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(C) 고굴절률의 비흡수성 코팅, 및

(D) 필요에 따라 외부 보호층을 포함하는

층 배열을 하나 이상 포함하는, 다중 코팅된 소판형 기재에 기초한 간섭 안료에 관한 것이다.

명세서

기술분야

본 발명은 다중 코팅된 소판형 기재에 기초한 간섭 안료에 관한 것이다.

광택성 안료 또는 특수효과 안료는 많은 산업 분야 특히, 자동차 광택, 장식적인 코팅, 플라스틱, 페인트, 인쇄 잉크 및 화장

품 제제 분야에 사용된다.

배경기술

둘 또는 그 이상의 간섭 색상들 간의 각도에 따른 색채 변화를 나타내는 광택성 안료는 오색으로 번쩍여 자동차 광택 및 중

요한 위조방지문서와 관련하여 특별한 관심을 갖게 한다. 다중 코팅된 소판형 기재에 기초한 이러한 종류의 안료들은 공지

되어 있다.

간섭 안료들은 대체적으로 50 내지 300nm 두께의 고굴절 금속 산화물이나 금속 산화물 혼합물로 코팅된 200 내지

1000nm 두께를 갖는 소판형 기재로 이루어져 있다. 이러한 색소들의 편광성은 결정적으로 금속 산화물층의 굴절률에 의

하여 결정된다. 고밀도 및 최적에 근접한 굴절률의 금속 산화물 층을 만들기 위해 화학적 증착(CVD) 또는 물리적 증착

(PVD)을 이용할 수 있으며, 또한 금속 산화물을 미분된 소판형 기재에 증착시키는 것은 예를 들어 DE 14 67 468호 및 DE

20 09 566호에 기재된 바와 같이 기재의 존재하에 수산화나트륨 용액에 대하여 수용성 대개는 액상인 산성 금속 염 용액

으로 적정함으로써 종종 완성된다.

증착기술의 단점은 고비용이 수반된다는 점이다. 예를 들면, 미국특허 제4,434,010호에는, 알루미늄과 같은 굴절성 금속

의 가운데층, 및 이산화티탄 및 이산화규소와 같이 각각이 고굴절률 및 저굴절률을 갖는 2개의 투명한 유전성 물질이 교대

하는 층 배열의 다층 간섭 안료가 개시되어 있다. 이 다층 안료는 위조방지 보안물에 주로 사용되고 있다.

JP H7-759호에는 기재가 이산화티탄과 이산화규소가 교대하는 층으로 코팅된 금속성 광택을 갖는 다층 간섭 안료가 개

시되어 있다. 이 기재는 금속으로 코팅된 알루미늄, 금이나 은 또는 운모나 유리의 박편을 포함한다. 그러나 간섭 안료의

특징적이고 바람직한 두께 효과는 발생될 수 없다. 이는 중심부를 형성하는 금속 층에서의 빛의 전체 굴절 때문이다. 결론

적으로, 간섭 효과는 금속 층에 위치한 층에만 한정하여 나타난다. 더 나아가, 기재의 투명성 결여는 적용-관련 배합물중

의 또다른 안료들과의 조합에 대한 다양한 가능성을 크게 제한한다.

미국특허 제3,438,796호와 미국특허 제 5,135,812호에는 예를 들어, 중앙의 불투명 알루미늄 필름의 양측면에 이산화규

소 또는 불화 마그네슘과 같이 저굴절률을 갖는 유전성 필름과, 크롬 또는 알루미늄 필름과 같은 반투명성 금속 필름이 교

대로 있는 금속 광택성 안료들이 개시되어 있다. 상기 제조 방법으로 인해 이러한 안료들의 중앙 금속 필름은 상부와 하부

가 소판들로 코팅되어 있는 반면에 측면부위는 깨져 있고 매질에 노출되어 있다.

DE 44 05 494호, DE 44 37 753호, DE 195 16 181호 및 DE 195 15 988호에는 화학적 증착(CVD) 또는 습식-화학 기술

을 이용하여 저굴절률의 금속 산화물 층과, 또한 이산화규소 층과 비선택적으로 흡수하는 고굴절률의 금속 산화물 층 또는

금속 층으로 금속 소판들, 특히 알루미늄 박편을 코팅시킴으로써 제조된 광택 안료들이 개시되어 있다.

금속 기재에 기초한 광택성 안료들은 우수한 불투명성을 포함한 우수한 성능을 갖지만, 제품상에서, 예컨대 페인트중에서

종종 원치 않는 "경질"의 금속성 광택이 나타난다.
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이러한 "경질"의 금속성 광택을 갖지 않는 투명한 소판형 기재에 기초한 광택성 안료들은 WO 93/12182호의 목적 대상이

다. 운모 박편들은 이산화티탄(TiO2)과 같은 고굴절률의 금속 산화물 층과 비선택적 흡수층으로 피복되어 있다. 이러한 안

료들을 직접 보았을 때, 이산화티탄(TiO2)의 두께에 따라 관측 각도가 기울여짐에 따라 점점 엷어지고 결국 회색이나 흑색

으로 뒤바뀌는 특정 간섭 색채를 나타낸다. 이 간섭 색채는 변하지 않지만 채도가 감소되는 것이 발견된다.

JP 1992/93206호는 불투명 금속 층 및 이산화규소(SiO2)와 이산화티탄(TiO2)의 교대층으로 피복된 유리 박편 또는 운모

입자들에 기초한 광택성 안료를 청구하고 있다.

EP 0 753 545호에는 고굴절률을 갖는 다중 코팅되고 비금속성인 소판형 기재에 기초한 광택성 안료들이 가시광선에 적어

도 반투명하고 저굴절률을 갖는 무색 코팅 및 선택적이거나 비선택적으로 흡수하는 반사 코팅을 포함하는 한층 이상의 조

합체를 갖는다. 이 발명의 단점은 기술적으로 매우 복잡하며 제조공정이 고가이며 원하는 품질의 안료를 재생산하는데 있

어 종종 어려움이 있다는 것이다.

발명의 상세한 설명

본 발명의 목적은 강한 간섭 색채 및/또는 좋은 성능과 동시에 간단한 방법으로도 제조가능하며 각도 의존성이 강한 간섭

색채를 갖는 실질적으로 투명한 간섭 안료를 제공하는데 있다.

놀랍게도, 특별한 광학적 효과를 달성하는 수단으로 특정 배열의 광학적으로 기능적인 층을 포함하며, 다중 코팅된 소판형

기재에 기초한 간섭 안료는 지금까지 발견된 바가 없었다.

따라서 본 발명은

(A) 굴절률(n)이 2.0 이상인 코팅,

(B) 굴절률(n)이 1.8 이하인 무색 코팅,

(C) 고굴절률을 갖는 비흡수성 코팅,

(D) 필요에 따라 외부 보호층을 포함하는 층 배열을 하나 이상 포함하는, 다중 코팅된 소판형 기재에 기초한 간섭 안료를

제공한다.

또한, 본 발명은 페인트, 라카, 인쇄용 잉크, 플라스틱, 세라믹 재료들, 유리 및 화장품 제제에서의 본 발명의 안료의 용도도

제공한다.

본 발명의 다층 안료를 위한 적절한 기본 기재는 첫째 불투명하며 둘째로 투명한 소판형 물질이다. 바람직한 기재로는 필

로실리케이트 (phyllosilicates)와 금속 산화물로 코팅된 소판형 물질이다. 특히 적합한 것으로는 천연 및 합성 운모, 활석,

카올린, 소판형 철 산화물, 비스무쓰 옥시클로라이드, 유리박편, 이산화규소(SiO2), 알루미나(Al2O3)나 이산화티탄(TiO2),

합성된 세라믹 박편, 담체-부재의 합성 소편(carrier-free synthetic platelets), LCP들이나 다른 필적할 수 있는 재료들

이 있다.

기본 기재 그 자체의 크기는 중요하지는 않으나 특정 목표에 맞출 수는 있다. 대체적으로, 소판형 기재는 0.1 내지 5㎛의

두께, 특별히 0.2 내지 4.5㎛의 두께를 갖는다. 다른 2차원의 크기는 대개 1 내지 250㎛의 두께, 바람직하게는 2 내지 200

㎛, 특히 5 내지 50㎛이다.

기본 기재위의 각각 고굴절률 및 저굴절률을 갖는 층들의 두께는 안료의 광학성에 있어 필수적인 요소이다. 진한 간섭 색

채의 안료를 얻기 위해서는 개개층의 두께는 서로 다른 상호간에 정확히 조정되어야 한다.

만약에 n이 박층의 굴절률이고 d가 그 두께라고 한다면, 이 층의 간섭 색채는 n x d(n x d= 편광두께)로 정의된다. 반사광

과 수직광이 만나는 필름으로부터 얻어진 색채는 하기 식과 같은 파장의 광의 강도 및
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λ= 4/(2N-1)ㆍnㆍd

하기 식과 같은 파장의 광의 감쇠로부터 기인된다(N은 양수임)

λ= 2/Nㆍnㆍd.

필름 두께를 증가시켜 생성된 색채의 변화는 간섭을 통한 어떠한 광 파장의 증감의 결과이다. 만약에 다층 안료에서 둘 또

는 그 이상의 층이 동일한 광학적 두께를 갖는다면, 반사광의 색채는 그러한 층의 수가 증가할수록 그 강도가 증가할 것이

다. 이에 덧붙여, 층 두께의 적절한 선택을 통해, 관측 각도의 함수로서 특별히 강한 색채 변화를 얻을 수 있다. 소위 색채

변환(Colour flop)이라 공표된 분야가 개발되었다. 개개의 금속 산화물층의 두께는 그 굴절률과 상관없이 사용분야에 좌우

되며 일반적으로는 10 내지 1000nm, 바람직하게는 15 내지 800nm, 특히 20 내지 600nm이다.

본 발명의 광택성 안료는 저굴절률의 무색 코팅(B)와 고굴절률의 코팅(A)를 특징으로 하고, 그 위에 고굴절률의 비흡수성

코팅이 위치한다. 이 안료는 기재에 단층 조합인 (A)+(B)+(C)가 도포되어 있는 경우가 바람직하나, 둘 또는 그 이상의 동

일하거나 상이한 층들의 조합을 포함할 수 있다. 색채 변환을 좀더 강하게 하기 위해서는 본 발명의 안료는 기재에 붙은 모

든 층의 두께가 3㎛를 초과하지 않아야 함에도 불구하고 4층 이하의 조합을 포함할 수 있다.

고굴절률의 층(A)은 굴절률(n)이 2.0 이상, 바람직하게는 2.1 이상을 갖는다. 층 물질(A)로서 적합한 물질은 고굴절률을

가지며 필름과 같은 물질이고 기재 입자에 영구적으로 적용될 수 있는, 당업자에게 알려진 모든 재료들이다. 특히 적합한

물질은 TiO2, Fe2O3, ZrO2, ZnO, SnO2과 같은 금속 산화물 또는 이들의 혼합물, 또는 예를 들어, 티탄산 철, 산화철 수화

물, 아산화티탄, 산화크롬, 비스무쓰 바나데이트, 코발트 알루미네이트와 같은 고굴절률을 갖는 화합물들의 혼합물 또는

다른 금속 산화물과 이러한 화합물의 혼합물 또는 혼합된 상이 있다.

층(A)의 두께는 10 내지 550nm, 바람직하게는 15 내지 400nm이고 특히 20 내지 350nm이다.

코팅층(B)에 적합한 저굴절률의 무색 물질은 금속 산화물 또는 상응하는 산화물 수화물, 예컨대 SiO2, Al2O3, AlO(OH),

B2O3 또는 이러한 금속 산화물의 혼합물이다. 층(B)의 두께는 10 내지 1000nm, 바람직하게는 20 내지 800nm, 특히 30

내지 600nm이다.

고굴절률의 비흡수 코팅층(C)에 특히 적합한 물질은 TiO2, ZrO2, SnO2 , ZnO 및 BiOCl, 및 이들의 혼합물과 같은 무색의

금속 산화물들이다. 층(C)의 두께는 10 내지 550nm, 바람직하게는 15 내지 400nm, 특히 20 내지 350nm이다.

본 발명의 안료속에 4회 이하 반복하여 존재할 수 있는 표준 층 조합인 (A)+(B)+(C)에 덧붙여, 다른 바람직한 구체예가

있다. 예를 들면, 기재(S)와 층(A), 층(A)와 층(B), 층(B)와 (C) 및/또는 층(C)와 상부층(D) 사이에, 본 발명의 안료는 추가

의 흡수 또는 비흡수 층[(S1), (A1), (B1), (C1)]을 가질 수 있다. 양층간의 간격은 1 내지 50nm, 바람직하게는 1 내지

40nm, 특히 1 내지 30nm이다.

특별히 바람직한 구체예는 하기의 층조합으로 기재를 코팅하는 것이다.

(S1) 선택적으로 SnO2

(A) TiO2 또는 Fe2O3

(B) SiO2

(B1) 선택적으로 SnO2

(C) TiO2

(D) 적용과 관련된 최종 코팅
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기재에 고굴절률의 층(A) 및 층(C), 저굴절률의 층(B)을 코팅하고, 경우에 따라, 추가의 유색 또는 무색 코팅층을 코팅하여

그 색채, 광택성, 불투명성 및 인식된 색채의 각도의존성을 광범위한 범위 내에서 변화시킬 수 있다.

본 발명의 안료는 미분된 소판형 기재에 매끄러운 표면과 정밀하게 한정된 두께의 고굴절과 저굴절률을 갖는 2개 이상의

간섭 층을 생성하여 제조하기가 용이하다.

금속 산화물 층은 습식-화학적 방법(wet-chemical means)에 의하여 적용되는 것이 바람직한데, 진주 광택 안료를 제조

하기 위하여 개발된 습식-화학적 코팅 기술(wet-chemical coating technique)을 사용하는 것도 가능하다. 이러한 기술의

예는 예를 들어 DE 14 67 468호, DE 19 59 988호, DE 20 09 566호, DE 22 14 545호, DE 22 15 191호, DE 22 44 298

호, DE 23 13 331호, DE 25 22 572호, DE 31 37 808호, DE 31 37 809호, DE 31 51 343호, DE 31 51 354호, DE 31 51

355호, DE 32 11 602호, DE 32 35 017호 또는 그 밖의 특허공보와 다른 간행물에 기재되어 있다.

습식 코팅법에 있어서, 기재 입자들을 물속에 분산시키고, 하나 이상의 가수분해성 금속 염을 가수분해가 되기 쉽고 금속

산화물이나 금속 산화물 수화물이 어떠한 제2의 침전이 없이 소판상으로 직접 침전될 수 있는 pH에서 첨가한다. 이 pH는

대체적으로 염기 및/또는 산의 동시계량에 의한 첨가에 의하여 일정하게 유지된다. 다음으로 이 안료들을 분리제거하여,

세척 및 건조시키고 필요에 따라 하소시키는데, 이때 존재하는 특정 코팅에 따라 하소 온도를 최적화 시킬 수 있다. 대체적

으로 하소 온도는 250 내지 1000℃, 바람직하게는 350 내지 900℃이다. 필요에 따라, 개개의 코팅층을 적용한 후 이 안료

들을 침전에 의해 추가의 층을 적용하도록 재현탁시키기 전에 분리 제거하고 건조시키고 및 원한다면, 하소시킬 수 있다.

또한 유동상 반응기에서 기상 코팅에 의해 코팅이 이루어질 수 있으며, 이 경우 예를 들면, 진주 광택 안료를 제조하기 위

해 EP 0 045 851호 및 EP 0 106 235호에서 제안된 기술을 적절히 사용하는 것도 가능하다.

고굴절률의 금속 산화물로는 바람직하게는 이산화티탄 및/또는 산화 철이 사용되고 저굴절률의 금속 산화물로는 이산화규

소가 바람직하다.

이산화티탄층의 적용에 대해서는 미국특허 제3,553,001호에 기재된 기술을 적용함이 바람직하다.

티탄염 수용액을 약 50 내지 100℃로 가열한, 코팅할 물질들의 현탁액에 천천히 첨가하고, 예를 들어 암모니아 수용액 또

는 알칼리 금속 수산화물 수용액과 같은 염기를 동시계량에 의한 첨가에 의하여 약 0.5 내지 5의 실질적으로 일정한 pH로

유지한다. 이산화티탄(TiO2) 침전물의 바람직한 층두께에 도달하자 마자 티탄 염 용액과 염기의 첨가를 모두 종료한다.

이러한 소위 적정 공정이라는 기술은 티탄 염이 과도하게 사용되는 것을 피할 수 있다는 점에서 주목할 만하다. 단위 시간

당 수화된 이산화티탄으로 일정하게 코팅하는데 필요한 양 및 단위 시간당 코팅될 입자의 유효한 표면적에서 수용할 수 있

는 양만을 가수분해시 첨가함으로써 적정공정은 이루어진다. 그러므로, 코팅될 표면에 침전되지 않은 수화된 이산화티탄

입자들은 생성되지 않는다.

이산화규소 층의 적용은 예를 들어 다음과 같이 이루어질 수 있다. 칼륨 또는 나트륨 실리케이트 용액을 약 50 내지 100℃

로 가열한, 코팅될 기재의 현탁액에 계량 첨가한다. pH는 염산, 질산 또는 황산과 같은 희석된 무기산을 동시첨가하여 약 6

내지 9로 일정하게 유지한다. 이산화규소의 희망하는 층 두께가 도달되자 마자 실리케이트 용액의 첨가를 중지한다. 이 배

치(batch)는 연속적으로 약 0.5시간을 교반시킨다.

빛에 대한 안정성이나 기후에 대한 안정성을 향상시키기 위해서는 사용 분야에 따라, 최종 안료에 코팅-후 공정 또는 후처

리 공정을 하는 것이 종종 권장된다. 적절한 이와 같은 공정으로는 예를 들면 DE-C 22 15 191호, DE-A 31 51 354호,

DE-A 32 35 017호 또는 DE-A 33 34 598호에 기재되어 있다. 이러한 코팅-후 공정은 화학적 안정성을 좀더 증가시키거

나 또는 특히 다른 매개체로의 혼입과 같은 안료의 처리를 용이하게 한다.

본 발명의 안료는 다수의 색채 시스템, 바람직하게는 라카, 페인트 및 특히, 보안용 인쇄 잉크와 같은 인쇄 잉크 분야에 적

합하다. 복사가 불가능한 광학 효과때문에 본 발명의 안료는 특히, 지폐, 수표, 수표카드, 신용카드, 신분증명카드와 같은

중요한 위조방지 문서들의 제조에 사용될 수 있다. 또한, 본 발명의 안료는 종이 및 플라스틱의 레이저표시 및 예를 들어

온실 필름과 같은 농업분야에 적용이 가능하다.
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따라서, 본 발명은 페인트, 인쇄용 잉크, 라카, 플라스틱, 세라믹 재료와 유리제품 및 화장품 제제용 배합물에서의 안료의

용도를 제공한다.

물론, 보다 다양한 적용을 위하여 이 다층 안료들은 다른 안료들, 예를 들면, 투명하고 차폐된 백색, 유색 및 흑색 안료 및

소판형 산화철, 유기 안료, 홀로그래픽 안료, LCP(액정 중합체, Liquid crystal polymers) 및 금속 산화물로 코팅된 운모

와 이산화규소 소판들 등에 기초한 통상의 투명한 유색 및 흑색의 광택성 안료들과의 블렌드로 유리하게 사용될 수 있다.

이 다층성안료들은 통상의 시판 안료들과 증량제(extender)와 어떠한 비율로도 혼합될 수 있다.

하기 실시예들은 본 발명을 설명하고자 함이지 이에 대하여 어떠한 제한을 두고자 함이 아니다.

실시예

실시예 1

탈이온수 2 ℓ중의 운모(PSD 10 내지 60㎛) 100g을 넣고 80℃로 가열한다. 이 온도에서 염화철(Ⅲ)용액(14.25% Fe)

430g을 계량하여 격렬히 교반시키면서 첨가한다. 이 첨가 중에, pH는 수산화나트륨 수용액(32% NaOH)을 이용하여 4.0

을 유지한다. 연속적으로 pH를 염산(15% HCl)으로 1.8로 낮추고 이 pH에서 TiCl4용액(400g TiCl4/ℓ) 30㎖를 가한다. 첨

가 중에 pH는 수산화나트륨 수용액(32% NaOH)을 이용하여 일정하게 유지시킨다. 계속하여 이 pH를 수산화나트륨 수용

액(32% NaOH)을 이용하여 7.5로 올린 후, 이 pH에서 탈이온수 252g에 나트륨 실리케이트 252g을 넣은 용액(27% SiO2)

을 첨가한다. 이 첨가 중에 pH는 염산(15% HCl)으로 일정하게 유지시킨다.

계속적으로, pH를 염산(15% HCl)으로 2.0으로 낮추고, 이 pH에서 탈이온수 90ml 중의 염산(37% HCl) 10ml와 SnCl4 X

5H2O 3g의 용액을 계량 첨가한다. 이 첨가 중에, pH는 수산화나트륨 수용액(32% NaOH)을 이용하여 일정하게 유지한다.

후속 단계로 염산(15% HCl)을 사용하여 pH를 1.8로 낮추고, 이 pH에서 TiCl4 용액(400 g/ℓ) 655ml를 계량 첨가한다. 이

첨가 중에, 수산화나트륨 수용액(32% NaOH)을 사용하여 pH를 일정하게 유지시킨다. 이 혼합물에 TiCl4 용액을 첨가한

후, 15분간 교반하고, 생성물을 필터로 제거한 후, 탈이온수로 세척하고, 약 110℃에서 건조시킨 후, 850℃에서 45분간 하

소시킨다. 얻어진 간섭 안료는 짙은 붉은 자줏빛깔의 간섭색을 갖는다.

실시예 2

탈이온수 2 ℓ중에 운모(PSD 10-60㎛) 100g을 넣고 80℃로 가열한다. 이 온도에서 염화철(Ⅲ)용액(14.25% Fe) 430g을

계량하여 격렬히 교반시키면서 첨가한다. 이 첨가 중에, pH는 수산화나트륨 수용액(32% NaOH)을 이용하여 4.0을 유지한

다. 계속적으로 pH를 수산화나트륨 수용액(32% NaOH)으로 7.5로 올리고, 이 pH에서 탈이온수 252g에 나트륨 실리케이

트 252g을 넣은 용액(27% SiO2)을 첨가한다. 이 첨가 중에 pH는 염산(15% HCl)으로 일정하게 유지시킨다.

후속적으로, pH를 염산(15% HCl)으로 2.0으로 낮추고, 이 pH에서 탈이온수 90ml 중의 염산(37% HCl) 10ml와 SnCl4 X

5H2O 3g의 용액을 계량 첨가한다. 이 첨가 중에, pH는 수산화나트륨 수용액(32% NaOH)을 사용하여 일정하게 유지한다.

계속적으로 pH는 염산(15% HCl)을 이용하여 1.8로 낮추고, 476ml의 TiCl4 용액(400g/ℓ)을 계량 첨가한다. 이 첨가 중에,

수산화나트륨 수용액(32% NaOH)을 사용하여 pH를 일정하게 유지시킨다. 이 혼합물에 TiCl4 용액을 첨가한 후, 15분간

교반하고, 생성물을 필터로 제거한 후, 탈이온수로 세척하고, 약 110℃에서 건조시킨 후, 850℃에서 30분간 하소시킨다.

얻어진 간섭 안료는 짙은 붉은 간섭색을 갖는다.

실시예 3

탈이온수 2 ℓ중에 무스코바이트운모(입자크기 10 내지 60㎛) 100g을 넣고 80℃로 가열한다. 이어서, 격렬히 교반시키면

서, 탈이온수 90ml 중의 염산(37% HCl) 10ml와 SnCl4 X 5H2O 3g의 용액을 pH가 2.0에서 첨가한다. 이 첨가 중에, pH는

수산화나트륨 수용액(32% NaOH)을 이용하여 일정하게 유지시킨다. 계속적으로 pH 1.8에서 155ml의 TiCl4 용액(400g/

ℓ)을 가한다. 이 첨가 중에 pH는 수산화나트륨 수용액(32% NaOH)을 이용하여 일정하게 유지시킨다. 이 pH를 계속적으로
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수산화나트륨 수용액을 이용하여 2.6으로 올리고, 이 pH에서 탈이온수중의 25ml의 TiCl4용액(400 g TiCl4/ℓ), 48g의

FeCl3용액(14.25% Fe)과 4.8g의 AlCl3 X 6H2O의 용액 100ml를 첨가한다. 이 첨가 중에 수산화나트륨 수용액(32%

NaOH)를 넣어 pH를 일정하게 유지한다.

계속적으로 pH를 수산화나트륨 수용액(32% NaOH)을 이용하여 7.5로 올리고 이 pH에서 탈이온수 271g 중의 나트륨 실

리케이트용액(27% SiO2) 271g의 용액을 계량적으로 가한다. 이 pH는 염산(10% HCl)을 이용하여 일정하게 유지시킨다.

상기 pH를 계속적으로 염산(10% HCl)을 사용하여 2.0으로 낮추고, 90ml 탈이온수중의 염산(37% HCl) 10ml와 SnCl4 X

5H2O 3g의 용액을 계량 첨가한다. 이 첨가 중에 pH는 수산화나트륨수용액(50% NaOH)을 이용하여 일정하게 유지시킨

다. 계속적으로 pH 1.8에서 45ml의 TiCl4 용액(400 g TiCl4/ℓ)을 가하고, 다시 pH를 수산화나트륨 수용액(32% NaOH)을

이용하여 일정하게 유지시킨다. 이어서, pH를 수산화나트륨 수용액(32% NaOH)를 사용하여 2.6으로 올리고, 이 pH에서

157ml의 탈이온수중의 129ml TiCl4 용액(400 g TiCl4/l), 206g의 FeCl3용액(14.25% Fe)과 10.2g의 AlCl3 X 6H2O 으

로 만든 용액 230ml를 계량 첨가한다. 이 첨가 중에 pH를 수산화나트륨 수용액(32% NaOH)를 이용하여 일정하게 유지시

킨다. 마지막으로, 안료를 흡입에 의해 여과하고, 탈이온수로 세척하고, 약 110℃에서 건조시킨 후, 850℃에서 30분간 하

소시킨다. 그 결과, 오렌지색이 변하여 진한 황녹색으로 되는 진붉은 보라색의 간섭 안료를 얻게 된다.

실시예 4

실시예 2로부터 얻어진 건조된 안료를 850℃에서 30분간 형성-기체(forming-gas) 분위기(N2/H2; 85/15)에서 하소시킨

다. 이렇게 얻어진 안료는 진한 청동화효과(bronze effect)와 강한 광택성을 나타낸다.

실시예 5

탈이온수 2 ℓ중의 무스코바이트운모(입자크기 10 내지 60㎛) 100g을 80℃로 가열한다. 이어서, 격렬히 교반시키면서,

90ml 탈이온수중의 염산(37% HCl) 10ml와 SnCl4 X 5H2O 3g의 용액을 pH가 2.0에서 4ml/min의 첨가 속도로 첨가한다.

이 첨가 중에, pH는 수산화나트륨 수용액(32% NaOH)을 이용하여 일정하게 유지한다. 계속적으로 pH 1.8에서 155ml의

TiCl4 용액(400g TiCl4/ℓ)을 2 ml/min의 첨가 속도로 가한다. 이 첨가 중에 pH를 수산화나트륨 수용액(32% NaOH)을 이

용하여 일정하게 유지시킨다. 이 pH를 계속적으로 수산화나트륨 수용액을 이용하여 2.6으로 올리고, 이 pH에서 탈이온수

중의 25ml TiCl4용액(400 g TiCl4/l), 48g의 FeCl3용액(14.25% Fe)과 4.8g의 AlCl3 X 6H2O의 용액 100ml를 첨가한다.

이 첨가 중에 수산화나트륨 수용액(32% NaOH)를 넣어 pH를 일정하게 유지시킨다.

계속적으로 pH를 수산화나트륨 수용액(32% NaOH)을 이용하여 7.5로 올리고, 이 pH에서 탈이온수 297g 중의 297g의

나트륨 실리케이트 용액(27% SiO2)을 2 ml/min의 첨가 속도로 계량적으로 가한다. 이 pH를 염산(10% HCl)을 이용하여

일정하게 유지시킨다. 이 pH를 계속적으로 염산(10% HCl)으로 2.0까지 낮추고 90ml 탈이온수중의 염산(37% HCl) 10ml

와 SnCl4 X 5H2O 3g의 용액을 4 ml/min의 첨가 속도로 계량 첨가한다. 이 첨가 중에 pH는 수산화나트륨 수용액(32%

NaOH)을 이용하여 일정하게 유지한다. 계속적으로 pH 1.8에서 250.5ml의 TiCl4용액(400 g TiCl4/ℓ)을 2ml/min의 첨가

속도로 가하고, 다시 pH를 수산화나트륨 수용액(32% NaOH)을 이용하여 일정하게 유지시킨다.

계속적으로 이 안료를 흡입에 의해 여과하고, 탈이온수로 세척하고, 약 110℃에서 건조시킨다. 이 단계에 따라 수득된 안

료는 황녹색으로 변하는 붉은 보라색안료이다.

마지막으로, 850℃에서 30분간 안료를 하소시킨다. 그 결과 황녹색으로 변화될 황적색의 광택을 갖는 간섭 안료를 얻게

된다.

실시예 6

금속 산화물층을 실시예 5에서와 같이 침전시킨다. 또한, pH 2.6에서 157ml의 탈이온수중의, 129ml TiCl4용액(400 g

TiCl4/ℓ), 147ml의 FeCl3용액(14.08% Fe)과 10.2g의 AlCl3 X 6H2O의 혼합물 130ml를 1ml/min의 첨가 속도로 첨가한

다. 이 과정 중에 수산화나트륨 수용액(32% NaOH)를 넣어 pH를 유지한다.
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안료는 실시예 1 내지 5에서와 같이 후처리를 수행하였다.

건조된 안료는 고광택의 진한 적보라색을 띄었고 이는 오렌지색으로 변하였다. 하소 후에 안료는 강한 광택성의 황색으로

변하는 황적색 광택을 나타내었다.

실시예 7

실시예 4에서 얻어진 건조된 생성물을 850℃에서 30분간 형성-기체 분위기(N2/H2; 85/15)에서 하소시킨다. 이렇게 얻어

진 안료는 적색의 청동화효과, 강한 광택성 및 강해진 불투명성을 나타낸다. 색 변환시 이 색채는 진한 황녹색으로 변한다.

실시예 8

실시예 5에서 얻어진 건조된 생성물을 850℃에서 30분간 형성-기체 분위기(N2/H2; 85/15)에서 하소시킨다. 이렇게 얻어

진 안료는 진한 적색의 청동화효과, 강한 광택성 및 진한 불투명성을 나타낸다. 색 변환시 이 색채는 강한 황금색의 황색으

로 변한다.

(57) 청구의 범위

청구항 1.

(A) 굴절률(n)이 2.0 이상인 코팅,

(B) 굴절률(n)이 1.8 이하인 무색 코팅,

(C) 고굴절률의 비흡수성 코팅, 및

(D) 필요에 따라 외부 보호층을 포함하는

층 배열을 하나 이상 포함하는, 다중 코팅된 소판형 기재에 기초한 간섭 안료.

청구항 2.

제 1 항에 있어서,

기재(S)와 층(A), 층(A)와 층(B), 층(B)와 (C), 및/또는 층(C)와 층(D) 사이에, 추가의 유색 또는 무색 금속 산화물 층[(S1)

, (A1), (B1) 및/또는 (C1)]을 갖는 것을 특징으로 하는 간섭 안료.

청구항 3.

제 1 항 또는 제 2 항에 있어서,

소판형 기재가 천연 또는 합성 운모, 유리, Al2O3, SiO2 또는 TiO2 박편, 및 금속 산화물로 코팅된 소판형 물질인 것을 특징

으로 하는 간섭 안료.

청구항 4.

제 1 항 또는 제 2 항에 있어서,
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층(A), 층(B) 및 층(C)이 금속 산화물로 본질적으로 이루어진 것을 특징으로 하는 간섭 안료.

청구항 5.

제 1 항 또는 제 2 항에 있어서,

층 (A)가 이산화티탄, 산화철, 비스무쓰 옥시클로라이드, 산화지르콘, 산화주석, 산화아연, 아산화 티탄, 티탄산 철, 산화철

수화물, 산화크롬, 비스무쓰 바나데이트, 코발트 알루미네이트 또는 이들의 혼합물들로 본질적으로 이루어진 것을 특징으

로 하는 간섭 안료.

청구항 6.

제 1 항 또는 제 2 항에 있어서,

층 (B)가 이산화규소, 산화 알루미늄, 불화 마그네슘 또는 이들의 혼합물들로 본질적으로 이루어진 것을 특징으로 하는 간

섭 안료.

청구항 7.

제 1 항 또는 제 2 항에 있어서,

층 (C)가 이산화티탄, 비스무쓰 옥시클로라이드, 산화지르콘, 산화주석, 산화아연 또는 이들의 혼합물들로 본질적으로 이

루어진 것을 특징으로 하는 간섭 안료.

청구항 8.

제 1 항 또는 제 2 항에 있어서,

층 배열 (A)-(C)가 4회 이하 반복된 것을 특징으로 하는 간섭 안료.

청구항 9.

제 8 항에 있어서,

층 배열 (A)-(C)을 하나 포함하는 것을 특징으로 하는 간섭 안료.

청구항 10.

금속 산화물을 수성 매질중에서 금속염의 가수분해에 의하여 소판형 기재에 습식-화학적으로 적용하는 것을 특징으로 하

는, 제 1 항 또는 제 2 항에 따른 간섭 안료의 제조방법.

청구항 11.
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제 1 항에 따른 간섭 안료를 사용하여 제조된 것을 특징으로 하는 페인트, 라카, 인쇄용잉크, 플라스틱, 세라믹 재료들, 유

리 및 화장품 제제로부터 선택된 제품.
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