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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　５５０～１０００ｎｍの粒子厚さ、１５～３０μｍのＤ５０値、３０～４５μｍのＤ９

０値、および９．５μｍ未満のＤ１０値を有するＡｌ２Ｏ３フレーク。
【請求項２】
　前記Ａｌ２Ｏ３フレークがα－アルミナフレークであることを特徴とする請求項１に記
載のＡｌ２Ｏ３フレーク。
【請求項３】
　Ｄ９０値が３０～４０μｍであることを特徴とする請求項１又は２に記載のＡｌ２Ｏ３

フレーク。
【請求項４】
　ＴｉＯ２、ＺｒＯ２、ＳｉＯ２、ＳｎＯ２、Ｉｎ２Ｏ３、ＺｎＯ、またはそれらの組合
せでドープされていることを特徴とする請求項１～３のいずれかに記載のＡｌ２Ｏ３フレ
ーク。
【請求項５】
　前記ドープの量が、Ａｌ２Ｏ３フレークを基準にして０．０１～５重量％であることを
特徴とする請求項１～４のいずれかに記載のＡｌ２Ｏ３フレーク。
【請求項６】
　前記Ａｌ２Ｏ３フレークがＴｉＯ２によってドープされていることを特徴とする請求項
１～５のいずれかに記載のＡｌ２Ｏ３フレーク。
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【請求項７】
　前記Ａｌ２Ｏ３フレークが、金属酸化物、少なくとも二つの金属酸化物の混合物、金属
、金属硫化物、亜酸化チタン、酸窒化チタン、ＦｅＯ（ＯＨ）、金属合金、または希土類
化合物の、少なくとも一つの層でコーティングされていることを特徴とする請求項１～６
のいずれかに記載のＡｌ２Ｏ３フレーク。
【請求項８】
　前記Ａｌ２Ｏ３フレークが、金属酸化物、または、少なくとも二つの金属酸化物の混合
物の、少なくとも一つの層でコーティングされていることを特徴とする請求項１～７のい
ずれかに記載のＡｌ２Ｏ３フレーク。
【請求項９】
　前記Ａｌ２Ｏ３フレークが、以下の層配列でコーティングされていることを特徴とする
請求項１～８のいずれかに記載のＡｌ２Ｏ３フレーク：
Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋　ＴｉＯ２

Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋　ＴｉＯ２／Ｆｅ２Ｏ３

Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋　Ｆｅ２Ｏ３

Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋　ＴｉＯ２　＋　Ｆｅ２Ｏ３

Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋　ＴｉＯ２　＋　Ｆｅ３Ｏ４

Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋　ＴｉＯ２　＋　ＳｉＯ２　＋　ＴｉＯ２

Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋　Ｆｅ２Ｏ３　＋　ＳｉＯ２　＋　ＴｉＯ２

Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋　ＴｉＯ２／Ｆｅ２Ｏ３　＋　ＳｉＯ２　＋　ＴｉＯ２

Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋　ＴｉＯ２　＋　ＳｉＯ２　＋　ＴｉＯ２／Ｆｅ２Ｏ３

Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋　ＴｉＯ２　＋　ＳｉＯ２

Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋　ＴｉＯ２　＋　ＳｉＯ２／Ａｌ２Ｏ３

Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋　ＴｉＯ２　＋　Ａｌ２Ｏ３

Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋　ＳｎＯ２

Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋　ＳｎＯ２　＋　ＴｉＯ２

Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋　ＳｎＯ２　＋　Ｆｅ２Ｏ３

Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋　ＳｉＯ２

Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋　ＳｉＯ２　＋　ＴｉＯ２

Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋　ＳｉＯ２　＋　ＴｉＯ２／Ｆｅ２Ｏ３

Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋　ＳｉＯ２　＋　Ｆｅ２Ｏ３

Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋　ＳｉＯ２　＋　ＴｉＯ２　＋　Ｆｅ２Ｏ３

Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋　ＳｉＯ２　＋　ＴｉＯ２　＋　Ｆｅ３Ｏ４

Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋　ＳｉＯ２　＋　ＴｉＯ２　＋　ＳｉＯ２　＋　ＴｉＯ２

Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋　ＳｉＯ２　＋　Ｆｅ２Ｏ３　＋　ＳｉＯ２　＋　ＴｉＯ２

Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋　ＳｉＯ２　＋　ＴｉＯ２／Ｆｅ２Ｏ３　＋　ＳｉＯ２　＋　Ｔ
ｉＯ２

Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋　ＳｉＯ２　＋　ＴｉＯ２　＋　ＳｉＯ２　＋　ＴｉＯ２／Ｆｅ

２Ｏ３

Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋　ＳｉＯ２　＋　ＴｉＯ２　＋　ＳｉＯ２

Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋　ＳｉＯ２　＋　ＴｉＯ２　＋　ＳｉＯ２／Ａｌ２Ｏ３

Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋　ＳｉＯ２　＋　ＴｉＯ２　＋　Ａｌ２Ｏ３

Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋　ＴｉＯ２　＋プルシアンブルー
Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋　ＴｉＯ２　＋　カルミンレッド、
ここでＴｉＯ２／Ｆｅ２Ｏ３およびＳｉＯ２／Ａｌ２Ｏ３はそれぞれ、ＴｉＯ２とＦｅ２

Ｏ３との混合物の層、および、ＳｉＯ２とＡｌ２Ｏ３との混合物の層を意味する。
【請求項１０】
　前記Ａｌ２Ｏ３フレークが、ルチル形態またはアナターゼ形態のＴｉＯ２によってコー
ティングされていることを特徴とする請求項１～９のいずれかに記載のＡｌ２Ｏ３フレー
ク。
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【請求項１１】
　前記Ａｌ２Ｏ３フレークが、ルチル形態のＴｉＯ２によってコーティングされているこ
とを特徴とする請求項１～１０のいずれかに記載のＡｌ２Ｏ３フレーク。
【請求項１２】
　前記Ａｌ２Ｏ３フレークが、顔料全体を基準としてＡｌ２Ｏ３フレーク４０～９０重量
％及びコーティング１０～６０重量％からなることを特徴とする請求項１～１１のいずれ
かに記載のＡｌ２Ｏ３フレーク。
【請求項１３】
　以下の工程によって特徴づけられる請求項１～１２のいずれかに記載のＡｌ２Ｏ３フレ
ークの調製方法：
（１）少なくとも一つの水溶性及び／又は不溶性のアルミニウム塩の、水溶液またはスラ
リーの調製、
（２）そのアルミニウム塩溶液にアルカリ溶液を添加して、水酸化アルミニウム粒子を沈
殿させること、及び、その沈殿の前、間もしくは後にその水溶液に対してリン化合物を添
加すること、
（３）水を蒸発させ、続いて工程（２）の沈殿生成物を乾燥させて、粒子とアルカリ塩を
含むアルミナの乾燥物を形成すること、
（４）溶融塩中にＡｌ２Ｏ３フレークを得るために、工程（３）で得られた乾燥物をか焼
すること、
（５）工程（４）で得られたか焼した物の水溶性部分を除去すること、
（６）粒径および厚さを調整すること。
【請求項１４】
　工程（２）において、前記沈殿の前、間もしくは後にその水溶液に対して少なくとも１
種のドーパントを添加する、請求項１３に記載の調製方法。
【請求項１５】
　塗料、コーティング、自動車用コーティング、自動車仕上げ、工業用コーティング、塗
料、粉体塗料、印刷インキ、セキュリティ印刷インキ、プラスチック、セラミック材料、
化粧品、ガラス、紙、紙コーティング、電子写真印刷プロセスのためのトナー、種子、温
室シート及び防水シート、機械またはデバイスの絶縁のための熱伝導性、自己支持性、電
気絶縁性、可撓性のシート、の分野での配合物における効果顔料のための基材としての、
紙またはプラスチックのレーザーマーキングにおける吸収体、プラスチックのレーザー溶
接における吸収体としての、水、有機および／または水性溶媒との顔料ペーストにおける
、顔料調製物および乾燥調製物における、請求項１～１２のいずれかに記載のＡｌ２Ｏ３

フレークの使用。
【請求項１６】
　請求項１～１２のいずれかに記載のＡｌ２Ｏ３フレークを、配合物全体を基準として、
０．０１～９５重量％の量で含有する配合物。
【請求項１７】
　水、ポリオール類、極性および非極性油、脂肪、ワックス、フィルム形成剤、ポリマー
、コポリマー、界面活性剤、フリーラジカル捕捉剤、酸化防止剤、安定剤、臭気増強剤、
シリコーン油、乳化剤、溶媒、防腐剤、増粘剤、レオロジー添加剤、香料、着色料、効果
顔料、ＵＶ吸収剤、界面活性助剤および／または化粧用活性化合物、充填剤、結合剤、真
珠光沢顔料、着色顔料及び有機染料の群から選ばれた少なくとも一種の成分を含有するこ
とを特徴とする、請求項１～１２のいずれかに記載のＡｌ２Ｏ３フレークを含有する配合
物。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、α－Ａｌ２Ｏ３フレークに関し、また塗料、工業用塗料、自動車用塗料、印
刷インキ、化粧品処方におけるその使用、特に効果顔料のための透明基材としてその使用
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に関する。
【背景技術】
【０００２】
　天然または合成の透明なフレークに基づく真珠光沢顔料を使用することによって、真珠
光沢、金属光沢、カラーフロップ又は多色効果を付与することが達成できる。α－Ａｌ２

Ｏ３フレークに基づく真珠光沢顔料は、文献でよく知られており、メルク社の商標Ｘｉｒ
ａｌｌｉｃ（登録商標）の名で市販されている。
【０００３】
　効果顔料用基材の重要な因子は、粒径（particle size）、形状、表面特性、屈折率な
どである。大きな粒子と小さな粒子とは、粒子表面での光の反射と透過の比率が異なるの
で、鮮やかで均一な色とするためには、粒径の均一性が重要である。また粒径は光の波長
に密接に関係するため、粒径は真珠光沢顔料の着色（coloration）に大きな影響を与える
。つまり、粒径が小さければ小さいほど、表面積がより大きいことから、それによって着
色が増加し、反射率が高まり、より鮮やかな色が提供される。しかしながら、α－Ａｌ２

Ｏ３のフレークの表面に金属または金属酸化物をコーティングする場合、それらの上に均
一なコーティングを行うのは通常容易ではなく、その結果アスペクト比の減少につながり
、それによって光の干渉の効果が減少し、得られる真珠光沢色の光沢度（glossiness）が
低下する。
【０００４】
　アスペクト比（粒子直径／厚さ）が５～１０で、１０μｍよりも大きい粒子直径を有す
る六角形のフレーク状のα－Ａｌ２Ｏ３は、特開昭５７－１１１２３９号で知られている
。
【０００５】
　特開平３－７２５７２号は０．５～３μｍの平均粒子直径を有するフレーク状のα－Ａ
ｌ２Ｏ３を開示している。
【０００６】
　特開平４－３９３６２号は、板状に成長したｃ軸に垂直な面を有する六方晶系の微細な
板状粒子の形態でのＡｌ２Ｏ３を記載している。
【０００７】
　（主成分としての）酸化アルミニウムおよび（微量成分としての）二酸化チタンからな
るＡｌ２Ｏ３フレークは、ＵＳ５７０２５１９に開示されている。そのＡｌ２Ｏ３フレー
クは、約５～６０μｍの平均粒子直径、１μｍ未満の厚さ、および２０超（＞２０）のア
スペクト比を有する。
【０００８】
　ＷＯ２００６／１０１３０６Ａ１およびＷＯ２００８／０２６８２９Ａ１は、亜鉛がド
ープ（dope）されたＡｌ２Ｏ３フレークと、これらのＡｌ２Ｏ３フレークに基づく真珠光
沢顔料に関する。そのＡｌ２Ｏ３フレークは、０．５μｍ以下の平均厚さ、１５μｍ以上
（≧１５μｍ）の平均粒子直径、および５０μｍ以上（≧５０μｍ）の大きなアスペクト
比（直径／厚さ）を有する。これらの亜鉛ドープＡｌ２Ｏ３フレークは、酸性条件下では
安定でなく、従ってすべての用途には適していない。
【０００９】
　従来技術のＡｌ２Ｏ３フレークは、それらが高い化学的安定性を有していないこと、お
よび／または化粧品、塗料用途におけるフレークの使用のための所望の滑らかさを持って
いないという、不利な点を有する。
【発明の概要】
【００１０】
　本発明の目的は、高い化学的安定性、滑らかな表面、及び高い白色度を同時に有する改
良されたＡｌ２Ｏ３フレークを提供することである。
【００１１】
　驚くべきことに、そのようなアルミナフレーク及びアルミナフレークに基づく効果顔料
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の特性が、正確に規定された寸法および粒径分布を有するアルミナフレークを使用するこ
とによって、高められることが見出された。特にアルミナフレーク及びアルミナフレーク
に基づく効果顔料の光学的特性は、粒径分布を変更することによって影響され得る。
【００１２】
　したがって、本発明は、それらが５００ｎｍ以上（≧５００ｎｍ）の厚さ、３０～４５
μｍのＤ９０値、１５～３０μｍのＤ５０値を有するという事実によって区別される透明
なアルミナフレークに関する。
【００１３】
　従来技術と比較して、本発明に係るＡｌ２Ｏ３フレークは、全ての用途において、改良
された光学特性、特には増加した彩度（chroma）と光沢（luster）と組み合わされたきら
めき（shimmer）効果または微光（glimmer）効果を示すと同時に、高い化学的安定性を示
す。
【００１４】
　本発明に係るコーティングされた及びコーティングされていないＡｌ２Ｏ３フレークは
、高度な艶（gloss）を強い干渉色および非常に顕著な光輝（glitter）効果と組み合わせ
るので、特に有効な効果が、種々の適用媒体（application media）において達成できる
。
【００１５】
　本発明に係るアルミナフレークは、特には工業用途に使用するための、効果顔料のため
の基材として特に使用される。しかしながら、それらはまた、アルミナフレークが通常使
用される全ての配合物において、例えば、インキ、コーティング、好ましくは自動車用コ
ーティング、プラスチック、化粧品配合物において、および効果顔料の基材として、使用
することができる。
【００１６】
　本発明のＡｌ２Ｏ３フレークは、体積粒径分画（volume size fractions）が以下のよ
うに分布したガウス分布によって特徴づけられる粒径分布を有する：
－　Ｄ５０が、１５～３０μｍ、好ましくは１５～２５μｍの範囲であり、
－　Ｄ９０が、３０～４５μｍ、好ましくは３０～４０μｍの範囲である。
【００１７】
　この特許出願において、アルミナフレークのＤ１０、Ｄ５０及びＤ９０は、Ｍａｌｖｅ
ｒｎ　ＭＳ　２０００を用いて評価される。
【００１８】
　粒度分布Ｄ５０はまた、メジアン直径または粒径分布の中央値として知られており、そ
れは、累積分布における５０％での粒子直径の値であり、顔料の粒径を特徴付ける重要な
パラメータの一つである。
【００１９】
　これに対応して、Ｄ９０値は、等価球（sphere equivalents）の形態でやはりレーザー
粒度測定法によって決定されるＡｌ２Ｏ３フレークの最大長手寸法を示しており、Ａｌ２

Ｏ３粒子の全体のうち、９０％の粒子が、最大に達するかまたはそれより下になる（atta
in at maximum, or fall below）。
【００２０】
　好ましい実施形態では、本発明に係るＡｌ２Ｏ３フレークは、８０ｎｍ未満、好ましく
は５～６０ｎｍ、特に１０～５０ｎｍの厚み分布の標準偏差を有する。
【００２１】
　好ましい態様において、本発明に係るアルミナフレークのＤ１０値は、９．５μｍ未満
（＜９．５）であり、好ましくは９．０μｍ以下（９．０≦）である。
【００２２】
　Ｄ１０値は、等価球の形態でレーザー粒度測定法によって決定されるＡｌ２Ｏ３フレー
クの長手方向の寸法の値を示しており、Ａｌ２Ｏ３フレークの全体のうち、１０％のフレ
ークが最大に達するかまたはそれより下になる（attain at most, or fall below）。



(6) JP 6412334 B2 2018.10.24

10

20

30

40

50

【００２３】
　平均厚さは、Ａｌ２Ｏ３フレークが基板に対して実質的に面平行（plane-parallel）に
配向された硬化塗膜に基づいて決定される。この目的のために、硬化塗膜の横断面が走査
型電子顕微鏡（ＳＥＭ）下で検査され、Ａｌ２Ｏ３フレーク１００個の厚さが測定され、
統計的に平均化される。
【００２４】
　所望の粒径および厚さ分布は、選択されたふるい（selected screens）を通す分級など
、フレークの適切な分級によって得ることができる。
【００２５】
　本発明に係るＡｌ２Ｏ３フレークは、５００ｎｍ以上（≧５００ｎｍ）、好ましくは５
５０～１０００ｎｍ、特に６００～９００ｎｍの厚さを有する。
【００２６】
　本発明に係るＡｌ２Ｏ３フレークは、好ましくは１５～６０、特に２０～４５のアスペ
クト比（直径／厚さ比）を有する。
【００２７】
　好ましい実施形態において、本発明のＡｌ２Ｏ３フレークはα－Ａｌ２Ｏ３フレークで
ある。
【００２８】
　本発明に係るＡｌ２Ｏ３フレークは、文献に記載された、それ自体公知の方法により調
製することができる。
【００２９】
　好ましい実施形態において、Ａｌ２Ｏ３フレークは、アルミニウム塩水溶液から出発し
て、炭酸アルカリ水溶液による沈殿（precipitation）によって調製される。硫酸ナトリ
ウムもしくは硫酸カリウム等のアルカリ金属塩、およびリン酸又はリン酸塩が、チタン化
合物等のドーパント（dopant）と共に、出発溶液に添加される。沈殿工程の後には乾燥（
加熱による脱水、蒸発）が行われ、そして溶融塩処理が行われ、それは以下のステップを
含む。
【００３０】
　Ａｌ２Ｏ３フレークは、文献に記載された、それ自体公知の方法により調製することが
できる。
【００３１】
　好ましい実施形態において、Ａｌ２Ｏ３フレークは、アルミニウム塩水溶液から出発し
て、炭酸アルカリ水溶液による沈殿によって調製される。硫酸ナトリウムもしくは硫酸カ
リウム等のアルカリ金属塩、およびリン酸又はおよびリン酸塩、並びに、任意選択で少な
くとも１種のドーパント、例えば、チタン、ジルコニウム、シリカ、インジウム、スズ、
亜鉛またはインジウム化合物、が出発溶液に添加される。沈殿工程の後には乾燥（加熱に
よる脱水、蒸発）が行われ、そして溶融塩処理が行われ、それは以下のステップを含む。
【００３２】
　（１）少なくとも一つの水溶性及び／又は不溶性の（water-soluble and/or insoluble
）アルミニウム塩の、水溶液またはスラリーの調製、
（２）そのアルミニウム塩溶液にアルカリ溶液を添加して、水酸化アルミニウム粒子を沈
殿させること、及び、その沈殿の前、間もしくは後にその水溶液に対して、リン化合物及
び任意選択で少なくとも１種のドーパントを添加すること、
（３）水を蒸発させ、続いて、工程（２）の沈殿生成物を乾燥させて、粒子とアルカリ塩
を含むアルミナの乾燥物を形成する（form the dried form of alumina containing part
icle and alkali salt）こと、
（４）溶融塩中にＡｌ２Ｏ３フレークを得る（obtain Al2O3 flakes in the molten salt
）ために、工程（３）で得られた乾燥物を、好ましくは９００～１４００℃の温度で、０
．５～１０時間好ましくは１～６時間、か焼すること（calcination）、
（５）工程（４）で得られたか焼した物の水溶性部分を除去すること、
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（６）例えばふるい分け、粉砕（milling）および／または沈降（sedimentation）により
、粒径および厚さを調整すること。
【００３３】
　好適なアルミニウム塩の例は、硫酸アルミニウム、塩化アルミニウム、硝酸アルミニウ
ム、ポリ塩化アルミニウム、水酸化アルミニウム、ベーマイト、塩基性硫酸アルミニウム
、およびそれらの組み合わせである。
【００３４】
　鉱化剤（mineralizer）として作用する適当なアルカリ金属塩の例として、硫酸ナトリ
ウム、硫酸カリウム、硫酸リチウム、硫酸マグネシウム、塩化ナトリウム及び塩化カリウ
ムが挙げられる。
【００３５】
　リン化合物は、好ましくは、リン酸、リン酸塩、二リン酸、リン酸ナトリウム、リン酸
水素二アンモニウム（ammonium phosphate dibasic）およびリン酸カリウムから選択され
る。１種以上のリン化合物（単数もしくは複数）の量は、アルミナフレークを基準として
、好ましくは０．０５～２重量％である。
【００３６】
　沈殿のためのｐＨ調整剤の好ましい例は、アンモニア、水酸化ナトリウム、水酸化カリ
ウム、炭酸ナトリウム、炭酸カリウム及びそれらの組み合わせである。
【００３７】
　粒径、厚さ、光学特性及び／又は表面形態を制御するためには、Ａｌ２Ｏ３フレークを
基準として０．０１～５重量％の量で１種以上のドーパントを添加することが役立つだろ
う。
【００３８】
　ドーパントは、好ましくは、以下の化合物の群から選択される：ＴｉＯ２、ＺｒＯ２、
ＳｉＯ２、Ｉｎ２Ｏ３、ＳｎＯ２、ＺｎＯおよびそれらの組み合わせ。
【００３９】
　好ましい実施形態では、ドーパントはＴｉＯ２であり、好ましくは、Ａｌ２Ｏ３フレー
クを基準として０．０５～３重量％の量で使用される。
【００４０】
　本発明に係るＡｌ２Ｏ３フレークは、効果顔料の製造における基材として非常に適して
いる。この目的のために、Ａｌ２Ｏ３フレークは好ましくは、例えば、ＴｉＯ２、ＺｒＯ

２、ＳｎＯ２、ＺｎＯ、Ｃｅ２Ｏ３、Ｆｅ２Ｏ３、Ｆｅ３Ｏ４、ＦｅＴｉＯ５、Ｃｒ２Ｏ

３、ＣｏＯ、Ｃｏ３Ｏ４、ＶＯ２、Ｖ２Ｏ３、ＮｉＯのような金属酸化物の、さらには亜
酸化チタン（酸化状態が４未満（４＜）から２に部分的に還元されたＴｉＯ２、例えばＴ
ｉ３Ｏ５、Ｔｉ２Ｏ３、ＴｉＯのような低酸化物）、酸窒化チタン、ＦｅＯ（ＯＨ）の少
なくとも１つの層、例えばＡｌ、Ｆｅ、Ｃｒ、Ａｇ、Ａｕ、Ｐｔ又はＰｄを含む薄い半透
明の金属層、またはそれらの組み合わせのような、少なくとも１つの高屈折率層でコーテ
ィングされる。ＴｉＯ２層は、ルチル形態またはアナターゼ形態であってよい。一般に、
ＴｉＯ２がルチル形態であると、最高の品質と艶（gloss）および同時に最も安定した効
果顔料が得られる。ルチル形態のものを得るために、ＴｉＯ２をルチル型に導くことがで
きる添加剤を用いることができる。二酸化スズのような有用なルチル誘導剤は、ＵＳ４０
３８０９９およびＵＳ５４３３７７９及びＥＰ０２７１７６７に開示されている。
【００４１】
　Ａｌ２Ｏ３フレークに基づく好ましい効果顔料は、金属酸化物の一つ以上の層、好まし
くはただ一つの金属酸化物層でコーティングされており、ＴｉＯ２、Ｆｅ２Ｏ３、Ｆｅ３

Ｏ４、ＳｎＯ２、ＺｒＯ２またはＣｒ２Ｏ３によってコーティングされていることが特に
好ましい。特にＴｉＯ２またはＦｅ２Ｏ３でコーティングされたＡｌ２Ｏ３フレークが好
ましい。
【００４２】
　各高屈折率層の厚さは、所望の干渉色に依存する。Ａｌ２Ｏ３フレークの表面上の各層
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の厚さは、好ましくは２０～４００ｎｍ、好ましくは３０～３００ｎｍ、特に好ましくは
３０～２００ｎｍである。
【００４３】
　Ａｌ２Ｏ３フレークの表面上の層の数は、好ましくは１又は２であり、さらに３、４、
５、６または７つの層である。
【００４４】
　特に、Ａｌ２Ｏ３フレークの表面上の高および低屈折率層からなる干渉パッケージは、
増加した艶、及びさらに増加した干渉色またはカラーフロップを有する効果顔料をもたら
す。
【００４５】
　コーティングのために適した無色の低屈折率材料は、好ましくは、金属酸化物またはそ
れに対応する酸化物水和物であって、例えば、ＳｉＯ２、Ａｌ２Ｏ３、ＡｌＯ（ＯＨ）、
Ｂ２Ｏ３が挙げられ、また、ＭｇＦ２のような化合物又は前記金属酸化物の混合物が挙げ
られる。
【００４６】
　Ａｌ２Ｏ３フレークの表面に多層が付けられる場合、その干渉系は、特に、ＴｉＯ２－
ＳｉＯ２－ＴｉＯ２の層配列である。
【００４７】
　さらに、本発明に係る効果顔料は、外側層（outer layer）として半透明の金属層を有
していてもよい。このタイプのコーティングは、例えば、ＤＥ３８２５７０２Ａ１におい
て知られている。その金属層は、好ましくは５～２５ｎｍの層厚さを有するクロム層また
はアルミニウム層である。
【００４８】
　Ａｌ２Ｏ３フレークは、例えば、クロム、ニッケル、銀、ビスマス、銅、錫、又はハス
テロイから選択される金属または金属合金の一つ以上の層でコーティングすることもでき
る。金属硫化物でコーティングされたＡｌ２Ｏ３フレークは、例えば、タングステン、モ
リブデン、セリウム、ランタン又は希土類元素の硫化物でコーティングされている。
【００４９】
　更に、Ａｌ２Ｏ３フレークに基づく効果顔料は、最終的に、トップコート（top coat）
として有機染料で、好ましくはプルシアンブルーまたはカルミンレッドで、コーティング
することができる。
【００５０】
　本発明に係るＡｌ２Ｏ３フレークに基づく特に好ましい効果顔料は、以下の層配列を有
する。
Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋ＴｉＯ２

Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋　ＴｉＯ２／Ｆｅ２Ｏ３

Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋　Ｆｅ２Ｏ３

Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋　ＴｉＯ２＋Ｆｅ２Ｏ３

Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋　ＴｉＯ２　＋　Ｆｅ３Ｏ４

Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋　ＴｉＯ２　＋　ＳｉＯ２　＋　ＴｉＯ２

Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋　Ｆｅ２Ｏ３　＋　ＳｉＯ２　＋　ＴｉＯ２

Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋　ＴｉＯ２／Ｆｅ２Ｏ３　＋　ＳｉＯ２　＋　ＴｉＯ２

Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋　ＴｉＯ２　＋　ＳｉＯ２　＋　ＴｉＯ２／Ｆｅ２Ｏ３

Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋　ＴｉＯ２　＋　ＳｉＯ２

Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋　ＴｉＯ２　＋　ＳｉＯ２／Ａｌ２Ｏ３

Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋　ＴｉＯ２　＋　Ａｌ２Ｏ３

Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋　ＳｎＯ２

Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋　ＳｎＯ２　＋　ＴｉＯ２

Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋　ＳｎＯ２　＋　Ｆｅ２Ｏ３

Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋　ＳｉＯ２
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Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋　ＳｉＯ２　＋　ＴｉＯ２

Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋　ＳｉＯ２　＋　ＴｉＯ２／Ｆｅ２Ｏ３

Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋　ＳｉＯ２　＋　Ｆｅ２Ｏ３

Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋　ＳｉＯ２　＋　ＴｉＯ２　＋　Ｆｅ２Ｏ３

Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋　ＳｉＯ２　＋　ＴｉＯ２　＋　Ｆｅ３Ｏ４

Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋　ＳｉＯ２　＋　ＴｉＯ２　＋　ＳｉＯ２　＋　ＴｉＯ２

Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋　ＳｉＯ２　＋　Ｆｅ２Ｏ３　＋　ＳｉＯ２　＋　ＴｉＯ２

Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋　ＳｉＯ２　＋　ＴｉＯ２／Ｆｅ２Ｏ３　＋　ＳｉＯ２　＋　Ｔ
ｉＯ２

Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋　ＳｉＯ２　＋　ＴｉＯ２　＋　ＳｉＯ２　＋　ＴｉＯ２／Ｆｅ

２Ｏ３

Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋　ＳｉＯ２　＋　ＴｉＯ２　＋　ＳｉＯ２

Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋　ＳｉＯ２　＋　ＴｉＯ２　＋　ＳｉＯ２／Ａｌ２Ｏ３

Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋　ＳｉＯ２　＋　ＴｉＯ２　＋　Ａｌ２Ｏ３

Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋　ＴｉＯ２　＋　プルシアンブルー
Ａｌ２Ｏ３フレーク　＋　ＴｉＯ２　＋　カルミンレッド。
【００５１】
　ここでＴｉＯ２／Ｆｅ２Ｏ３およびＳｉＯ２／Ａｌ２Ｏ３はそれぞれ、ＴｉＯ２とＦｅ

２Ｏ３との混合物の層、および、ＳｉＯ２とＡｌ２Ｏ３との混合物の層を意味する。
【００５２】
　上述した好ましい実施形態におけるＴｉＯ２層（単数または複数）は、ルチルまたはア
ナターゼ形態であることができる。上述の好ましい実施形態のＡｌ２Ｏ３フレークは、ド
ープ又は非ドープとすることができる。
【００５３】
　本出願において、用語「コーティング」又は「層」は、本発明に係るＡｌ２Ｏ３フレー
クを完全に包むこと（ｅｎｖｅｌｏｐｉｎｇ）を意味するものと解釈される。
【００５４】
　ドープされた又は非ドープのＡｌ２Ｏ３フレークに基づく効果顔料は、好ましくは、顔
料全体を基準としてＡｌ２Ｏ３フレーク４０～９０重量％およびコーティング１０～６０
重量％で構成されている。
【００５５】
　Ａｌ２Ｏ３フレークは、湿式化学コーティングによって、ＣＶＤ又はＰＶＤプロセスに
よって、コーティングすることができる。
【００５６】
　一つ以上の層、好ましくは１つ以上の金属酸化物層でのα－Ａｌ２Ｏ３フレークのコー
ティングは、好ましくは、湿式化学法によって行なわれる。真珠光沢顔料の製造のために
開発された湿式化学コーティング法を使用することができる。このタイプの方法は、例え
ば、ＤＥ１４６７４６８、ＤＥ１９５９９８８、ＤＥ２００９５６６、ＤＥ２２１４５４
５、ＤＥ２２１５１９１、ＤＥ２２４４２９８、ＤＥ２３１３３３１、ＤＥ１５２２５７
２、ＤＥ３１３７８０８、ＤＥ３１３７８０９、ＤＥ３１５１３４３、ＤＥ３１５１３５
４、ＤＥ３１５１３５５、ＤＥ３２１１６０２、ＤＥ３２３５０１７、また更に、当業者
に知られた特許文献および他の出版物に記載されている。
【００５７】
　湿式コーティングの場合には、Ａｌ２Ｏ３フレークを水中に懸濁させ、一つ以上の加水
分解性金属塩が加水分解に適したｐＨで添加され、それは、金属酸化物または金属酸化物
水和物が、二次沈殿を生じることなく、フレーク上に直接沈殿するように選択される。ｐ
Ｈは、通常、塩基および／または酸を同時計量添加することにより一定に保たれる。顔料
は、その後、分離し、洗浄し、５０～１５０℃で６～１８時間乾燥させ、０．５～３時間
か焼される。か焼温度は存在する各コーティンング層に関連して最適化することができる
。通常、か焼温度は５００～１０００℃、好ましくは６００～９００℃である。所望であ
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れば、顔料は、個々のコーティングを付けた後に分離し、乾燥し、必要に応じてか焼し、
次いで、さらなる層を付けるために再び再懸濁することができる。
【００５８】
　Ａｌ２Ｏ３フレーク及び／又は既にコーティングされたＡｌ２Ｏ３フレークにＳｉＯ２

層を付けることは、一般に適切なｐＨでのカリウム又はナトリウム水ガラスの溶液の添加
によって行われる。
【００５９】
　さらに、コーティングは流動床反応器内において気相コーティングによって行うことも
でき、例えば、対応する真珠光沢顔料の調製のためのＥＰ００４５８５１およびＥＰ０１
０６２３５で提案されている方法を使用することができる。
【００６０】
　本発明に係るＡｌ２Ｏ３フレークに基づく効果顔料の色相および彩度は、コーティング
量またはそれから得られた層の厚さを種々選択することによって、非常に広い範囲で変化
させることができる。特定の色相と彩度のための微調整は、視覚または測定技術の制御下
で所望の色に近づけることにより、量の単純な選択を超えて実現することができる。
【００６１】
　光、水、および天候への安定性を高めるためには、適用分野にもよるが、仕上げた顔料
に後コーティング（post-coating）または後処理を施すことがしばしば推奨される。適当
な後コーティングまたは後処理は例えばＤＥ２２１５１９１Ｃ２、ＤＥ－Ａ３１５１３５
４、ＤＥ－Ａ３２３５０１７またはＤＥ－Ａ３３３４５９８に記載された方法である。こ
の後コーティングは、化学的および光化学的な安定性を更に増加させ、または、顔料の取
扱い、特に様々な媒体への配合を簡素化する。耐候性、分散性および／またはユーザ媒体
との適合性（compatibility with the user media）を向上させるために、例えば、Ａｌ

２Ｏ３またはＺｒＯ２またはこれらの混合物の機能性コーティング（functional coating
s）を、その顔料表面に付けることができる。更に、例えばＥＰ００９０２５９、ＥＰ０
６３４４５９、ＷＯ９９／５７２０４、ＷＯ９６／３２４４６、ＷＯ９９／５７２０４、
ＵＳ５７５９２５５、ＵＳ５５７１８５１、ＷＯ０１／９２４２５、または、Ｊ．Ｊ．Ｐ
ｏｎｊｅｅ，Ｐｈｉｌｉｐｓ　Ｔｅｃｈｎｉｃａｌ　Ｒｅｖｉｅｗ，Ｖｏｌ．４４，Ｎｏ
．３，８１ｆｆ．及びＰ．Ｈ．Ｈａｒｄｉｎｇ　Ｊ．Ｃ．Ｂｅｒｇ，Ｊ．Ａｄｈｅｓｉｏ
ｎ　Ｓｃｉ．Ｔｅｃｈｎｏｌ．Ｖｏｌ．１１　Ｎｏ．４，ｐｐ．４７１－４９３に記載さ
れているように、例えばシランを用いた有機の後コーティングが可能である。
【００６２】
　本発明によれば、所望の粒径分布を有するＡｌ２Ｏ３フレークに基づく効果顔料が、プ
ラスチック、化粧品、特に自動車用塗料を含むあらゆるタイプの組成物において有用であ
ることが見出された。
【００６３】
　本発明に係るＡｌ２Ｏ３フレーク及びＡｌ２Ｏ３フレークに基づく効果顔料は、好まし
くは、塗料、自動車用コーティング、工業用コーティング、印刷インキおよび化粧品配合
物の領域からの、多様なカラーシステム（color systems）に適合する。例えば、グラビ
ア印刷、フレキソ印刷、オフセット印刷およびオフセットオーバーバーニッシィング（of
fset overvarnishing）用の印刷インキの調製のために、多様な結合剤、特に水溶性グレ
ード、例えば、ＢＡＳＦ社、マラブ社（Marabu）、プレル社（Proll）、セリコル社（Ser
icol）、ハートマン社（Hartmann）、ゲーブル．シュミット社（Gebr. Schmidt）、シク
パ社（Sicpa）、アルベルグ社（Aarberg）、ジーグベルグ社（Siegberg）、ＧＳＢ－ウォ
ール社（GSB-Wahl）、フォルマン社（Follmann）、ルコ社（Ruco）、またはコーツスクリ
ーンＩＮＫＳ社（Coates Screen INKS GmbH）によって販売されているもの、が適してい
る。印刷インキは、水性または溶剤型とすることができる。本発明に係るＡｌ２Ｏ３フレ
ーク及び効果顔料は、さらにまた、紙およびプラスチックのレーザーマーキングのため、
また例えば温室用シートなどの農業分野での用途のため、そして、例えば、テントオーニ
ング（tent awnings）の着色のために、適している。
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【００６４】
　様々な用途のために、本発明に係るコーティングされた及びコーティングされていない
Ａｌ２Ｏ３フレークは、たとえば、透明および不透明な白色、有色および黒色の顔料など
の有機染料、有機顔料または他の顔料との混合物において、また、フレーク形態の酸化鉄
、有機顔料、ホログラフ顔料、ＬＣＰ（液晶ポリマー）、および、金属酸化物被覆雲母と
ＳｉＯ２フレーク等に基づく従来の透明、有色および黒色の光沢顔料との混合物において
も、有利に使用できることは言うまでもない。本発明に係る顔料は、市販の顔料及び充填
剤と任意の比率で混合することができる。
【００６５】
　挙げることができる充填剤は、例えば、天然および合成の雲母、ナイロン粉末、純粋の
または充填したメラミン樹脂、タルク、ＳｉＯ２、ガラス、カオリン、亜鉛、カルシウム
、マグネシウムもしくはアルミニウムの酸化物もしくは水酸化物、ＢｉＯＣｌ、硫酸バリ
ウム、硫酸カルシウム、炭酸カルシウム、炭酸マグネシウム、炭素、およびこれらの材料
の物理的または化学的組合せである。充填剤の粒子形状に関する制限はない。それは、要
求に応じて、例えば、フレーク状、球状または針状が可能である。
【００６６】
　本発明に係るＡｌ２Ｏ３フレーク及びＡｌ２Ｏ３フレークに基づく効果顔料は、シンプ
ルで扱いやすい。Ａｌ２Ｏ３フレーク及びＡｌ２Ｏ３フレークに基づく効果顔料は、それ
が単純な撹拌によって使用される系に組み込むことができる。Ａｌ２Ｏ３フレークと効果
顔料には手間のかかる粉砕および分散は必要ではない。
【００６７】
　本発明に係るＡｌ２Ｏ３フレーク及びＡｌ２Ｏ３フレークに基づく効果顔料は、コーテ
ィング材料、印刷インキ、プラスチック、農業用フィルム、ボタンペースト（button pas
tes）の着色（pigmenting）のために、種子のコーティングのために、食品、薬剤のコー
ティングまたは化粧品配合物の着色（coloring）のために使用することができる。着色の
ために使用される系におけるＡｌ２Ｏ３フレークおよび効果顔料の濃度は、系内の全固形
分を基準として、通常０．０１から５０重量％の間、好ましくは０．１から５重量％の間
である。この濃度は、通常、具体的な用途に依存している。
【００６８】
　０．１から５０重量％、特に０．５から７重量％の量で本発明に係るＡｌ２Ｏ３フレー
ク及びＡｌ２Ｏ３フレークに基づく効果顔料を含有するプラスチックは、特別の艶及びき
らめき効果のためにしばしは注目に値する。
【００６９】
　コーティング分野、特に自動車用コーティング、自動車仕上げにおいては、本発明に係
るＡｌ２Ｏ３フレークに基づく効果顔料は、０．５～１０重量％の量で用いられる。
【００７０】
　コーティング材料においては、本発明に係るＡｌ２Ｏ３フレーク及びＡｌ２Ｏ３フレー
クに基づく効果顔料は、所望の色および艶が、単一層のコーティング（１コート系、又は
２コート系におけるベースコートとして）によって得られるという利点を有する。
【００７１】
　例えば凹版、オフセット又はスクリーン印刷用の印刷インキや塗料のための、バインダ
ー系の着色において、エッカート社（Eckart GmbH）からのＳｔａｐａ（登録商標）－ア
ルミニウム及び金青銅ペーストを伴うＡｌ２Ｏ３フレークに基づく効果顔料が特に好適で
あることが証明されている。効果顔料は、２～５０重量％、好ましくは５～３０重量％、
特に８～１５％重量で印刷インキ中に配合される。金属効果顔料と組み合わされて本発明
による効果顔料を含有する印刷インキは、より純粋な色相を示し、粘度値が良好であるこ
とから印刷性が改良されている。
【００７２】
　本発明は同様に、本発明に係るコーティングされた又はコーティングされていないＡｌ

２Ｏ３フレーク、ならびに更に、効果顔料、バインダー及び、所望であれば添加剤を含む



(12) JP 6412334 B2 2018.10.24

10

20

30

40

50

、顔料調製物（pigment preparations）を提供し、該調製物は実質的に溶媒を含まず（so
lvent-free）自由流動性の顆粒（free-flowing granules）の形態である。このような顆
粒は、本発明に係るＡｌ２Ｏ３フレークまたは効果顔料を９５重量％まで含有する。本発
明のＡｌ２Ｏ３フレークに基づく効果顔料が、添加剤有りもしくは無で、バインダーと、
水および／または有機溶剤でペースト化され、次いでそのペーストが乾燥されて、コンパ
クトな粒子状の形態（compact particulate form）、例えば顆粒、ペレット、ブリケット
、マスターバッチまたは錠剤にされた顔料調整物は、印刷インキのための前駆物質（prec
ursor）として特に好適である。
【００７３】
　従って、本発明は、塗料、コーティング、自動車用コーティング、自動車仕上げ、工業
用コーティング、塗料、粉体塗料、印刷インキ、セキュリティ印刷インキ、プラスチック
、セラミック材料、化粧品の分野での配合物におけるコーティングされた（＝効果顔料）
及びコーティングされていないＡｌ２Ｏ３フレークの使用にも関する。コーティングされ
た及びコーティングされていないＡｌ２Ｏ３フレークは、さらに、ガラスに、紙に、紙コ
ーティングに、電子写真印刷プロセス用トナーに、種子に、温室シート及び防水シートに
、機械または装置の絶縁のための熱伝導性、自己支持性、電気絶縁性、可撓性のシートに
、紙およびプラスチックのレーザーマーキングにおける吸収体（absorber）として、プラ
スチックのレーザー溶接における吸収体として、水、有機および／または水性溶媒との顔
料ペーストに、例えば粒状物等の顔料調製物および乾燥調製物に、例えば産業及び自動車
分野のクリアーコートに、太陽光遮蔽に、特に自動車コーティング及び自動仕上げにおけ
る充填剤として、用いることができる。
【００７４】
　この出願におけるすべてのパーセンテージのデータは、特に断りのない限り、重量パー
セントである。
【００７５】
　以下の実施例は、本発明をより詳細に説明することを意図しており、本発明を限定しな
い。上記及び下記において、全てのパーセンテージは重量パーセントである。
【実施例】
【００７６】
　例
　比較例１（ＵＳ５７０２５１９の例２）
　硫酸アルミニウム１８水和物１１１．９ｇ、無水硫酸ナトリウム５７．３ｇおよび硫酸
カリウム４６．９ｇを、６０℃超に加熱することによって脱イオン水３００ｍｌに溶解さ
せる。その得られた溶液に３４．４％の硫酸チタニル溶液１．０ｇを添加する。得られた
溶液を水溶液（ａ）と指定する。
【００７７】
　脱イオン水１５０ｍｌ中にリン酸三ナトリウム（sodium tertiary phosphate）１２水
和物０．４５ｇと炭酸ナトリウム５４．０ｇを入れる。得られた溶液を水溶液（ｂ）と指
定する。
【００７８】
　水溶液（ｂ）を撹拌しながら約６０℃に保たれた水溶液（ａ）に添加する。撹拌を１５
分間続ける。２つの溶液から得られた混合物はゲルである。このゲルを蒸発乾固させ、乾
燥した生成物を１２００℃で５時間加熱する。加熱された生成物に水を添加して遊離硫酸
を溶解させる。不溶性固体を濾別し、水で洗浄し、最後に乾燥させる。得られたアルミナ
フレークを、Ｘ線回折法により調べる。回折パターンは、コランダム構造（α－アルミナ
構造）に起因するピークのみを有している。Ｄ５０は１３．０μｍ、Ｄ９０は２２．０μ
ｍ、厚さは２００ｎｍである。
【００７９】
　実施例１：Ａｌ２Ｏ３フレークの製造
　硫酸アルミニウム１８水和物７４．６ｇ、遷移アルミナ（Ｃ１０Ｗ：日本軽金属（株）
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製）５．７ｇ、無水硫酸ナトリウム５７．３ｇおよび硫酸カリウム４６．９ｇを、６０℃
超に加熱することによって脱イオン水４５０ｍｌに溶解させる。その得られた溶液に硫酸
チタニルの３４．４％溶液１．２ｇを添加する。得られた溶液を水溶液（ａ）と指定する
。
【００８０】
　脱イオン水３００ｍｌ中にリン酸三ナトリウム１２水和物０．０１０ｇと炭酸ナトリウ
ム５５．０ｇを入れる。得られた溶液を水溶液（ｂ）と指定する。
【００８１】
　水溶液（ｂ）を撹拌しながら、約６０℃に保たれた水溶液（ａ）に添加する。撹拌を３
０分間続ける。２つの溶液から得られた混合物はスラリーである。このスラリーを蒸発乾
固させ、乾燥した生成物を１２３０℃で４．５時間加熱する。加熱された生成物に水を添
加して遊離硫酸を溶解させる。不溶性固体を濾別し、水で洗浄し、２５ミクロンの開口を
有する篩（sieve）で濾別する。そして最後にそれを乾燥させた。得られたアルミナフレ
ークを、Ｘ線回折法により調べる。回折パターンは、コランダム構造（α－アルミナ構造
）に起因するピークのみを持っている。
【００８２】
　Ｄ５０は１９．６μｍ、Ｄ９０は３８．８μｍ、平均厚さは７００ｎｍである。
【００８３】
　比較例１．１：Ａｌ２Ｏ３フレークのコーティング
　比較例１のアルミナフレーク２０ｇを、脱イオン水４００ｍｌ中に懸濁させる。得られ
た懸濁液（約６５℃に保持）にリットル当たり１２５ｇのＴｉＣｌ４を含有する溶液を添
加する。同時に、ＮａＯＨの１０％溶液を添加して、ｐＨを２．１に維持する。得られた
生成物が銀色を呈したとき、ＴｉＣｌ４溶液の添加を停止する。懸濁固形物を濾別し、水
で洗浄し、乾燥させる。最後に、乾燥した固形物を８５０℃で３０分間か焼して、白っぽ
くて少し艶のある真珠光沢顔料を得る。
【００８４】
　実施例１．１：Ａｌ２Ｏ３フレークのコーティング
　実施例１のアルミナフレーク２０ｇを、脱イオン水４００ｍｌ中に懸濁する。得られた
懸濁液（約６５℃に保持）に対してリットル当たり１２５ｇのＴｉＣｌ４を含有する溶液
を添加する。同時に、ＮａＯＨの１０％溶液を添加してｐＨを２．１に維持する。得られ
た生成物が銀色を呈したとき、ＴｉＣｌ４溶液の添加を停止する。懸濁固形物を濾別し、
水で洗浄し、乾燥させる。最後に、乾燥した固形物を８５０℃で３０分間か焼して、強い
光輝効果を有し、高度に白っぽくて艶のある真珠光沢顔料を得る。
【００８５】
　比較例１．２：Ａｌ２Ｏ３フレークのコーティング
　比較例１のアルミナフレーク２０ｇを、脱イオン水４００ｍｌ中に懸濁する。（約７５
℃に維持された）得られた懸濁液に対して、リットル当たり３００ｇのＦｅＣｌ３を含有
する溶液を添加する。同時に、ＮａＯＨの１０％溶液を加えて、ｐＨを３．０に維持する
。得られた生成物が最も赤みを帯びた色（a most reddish color）を呈したとき、ＦｅＣ
ｌ３溶液の添加を停止する。懸濁固形物を濾別し、水で洗浄し、乾燥させる。最後に、乾
燥した固形物を８００℃で３０分間か焼して、中程度の光沢と茶色がかった赤色の真珠光
沢顔料を得る。
【００８６】
　実施例１．２：Ａｌ２Ｏ３フレークのコーティング
　実施例１のアルミナフレーク２０ｇを脱イオン水４００ｍｌ中に懸濁する。（約７５℃
に維持された）得られた懸濁液に対して、リットル当たり３００ｇのＦｅＣｌ３を含有す
る溶液を添加する。同時に、ＮａＯＨの１０％溶液を加えて、ｐＨを３．０に維持する。
得られた生成物が最も赤みを帯びた色を呈したときに、ＦｅＣｌ３溶液の添加を停止する
。懸濁固形物を濾別し、水で洗浄し、乾燥させる。最後に、乾燥した固形物を８００℃で
３０分間か焼して、強い光輝効果を有し、高光沢で純粋な赤色の真珠光沢顔料を得る。
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【００８７】
　比較例１．３：Ａｌ２Ｏ３フレークのコーティング
　比較例１のアルミナフレーク２０ｇを、脱イオン水４００ｍｌ中に懸濁する。（約６５
℃に保持された）得られた懸濁液に対して、リットル当たり５０ｇのＳｎＣｌ４を含む溶
液を添加する。同時に、ＳｎＣｌ４溶液の総添加量が１７ｍｌとなるまで、ＮａＯＨの１
０％溶液を添加して、ｐＨを２．１に維持する。次に、その結果得られた懸濁液に対して
、リットル当たり１２５ｇのＴｉＣｌ４を含有する溶液を添加した。同時に、ＮａＯＨの
１０％溶液を添加してｐＨを２．１に維持する。得られた生成物が銀色を呈したとき、Ｔ
ｉＣｌ４溶液の添加を停止する。懸濁固形物を濾別し、水で洗浄し、乾燥させる。最後に
、乾燥した固形物を８５０℃で３０分間か焼して、白っぽくて少し艶のある真珠光沢顔料
を得る。
【００８８】
　実施例１．３：Ａｌ２Ｏ３フレークのコーティング
　実施例１のアルミナフレーク２０ｇを、脱イオン水４００ｍｌ中に懸濁する。（約６５
℃に保持された）得られた懸濁液に対して、リットル当たり５０ｇのＳｎＣｌ４を含む溶
液を添加する。同時に、ＳｎＣｌ４溶液の総添加量が１７ｍｌとなるまで、ＮａＯＨの１
０％溶液を添加して、ｐＨを２．１に維持する。次に、その結果得られた懸濁液に対して
、リットル当たり１２５ｇのＴｉＣｌ４を含有する溶液を添加した。同時に、ＮａＯＨの
１０％溶液を添加してｐＨを２．１に維持する。得られた生成物が銀色を呈したとき、Ｔ
ｉＣｌ４溶液の添加を停止する。懸濁固形物を濾別し、水で洗浄し、乾燥させる。最後に
、乾燥した固形物を８５０℃で３０分間か焼して、強い光輝効果を有し、高度に白っぽく
て高度に艶のある真珠光沢顔料を得る。光沢角（luster angle）において、その艶のある
外観が、比較例１．３と比較して、より広い角度で見ることができる。
【００８９】
　比較例１．４：Ａｌ２Ｏ３フレークのコーティング
　比較例１のアルミナフレーク２０ｇを、脱イオン水４００ｍｌ中に懸濁する。（約６５
℃に保持された）得られた懸濁液に対して、リットル当たり１２５ｇのＴｉＣｌ４を含有
する溶液を添加する。同時に、ＮａＯＨの１０％溶液を添加してｐＨを２．１に維持する
。得られた生成物が黄色がかった色を呈したとき、ＴｉＣｌ４溶液の添加を停止する。次
いで、得られた懸濁液に対して、リットル当たり５０ｇのＮａ２ＳｉＯ３を含有する溶液
を添加する。同時に、ＨＣｌの１０％溶液を添加して、ｐＨを７に維持する。次いで、得
られた懸濁液に対して、リットル当たり１２５ｇのＴｉＣｌ４を含有する溶液を、添加す
る。同時に、ＮａＯＨの１０％溶液を添加して、ｐＨを２．１に維持する。得られた生成
物が青みがかった色を呈したとき、ＴｉＣｌ４溶液の添加を停止する。懸濁固形物を濾別
し、水で洗浄し、乾燥させる。最後に、乾燥した固形物を８５０℃で３０分間か焼して、
青みがかった白色で少し艶のある真珠光沢顔料を得る。
【００９０】
　実施例１．４：Ａｌ２Ｏ３フレークのコーティング
　実施例１のアルミナフレーク２０ｇを、脱イオン水４００ｍｌ中に懸濁する。（約６５
℃に保持された）得られた懸濁液に対して、リットル当たり１２５ｇのＴｉＣｌ４を含有
する溶液を添加する。同時に、ＮａＯＨの１０％溶液を添加してｐＨを２．１に維持する
。得られた生成物が黄色がかった色を呈したとき、ＴｉＣｌ４溶液の添加を停止する。次
いで、得られた懸濁液に対して、リットル当たり５０ｇのＮａ２ＳｉＯ３を含有する溶液
を添加する。同時に、ＨＣｌの１０％溶液を添加して、ｐＨを７に維持する。次いで得ら
れた懸濁液に対して、リットル当たり１２５ｇのＴｉＣｌ４を含有する溶液を、添加する
。同時に、ＮａＯＨの１０％溶液を添加して、ｐＨを２．１に維持する。得られた生成物
が青みがかった色を呈したとき、ＴｉＣｌ４溶液の添加を停止する。懸濁固形物を濾別し
、水で洗浄し、乾燥させる。最後に、乾燥した固形物を８５０℃で３０分間か焼して、強
い光輝効果を有し、高度に青みがかった高度に艶のある真珠光沢顔料を得る。光沢角にお
いて、より強く青みがかった色および高度に艶のある外観が、比較例１．４と比較して、
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より広い角度で見ることができる。
【００９１】
　測定
　粒径Ｄ１０、Ｄ５０及びＤ９０の評価
　アルミナフレークのＤ１０、Ｄ５０及びＤ９０は、Ｍａｌｖｅｒｎ　ＭＳ２０００を使
用して評価される。
【００９２】
　厚さ、粒径及び厚さ分布の測定
　０．０１ｇ／ｌのアルミナフレークスラリーを調製し、シリコンウェーハのような平坦
な基板上にこのスラリー０．１ｍｌを滴下する。基板を乾燥し、適当なサイズに切断する
。基板は、ＳＥＭ（走査電子顕微鏡）の架台上にほぼ垂直に傾いた角度で設置され、アル
ミナフレークの厚さが測定される。
【００９３】
　１００個超のアルミナフレークの厚さが測定されて、厚さ分布が計算される。厚さの標
準偏差は、ガウス分布の式で計算される。
【００９４】
　噴霧されたパネルの調製
　自動車用ベースコート塗料を、次の処方に従って調製する。
【００９５】
【表１】

【００９６】
　なお、表において、ｐｂｗは質量部を表し、ＭＩＢＫはメチルイソブチルケトンを表す
。
【００９７】
　上記アクリル・メラミン樹脂系（１００ｐｂｗ）を、前述の例の１つに従う真珠光沢顔
料２０ｐｂｗに配合する。得られたコンパウンド（compound）をシンナーで希釈して、得
られる塗料が噴霧に適した稠度（カップ＃４で１２～１５秒）を有するようにする。この
塗料は、ベースコート層を形成するために噴霧によって基板に塗布される。
【００９８】
　そのベースコート層は、以下の処方に従って調製される無色のトップクリヤコート塗料
でさらにコーティングされる。
【００９９】
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【表２】

【０１００】
　トップクリヤコーティングを４０℃の空気に３０分間暴露し、次いで、１３５℃で３０
分間硬化する。
【０１０１】
　ヘイズ－グロス（Haze-gloss）（ＢＹＫ）は、光沢およびヘイズを評価するための分析
装置である。本特許出願において、６０°での鏡面光沢（mirror gloss）の値が、ヘイズ
－グロスにより測定され、光沢の値を表している。従来技術と比較して、コーティングさ
れたＡｌ２Ｏ３フレークは、光沢の非常に高い値を示している。高い光沢値は、用途にお
いて良好な外観を達成するために必要である。この装置により測定したヘイズ値は、反射
角の広がり（spreading）の影響を受けている。本特許出願において、より広い広がり角
は、真珠光沢の外観のために重要である。本発明のコーティングされたＡｌ２Ｏ３フレー
クは、非常に高いヘイズ－グロス値を示している。
【０１０２】
　評価結果をはっきり区別するために、トップクリヤコートでコーティングされる前にベ
ースコートで噴霧されたパネルがヘイズ－グロス測定のために使用される。
【０１０３】
　ウェーブ－スキャンデュアル（ＢＹＫ）が、試料の表面平坦性を測定するための分析装
置として使用される。Ｗａの値は０．１～０．３ｍｍの範囲の周期的な平坦度（cyclic f
latness）を表している。この特許出願におけるより小さな値は、本発明に係る顔料の利
点を示すより平坦な面を示している。
【０１０４】
　トップクリヤコートによってスプレーされたパネルについて、Ｗａが測定される。表面
がより平坦であると、より良い仕上げ外観を示す。
【０１０５】
　ＢＹＫ－ｍａｃが、光輝効果を評価するために使用される。ＳＧ値は、光輝を表わす。
ウェーブ－スキャンデュアル（ＢＹＫ）が、塗料の仕上がり品質を評価するために使用さ
れる。
【０１０６】
　上記の例に係る真珠光沢顔料の光学的性質を以下の表にまとめる。下表において、Ｅは
実施例を表し、ＣＥは比較例を表す。
【０１０７】
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