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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　排気ガスを処理するための触媒であって、銅により促進された第１のゼオライトと、Ｈ
＋型、ＮＨ４

＋型、アルカリ金属型、又はアルカリ土類金属型の少なくとも１つである第
２のゼオライトとのブレンドを含み、第１及び第２のゼオライトが同じ骨格構造を有し、
第１及び第２のゼオライトがＣＨＡ骨格を有する、触媒。
【請求項２】
　第２のゼオライトがカルシウムを含有する、請求項１に記載の触媒。
【請求項３】
　第２のゼオライトが遷移金属を含まない、請求項１に記載の触媒。
【請求項４】
　第２のゼオライトが非骨格金属を含まない、請求項１に記載の触媒。
【請求項５】
　第１のゼオライトと第２のゼオライトとが異なるシリカ対アルミナ比を有する、請求項
１に記載の触媒。
【請求項６】
　第１のゼオライトが、第２のゼオライトに比べて低いシリカ対アルミナ比を有する、請
求項１に記載の触媒。
【請求項７】
　第１のゼオライト及び第２のゼオライトが独立して、１０～３５のシリカ対アルミナ比
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を有する、請求項１に記載の触媒。
【請求項８】
　第１及び第２のゼオライトが同じシリカ対アルミナ比を有する、請求項１に記載の触媒
。
【請求項９】
　第２及び第１のゼオライトが０．１～１の相対比で存在する、請求項１に記載の触媒。
【請求項１０】
　排気ガスを処理するための触媒物品であって、請求項１に記載の触媒を含有する多孔質
ハニカム基材を含む触媒物品。
【請求項１１】
　排気ガスを処理する方法であって、ＮＯｘを含有する排気ガス流を、請求項１に記載の
触媒の存在下で還元体と接触させることを含み、接触によって、ＮＯｘの少なくとも一部
がＮ２及び水に選択還元される方法。
【請求項１２】
　前記接触が１５０～６００℃の温度で起こる、請求項１１に記載の方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、燃焼排気ガスを処理するための触媒、物品、及び方法に関する。
【背景技術】
【０００２】
　炭化水素燃料の燃焼によって、比較的害を及ぼさない窒素（Ｎ２）、水蒸気（Ｈ２Ｏ）
、及び二酸化炭素（ＣＯ２）を大部分として含む排気ガスが生成する。しかし、排気ガス
には、不完全燃焼由来の一酸化炭素（ＣＯ）、未燃焼燃料由来の炭化水素（ＨＣ）、過度
の燃焼温度由来の酸化窒素（ＮＯｘ）、及び微粒子状物質（大部分はすす）などの有害及
び／又は毒性物質もわずかに含まれる。大気中に放出された排気ガスの環境影響を軽減す
るには、望ましくない成分を、好ましくは他の有害又は毒性物質を結果として発生させな
い方法で取り除く又はその量を低減することが望ましい。
【０００３】
　ＮＯｘは一酸化窒素（ＮＯ）、二酸化窒素（ＮＯ２）、及び亜酸化窒素（Ｎ２Ｏ）を包
含するものであるが、リーンバーンエンジン（例えば、ディーゼルエンジン及びガスター
ビン）が発生させた排気ガスから除去するのに厄介な成分である。ＮＯｘからＮ２への還
元は、特にリーンバーン排気ガス中では問題が多い。というのは、排気ガスには還元でな
く酸化反応を容易にするだけの酸素が含まれているからである。それでも、一般に選択接
触還元（ＳＣＲ）と呼ばれている方法でＮＯｘを還元することができる。
【０００４】
　ＳＣＲ法は、触媒の存在下にアンモニアなどの含窒素還元剤を用いて、ＮＯｘを元素状
窒素（Ｎ２）及び水に転換するものである。ＳＣＲ法においては、アンモニアを排気ガス
流に添加した後に、排気ガスをＳＣＲ触媒と接触させる。還元体は触媒上に吸収され、ガ
スが触媒される基材の中又は上を通過するときＮＯｘ還元反応が起こる。アンモニアを用
いた化学量論的ＳＣＲ反応の化学経路としては、
　　　２ＮＯ＋４ＮＨ３＋２Ｏ２→３Ｎ２＋６Ｈ２Ｏ
　　　２ＮＯ２＋４ＮＨ３＋Ｏ２→３Ｎ２＋６Ｈ２Ｏ
が挙げられる。
【０００５】
　燃焼によるＮ２Ｏの生成量は限られている。しかし、ＳＣＲシステムにおいて起こる望
ましくないプロセスとしては、システム中に豊富に存在する酸素との競争的な非選択的反
応もいくつか挙げられる。これらの反応はまた、Ｎ２Ｏの生成を含めて、副次的な排出物
を生成することがある。バナジア、鉄－ゼオライト、及び銅－ゼオライトを含めて、市販
のＳＣＲ触媒はすべて、Ｎ２Ｏを生成する。特に、ＮＯ２含有量が増加して、フィードガ
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ス中のＮＯレベルを超える排気ガス処理システムでは、
　　　８ＮＯ２＋６ＮＨ３→７Ｎ２Ｏ＋９Ｈ２Ｏ
　　　４ＮＯ２＋４ＮＨ３＋Ｏ２→４Ｎ２Ｏ＋６Ｈ２Ｏ
　　　２ＮＨ３＋２Ｏ２→Ｎ２Ｏ＋３Ｈ２Ｏ
などの経路を介してＮ２Ｏが形成可能になる。したがって、ＮＯｘ転換を改善し、Ｎ２Ｏ
生成を低減する改善されたＳＣＲ触媒が依然として必要とされている。本発明は、とりわ
けこれらの必要を満たすものである。
【発明の概要】
【０００６】
　ゼオライト合成によって、ゼオライトがＨ＋又はアルカリ型で得られることは一般的で
ある。これらゼオライトの形は本質的に触媒特性を有するが、それらのＳＣＲ性能は、典
型的には陽イオン交換にかけ、表面上及び／又は骨格の細孔内に存在するイオン種の一部
分をＣｕ２＋などの遷移金属陽イオンに置き換えることによって改善される。したがって
、ゼオライトのＳＣＲ性能は、１個又は複数の遷移金属イオンをモレキュラーシーブの骨
格に緩く保持することによって促進することができる。驚くべきことに、金属により促進
されたゼオライトと、同じ骨格の促進されていないゼオライトとを含むいくつかの触媒ブ
レンドは、これらの成分が別々に使用されたどちらと比較してもＳＣＲ性能を有すること
が明らかになった。そのようなブレンドの相乗効果は予期もされず、予測も不可能である
。また、このような驚異的な相乗効果は広い温度範囲にわたって生ずる。
【０００７】
　したがって、本発明の一態様において、排気ガスを処理するための触媒組成物であって
、（ａ）遷移金属で交換された、ＣＨＡ、ＡＥＩ、ＡＦＸ、ＬＥＶ、及びＳＦＷから選択
された第１の骨格を有する第１のゼオライトと、（ｂ）ＣＨＡ、ＡＥＩ、ＡＦＸ、ＬＥＶ
、及びＳＦＷから選択された第２の骨格を有する第２のゼオライトとのブレンドを含み、
第１及び第２の骨格のタイプは同じであり、第２のゼオライトは主にＨ＋型、ＮＨ４

＋型
、アルカリ型、又はアルカリ土類型の少なくとも１つである触媒組成物が提供される。
【０００８】
　本発明の別の態様によれば、排気ガスを処理する方法であって、ＮＯｘ及び還元体を含
有する排気ガス流を本明細書に記載された触媒ブレンドと接触させる工程を含み、接触に
よって、ＮＯｘの少なくとも一部分がＮ２及び水に選択的に転換される方法が提供される
。
【０００９】
　本発明の別の態様によれば、排気ガスを処理する方法であって、アンモニアを含有する
排出ガスを酸化触媒及び本明細書に記載されたＳＣＲ触媒ブレンドを含む触媒物品（cata
lyst article）と接触させる工程を含み、接触工程によって、（ａ）アンモニアの少なく
とも一部が酸化されて、Ｎ２、Ｈ２Ｏ、及び任意選択的に副次的ＮＯｘが生成し、（ｂ）
副次的ＮＯｘがＮ２及びＨ２Ｏに選択還元される方法が提供される。
【００１０】
　本発明の別の態様によれば、本明細書に記載された触媒組成物と触媒が表面上にかつ／
又は内部に配置された基材とを含む触媒物品（catalytic article）が提供される。
【００１１】
　本発明のもう１つの態様によれば、排気ガスを処理するためのシステムであって、（ａ
）本明細書に記載された触媒物品と、（ｂ）ディーゼル酸化触媒、ＮＯｘ吸収触媒、リー
ンＮＯｘトラップ、ディーゼル微粒子フィルター、ＮＨ３インジェクター、及びＳＣＲ触
媒から選択された１つ又は複数の上流側成分と、（ｃ）任意選択的に下流側アンモニアス
リップ触媒及び／又はディーゼル微粒子フィルターとを含むシステムが提供される。
【図面の簡単な説明】
【００１２】
【図１】本発明のいくかの実施態様について２００℃におけるＮＯｘ転換性能の比較を示
す図である。
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【図２】本発明のいくかの実施態様について５００℃におけるＮＯｘ転換性能の比較を示
す図である。
【図３】本発明の実施態様の６００℃におけるＮＯｘ転換性能を通常のＳＣＲ触媒と比較
して示す図である。
【発明を実施するための形態】
【００１３】
　好ましい実施態様において、本発明は、環境大気質を改善する、特にリーンバーン内燃
機関、発電所、ガスタービンなどによって発生させた煙道又は他の排気ガス排出物を改善
するための触媒物品を対象とする。排気ガス排出物は、少なくとも１つには、広い動作温
度範囲にわたってリーンバーン排気ガス中のＮＯｘ及び／又はＮＨ３濃度を下げることに
よって改善される。有用な触媒は、酸化的環境でＮＯｘを選択還元し、かつ／又はアンモ
ニアスリップを低減する触媒（すなわち、ＳＣＲ触媒及び／又はＡＳＣ触媒）である。
【００１４】
　いくつかの実施態様において、触媒は、金属により促進されたゼオライトと、同じ骨格
を有する促進されていないゼオライトとのブレンドである。本明細書では、ブレンドとい
う用語は、ブレンドと同じ目的で何れも単独使用することができる２つ以上の材料の異質
成分からなる均質な不均一混合物を意味する。好ましくは、促進されていないゼオライト
対金属により促進されたゼオライトの比は、約０．１～約０．５、約０．３～約０．５、
約０．５～約０．７５、及び約０．５～約１などの約０．１～約１である。
【００１５】
　本明細書では、ゼオライトに関連した「金属により促進された」という用語は、溶液交
換遷移金属を有するゼオライトを意味する。当然の結果により、「促進されていない」ゼ
オライトは、溶液交換遷移金属を含まないゼオライト、例えばＨ＋、ＮＨ４

＋、アルカリ
金属、又はアルカリ土類金属型をしたゼオライトである。促進されていないゼオライトと
しては、Ｈ＋又はアルカリ金属型で合成されたゼオライトが挙げられ、さらに完全又は部
分イオン交換を経て、ＮＨ４

＋又はアルカリ土類金属型を生成した合成ゼオライトも挙げ
られる。
【００１６】
　触媒ブレンドの金属により促進されたゼオライト成分は、遷移金属により促進されてい
ることが好ましい。遷移金属は、金属交換ゼオライトを形成するために触媒産業で使用さ
れる認知された触媒活性金属、特にリーンバーン燃焼プロセスに由来する排気ガス中のＮ
Ｏｘを選択還元するのに触媒活性を示すことが知られている金属であれば何れでもよい。
本発明において有用な遷移金属としては、マンガン、鉄、コバルト、ニッケル、及び銅が
挙げられる。特に好ましい遷移金属は銅である。いくつかの実施態様において、触媒ブレ
ンドは銅以外の遷移金属を何れも含まない又は実質的に含まない。遷移金属の存在に関連
した「実質的に含まない」という用語は、触媒が遷移金属を含有しない又は僅少量しか含
有しないことを意味する。金属が存在する場合、その濃度は触媒の基本的機能性に影響を
及ぼさないほど低い。例えば、遷移金属を実質的に含まない触媒ブレンドは金属を０．１
重量パーセント未満、０．０１重量パーセント未満、又は０．００１重量パーセント未満
しか含有しない。
【００１７】
　いくつかの実施態様において、プロモーター金属はゼオライト材料中に、ゼオライトの
全重量に対して約０．１～約１０重量パーセント（重量％）、例えば約０．５重量％～約
５重量％、約０．５～約１重量％、約１～約５重量％、約２．５重量％～約３．５重量％
、及び約３重量％～約３．５重量％の濃度で存在している。銅を利用する実施態様では、
ゼオライト材料中のこれら遷移金属の濃度は好ましくは約１～約５重量％、より好ましく
は約２．５～約３．５重量％である。
【００１８】
　一実施態様において、金属により促進されたゼオライト成分は、プロモーター遷移金属
の可溶性前駆体を含む溶液にゼオライトをブレンドすることによって作り出された金属交
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換ゼオライトである。溶液のｐＨを調整して、触媒活性金属陽イオンのゼオライト構造（
であるがゼオライト骨格を含まない）上又は内への沈澱を誘導してもよい。例えば、好ま
しい実施態様において、ゼオライト材料を、硝酸銅を含有する溶液に触媒活性銅陽イオン
のイオン交換によるモレキュラーシーブ構造への取り込みが可能になるのに十分な時間浸
漬する。未交換銅イオンは析出する。用途に応じて、未交換イオンの一部はモレキュラー
シーブ材料中に遊離銅として残存することがある。次いで、金属交換ゼオライトを洗浄し
、乾燥し、か焼してもよい。
【００１９】
　一般的に、触媒金属陽イオンのゼオライト細孔中又はゼオライト表面上へのイオン交換
は、室温又は最高約８０℃の温度において約１～２４時間にわたって約７のｐＨで実施す
ることができる。得られた、金属により促進されたゼオライト材料を約１００～１２０℃
で終夜乾燥し、少なくとも約５００℃の温度でか焼することが好ましい。
【００２０】
　本明細書では、「ゼオライト」という用語は、国際ゼオライト学会構造委員会（Ｉｎｔ
ｅｒｎａｔｉｏｎａｌ　Ｚｅｏｌｉｔｅ　Ａｓｓｏｃｉａｔｉｏｎ　（ＩＺＡ）　Ｓｔｒ
ｕｃｔｕｒｅ　Ｃｏｍｍｉｓｓｉｏｎ）に承認されているものなど、独自の骨格を有する
アルミノシリケートモレキュラーシーブを意味する。好ましいゼオライトは合成ゼオライ
トである。本発明において有用なゼオライトはシリカ対アルミナ比（ＳＡＲ）が約１０～
約１５、約１５～約３５、又は約２０～約２５など約１０～約４０であることが好ましい
。したがって、本発明では、ゼオライトは、シリコアルミノホスフェート（ＳＡＰＯ）、
アルミノホスフェート（ＡｌＰＯ）、及びフェロシリケートなどの他のタイプのモレキュ
ラーシーブと区別できる。
【００２１】
　ゼオライトのシリカ対アルミナ比は通常の分析で決定することができる。この比は、で
きるだけ厳密にゼオライト結晶の強固な原子骨格における比を表し、流路内のバインダー
又は陽イオン若しくは他の形におけるケイ素又はアルミニウムを除外することになってい
る。バインダー材料、特にアルミナバインダーと合わせた後に、ゼオライトのシリカ対ア
ルミナ比を直接測定することは困難であり得るので、これらのシリカ対アルミナ比はゼオ
ライト自体のＳＡＲ、すなわちゼオライトと他の触媒成分を合わせる前のＳＡＲで表す。
【００２２】
　いくつかの実施態様において、金属により促進されたゼオライトと促進されていないゼ
オライトとは、同じＳＡＲを有する。他の実施態様において、金属により促進されたゼオ
ライトと促進されていないゼオライトは異なるＳＡＲを有する。いくつかの実施態様にお
いて、促進されていないゼオライトは金属により促進されたゼオライトに比べて高いＳＡ
Ｒを有する。例えば、金属により促進されたゼオライトは約１０～約１４のＳＡＲを有す
ることができ、促進されていないゼオライトは約１５～約２５のＳＡＲを有することがで
きる。又は、金属により促進されたゼオライトは約１５～約２２のＳＡＲを有することが
でき、促進されていないゼオライトは約２２～約３０のＳＡＲを有することができる。
【００２３】
　本発明において有用なゼオライトは、ＣＨＡ、ＡＥＩ、ＡＦＸ、ＬＥＶ、及びＳＦＷか
らなる群から選択された骨格を有する。これらの骨格のアルミノシリケートアイソタイプ
は何れも本発明に適している。いくつかの実施態様において、ゼオライトは単一骨格の実
質的に純粋な相である。他の実施態様において、ゼオライトの第一結晶相は上記の骨格の
１つであるが、他の結晶相も含まれる。実質的に純粋な相のゼオライトは１つの骨格を少
なくとも９５重量％含む。混合相ゼオライトは１つの骨格を７５～９５重量％含み、第２
の骨格を５～２５重量％含むことができる。相の組合せの例としては、ＡＥＩとＦＡＵ又
はＡＥＩとＣＨＡが挙げられる。いくつかの実施態様において、ゼオライトはＡＥＩ／Ｃ
ＨＡの連晶である。
【００２４】
　走査型電子顕微鏡法によって、本発明によるゼオライトの形態及びクリスタリットのサ
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イズを決定することができる。アルミノシリケートゼオライトの平均粒径及び／又は平均
結晶径はＳＥＭによって測定して、約０．５０μｍより大きく、径の範囲が下限約１μｍ
、約２μｍ、約３μｍ、又は約５μｍであり、上限約８μｍ、約１０μｍ、又は約１５μ
ｍであることが望ましい。いくつかの実施態様において、ゼオライトのｄ５０及び／又は
ｄ９０の結晶径又は粒径は上記の径の範囲の１つの範囲内に入る。いくつかの実施態様に
おいて、ゼオライト結晶及び／又は凝塊をこれらの径の範囲の１つの範囲内になるように
ミルにかける。いくつかの実施態様において、金属により促進されたゼオライトの結晶径
及び／又は粒径は促進されていないゼオライトの結晶径及び／又は粒径と同じである。他
の実施態様において、金属により促進されたゼオライトの結晶径及び／又は粒径は促進さ
れていないゼオライトの結晶径及び／又は粒径より大きい。他の実施態様において、金属
により促進されたゼオライトの結晶径及び／又は粒径は促進されていないゼオライトの結
晶径及び／又は粒径より小さい。
【００２５】
　アルミノシリケートゼオライト構造の大部分はアルミナ及びシリカで構成されるが、金
属により促進されたゼオライトはアルミニウム以外の骨格金属を含むことができる（すな
わち、金属置換ゼオライト）。本明細書では、ゼオライトに関連した「金属置換（されて
いる）」という用語は、１個又は複数のアルミニウム又はケイ素骨格原子が置換用金属に
置き換えられているゼオライト骨格を意味する。一方、「金属交換された」という用語は
、骨格構造と会合するが、骨格自体の一部分を形成しない、骨格外又は遊離の金属イオン
を有するゼオライトを意味する。金属置換骨格の例としては、骨格銅原子を含むものが挙
げられる。促進されていない金属ゼオライトは金属置換されていないことが好ましい。
【００２６】
　促進されていないゼオライト成分は、Ｈ＋、ＮＨ４

＋、アルカリ金属、アルカリ土類金
属型、又はこれらの１つ若しくは複数の任意の組合せであることが好ましい。特に好まし
い実施態様において、促進されていないゼオライトはＨ＋型、ＮＨ４

＋型、又はそれらの
組合せである。いくつかの実施態様において、促進されていないゼオライト及び／又は金
属により促進されたゼオライトは、アルカリ金属、アルカリ土類金属、又はアルカリ金属
とアルカリ土類金属を両方とも実質的に含まない。本明細書では、アルカリ金属又はアル
カリ土類金属に関連した「実質的に含まない」という用語は、ゼオライトが感知され得る
量の特定の金属を含まないことを意味する。すなわち、特にＮＯｘを選択還元し、又は吸
蔵するゼオライトの能力に関してゼオライトの基本的な物理的及び／又は化学的特性に影
響を及ぼすことになる量の特定の金属は存在していない。例えば、アルカリ金属又はアル
カリ土類金属を実質的に含まないゼオライト材料は、その金属を３重量％未満、より好ま
しくは１重量％未満、さらにより好ましくは０．１重量％未満しか含まない。
【００２７】
　いくつかの実施態様において、金属により促進されたゼオライト成分及び／又は促進さ
れていないゼオライト成分は、ゼオライトの表面上にかつ／又はゼオライト細孔内に配置
されたカリウム、マグネシウム、及びカルシウムの少なくとも１つを含み、カルシウムが
特に好ましい。いくつかの実施態様において、触媒は、カルシウム及びカリウムを除いて
アルカリ金属又はアルカリ土類金属を何れも本質的に含まない。いくつかの実施態様にお
いて、金属により促進されたゼオライト成分及び／又は促進されていないゼオライト成分
は、カルシウムを除いてアルカリ金属又はアルカリ土類金属を何れも本質的に含まない。
また、いくつかの他の実施態様において、金属により促進されたゼオライト成分及び／又
は促進されていないゼオライト成分は、カリウムを除いてアルカリ金属又はアルカリ土類
金属を何れも本質的に含まない。いくつかの好ましい実施態様において、金属により促進
されたゼオライト成分はアルカリ金属及びアルカリ土類金属を本質的に含まず、促進され
ていないゼオライト成分はカルシウムを含むが、その他の点ではアルカリ金属及びアルカ
リ土類金属を本質的に含まない。
【００２８】
　いくつかの実施態様において、促進されていないゼオライトは、促進されていないゼオ
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ライトの重量に対して約０．１～約３重量％、約０．１～約１重量％、又は約１～約３重
量％などの少なくとも約０．１重量％のカルシウムを含む。
【００２９】
　いくつかの実施態様において、アルカリ金属及び／又はアルカリ土類金属（まとめてＡ

Ｍ）は、金属により促進されたゼオライト材料中に、ゼオライト中のプロモーター金属（
Ｍ）の量に対するある量で存在している。特にＭが銅であり、ＡＭがカルシウムである場
合に、Ｍ及びＡＭはそれぞれ、約１５：１～約１：１、例えば約１０：１～約２：１、約
１０：１～約３：１、又は約６：１～約４：１のモル比で存在することが好ましい。金属
により促進されたゼオライトがカルシウムを含むいくつかの実施態様において、銅の存在
量は、ゼオライトの重量に対して約２．５重量％未満、約２重量％未満、又は約１重量％
未満などの約３重量％未満である。
【００３０】
　いくつかの実施態様において、プロモーター金属（Ｍ）とアルカリ金属及び／又はアル
カリ土類金属（ＡＭ）の相対的累積量は、ゼオライト材料中に、ゼオライト中のアルミニ
ウム、すなわち骨格アルミニウムの量に対するある量で存在している。本明細書では、（
Ｍ＋ＡＭ）：Ａｌ比は、対応するゼオライト中のＭ＋ＡＭ対モル骨格Ａｌの相対的モル量
に基づく。いくつかの実施態様において、触媒材料は（Ｍ＋ＡＭ）：Ａｌ比が約０．６以
下である。いくつかの実施態様において、（Ｍ＋ＡＭ）：Ａｌ比は、０．５以下、例えば
約０．０５～約０．５、約０．１～約０．４、又は約０．１～約０．２である。
【００３１】
　プロモーター金属及びアルカリ金属／アルカリ土類金属を、イオン交換、含浸、同形置
換法などの任意の公知技法によりモレキュラーシーブに添加することができる。プロモー
ター金属及びアルカリ金属又はアルカリ土類金属を任意の順序でゼオライト材料に添加す
ることができる（例えば、アルカリ金属又はアルカリ土類金属の前、後、又はそれと同時
に、金属を交換することができる）が、特にアルカリ土類金属がカルシウムであり、プロ
モーター金属が銅である場合、アルカリ金属又はアルカリ土類金属をプロモーター金属の
前又はそれと同時に添加することが好ましい。
【００３２】
　いくつかの実施態様において、金属により促進されたゼオライト成分及び／又は促進さ
れていないゼオライト成分は、比較的大量のセリウム（Ｃｅ）を含む。いくつかの実施態
様において、触媒材料中のセリウム濃度は、金属により促進されたゼオライト及び／又は
促進されていないゼオライトの全重量に対して少なくとも約１重量％の濃度で存在してい
る。好ましい濃度の例としては、ゼオライトの全重量に対して少なくとも約２．５重量％
、少なくとも約５重量％、少なくとも約８重量％、少なくとも約１０重量％、約１．３５
～約１３．５重量％、約２．７～約１３．５重量％、約２．７～約８．１重量％、約２～
約４重量％、約２～約９．５重量％、及び約５～約９．５重量％が挙げられる。
【００３３】
　いくつかの実施態様において、Ｃｅの濃度は、金属により促進されたゼオライトの交換
に利用できる理論最大量を超える。したがって、いくつかの実施態様において、Ｃｅは、
Ｃｅイオン、モノマーセリア、オリゴマーセリア、及びそれらの組合せなど１つを超える
形で存在している。ただし、前記オリゴマーセリアは平均結晶径が５μｍ未満、例えば１
μｍ未満、約１０ｎｍ～約１μｍ、約１００ｎｍ～約１μｍ、約５００ｎｍ～約１μｍ、
約１０～約５００ｎｍ、約１００～約５００ｎｍ、及び約１０～約１００ｎｍであること
を条件とする。本明細書では、「モノマーセリア」という用語は、ゼオライト上及び／若
しくは中に自由に存在し、又はゼオライトに弱く結合している個々の分子又は部分である
ＣｅＯ２を意味する。本明細書では、「オリゴマーセリア」という用語は、ゼオライト上
及び／若しくは中に自由に存在し、又はゼオライトに弱く結合しているナノ結晶ＣｅＯ２

を意味する。
【００３４】
　本発明の触媒は、不均一系触媒反応システム（すなわち、ガス反応物質と接触している
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固体触媒）に適用可能である。接触表面積、機械的安定性、及び／又は流体流動特性を改
善するために、触媒を基材、好ましくは多孔質基材上及び／又は内に配置することができ
る。いくつかの実施態様において、触媒を含有するウォッシュコートを波形金属平板又は
コージェライト質ハニカムレンガなどの不活性基材に塗布する。あるいは、触媒を充填剤
、バインダー、及び補強剤などの他の成分と共に混練し、押出可能なペーストとし、次い
でダイに通して押し出して、ハニカムレンガを形成する。したがって、いくつかの実施態
様において、基材上にコーティングされ、かつ／又は基材に組み込まれた本明細書に記載
の触媒ブレンドを含む触媒物品が提供される。
【００３５】
　本発明のいくつかの態様は、触媒ウォッシュコートを提供する。本明細書に記載された
触媒ブレンドを含むウォッシュコートは溶液、懸濁液、又はスラリーが好ましい。適当な
コーティング剤としては、表面コーティング剤、基材の一部に浸透するコーティング剤、
基材に充満するコーティング剤、又はそれらの任意の組合せが挙げられる。ウォッシュコ
ートは、アルミナ、シリカ、非ゼオライト系シリカアルミナ、チタニア、ジルコニア、セ
リアの１種又は複数を含めて、充填剤、バインダー、安定剤、レオロジー改質剤、及び他
の添加剤などの非触媒成分も含むことができる。いくつかの実施態様において、触媒組成
物は、グラファイト、セルロース、デンプン、ポリアクリレート、及びポリエチレンなど
の造孔剤を含んでもよい。これら追加の成分は、必ずしも所望の反応を触媒するわけでは
ないが、その代わりに、例えばその使用温度範囲の増大、触媒の接触表面積の増大、触媒
の基材への粘着性の増大などによって、触媒材料の有効性を改善する。
【００３６】
　最もよくある基材設計の２つは平板及びハニカムである。特に自動車用途に好ましい基
材としては、隣接した複数の平行流路を含む、いわゆるハニカム幾何形状を有するフロー
スルーモノリスが挙げられる。それらの平行流路は両端が開いており、一般的に基材の入
口面から出口面に伸び、表面積対容積比を高くする。いくつかの用途では、ハニカムフロ
ースルーモノリスは高セル密度、例えば１平方インチ当たり約６００～８００セルである
ことが好ましく、かつ／又は平均内壁厚が約０．１８～０．３５ｍｍ、好ましくは約０．
２０～０．２５ｍｍである。他のいくつかの用途では、ハニカムフロースルーモノリスは
１平方インチ当たり約１５０～６００セルの低セル密度であることが好ましく、１平方イ
ンチ当たり約２００～４００セルであることがより好ましい。ハニカムモノリスは多孔質
であることが好ましい。コージェライト、炭化ケイ素、窒化ケイ素、セラミック、及び金
属以外に、基材に使用することができる他の材料としては、窒化アルミニウム、窒化ケイ
素、チタン酸アルミニウム、α－アルミナ、ムライト、例えば針状ムライト、ポルサイト
、Ａｌ２ＯｓＺＦｅ、Ａｌ２Ｏ３／Ｎｉ若しくはＢ４ＣＺＦｅなどのサーメット、又はそ
れらの何れか２つ以上を有するセグメントを含む複合体が挙げられる。好ましい材料とし
ては、コージェライト、炭化ケイ素、及びチタン酸アルミナが挙げられる。
【００３７】
　平板タイプの触媒はハニカムタイプより圧力低下が低く、詰まり及び汚れの影響を受け
にくく、効率の高い定置用途において有利であるが、平板構造体ははるかに大型で、高価
になる恐れがある。ハニカム構造体は平板タイプより典型的には小型であり、自動車用途
において有利であるが、圧力低下が大きくなり、詰まりやすくなる。いくつかの実施態様
において、平板基材は金属、好ましくは波形金属で構築される。
【００３８】
　いくつかの実施態様において、本発明は、本明細書に記載された方法で作製された触媒
物品である。特定の一実施態様において、触媒物品は、層である基材に触媒ブレンドを好
ましくはウォッシュコートとして、排気ガスを処理するための別の組成物の追加の少なく
とも１層を基材に塗布する前又は後に塗布する工程を含む方法で生成される。
【００３９】
　いくつかの実施態様において、触媒ブレンドは触媒物品又は排気ガス処理システムに組
み込まれており、触媒ブレンドが層又は区域である基材上に配置され、酸化触媒、還元触
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媒、捕捉成分、又はＮＯｘ吸蔵成分などの別の組成物が同じ基材又は異なる基材上に別の
層又は区域として配置されている。層又は区域は同じ基材又は異なる基材上に配置するこ
とができ、重なり合ってもよく、隣接していてもよく、かつ／又は連続していてもよい。
触媒ブレンドを第２の触媒に対して上層又は上流区域として配置することができる。ある
いは、触媒ブレンドを第２の触媒に対して下層又は下流区域として配置することができる
。いくつかの実施態様において、第２の触媒層又は区域は、アルミナ、セリア、チタニア
、シリカ、又はそれらの任意の組合せなどの耐火性金属酸化物に担持させた、金、銀、及
び白金、パラジウム、ロジウム、ルテニウムなどの白金族金属、又はレニウムなどの１種
又は複数の貴金属を含む。いくつかの実施態様において、第２の触媒層又は区域は金属に
より促進されたゼオライトを含む。いくつかの実施態様、特に第２の触媒を利用する排気
ガス処理システムにおいて、本明細書に記載された触媒ブレンドがＮ２Ｏ還元触媒として
使用される。
【００４０】
　排気システムに必要とされた空間の量を低減するために、いくつかの実施態様における
個々の排気成分は１つを超える機能を果たすように設計されている。例えば、ＳＣＲ触媒
をフロースルー基材ではなく壁面フローフィルター基材に塗布することは、１つの基材が
２つの機能を果たすことを可能にし、すなわち排気ガス中のＮＯｘ濃度を触媒作用により
下げ、すすを排気ガスから機械的に除去することによって、排気処理システムの全体のサ
イズを低減する働きをする。したがって、いくつかの実施態様において、基材はハニカム
壁面フローフィルター又はパーシャルフィルターである。壁面フローフィルターは、隣接
する複数の平行流路を含むという点でフロースルーハニカム基材と類似している。しかし
、フロースルーハニカム基材の流路は両端が開いており、壁面フロー基材の流路は一端で
キャッピングされており、キャッピングは隣接する流路の反対の端部において交互パター
ンで行われる。流路の交互の端部をキャッピングすることによって、基材の入口面に入る
ガスが流路をまっすぐ流れて、出ていくことができなくなる。そうではなく、排気ガスは
基材の正面に入り、流路の約半分まで進むが、そこで流路の後半に入り、基材の背面を出
る前に流路壁面に押し込まれる。
【００４１】
　基材壁面は、ガス透過性ではあるが、ガスが壁面を通過するときガスに由来するすすな
どの微粒子状物質の大部分を捕捉する空隙率及び孔径を有する。好ましい壁面フロー基材
は高効率フィルターである。本発明で使用するための壁面フローフィルターは、効率が少
なくとも７０％、少なくとも約７５％、少なくとも約８０％、又は少なくとも約９０％で
あることが好ましい。いくつかの実施態様において、効率は約７５～約９９％、約７５～
約９０％、約８０～約９０％、又は約８５～約９５％である。ここで、効率は、すす及び
他の同様な大きさの粒子並びに通常のディーゼル排気ガスで典型的にみられる微粒子の濃
度に関するものである。例えば、ディーゼル排気中の微粒子は大きさが０．０５ミクロン
～２．５ミクロンに及ぶことがあり得る。したがって、効率は、この範囲又は０．１～０
．２５ミクロン、０．２５～１．２５ミクロン、若しくは１．２５～２．５ミクロンなど
の部分範囲に基づくことができる。
【００４２】
　空隙率は多孔質基材中の空隙空間の百分率という尺度であり、排気システムの背圧と関
係付けられる。一般的には、空隙率が低いほど、背圧が高くなる。多孔質基材は空隙率が
約３０～約８０％、例えば約４０～約７５％、約４０～約６５％、又は約５０～約６０％
であることが好ましい。
【００４３】
　基材の全空隙容量の百分率として測定された細孔相互連結性は、細孔、空隙、及び／又
は流路が連結されて、多孔質基材を通り抜ける、すなわち入口面から出口面への連続経路
が形成される程度である。孤立細孔容積と基材の表面の１つのみへの通り道を有する細孔
の容積との合計は、細孔相互連結性と対照をなす。多孔質基材は細孔相互連結性容積が少
なくとも約３０％であることが好ましく、少なくとも約４０％であることがより好ましい
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。
【００４４】
　多孔質基材の平均孔径も濾過にとって重要である。平均孔径は、水銀圧入法を含めて許
容できる手段であれば何れによっても決定することができる。多孔質基材の平均孔径は、
基材自体、基材の表面上のすすケーキ層の促進、又は両方の組合せによって十分な効率を
もたらしながら、低背圧を促進するのに十分に高い値とするべきである。好ましい多孔質
基材は平均孔径が約１０～約４０μｍ、例えば約２０～約３０μｍ、約１０～約２５μｍ
、約１０～約２０μｍ、約２０～約２５μｍ、約１０～約１５μｍ、及び約１５～約２０
μｍである。
【００４５】
　一般に、触媒ブレンドを含む押出固体の生成は、金属により促進されたゼオライト及び
促進されていないゼオライト、バインダー、任意選択の粘度増強有機化合物をブレンドし
て、均質なペーストにし、次いでそれをバインダー／マトリックス成分又はその前駆体、
並びに任意選択的に安定化セリア及び無機繊維の１種又は複数に添加するものである。ブ
レンドを混合若しくは混練装置又は押出機で圧縮する。混合物は、押出構造体における物
理的特性を促進させるため、又は加工助剤として、濡れを向上させ、したがって均質なバ
ッチを生成するため、造孔剤、可塑剤、界面活性剤、潤滑剤、分散剤などの添加剤も含む
。次いで、得られたプラスチック材料を、特に押出ダイを含めて、押出プレス又は押出機
を用いて成形し、得られた成形品を乾燥し、か焼する。有機添加剤は、押出固体のか焼時
に「焼き尽くされる」。好ましくは、触媒ブレンドを押出触媒体全体にくまなく分散し、
好ましくは均等にくまなく分散する。
【００４６】
　触媒ブレンドは、ウォッシュコーティング又はその他の方法で押出固体に、表面上に存
在する又は押出固体に完全若しくは部分浸透する１つ又は複数の副層として塗布されても
よい。
【００４７】
　本明細書に記載された触媒ブレンドは、還元体、好ましくはアンモニアと酸化窒素の反
応を促進して、元素状窒素（Ｎ２）及び水（Ｈ２Ｏ）を選択的に形成することができる。
したがって、一実施態様において、触媒を、還元体を用いた酸化窒素の還元に好都合とな
るように調製することができる（すなわち、ＳＣＲ触媒）。そのような還元体の例として
は、炭化水素（例えば、Ｃ３～Ｃ６炭化水素）、及びアンモニアやヒドラジン、又は尿素
（（ＮＨ２）２ＣＯ）、炭酸アンモニウム、カルバミン酸アンモニウム、炭酸水素アンモ
ニウム若しくはギ酸アンモニウムなどの適当な任意のアンモニア前駆体などの含窒素還元
体が挙げられる。
【００４８】
　本明細書に記載された触媒ブレンドは、アンモニアスリップを低減することもできる。
したがって、別の実施態様において、触媒を、アンモニア、特に典型的にはＳＣＲ触媒の
下流で遭遇する様々な濃度のアンモニアの酸素による酸化によって生成される副次的ＮＯ

ｘを低減するためＮＨ３の吸蔵に好都合となるように調製することができる。いくつかの
実施態様において、金属により促進されたゼオライト及び促進されていないゼオライトを
含む触媒ブレンドは、酸化的下層の上に最上層として配置され、下層には白金族金属（Ｐ
ＧＭ）触媒又は非ＰＧＭ触媒が含まれている。下層中の触媒成分は高表面積支持体上に配
置されていることが好ましい。高表面積支持体としては、アルミナが挙げられるが、これ
に限定されない。
【００４９】
　したがって、排気ガス中のＮＯｘ化合物の低減及び／又はＮＨ３スリップのコントロー
ルのための方法であって、ガスを本明細書に記載されたＮＯｘ化合物接触還元用触媒組成
物と、ガス中のＮＯｘ化合物及び／又はＮＨ３のレベルを低減するのに十分な時間接触さ
せることを含む方法が提供される。いくつかの実施態様において、アンモニアスリップ触
媒を選択接触還元（ＳＣＲ）触媒の下流に配置した触媒物品が提供される。そのような実
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施態様において、アンモニアスリップ触媒は、選択接触還元法で消費されない含窒素還元
体があればその少なくとも一部分を酸化する。例えば、いくつかの実施態様において、ア
ンモニアスリップ触媒は壁面フローフィルターの出口側に配置され、ＳＣＲ触媒はフィル
ターの上流側に配置されている。いくつかの他の実施態様において、アンモニアスリップ
触媒はフロースルー基材の下流端部に配置され、ＳＣＲ触媒はフロースルー基材の上流端
部に配置されている。他の実施態様において、アンモニアスリップ触媒及びＳＣＲ触媒は
排気システム内の別個のレンガ上に配置されている。これらの別個のレンガは互いに隣接
して、接触していてもよく、又は特定の距離で分離されていてもよい。ただし、これらが
互いに流体連通していることを条件とし、かつＳＣＲ触媒レンガがアンモニアスリップ触
媒レンガの上流に配置されていることを条件とする。
【００５０】
　いくつかの実施態様において、ＳＣＲ及び／又はＡＳＣ法は少なくとも１５０℃の温度
で行われる。別の実施態様において、方法（一又は複数）は約１５０℃～約７５０℃の温
度で行われる。特定の一実施態様において、温度範囲は約１７５～約５５０℃である。別
の実施態様において、温度範囲は１７５～４００℃である。もう１つの実施態様において
、温度範囲は４５０～９００℃、好ましくは５００～７５０℃、５００～６５０℃、４５
０～５５０℃、又は６５０～８５０℃である。４５０℃を超える温度を利用する実施態様
は、本明細書に記載された触媒ブレンドがフィルターの出口側に配置されている能動的又
は受動的に再生される（任意選択的に触媒される）ディーゼル微粒子フィルターを備えた
排気システムを装備している高負荷型及び低負荷型ディーゼルエンジンからの排気ガスを
処理するのに特に有用である。
【００５１】
　本発明の別の態様によれば、排気ガスを処理して、好ましくはガス中のＮＯｘ化合物及
び／又はＮＨ３スリップを低減する方法であって、以下の工程の１つ又は複数を含む方法
が提供される。（ａ）触媒フィルターの入口と接触しているすすを蓄積しかつ／又は燃焼
する工程と、（ｂ）含窒素還元剤を排気ガス流に導入した後、好ましくはＮＯｘ及び還元
体の処理を伴う触媒の工程を介在させることなく、触媒フィルターと接触させる工程と、
（ｃ）ＮＯｘ吸着触媒又はリーンＮＯｘトラップ上でＮＨ３を発生させ、好ましくはその
ようなＮＨ３を下流のＳＣＲ反応において還元体として使用する工程と、（ｄ）排気ガス
流をＤＯＣと接触させて、炭化水素系可溶性有機成分（ＳＯＦ）及び／又は一酸化炭素を
ＣＯ２に酸化し、かつ／又はＮＯをＮＯ２に酸化し、次に微粒子フィルター中の粒子状物
質を酸化させ、かつ／又は排気ガス中の粒子状物質（ＰＭ）を低減するために使用しても
よい工程と、（ｅ）排気ガスを還元剤の存在下で１つ又は複数のフロースルーＳＣＲ触媒
装置（一又は複数）と接触させて、排気ガス中のＮＯｘ濃度を下げる工程と、（ｆ）排気
ガスを、好ましくはＳＣＲ触媒の下流に位置するアンモニアスリップ触媒と接触させて、
排気ガスを大気中に排出する前にアンモニアの全部ではないにしても大部分を酸化させ、
又は排気ガスがエンジンに入る／再び入る前に排気ガスを再循環ループに通す工程。
【００５２】
　別の実施態様において、ＳＣＲ法において消費するための窒素系還元体の全部又は少な
くとも一部分、特にＮＨ３は、ＳＣＲ触媒、例えば壁面フローフィルター上に設置された
本発明のＳＣＲ触媒の上流に配置されたＮＯｘ吸着触媒（ＮＡＣ）、リーンＮＯｘトラッ
プ（ＬＮＴ）、又はＮＯｘ吸蔵／還元触媒（ＮＳＲＣ）から供給することができる。本発
明において有用なＮＡＣ成分としては、塩基性材料（アルカリ金属の酸化物、アルカリ土
類金属の酸化物を含めて、アルカリ金属、アルカリ土類金属又は希土類金属、及びそれら
の組合せなど）、及び貴金属（白金など）、及び任意選択的にロジウムなどの還元触媒成
分の触媒組合せが挙げられる。ＮＡＣにおいて有用である特定タイプの塩基性材料として
は、酸化セシウム、酸化カリウム、酸化マグネシウム、酸化ナトリウム、酸化カルシウム
、酸化ストロンチウム、酸化バリウム、及びそれらの組合せが挙げられる。貴金属は、２
０～６０ｇ／ｆｔ３などの約１０～約２００ｇ／ｆｔ３で存在することが好ましい。ある
いは、触媒の貴金属は平均濃度によって特徴付けられ、約４０～約１００ｇ／ｆｔ３とす
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ることができる。
【００５３】
　いくつかの条件下で、周期的リッチ再生事象時に、ＮＨ３がＮＯｘ吸着触媒上で発生す
ることがある。ＮＯｘ吸着触媒の下流に位置するＳＣＲ触媒は、総合システムＮＯｘ低減
効率を改善することができる。組み合わせたシステムにおいて、ＳＣＲ触媒はリッチ再生
事象時にＮＡＣ触媒から放出されたＮＨ３を吸蔵することができ、吸蔵されたＮＨ３を利
用して、普通のリーン操作条件時にＮＡＣ触媒を通過するＮＯｘの一部分又は全部を選択
還元する。
【００５４】
　本明細書に記載された排気ガスを処理する方法は、（移動式であれ定置式であれ）内燃
機関、ガスタービン、及び石炭又は石油火力発電所などの燃焼プロセスに由来する排気ガ
スについて行うことができる。方法は、精製所ヒーター及びボイラー、窯炉、化学処理産
業、コークス炉、一般廃棄物プラント及び焼却炉などからの精製などの産業プロセスに由
来するガスを処理するのに使用してもよい。特定の一実施態様において、方法は、ディー
ゼルエンジン、リーンバーンガソリンエンジン、又は鉱油ガス若しくは天然ガスによって
動くエンジンなどの車のリーンバーン内燃機関からの排気ガスを処理するために使用され
る。
【００５５】
　いくつかの態様において、本発明は、（移動式であれ定置式であれ）内燃機関、ガスタ
ービン、石炭又は石油火力発電所などから、燃焼プロセスによって発生した排気ガスを処
理するためのシステムである。そのようなシステムは、本明細書に記載された触媒ブレン
ド及び排気ガスを処理するための少なくとも１つの追加の成分を含む触媒物品を含み、触
媒物品及び少なくとも１つの追加の成分は、コヒーレント単位として機能するように設計
されている。
【００５６】
　いくつかの実施態様において、システムは、本明細書に記載された触媒ブレンドと、流
れる排気ガスを導くための通り道と、触媒物品の上流に配置された含窒素還元体の供給源
とを含む触媒物品を含む。システムは、ゼオライト触媒が１００℃超、１５０℃超又は１
７５℃超でなど所望の効率以上でＮＯｘ還元を触媒できることが決定される場合のみ、含
窒素還元体を流れる排気ガスに計量供給するための制御装置を含むことができる。含窒素
還元体の計量供給は、理論アンモニアの６０％～２００％が、ＳＣＲ触媒に入ってくる排
気ガス中に、１：１　ＮＨ３／ＮＯ及び４：３　ＮＨ３／ＮＯ２と推定されて存在してい
るように決めることができる。
【００５７】
　別の実施態様において、システムは、排気ガス中の一酸化窒素を二酸化窒素に酸化する
ための酸化触媒（例えば、ディーゼル酸化触媒（ＤＯＣ））を含み、含窒素還元体を排気
ガスに計量供給する点の上流に位置することができる。一実施態様において、酸化触媒は
、例えば酸化触媒入口における排気ガス温度２５０℃～４５０℃においてＮＯ対ＮＯ２の
体積比が約４：１～約１：３であるＳＣＲゼオライト触媒に入るガス流をもたらすように
構成されている。酸化触媒は、フロースルーモノリス基材上にコーティングされた白金、
パラジウム、又はロジウムなどの少なくとも１つの白金族金属（又はこれらの何らかの組
合せ）を含むことができる。一実施態様において、少なくとも１つの白金族金属は白金、
パラジウム又は白金とパラジウムとの組合せである。白金族金属は、アルミナなどの高表
面積ウォッシュコート成分、アルミノケイ酸塩ゼオライトなどのゼオライト、シリカ、非
ゼオライトシリカアルミナ、セリア、ジルコニア、チタニア、又はセリアとジルコニアと
を含む混合若しくは複合酸化物に担持させることができる。
【００５８】
　別の実施態様において、適当なフィルター基材は酸化触媒とＳＣＲ触媒との間に位置す
る。フィルター基材は、上記のものの何れか、例えば壁面フローフィルターから選択する
ことができる。フィルターが例えば上記の種類の酸化触媒で触媒される場合、含窒素還元



(13) JP 6559673 B2 2019.8.14

10

20

30

体を計量供給する点はフィルターとゼオライト触媒との間に位置することが好ましい。あ
るいは、フィルターが触媒されない場合、含窒素還元体を計量供給する手段は、酸化触媒
とフィルターとの間に位置することができる。
【実施例】
【００５９】
実施例１－　触媒ブレンドのＮＯｘ転換性能
　ＣＨＡ骨格を有し、約２５のＳＡＲを有するＮＨ４

＋型ゼオライトの試料を室温で酢酸
銅溶液に添加して、銅交換ゼオライトを生成した。銅交換ゼオライトを乾燥、６００℃で
か焼し、ゼオライトの重量に対して約３．３重量％の銅を有するゼオライトを得た。
【００６０】
　上記の銅により促進されたゼオライト材料の一部と、同じゼオライトではあるが、交換
された銅を含まないものの一部とを混合することによって、触媒ブレンドの試料を調製し
た。そのような試料を８つ調製した。ブレンド中の銅により促進されたゼオライトの割合
は約１０重量％～約５０重量％の範囲であった。
【００６１】
　銅交換ゼオライト及び触媒ブレンドを９００℃で３時間水熱エイジングさせた。
【００６２】
　これらの試料はそれぞれ、ＮＯｘ転換性能を同様の条件下、２００℃及び５００℃で試
験した。これらの試験のデータを図１及び２に示す。
【００６３】
　試験結果から、そのままのゼオライトを銅交換ゼオライトに添加すると、エイジングさ
せた触媒材料のＮＯｘ転換性能が広い温度範囲にわたって増大したことが明らかである。
【００６４】
実施例２－　触媒ブレンドのＮＯｘ転換性能
　ＣＨＡ骨格を有し、約１３のＳＡＲを有するＮＨ４

＋型ゼオライトの試料を室温で酢酸
銅溶液に添加して、銅交換ゼオライトを生成した。銅交換ゼオライトを乾燥、約６００℃
でか焼し、ゼオライトの重量に対して約３．５重量％の銅を有するゼオライトを得た。
【００６５】
　この試料の一部を、ＣＨＡ骨格を有し、約２２のＳＡＲを有するＮＨ４

＋型ゼオライト
と混合して、約３５重量％の銅交換ゼオライト及び約６５重量％のそのままのゼオライト
を含むブレンドを生成した。
【００６６】
　銅交換ゼオライト及びブレンドのフレッシュな（すなわち、非エイジング）ＮＯｘ転換
性能を６００℃で試験した。９００℃で１時間水熱エイジングさせた後の、銅交換ゼオラ
イト及びブレンドのＮＯｘ転換性能も６００℃で試験した。これらの試験のデータを図３
に示す。
【００６７】
　試験結果から、そのままのゼオライトを銅交換ゼオライトに添加すると、触媒材料の高
温ＮＯｘ転換性能が増大したことが明らかである。
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