Milliliter pro Gramm Ammoniak-Speichermaterial
verwendet, wie sie beispielsweise fiir Eisen-ausgetauschte Zeolithe typisch ist, die auch
bevorzugt eingesetzt werden. Diese bevorzugt eingesetzten Eisen-ausgetauschten
Zeolithe zeichnen sich nicht nur durch optimale Ammoniak-Speicherfahigkeit, sondern
auch durch gute SCR-Aktivitit aus. Durch Zusatz weiterer Komponenten wie
zusitzlichen SCR-Katalysatoren, Stickoxid-Speichermaterialien oder hochtemperatur-
stabilen Oxiden zur Verbesserung der thermischen Stabilitét kann eine ganz besonders
bevorzugte Speicherkapazitit der oberen Schicht von 25 bis 40 Milliliter Ammoniak pro
Gramm Katalysatormaterial eingestellt werden, wobei unter ,Katalysatormaterial* die
Mischung aus Ammoniak-Speichermaterial und den weiteren Inhaltsstoffen zu

verstehen ist.

Der erfindungsgemifie Katalysator enthélt nur in der oberen Schicht signifikante

Mengen Ammoniak-Speichermaterial. Die untere Schicht ist frei davon. Hierin liegt



10

15

20

25

WO 2007/137675 PCT/EP2007/003922

eine wesentliche Verbesserung gegeniiber der in der EP 0 773 057 A1 vorgeschlagenen
Losung, die mit Pt-Cu-Zeolith in der unteren Schicht und Cu-Zeolith in der oberen
Schicht Ammoniak-Speichermaterial iiber die gesamte Schichtdicke des Katalysators
aufweist. In einer solchen Ausfiihrungform ist, wie Experimente der Erfinder zeigen
(vgl. Vergleichsbeispiel 3), die Gesamtmenge an Ammoniak-Speichermaterial im
Katalysator so groB, da bei Temperaturschwankungen im dynamischen Betrieb die
Gefahr der unkontrollierten Desorption von Ammoniak besteht und es so iiberraschen-
derweise wiederum zu erhdhten Ammoniak-Durchbriichen im dynamischen Betrieb
kommt. Im Unterschied dazu wird mit der Reduzierung des Ammoniak-
Speichermaterials auf die obere Schicht bei gleichzeitiger Limitierung der Menge auf
die besonders bevorzugten Werte eine ,,Uberbeladung” des Katalysators mit Ammoniak

und somit die unkontrollierte Desorption vermieden.

Der erfindungsgemife Katalysator enthilt in seinen bevorzugten Ausfithrungsformen in
der unteren Schicht einen Oxidationskatalysator mit starker Oxidationswirkung.
Typischerweise handelt es sich dabei um Oxidationskatalysatoren aus einem Edelmetall
und einem oxidischen Trigermaterial, bevorzugt um Platin oder Palladium oder
Mischungen von Platin und Palladium auf einem Trigermaterial ausgewihlt aus der
Gruppe bestehend aus aktivem Aluminiumoxid, Zirkonoxid, Titanoxid, Siliziumdioxid

und Mischungen oder Mischoxide davon.

Der erfindungsgemiBe Katalysator kann bei entsprechender Dimensionierung einerseits
als SCR-Katalysator eingesetzt werden, wobei dieser dann einen gegeniiber konven-
tionellen Katalysatoren verringerten Ammoniak-Schlupf aufweist. Zum anderen eignet

sich der erfindungsgemife Katalysator als sehr selektiver Ammoniak-Sperrkatalysator.

Der erfindungsgemife Katalysator ist also je nach Dimensionierung einerseits in der
Lage, Stickoxide (-also Schadgase mit Stickstoff in oxidierter Form-) zu reduzieren, als
auch Ammoniak (-also Schadgase mit Stickstoff in reduzierter Form-) oxidativ zu

eliminieren.

Diese Multifunktionalitit beruht im Detail vermutlich auf folgendem Reaktionsablauf,

der in Figur 1 schematisch dargestellt ist:
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1) Stickoxide und Ammoniak aus dem Abgas werden auf der oben liegenden
Schicht (1), welche eine SCR-aktive Beschichtung ist, adsorbiert und reagieren
in einer selektiven katalytischen Reaktion zu Wasser und Stickstoff, die nach
Reaktionsabschluf3 desorbieren. Dabei ist Ammoniak in iiberstochiometrischer
Menge vorhanden, liegt also im UberschuB vor.

2) Uberschiissiger Ammoniak diffundiert in die oben liegende Schicht (1).

Ammoniak wird dort teilweise eingespeichert.

3) Nicht gespeichertes Ammoniak gelangt durch die obere Beschichtuﬁg ¢))
hindurch zur darunter liegenden Schicht (2), die sich durch kréftige Oxidations-
wirkung auszeichnet. Hier werden Stickstoff und Stickoxide erzeugt. Der
entstandene Stickstoff diffundiert unverindert durch die obere Schicht (1)
hindurch und gelangt in die Atmosphdre.

4) Bevor die in der unteren Schicht (2) gebildeten Stickoxide das System verlassen,
passieren sie erneut die iiber der Oxidationsschicht liegende Beschichtung (1).
Hier werden sie mit zuvor eingespeichertem Ammoniak NH3 oreq in einer SCR-

Reaktion zu N; umgesetzt.

Gelangt Edelmetall aus der unteren Schicht iiber Diffusionsprozesse in die obere
Katalysatorschicht, so fiihrt dies zu einer Reduzierung der Selektivitit der selektiven
katalytischen Reduktion, da die Reaktion dann nicht mehr als Komproportionieruhg zu
Stickstoff verlduft, sondern als Oxidation zu einem niedervalenten Stickoxid wie
beispielsweise N,O. Entsprechende Edelmetalldiffusionsprozesse finden typischerweise

erst bei hoheren Temperaturen statt.

Daher eignet sich der erfindungsgemédfie Katalysator bei entsprechender
Dimensionierung hervorragend fiir den Einsatz als SCR-Katalysator mit verringertem
Ammoniak-Schlupf bei Temperaturen im Bereich 150°C bis 400°C, besonders
bevorzugt 200°C bis 350°C. Solche Temperaturen treten in Abgasreinigungsanlagen in
Fahrzeugen mit Dieselmotor typischerweise in Konvertern auf, die in
Unterbodenpositionen am Ende des Abgasstranges angeordnet sind. Wird in einer
entsprechenden Abgasanlage am Ende des Abgasstranges in einem Unterboden-

konverter ein erfindungsgeméfer Katalysator mit hinreichendem Volumen eingebaut, so
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konnnen die durch den Dieselmotor erzeugten Stickoxide effektiv und unter

Vermeidung einer hohen Ammoniak-Sekundéremission entfernt werden.

In einem entsprechenden Verfahren zur Verminderung der Stickstoff-haltigen
Schadgase wird vor dem in Unterbodenposition angeordneten, erfindungsgemifen
Katalysator Ammoniak oder eine zu Ammoniak zersetzliche Verbindung in den Abgas-
strang eindosiert. Auf den Einsatz eines zusétzlichen Ammoniak-Sperrkatalysators kann

in einem solchen Verfahren in der Regel verzichtet werden.

Der erfindungsgemiBe Katalysator kann auflerdem in Kombination mit einem
herkdmmlichen SCR-Katalysator als duflerst effektiver Ammoni;clk-Sperrkatalysator
eingesetzt werden. Dabei ist der Einsatz von SCR-Katalysatoren bevorzugt, die einen
mit Kupfer oder Eisen ausgetauschten Zeolithen oder einen mit Kupfer und Eisen
ausgetauschten Zeolithen oder Mischungen davon enthalten. Weiterhin kénnen SCR-
Katalysatoren verwendet werden, die Vanadiumoxid oder Wolframoxid oder
Molybdinoxid auf einem Trigermaterial aus Titanoxid enthalten. Verschiedene

Ausgestaltungen der Abgasanlage sind denkbar.

So kénnen SCR- Katalysator und erfindungsgemifler Ammoniak-Sperrkatalysator
jeweils in Form einer Beschichtung auf einem inerten Wabenkorper vorliegen, wobei
beide Wabenkorper aus einem inerten Material bestehen, bevorzugt aus Keramik oder
Metall. Die beiden Wabenkdrper konnen in zwei hintereinander liegenden Konvertern
oder in einem gemeinsamen Konverter vorliegen, wobei der Ammoniak-
Sperrkatalysator immer abstrémseitig zum SCR-Katalysator angeordﬁet ist. Bei der
Anordnung in einem Konverter nimmt das Volumen des Ammoniak-Sperrkatalysators
typischerweise 5 — 40 % des im Konverter zur Verfligung stehenden Bauraums ein. Das
restliche Volumen wird durch den SCR-Katalysator oder durch den SCR-Katalysator
und einen gegebenenfalls vorhandenen anstrémseitig angeordneten Hydrolyse-
katalysator ausgefiillt. Ferner kann vor dem SCR-Katalysator ein Oxidationskatalysator

angeordnet sein, der zur Oxidation von Stickstoffmonoxid zu Stickstoffdioxid dient.

In einer bevorzugten Ausgestaltung der Abgasanlage bilden die beiden Wabenk&rper
des SCR-Katalysators und des erfindungsgemifen, als Ammoniak-Sperrkatalysator

eingesetzten Katalysators eine Einheit mit einem vorderen und einem hinteren Teil. Der
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die untere Schicht des erfindungsgemiBen Ammoniak-Sperrkatalysators darstellende
Oxidationskatalysator ist nur auf dem hinteren Teil des Wabenkdrpers angeordnet. Die
obere Schicht des erfindungsgemifen Ammoniak-Sperrkatalysators ist als SCR-Kataly-
sator ausgefiihrt. Sie kann iiber die gesamte Linge des Wabenkorpers abgeschieden

sein, wobei sie die den Oxidationskatalysator enthaltende Beschichtung iiberdeckt.

In einer anderen Ausgestaltung der erfindungsgeméBen Abgasanlage kann der SCR-
Katalyéator in Form eines Wabenkorpers ausgefiihrt sein, der vollstindig aus dem SCR-
aktiven Material besteht (sog. Vollextrudat-SCR-Katalysator). Der erfindungsgemile
Ammoniak-Sperrkatalysator wird dann auf den hinteren Teil dieses Vollextrudat-
Katalysators beschichtet, so daB der hintere Teil des SCR-Katalysators als Tragkérper

fiir den Ammoniak-Sperrkatalysator dient.

Die Erfindung wird im folgenden anhand von Vergleichsbeispielen und Beispielen und

den Figuren 1 bis 7 ndher erldutert.

Figur 1: Funktionsprinzip des erfindungsgemiflen Katalysator zur Entfernung von
Stickstoff-haltigen Schadgasen aus dem Abgas von Dieselmotoren enthaltend
einen Wabenkdrper und mindestens zwei iibereinanderliegende, katalytisch

aktive Schichten.

Figur 2: Verbesserung des Stickoxid-Umsatzes eines herkémmlichen SCR-
Katalysators durch Erh6hung des Alpha-Wertes

Figur 3: Konzentrationen der bei der Oxidation von Ammoniak entstehenden Stick-
stoffverbindungen an einem Abgasreinigungssystem bestehend aus herkémm-
lichem SCR-Katalysator und unselektivem Ammoniak-Oxidationskatalysator

in Abhéngigkeit von der Temperatur

Figur 4: Effektivitit der Ammoniak-Oxidation an erfindungsgeméfien Katalysatoren
(#2 und #3) im Vergleich zu einem Referenz-Oxidationskatalysator (#1)

Figur 5: Temperaturabhiingigkeit der Selektivitdt der Ammoniak-Oxidation zu N
erfindungsgemifler Katalysatoren (#2 und #3) im Vergleich zu einem

Referenz-Oxidationskatalysator (#1)
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Figur 6: Stickoxid-Umsatz und NH;-Schlupf eines erfindungsgemiflen Katalysators
(#5) und eines herkdmmlichen SCR-Katalysator enthaltend mit Eisen ausge-

tauschten Zeolithen (#4), nach hydrothermaler Alterung bei 650°C.

Figur 7: NHs-Desorption, gemessen an einem bei 200°C mit einer Ausgangs-
konzentration von 450 ppm NH; beladenen erfindungsgemafen Katalysator
(#2) und einem entsprechend vorbehandelten Katalysator gemdf3 EP 0 773
057 Al (#6)

Vergleichsbeispiel 1:

In diesem Vergleichsbeispiel wurde die Verbesserung des Stickoxid-Umsatzes an einem
herkémmlichen SCR-Katalysator durch Erhhung des Molverhiltnisses Alpha
untersucht. Dabei wurde die zur Erhdhung des Alpha-Wertes notwendige Erhdhung der
Ammoniak-Konzentration durch Uberdosierung von Harnstoff vorgenommen. Der
SCR-Katalysator enthielt auf einem keramischen Wabenkorper eine Beschichtung aus
mit Eisen ausgetauschten Zeolithen. Das Volumen des Wabenkd&rpers betrug 12,5 1. Er

besaB 62 Zellen/cm? bei einer Dicke der Zellwinde von 0,17 mm.

Die Messung des Stickoxidumsatzes wurde an einem Motorpriifstand mit einem 6,4 1,
6-Zylinder Euro3-Motor .vorgenommen. Mittels stationdrer Motorpunkte wurden 6
verschiedene Abgastemperaturen nacheinander angefahren (450 °C, 400 °C, 350 °C,
300°C, 250°C, 200°C). An jedem konstanten Motorpunkt wurde stufenweise die
Hamnstoffdosierung erhdht und damit das Molverhdltnis o variiert. Sobald die
Gaskonzentrationen am Katalysatorausgang stabil waren, wurden der Stickoxid-Umsatz
und die Ammoniak-Konzentration nach Katalysato-r aufgezeichnet. Als Beispiel zeigt

Figur 2 das Ergebnis fiir eine Abgastemperatur vor Katalysator von 250°C.

Unter der Annahme, dal der Ammoniak-Schlupf nicht oberhalb von 10 ppm liegen
sollte, ist in dem gezeigten Beispiel ein Stickoxidumsatz von etwa 45 % zu erreichen.
Die Umsatzkurve deutet aber an, daB bei einem hoheren Alpha-Wert ein
Stickoxidumsatz von bis zu 57 % erreichbar wire. Bei dem untersuchten System (nur
herkommlicher SCR-Katalysator) ist dies mit einem erheblichen Ammoniak-Schlupf

(225 ppm) verbunden. Zur Minimierung der Ammoniak-Durchbriiche sollte entweder
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ein erfindungsgemiBer Katalysator als SCR-Katalysator anstelle des herkdmmlichen
SCR-Katalysators eingesetzt werden, oder eine Ergidnzung des Systems durch einen

geeigneten Ammoniak-Sperrkatalysators vorgenommen werden.

Vergleichsbeispiel 2:

In diesem Beispiel wurden zwei hintereinander geschaltete Katalysatoren in einer
Modellgasanlage untersucht. Die beiden Katalysatoren hatten folgende Zusammen-
setzung und waren als Beschichtung auf keramischen Wabenk&rpern it einer

Zelldichte von 62 cm™ aufgebracht:

1. Katalysator: Herkommlicher SCR-Katalysator auf Basis von V,0s5/TiOx;

Abmessung des Wabenkorpers: 25,4 mm Durchmesser, 76,2 mm Lénge

2. Katalysator: Herkdmmlicher Ammoniak-Sperrkatalysator bestehend aus 0,353 g/l Pt
(=10 g/ft* Pt) und einem iiberwiegend Titandioxid enthaltenden Misch-
oxid;

Abmessung des Wabenkdorpers: 25,4 mm Durchmesser, 25,4 mm Linge

Nacheinander wurden neun verschiedene stationdre Temperaturpunkte an der Modell-
gasanlage eingestellt. Die am Systemausgang erhaltenen Konzentratio,nen der Stick-
stoffkomponenten NH;, N,O, NO und NO, wurden in Abhingigkeit von der
Temperatur unter Verwendung eines FTIR-Spektrometers gemessen. Das Modellgas

wies folgende Zusammensetzung auf:

Gaskomponente Konzentration

| Stickoxide NOy 0 vppm
Ammoniak 450 vppm
Sauerstoff : 5 Vol.-%
Wasser _ 1,3 Vol.-%.
Stickstoff Rest
Raumgeschwindigkeit {iber das 30.000 h!
Katalysatorgesamtsystem:
Raumgeschwindigkeit {iber den 120.000 h!
Ammoniak-Sperrkatalysator:
Gastemperatur (Eingang) 550; 500; 400; 350; 300; 250; 200; 175; 150
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Die Konzentrationen der gemessenen Stickstoffkomponenten in Abhéngigkeit von der
Temperatur sind in Figur 3 grafisch dargestellt. Bei Temperaturen > 200 °C wird
Ammoniak wirksam aus dem Abgasgemisch entfernt. Fiir héhere Temperaturen (T >
300 °C) ist jedoch die Entstehung unerwiinschter Nebenprodukte zu beobachten. Dabei
entstehen mit steigender Temperatur zunehmend Stickstoffkomponenten mit héherem

Oxidationszustand, von +I (N;0) iiber +II (NO) auf +IV (NO,).

Beispiel 1

Die im Vergleichsbeispiel 2 gezeigte Uberoxidation zu Stickoxiden kann durch Einsatz
eines erfindungsgemiBen Katalysators als Ammoniak-Sperrkatalysators bei gleichblei-
bender Oxidationskraft stark eingeschrinkt werden. Nachstehende Tabelle zeigt die
erfindungsgemiBen Formulierungen, die beispielhaft als Ammoniak-Sperrkatalysatoren

getestet wurden.

Katalysator Beschreibung Edelmetall-Gehalt

#1 Referenz: 0,353 g/l
Unselektiver NHj3-

Oxidationskatalysator, bestehend aus
Platin auf einem iiberwiegend Alumi-

niumoxid enthaltenden Mischoxid

#2 Obere Schicht (1): SCR-Katalysator 0,353 g/l

basierend auf einem Eisen
ausgetauschten Zeolithen mit einer
NHj;-Speicherkapazitit von 58 ml/g
Katalysatormaterial

Untere Schicht (2): Unselektiver NH3-

Oxidationskatalysator wie #1

#3 Obere Schicht (1): SCR-Katalysator 0,353 g/

basierend auf einem Eisen ausge-

tauschten Zeolithen mit Zusatz einer
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Barium-basierten Stickoxid-Speicher-
komponente; die NH;-Speicherkapazitit
der Schicht betrdgt 29 ml/g Katalysator-
material

Untere Schicht (2): Unselektiver NHs-

Oxidationskatalysator wie #1

NH; Umsatzaktivitit und Selektivitit zu Stickstoff wurden an der Modellgasanlage mit

folgender Gaszusammensetzung getestet:

Gaskomponente Konzentration
Stickoxide NOy 0 vppm
Ammoniak 800 vppm
Propen C;Hs 40 vppm
CO, 8 Vol-%
Sauerstoff 5 Vol.-%
Wasser 1,3 Vol.-%.
Stickstoff Rest
‘| Raumgeschwindigkeit 320.000 h'!
Gastemperatur 550; 500; 450; 400; 350; 300; 250; 200

Gegeniiber dem Vergleichsbeispiel 2 wurden hohere Raumgeschwindigkeiten gewihlt.
Dies entspricht der Anforderung, das Volumen des Ammoniak-Sperrkatalysators
méglichst gering zu halten. Die gewihlten Ammoniak-Konzentrationen sind hoher als
in der praktischen Anwendung iiblich und sollen in Verbindung mit dem geringeren

Edelmetallgehalt eine bessere Differenzierbarkeit der Ergebnisse gewihrleisten.

Figur 4 zeigt die Effektivitit der Ammoniak-Oxidation: Der Verlauf der Ammoniak-
Konzentration nach Katalysator als Funktion der Temperatur zeigt deutlich, daf3 die
Ammoniak-Light-Off-Temperaturen Tso(NH3) fiir die beiden erfindungsgemifien
Katalysatoren #2 und #3 in demselben Bereich (370°C bis 390°C) liegen, wie die

Ammoniak-Light-Off-Temperaturen des unselektiven Referenz-NH;-Oxidationskata-
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lysators (ca. 380°C). Die Oxidationsaktivitit aller getesteten Muster ist gleichwertig.
Das NHj3-Light-Off-Verhalten wird trotz hoher Raumgeschwindigkeiten nicht durch die
obere Schicht beeinfluit. Die beobachtete NH;-Restkonzentration von ca. 100 ppm bei
550°C ist auf eine Diffusionslimitierung infolge der in diesem Experiment gewihlten

sehr hohen Katalysatorbelastung zuriickzuftihren.

Die Selektivitit zu N, ergibt sich rechnerisch aus der Differenz aller gemessenen
Stickstoffkomponenten zu der dosierten Menge Ammoniak. Sie ist in Abhingigkeit von

der Temperatur in Figur 5 dargestellt.

Ubersteigt die Temperatur 400 °C, werden am Referenzkatalysator Stickoxide als
Nebenprodukte gebildet. Die N,-Bildung ist dadurch mit steigenden Temperaturen
riickldufig. Im Gegensatz dazu zeigen alle erfindungsgeméaBen Zweischicht-Kataly-

satoren (#2, #3) eine deutlich verbesserte Selektivitit zu N,.

Beispiel 2

Der im Vergleichsbeispiel 1 gezeigte Ammoniak-Schlupf kann durch den Einsatz eines
erfindungsgemifBen Katalysators als SCR-Katalysator vermindert werden. Der
Vergleich von NOx-Umsatz und Ammoniak-Durchbruchskonzentration eines herk6mm-
libhen, mit Eisen ausgetauschten Zeolithen enthaltenden SCR-Katalysators und eines

erfindungsgemiBen Katalysator belegt dies. Folgende Katalysatoren wurden untersucht:

#4: Herkdmmlicher SCR-Katalysator auf Basis von mit Eisen
ausgetauschtem Zeolithen, wie in Vergleichsbeispiel 1;

Abmessung des Wabenkdrpers: 25,4 mm Durchmesser, 76,2 mm Léinge

#5: ErfindungsgemafBer Katalysator;
untere Schicht enthaltend 0,0353 g/l Pd (=1 g/ft* Pd) getrdgert auf
Zirkonoxid und Aluminiumoxid;
obere Schicht: SCR-Katalysator basierend auf einem Eisen ausge-
tauschten Zeolithen mit einer NH;3-Speicherkapazitit von 58 ml/g
Katalysatormaterial;

Abmessung des Wabenkérpers: 25,4 mm Durchmesser, 76,2 mm Linge
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Beide Katalysatoren wurden zunichst fiir die Dauer von 48 Stunden einer synthetischen
Hydrothermalalterung im Ofen bei 650°C in einer Atmosphidre aus 10 Vol.-%
Sauerstoff und 10 Vol.-% Wasserdampf in Stickstoff unterzogen. Anschlieend wurden
SCR-Umsatzaktivitdt und Ammoniak-Konzentration nach Katalysator an einer Modell-

gasanlage unter folgenden Bedingungen getestet:

Gaskomponente Konzentration
Stickoxid NO: 500 vppm
Ammoniak NHj: 450 vppm
Sauerstoff O;: 5 Vol.-%
' Wasser H,O: 1,3 Vol.-%.
Stickstoff N,: Rest
Raumgeschwindigkeit 30.000 h’!
Gastemperatur [°C] 450; 400; 350; 300; 250; 200, 175, 150

Die Ergebnisse der Untersuchung sind in Figur 6 dargestellt. Es wird deutlich, daf3 der
erfindungsgeméBe Katalysator #5 gegeniiber dem herkommlichen, Eisen-Zeolith-
basierten SCR-Katalysator #4 nach Hydrothermalalterung im Temperaturbereich 200 —
350°C sowohl einen verbesserten Stickoxid-Umsatz als auch einen verringerten NH3-

Schlupf zeigt. -

Vergleichsbeispiel 3

Es wurde ein Katalysator gemaB EP 0 773 057 A1 hergestellt. Dazu wurden auf einen
keramischen Wabenk&rper mit 62 Zellen/cm? und einer Zellwanddicke von 0,17 mm
zunichst 35 g/l einer Beschichtung bestehend aus 1 Gew.-% Platin und einem mit
Kupfer ausgetauschten ZSM-5-Zeolithen (Si0,:Al,03-Verhiltnis von 45) enthaltend 2,4
Gew.-% Kupfer aufgebracht. Nach Trocknung und Kalzination der unteren Schicht
wurde eine obere Schicht bestehend aus 160 g/l des mit Kupfer ausgetauschten ZSM-5-
Zeolithen (Si0,:Al,03-Verhiltnis von 45) enthaltend 2,4 Gew.-% Kupfer aufgebracht.

'Es folgten erneut Trocknung und Kalzination. Der fur die Testung fertiggestellte

Wabenkdorper hatte einen Durchmesser von 25,4 mm und eine Lange von 76,2 mm und

enthielt insgesamt 0,353 g/l Platin, bezogen auf das Volumen des Wabenkdrpers.
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Der so erhaltene Katalysator #6 wurde im Vergleich zu dem erfindungsgemiflen
Katalysator #2 aus Beispiel 1 (obere Schicht: 160 g/l) in einem Ammoniak-Desorp-
tionsexperiment in der Modellgasanlage untersucht. Hierzu wurden die Katalysatoren in
frisch hergestelltem Zustand zunichst bei 200°C iiber einen Zeitraum von etwa einer
Stunde einer 450 ppm Ammoniak enthaltenden Gasmischung bei einer Raumgeschwin-
digkeit von 30.000 1/h ausgesetzt. Die Gasmischung enthielt aulerdem 5 Vol.-% Sauer-
stoff und 1,3 Vol.-% Wasserdampf in Stickstoff. Am Ende der Beladungszeit wurde ein
vollstindiger Durchbruch der dosierten Ammoniakmenge durch den Katalysator
beobachtet. Die Ammoniak-Zufuhr wurde abgestellt.

Die Katalysatoren wurden nach einer Haltezeit von zwei Minuten bei konstanter
Temperatur mit einer Heizrate von 1° pro Sekunde aufgeheizt. Die desorbierende

Menge Ammoniak wurde mit Hilfe eines FTIR-Spektrometers gemessen.

Figur 7 zeigt die erhaltenen Ergebnisse fiir den erfindungsgeméBen Katalysator #2 und
den Vergleichskatalysator gemidB EP 0 773 057 Al, #6. Neben den nach Katalysator
gemessenen Ammoniak-Konzentrationen sind die vor Katalysator gemessenen
Temperaturen iiber den zeitlichen Verlauf des Experiments aufgetragen. Dargestellt ist

nur die Desorptionsphase.

Bei beiden Katalysatoren beginnt die Ammoniak-Desorption bei ca. 210°C. Es ist
deutlich zu erkennen, dafl aus dem Vergleichskatalysator #6 erheblich mehr Ammoniak
desorbiert als aus dem erfindungsgemiBen Katalysator #2. Diese ,,Uberbeladung® des
Katalysators #6 mit Ammoniak fiihrt, wie beschrieben, bei Temperaturschwankungen
im dynamischen Betrieb zu unkontrollierten Ammoniak-Desorptionen und somit zu

unerwiinschten Ammoniak-Durchbriichen wihrend des Fahrbetriebes.
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Patentanspriiche

Katalysator zur Entfernung von Stickstoff-haltigen Schadgasen aus dem Abgas
von Dieselmotoren enthaltend einen Wabenkérper und eine aus zwei iibereinander
liegenden katalytisch aktiven Schichten bestehende Beschichtung,

dadurch gekennzeichnet,

dass die direkt auf den Wabenkorper aufgebrachte, untere Schicht einen
Oxidationskatalysator enthélt, und die darauf aufgebrachte, obere Schicht ein
Ammoniak-Speichermaterial enthilt und {iber eine Ammoniak-Speicherkapazitit

von mindestens 20 Milliliter Ammoniak pro Gramm Katalysatormaterial verfligt.

Katalysator nach Anspruch 1,
dadurch gekennzeichnet,
dass die obere Schicht einen oder mehrere mit Eisen ausgetauschte Zeolithe

enthilt.

Katalysator nach Anspruch 1,
dadurch gekennzeichnet,

dass die untere Schicht frei ist von Ammoniak-Speichermaterialien.

Katalysator nach Anspruch 3,

dadurch gekennzeichnet,

dass der in der unteren Schicht enthaltene Oxidationskatalysator Platin oder
Palladium oder Mischungen von Platin und Palladium auf einem Trédgermaterial
ausgewihlt aus der Gruppe bestehend aus aktivem Aluminiumoxid, Zirkonoxid,

Titanoxid, Siliziumdioxid und Mischungen oder Mischoxiden davon enthilt.

Abgasreinigungsanlage zur Entfernung von Stickstoff-haltigen Schadgasen aus
dem Abgas von Dieselmotoren enthaltend einen SCR-Katalysator und einen
Ammoniak-Sperrkatalysator,

dadurch gekennzeichnet,

dass der Ammoniak-Sperrkatalysator einen Wabenkorper und eine aus zwei
{ibereinander liegenden katalytisch aktiven Schichten bestehende Beschichtung

enthilt, wobei die direkt auf den Wabenkorper aufgebrachte, untere Schicht einen
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Oxidationskatalysator enthélt, und die darauf aufgebrachte, obere Schicht ein
Ammoniak-Speichermaterial enthilt und iiber eine Ammoniak-Speicherkapazitit

von mindestens 20 Milliliter Ammoniak pro Gramm Katalysatormaterial verfligt.

Abgasreinigungsanlage nach Anspruch 5,

dadurch gekennzeichnet,

dass auch der SCR-Katalysator in Form einer Beschichtung auf einem
Wabenkdrper vorliegt und beide Wabenkdrper aus einem inerten Material
ausgewihlt aus Keramik oder Metall bestehen.

Abgasreinigungsanlage nach Anspruch 6,

dadurch gekennzeichnet,

daB beide Wabenkorper eine Einheit bilden mit einem vorderen und einem
hinteren Teil, und der Oxidationskatalysator sich auf dem hinteren Teil des
Wabenkorpers befindet.

Abgasreinigungsanlage nach Anspruch 7,

dadurch gekennzeichnet,

daf} beide Wabenkdrper eine Einheit bilden mit einem vorderen und einem
hinteren Teil, und der Oxidationskatalysator sich auf dem hinteren Teil des
Wabenkorpers befindet, wihrend der SCR-Katalysator tiber die gesamte Linge
des Wabenkérpers abgeschieden ist und den Oxidationskatalysator auf dem
hinteren Teil des Wabenkdrpers tiberdeckt.

Abgasreinigungsanlage nach Anspruch 5,

dadurch gekennzeichnet,

daB der SCR-Katalysator in Form eines Wabenkdrpers vorliegt, der vollstindig
aus dem SCR-Katalysator besteht.

Abgasreinigungsanlage nach Anspruch 9,

dadurch gekennzeichnet,

daB ein hinterer Teil des SCR-Katalysators als Tragk6rper fir den Ammoniak-
Sperrkatalysator dient.

Abgasreinigungsanlage nach Anspruch 5,

dadurch gekennzeichnet,

dafB vor dem SCR-Katalysator ein weiterer Oxidationskatalysator zur Oxidation
von Stickstoffmonoxid zu Stickstoffdioxid angeordnet ist.

PCT/EP2007/003922
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Abgasreinigungsanlage nach Anspruch 5,

dadurch gekennzeichnet,

daB der SCR-Katalysator einen mit Kupfer oder Eisen ausgetauschten Zeolithen
oder einen mit Kupfer und Eisen ausgetauschten Zeolithen oder Mischungen

davon enthilt.

Abgasreinigungsanlage nach Anspruch 5,
dadurch gekennzeichnet,
daB der SCR-Katalysator Vanadiumoxid oder Wolframoxid oder Molybdénoxid

auf einem Trigermaterial aus Titanoxid enthilt.

Abgasreinigungsanlage zur Entfernung von Stickstoff-haltigen Schadgasen aus

-dem Abgas von Dieselmotoren enthaltend einen SCR-Katalysator,

dadurch gekennzeichnet,

dass der SCR-Katalysator einen Wabenkérper und eine aus zwei {ibereinander
liegenden katalytisch aktiven Schichten bestehende Beschichtung enthilt, wobei
die direkt auf den Wabenkdrper aufgebrachte, untere Schicht einen
Oxidationskatalysator enthilt, und die darauf aufgebrachte, obere Schicht ein
Ammoniak-Speichermaterial enthélt und iiber eine Ammoniak-Speicherkapazitit

von mindestens 20 Milliliter Ammoniak pro Gramm Katalysatormaterial verfligt.

Verfahren zur Verminderung von Stickstoff-haltigen Schadgasen aus dem Abgas
von Dieselmotoren,

dadurch gekennzeichnet,

daB eine Abgasreinigungsanlage mit einem in Unterbodenposition angeordneten
Konverter verwendet wird, der einen Katalysator nach einem der Anspriiche 1 bis
4 enthilt. |

Verfahren nach Anspruch 15,
dadurch gekennzeichnet,
daB vor Katalysator Ammoniak oder eine zu Ammoniak zersetzliche Verbindung

in den Abgasstrom eindosiert wird.

Verfahren nach Anspruch 15,
dadurch gekennzeichnet,
daB die Temperatur im Katalysator zwischen 150°C und 400°C liegt.
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18. Verfahren nach Anspruch 15,
dadurch gekennzeichnef,
daf nach dem Katalysator kein zusétzlicher Ammoniak-Sperrkatalysator

verwendet wird.
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