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(57)【要約】　　　（修正有）
【課題】低温（例えば、１００～３００℃）で硬化し、セラミックスハニカム焼成体の隔
壁との優れた密着性が得られ、且つ、優れた耐熱性が得られる封口材を提供すること。
【解決手段】水系の無機接着剤と、チタン酸アルミニウム系セラミックス粒子と、を含有
する封口材。無機接着剤とチタン酸アルミニウム系セラミックス粒子との固形分質量比は
、９９：１～２５：７５であることが好ましい。低温での硬化性、密着性及び耐熱性をよ
り良好なものとすることができる。
【選択図】なし
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　水系の無機接着剤と、チタン酸アルミニウム系セラミックス粒子と、を含有する封口材
。
【請求項２】
　前記無機接着剤と前記チタン酸アルミニウム系セラミックス粒子との固形分質量比が、
９９：１～２５：７５である、請求項１記載の封口材。
【請求項３】
　前記無機接着剤が、コロイド状無機酸化物、無機高分子、耐火物粒子及び水を含む、請
求項１又は２記載の封口材。
【請求項４】
　原料混合物を押出成形して、隔壁により区画された複数の流路を有するグリーンハニカ
ム成形体を得る押出成形工程と、
　前記グリーンハニカム成形体を焼成して未封口ハニカム焼成体を得る焼成工程と、
　前記未封口ハニカム焼成体における前記流路の一方の端部を、請求項１～３のいずれか
一項に記載の封口材を用いて封口し、封口ハニカム焼成体を得る封口工程と、
　前記封口ハニカム焼成体を１００～３００℃で加熱してセラミックスハニカム焼成体を
得る加熱工程と、
を有するセラミックスハニカム焼成体の製造方法。
 
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は封口材及びセラミックスハニカム焼成体の製造方法に関する。
【背景技術】
【０００２】
　従来より、ハニカムフィルタが、ＤＰＦ（Ｄｉｅｓｅｌ　ｐａｒｔｉｃｕｌａｔｅ　ｆ
ｉｌｔｅｒ）用等として広く知られている。このハニカムフィルタは、多数の貫通孔（流
路）を有するハニカム焼成体の一部の貫通孔の一端側を封口材（ｐｌｕｇｇｉｎｇ　ｍａ
ｔｅｒｉａｌ）で封じると共に、残りの貫通孔の他端側を封口材で封じた構造を有する。
こうしたハニカム焼成体を形成するための封口材として、無機化合物と有機化合物とを含
むペーストが知られている（特許文献１参照）。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００３】
【特許文献１】国際公開第２００７／０９７０００号パンフレット
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００４】
　しかしながら、上記特許文献１に記載の封口材は、有機化合物を含むことから、セラミ
ックスハニカム焼成体の封口に使用する場合、封口後に有機化合物を高温で分解又は除去
する操作が必要である。そのため、セラミックスハニカム焼成体を製造するための工程が
多くなり、操作が煩雑になるという問題がある。
【０００５】
　そこで、本発明は、低温（例えば、１００～３００℃）で硬化し、セラミックスハニカ
ム焼成体の隔壁との優れた密着性が得られ、且つ、優れた耐熱性が得られる封口材、及び
、それを用いたセラミックスハニカム焼成体の製造方法を提供することを目的とする。
【課題を解決するための手段】
【０００６】
　上記目的を達成するために、本発明は、水系の無機接着剤と、チタン酸アルミニウム系



(3) JP 2012-106913 A 2012.6.7

10

20

30

40

50

セラミックス粒子と、を含有する封口材を提供する。
【０００７】
　かかる封口材は、上記特定の組成を有することにより、低温（例えば、１００～３００
℃）で硬化させることができ、セラミックスハニカム焼成体の隔壁との優れた密着性を得
ることができ、且つ、高温（例えば、１２００℃）において、その形状を維持する耐熱性
を有する。したがって、かかる封口材は、セラミックスハニカム焼成体の封口用に非常に
有用である。また、上記封口材は、セラミックスハニカム焼成体にカケ（ｃｈｉｐｐｉｎ
ｇ）や亀裂（ｃｒａｃｋｉｎｇ）等の欠陥や封口不足箇所等があった場合に、それらの欠
陥部位を補修する補修剤としても使用することができる。なお、本発明において、チタン
酸アルミニウム系セラミックス粒子は、チタン酸アルミニウムマグネシウム系セラミック
ス粒子を含意する。また、チタン酸アルミニウム系セラミックス粒子は、一種を単独で用
いても良いし、二種以上を混合して用いても良い。
【０００８】
　また、本発明の封口材において、上記無機接着剤と上記チタン酸アルミニウム系セラミ
ックス粒子との固形分質量比は、９９：１～２５：７５であることが好ましい。これによ
り、低温での硬化性、密着性及び耐熱性をより良好なものとすることができる。
【０００９】
　さらに、本発明の封口材において、上記無機接着剤は、コロイド状無機酸化物、無機高
分子、耐火物粒子及び水を含むことが好ましい。これにより、低温での硬化性、密着性及
び耐熱性をより良好なものとすることができる。
【００１０】
　本発明はまた、原料混合物を押出成形して、隔壁により区画された複数の流路を有する
グリーンハニカム（ｕｎｓｉｎｔｅｒｅｄ（ｇｒｅｅｎ）　ｈｏｎｅｙｃｏｍｂ）成形体
を得る押出成形工程と、上記グリーンハニカム成形体を焼成して未封口ハニカム焼成体を
得る焼成工程と、上記未封口ハニカム焼成体における上記流路の一方の端部を、上記本発
明の封口材を用いて封口し、封口ハニカム焼成体を得る封口工程と、上記封口ハニカム焼
成体を１００～３００℃で加熱してセラミックスハニカム焼成体を得る加熱工程と、を有
するセラミックスハニカム焼成体の製造方法を提供する。
【００１１】
　かかる製造方法により、１００～３００℃の低温で封口材を硬化させることができ、硬
化後の封口材とセラミックスハニカム焼成体の隔壁との密着性を良好にすることができ、
且つ、硬化後の封口材は優れた耐熱性を得ることができる。
【発明の効果】
【００１２】
　本発明によれば、低温（例えば、１００～３００℃）で硬化し、セラミックスハニカム
焼成体の隔壁との優れた密着性が得られ、且つ、優れた耐熱性が得られる封口材、及び、
それを用いたセラミックスハニカム焼成体の製造方法を提供することができる。
【図面の簡単な説明】
【００１３】
【図１】図１の（ａ）は、セラミックスハニカム焼成体の一例を示す斜視図であり、図１
の（ｂ）は、図１の（ａ）の部分拡大図である。
【発明を実施するための形態】
【００１４】
　以下、場合により図面を参照しつつ、本発明の好適な実施形態について詳細に説明する
。なお、以下の説明において、同一又は相当部分には同一符号を用いることとし、重複す
る説明は省略する。
【００１５】
＜封口材＞
　本実施形態の封口材は、水系の無機接着剤と、チタン酸アルミニウム系セラミックス粒
子（粉末）と、を含有するものである。以下、封口材の各構成材料について説明する。
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【００１６】
　無機接着剤は水系の無機接着剤である。ここで水系の無機接着剤とは、熱硬化性を有す
る無機化合物が、水を主体とする分散媒中に分散された剤を指す。無機接着剤は、コロイ
ド状無機酸化物、無機高分子、耐火物粒子から選ばれる少なくとも一種と、水とを含むも
のであることが好ましく、コロイド状無機酸化物、無機高分子、耐火物粒子及び水を含む
ものであることがより好ましい。また、無機接着剤は、無機繊維を含んでいてもよい。コ
ロイド状無機酸化物としては、コロイダルシリカ、コロイダルアルミナ等が挙げられる。
無機高分子としては、ポリリン酸化合物、ポリアルミン酸化合物、ポリシロキサン化合物
等が挙げられる。耐火物粒子としては、アルミナ、石英、長石、ケイ酸アルミニウム、ム
ライト等が挙げられる。無機繊維としては、アルミナ繊維、シリカ繊維、シリカアルミナ
繊維等が挙げられる。封口材が上記した成分を含む無機接着剤を含有することにより、低
温（例えば、１００～３００℃）での硬化がより促進される。
【００１７】
　無機接着剤におけるコロイド状無機酸化物の含有量は、無機接着剤の固形分全量を基準
として６～２０質量％であることが好ましい。６質量％未満であると、接着強度が低下す
ることがある。２０質量％を超えると、接着強度は増加するが、無機接着剤における耐火
物粒子及び無機繊維の割合が減少するため、硬化後にクラックが生じることがある。無機
接着剤における耐火物粒子の含有量は、無機接着剤の固形分全量を基準として３０～９０
質量％であることが好ましく、５０～９０質量％であることがより好ましい。コロイド状
無機酸化物及び耐火物粒子の含有量が上記範囲内であることにより、低温での硬化性、密
着性、硬化時の体積収縮の低減の全てをよりバランス良く向上させることができる。
【００１８】
　無機接着剤における無機高分子の含有量は、無機接着剤の固形分全量を基準として０．
１～１０質量％であることが好ましく、０．１～５質量％であることがより好ましい。無
機接着剤における無機繊維の含有量は、無機接着剤の固形分全量を基準として０～１０質
量％であることが好ましく、０～５質量％であることがより好ましい。無機高分子及び無
機繊維の含有量が上記範囲内であることにより、低温での硬化性、密着性、硬化時の体積
収縮の低減の全てをよりバランス良く向上させることができる。
【００１９】
　無機接着剤における水の含有量は、無機接着剤の粘度が、後述する好ましい範囲となる
ように調整することが好ましい。または、無機接着剤における水の含有量は、後述する封
口材全体としての好ましい水の量となるように調整することが好ましい。
【００２０】
　無機接着剤の粘度は、１０００～８００００ｍＰａ・ｓであることが好ましく、５００
０～５００００ｍＰａ・ｓであることがより好ましい。粘度が１０００ｍＰａ・ｓ未満で
あると重力により液ダレする傾向があり、８００００ｍＰａ・ｓを超えると狭部に導入さ
れず、欠陥が生じる傾向がある。
【００２１】
　コロイド状無機酸化物、無機高分子、耐火物粒子及び水を含む水系無機接着剤としては
、スミセラム（ＳＵＭＩＣＥＲＵＭ）（登録商標）Ｓ－１０Ａ、Ｓ－１８Ｄ、Ｓ－３０Ａ
（以上、朝日化学工業社製）や、アロンセラミック（Ａｒｏｎ　Ｃｅｒａｍｉｃｓ）Ｄ（
東亞合成社製）などの市販品を使用することができる。
【００２２】
　本実施形態のチタン酸アルミニウム系セラミックス粒子はチタン酸アルミニウムマグネ
シウム系セラミックス粒子を含意する。封口材がこれらのセラミックス粒子を含有するこ
とにより、耐熱性が向上するとともに、硬化後の体積収縮が小さく、セラミックスハニカ
ム焼成体の隔壁との密着性が向上する。
【００２３】
　ここで、チタン酸アルミニウム系セラミックス粒子としてチタン酸アルミニウムマグネ
シウム系セラミックス粒子を用いた場合、チタン酸アルミニウムマグネシウム系セラミッ
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クス粒子におけるマグネシウムの含有量は、アルミニウム及びチタンの合計量に対して、
モル比（マグネシウムのモル数／アルミニウム及びチタンの合計モル数）で０．０３～０
．１５であることが好ましく、０．０３～０．１２であることがより好ましい。通常、チ
タン酸アルミニウム系結晶は、１１００～１２００℃の温度で、チタニア、アルミナ等に
分解することが知られているが、上記範囲内の含有量のマグネシウムを含有させることに
より、耐熱分解性を向上させることができる。
【００２４】
　本実施形態において、チタン酸アルミニウム系セラミックス粒子は、Ｘ線回折スペクト
ルにおいて、チタン酸アルミニウム（Ａｌ２ＴｉＯ５）またはチタン酸アルミニウムマグ
ネシウム（Ａｌ２（１－ｘ）ＭｇｘＴｉ（１＋ｘ）Ｏ５）の結晶パターンのほか、アルミ
ナ、チタニアなどの他の結晶パターンを含んでいてもよい。また、チタン酸アルミニウム
系セラミックス粒子は、チタン、アルミニウム、マグネシウム及び酸素以外の元素、例え
ば、ナトリウム、カリウム等のアルカリ金属元素やケイ素といった、原料から不可避的に
混入する不純物元素等を含んでいてもよい。また、チタン酸アルミニウム系セラミックス
粒子は、チタン酸アルミニウムまたはチタン酸アルミニウムマグネシウムと、他の無機物
との複合相を持つセラミックス粒子も含意する。他の無機物としては、アルミナ、チタニ
ア、マグネシア、アルミノシリケートガラス、トリジマイト、クリストバライト、スピネ
ル、コージェライト、ムライト、長石等が挙げられる。
【００２５】
　セラミックス粒子の粒径は特に限定されないが、レーザー回折法により測定される体積
基準の累積百分率５０％相当粒子径（Ｄ５０）が１～１００μｍであることが好ましく、
５～５０μｍであることがより好ましい。この粒径が１μｍ未満であると、封口材の硬化
後の体積収縮が大きくなる傾向があり、１００μｍを超えると、封口材においてチタン酸
アルミニウム系セラミックス粒子が分離・沈殿する可能性があり、封口材が扱いにくくな
る傾向がある。
【００２６】
　封口材において、無機接着剤とチタン酸アルミニウム系セラミックス粒子との固形分質
量比（無機接着剤：チタン酸アルミニウム系セラミックス粒子）は、９９：１～２５：７
５であることが好ましく、９０：１０～２５：７５であることがより好ましく、５７：４
３～２７：７３であることがさらに好ましい。上記比率よりも無機接着剤が少ない（チタ
ン酸アルミニウム系セラミックス粒子が多い）と、接着強度が低くなり、封口材が硬化し
にくくなる傾向がある。上記比率よりもチタン酸アルミニウム系セラミックス粒子が少な
い（無機接着剤が多い）と、封口材の硬化後の熱膨張係数がハニカム焼成体よりも大きく
なり、封口材の耐熱衝撃性が低下する傾向がある。
【００２７】
　封口材は水系であり、溶媒として水を含む。また、封口材は、アルカリ性、中性、酸性
のいずれであってもよい。封口材における水の含有量は、封口材全量を基準として２５～
６０質量％であることが好ましく、３０～５５質量％であることがより好ましい。水の含
有量が２５質量％未満であると、封口材が硬くなり流動しにくい傾向があり、６０質量％
を超えると、硬化時に封口材が液ダレ（ｄｒｉｐｐｉｎｇ）しやすい傾向がある。
【００２８】
　封口材は、本発明の効果を損なわなければ、上述したもの以外の材料を含有していても
よい。なお、封口材は、有機化合物を含まないことが好ましい。但し、１００～３００℃
の加熱により除去される有機化合物であれば、本発明の効果を損なわない範囲で添加する
ことは可能である。添加できる有機化合物としては、メタノール、エタノール、ブタノー
ル等のアルコール類やプロピレングリコール、エチレングリコール等のグリコール類等の
水溶性有機溶媒が挙げられる。
【００２９】
　封口材は、通常、ペースト状又はスラリー状のものであり、上述した各構成材料を均一
に混合することで調製することができる。
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【００３０】
＜セラミックスハニカム焼成体の製造方法＞
　本実施形態のセラミックスハニカム焼成体の製造方法は、原料混合物を押出成形して、
隔壁により区画された複数の流路を有するグリーンハニカム成形体を得る押出成形工程と
、上記グリーンハニカム成形体を焼成して未封口ハニカム焼成体を得る焼成工程と、上記
未封口ハニカム焼成体における上記流路の一方の端部を、上記本実施形態の封口材を用い
て封口し、封口ハニカム焼成体を得る封口工程と、上記封口ハニカム焼成体を１００～３
００℃で加熱してセラミックスハニカム焼成体を得る加熱工程と、を有する方法である。
また、本発明は、セラミックスハニカム焼成体にカケや亀裂等の欠陥や封口不足箇所が存
在する場合、それらの欠陥部位を上記本実施形態の封口材により補修する方法を含む。
【００３１】
　ここで、図１は、上記本実施形態の製造方法により製造するセラミックスハニカム焼成
体の一例を示す図である。図１の（ａ）は、セラミックスハニカム焼成体の一例を示す斜
視図であり、図１の（ｂ）は、図１の（ａ）の部分拡大図である。図１に示したセラミッ
クスハニカム焼成体７０は、図１の（ａ）に示すように、隔壁７０ｃにより区画された多
数の流路７０ａ，７０ｂが略平行に配置された円柱体である。流路７０ａ，７０ｂの断面
形状は、図１の（ｂ）に示すように正方形である。これらの複数の流路７０ａ，７０ｂは
、ハニカム焼成体７０において、端面から見て、正方形配置（ｓｑｕａｒｅ　ｃｏｎｆｉ
ｇｕｒａｔｉｏｎ）、すなわち、流路７０ａ，７０ｂの中心軸が、正方形の頂点にそれぞ
れ位置するように配置されている。また、ハニカム焼成体７０において、流路７０ａ，７
０ｂは、その両端の開口部のうちの一方が封口されている。図１の（ｂ）に示した側の端
部（図１（ａ）における上端部）では、流路７０ａが開口し、流路７０ｂが封口されてい
る。また、これとは反対側の端部（図１（ａ）における下端部）では、流路７０ａが封口
され、流路７０ｂが開口している。ハニカム焼成体７０においては、図１の（ｂ）に示す
ように、このような流路７０ａと流路７０ｂとが交互に配置されている。流路７０ａ，７
０ｂの断面の正方形のサイズは、例えば、一辺０．５～２．５ｍｍとすることができる。
【００３２】
　ハニカム焼成体７０の寸法は、図１に示したような円柱体である場合、例えば、直径約
１００ｍｍ以上、長さ約１００ｍｍ以上、隔壁７０ｃの壁厚は約０．５ｍｍ以下であるこ
とが好ましい。なお、隔壁７０ｃの壁厚は約０．２ｍｍ以上であることが好ましい。また
、ハニカム焼成体７０におけるセル構造は流路７０ａ，７０ｂの合計数として１００ＣＰ
ＳＩ（Ｃｅｌｌｓ　Ｐｅｒ　Ｓｑｕａｒｅ　Ｉｎｃｈ）以上であることが好ましい。ハニ
カム焼成体７０の、有効気孔率は３０～６０体積％、平均細孔直径は１～２０μｍ、細孔
径分布（Ｄ９０－Ｄ１０）／Ｄ５０は０．５未満であることが好ましい。ここで、Ｄ１０

、Ｄ５０、Ｄ９０は全細孔容積のうち累積細孔容積が各々１０％、５０％、９０％になる
ときの細孔直径である。
【００３３】
　以下、本実施形態のセラミックスハニカム焼成体の製造方法における各工程について詳
しく説明する。
【００３４】
　押出成形工程は、原料混合物を押出成形してグリーンハニカム成形体を得る工程である
。グリーンハニカム成形体を形成するための原料混合物は、後で焼成することにより多孔
性セラミックスとなる材料であり、セラミックス原料を含む。セラミックス原料は特に限
定されないが、例えば、アルミナ、シリカ、ムライト、コーディエライト、ガラス、チタ
ン酸アルミニウム等の酸化物、シリコンカーバイド、窒化珪素、金属等が挙げられる。な
お、チタン酸アルミニウムは、さらに、マグネシウム及び／又はケイ素を含むことができ
る。
【００３５】
　原料混合物は、好ましくは、セラミックス原料である無機化合物源粉末、及び、メチル
セルロース等の有機バインダ、及び、必要に応じて添加される添加剤を含む。
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【００３６】
　例えば、セラミックスがチタン酸アルミニウムの場合、無機化合物源粉末は、αアルミ
ナ粉等のアルミニウム源粉末、及び、アナターゼ型やルチル型のチタニア粉末等のチタニ
ウム源粉末、及び／又は、チタン酸アルミニウム粉末を含み、必要に応じて、さらに、マ
グネシア粉末やマグネシアスピネル粉末等のマグネシウム源粉末、及び／又は、酸化ケイ
素粉末やガラスフリット等のケイ素源粉末を含むことができる。セラミックスをチタン酸
アルミニウムとした場合、セラミックスハニカム焼成体の隔壁と本実施形態の封口材との
熱膨張率が近い値になるため好ましい。
【００３７】
　有機バインダとしては、メチルセルロース、カルボキシルメチルセルロース、ヒドロキ
シアルキルメチルセルロース、ナトリウムカルボキシルメチルセルロースなどのセルロー
ス類；ポリビニルアルコールなどのアルコール類；リグニンスルホン酸塩を例示できる。
【００３８】
　添加物としては、例えば、造孔剤（ｐｏｒｅ－ｆｏｒｍｉｎｇ　ａｇｅｎｔ）、潤滑剤
および可塑剤、分散剤、溶媒が挙げられる。
【００３９】
　造孔剤としては、グラファイト等の炭素材；ポリエチレン、ポリプロピレン、ポリメタ
クリル酸メチル等の樹脂類；でんぷん、ナッツ殻、クルミ殻、コーンなどの植物材料；氷
；およびドライアイス等などが挙げられる。
【００４０】
　潤滑剤および可塑剤としては、グリセリンなどのアルコール類；カプリル酸、ラウリン
酸、パルミチン酸、アラキジン酸、オレイン酸、ステアリン酸などの高級脂肪酸；ステア
リン酸Ａｌなどのステアリン酸金属塩；ポリオキシアルキレンアルキルエーテルなどが挙
げられる。
【００４１】
　分散剤としては、たとえば、硝酸、塩酸、硫酸などの無機酸；シュウ酸、クエン酸、酢
酸、リンゴ酸、乳酸などの有機酸；メタノール、エタノール、プロパノールなどのアルコ
ール類；ポリカルボン酸アンモニウムなどの界面活性剤などが挙げられる。
【００４２】
　溶媒としては、たとえば、メタノール、エタノール、ブタノール、プロパノールなどの
アルコール類；プロピレングリコール、ポリプロピレングリコール、エチレングリコール
などのグリコール類；および水などを用いることができる。
【００４３】
　原料混合物は、無機化合物源粉末と、有機バインダと、溶媒と、必要に応じて添加され
る添加物を混練機等により混合することで調製することができる。
【００４４】
　グリーンハニカム成形体は、隔壁により区画された複数の流路を有するものである。こ
のグリーンハニカム成形体は、グリーンハニカム成形体の隔壁の断面形状に対応する出口
開口を有する押出機から上記原料混合物を押し出し、必要に応じて乾燥をし、所望の長さ
に切ることにより得ることができる。
【００４５】
　焼成工程は、グリーンハニカム成形体を焼成して未封口ハニカム焼成体を得る工程であ
る。焼成工程において、グリーンハニカム成形体を仮焼（脱脂）および焼成することによ
り、多孔質のセラミックスからなる隔壁により区画された複数の流路を有するハニカム焼
成体を得ることができる。焼成工程で得られるハニカム焼成体は、流路が両端部とも封口
されておらず、貫通孔となっている未封口ハニカム焼成体である。
【００４６】
　仮焼（脱脂）は、グリーンハニカム成形体中の有機バインダや、必要に応じて配合され
る有機添加物を、焼失、分解等により除去するための工程であり、典型的には、焼成温度
に至るまでの昇温段階（たとえば、１５０～９００℃の温度範囲）になされる。仮焼（脱
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脂）工程おいては、昇温速度を極力おさえることが好ましい。
【００４７】
　グリーンハニカム成形体の焼成における焼成温度は、通常、１３００℃以上、好ましく
は１４００℃以上である。また、焼成温度は、通常、１６５０℃以下、好ましくは１５５
０℃以下である。焼成温度までの昇温速度は特に限定されるものではないが、通常、１℃
／時間～５００℃／時間である。
【００４８】
　焼成は通常、大気中で行なわれるが、用いる原料粉末の種類や使用量比によっては、窒
素ガス、アルゴンガスなどの不活性ガス中で焼成してもよいし、一酸化炭素ガス、水素ガ
スなどのような還元性ガス中で焼成してもよい。また、水蒸気分圧を低くした雰囲気中で
焼成を行なってもよい。
【００４９】
　焼成は、通常、管状電気炉、箱型電気炉、トンネル炉、遠赤外線炉、マイクロ波加熱炉
、シャフト炉、反射炉、ローラーハース炉（ｒｏｌｌｅｒ　ｈｅａｒｔｈ　ｆｕｒｎａｃ
ｅｓ）などの通常の焼成炉を用いて行なわれる。焼成は回分式（ｂａｔｃｈ　ｔｙｐｅ）
で行なってもよいし、連続式で行なってもよい。また、焼成は、静置式で行なってもよい
し、流動式で行なってもよい。
【００５０】
　焼成に要する時間は、セラミックスが生成するのに十分な時間であればよく、グリーン
ハニカム成形体の量、焼成炉の形式、焼成温度、焼成雰囲気などにより異なるが、通常は
１０分～２４時間である。
【００５１】
　封口工程は、上記未封口ハニカム焼成体における流路の一方の端部を、上述した本実施
形態の封口材を用いて封口し、封口ハニカム焼成体を得る工程である。
【００５２】
　封口は、例えば、図１に示されるように、流路７０ａ，７０ｂの一端の開口部に封口材
を充填することにより行われる。この場合、封口は、例えば、複数の貫通孔が所望の位置
に設けられたマスクをハニカム焼成体の一端面に密着させ、そこへ封口材を供給すること
により、流路７０ａの端部にのみ封口材を充填し、ハニカム焼成体の他端面に対しても同
様にして流路７０ｂの端部にのみ封口材を充填することにより行うことができる。これに
より、図１に示したように、一端の開口部が封口された流路７０ａと、流路７０ａとは反
対側の開口部が封口された流路７０ｂとが交互に配置された封口ハニカム焼成体を得るこ
とができる。
【００５３】
　封口材を流路７０ａ，７０ｂに供給する方法は特に限定されない。例えば、マスク上に
供給した封口材を、スキージ（ｓｑｕｅｅｇｅｅ）を用いてマスクの貫通孔を介して流路
内に押し込んでもよいし、ピストンにより押し込んでもよい。
【００５４】
　加熱工程は、上記封口ハニカム焼成体を１００～３００℃で加熱してセラミックスハニ
カム焼成体を得る工程である。加熱工程では、封口工程で流路内に充填した封口材を硬化
させる。従来の封口材では、封口後に上述した焼成工程と同程度の温度（例えば、１２５
０～１５５０℃）で加熱する必要があったが、本実施形態の製造方法では、上記本実施形
態の封口材を用いることで、１００～３００℃の加熱により封口材を十分に硬化させるこ
とができる。また、本実施形態の製造方法では、硬化後の封口材とセラミックスハニカム
焼成体の隔壁との密着性も良好となる。
【００５５】
　加熱工程において、加熱雰囲気は特に限定されないが、窒素ガス、アルゴンガスなどの
不活性ガス中で加熱してもよいし、一酸化炭素ガス、水素ガスなどの還元性ガス中で加熱
してもよい。また、空気雰囲気や、水蒸気分圧を低くした雰囲気で加熱を行ってもよい。
【００５６】
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　また、封口又は未封口ハニカム焼成体にカケや亀裂等の欠陥や封口不足箇所が存在する
場合、それらの欠陥部位を、上記封口材を用いて補修することができる。この場合、上記
欠陥部位に封口材を充填し、上記加熱工程と同様の方法で加熱して、封口材を硬化させる
。これにより、カケや亀裂等の欠陥や封口不足箇所等が補修されたハニカム焼成体を得る
ことができる。
【００５７】
　以上の工程を経て、図１に示したような目的のセラミックスハニカム焼成体７０を得る
ことができる。得られたセラミックスハニカム焼成体は、研削加工等により、所望の形状
に加工することもできる。
【００５８】
　図１に示した構造のセラミックスハニカム焼成体７０においては、隔壁７０ｃは多孔質
のセラミックスで構成され、この隔壁がフィルターの役割を果たす。このセラミックスハ
ニカム焼成体７０に対し、図１の（ｂ）に示した側の端部（図１（ａ）における上端部）
から流体を供給した場合、流体は開口している流路７０ａから入り、多孔質の隔壁７０ｃ
を通って流路７０ｂに移動し、図１の（ｂ）に示した側と反対側の端部（図１（ａ）にお
ける下端部）において、流路７０ｂの開口部から排出される。
【００５９】
　なお、本発明は上記実施形態に限定されず、様々な変形態様が可能である。例えば、本
発明の製造方法により製造するセラミックスハニカム焼成体の形状は特に限定されず、用
途に応じて任意の形状を取ることができる。例えば、外形は、円柱には限定されず、正三
角柱、正方形柱、正六角柱、正八角柱等の正多角柱や、正多角柱以外の、３角柱、４角柱
、６角柱、８角柱等の柱体とすることができる。円柱の円形状は楕円形状を含む。また、
各流路の断面形状も、正方形には限定されず、矩形、円形、楕円形、３角形、６角形、８
角形等にすることができ、流路には、径の異なるもの、断面形状の異なるものが混在して
もよい。さらに、流路の配置も、正方形配置に限定されず、断面において流路の中心が正
三角形の頂点に配置される正三角形配置（ｅｑｕｉｌａｔｅｒａｌ－ｔｒｉａｎｇｕｌａ
ｒ　ｃｏｎｆｉｇｕｒａｔｉｏｎ）、千鳥配置（ｚｉｇｚａｇ　ｃｏｎｆｉｇｕｒａｔｉ
ｏｎ）等にすることができる。
【００６０】
　本発明の製造方法により製造されるセラミックスハニカム焼成体は、たとえば、ディー
ゼルエンジン及びガソリンエンジンなどの内燃機関の排気ガス浄化に用いられる排ガスフ
ィルター、触媒担体、ビールなどの飲食物の濾過に用いる濾過フィルター、石油精製時に
生じるガス成分（たとえば一酸化炭素、二酸化炭素、窒素、酸素など）を選択的に透過さ
せるための選択透過フィルターなどに好適に適用することができる。
【実施例】
【００６１】
　以下、実施例に基づいて本発明をより具体的に説明するが、本発明は以下の実施例に限
定されるものではない。
【００６２】
　［実施例１］
　（封口材の調製）
　水系無機接着剤としてスミセラムＳ－１０Ａ（商品名、朝日化学工業社製、特性は下記
表１に示す）を７５質量％と、チタン酸アルミニウムマグネシウム（Ａｌ１．７６Ｍｇ０

．１２Ｔｉ１．１２Ｏ５）とアルミノシリケートガラスの複合相を持つ粉末（Ａｌ１．８

２Ｍｇ０．１２Ｔｉ１．１２Ｏ６．０９－０．１ＳｉＯ２、平均粒径Ｄ５０：２３μｍ）
２５質量％とを混合し、封口材を調製した。なお、チタン酸アルミニウムマグネシウムと
アルミノシリケートガラスの複合相をもつ粉末は、本発明のチタン酸アルミニウム系セラ
ミックス粒子に相当する。このときの固形分質量比は、Ｓ－１０Ａ：チタン酸アルミニウ
ムマグネシウム系セラミックス粉末＝５５：４５であった。
【００６３】
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　（セラミックスハニカム焼成体の作製）
　グリーンハニカム成形体を形成するために、チタン酸アルミニウムマグネシウムの原料
粉末（Ａｌ２Ｏ３，ＴｉＯ２，ＭｇＯ）、ＳｉＯ２、チタン酸アルミニウムマグネシウム
とアルミナとアルミノシリケートガラスとの複合相をもつセラミックス粉末（仕込み時の
組成式：４１．４Ａｌ２Ｏ３－４９．９ＴｉＯ２－５．４ＭｇＯ－３．３ＳｉＯ２、式中
の数値はモル比を表す。）、有機バインダ、潤滑剤、造孔剤、可塑剤、分散剤及び水（溶
媒）を含む原料混合物を調製した。原料混合物中の各成分の含有量は下記の値に調整した
。
Ａｌ２Ｏ３：３７．３質量部。
ＴｉＯ２：３７．０質量部。
ＭｇＯ：１．９質量部。
ＳｉＯ２：３．０質量部。
セラミックス粉末：８．８質量部。
造孔剤：馬鈴薯（ｐｏｔａｔｏ）から得た平均粒径２５μｍの澱粉１２．０質量部。
有機バインダ：メチルセルロース（ＳＭ－４０００、信越化学工業社製）５．５質量部、
ヒドロキシプロピルメチルセルロース（６０ＳＨ－４０００、信越化学工業社製）２．３
質量部、合計７．８質量部。
可塑剤：グリセリンＤＧ（日本油脂社製）０．４質量部。
分散剤：ユニルーブ（５０ＭＢ－７２、日本油脂社製）４．６質量部。
水：２８．３質量部。
【００６４】
　上記の原料混合物を混練して、押出成形することにより、隔壁により区画された複数の
流路を有するハニカム形状のグリーン（未焼成）成形体（直径１６０ｍｍφの円柱体）を
作製した。グリーンハニカム成形体を２５０ｍｍの長さで切断し、常圧下、マイクロ波で
乾燥した後、雰囲気の酸素濃度を３体積％以下として昇温速度１０℃／時間にて６００℃
まで昇温し、その後１４５０℃で５時間焼成することで、チタン酸アルミニウム焼成体（
未封口ハニカム焼成体）を得た。得られた未封口ハニカム焼成体の流路（貫通孔）の断面
形状は、一辺が１．２ｍｍの正方形であった。また、隔壁の厚みは０．２８ｍｍであった
。
【００６５】
　得られた未封口ハニカム焼成体の流路の一方の端部を、上記封口材により封口した。封
口は、複数の貫通孔が所望の位置に設けられたマスクを未封口ハニカム焼成体の一端面に
密着させ、そこへ封口材を供給し、スキージを用いて流路内へ封口材を押し込むことによ
り行った。また、封口は、図１に示したように、一端の開口部が封口された流路７０ａと
、流路７０ａとは反対側の開口部が封口された流路７０ｂとが交互に配置されるように行
った。これにより、封口ハニカム焼成体を得た。
【００６６】
　次に、得られた封口ハニカム焼成体を、空気雰囲気中、３００℃で１時間加熱すること
により封口材を硬化させ、目的のセラミックス（チタン酸アルミニウムマグネシウム系セ
ラミックス）ハニカム焼成体を得た。
【００６７】
　［実施例２］
　水系無機接着剤としてスミセラムＳ－１８Ｄ（商品名、朝日化学工業社製、特性は下記
表１に示す）を７５質量％と、チタン酸アルミニウムマグネシウム（Ａｌ１．７６Ｍｇ０

．１２Ｔｉ１．１２Ｏ５）とアルミノシリケートガラスの複合相を持つ粉末（Ａｌ１．８

２Ｍｇ０．１２Ｔｉ１．１２Ｏ６．０９－０．１ＳｉＯ２、平均粒径Ｄ５０：２３μｍ）
２５質量％とを混合し、封口材を調製した。このときの固形分質量比は、Ｓ－１８Ｄ：チ
タン酸アルミニウムマグネシウム系セラミックス粉末＝５７：４３であった。この封口材
を用いた以外は実施例１と同様にして、セラミックスハニカム焼成体を得た。
【００６８】
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　［実施例３］
　水系無機接着剤としてスミセラムＳ－３０Ａ（商品名、朝日化学工業社製、特性は下記
表１に示す）を７５質量％と、チタン酸アルミニウムマグネシウム（Ａｌ１．７６Ｍｇ０

．１２Ｔｉ１．１２Ｏ５）とアルミノシリケートガラスの複合相を持つ粉末（Ａｌ１．８

２Ｍｇ０．１２Ｔｉ１．１２Ｏ６．０９－０．１ＳｉＯ２、平均粒径Ｄ５０：２３μｍ）
２５質量％とを混合し、封口材を調製した。このときの固形分質量比は、Ｓ－３０Ａ：チ
タン酸アルミニウムマグネシウム系セラミックス粉末＝５３：４７であった。この封口材
を用いた以外は実施例１と同様にして、セラミックスハニカム焼成体を得た。
【００６９】
　［実施例４］
　水系無機接着剤としてスミセラムＳ－２０８Ａ（商品名、朝日化学工業社製、特性は下
記表１に示す）を７５質量％と、チタン酸アルミニウムマグネシウム（Ａｌ１．７６Ｍｇ

０．１２Ｔｉ１．１２Ｏ５）とアルミノシリケートガラスの複合相を持つ粉末（Ａｌ１．

８２Ｍｇ０．１２Ｔｉ１．１２Ｏ６．０９－０．１ＳｉＯ２、平均粒径Ｄ５０：２３μｍ
）２５質量％とを混合し、封口材を調製した。このときの固形分質量比は、Ｓ－２０８Ａ
：チタン酸アルミニウムマグネシウム系セラミックス粉末＝５７：４３であった。この封
口材を用いた以外は実施例１と同様にして、セラミックスハニカム焼成体を得た。
【００７０】
　［実施例５］
　水系無機接着剤としてスミセラムＳ－３０Ａ（商品名、朝日化学工業社製、特性は下記
表１に示す）を５０質量％と、チタン酸アルミニウムマグネシウム（Ａｌ１．７６Ｍｇ０

．１２Ｔｉ１．１２Ｏ５）とアルミノシリケートガラスの複合相を持つ粉末（Ａｌ１．８

２Ｍｇ０．１２Ｔｉ１．１２Ｏ６．０９－０．１ＳｉＯ２、平均粒径Ｄ５０：２３μｍ）
５０質量％とを混合し、封口材を調製した。このときの固形分質量比は、Ｓ－３０Ａ：チ
タン酸アルミニウムマグネシウム系セラミックス粉末＝２７：７３であった。この封口材
を用いた以外は実施例１と同様にして、セラミックスハニカム焼成体を得た。
【００７１】
　［実施例６］
　水系無機接着剤としてスミセラムＳ－２０８Ａ（商品名、朝日化学工業社製、特性は下
記表１に示す）を５０質量％と、チタン酸アルミニウムマグネシウム（Ａｌ１．７６Ｍｇ

０．１２Ｔｉ１．１２Ｏ５）とアルミノシリケートガラスの複合相を持つ粉末（Ａｌ１．

８２Ｍｇ０．１２Ｔｉ１．１２Ｏ６．０９－０．１ＳｉＯ２、平均粒径Ｄ５０：２３μｍ
）５０質量％とを混合し、封口材を調製した。このときの固形分質量比は、Ｓ－２０８Ａ
：チタン酸アルミニウムマグネシウム系セラミックス粉末＝３１：６９であった。この封
口材を用いた以外は実施例１と同様にして、セラミックスハニカム焼成体を得た。
【００７２】
　［比較例１］
　水系無機接着剤であるスミセラムＳ－１８Ｄ（商品名、朝日化学工業社製、特性は下記
表１に示す）を単独で封口材として用いた以外は実施例１と同様にして、セラミックスハ
ニカム焼成体を得た。
【００７３】
　［比較例２］
　水系無機接着剤であるスミセラムＳ－３０Ａ（商品名、朝日化学工業社製、特性は下記
表１に示す）を単独で封口材として用いた以外は実施例１と同様にして、セラミックスハ
ニカム焼成体を得た。
【００７４】
　［比較例３］
　水系無機接着剤であるスミセラムＳ－２０８Ａ（商品名、朝日化学工業社製、特性は下
記表１に示す）を単独で封口材として用いた以外は実施例１と同様にして、セラミックス
ハニカム焼成体を得た。
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【００７５】
　＜密着性の評価＞
　上記の実施例及び比較例で得られたセラミックスハニカム焼成体について、封口の状態
を観察し、密着性を評価した。密着性は、硬化後の封口材とハニカム焼成体の隔壁との間
に隙間がなく、両者の密着性が良好である場合を「良好」とし、硬化後の封口材とハニカ
ム焼成体の隔壁との間に隙間がある場合を「不可」として評価した。結果を表２に示す。
【００７６】
　＜耐熱性の評価＞
　上記の実施例及び比較例で得られたセラミックスハニカム焼成体を、空気雰囲気中、１
２００℃で１時間加熱することにより、硬化した封口材の耐熱性を評価した。耐熱性は、
上記加熱条件での耐熱試験後、封口材の融解の有無、封口材と隔壁との密着性、及び、封
口材の膨張による隔壁破壊の有無を確認することにより評価した。結果を表２に示す。
【００７７】
【表１】

 
【００７８】
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【表２】

 
【産業上の利用可能性】
【００７９】
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　以上説明した通り、本発明によれば、低温（例えば、１００～３００℃）で硬化し、セ
ラミックスハニカム焼成体の隔壁との優れた密着性が得られ、且つ、優れた耐熱性が得ら
れる封口材、及び、それを用いたセラミックスハニカム焼成体の製造方法を提供すること
ができる。
【符号の説明】
【００８０】
　７０…セラミックスハニカム焼成体、７０ａ，７０ｂ…流路、７０ｃ…隔壁。
 

【図１】
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