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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　チタネート化合物粉末を調製する方法において、
　第１の金属又は金属酸化物の供給源から選択される少なくとも１つの第１の無機化合物
、チタニア供給源から選択される少なくとも１つの第２の無機化合物、少なくとも１つの
結合剤、および任意でコロイド状シリカを混合して、混合物を形成する工程；
　前記混合物を、ある温度で、ある時間、焼成して、複数のチタネート化合物粒を含む多
結晶性材料を形成する工程であって、該多結晶性材料が複数の微小亀裂をさらに含む、工
程；及び
　前記多結晶性材料を前記微小亀裂の少なくとも一部に沿って破壊して、１μｍ～１００
μｍの範囲のメジアン粒径（ｄ５０）、１μｍ～８０μｍの範囲のｄ１０、１μｍ～２０
０μｍの範囲のｄ９０、０．５～２．０の範囲の（ｄ９０－ｄ１０）／ｄ５０として定義
されるＤ幅を有するチタネート化合物粉末として表される、制御された粒径及び／又は粒
径分布を有するチタネート化合物粒子を含むチタネート化合物粉末を提供する工程
を含み、
　少なくとも、（１）焼成温度；（２）焼成時間；（３）コロイド状シリカの添加；およ
び（４）ＭＴ２（二チタン酸マグネシウム）レベルを可変パラメータとして制御する、方
法。
【請求項２】
　前記多結晶性材料を前記微小亀裂の少なくとも一部に沿って破壊する工程が、前記多結
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晶性材料を粉砕する工程を含むことを特徴とする、請求項１に記載の方法。
【請求項３】
　セラミック物品を調製する方法において、
　第１の金属又は金属酸化物の供給源から選択される少なくとも１つの第１の無機化合物
、チタニア供給源から選択される少なくとも１つの第２の無機化合物、少なくとも１つの
結合剤、および任意でコロイド状シリカを混合して、混合物を形成する工程；
　前記混合物を、ある温度で、ある時間、焼成して、複数のチタネート化合物粒を含む多
結晶性材料を形成する工程であって、該多結晶性材料が複数の微小亀裂をさらに含む、工
程；
　前記多結晶性材料を前記微小亀裂の少なくとも一部に沿って破壊して、１μｍ～１００
μｍの範囲のメジアン粒径（ｄ５０）、１μｍ～８０μｍの範囲のｄ１０、１μｍ～２０
０μｍの範囲のｄ９０、０．５～２．０の範囲の（ｄ９０－ｄ１０）／ｄ５０として定義
されるＤ幅を有するチタネート化合物粉末として表される、制御された粒径及び／又は粒
径分布を有するチタネート化合物粒子を含むチタネート化合物粉末を提供する工程；
　制御された粒径分布を有するチタネート化合物粒子を含む前記チタネート化合物粉末を
含む、セラミックバッチ組成物を調製する工程；
　前記セラミックバッチ組成物を成形して、未焼成のセラミック体を調製する工程；及び
　前記未焼成のセラミック体を焼成して、セラミック物品を調製する工程であって、該セ
ラミック物品が、約室温～約８００℃の範囲にわたり、約０／℃～約２５×１０－７／℃
の範囲の熱膨張係数を有する、工程
を含み、
　少なくとも、（１）焼成温度；（２）焼成時間；（３）コロイド状シリカの添加；およ
び（４）ＭＴ２（二チタン酸マグネシウム）レベルを可変パラメータとして制御する、方
法。
【請求項４】
　セラミック物品を調製する方法において、
　第１の金属又は金属酸化物の供給源から選択される少なくとも１つの第１の無機化合物
、チタニア供給源から選択される少なくとも１つの第２の無機化合物、少なくとも１つの
結合剤、および任意でコロイド状シリカを混合して、混合物を形成する工程；
　前記混合物を、ある温度で、ある時間、焼成して、複数のチタネート化合物粒を含む多
結晶性材料を形成する工程であって、該多結晶性材料が複数の微小亀裂をさらに含む、工
程；
　前記多結晶性材料を前記微小亀裂の少なくとも一部に沿って破壊して、１μｍ～１００
μｍの範囲のメジアン粒径（ｄ５０）、１μｍ～８０μｍの範囲のｄ１０、１μｍ～２０
０μｍの範囲のｄ９０、０．５～２．０の範囲の（ｄ９０－ｄ１０）／ｄ５０として定義
されるＤ幅を有するチタネート化合物粉末として表される、制御された粒径及び／又は粒
径分布を有するチタネート化合物粒子を含むチタネート化合物粉末を提供する工程；
　制御された粒径分布を有するチタネート化合物粒子を含む前記チタネート化合物粉末を
含む、セラミックバッチ組成物を調製する工程；及び
　前記セラミックバッチ組成物を加工して、セラミック物品に施用するためのセラミック
プラグ又はセラミックスキンを提供する工程
を含み、
　少なくとも、（１）焼成温度；（２）焼成時間；（３）コロイド状シリカの添加；およ
び（４）ＭＴ２（二チタン酸マグネシウム）レベルを可変パラメータとして制御する、方
法。
【発明の詳細な説明】
【関連出願の相互参照】
【０００１】
　本出願は、その内容が依拠され、その全体がここに参照することによって本願に援用さ
れる、２０１４年１１月１９日出願の米国仮特許出願第６２／０８１，６２７号の利益を
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主張する。
【技術分野】
【０００２】
　本開示は、制御された粒径分布を有するセラミック粉末、及び、そのようなセラミック
粉末の製造方法に関する。
【背景技術】
【０００３】
　例えば多孔質のハニカム体などの高表面積構造を含むがそれらに限られない、成形され
たセラミック体は、さまざまな用途に使用されうる。このような成形されたセラミック体
は、例えば、化学反応を行うための触媒の担体として、又は、ガス流及び液体流などの流
体から微粒子、液体、又は気体種を捕捉するための吸着剤又はフィルタとして、使用され
うる。非限定的な例として、例えばハニカム成形体などのある特定の高表面積材料は、触
媒担体として、又は、ガス流からの重金属の捕捉のために用いられうる。
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００４】
　低い熱膨張係数（「ＣＴＥ」）のセラミックは、環境的な濾過用途に使用されるセラミ
ックの１つのカテゴリである。低ＣＴＥ材料の２つの例は、コージエライトとチタン酸ア
ルミニウム（「ＡＴ」）である。セラミックハニカムの製造に用いられる１つのプロセス
は、コージエライト又はＡＴ前駆体材料をバッチ化し、未焼成体を形成し、前駆体材料を
反応焼結させて、インサイチュで最終的な相（例えば、コージエライト又はＡＴ）を生成
する工程を含む。このプロセスは、最高浸漬温度近くで液体の形成を生じうるが、しかし
ながら、前駆体材料の焼結及び反応に起因して、未焼成体のかなりの収縮も引き起こしう
る。
【０００５】
　加えて、反応焼結を使用するプロセスは、しばしば、高多孔質のハニカムを製造するた
めに大量の細孔形成剤を使用する。幾つかの実施形態では、細孔形成剤の量の低減により
、効率が向上し、かつ、コストが削減されうる。
【０００６】
　最後に、セラミックバッチ材料の粒径分布（「ＰＳＤ」）は、所望の微細構造の実現に
おける重要な役割を果たす。反応焼結を使用するプロセスは、所望の微細構造を得るため
に、高い等級の原材料の使用を必要としうる。
【０００７】
　よって、代替的な方法を獲得することは有用であろう。
【課題を解決するための手段】
【０００８】
　本開示のさまざまな実施形態によれば、特定の粒径及び／又は粒径分布を有するチタネ
ート化合物粉末又はチタネート化合物粉末前駆体を生成する方法が開示される。本方法は
、第１の金属又は金属酸化物の供給源から選択される少なくとも１つの第１の無機化合物
、チタニア供給源から選択される少なくとも１つの第２の無機化合物、及び少なくとも１
つの結合剤を混合して、混合物を形成する工程；混合物を、ある温度で、ある時間、焼成
して、複数のチタネート化合物粒を含む多結晶性材料を形成する工程であって、該多結晶
性材料が複数の微小亀裂をさらに含む、工程；及び、多結晶性材料を微小亀裂の少なくと
も一部に沿って破壊して、制御された粒径及び／又は粒径分布を有するチタネート化合物
粒子を含むチタネート化合物粉末を提供する工程を含む。
【０００９】
　さまざまな実施形態において、第１の金属又は金属酸化物は、アルミニウム、アルミナ
、マグネシウム、酸化マグネシウム、鉄、酸化鉄、及びそれらの組合せの供給源から選択
される。幾つかの実施形態では、第１の金属酸化物はアルミナである。
【００１０】
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　混合物は、ある特定の実施形態では、マグネシウム化合物、鉄化合物、及びそれらの組
合せから選択される少なくとも１つの化合物をさらに含みうる。幾つかの実施形態では、
混合物はさらに、例えばコロイド状シリカなどの少なくとも１つのシリカ成分を含む。
【００１１】
　さまざまな実施形態において、多結晶性材料は、チタン酸アルミニウム、二チタン酸マ
グネシウム、チタン酸鉄、シリカ、及びそれらの組合せを含む粒を含みうる。
【００１２】
　幾つかの実施形態では、混合物は、焼成工程の前に、少なくとも１つの成形体又は未成
形体へと形成される。
【００１３】
　さまざまな実施形態において、期間は、例えば約１時間～約２５時間など、最長で約３
０時間までの範囲でありうる。
【００１４】
　温度は、ある特定の実施形態では、約１２００℃～約１８００℃の範囲でありうる。
【００１５】
　幾つかの実施形態では、チタネート化合物粒子は、約５μｍ～約６０μｍ　の範囲のｄ

５０によって特徴付けられる制御された粒径分布を有する。ある特定の実施形態では、チ
タネート化合物粒子は、約１μｍ～約１００μｍの範囲の平均粒径を有する。
【００１６】
　さまざまな実施形態において、多結晶性材料を微小亀裂の少なくとも一部に沿って破壊
する工程は、多結晶性材料を粉砕する工程を含む。幾つかの実施形態では、多結晶性材料
は自己崩壊（self-milling）する。
【００１７】
　本開示の他の例となる実施形態によれば、セラミック物品を調製する方法が開示される
。本方法は、第１の金属又は金属酸化物の供給源から選択される少なくとも１つの第１の
無機化合物、チタニア供給源から選択される少なくとも１つの第２の無機化合物、及び少
なくとも１つの結合剤を混合して、混合物を形成する工程；混合物を、ある温度で、ある
時間、焼成して、複数のチタネート化合物粒を含む多結晶性材料を形成する工程であって
、該多結晶性材料が複数の微小亀裂をさらに含む、工程；多結晶性材料を微小亀裂の少な
くとも一部に沿って破壊して、制御された粒径及び／又は粒径分布を有するチタネート化
合物粒子を含む、チタネート化合物粉末を提供する工程；及び、制御された粒径分布を有
するチタネート化合物粒子を含むチタネート化合物粉末を含む、セラミックバッチ組成物
を調製する工程を含む。
【００１８】
　幾つかの実施形態では、例示的な方法は、セラミックバッチ組成物から未焼成のセラミ
ック体を調製する工程をさらに含む。ある特定の実施形態では、セラミックバッチ組成物
は、噴霧乾燥、顆粒化、又は押出成形されて、未焼成のセラミック体を形成する。本方法
は、さらに別の例示的な実施形態では、未焼成のセラミック体を焼成して、セラミック物
品を調製する工程をさらに含みうる。ある特定の実施形態では、本方法は、セラミックバ
ッチ組成物を加工して、セラミック物品に施用するためのセラミックプラグ又はセラミッ
クスキンを提供する工程をさらに含む。
【００１９】
　さまざまな実施形態において、セラミック物品は、約室温～約８００℃の範囲にわたり
、最大約２５×１０－７／℃の範囲の熱膨張係数を含む。
【００２０】
　本開示の他の実施形態によれば、セラミックバッチ組成物は、制御された粒径分布を有
する粒子を含み、かつ、チタン酸アルミニウム、二チタン酸マグネシウム、チタン酸鉄、
シリカ、及びそれらの組合せから選択される少なくとも１つの化合物を含む。幾つかの実
施形態では、セラミックバッチ組成物は１つの化合物を含む。他の実施形態では、セラミ
ックバッチ組成物は２つの化合物を含む。さらに他の実施形態では、セラミックバッチ組
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成物は、幾つかの化合物を含む。
【図面の簡単な説明】
【００２１】
【図１Ａ】本開示の実施形態に従ったチタン酸アルミニウム凝集粒子の研磨断面の走査電
子顕微鏡写真
【図１Ｂ】本開示の実施形態に従ったチタン酸アルミニウム凝集粒子の研磨断面の走査電
子顕微鏡写真
【図２Ａ】本開示の実施形態に従ったチタン酸アルミニウム粉末粒子の走査電子顕微鏡写
真
【図２Ｂ】本開示の実施形態に従ったチタン酸アルミニウム粉末粒子の走査電子顕微鏡写
真
【図３】本開示の実施形態に従ったさまざまな技法によって粉砕されたチタン酸アルミニ
ウム粉末の粒径分布を示すグラフ
【図４】本開示のさまざまな実施形態に従ったチタン酸アルミニウム粉末の粒径分布を示
すグラフ
【図５】チタン酸アルミニウム粉末のメジアン粒径（ｄ５０）における、焼成時間、温度
、及び化学の影響を示すグラフ
【図６】チタン酸アルミニウム粉末の粒径分布における、マグネシウム濃度の影響を示す
グラフ
【図７】チタン酸アルミニウム粉末のメジアン粒径（ｄ５０）における、マグネシウム濃
度及びシリカの存在の影響を示すグラフ
【発明を実施するための形態】
【００２２】
　本開示の実施形態は、特定の又は制御された粒径及び／又は粒径分布（「ＰＳＤ」）を
有するチタネート化合物粉末の生成のための方法に関する。チタネート化合物粉末前駆体
は、結合剤と混合されて混合物を形成し、該混合物は、焼成されて多結晶性材料を形成す
る。多結晶性材料は、破砕されてチタネート化合物粉末を形成する。粉末の粒径及び／又
はＰＳＤの制御は、チタネート化合物粉末前駆体の化学、並びに、焼成時間及び温度など
の処理パラメータを介して達成される。
【００２３】
　本明細書に記載されるように生成される多結晶性材料は、粉末を粉砕するために用いら
れる方法、機械、又は技法とは無関係に、所定の粒径へと容易に破砕されうる。例えばデ
ィスク粉砕プロセスなど、粉砕プロセスのタイプを考慮せずに、任意の粉砕プロセスにさ
らす際に、所定の粒径及び／又はＰＳＤへと縮小されうる材料は、本明細書では「自己崩
壊」する材料と称される。所定の粒径も「制御」された粒径と称されうる。
【００２４】
　本明細書に記載されるように生成されるチタネート化合物粉末は、セラミックスキン及
びプラグバッチ組成物における、例えば、押出成形されたセラミックハニカム又は低熱膨
張係数（「ＣＴＥ」）のフィラー粒子など、さまざまな用途における原材料として用いら
れうる。本開示の実施形態に従って生成されたチタネート化合物粉末の制御された粒径及
び／又はＰＳＤは、セラミック体の形成の間に反応焼結することなく、所望の多孔性及び
低いＣＴＥを有するセラミック体を生じうる。ある特定の実施形態によれば、セラミック
体の焼成は、最終的なセラミック体材料を形成するために、少なくとも１つの前駆体材料
の反応に加えて、セラミック体の高密度化を結果的に生じうる。他の実施形態では、セラ
ミック体の焼成は、セラミック体の高密度化を結果的に生じうるが、セラミック体の焼成
の間にチタネート化合物が形成される必要はない。これらの実施形態では、セラミック体
は、チタネート化合物のインサイチュ形成なしに焼成される。
【００２５】
　よって、本開示のさまざまな実施形態は、チタネート化合物前駆体を予反応してチタネ
ート化合物粉末を形成することによってセラミック体を形成すること、チタネート化合物
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粉末を有するセラミックバッチ組成物を調製すること、バッチ組成物を有するセラミック
未焼成体を形成すること、及び、セラミック未焼成体を焼結してセラミック体を形成する
ことに関する。幾つかの実施形態では、チタネート化合物前駆体からチタネート化合物を
形成する反応は、セラミック未焼成体をセラミック体へと高密度化することを含む焼結ス
テップとは別の焼結ステップを含む。
【００２６】
　理論に縛られることは望まないが、多結晶性材料は、結晶子又は「粒」の熱膨張におけ
る異方性の結果として、自己崩壊しうる。この方法で生成された粉末の粒径及び／又はＰ
ＳＤは、材料の粒度に関連している。幾つかの実施形態では、粒径は粒度と実質的に同じ
である。他の実施形態では、粒径は、粒度の実質的にｎ倍であり、ここでｎは、０より大
きい数である。幾つかの実施形態では、ｎは、約１～約５０、約１～約２０、約１～約１
０、約１～約５、約２～約１０、又は約２～約５など、約１～約１００である。
【００２７】
　さまざまな実施形態によれば、粒のサイズは、チタネート化合物のペレット又は凝集塊
を形成するように焼成又はか焼された、チタネート化合物前駆体のペレット又は凝集塊の
サイズに応じて決まる。
【００２８】
　理論に縛られることは望まないが、粒は、多結晶性材料内の微小亀裂に沿って分離され
うる。幾つかの実施形態では、閾値サイズより大きいチタネート化合物粒の存在は、微小
亀裂に沿った粒の分離を結果的に生じる。閾値サイズは、チタネート化合物のペレット又
は凝集塊のサイズ、チタネート化合物のペレット又は凝集塊の化学成分、及び／又は、例
えば細孔に対する近さ又は多孔の量などの粒を取り囲む環境に応じて決定されうる。加え
て、チタネート化合物材料中の例えばマグネシウム又は鉄などの追加の金属の量は、閾値
サイズに影響を与えうる。ある特定の実施形態では、チタネート化合物のペレット又は凝
集塊が大きいほど、粒間に十分な応力を生成して微小亀裂を形成するために、より大きい
閾値サイズを必要とする。幾つかの実施形態では、閾値サイズは、例えば約１μｍ～約５
μｍなど、約１μｍ～約１０μｍの範囲である。
【００２９】
　多結晶性材料を所望の又は制御された粒径へと破砕するのに必要とされるエネルギーは
、異方性の熱膨張によって誘起される歪みエネルギーによって、一部又は全体的に供給さ
れうる。よって、少なくともある特定の実施形態では、非常に小さい力学的な外部エネル
ギーが、所望の又は制御されたサイズの粒子の生成に必要とされる。さまざまな実施形態
において、積極的な又はエネルギー集約型の粉砕工程がないことは、焼成後の粉末の汚染
の可能性を低減しうる。
【００３０】
　本開示のさまざまな実施形態によって生成されるチタネート化合物粉末は、所定の又は
制御された粒径及び／又はＰＳＤを有することから、粉末を要求される粒径及び／又はＰ
ＳＤへと粉砕するための費用のかかる機械及び／又はプロセスの必要性が低減される。少
なくとも幾つかの実施形態では、チタネート化合物粉末の粒径及び／又はＰＳＤは、粉砕
プロセス又は技法とは無関係である。
【００３１】
　さまざまな実施形態によれば、チタネート化合物粉末は、擬板チタン石粉末又は擬板チ
タン石の結晶構造を有するチタネート化合物を含む。幾つかの実施形態では、チタネート
化合物粉末は、アルミニウム、マグネシウム、鉄、又はそれらの組合せから選択される少
なくとも１つの金属を含む。
【００３２】
　本開示のさまざまな実施形態に従ったチタネート化合物前駆体は、第１の金属又は金属
酸化物を含む化合物とチタンを含む化合物とを含む。幾つかの実施形態では、チタネート
化合物前駆体は、アルミニウム、マグネシウム、鉄、ケイ素、又はそれらの組合せから選
択される元素を含む少なくとも１つの化合物を含む。本出願人らは、チタネート化合物前
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駆体材料の粒径が多結晶性のチタネート化合物材料の粒度又は微小亀裂に影響を与えない
ことを見出した。
【００３３】
　さまざまな実施形態において、第１の金属又は金属酸化物は、アルミニウムを含む化合
物から選択される。幾つかの実施形態では、アルミニウムを含む化合物は、例えばアルミ
ナの供給源など、アルミニウムを含む無機化合物である。アルミナの非限定的な供給源と
しては、例えば、焼成アルミナ、α－アルミナ、ベーマイト、カオリン、焼成カオリン、
水和アルミナ、ギブサイト、コランダム、水酸化アルミニウム、水酸化酸化アルミニウム
、及びアルミニウム三水和物が挙げられる。カオリン及び焼成カオリンは、アルミナに加
えてシリカの供給源でもあり、幾つかの実施形態では、限られた量で添加される。
【００３４】
　アルミニウムを含む化合物は、所望のチタネート化合物材料にとって適切な任意の量で
存在しうる。さまざまな実施形態において、アルミニウムを含む化合物は、チタネート化
合物前駆体を含む混合物、又はチタネート化合物前駆体混合物の無機部分全体の少なくと
も約３５質量パーセントである。幾つかの実施形態では、アルミニウムを含む化合物は、
チタネート化合物前駆体混合物の無機部分全体の少なくとも約４０質量パーセント、少な
くとも約４５質量パーセント、少なくとも約５０質量パーセント、又は少なくとも約５５
質量パーセントである。例えば、ある特定の実施形態では、アルミニウムを含む化合物は
、チタネート化合物前駆体混合物の無機部分全体の約４５質量パーセント、約４６質量パ
ーセント、約４７質量パーセント、約４８質量パーセント、約４９質量パーセント、約５
０質量パーセント、約５１質量パーセント、約５２質量パーセント、約５３質量パーセン
ト、約５４質量パーセント、又は約５５質量パーセントである。
【００３５】
　さまざまな実施形態において、チタンを含む化合物は、例えばチタニアの供給源など、
チタンを含む無機化合物である。非限定的なチタニアの供給源としては、例えば、二酸化
チタン、二酸化ルチルチタン、アナターゼ二酸化チタン、及びルチル鉱石が挙げられる。
ルチル鉱石は、チタニアの他の供給源よりも低コストでありうるが、しかしながら、幾つ
かの実施形態では、チタニアの他の供給源よりも高レベルの不純物を含みうる。
【００３６】
　チタンを含む化合物は、所望のチタネート化合物材料にとって適切な任意の量で存在し
うる。さまざまな実施形態において、チタンを含む化合物は、チタネート化合物前駆体混
合物の無機部分全体の少なくとも約３５質量パーセントである。幾つかの実施形態では、
チタンを含む化合物は、チタネート化合物前駆体混合物の無機部分全体の少なくとも約４
０質量パーセント、少なくとも約４５質量パーセント、少なくとも約５０質量パーセント
、又は少なくとも約５５質量パーセントである。例えば、ある特定の実施形態では、チタ
ンを含む化合物は、チタネート化合物前駆体混合物の無機部分全体の約４１質量パーセン
ト、約４２質量パーセント、約４３質量パーセント、約４４質量パーセント、約４５質量
パーセント、約４６質量パーセント、約４７質量パーセント、約４８質量パーセント、約
４９質量パーセント、約５０質量パーセント、又は約５１質量パーセントである。
【００３７】
　幾つかの実施形態では、少なくとも１つの追加の無機材料がチタネート化合物前駆体混
合物に添加される。追加の無機材料の非限定的な例としては、アルミニウム含有化合物、
マグネシウム含有化合物、鉄含有化合物、マグネシウム及び鉄含有化合物、及びそれらの
混合物が挙げられる。本開示のさまざまな実施形態では、チタネート化合物前駆体混合物
は、マグネシウム含有化合物と鉄含有化合物の両方を含む。少なくともある特定の実施形
態では、多結晶性のチタネート化合物材料は、チタン酸アルミニウム、二チタン酸マグネ
シウム、及びチタン酸鉄を含む粒を有する。このような多結晶性のチタネート化合物材料
は、チタン酸アルミニウム、二チタン酸マグネシウム、及びチタン酸鉄を含む粒子を含む
、チタネート化合物粉末を提供するように破砕されうる。
【００３８】
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　チタネート化合物前駆体混合物中のマグネシウム及び／又は鉄の量は、多結晶性のチタ
ネート化合物材料における粒度、及び／又は、多結晶性のチタネート化合物材料の破砕の
結果生じるチタネート化合物粉末の粒径及び／又は粒径分布を制御するために利用されう
る。
【００３９】
　ある特定の実施形態では、水酸化マグネシウム、タルク、焼成タルク、酸化マグネシウ
ム、炭酸マグネシウム、アルミン酸マグネシウムスピネル、ブルサイト、又はそれらの組
合せなど、マグネシウム含有化合物が、チタネート化合物前駆体混合物に添加される。タ
ルク及び焼成タルクは、マグネシウムに加えてシリカの供給源でもあり、幾つかの実施形
態では限られた量で添加される。ブルサイトは、他のマグネシウム供給源よりも低コスト
でありうる。
【００４０】
　チタネート化合物前駆体混合物の焼成後、チタネート化合物及び二チタン酸マグネシウ
ム（「ＭＴ２」）を含む粒を有する多結晶性材料が形成される。幾つかの実施形態では、
チタネート化合物はチタン酸アルミニウム（「ＡＴ」）であり、多結晶性材料はＡＴ及び
ＭＴ２を含む粒を有する。
【００４１】
　マグネシウム含有化合物は、多結晶性のチタネート化合物材料中のＭＴ２の所望の含量
、多結晶性のチタネート化合物材料の所望の粒度又は粒度分布、及び／又は、多結晶性の
チタネート化合物材料の破砕の結果生じるチタネート化合物粉末の所望の粒径又は粒径分
布に基づいた任意の適切な量で、チタネート化合物前駆体混合物中に存在しうる。本開示
のさまざまな実施形態では、マグネシウム含有化合物は、チタネート化合物前駆体混合物
中の無機化合物の全質量に基づいて、約１質量パーセント～約２０質量パーセント、又は
約２質量パーセント～約１０質量パーセントなど、最大約３０質量パーセントの範囲の量
で存在する。幾つかの実施形態では、マグネシウム含有化合物の量は、チタネート化合物
前駆体混合物中の無機化合物の全質量に基づいて、約０パーセント、約０．５質量パーセ
ント、約１質量パーセント、約２質量パーセント、約３質量パーセント、約５質量パーセ
ント、約８質量パーセント、約１０質量パーセント、約１５質量パーセント、又は約２０
質量パーセントである。
【００４２】
　他の実施形態では、酸化鉄、ヘマタイト、及びイルメナイトなどの鉄含有化合物が、チ
タネート化合物前駆体混合物に添加される。チタネート化合物前駆体混合物の焼成後、チ
タネート化合物及びチタン酸鉄を含む粒を有する多結晶性材料が形成される。
【００４３】
　鉄含有化合物は、多結晶性のチタネート化合物材料中のチタン酸鉄の所望の含量、多結
晶性のチタネート化合物材料の所望の粒度又は粒度分布、及び／又は、多結晶性のチタネ
ート化合物材料の破砕の結果生じるチタネート化合物粉末の所望の粒径又は粒径分布に基
づいた任意の適切な量で、チタネート化合物前駆体混合物中に存在しうる。本開示のさま
ざまな実施形態では、鉄含有化合物は、チタネート化合物前駆体混合物中の無機化合物の
全質量に基づいて、最大約４質量パーセント、約１質量パーセント～約４質量パーセント
、又は約２質量パーセント～約３質量パーセントの範囲の量で存在する。幾つかの実施形
態では、鉄含有化合物の量は、チタネート化合物前駆体混合物中の無機化合物の全質量に
基づいて、約０パーセント、約０．５質量パーセント、約１質量パーセント、約１．５質
量パーセント、約２質量パーセント、約２．５質量パーセント、約３質量パーセント、約
３．５質量パーセント、又は約４質量パーセントである。
【００４４】
　本開示の幾つかの実施形態によれば、チタネート化合物前駆体混合物は、例えばコロイ
ド状シリカなどのシリカ化合物を含む。幾つかの実施形態では、多結晶性のチタネート化
合物材料は、チタン酸アルミニウム及びシリカを含む粒を有する。このような多結晶性の
チタネート化合物材料は、チタン酸アルミニウム及びシリカを含む粒子を有するチタネー
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ト化合物粉末をもたらすように破砕されうる。
【００４５】
　チタネート化合物前駆体混合物中のコロイド状シリカの存在は、多結晶性のチタネート
化合物材料の粒度、及び／又は、多結晶性のチタネート化合物材料の破砕の結果生じるチ
タネート化合物粉末の粒径及び／又はＰＳＤにおけるマグネシウム及び／又は鉄の量の影
響を抑制しうる。よって、ある特定の実施形態では、シリカを含む多結晶性のチタネート
化合物材料の破砕の結果生じるチタネート化合物粉末のメジアン粒径は、チタネート化合
物粉末中のマグネシウム及び／又は鉄の量との強い相関関係はない、又はそれらとは全く
相関関係がないであろう。
【００４６】
　さまざまな実施形態によれば、チタネート化合物前駆体混合物は、焼結の間にガラスを
形成するであろう成分を含む。理論に縛られることは望まないが、コロイド状シリカなど
のガラス質相は、多結晶性のチタネート化合物材料の焼結及び粒の成長速度論に影響を与
えうる。ある特定の実施形態では、カルシウム、ホウ素、ナトリウム、カリウム、セリウ
ム、ランタン、他の希土類元素、又はそれらの組合せなどの他のガラス質相が用いられう
る。
【００４７】
　幾つかの実施形態では、チタネート化合物前駆体混合物は、焼結の間又は後に結晶相を
形成するであろう成分を含む。シリカ又はケイ酸塩などの結晶相は、ある特定の実施形態
では、多結晶性のチタネート化合物材料の焼結及び粒の成長速度論に影響を与えうる。
【００４８】
　コロイド状シリカは、任意の適切な量で存在しうる。さまざまな実施形態において、コ
ロイド状シリカは、チタネート化合物前駆体混合物の無機部分全体の１００質量パーセン
トに基づいて、約１質量パーセント～約４質量パーセント、又は約２質量パーセント～約
４質量パーセントなど、最大で約５質量パーセントの範囲の量の上乗せ添加として存在す
る。ある特定の実施形態では、コロイド状シリカは、チタネート化合物前駆体混合物の無
機部分全体の１００質量パーセントに基づいて、約０質量パーセント、約０．５質量パー
セント、約１質量パーセント、約２質量パーセント、約３質量パーセント、約４質量パー
セント、又は約５質量パーセントの量の上乗せ添加として存在する。
【００４９】
　チタネート化合物前駆体混合物は、少なくとも１つの結合剤を含みうる。結合剤は、有
機結合剤又は無機結合剤でありうる。幾つかの実施形態では、チタネート化合物前駆体混
合物は、結合剤を含まない。幾つかの実施形態によれば、結合剤は感熱性の結合剤である
。他の実施形態では、結合剤は、感熱性の結合剤である必要はない。
【００５０】
　幾つかの実施形態では、チタネート化合物前駆体混合物は、有機結合剤を含む。ある特
定の実施形態では、有機結合剤は、セルロース又はセルロース誘導体である。有機結合剤
の非限定的な例としては、改質デンプン、グルテン、天然ガム、ポリエチレンオキシド、
ポリビニルピロリドン、メチルセルロース及びヒドロキシプロピルメチルセルロースが挙
げられ、例えばＭｅｔｈｏｃｅｌ（登録商標）Ａ４Ｍなどである。
【００５１】
　他の実施形態では、チタネート化合物前駆体混合物は無機結合剤を含む。ある特定の実
施形態では、無機結合剤は、コロイド状シリカ、コロイド状アルミナ、粘土型の材料、又
はそれらの組合せである。
【００５２】
　さまざまな実施形態において、結合剤は、チタネート化合物前駆体混合物の無機部分全
体の１００質量パーセントに基づいて、約０．１質量パーセント～約５質量パーセント、
約０．２質量パーセント～約３質量パーセント、約０．３質量パーセント～約２質量パー
セント、約０．３質量パーセント～約１．５質量パーセント、約０．３質量パーセント～
約１質量パーセント、又は約０．４質量パーセント～約０．８質量パーセントなど、０～
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約１０質量パーセントの範囲の量の上乗せ添加として存在しうる。例えば、結合剤は、チ
タネート化合物前駆体混合物の無機部分全体の１００質量パーセントに基づいて、約０．
１質量パーセント、約０．２質量パーセント、約０．３質量パーセント、約０．４質量パ
ーセント、約０．５質量パーセント、約０．６質量パーセント、又は約０．７質量パーセ
ントの量の上乗せ添加として存在しうる。
【００５３】
　チタネート化合物前駆体混合物はさらに、必要に応じて、他の添加剤、例えば　レオロ
ジー改質剤、分散剤、界面活性剤、又は潤滑剤を含みうる。添加剤の非限定的な例として
は、脂肪酸及びトール油が挙げられる。幾つかの実施形態では、チタネート化合物前駆体
混合物は他の添加剤を含まない。
【００５４】
　チタネート化合物前駆体混合物は、バッチとして焼成されてよく、あるいは、混合物は
、焼成前に少なくとも１つの成形体又は未成形体へと形成されうる。さまざまな実施形態
において、混合物は、焼成前に少なくとも１つの成形体又は未成形体へと、押出成形、一
軸又は静水圧冷間プレス、圧延、噴霧乾燥、カレンダー仕上げ、及び／又は押圧されうる
。混合物は、各本体の均一な焼成のために実質的に均一な寸法を有する複数の本体へと形
成されうる。ある特定の実施形態では、混合物は、焼成前にペレットへと形成される。幾
つかの実施形態では、粒のサイズは、焼成前の成形体又は未成形体のサイズによって制御
される。幾つかの実施形態では、焼成前の成形体又は未成形体がより大きいと、多結晶性
材料において、より大きい粒度を生じる。
【００５５】
　焼成の間の加熱速度は、幾つかの実施形態では、約１℃／分より大きくなりうる。ある
特定の実施形態では、焼成の間の加熱速度は、約２℃／分、約３℃／分、約４℃／分、約
５℃／分、約６℃／分、又は７℃／分より大きい。幾つかの実施形態では、加熱速度は、
最大約１００℃／分又は１０００℃／分でありうる。
【００５６】
　チタネート化合物前駆体混合物は、例えば、約１２００℃～約２０００℃、約１２５０
℃～約１７００℃、約１３００℃～約１７００℃、約１４００℃～約１８００℃、約１４
００℃～約１７００℃、約１４５０℃～約１７００℃、約１５００℃～約１７００℃、又
は約１５００℃～約１６５０℃など、少なくとも約１２００℃の最高温度又は「最高浸漬
」温度で焼成されうる。幾つかの実施形態では、チタネート化合物前駆体混合物は、約１
４５０℃、約１５００℃、約１５５０℃、約１６００℃、約１６５０℃、又は約１７００
℃の温度で焼成される。
【００５７】
　チタネート化合物前駆体混合物は、焼成時間として知られる時間の間、焼成されうる。
焼成時間は、チタネート化合物前駆体が最高温度又は最高浸漬温度で保持される時間であ
り、チタネート化合物前駆体を最高温度まで加熱するのに費やした時間、又はチタネート
化合物前駆体を最高温度から冷却するのに費やした時間を含まない。さまざまな実施形態
において、焼成時間は、例えば、約１時間～約３０時間、約１時間～約２５時間、約１時
間～約１０時間、約１時間～約５時間、約１時間～約４時間、又は約１時間～約３時間な
ど、少なくとも約０．５時間又は最長で約３０時間である。幾つかの実施形態では、チタ
ネート化合物前駆体混合物は、約０．５時間、約１時間、約１．５時間、約２時間、約２
．５時間、又は約３時間の間、焼成される。
【００５８】
　焼成の間の冷却速度は、幾つかの実施形態では、約１℃／分より大きくなりうる。ある
特定の実施形態では、焼成の間の加熱速度は、約１０℃／分、約５０℃／分、約１００℃
／分、約２００℃／分、約３００℃／分、約４００℃／分約５００℃／分、約６００℃／
分、約７００℃／分、約８００℃／分、約９００℃／分、又は約１０００℃／分より大き
い。
【００５９】
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　焼成工程の間、チタネート化合物前駆体混合物は、複数のチタネート化合物粒を有する
多結晶性のチタネート化合物材料を形成する。本開示のさまざまな実施形態では、多結晶
性のチタネート化合物材料は、焼成工程の時間及び温度に基づいた、特定の粒度及び／又
は粒度分布の粒を有する。ある特定の実施形態では、粒の特定のサイズ及び／又はサイズ
分布は、該粒度及び／又は粒度分布が制御される及び／又は制御可能になるように、焼成
工程の時間及び温度、並びに、チタネート化合物前駆体混合物の組成に基づいて、あらか
じめ定められる。
【００６０】
　多結晶性のチタネート化合物材料はまた、複数の微小亀裂も含む。さまざまな実施形態
において、チタネート化合物粒の一部は、微小亀裂によって分離される。幾つかの実施形
態では、例えば、約２０％～約１００％、約２５％～約９５％、約３０％～約９０％、約
３５％～約８５％、約４０％～約８０％、又は約５０％～約７５％など、少なくとも約２
０％のチタネート化合物粒が微小亀裂によって分離される。さまざまな実施形態において
、少なくとも約３０％、少なくとも約４０％、少なくとも約５０％、少なくとも約６０％
、少なくとも約７０％、少なくとも約８０％、少なくとも約８５％、少なくとも約９０％
、又は少なくとも約９５％のチタネート化合物粒が微小亀裂によって分離される。
【００６１】
　多結晶性のチタネート化合物材料は、任意の知られた方法によって破砕されて、チタネ
ート化合物粉末を形成しうる。さまざまな実施形態において、多結晶性のチタネート化合
物材料は、微小亀裂の少なくとも一部に沿って破砕されて、制御された粒径及び／又はＰ
ＳＤを有するチタネート化合物粒子を有するチタネート化合物粉末を提供する。幾つかの
実施形態では、チタネート化合物粒子は微小亀裂を含む、すなわち、チタネート化合物材
料は、すべての微小亀裂に沿っては破砕されない。
【００６２】
　さまざまな実施形態によれば、チタネート化合物粒子の少なくとも１つの表面は、微小
亀裂の破断面である。幾つかの実施形態では、チタネート化合物粒子の少なくとも１つの
表面は研摩面である、すなわち、チタネート化合物材料の少なくとも一部は、微小亀裂以
外の場所で破砕されうる。
【００６３】
　さまざまな実施形態において、多結晶性のチタネート化合物材料を破砕するために用い
られる方法は、結果的に得られるチタネート化合物粉末の粒径及び／又はＰＳＤに影響を
与えない。多結晶性のチタネート化合物材料を破砕する方法としては、粉砕、ボールミル
、超音波処理、ディスク粉砕、及び、手持ち式の乳棒及び乳鉢の使用が挙げられるがこれ
らに限られない。
【００６４】
　本開示のさまざまな方法は、例えば約５μｍ～約６０μｍ、又は約１０μｍ～約５０μ
ｍなど、約１μｍ～約１００μｍの範囲のメジアン粒径（ｄ５０）を有するチタネート化
合物粉末を提供する。
【００６５】
　本開示のさまざまな方法は、制御された粒径分布（「ＰＳＤ」）を有するチタネート化
合物粉末を提供する。
【００６６】
　さまざまな実施形態によれば、チタネート化合物粉末は、例えば約５μｍ～約６０μｍ
、約１０μｍ～約５０μｍ、約１２μｍ～約２５μｍ、又は約１５μｍ～約２０μｍなど
、約１μｍ～約８０μｍの範囲のｄ１０を有する。
【００６７】
　さまざまな実施形態において、チタネート化合物粉末は、例えば約５μｍ～約１５０μ
ｍ、約１０μｍ～約１００μｍ、約２０μｍ～約８０μｍ、約４０μｍ～約７０μｍ、又
は約５０μｍ～約６０μｍなど、約１μｍ～約２００μｍの範囲のｄ９０を有する。
【００６８】



(12) JP 6502495 B2 2019.4.17

10

20

30

40

50

　さまざまな実施形態によれば、（ｄ９０－ｄ１０）／ｄ５０として定義されるチタネー
ト化合物粉末のＤ幅は、約０．５～約２．０、約０．８～約１．８、約０．９～約１．６
、約１．０～約１．５、約１．０～約１．４、約１．１～約１．４、約１．１～約１．３
、約１．２～約１．４、約１．２～約１．３、約０．８～約１．２、約０．９～約１．１
、約１．０～約１．２、又は約１．１～約１．２の範囲にある。このような狭い粒径分布
は、従来の粉砕方法によっては達成困難である。
【００６９】
　上記方法によってもたらされる制御された粒径及び／又は粒径分布を有するチタネート
化合物粉末は、セラミックバッチ組成物の調製に用いられうる。幾つかの実施形態では、
セラミックバッチ組成物は、制御された粒径及び／又は粒径分布を有し、かつ、チタン酸
アルミニウム、チタン酸マグネシウム（magnestium titanate）、チタン酸鉄、及びそれ
らの組合せから選択される化合物を含む粒子を含む。ある特定の実施形態では、粒子はさ
らにシリカを含む。
【００７０】
　セラミックバッチ組成物は、任意の知られた方法によって、未焼成のセラミック体へと
成形及び焼成されて、セラミック体を生じうる。幾つかの実施形態では、セラミックバッ
チ組成物は、無機物、有機物、溶媒、及びチタネート化合物を含む。さまざまな実施形態
によれば、セラミックバッチ組成物は、少なくとも１つの細孔形成剤を含む。他の実施形
態では、セラミックバッチ組成物は細孔形成剤を含まない。
【００７１】
　ある特定の実施形態によれば、未焼成のセラミック体の焼成により、最終的なセラミッ
ク体材料を形成するための少なくとも１つの前駆体材料の反応に加えて、未焼成のセラミ
ック体の高密度化も結果的に生じる。他の実施形態では、未焼成のセラミック体の焼成は
、未焼成のセラミック体の高密度化を結果的に生じ、チタネート化合物は、未焼成のセラ
ミック体の焼成の間に形成される必要はない。これらの実施形態では、未焼成のセラミッ
ク体は、チタネート化合物のインサイチュ形成なしに焼成される。幾つかの実施形態では
、セラミックバッチ組成物におけるチタネート化合物の使用により、未焼成のセラミック
体の焼成の間に、結果的により少ない圧密化又は収縮が生じうる。
【００７２】
　さまざまな実施形態によれば、少なくとも１つのチタネート化合物を含むセラミックバ
ッチ組成物は、少なくとも１つの細孔形成剤を含む。焼成の間の未焼成のセラミック体の
収縮の低下に起因して、チタネート化合物前駆体を使用するセラミックバッチ組成物より
も、必要とされる細孔形成剤の量が低減される。ある特定の実施形態では、セラミックバ
ッチ組成物における特定の粒径分布と、低減され多量の細孔形成剤とを有する、少なくと
も１つのチタネート化合物の使用により、チタネート化合物前駆体及びより大量の細孔形
成剤を使用するセラミックバッチ組成物を用いた場合に可能であるよりも高多孔質の材料
が結果的に生じうる。
【００７３】
　さまざまな実施形態において、セラミックバッチ組成物は、未焼成のセラミック体へと
押出成形されうる。幾つかの実施形態では、未焼成のセラミック体は焼成されて、例えば
、約室温～約８００℃の範囲にわたって最大約１５×１０－７／℃、約１×１０－７／℃
～約１０×１０－７／℃、又は約１×１０－７／℃～約５×１０－７／℃など、約室温～
約８００℃の範囲にわたって最大で約２５×１０－７／℃までの範囲の熱膨張係数（「Ｃ
ＴＥ」）を有するセラミック物品を調製する。
【００７４】
　幾つかの実施形態では、セラミックバッチ組成物は、別のセラミック物品に施用するた
めのセラミックプラグ又はセラミックスキンとして用いられうる。
【００７５】
　上記方法によるチタネート化合物粉末の調製におけるさまざまなパラメータの影響が、
下記実施例に示されている。可変パラメータには、（１）焼成温度；（２）焼成時間；（
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３）コロイド状シリカの添加；（４）ＭＴ２レベルが含まれうる。生成されたチタネート
化合物粉末のＰＳＤにおけるこれらのパラメータの各々の影響を以下に説明する。
【実施例】
【００７６】
　以下の実施例は、本開示を限定することを意図していない。
【００７７】
　実施例１
　本開示の原理をさらに例証するため、チタン酸アルミニウム（「ＡＴ」）を含む幾つか
のチタネート化合物粉末を、上記開示される方法によって調製した。表１は、実施例の実
施に用いられた原材料の重量部を列挙している。
【００７８】
【表１－１】

【００７９】
【表１－２】

【００８０】
　無機原材料（アルミナ、二酸化チタン、及び水酸化マグネシウム）を有機結合剤（「Ｍ
ｅｔｈｏｃｅｌ」Ａ４Ｍ）とともにＬｉｔｔｌｅｆｏｒｄ（登録商標）ミキサを使用して
混合し、その後、４０ｍｍの二軸スクリュ押出機を使用してペレットへと押出成形した。
次に、小型のアルミナボートを使用して、ペレットを箱型の加熱炉内で焼成した。焼成さ
れたペレットを、その後、さまざまな手段を用いて破砕し、粉末の粒径分布（「ＰＳＤ」
）を測定して、結果的に得られる粉末の粒径及びＰＳＤにおけるバッチ化学及び処理条件
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の影響を調べた。
【００８１】
　図１Ａ及び１Ｂは、それぞれ、１００倍及び５００倍の倍率で、表１に概説されるバッ
チ２の組成を有する多結晶性のＡＴ材料の研磨断面の走査電子顕微鏡写真（「ＳＥＭ」）
の画像を示している。個々の粒を分離する微小亀裂がはっきりと分かる。比較的狭い粒度
分布も表れている。
【００８２】
　図２Ａ及び２Ｂは、それぞれ、１０００×及び５０００×の倍率における、表１に概説
されるバッチ２の組成を有するＡＴ粉末粒子のＳＥＭ画像を示している。図２Ａ及び２Ｂ
に示されるＡＴ粉末粒子は、手持ち式の乳棒及び乳鉢によって破砕した多結晶性のＡＴ材
料の結果である。特に図２Ｂに示されるように、微小亀裂は、個々の粒を分離するように
見える。加えて、粒子の表面の少なくとも一部は微小亀裂破断面である。図１Ａ及び１Ｂ
に示される粒度分布に実質的に比例した、比較的狭い粒径分布も表れている。
【００８３】
　図３は、乳鉢及び乳棒、乳鉢及び乳棒の後に超音波処理、ボールミルの後に超音波処理
、及び、ディスク粉砕（例えばＢｉｃｏ社）を含む、４つの技法によってバッチ２の多結
晶性のＡＴ材料を粉砕することによって得られたＡＴ粉末の粒径分布を示している（１６
００℃で２時間焼成）。図３に示されるように、ＰＳＤは、さまざまな粉砕法において、
依然として一致している。これは、多結晶性のＡＴ材料中の粒は、使用される特定の粉砕
方法に関係なく、微小亀裂に沿って優先的に分離することを示唆している。また、多結晶
性のＡＴ材料を破砕するためには、例えば低エネルギー消耗粉砕などの穏やかな粉体化（
gentle communition）方法のみが必要とされることも観察された。
【００８４】
　図４は、同一条件下で焼成された、バッチ１の１５ロットについての粒径分布を示して
いる。すべてのロットを、ディスク粉砕機を使用して粉砕した。図４に示されるように、
粒径分布は、１５ロットの各々について依然として一致している。これは、粒径分布が、
所与の化学、焼成温度、及び焼成時間について再現可能であることを示唆している。
【００８５】
　図５は、それぞれ、バッチ１、８、及び９の多結晶性のＡＴ材料の粉砕によって得られ
たＡＴ粉末の粒径分布を示している（１６００℃で２時間焼成）。メジアン粒径（ｄ５０

）は、ＭＴ２含量の増加につれて増加する。粒径分布は、ＭＴ２含量によっても影響を受
ける。
【００８６】
　図６は、それぞれ、バッチ３～７の多結晶性のＡＴ材料の粉砕によって得られたＡＴ粉
末についてのメジアン粒径を示すグラフである（４００℃／時間の加熱速度で、１６００
℃で２時間焼成）。図６に示されるように、メジアン粒径（ｄ５０）は、バッチ３及び４
のＭＴ２レベルの増加につれて増加する。しかしながら、バッチ５～７におけるシリカの
存在は、ＡＴ粉末のメジアン粒径におけるＭＴ２レベルの影響を少なくとも減少させるよ
うに見える。よって、バッチ５及び６は、異なる量のＭＴ２を有するにもかかわらず、お
およそ同じメジアン粒径を有する。バッチ７では、より多量のＭＴ２を有するにもかかわ
らず、メジアン粒径はバッチ５及び６に対してわずかな増加しか示さない。
【００８７】
　図７は、バッチ１及び２の多結晶性のＡＴ材料を粉砕することによって得られるメジア
ン粒径のＡＴ粉末における、バッチ化学並びに焼成時間及び温度の影響を示すグラフであ
る。
【００８８】
　焼成温度は、図７に示されるように、生成されたＡＴ粉末のメジアン粒径（ｄ５０）に
対し強い影響を有することが分かった。焼成温度が高くなると、より粗い粒径を生じる。
しかしながら、このパラメータは、非シリカ含有組成物（バッチ１）においてのみ有効で
あることが分かったと同時に、シリカ含有組成物（バッチ２）は、焼成温度に対して実際
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には感受性ではないことが分かった。
【００８９】
　焼成時間は、粉末の粒径に影響を与えた別のパラメータであった。焼成時間の増加は、
より大きい粒度につながり、したがって、図７に示されるように粗い粉末を生じる。この
変数は、シリカ含有組成物（バッチ２）よりも非シリカ含有組成物（バッチ１）において
より強い影響を有することが分かった。
【００９０】
　コロイド状シリカ含有組成物（バッチ２）は、その低シリカ対応物（バッチ１）よりも
粗い粒子を生じることが分かった。しかしながら、この組成物は、上述のように焼成時間
及び温度に対してより感受性が低いことが分かった。
【００９１】
　実施例２
　同一組成を有する幾つかの純粋なＡＴ粉末を、以下に開示される方法によって調製し、
異なる加熱速度で焼成した。
【００９２】
　５５．３５％の焼成アルミナ及び４４．６５％の二酸化チタン、並びに３．６４％のヒ
ドロキシプロピルメチルセルロースＦ２４０　ＬＦの上乗せ添加の混合物をドライブレン
ドした。１０．５％の水を加え、結果的に得られた混合物を、二軸スクリュ押出機で押出
成形した。押出成形物を乾燥させた後に、異なる加熱速度で焼成した。５０℃／時間及び
５℃／時間の条件については、室温から１０００℃までの加熱速度は３００℃／時間であ
り、１０００℃から１６００℃の最高温度までは、より遅い速度を使用した。押出成形物
を最高温度で２時間保持した。すべての条件に、３００℃／時間の冷却速度を使用した。
【００９３】
　表２は、ＸＲＤデータとともに、ＡＴ粉末の粒径分布における加熱速度の影響を示して
いる。すべての事例において、優位相は、すべての事例において、チタン酸アルミニウム
である。材料は、粒径を測定する前に乳鉢及び乳棒で、手動で粉砕した。
【００９４】
【表２】

【００９５】
　表２に示されるように、加熱速度が遅いほど、結果的に、より大きい粒径分布を生じた
。特に、５０℃／時間の加熱速度を有する試料Ｅは、試料の最大Ｄ幅である３．０のＤ幅

を有していた。５℃／時間の加熱速度を有する試料Ｆもまた、２．０の大きいＤ幅を有し
ていた。各々、少なくとも１００℃／時間の加熱速度を有する試料Ａ～Ｄは、各々、１．
４以下のＤ幅を有していた。
【００９６】
　加えて、加熱速度が遅いほど、結果的に、より大きい粒径を生じた。試料Ｅ及びＦは、
少なくとも１００℃／時間の加熱速度及び１７～２４μｍのメジアン粒径を有する試料Ａ
～Ｄよりも、それぞれ、はるかに大きい３０μｍ及び４１μｍのメジアン粒径（ｄ５０）
を有していた。試料Ｅ及びＦのそれぞれ１０６μｍ及び１００μｍのｄ９０は、試料Ａ～
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Ｄの３１～４５μｍのｄ９０よりもはるかに大きかった。
【００９７】
　ルチルのピークの存在は、未反応のルチル相の材料の存在の現れである。ルチルピーク
がないＸＲＤスペクトルを有する試料は、ルチルのピークを伴ったＸＲＤスペクトルを有
する試料と比較して、より完全な反応を示す。各々が少なくとも１００℃／時間の加熱速
度を有する試料Ａ～Ｄは、ルチルピークを示さず、実質的に完全な反応を示唆した。
【００９８】
　実施例３
　バッチ１の組成を有する幾つかのＡＴ／ＭＴ２粉末を、実施例１の方法で調製し、異な
る加熱速度で焼成した。
【００９９】
　５０℃／時間の試料については、室温から１０００℃までの加熱速度は３００℃／時間
であり、１０００℃から１６００℃の最高温度まではより遅い速度を使用した。押出成形
物を最高温度で２時間、保持した。すべての条件に３００℃／時間の冷却速度を使用した
。
【０１００】
　表３は、ＸＲＤデータとともに、ＡＴ／ＭＴ２粉末の粒径分布における加熱速度の影響
を示している。すべての事例において、優位相はチタン酸アルミニウムである。粒径を測
定する前に、材料を乳鉢及び乳棒で、手動で粉砕した。
【０１０１】
【表３】

【０１０２】
　表３に示されるように、加熱速度は、実施例２に開示される純粋なＡＴ試料についてよ
りも、ＡＴ／ＭＴ２試料で、粒径分布に対し、より少ない影響を有していた。特に、５０
℃／時間～４００℃／時間の加熱速度を有するＡＴ／ＭＴ２試料Ｇ～Ｊは、各々、純粋な
ＡＴ試料Ａ～Ｆよりも小さい、１．０のＤ幅を有していた。
【０１０３】
　加えて、加熱速度は、実施例２に開示される純粋なＡＴ試料についてよりも、ＡＴ／Ｍ
Ｔ２試料で、粒径に対し、より少ない影響を有していた。特に、試料Ｊは、５０℃／時間
の加熱速度及び３０μｍのメジアン粒径を有するのに対し、１００℃／時間～４００℃／
時間の加熱速度を有するＡＴ／ＭＴ２試料Ｇ～Ｉは、各々、２２μｍ～２６μｍのメジア
ン粒径（ｄ５０）を有していた。ＡＴ／ＭＴ２試料Ｇ～Ｉの３７～４８μｍのｄ９０は、
試料Ａ～Ｄの３１～４５μｍのｄ９０と同等であった。
【０１０４】
　加熱速度は、ＡＴ／ＭＴ２試料の反応の完全性に影響を与えた。５０℃／時間の加熱速
度を有する試料Ｊは、微量のアルミナを示し、僅かな量の未反応の原材料を示唆した。少
なくとも１００℃／時間の加熱速度を有する試料Ｇ～Ｉは、各々、ルチルピークを示さず
、実質的に完全な反応を示唆した。
【０１０５】
　他に示唆されない限り、本明細書及び特許請求の範囲で用いられるすべての数は、その
ように記載されていようといまいと、用語「約」によってすべての事例において修正され
るように解釈されるべきである。また、本明細書及び特許請求の範囲で用いられる正確な
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数値は、本開示の追加の実施形態を形成するものと解されたい。実施例に開示される数値
の正確さを確実にするために努力がなされている。しかしながら、測定された数値は、そ
れぞれの測定法に見られる標準偏差の結果として生じる、ある特定の誤差を本質的に含み
うる。
【０１０６】
　本明細書で用いられる場合、名詞の使用は、「少なくとも１つ」の対象を指し、そうで
はないことが明確に示されない限り、「１つのみ」の対象に限定されるべきではない。
【０１０７】
　本明細書で用いられる場合、用語「少なくとも１つ」は、例えば、１つ、２つ、幾つか
、多く、又はすべてなど、「１つ以上」を意味する。
【０１０８】
　本明細書で用いられる場合、用語「及び／又は」は、少なくとも１つの選択肢を意味す
るが、しかしながら、例えば１つ、２つ、幾つか、多くの、又はすべての選択肢など、２
つ以上の選択肢も含みうる。
【０１０９】
　前述の概要及び詳細な説明は、両方とも、単なる典型かつ説明であって、限定されるこ
とは意図されていないものと解されたい。
【０１１０】
　本明細書に取り込まれ、その一部を構成する添付の図面は、限定されることは意図され
ておらず、むしろ本開示の実施形態を例証するものである。
【０１１１】
　他の実施形態は、本明細書の検討及び本開示の実施から当業者にとって明白であろう。
【０１１２】
　以下、本発明の好ましい実施形態を項分け記載する。
【０１１３】
　実施形態１
　チタネート化合物粉末を調製する方法において、
　第１の金属又は金属酸化物の供給源から選択される少なくとも１つの第１の無機化合物
、チタニア供給源から選択される少なくとも１つの第２の無機化合物、及び少なくとも１
つの結合剤を混合して、混合物を形成する工程；
　前記混合物を、ある温度で、ある時間、焼成して、複数のチタネート化合物粒を含む多
結晶性材料を形成する工程であって、該多結晶性材料が複数の微小亀裂をさらに含む、工
程；及び
　前記多結晶性材料を前記微小亀裂の少なくとも一部に沿って破壊して、制御された粒径
及び／又は粒径分布を有するチタネート化合物粒子を含むチタネート化合物粉末を提供す
る工程
を含む、方法。
【０１１４】
　実施形態２
　前記少なくとも１つの第１の無機化合物がアルミナの供給源から選択されることを特徴
とする、実施形態１に記載の方法。
【０１１５】
　実施形態３
　前記混合物が、マグネシウム化合物、鉄化合物、及びそれらの組合せから選択される少
なくとも１つの化合物をさらに含むことを特徴とする、実施形態１又は２に記載の方法。
【０１１６】
　実施形態４
　前記多結晶性材料が、チタン酸アルミニウム、二チタン酸マグネシウム、チタン酸鉄、
及びそれらの組合せから選択される化合物の粒を含むことを特徴とする、実施形態１～３
のいずれかに記載の方法。
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【０１１７】
　実施形態５
　前記混合物が、少なくとも１つのシリカ成分をさらに含むことを特徴とする、実施形態
１～４のいずれかに記載の方法。
【０１１８】
　実施形態６
　前記少なくとも１つのシリカ成分がコロイド状シリカから選択されることを特徴とする
、実施形態５に記載の方法。
【０１１９】
　実施形態７
　前記混合物が、焼成工程の前に、少なくとも１つの成形体又は未成形体へと形成される
ことを特徴とする、実施形態１～６のいずれかに記載の方法。
【０１２０】
　実施形態８
　前記焼成時間が、最長で約３０時間までの範囲であることを特徴とする、実施形態１～
７のいずれかに記載の方法。
【０１２１】
　実施形態９
　前記焼成時間が、約１時間～約２５時間の範囲であることを特徴とする、実施形態８に
記載の方法。
【０１２２】
　実施形態１０
　前記焼成温度が、約１２００℃～約１８００℃の範囲であることを特徴とする、実施形
態１～９のいずれかに記載の方法。
【０１２３】
　実施形態１１
　加熱速度が、少なくとも約１℃／分であることを特徴とする、実施形態１～１０のいず
れかに記載の方法。
【０１２４】
　実施形態１２
　前記チタネート化合物粒子が、約５μｍ～約６０μｍの範囲のｄ５０によって特徴付け
られる、制御された粒径分布を有することを特徴とする、実施形態１～１１のいずれかに
記載の方法。
【０１２５】
　実施形態１３
　前記チタネート化合物粒子が、約１μｍ～約１００μｍの範囲の平均粒径を有すること
を特徴とする、実施形態１～１２のいずれかに記載の方法。
【０１２６】
　実施形態１４
　前記多結晶性材料を前記微小亀裂の少なくとも一部に沿って破壊する工程が、前記多結
晶性材料を粉砕する工程を含むことを特徴とする、実施形態１～１３のいずれかに記載の
方法。
【０１２７】
　実施形態１５
　前記多結晶性材料が自己崩壊することを特徴とする、実施形態１４に記載の方法。
【０１２８】
　実施形態１６
　セラミック物品を調製する方法において、
　第１の金属又は金属酸化物の供給源から選択される少なくとも１つの第１の無機化合物
、チタニア供給源から選択される少なくとも１つの第２の無機化合物、及び少なくとも１
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　前記混合物を、ある温度で、ある時間、焼成して、複数のチタネート化合物粒を含む多
結晶性材料を形成する工程であって、該多結晶性材料が複数の微小亀裂をさらに含む、工
程；
　前記多結晶性材料を前記微小亀裂の少なくとも一部に沿って破壊して、制御された粒径
及び／又は粒径分布を有するチタネート化合物粒子を含むチタネート化合物粉末を提供す
る工程；及び
　制御された粒径分布を有するチタネート化合物粒子を含む前記チタネート化合物粉末を
含む、セラミックバッチ組成物を調製する工程
を含む、方法。
【０１２９】
　実施形態１７
　前記少なくとも１つの第１の無機化合物がアルミナの供給源から選択されることを特徴
とする、実施形態１６に記載の方法。
【０１３０】
　実施形態１８
　前記セラミックバッチ組成物を成形して、未焼成のセラミック体を調製する工程をさら
に含む、実施形態１６又は１７に記載の方法。
【０１３１】
　実施形態１９
　前記未焼成のセラミック体を焼成して、セラミック物品を調製する工程をさらに含む、
実施形態１６～１８のいずれかに記載の方法。
【０１３２】
　実施形態２０
　前記セラミック物品が、約室温～約８００℃の範囲にわたり、約０／℃～約２５×１０
－７／℃の範囲の熱膨張係数を含むことを特徴とする、実施形態１９に記載の方法。
【０１３３】
　実施形態２１
　前記セラミックバッチ組成物を加工して、セラミック物品に施用するためのセラミック
プラグ又はセラミックスキンを提供する工程をさらに含む、実施形態１６～２０のいずれ
かに記載の方法。
【０１３４】
　実施形態２２
　チタン酸アルミニウム、二チタン酸マグネシウム、チタン酸鉄、及びそれらの組合せか
ら選択される化合物を含む、制御された粒径分布を有する粒子を含むセラミックバッチ組
成物。
【０１３５】
　実施形態２３
　シリカ成分をさらに含むことを特徴とする、実施形態２２に記載のセラミックバッチ組
成物。



(20) JP 6502495 B2 2019.4.17

【図１Ａ】

【図１Ｂ】

【図２Ａ】

【図２Ｂ】 【図３】



(21) JP 6502495 B2 2019.4.17

【図４】 【図５】

【図６】 【図７】



(22) JP 6502495 B2 2019.4.17

10

20

30

フロントページの続き

(72)発明者  ロッカー，ロバート　ジョン
            アメリカ合衆国　ニューヨーク州　１４８３０　コーニング　スペンサー　ヒル　ロード　３０８
            ３
(72)発明者  サルマ，フタヴァハナ　クチブホトラ
            アメリカ合衆国　ニューヨーク州　１４８７０　ペインテッド　ポスト　クリークサイド　ドライ
            ヴ　１００　ナンバー３０４
(72)発明者  テペシュ，パトリック　デイヴィッド
            アメリカ合衆国　ニューヨーク州　１４８３０　コーニング　ワトーガ　アヴェニュー　１７９

    審査官  小野　久子

(56)参考文献  特開２０１０－２５４５５７（ＪＰ，Ａ）　　　
              特開２０１０－１３８０３６（ＪＰ，Ａ）　　　
              特開２０１０－１５９１９７（ＪＰ，Ａ）　　　
              特開２０１０－１５００８８（ＪＰ，Ａ）　　　
              国際公開第２０１４／０２８２０７（ＷＯ，Ａ１）　　
              国際公開第２０１４／０４６９１２（ＷＯ，Ａ１）　　
              特開２０１０－１８０１２０（ＪＰ，Ａ）　　　
              特開２０１１－０２０８９９（ＪＰ，Ａ）　　　
              国際公開第２０１０／０９５６１５（ＷＯ，Ａ１）　　
              特開２０１０－０８９９８１（ＪＰ，Ａ）　　　
              特開２０１０－１３２５２７（ＪＰ，Ａ）　　　
              特開２０１０－０７７００８（ＪＰ，Ａ）　　　
              特開２０１０－１３８０３５（ＪＰ，Ａ）　　　
              URIBE R，FORMACION DE TITANATO DE ALUMINIO POR REACCION EN ESTADO SOLIDO DE ALUMINA Y 
              TITANIA，BOLETIN DE LA SOCIEDAD ESPANOLA DE CERAMICA Y VIDRIO，ES，２０００年　３月　
              １日，VOL:39, NR:2，PAGE(S):221 - 228，ALUMINUM TITANATE FORMATION BY SOLD-STATE REACT
              ION OF ALUMINA AND TITANIA，ＵＲＬ，https://www.researchgate.net/profile/Rafael_Uribe3
              /publication/45192162_Formacion_de_Titanato_de_Aluminio_por_Reaccion_en_Estado_Solido_
              de_Alumina_y_Titania/links/57c998a708ae59825180f135/Formacion-de-Titanato-de-Aluminio-
              por-Reaccion-en-Estado-Solid

(58)調査した分野(Int.Cl.，ＤＢ名)
              Ｃ０１Ｇ　　２３／００　　　　
              Ｃ０４Ｂ　　３５／４６２　　　


	biblio-graphic-data
	claims
	description
	drawings
	overflow

