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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　貴金属触媒粒子の貴金属元素が接近若しくは接触することによりその貴金属元素から電
子を受容する電子受容性があり且つ酸化還元反応で原子価の変化がない電子受容性元素、
及び他の元素、の複合酸化物から構成されており、
　前記電子受容性元素が、ランタン、ネオジム、イットリウム及びそれらの組み合わせか
らなる群より選択され、
　前記他の元素が、ケイ素であり、且つ
　前記電子受容性元素と前記他の元素との合計に対する前記電子受容性元素のモル比が、
０．５～０．７である、
触媒担体。
【請求項２】
　前記電子受容性元素がランタンであり、前記他の元素がケイ素であり、且つランタンと
ケイ素との合計に対するランタンのモル比（Ｌａ／（Ｌａ＋Ｓｉ））が、０．５～０．７
である、請求項１に記載の触媒担体。
【請求項３】
　前記電子受容性元素がネオジムであり、前記他の元素がケイ素であり、且つネオジムと
ケイ素との合計に対するネオジムのモル比（Ｎｄ／（Ｎｄ＋Ｓｉ））が、０．５～０．７
である、請求項１に記載の触媒担体。
【請求項４】
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　前記電子受容性元素がイットリウムであり、前記他の元素がケイ素であり、且つイット
リウムとケイ素との合計に対するイットリウムのモル比（Ｙ／（Ｙ＋Ｓｉ））が、０．５
～０．７である、請求項１に記載の触媒担体。
【請求項５】
　前記複合酸化物の電気陰性度が、２．５５～２．８０である、請求項１～４のいずれか
に記載の触媒担体。
【請求項６】
　請求項１～５のいずれかに記載の触媒担体に、貴金属触媒粒子が担持されてなる、排ガ
ス浄化用触媒。
【請求項７】
　前記貴金属触媒粒子が、白金、パラジウム及びそれらの組み合わせからなる群より選択
される、請求項６に記載の排ガス浄化用触媒。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、貴金属触媒粒子を担持するための触媒担体、及びこの触媒担体に貴金属触媒
粒子が担持されてなる排ガス浄化用触媒に関するものである。
【背景技術】
【０００２】
　貴金属粒子を触媒成分として担体に担持した触媒では、その活性を良好なものとするた
めに、貴金属粒子を微粒状で担体に担持させている。これは、触媒成分の比表面積を可及
的に広くするためである。しかしながら、触媒成分の粒径を小さくすると、その表面エネ
ルギが増大し、従って相互に焼結（シンタリング）しやすくなる。特に、排ガス浄化触媒
においては、排ガスの有する熱や反応による生じる熱によって、触媒が数百度の高温に曝
されるので、貴金属粒子のシンタリングが進行し、その粒径が増大して活性が低下する傾
向がある。
【０００３】
　貴金属触媒粒子のシンタリングを防止することのできる触媒担体が、特許文献１や特許
文献２に記載されている。
【０００４】
　特許文献１では、高活性セリア粉末に白金属触媒金属をコロイド粒子の大きな粒子とし
て担持させた排ガス浄化触媒を開示している。特許文献１では、この排ガス浄化触媒によ
れば、触媒金属同士のシンタリング及びセリア粉末との固溶を防止できる、としている。
【０００５】
　特許文献２では、担体上に中間層を配置し、この中間層上に、ペロブスカイト型複合酸
化物粒子と白金等の貴金属粒子との複合物からなる窒素酸化物除去触媒を担持させた排ガ
ス浄化触媒を開示している。ここでこの中間層は、窒素酸化物除去触媒及び担体の双方に
親和性があり、且つ窒素酸化物除去触媒成分を変質させ難い材料、例えばジルコニア、酸
化セリア、酸化バリウム、チタニア、希土類酸化物で形成されている。特許文献２では、
この中間層によって、窒素酸化物除去触媒のシンタリングを防止でき、且つ窒素酸化物除
去触媒が担体と反応して変質することを抑制できる、としている。
【０００６】
　また、特許文献３～５では、ジルコニア系触媒担体を用いた触媒の耐熱性を改良するた
めに、ジルコニアに、アルカリ土類金属、希土類等の安定化元素を添加して、ジルコニア
のＢＥＴ比表面積、熱的安定性等を改良することを開示している。
【０００７】
【特許文献１】特開平４－１８０８３５号公報
【特許文献２】特開２００２－３４６３８７号公報
【特許文献３】特開平９－１４１０９８号公報
【特許文献４】特開平４－２８４８４７号公報
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【特許文献５】特開２００１－３１４７６３号公報
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【０００８】
　上記の特許文献１に記載されているように、セリア上に白金などの貴金属触媒粒子を担
持させると、両者の相互作用によって貴金属触媒粒子が担体に対して固定される。しかし
ながら、セリアは酸化雰囲気で酸素を吸蔵し、還元雰囲気で酸素を放出するいわゆる酸素
吸蔵能（ＯＳＣ）がある。従ってセリアは、還元雰囲気では酸素を放出して原子価が４価
から３価に変化するので、貴金属粒子との相互作用が低下する。よって、還元雰囲気では
、貴金属粒子のシンタリング抑制効果が低下し、若しくはシンタリングを促進してしまう
可能性があった。
【０００９】
　上記の特許文献２に記載された触媒によれば、窒素酸化物除去触媒粒子のシンタリング
を防止することができる。しかしながらこの特許文献２の触媒では、窒素酸化物除去触媒
粒子を、ペロブスカイト型複合酸化物と貴金属粒子との混合物として構成する必要があり
、また上記の中間層を設けなければならないので、構成が複雑化する。また、貴金属粒子
を単独で担持した場合には、そのシンタリングを必ずしも防止若しくは抑制できない可能
性がある。
【００１０】
　特許文献３～５でのように、ジルコニアに、アルカリ土類金属、希土類等の安定化元素
を添加して、ジルコニアのＢＥＴ比表面積、熱的安定性等を改良することができる。しか
しながら、これらの安定化ジルコニア担体は、そこに担持される貴金属粒子、特に白金及
びパラジウム粒子のシンタリング防止に関しては十分でないことがあった。
【００１１】
　本発明は上記の技術的課題に着目してなされたものであり、担持している金属触媒粒子
のシンタリングを防止することのできる触媒担体、及びその担体を使用した排ガス浄化用
触媒を提供することを目的とするものである。
【課題を解決するための手段】
【００１２】
　本発明の貴金属担持用触媒担体は、貴金属触媒粒子の貴金属元素が接近若しくは接触す
ることによりその貴金属元素から電子を受容する電子受容性があり且つ酸化還元反応で原
子価の変化がない電子受容性元素と他の元素との複合酸化物から構成されている。
【００１３】
　本発明の触媒担体では、電子受容性元素は、ランタン、ネオジム、イットリウム、マグ
ネシウム及びそれらの組み合わせからなる群、特にランタン、ネオジム及びそれらの組み
合わせからなる群より選択することができる。
【００１４】
　本発明の触媒担体では、他の元素は、ケイ素、アルミニウム、ジルコニウム、チタン及
びそれらの組み合わせからなる群、特にケイ素、チタン及びそれらの組み合わせからなる
群より選択することができる。
【００１５】
　本発明の触媒担体では、複合酸化物の電気陰性度が、２．５５～２．８０であってよい
。
【００１６】
　本発明の触媒担体では、電子受容性元素と他の元素との合計に対する電子受容性元素の
モル比が、０．３以上であってよい。
【００１７】
　本発明の触媒担体の１つの態様では、電子受容性元素が、ランタン、ネオジム、イット
リウム、マグネシウム及びそれらの組み合わせからなる群より選択され、他の元素が、ケ
イ素、アルミニウム、ジルコニウム、チタン及びそれらの組み合わせからなる群より選択
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され、且つ電子受容性元素と他の元素との合計に対する電子受容性元素のモル比が、０．
３以上である。
【００１８】
　また、本発明の触媒担体の１つの態様では、電子受容性元素が、ランタン、ネオジム、
イットリウム及びそれらの組み合わせからなる群より選択され、他の元素が、ケイ素であ
り、且つ電子受容性元素と他の元素との合計に対する電子受容性元素のモル比が０．５～
０．７である。特に、本発明の触媒担体のこの態様では、電子受容性元素がランタンであ
り、他の元素がケイ素であり、且つランタンとケイ素との合計に対するランタンのモル比
（Ｌａ／（Ｌａ＋Ｓｉ））が、０．５～０．７である。
【００１９】
　また更に、本発明の触媒担体の１つの態様では、電子受容性元素が、ランタン、ネオジ
ム、イットリウム、マグネシウム及びそれらの組み合わせからなる群より選択され、他の
元素が、ジルコニウム、チタン及びそれらの組み合わせからなる群より選択され、且つ電
子受容性元素と他の元素との合計に対する電子受容性元素のモル比が、０．３～０．７で
ある。特に、本発明の触媒担体のこの態様では、電子受容性元素がネオジムであり、他の
元素がジルコニウムであり、且つネオジムとジルコニウムとの合計に対するネオジムのモ
ル比（Ｎｄ／（Ｎｄ＋Ｚｒ））が、０．３～０．７である。
【００２０】
　本発明の触媒担体では、複合酸化物がこの複合酸化物より相対的に耐熱性の高い他の担
体粒子に担持されていてよい。
【００２１】
　本発明の排ガス浄化触媒は、本発明の触媒担体に、貴金属触媒粒子が担持されてなる。
ここでこの貴金属触媒粒子は特に、白金、パラジウム及びそれらの組み合わせからなる群
より選択することができる。
【００２２】
　〔触媒担体を製造する本発明の方法〕
　本発明の触媒担体を製造する本発明の方法は、疎水性溶媒相中に水性相が分散している
分散液を提供すること；分散液中に分散している水性相中において、電子受容性元素の塩
及び他の元素の塩を加水分解して、金属酸化物前駆体を析出させ、この金属酸化物前駆体
を凝集させること；並びに凝集させた金属酸化物前駆体を乾燥及び焼成することを含む。
【発明の効果】
【００２３】
　本発明の触媒担体は、電子受容性元素と他の元素との複合酸化物から構成されているこ
とによって、この触媒担体に貴金属触媒粒子を担持させたときに、貴金属元素の有する電
子が、担体を構成している複合酸化物に配位されて、両者が結合する。更に、本発明の触
媒担体では、電子受容性元素の原子価は、酸化還元反応で変化しないので、複合酸化物と
貴金属元素との結合状態は特には変化しない。そのため、排ガスが酸化雰囲気や還元雰囲
気に変化しても、貴金属触媒粒子が担体に強固に固定された状態が維持され、その結果、
貴金属触媒粒子の移動やそれに起因するシンタリングを防止若しくは抑制することができ
る。
【発明を実施するための最良の形態】
【００２４】
　本発明の触媒担体は、貴金属触媒粒子を担持するためのものであり、複合酸化物から構
成されている。ここで、この複合酸化物は、触媒粒子を構成する貴金属元素から電子を受
容する電子受容性があり、且つ酸化還元反応で原子価の変化しない電子受容性元素と、他
の元素とから構成される。
【００２５】
　本発明の触媒担体では、図１において電子受容性元素としてのランタン（Ｌａ）及びそ
の他の元素としてのケイ素（Ｓｉ）に関して示す機構で、貴金属元素が配位結合的に電子
受容性元素に電子を供給して担体に結合して、貴金属元素が担体上で固定されているもの
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と考えられる。また、４００℃でのＨ２還元後のＸＰＳ分析によれば、還元後にも関わら
ず白金が酸化されており、この機構を支持する結果が得られている。
【００２６】
　特に、この図１で示されているように、他の元素がケイ素（Ｓｉ）のような金属酸化物
としての電気陰性度が大きい元素である場合、ランタン（Ｌａ）のような電子受容性元素
から電子を強く引きつけ、Ｌａイオンの安定化効果が大きくなる。
【００２７】
　尚、本発明に関して、「金属酸化物としての電気陰性度」は、金属酸化物を構成する金
属元素及び酸素のポーリングによる電気陰性度を、金属酸化物に含有されるこれらの元素
の比に応じて加重平均した値である。すなわち例えば、シリカ（ＳｉＯ２）の金属酸化物
としての電気陰性度は、下記のようにして計算される：
　｛１．９０（ケイ素の電気陰性度）×１＋３．４４（酸素の電気陰性度）×２｝／３
　　　　　　≒２．９３
【００２８】
　参考のために、いくつかの金属について、金属酸化物としての電気陰性度を下記の表１
に示す：
【００２９】
【表１】

【００３０】
　〔電子受容性元素〕
　電子受容性元素は、他の元素と共に複合酸化物を構成している。この電子受容性元素は
、他の元素と組み合わせて複合酸化物としたときに、貴金属触媒粒子が接近若しくは接触
することによりその貴金属元素から電子を受容する電子受容性があり且つ酸化還元反応で
原子価の変化がない元素として選択できる。
【００３１】
　特に電子受容性元素は、アルカリ土類金属又は希土類元素の少なくとも一種であり、具
体的には、電子受容性元素は例えば、ランタン、ネオジム、イットリウム、マグネシウム
及びそれらの組み合わせからなる群より選択される元素である。
【００３２】
　より特に電子受容性元素は、希土類元素のイオンで典型的な元素のうち原子番号が若く
、４ｆ軌道に空きがある（空きが多い）イオンとなる元素である。従って、好ましい電子
受容性元素は、ランタン（Ｌａ）、ネオジウム（Ｎｄ）及びそれらの組み合わせからなる
群より選択される元素である。
【００３３】
　上述のように、本発明では、貴金属触媒粒子を、担体を構成する複合酸化物に配位結合
によって担持若しくは固定させることを意図している。しかしながら、触媒の置かれる環
境は、酸化雰囲気及び還元雰囲気の両方に変化する可能性がある。そこで、いずれの雰囲
気でも安定的に貴金属触媒粒子を担持させるために、本発明の触媒担体では、酸化還元反
応で原子価が変化しない元素を電子受容性元素として用いている。この点で、本発明の触
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媒担体は、セリアを用いる従来の触媒担体とは異なっている。
【００３４】
　〔他の元素〕
　電子受容性元素は単独で用いずに、他の元素、特に他の金属元素との複合酸化物として
用いられる。これは、耐熱性を向上させることに加えて、電子受容性元素の塩基性を弱め
て、複合酸化物が全体として中性若しくは中性に近くなるようにするためである。従って
、当該他の元素は、従来、排ガス用触媒の担体若しくは基材として用いられている金属元
素で良く、具体的には、ケイ素（Ｓｉ）、アルミニウム（Ａｌ）、ジルコニウム（Ｚｒ）
、チタン（Ｔｉ）及びそれらの組み合わせからなる群より選択できる。
【００３５】
　上述のように、他の元素がケイ素（Ｓｉ）のような金属酸化物としての電気陰性度が大
きい元素である場合、ランタン（Ｌａ）のような電子受容性元素から電子を強く引きつけ
、それによって貴金属元素と電子受容性元素との間の配位結合的な結合を促進することが
できる。従って好ましくは他の元素は、ケイ素（Ｓｉ）、チタン（Ｔｉ）及びそれらの組
み合わせからなる群より選択される。
【００３６】
　〔複合酸化物の電気陰性度〕
　本発明の触媒担体を構成している複合酸化物は、電気陰性度が、好ましくは２．５５～
２．８０、より好ましくは２．６０～２．７３である。この電気陰性度によれば、適度な
酸塩基性によって、触媒活性を良好な状態に維持することができる。
【００３７】
　ここで、複合酸化物の電気陰性度とは、上記の金属酸化物としての電気陰性度の場合で
のように、複合酸化物を構成している各元素毎のポーリング値（Ｐａｕｌｉｎｇ値）を加
重平均した値である。量子化学的に電気陰性度を求める方法もあるが、手法や条件設定な
どによって一義的な値を得られないので、本発明では単純な加重平均を採用している。
【００３８】
　本発明で使用する複合酸化物は、中性若しくは中性に近いものであり、電気陰性度が上
記の範囲を外れると、貴金属触媒粒子のシンタリング抑制効果が低減する。
【００３９】
　尚、本発明に関して、金属酸化物の電気陰性度の計算のために使用される酸素の電気陰
性度は３．４４であり、また本発明に関して使用できる電子受容性元素及び他の元素につ
いての電気陰性度は下記のようなものである。
【００４０】
　電子受容性元素：Ｌａ（１．１０）、Ｎｄ（１．１４）、Ｙ（１．２２）、Ｍｇ（１．
３１）。
【００４１】
　他の元素：Ｓｉ（１．９０）、Ａｌ（１．６１）、Ｚｒ（１．３３）、Ｔｉ（１．５４
）。
【００４２】
　尚、排ガス浄化触媒のための触媒担体では、アルミナ（Ａｌ２Ｏ３、電気陰性度：２．
７１）を基準として、アルミナよりも電気陰性度が大きい金属酸化物は酸性であり、また
アルミナよりも電気陰性度が小さい金属酸化物は塩基性であると考えることができる。
【００４３】
　一般に、排ガス浄化触媒のための触媒担体の塩基性が強い場合、炭化水素（ＨＣ）が担
体に吸着しにくく、従ってＨＣの酸化性能が低くなる傾向がある。またこの場合、酸素が
過剰であるリーン雰囲気においては酸素が触媒担体に吸着し、それによってこの触媒担体
に担持されている白金等の貴金属も酸素被毒し、結果として触媒活性が低下することがあ
る。一方で、排ガス浄化触媒のための触媒担体の酸性が強い場合、その上に担持されてい
る貴金属から電子を引きつけ、それによって貴金属上でのＮＯｘの還元反応を妨げること
がある。
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【００４４】
　従って排ガス浄化触媒のための触媒担体としては、アルミナと同様な比較的中性の電気
陰性度を有することが好ましいことがある。これに関し、複合金属酸化物の電気陰性度を
、酸性金属酸化物としてのシリカ（ＳｉＯ２）と塩基性金属酸化物としての酸化ランタン
（Ｌａ２Ｏ３）との比率に対して、下記の表２に示す。尚、アルミナ（Ａｌ２Ｏ３）の電
気陰性度は２．７１である。
【００４５】
【表２】

【００４６】
　〔電子受容性元素のモル比〕
　ネオジム、ランタン等の元素をジルコニウム等の他の元素の酸化物に添加する場合、ネ
オジム等の元素と他の元素との合計に対する電子受容性元素のモル比が０．０１～０．３
程度のときには、一般に、ネオジム等の元素によって他の元素の酸化物が安定化され、触
媒担体としての耐熱性が向上することが知られている。
【００４７】
　しかしながら、本件発明者等は予想外に、このネオジム等の元素のモル比が大きいとき
、例えば０．３以上、特に０．４以上であるときに、担体の耐熱性が低下し、それによっ
て担体表面積が減少する場合であっても、ネオジム等の元素と貴金属との親和性によって
、担体に担持される貴金属のシンタリングが防止されることを見出した。
【００４８】
　従って例えば、本発明の触媒担体では、電子受容性元素が、ランタン、ネオジム、イッ
トリウム、マグネシウム及びそれらの組み合わせからなる群より選択され、他の元素が、
ケイ素、アルミニウム、ジルコニウム、チタン及びそれらの組み合わせからなる群より選
択され、且つ電子受容性元素と他の元素との合計に対する電子受容性元素のモル比が、０
．３以上、特に０．４以上である。
【００４９】
　また本発明の触媒担体では、触媒担体を構成する複合酸化物がアパタイト型の複合酸化
物を構成するようにして、触媒担体を安定化することができる。
【００５０】
　参考までに、１，５００℃で焼成したＬａＳｉＯｘの組成のアパタイト型複合酸化物の
結晶構造を、Ｓ．Ｎａｋａｙａｍａ，Ｔ．ｋａｇｅｙａｍａ，Ｈ．Ａｏｎｏ，ａｎｄ　Ｙ
．Ｓａｄａｏｋａ，Ｊ．Ｍａｔｅｒ．Ｃｈｅｍ．，５，１８０１－１８０５（１９９５）
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から引用して図２に示す。この図２から理解されるように、本発明の触媒担体を構成する
複合酸化物としてアパタイト型複合酸化物を用いる場合、ランタン等の電子受容性元素に
対して貴金属粒子が比較的接近しやすい状態になっており、それによって貴金属粒子のシ
ンタリングが特に抑制される。
【００５１】
　アパタイト型複合酸化物を用いる場合、例えば本発明の触媒担体では、電子受容性元素
が、ランタン、ネオジム、イットリウム及びそれらの組み合わせからなる群より選択され
、他の元素が、ケイ素であり、且つ電子受容性元素と他の元素との合計に対する電子受容
性元素のモル比が０．５～０．７である。またこの場合特に、触媒担体では、電子受容性
元素がランタンであり、他の元素がケイ素であり、且つランタンとケイ素との合計に対す
るランタンのモル比（Ｌａ／（Ｌａ＋Ｓｉ））が、０．５～０．７である。
【００５２】
　また本発明の触媒担体では、触媒担体を構成する複合酸化物がパイロクロア型又はペロ
ブスカイト型の複合酸化物を構成するようにして、触媒担体を安定化することができる。
【００５３】
　この場合、本発明の触媒担体では、電子受容性元素が、ランタン、ネオジム、イットリ
ウム、マグネシウム及びそれらの組み合わせからなる群より選択され、他の元素が、アル
ミニウム、ジルコニウム、チタン及びそれらの組み合わせからなる群より選択され、且つ
電子受容性元素と他の元素との合計に対する電子受容性元素のモル比が、０．３～０．７
である。またこの場合特に、本発明の触媒担体では、電子受容性元素がネオジムであり、
他の元素がジルコニウムであり、且つネオジムとジルコニウムとの合計に対するネオジム
のモル比（Ｎｄ／（Ｎｄ＋Ｚｒ））が、０．３～０．７である。
【００５４】
　〔複合酸化物の形態〕
　本発明の触媒担体では、電子受容性元素と他の金属との複合酸化物を、粒子状に形成し
て用いることができる。
【００５５】
　またこの複合酸化物は、この複合酸化物より相対的に耐熱性の高い他の担体粒子に担持
させることができる。これによれば、排ガス浄化用触媒などとして構成することにより高
温に曝された場合であっても、上記の複合酸化物の構造を維持しやすく、その結果、耐熱
性を更に向上させることができる。
【００５６】
　〔排ガス浄化触媒〕
　上記の担体に貴金属触媒を担持することにより、本発明の排ガス浄化用触媒が得られる
。この貴金属触媒は、具体的には白金（Ｐｔ）、ロジウム（ロジウム）、パラジウム（Ｐ
ｄ）及びそれらの組み合わせからなる群より選択される貴金属を挙げることができ、特に
排ガス浄化触媒としての使用の間に比較的シンタリングする傾向が大きい白金粒子、パラ
ジウム及びそれらの組合せからなる群より選択される貴金属を挙げることができる。貴金
属の担持のためには、従来知られている含浸法（スラリー法）、浸漬法等を用いることが
できる。
【００５７】
　本発明の排ガス浄化触媒によれば、貴金属触媒粒子のシンタリングを防止して、長期に
亘って排ガス浄化能に優れる触媒を得ることができる。
【００５８】
　〔触媒担体を製造する本発明の方法〕
　本発明の触媒担体を製造する本発明の方法は、疎水性溶媒相中に水性相が分散している
分散液を提供すること；分散液中に分散している水性相中において、電子受容性元素の塩
及び他の元素の塩を加水分解して、金属酸化物前駆体を析出させ、この金属酸化物前駆体
を凝集させること；並びに凝集させた金属酸化物前駆体を乾燥及び焼成することを含む。
【００５９】
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　本発明の方法によれば、電子受容性元素及び他の元素を含有している金属酸化物前駆体
を微小な水滴内で析出させることによって、電子受容性元素の酸化物及び他の元素の酸化
物の前駆体が高度に分散している金属酸化物前駆体を得ることができる。従って本発明の
方法によれば、本発明の触媒担体を得ることができる。
【００６０】
　本発明の触媒担体を製造する本発明の方法では始めに、一般に界面活性剤の使用によっ
て、疎水性溶媒相中に水性相が分散している分散液、特に水性相の滴の径が２～１００ｎ
ｍ、好ましくは２～５０ｎｍ、より好ましくは２～４０ｎｍであるマイクロエマルション
を提供する。
【００６１】
　ここで用いることができる疎水性溶媒としては、シクロヘキサン、ベンゼンのような炭
化水素、ヘキサノールのような直鎖アルコール、アセトンのようなケトン類を用いること
ができる。
【００６２】
　またここで提供される分散液を得るために用いることができる界面活性剤は、非イオン
系界面活性剤、アニオン系界面活性剤、カチオン系界面活性剤のいずれでもよく、疎水性
溶媒と組み合わせて選択することができる。
【００６３】
　非イオン系の界面活性剤としては、ポリオキシエチレン（ｎ＝５）ノニルフェニルエー
テルやポリオキシエチレン（ｎ＝１０）オクチルフェニルエーテルのようなポリオキシエ
チレンアルキルフェニルエーテル系、ポリオキシエチレン（ｎ＝７）セチルエーテルのよ
うなポリオキシエチレンアルキルエーテル系界面活性剤を挙げることができる。またアニ
オン系界面活性剤としては、ジ－２－エチレンヘキシルスルフォコハク酸ナトリウム等を
挙げることができ、カチオン系界面活性剤としては、セチルトリメチルアンモニウムクロ
ライドやセチルトリメチルアンモニウムプロマイドなどを挙げることができる。
【００６４】
　本発明の触媒担体を製造する本発明の方法では次に、上記のようにして得た分散液中に
分散している水性相中において、電子受容性元素の塩及び他の元素の塩を加水分解して、
金属酸化物前駆体を析出させ、この金属酸化物前駆体を凝集させる。
【００６５】
　ここで、水滴内で金属酸化物前駆体を析出させるためには、アンモニア水、水酸化ナト
リウム水溶液等の塩基性溶液を分散液に加えることによって、分散液を比較的塩基性の性
質にして、電子受容性元素の塩等を加水分解することができる。一般にアンモニア水の使
用は、除去が容易な点で好ましい。
【００６６】
　ここで使用される電子受容性元素の塩及び他の元素の塩としては、水溶性の性質を有す
る任意の塩を選択することができ、例えば硝酸塩、塩化物のような無機酸塩、又は酢酸塩
、乳酸塩、シュウ酸塩のような有機酸塩、特に硝酸塩を用いることができる。
【００６７】
　尚、電子受容性元素及び他の元素の複合酸化物中に更に他の成分の酸化物を含有させる
場合、この金属酸化物を構成する金属の塩を、水性相中において、電子受容性元素の塩等
と共に加水分解することができる。
【００６８】
　本発明の触媒担体を製造する本発明の方法では最後に、上記のようにして凝集させた金
属酸化物前駆体を乾燥及び焼成する。
【００６９】
　金属酸化物前駆体の乾燥及び焼成は、電子受容性元素の塩及び他の元素の複合酸化物を
得ることができる任意の温度で行うことができる。これは例えば、金属酸化物前駆体を１
２０℃のオーブンに入れて乾燥させ、そしてこのように乾燥した金属酸化物前駆体を、金
属酸化物合成において一般的に用いられる温度、例えば５００～１１００℃の温度で焼成
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して行うことができる。
【００７０】
　以下では、実施例及び比較例を用いて本発明を説明する。但し、これらの実施例及び比
較例は本発明をいかようにも限定するものではない。
【実施例１】
【００７１】
　〔本発明の酸化ランタン－シリカ複合酸化物触媒担体の合成〕
　下記に様にしてマイクロエマルション法によって、Ｌａ１０Ｓｉ６Ｏ２７の組成の酸化
ランタン－シリカ複合酸化物触媒担体を合成した。
【００７２】
　先ず、ランタン（Ｌａ）源として、硝酸ランタン水溶液（０．３０１６ｍｏｌ、濃度１
．６７５Ｍ）とアンモニア水（０．３７４８ｍｏｌ、濃度２．０８２Ｍ）との混合水溶液
１８０ｍｌを、２－ブタノール２２．６ｍｌと共に、アルキル系界面活性剤ＢＣ－５．５
（商品名）４５６．９ｇをシクロヘキサン６４８５ｍｌに溶解した溶媒中に混合して、マ
イクロエマルション液を用意した。一方、ケイ素（Ｓｉ）源として、テトラエトキシシラ
ン（ＴＥＯＳ）０．１８０９ｍｏｌをシクロヘキサン１０００ｍｌに溶解したアルコキシ
ド溶液を用意した。
【００７３】
　ランタン源としてのマイクロエマルション液に、ケイ素源としてのアルコキシド溶液を
混合するとともに、濃度１４．８Ｍのアンモニア水７９．８５ｍｌと蒸留水７．６９ｍｌ
とを加えた。この状態での有機溶媒と界面活性剤との比率（Ｏ／Ｓ）は６３．６、油相と
水相との比率（Ｏ／Ｗ）は６、ミセルの予想直径（ｄｗ）は４０ｎｍ、ｐＨは８．１であ
る。また、混合時間は５分である。その結果、加水分解が生じ、酸化ランタン－シリカ複
合酸化物の前駆体の一次粒子が生じ、またその一次粒子が凝集して二次粒子が生じる。
【００７４】
　つぎに、エタノール３００ｍｌ、濃度１４．８Ｍのアンモニア水１９２．８２ｍｌ及び
蒸留水１８．５７ｍｌを加えて、マイクロエマルション液を二相領域に持って行き、撹拌
しつつ、二次粒子同士を更に凝集させる熟成を行った。そのときのｐＨは１０．０、水相
と界面活性剤との比率（Ｗ／Ｓ）は３４．２、継続時間は６０分である。
【００７５】
　その後、凝集物を取り出して付着している界面活性剤のアルコール洗浄、乾燥、焼成を
定法に従って行い、酸化ランタン－シリカ複合酸化物（Ｌａ１０Ｓｉ６Ｏ２７）からなる
触媒担体を得た。
【００７６】
　〔本発明の酸化ネオジウム－ジルコニア複合酸化物触媒担体の合成〕
　下記に様にしてマイクロエマルション法によって、ＮｄＺｒＯ３．５の組成の酸化ネオ
ジウム－ジルコニア複合酸化物触媒担体を合成した。
【００７７】
　ネオジム（Ｎｄ）源として、濃度０．１１４４Ｍのオキシ硝酸ジルコニウム０．０１３
７ｍｌと、濃度１．１４４Ｍの硝酸ネオジム０．１３７２ｍｌと、濃度２．０９３Ｍのア
ンモニア水０．２５１１ｍｏｌとを混合した水溶液１２０ｍｌを、２－ブタノール４５．
２ｍｌと共に、アルキル系界面活性剤ＢＣ－５．５（商品名）３０４．６ｇをシクロヘキ
サン４３２３ｍｌに溶解した溶媒中に混合して、マイクロエマルション液を用意した。一
方、ジルコニウム（Ｚｒ）源として、１１１ｍｌのシクロヘキサン溶液に、０．０１２４
ｍｏｌのジルコニウム－２－ブチレートを溶解したアルコキシド溶液を用意した。
【００７８】
　ネオジム源としてのマイクロエマルション液に、ジルコニウム源としてのアルコキシド
溶液を混合した。この状態での有機溶媒と界面活性剤との比率（Ｏ／Ｓ）は６３．６、油
相と水相との比率（Ｏ／Ｗ）は６、ミセルの予想直径（ｄｗ）は４７ｎｍである。また、
混合時間は３０秒である。
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【００７９】
　さらに、一次粒子及びこれが凝集した二次粒子を形成させるために、濃度１４．８Ｍの
アンモニア水３９．８５ｍｌと、１０００ｍｌのシクロヘキサン溶液に０．１１１２ｍｏ
ｌのジルコニウム－２－ブチレートを溶解したアルコキシド溶液とを加えた。この状態で
、ｐＨは８．１であり、混合時間は１分である。そして、濃度１４．８Ｍの希釈アンモニ
ア水１０４．２ｍｌ及び蒸留水１２１ｍｌを加えて、マイクロエマルション液を二相領域
に持って行き、撹拌しつつ、二次粒子同士を更に凝集させる熟成を行った。そのときのｐ
Ｈは１０．０、水相と界面活性剤との比率（Ｗ／Ｓ）は３４．２、継続時間は６０分であ
る。
【００８０】
　その後、凝集物を取り出して、付着している界面活性剤のアルコール洗浄、乾燥、焼成
を定法に従って行い、酸化ネオジウム－ジルコニア複合酸化物（ＮｄＺｒＯ３．５）から
なる触媒担体を得た。
【００８１】
　〔本発明の酸化イットリウム－シリカ複合酸化物触媒担体の合成〕
　下記に様にしてマイクロエマルション法によって、Ｙ１０Ｓｉ６Ｏ２７の組成の酸化イ
ットリウム－シリカ複合酸化物触媒担体２０ｇを合成した。
【００８２】
　先ず、イットリウム（Ｙ）源として、硝酸イットリウム水溶液（０．２０１４ｍｏｌ、
濃度１．３４３Ｍ）と硝酸アンモニウム水（０．１６３ｍｏｌ、濃度２．７７６Ｍ）との
混合水溶液（１５０ｍｌ）（硝酸イオン：０．６０４ｍｏｌ、４．０２８Ｍ）を、アルキ
ル系界面活性剤であるポリオキシエチレン（ｎ≒５．５）セチルエーテル（ＢＣ－５．５
（商品名））１７１．３ｇをシクロヘキサン２４３２ｍｌに溶解した溶媒中に混合して、
マイクロエマルション液を用意した。一方、ケイ素（Ｓｉ）源として、テトラエトキシシ
ラン（ＴＥＯＳ）０．１２０８４１ｍｏｌをシクロヘキサン１０００ｍｌに溶解したアル
コキシド溶液を用意した。
【００８３】
　イットリウム源としてのマイクロエマルション液に、ケイ素源としてのアルコキシド溶
液を混合するとともに、濃度１４．８Ｍのアンモニア水３２．６６ｍｌと蒸留水３．１５
ｍｌとを加えた。この状態での有機溶媒と界面活性剤との比率（Ｏ／Ｓ）は６３．６、ｐ
Ｈは７．２である。また、混合時間は５分である。その結果、加水分解が生じ、酸化イッ
トリウム－シリカ複合酸化物の前駆体の一次粒子が生じ、またその一次粒子が凝集して二
次粒子が生じる。
【００８４】
　つぎに、蒸留水２３０．０ｍｌ、エタノール２００．０ｍｌ、及び濃度１４．８Ｍのア
ンモニア水８．１６ｍｌを加えて、マイクロエマルション液を二相領域に持って行き、撹
拌しつつ、二次粒子同士を更に凝集させる熟成を行った。そのときのｐＨは８．８、水相
と界面活性剤との比率（Ｗ／Ｓ）は３４．２、継続時間は６０分である。
【００８５】
　その後、凝集物を取り出して３回洗浄し、乾燥し、仮焼し、そして８００℃で２時間に
わたって焼成を行って、酸化イットリウム－シリカ複合酸化物（Ｙ１０Ｓｉ６Ｏ２７）か
らなる触媒担体を得た。
【００８６】
　〔本発明の酸化マグネシウム－シリカ複合酸化物触媒担体の合成〕
　下記に様にしてマイクロエマルション法によって、ＭｇＳｉＯ３の組成の酸化マグネシ
ウム－シリカ複合酸化物触媒担体３０ｇを合成した。
【００８７】
　先ず、マグネシウム（Ｍｇ）源として、硝酸マグネシウム水溶液（０．２９８８２７ｍ
ｏｌ、濃度３．３２０３Ｍ）と硝酸アンモニウム水（０．２４９９ｍｏｌ、濃度２．７７
６Ｍ）との混合水溶液（９０ｍｌ）（硝酸イオン：０．８４８ｍｏｌ、９．４１７Ｍ）を
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、アルキル系界面活性剤であるポリオキシエチレン（ｎ≒５．５）セチルエーテル（ＢＣ
－５．５（商品名））２５１．３ｇをシクロヘキサン４３２３ｍｌに溶解した溶媒中に混
合して、マイクロエマルション液を用意した。一方、ケイ素（Ｓｉ）源として、テトラエ
トキシシラン（ＴＥＯＳ）０．２９８８２７ｍｏｌをシクロヘキサン１０００ｍｌに溶解
したアルコキシド溶液を用意した。
【００８８】
　マグネシウム源としてのマイクロエマルション液に、ケイ素源としてのアルコキシド溶
液を混合するとともに、濃度１４．８Ｍのアンモニア水４０．３３ｍｌと蒸留水３．８８
ｍｌとを加えた。この状態での有機溶媒と界面活性剤との比率（Ｏ／Ｓ）は９０、油相と
水相との比率（Ｏ／Ｗ）は６、ｐＨは７．８である。また、混合時間は５分である。その
結果、加水分解が生じ、酸化マグネシウム－シリカ複合酸化物の前駆体の一次粒子が生じ
、またその一次粒子が凝集して二次粒子が生じる。
【００８９】
　つぎに、蒸留水２３０．０ｍｌ及びエタノール２００．０ｍｌを加えて、マイクロエマ
ルション液を二相領域に持って行き、撹拌しつつ、二次粒子同士を更に凝集させる熟成を
行った。そのときのｐＨは７．８、水相と界面活性剤との比率（Ｗ／Ｓ）は３４．２、継
続時間は６０分である。
【００９０】
　その後、凝集物を取り出して３回洗浄し、乾燥し、仮焼し、そして８００℃で２時間に
わたって焼成を行って、酸化マグネシウム－シリカ複合酸化物（ＭｇＳｉＯ３）からなる
触媒担体を得た。
【００９１】
　〔本発明の酸化ランタン－チタニア複合酸化物触媒担体の合成〕
　下記に様にしてマイクロエマルション法によって、ＬａＴｉＯ３．５の組成のパイロク
ロア構造酸化ランタン－チタニア複合酸化物触媒担体３０ｇを合成した。
【００９２】
　ランタン（Ｌａ）源として、硝酸ランタン水溶液（０．０８２４ｍｏｌ、１．０３０Ｍ
）８０ｍｌと、耐電促進剤としての０．１８Ｍ塩化コリン３．０１６ｍｌとを混合した水
溶液を、アルキル系界面活性剤ＢＣ－５．５（商品名）１０４．５ｇをシクロヘキサン２
５９４ｍｌに溶解した溶媒中に混合して、マイクロエマルション液を用意した。一方、チ
タン（Ｔｉ）源として、シクロヘキサン１０００ｍｌに、０．０８２４ｍｏｌのチタン－
ブチレートを溶解したアルコキシド溶液を用意した。
【００９３】
　上記のマイクロエマルション液に、一次粒子及びこれが凝集した二次粒子を形成させる
ために、濃度１３．５Ｍのアンモニア水６６．５７ｍｌ、３５％アルキルアンモニウム４
．２７ｍｌ、及びシクロヘキサン溶液１０００ｍｌに０．０８２４ｍｏｌのチタン－ブチ
レートを溶解したアルコキシド溶液を加えた。この状態で、ｐＨは１０．０であり、また
混合時間は５分である。そして、蒸留水２３０．０ｍｌ及びエタノール２００ｍｌを加え
て、水相と界面活性剤との比率（Ｗ／Ｓ）にして、マイクロエマルション液を二相領域に
持って行き、撹拌しつつ、二次粒子同士を更に凝集させる熟成を行った。そのときのｐＨ
は１０．０、継続時間は５分である。
【００９４】
　その後、凝集物を取り出して、付着している界面活性剤のアルコール洗浄、乾燥、焼成
を定法に従って行い、酸化ランタン－チタニア複合酸化物（ＬａＴｉＯ３．５）からなる
触媒担体を得た。
【００９５】
　〔他の本発明の複合酸化物触媒担体の合成〕
　上記と同様にしてマイクロエマルション法によって、本発明の酸化ネオジウム－シリカ
複合酸化物（Ｎｄ１０Ｓｉ６Ｏ２７）触媒担体、酸化ランタン－アルミナ複合酸化物（Ｌ
ａＡｌＯ３）触媒担体、酸化ネオジウム－アルミナ複合酸化物（ＮｄＡｌＯ３）触媒担体
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、酸化ランタン－ジルコニア複合酸化物（ＬａＺｒＯ３．５）触媒担体、酸化マグネシウ
ム－アルミナ複合酸化物（ＭｇＡｌＯ２．５）触媒担体、酸化イットリウム－ジルコニア
複合酸化物（ＹＺｒＯ３．５）触媒担体、酸化ネオジム－チタニア複合酸化物（ＮｄＴｉ
Ｏ３．５）触媒担体、及び酸化イットリウム－チタニア複合酸化物（ＹＴｉＯ３．５）触
媒担体を合成した。
【００９６】
　〔従来技術の触媒担体〕
　従来技術の触媒担体として、Ｌａ２Ｏ３、Ａｌ２Ｏ３、ＺｒＯ２、ＴｉＯ２、ＳｉＯ２

を得た。
【００９７】
　〔評価〕
　本発明及び従来技術の触媒担体について電気陰性度を求めた。またこれらの触媒担体に
１ｗｔ％の白金粒子を定法に従って担持し、空気中において８００℃で２時間にわたって
焼成した後の白金粒子の粒径を測定した。これらの測定結果を、下記の表３に示す。
【００９８】
【表３】

【００９９】
　表３から明らかなように白金粒子のシンタリング抑制に関して、本発明の複合酸化物担
体は、比較例のγ一アルミナ、ジルコニア、チタニア、シリカに対して明らかな効果があ
る。シンタリング抑制効果が大きいのは、酸化ランタン－シリカ複合酸化物（Ｌａ１０Ｓ
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イットリウム－シリカ複合酸化物（Ｙ１０Ｓｉ６Ｏ２７）であり、いずれも電気陰性度が
２．７０付近であってγ一アルミナと同等であった。一般に、この電気陰性度２．７０か
ら離れるほど粒子径が大きくなっている。ランタン、ネオジムの４ｆ－ＬＵＭＯ軌道に貴
金属電子が配位することによって強い結合が生じたことが、シンタリング抑制を達成して
いると考えられる。
【０１００】
　参考までに、酸化ランタン－シリカ複合酸化物（仕込み組成Ｌａ１０Ｓｉ６Ｏ２７）触
媒担体のｘ線回折（ＸＲＤ）分析結果を図３に示す。
【実施例２】
【０１０１】
　この実施例では、シンタリング抑制効果に対する複合酸化物の組成の影響について説明
する。
【０１０２】
　ランタン含有率（Ｌａ／（Ｌａ＋Ｓｉ））の異なる複数の酸化ランタン－シリカ複合酸
化物を用意し、それぞれに１ｗｔ％の白金粒子を担持し、空気中において８００℃で２時
間にわたって焼成した後で、白金粒子径を測定した。白金（Ｐｔ）粒子径についての評価
結果を図４に示す。図４から明らかなように、ランタン含有率が５０～７０％付近で白金
粒子の粒径が小さく維持されており、シンタリング抑制効果が大きいことが認められた。
【０１０３】
　同様に、酸化ネオジム－ジルコニア複合酸化物について、ネオジム含有率（Ｎｄ／（Ｎ
ｄ＋Ｚｒ））の影響を調べた。白金粒子の担持量及び焼成条件は、上記の酸化ランタン－
シリカ複合酸化物の場合と同様とした。白金（Ｐｔ）粒子径についての評価結果を図５に
示す。図５から明らかなように、ネオジム含有率が３０～７０％と広い範囲で白金粒子の
粒径が小さく維持されており、シンタリング抑制効果が大きいことが認められた。また、
上記の酸化ランタン－シリカ複合酸化物の場合と比較すると、ネオジム含有率が上記の範
囲を外れても白金粒子径の急激な増大がなく、シンタリング抑制効果に対するネオジム含
有率の影響が比較的少ないことが認められた。
【０１０４】
　このように、複合酸化物を構成する金属元素の組み合わせによっては、貴金属触媒粒子
のシンタリング抑制効果に対する組成の影響が現れるので、実験により好適な組成を求め
ることが好ましい。
【実施例３】
【０１０５】
　モノリスハニカム基材に、ジルコニアゾルを用いて、１２０ｇ／基材－Ｌの量で本発明
の酸化ランタン－シリカ複合酸化物（Ｌａ１０Ｓｉ６Ｏ２７）触媒担体をコートし、そし
て触媒担体がコートされている基材に対して１．２ｇ／基材－Ｌの白金を担持して、本発
明の排ガス浄化触媒を得た。
【０１０６】
　このようにして得た本発明の排ガス浄化触媒に、下記の組成のストイキガスを１，００
０℃でそれぞれ２時間、１０時間及び２０時間にわたって供給して耐久を行った。その後
、耐久を行っていない本発明の排ガス浄化触媒、及び耐久を行った本発明の排ガス浄化触
媒に対して、同じストイキガスを、温度を上昇させながら供給して、ＨＣ５０％浄化温度
（ＨＣの浄化率が５０％に達したときの触媒温度）を調べた。
【０１０７】
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【表４】

【０１０８】
　ＨＣ５０％浄化温度の評価結果を図６に示す。この図６からは、白金粒子のシンタリン
グはある程度進むが、一方で劣化幅は非常に小さく、ランタン－シリカ複合酸化物担体よ
り白金粒子の移動が抑制されたことは明らかである。すなわちランタン－シリカ複合酸化
物と白金粒子との相互作用が非常に高いことが理解される。
【実施例４】
【０１０９】
　本発明に係る複合酸化物担体を、これより耐熱性が高い担体であるγ－アルミナ上に担
持した。その構造を模式的に示せば図７のとおりであり、γ－アルミナ粒子１上に酸化ラ
ンタン－シリカ複合酸化物２が担持されている。尚、実際には、このγ－アルミナ粒子が
凝集して多孔構造を形成している。
【０１１０】
　先ず、γ－アルミナを用意し、これにＴＥＯＳアルコール溶液を吸水させ、余分な溶液
を吹き払った後で、２５０℃で１時間にわたって乾燥する。これに続けて、硝酸ランタン
溶液を吸水させ、同様に、余分な溶液を吹き払った後で、２５０℃で１時間にわたって乾
燥する。このようにしてケイ素及びランタンを吸水担持させた後、空気中８００℃×２時
間の焼成を行い、γ－アルミナ上に酸化ランタン－シリカ複合酸化物複合酸化物を担持し
た触媒担体（Ｌａ１０Ｓｉ６Ｏ２７／γ－アルミナ）を得た。
【０１１１】
　これに触媒成分として１ｗｔ％の白金粒子を定法に従って担持し、空気中において８０
０℃で２時間にわたって焼成した後で、白金粒子の粒径を測定した。その結果を、上記の
実施例１における酸化ランタン－シリカ複合酸化物複合酸化物（Ｌａ１０Ｓｉ６Ｏ２７）
触媒担体についての測定結果及びγ－アルミナについての測定結果と併せて下記の表５に
示す。
【０１１２】
【表５】

【０１１３】
　表５から明らかなように、担体の全体を酸化ランタン－シリカ複合酸化物複合酸化物と
した場合、及びγ－アルミナの表面に酸化ランタン－シリカ複合酸化物複合酸化物を形成
した場合のいずれであっても、焼成後の白金粒子径が小さく、従来のγ－アルミナからな
る担体に比較して貴金属触媒粒子のシンタリング抑制効果に優れていることが確認された
。
【実施例５】
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【０１１４】
　以下では、白金以外の貴金属粒子のシンタリングを抑制する効果について説明する。
【０１１５】
　貴金属のシンタリングについては、次に示す経験式に従ってシンタリングの進行が起こ
ることが知られている：
　　　　　　１／Ｓｐｒ

ｎ＝１／Ｓｏ
ｎ＋ｋｔ　　　　…（１）

　（Ｓｐｒは貴金属粒子の表面積、Ｓｏは初期の貴金属粒子表面積、ｋ及びｎは任意の定
数、ｔは時間である）。
【０１１６】
　ここで次数ｎは２であることが多く、従って上記の式は下記のように表すことができる
：
　　　　　　１／Ｓｐｒ

２＝１／Ｓｏ
２＋ｋｔ　　　　…（２）

【０１１７】
　シンタリングの影響を正しく評価するためには、この式に実際の物理量を入れる必要が
ある。
【０１１８】
　まず、縦軸について、触媒担体に担持された貴金属量が同一であるとすると、貴金属粒
子の粒子径ｄは、貴金属粒子の表面積Ｓｐｒに反比例する。従って貴金属粒子の粒子径ｄ
と貴金属粒子の表面積Ｓｐｒとの関係は以下のようになる：
　　　　　１／Ｓｐｒ∝ｄ　　　　…（３）
　　　　　∴１／Ｓｐｒ

２∝ｄ２　　　　…（４）
　（ｄは貴金属粒子の粒子径、Ｓｐｒは貴金属粒子の表面積）。
【０１１９】
　よって、縦軸にはｄ２を採ることができる。
【０１２０】
　次に、横軸には時間を採る。ここでは、表面積の異なる担体について担体と貴金属との
相互作用を正しく評価するために、無次元化した時間ｔを横軸に採る方法を用いる。
【０１２１】
　これに関し、担持された貴金属粒子の衝突までの時間は、粒子間の平均距離に比例し、
また平均距離は担体の表面積の１／２乗（Ｓｓｕｐ

１／２）に比例する。すなわち、担体
の表面積が大きいと他の粒子と衝突しないで自由に拡散できる時間が長くなり、この平均
自由行程時間に対する実時間の割合は小さくなる。
【０１２２】
　従って無次元化した時間ｔは、実際の熱劣化（耐久）時間ｔｒに対して、下記のように
表すことができる：
　　　　　ｔ＝ｔｒ／Ｓｓｕｐ

１／２　　　　…（５）
【０１２３】
　また、試験におけるそれぞれの試料に対する熱劣化時間ｔｒが一定であるとすると、式
（５）は下記のように表すことができる：
　　　　　ｔ∝１／Ｓｓｕｐ

１／２　　　　…（６）
【０１２４】
　従って、横軸には１／Ｓｓｕｐ

１／２を採ることができる。
【０１２５】
　式（２）、（４）及び（６）から、貴金属のシンタリングについての式は下記のように
なる：
　　　　　ｄ２＝ｋ’／Ｓｓｕｐ

１／２＋Ｑ　　　　…（７）
　（ｄは貴金属粒子の粒子径、Ｓｓｕｐは担体表面積、ｋ’及びＱは定数）
【０１２６】
　このような前提の下に、パラジウム（Ｐｄ）及びロジウム（Ｒｈ）のシンタリングにつ
いて調べた結果を説明する。パラジウム及びロジウムともリーンでは、酸化物となり、そ
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の蒸気圧も小さいため、ほとんどシンタリングしない。そこでパラジウムとロジウムとの
粒子のシンタリングについての調査は、理論空燃比で行った。理論空燃比（あるいは真空
中）の貴金属のシンタリングは、その融点と密接に関係する。融点は、ロジウム＞＞白金
＞パラジウムであり、融点が低いほどシンタリングする。従ってパラジウムで特に大きな
シンタリングが起こることになる。
【０１２７】
　まず、シンタリングする傾向が大きいパラジウムについて調べた。ここでは実施例１で
のようにして得た担体にパラジウムを担持して触媒を得、この触媒を、ガソリンエンジン
の排気系におけるエキゾーストマニホールド位置に搭載し、空燃比を理論空燃比として、
排ガス温度９００℃で２時間にわたって運転した。また同様にして、シンタリングする傾
向が小さいロジウムについて調べた。
【０１２８】
　結果を下記の表６に示す。
【０１２９】

【表６】

【０１３０】
　パラジウムについての結果を、図８に示す。更にパラジウムについての結果を、先ほど
の関係で整理して、図９に示す。この図９では、横軸に担体表面積の－１／２乗を、縦軸
にパラジウム粒子の直径の２乗を採っている。
【０１３１】
　これら図８及び９からは、従来技術の担体に対して、本発明の担体では明らかなシンタ
リング抑制効果が得られたことが理解される。また、シリカ系の複合酸化物で最も大きな
効果が得られ、ジルコニア系のものでは効果が小さかった。尚、この図９において、本発
明の担体が従来技術の担体の右下側にあることは、本発明の担体では、担体の表面積が比
較的小さいにもかかわらず、パラジウムのシンタリングを抑制していることを意味してい
る。
【０１３２】
　また、パラジウムについての結果を、図１０に示す。更にパラジウムについての結果を
、先ほどの関係で整理して、図１１に示す。この図１１では、横軸に担体表面積の－１／
２乗を、縦軸にパラジウム粒子の直径の２乗を採っている。
【０１３３】
　これら図１０及び１１からは、従来技術の担体に対して、本発明の担体では明らかなシ
ンタリング抑制効果が得られたことが理解される。先ほどと同様な結果になったが、複合
酸化物の対の元素による差は非常に小さくなった。ただし、この温度では担体の表面積の
大きさの効果が強く出ており、絶対値ではアルミナ上のロジウム粒子が一番小さかった。
【０１３４】
　このように本発明の担体は表面積が小さいにも拘わらず、貴金属粒子のシンタリングを
抑制することが確認できた。
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【０１３５】
　以上説明したように、本発明の担体は、貴金属触媒粒子を担持することにより排ガス浄
化用触媒とされ、高温下での酸化雰囲気及び還元雰囲気に曝される。本発明の排ガス浄化
触媒では、触媒活性のある貴金属粒子のシンタリングが抑制されてその粒径の増大が抑制
され、貴金属粒子の比表面積が大きい状態に維持されるので、排ガスの浄化機能が長期に
亘って良好に維持される。
【図面の簡単な説明】
【０１３６】
【図１】本発明の触媒担体の機構を概念的に示す図である。
【図２】ＬａＳｉＯｘの組成のアパタイト型複合酸化物の結晶構造を示す図である。
【図３】本発明の酸化ランタン－シリカ複合酸化物触媒担体のＸＲＤ分析結果を示す図で
ある。
【図４】本発明に係る酸化ランタン－シリカ複合酸化物担体の白金粒子シンタリング抑制
効果の測定結果を示す線図である。
【図５】本発明に係る酸化ネオジム－ジルコニア複合酸化物担体の白金粒子シンタリング
抑制効果の測定結果を示す線図である。
【図６】本発明の酸化ランタン－シリカ複合酸化物触媒担体に白金担持してなる本発明の
排ガス浄化触媒でのＨＣ５０％浄化温度を示す図である。
【図７】γ－アルミナ上に本発明に係る酸化ランタン－シリカ複合酸化物担体を担持させ
た状態を模式的に示す図である。
【図８】パラジウム粒子シンタリングの担体による差を示す図である。
【図９】パラジウム粒子シンタリングの担体による差を経験式に基づいて示す図である。
【図１０】ロジウム粒子シンタリングの担体による差を示す図である。
【図１１】ロジウム粒子シンタリングの担体による差を経験式に基づいて示す図である。
【符号の説明】
【０１３７】
　１　　γ－アルミナ粒子
　２　　酸化ランタン－シリカ複合酸化物
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