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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　マトリクスとしての少なくとも一つのポリマー、および気孔を有する少なくとも一つの
エアロゲルを含む複合材料であって、該ポリマーが実質的に該エアロゲルの気孔に入らず
、該エアロゲルの少なくとも一部が、実質的に該ポリマーの該気孔中への侵入を妨げるた
めに少なくとも部分的に皮膜により被覆され、該皮膜が該気孔にわたって橋かけするかま
たは遮蔽する、複合材料。
【請求項２】
　前記複合材料がシンタクチックフォームまたは断熱材である、請求項１に記載の複合材
料。
【請求項３】
　請求項２に記載のシンタクチックフォームにより断熱されるパイプを含む断熱パイプ。
【請求項４】
　気孔を有するエアロゲルを含む被覆エアロゲルであって、該エアロゲルが、実質的にポ
リマーの該気孔中への侵入を妨げるために少なくとも一つの皮膜により少なくとも部分的
に被覆され、該エアロゲルが表面および内部気孔体積を有すると共に、該皮膜が該エアロ
ゲルの表面上にあって、該皮膜が該気孔にわたって橋かけするかまたは遮蔽し、従って気
孔を覆うが、しかしエアロゲルの内部気孔体積中に浸透せず、該ポリマーがエアロゲルの
内部気孔体積中に入ることを該皮膜が妨げる、被覆エアロゲル。
【請求項５】
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　気相蒸着技術、液相析出技術、または固相技術により前記エアロゲル上に薄膜を堆積す
ることにより請求項４に記載の被覆エアロゲルを形成する方法。
【請求項６】
　分級ミル中で前記エアロゲルを少なくとも一つの被覆物質により被覆して被覆エアロゲ
ルを形成し、次に、該被覆エアロゲルを少なくとも一つの未硬化ポリマーと混合し、次に
、該ポリマーを硬化して前記複合材料を形成することを含む、請求項１に記載の複合材料
を調製する方法。
【請求項７】
　微細粒子を前記エアロゲル上に被覆することにより該エアロゲルを被覆し、該エアロゲ
ルを加熱し該微細粒子を融解して該エアロゲル上に層を形成し、次に、該被覆エアロゲル
を少なくとも一つの未硬化ポリマーと混合し、次に、該ポリマーを硬化して前記複合材料
を形成することを含む、請求項１に記載の複合材料を調製する方法。
【請求項８】
　前記エアロゲルを水性溶媒中に溶解または分散または乳化した第１反応物質を含む水系
溶液により被覆し、次に、第２反応物質を含有する非極性溶媒を該水系溶液により被覆し
た該エアロゲルに添加し、次に、該非極性溶媒を除去して第１および第２反応物質の反応
生成物を得て被覆エアロゲルを形成し、次に、該被覆エアロゲルを少なくとも一つの未硬
化ポリマーと混合し、次に、該ポリマーを硬化して前記複合材料を形成することを含む、
請求項１に記載の複合材料を調製する方法。
【請求項９】
　該ポリマーが水系ポリマー以外の有機ポリマーであり且つ該皮膜が水系ポリマー被膜で
あるか、または該ポリマーが水系ポリマーであり且つ該被膜が界面活性剤または湿潤剤を
含む、請求項１に記載の複合材料。
【請求項１０】
　該エアロゲルが疎水性表面基をさらに含む、請求項１に記載の複合材料。
【請求項１１】
　該ポリマーが水系ポリマー以外の有機ポリマーであり且つ該皮膜が水系ポリマー被膜で
あるか、または該ポリマーが水系ポリマーであり且つ該被膜が界面活性剤または湿潤剤を
含む、請求項４に記載の被覆エアロゲル。
【請求項１２】
　該エアロゲルが疎水性表面基をさらに含む、請求項４に記載の被覆エアロゲル。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、シンタクチックフォームおよび複合材料、ならびにそれらを調製するための
方法およびシンタクチックフォームおよび複合材料用用途に関する。さらに詳細には、本
発明は、エアロゲルを含有するシンタクチックフォームおよび複合材料に関する。
【背景技術】
【０００２】
　シンタクチックフォームは、一般に、樹脂環境中に組立式に製造される「バブル」また
はミクロスフェア充填剤と考えられる。シンタクチックフォームは、それらの樹脂マトリ
クスがガラスまたはセラミックミクロスフェアなどの成形粒子により埋め込まれている複
合材料である。シンタクチックフォームは、所定のサイズおよび充填組成の中空または固
形球体がフォームの密度を制御するために用いられるという事実により、他のフォームか
らそれら自体を識別する。
【０００３】
　シンタクチックフォームは、深い大洋の流速計測用の海中／海洋装置、対潜水艦戦、サ
ンドイッチ複合材料、航空宇宙産業および自動車産業などの低い密度（単位体積当り質量
）の充填材料を必要とする目的のために用いられてきている。
【０００４】
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　シンタクチックフォームの例には、例えば、不溶性マトリクスを有するシンタクチック
フォームに関する米国特許第５，１２０，７６９号明細書、および不溶性マトリクスおよ
び炭素ミクロスフェアを有するフォームに関する米国特許第３，８３２，４２６号明細書
が挙げられる。可溶性ポリマーマトリクスを有するシンタクチックフォームは、米国特許
第５，４３２，２０５号明細書に記載されている。シンタクチックフォームは多くの工業
用途を有する。
【０００５】
　シンタクチックフォームの前に、一般に、二つのタイプのフォームがあった：ガス注入
により作り出されるブロン・フォーム；および化学物質の使用を通して作り出される自己
発泡性フォーム。つい最近、固形物をガラス、セラミック、またはポリマーの微小球体と
混合することにより作り出される材料が、工業用途およびハイテク用途における使用範囲
の増大を見出しつつある。
【０００６】
　ブロン・フォームは、ガスを液体中に混合するか、または注入し、それを浴槽中の石鹸
泡のような泡にすることにより製造される。泡が固化する場合に、フォームが作り出され
る。一般的に、自己発泡性フォームは、一つはガスに分解して泡を形成するため、一つは
気泡の壁を形成するための少なくとも二つの化学成分の使用を必要とする。ここでもやは
り、泡周辺の化学成分が固化する場合に、フォームが作り出される。 
【０００７】
　硬質フォームおよびそれらの製造のための方法は、技術上周知である。こうしたフォー
ムは、一般的に、ポリイソシアネートを、発泡剤の存在下でポリオールなどのイソシアネ
ート反応材料と反応させることにより製造される。過去に用いられた多くの発泡剤はもは
や許容可能でなく、近年開発されたものは一段と高いコストで利用可能である。さらに、
最新式の発泡剤により調製される硬質フォームは、フォームが用いられる場合に、すなわ
ち、１０，０００フィート以上の深海パイプライン断熱材のような用途において必要とさ
れる高圧縮強度を示さない。
【０００８】
　近年、フォーム製造のために用いられる基本材料コストの実質的な増加は、用いられる
基本材料の量および仕上げ材料の質量を下げるための充填材料の開発と使用を促進してき
た。示唆される充填剤材料および断熱材料の一つは、中空ミクロスフェアを利用する。本
明細書において用いられる表現「シンタクチック」は、気泡材料を製造するためのポリマ
ーマトリクス中の中空球体または他の材料の使用を指す。
【０００９】
　液体発泡剤をカプセル化する合成熱可塑性樹脂殻を有する発泡ミクロスフェアは公知で
ある。例えば、米国特許第４，８２９，０９４号明細書、第４，８４３，１０４号明細書
および第４，９０２，７２２号明細書を参照すること。米国特許第４，８２９，０９４号
明細書および第４，８４３，１０４号明細書は、自由流動性ミクロスフェアを含有する低
密度充填剤を有するシンタクチック・ポリマーフォーム組成物に関する。
【００１０】
　米国特許第４，９１６，１７３号明細書は、製粉可能なモデリングストック用途用のポ
リウレタン（ＰＵ）シンタクチックフォーム組成物に関する。これらのＰＵシンタクチッ
クフォーム組成物は、高いガラス転移温度および低い熱膨張率を有すると共に、高分子イ
ソシアネート、アミン系ポリオール、ポリエーテルトリオール、モレキュラーシーブ材料
および中空ミクロスフェアから調製される。フォームは固形ポリマーマトリクスとして説
明される。これらの組成物は、ポリメチレン・ポリ（フェニルイソシアネート）に基づく
と共に、モデリングストック用途には適するが、しかし、深海パイプライン断熱材におけ
る一段と厳しい要求事項には適さないことが可能である低い物理的性質（すなわち、引張
強度、伸び、など）をもたらす。
【００１１】
　固形ポリマーマトリクスは米国特許第４，９５９，３９５号明細書に記されている。こ
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の特許は開環重合によるシクロオレフィンモノマーのバルク重合に関するもので、マイク
ロカプセル化発泡剤は、成形しようとする物品の両面が金型表面と接触したままであるよ
うに、射出成形手順の間金型を充填することを助ける。
【００１２】
　米国特許第４，３０３，７２９号明細書および第４，３０３，７３６号明細書は、プラ
スチック中の充填剤材料としての中空プラスチックミクロスフェアの使用に関する。これ
らの二つにより記載されるミクロスフェアは、一般に、大きな径のミクロスフェア、すな
わち、２００～１０，０００μｍの範囲にあるミクロスフェアである。これらのミクロス
フェアは、低熱伝導率プラスチック組成物から製造され、低熱伝導率ガスでブローして改
善される断熱材料および複合材料を製造することができる。
【００１３】
　全体組成物の２～５質量％の添加量を有する中空ミクロスフェアは、米国特許第４，０
３８，２３８号明細書に記されている。低密度ポリウレタンは、軽量中空球体またはマイ
クロバルーンおよび液体粘度低減剤を含有する高速硬化ポリウレタン形成性組成物から製
造される。
【００１４】
　ガラスマイクロバルーンを含む硬質シンタクチックフォームは、米国特許第４，０８２
，７０２号明細書に記されている。これらのフォームは、有機ポリオール、ポリイソシア
ネート、ポリオールとポリイソシアネート反応用の触媒、マイクロバルーン、および２峰
性気泡構造を有する難燃性フォームを混合することにより得られる。
【００１５】
　米国特許第３，５１０，３９２号明細書は、気泡ポリウレタン中のガラス根粒に関する
。ポリウレタンは、ポリイソシアネートと反応するポリオールおよび／またはポリエステ
ル、およびガス状発泡剤を提供するために架橋の間水を含有する。反応成分は、反応速度
を制御するために、適する混合装置中で界面活性剤および触媒と均質に混合される。細胞
状のガラス根粒は、次に閉じられ発泡が起こる金型キャビティの底にある均質な混合物に
添加される。これらは、連続ポリウレタン相および不連続相（すなわち、細胞状ガラス根
粒）を有する建築用パネルに適する。
【００１６】
　米国特許第６，１６６，１０９号明細書は、シンタクチック硬質ＰＵＲ／ＰＩＲフォー
ムボードストックに関する。これらの中空ミクロスフェアは炭化水素、空気または真空で
充填されて、フォーム中に均一な気泡構造を導入する。０．０１～６０μｍの平均径を有
するミクロスフェアは、独立気泡ポリウレタンフォームによりカプセル化される。実施例
中のフォームは、ポリエステル、界面活性剤、触媒、水、クロロフルオロカーボン発泡剤
およびポリメチレン・ポリ（フェニルイソシアネート）に基づく。これらのシンタクチッ
ク硬質フォームは２峰性気泡構造を有する。
【００１７】
　日本特許第４２５７４２９号明細書は、断熱材および包装材に有用である滑らかな表面
を有するフォームシートの製造に関する。この文献のフォームシートは、基部フィルム上
に有機ポリマー結合剤および低沸点溶媒密封熱膨張性マイクロカプセルを含有する組成物
を塗布し、被覆層上にポリエステルフィルムを積層し、被覆層を乾燥し発泡させるために
加熱し、ポリエステルフィルムを除去することにより調製することができる。得られるフ
ォームシートは均一な独立気泡および滑らかな表面を有する。
【００１８】
　断熱性シンタクチックフォーム組成物は、米国特許第６，２８４，８０９号明細書に記
されている。これらのフォーム組成物は、０．１２０ワット／メートル－°Ｋ未満の熱伝
導率を有し、約１０，０００ｆｔまでの深さでの深海用途用に許容可能な強度および浮力
特性を示す。
【００１９】
　従来型のシンタクチックフォームは、ミクロスフェアなどの組立式のまたは製造された
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「泡」を用いる。一部は、マイクロバルーン、またはなおマクロバルーンとしてのミクロ
スフェアを指す。シンタクチックフォームは、機械的にミクロスフェアを樹脂と組み合わ
せて複合材料を形成することにより調製することができる。ブロンおよび自己発泡性フォ
ームおよび界面活性剤が、広く変動するサイズおよび形状のガスポケットのかなり不規則
な分布を生みだす一方で、シンタクチックフォームの気孔率は、樹脂環境を有するミクロ
スフェアの注意深い選択および混合により一段と厳密に制御することができる。シンタク
チックフォームは、また、組立フォームと呼ぶことができる。
【００２０】
　通常のフォームは目に見えて多孔質であるが、一方で、シンタクチックフォームは、材
料が均質な固形物であるように見えるほどに小さな気泡を有することができる。シンタク
チックフォームは、一般的に、深い海中車両、機器包装、電子装置、ケーブルブイ、深海
掘削操作用の浮きカラー、ラジオ周波数および航空宇宙用途において、および工場のひな
形製作者により用いられる。換言すれば、フォームは、例えば、浮力が重要である工業用
途において用いられる。シンタクチックフォームは、また、被覆または非被覆化学物質、
生物製剤、栄養補助食品、成長因子、アミノ酸、生物活性材料、および製薬、衛生、獣医
、農業および医療用途用の製薬活性材料の担体として用いることができる。
【００２１】
　この分野における一部の前の特許には、ブタジエンのホモポリマー、またはそのポリマ
ーの少なくとも４０％がブタジエンであるブタジエンとスチレンなどのコポリマーである
ポリマーの制御硬化により製造されるシンタクチックフォームに関する米国特許第３，８
５６，７２１号明細書が挙げられる。スチレンの代わりに、メチルまたはエチル誘導体は
用いることができる。シンタクチックフォームには、フォーム製品に強度を与える微細中
空球体を含み、シンタクチックフォーム製品は極めて低い密度を有する。高分子材料は２
段硬化を受ける。第１段階は、より低い温度での硬化において用いられるメチルエチルケ
トン（ＭＥＫ）過酸化物または他の過酸化物、ナフテン酸コバルト、ナフテン酸鉄、およ
びアセチルアセトン（ペンタンジオン）などを利用する低温硬化系であり、第２段階で用
いられる過酸化物は活性化のためにより高い温度を必要とする。
【００２２】
　米国特許第４，２５０，１３６号明細書は、組み立てられるか、または形成しようとす
る物品の形状を有する金型内に置かれる複合材料のサンドイッチに関する。複合サンドイ
ッチは、以下の構成要素からなる：（１）織物またはマット形態にあるガラス繊維などの
強化材料の第１または底部層；（２）エポキシ、ポリエステル、またはビニルエステルな
どの液体熱硬化性樹脂を含有する、初期弾力性の開放気泡フォームの第１層は、第１強化
層上に塗られ、（３）強化材料の第２層は開放気孔フォーム層を含有する第１樹脂上に塗
られ；（４）ドゥ様の一貫性を有する未硬化シンタクチックフォームの適する量を、第２
強化層上に置き、（５）第３強化層は未硬化および非晶質のシンタクチックフォーム上に
置き；（６）液体、樹脂含有、開放気泡の弾力性フォームは第３強化層上に塗られ；およ
び（７）強化材料の第４または上部層は第２樹脂含有フォーム層上に塗られる。
複合サンドイッチは、次に、金型内に置かれ、適する熱および圧力を受けて、未硬化サン
ドイッチが金型の内部形状を呈することを引き起こす。
【００２３】
　米国特許第４，４２５，４４１号明細書は、耐高温性および難燃性の独立気泡ポリイミ
ドフォーム材料およびフォームを製造する方法に関する。芳香族テトラカルボン酸２無水
物はオキソンチンと反応して、次に適するアルコールとエステル化するＮ－置換イミドを
生成する。得られる液体は乾燥され、乾燥残留物は、一般に、０．５～１０ｍｍ範囲にあ
る径を有する粒子を有する均一な粉末とされる。粉末は、好ましくは、最終サイズ低減の
前または後のいずれかで、適度な真空、適度な温度でさらに乾燥されて、あらゆる過剰の
残留アルコールを除去する。粉末は、適する時間帯にわたり、約９０～１５０℃の範囲に
ある温度に加熱される場合に、自然に発泡して独立気泡フォームを形成する。粉末が閉鎖
金型中で発泡する場合に、強化された独立気泡フォーム製品が得られる。制限のないやり
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方で発泡する場合に、約０．４ｍｍ～１５ｍｍ間の平均径を有する独立気泡「マクロバル
ーン」が得られる。
【００２４】
　米国特許第４，５１８，７１７号明細書は、低密度改質ポリイミド／ポリイミド－アミ
ドフォームを製造する方法および得られる組成物に関する。Ｎ－置換脂肪族イミドは、適
する芳香族２無水物を適するオキシムと反応させることにより調製される。ポリイミド形
成材料は、エステル化溶媒中にＮ－置換脂肪族イミドを溶解させ、次に、適する芳香族ジ
アミンを添加することにより調製される。この材料を乾燥して粉末にする。少なくとも約
１００℃まで安定している、適する水和化合物は粉末と混合される。フォームは、次に、
安定なフォームを製造するために十分な時間帯にわたり材料を反応温度に加熱することに
より製造される。材料は融解し、次に、自発的に発泡してフォームを形成し、それは自己
支持性となり、弾力性で可撓性のフォームに硬化する。水和化合物の添加は、例外的に低
い密度のフォームをもたらすことが見出されている。加熱条件に応じて、ポリイミド、ポ
リイミド－アミドまたはそれらの混合物は生成することが可能であり、選択的に可変な物
理的性質を有するフォームをもたらす。
【００２５】
　米国特許第４，１６１，４７７号明細書、第４，１８３，８３８号明細書、および第４
，１８３，８３９号明細書は、難燃性であり、塗料および接着剤として有用である一部の
ポリイミド組成物に関する。上述の特許に記載されている塗料および接着剤組成物は、芳
香族テトラカルボン酸２無水物を環式アミドまたはオキシムと反応させることにより適す
るビスイミドを最初に調製することによって製造される。
【００２６】
　しかし、従来型のフォームに匹敵する密度を有するシンタクチックフォームを製造する
上で、問題に直面してきている。シンタクチックフォームの一般的な密度は、０．３～０
．５ｇ／ｃｍ3間で変動するが、一方で従来型のフォームは、一般的に、０．０１～０．
１ｇ／ｃｍ3間で変動する。シンタクチックフォームの密度は、一般に、フォームの限ら
れた気孔率により制約されてきた。気孔率は、シンタクチックフォームの全体空隙容量（
例えば、空気充填、ガス充填、または低密度成分の存在）の尺度であり、ミクロスフェア
の空隙容量と隙間の空隙容量の合計からなる。シンタクチックフォーム製造の最新の方法
を用いて、ミクロスフェアにより提供される空隙容量は、隙間空間により提供される空隙
容量よりも大きい。従って、シンタクチックフォームの密度は、ミクロスフェアの空隙容
量により限定されてきた。そういうものとして、シンタクチックフォームの用途は限定さ
れてきた。
【００２７】
　上述のおよび本出願書全体を通しての特許および出版物は、参考のためそれらの全体を
組み込み、本出願書の一部を形成する。
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【００２８】
　本発明の特徴は、シンタクチックフォームを形成する目的のため中空ガラスまたはポリ
マーミクロスフェア以外の材料を用いる複合材料を提供することである。
【００２９】
　本発明のさらなる特徴は、低い熱伝導率、および小さな複合材料密度を有するシンタク
チックフォームなどの複合材料を提供することである。
【００３０】
　本発明の追加特徴は、ポリマー複合材料中にエアロゲルを用い、さらに、低密度、低熱
伝導率、低電気伝導率、低誘電率および／または衝撃吸収性、および／または光透過率な
どのエアロゲルに帰因する望ましい特性を達成するための方法を提供することである。
【００３１】
　本発明のさらなる特徴は、等しいかまたはそれを超える圧縮強度であることができる、
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より低い熱伝導率を有するシンタクチックフォームなどの複合材料を提供することである
。
【００３２】
　本発明の追加の特徴および利点は、以下の説明中の一部で述べられ、一つには説明から
明らかであるか、または本発明の実施により学ぶことが可能である。本発明の目的および
他の利点は、該説明および添付クレーム中で特に指摘される要素および組合せによって実
現するか、または得ることができる。
【課題を解決するための手段】
【００３３】
　これらのおよび他の利点を達成するために、そして本明細書において具現化され、広く
記載される本発明の目的に従って、本発明は、少なくとも一つのポリマー、セラミックお
よび／またはガラスおよび少なくとも一つのエアロゲルを含む複合材料に関する。１以上
の実施形態において、ポリマー、セラミック、および／またはガラスは、好ましくは、複
合材料中のマトリクスまたは連続相として存在する。一般に気孔を有するエアロゲルは、
完全でないとしても、少なくとも部分的に、少なくとも一つの皮膜により表面被覆されて
、実質的に気孔中へのポリマー、セラミックおよび／またはガラスの侵入を妨げる。好ま
しくは、エアロゲル上の皮膜は、薄い皮膜層であり、外側エアロゲル粒子表面のみの上に
存在し、従って、気孔を覆う（close）が、しかしエアロゲルの内部気孔体積中に浸透し
ない皮膜である。１以上の実施形態において、皮膜は、ポリマー、セラミックおよび／ま
たはガラス、ならびに他の物質がエアロゲルの内部気孔体積中に入り込むことを妨げる。
こうした皮膜を提供することにより、エアロゲルの属性は保持され、従って、ポリマー、
セラミック、および／またはガラスマトリクス中のエアロゲルの使用を可能とし、低密度
および望ましい熱伝導率などの望ましい特性を得る。
【００３４】
　あるいは、疎水性エアロゲルが用いられる場合、次に、ポリマーが溶解し、分散し、乳
化し、または混合される水系は、ポリマーの気孔体積への侵入が最低限になるように複合
材料を形成するために用いることができる。
【００３５】
　本発明は、また、少なくとも一つのポリマー、セラミック、および／またはガラス、お
よび少なくとも一つの処理エアロゲルを含む複合材料に関する。一般に気孔を有するエア
ロゲルは、完全でないとしても、少なくとも部分的に、処理剤により処理される。処理エ
アロゲルは多孔質のままである。１以上の実施形態において、少なくとも一つのポリマー
、セラミック、および／またはガラス中に処理エアロゲルを導入すると、マトリクスのポ
リマー、セラミック、および／またはガラスは、実質的に、例えば、エアロゲルの疎水性
特性のせいで、処理エアロゲルの気孔に入らない。処理エアロゲルにより、該エアロゲル
がポリマー、セラミック、および／またはガラスマトリクス中に分配され、分散され、ま
たは別途導入される能力がもたらされる。
【００３６】
　本発明は、また、少なくとも一つのポリマー、セラミック、および／またはガラス、お
よび少なくとも一つの処理エアロゲルを含む複合材料に関する。一般に気孔を有するエア
ロゲルは、完全でないとしても、少なくとも部分的に処理剤により処理される。処理エア
ロゲルは多孔質のままである。１以上の実施形態において、少なくとも一つのポリマー、
セラミック、および／またはガラス中に処理エアロゲルを導入すると、マトリクスのポリ
マー、セラミック、および／またはガラスは、実質的に、例えば、エアロゲルの疎水性特
性のせいで、処理エアロゲルの気孔に入らない。処理エアロゲルは、ポリマー、セラミッ
ク、および／またはガラスマトリクス中に分配し、分散し、または別途導入するためのエ
アロゲルの能力を提供する。
【００３７】
　少なくとも一つの実施形態において、本発明は、マトリクスとしての少なくとも一つの
ポリマー、セラミック、および／またはガラス、および少なくとも一つのエアロゲルを含
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む複合材料に関する。複合材料は、多くの用途において用いることができる。例えば、複
合材料はシンタクチックフォームであることができる。エアロゲルは処理エアロゲルおよ
び／または被覆エアロゲルであることができる。処理剤および／または被覆剤は、処理剤
または被覆剤をエアロゲルに送達するために、水性溶媒または有機溶媒中にあることがで
きる。ポリマー、セラミック、および／またはガラスマトリクスは、水性または非水性で
ある溶媒中にあることができる。
【００３８】
　別の実施形態において、本発明は、該エアロゲルの少なくとも一部が少なくとも部分的
に皮膜により被覆されて、実質的に、エアロゲルの気孔中へのポリマー、セラミック、お
よび／またはガラスの侵入を妨げる、気孔を有するエアロゲルに関する。
【００３９】
　本発明は、１以上の実施形態において、また、エアロゲルの表面上に１以上の皮膜を形
成し、次に被覆エアロゲルを少なくとも一つのポリマー、セラミック、および／またはガ
ラスと混合して、シンタクチックフォームであることができる本発明の複合材料を形成す
ることにより、本発明の複合材料を製造する方法に関する。
【００４０】
　本発明は、加えて、エアロゲルの表面を界面活性剤または湿潤剤または両親媒性物質な
どの１以上の化学物質により処理し、次に処理エアロゲルを少なくとも一つのポリマー、
セラミック、および／またはガラスと混合して、シンタクチックフォームであることがで
きる本発明の複合材料を形成することにより、本発明の複合材料を製造する方法に関する
。
【００４１】
　また、本発明は、エアロゲル表面を１以上の界面活性剤および／または湿潤剤などの１
以上の化学物質により処理して処理エアロゲルを形成し、次に処理エアロゲルを１以上の
皮膜により被覆して被覆処理エアロゲルを形成し、次に被覆処理エアロゲルを少なくとも
一つのポリマー、セラミック、および／またはガラスと混合して、シンタクチックフォー
ムであることができる本発明の複合材料を形成することにより、本発明の複合材料を製造
する方法に関する。
【００４２】
　本発明は、また、深海パイプライン断熱材、および上述の用途に限定されないがそれら
を含む本発明の複合材料用の用途に関する。
【００４３】
　本発明には、下に番号付けられる以下の実施形態が挙げられるがそれらに限定されない
：
　１．マトリクスとしての少なくとも一つのポリマー、および気孔を有する少なくとも一
つのエアロゲルを含む複合材料であって、ポリマーが実質的にエアロゲルの気孔に入らな
い複合材料。
　２．エアロゲルの少なくとも一部が、実質的に気孔中へのポリマーの侵入を妨げるため
に、皮膜により少なくとも部分的に被覆される、マトリクスとしての少なくとも一つのポ
リマー、および気孔を有する少なくとも一つのエアロゲルを含む、実施形態１に記載の複
合材料。
　３．エアロゲルの少なくとも一部が、少なくとも一つの処理剤により処理されて実質的
に多孔質のままで残る処理エアロゲルを形成する、実施形態１～２のいずれかに記載の複
合材料。
　４．複合材料がシンタクチックフォームである、実施形態１～３のいずれかに記載の複
合材料。
　５．少なくとも一つのポリマーがポリウレタンである、実施形態１～４のいずれかに記
載の複合材料。
　６．少なくとも一つのポリマーがエポキシド樹脂である、実施形態１～５のいずれかに
記載の複合材料。
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　７．少なくとも一つのポリマーがポリプロピレンまたはポリエチレンまたは両方である
、実施形態１～６のいずれかに記載の複合材料。
　８．エアロゲルが表面および内部気孔体積を有すると共に、皮膜がエアロゲルの表面上
に存在し、従って気孔を覆うが、しかし、エアロゲルの内部気孔体積中に浸透しない、実
施形態２～７のいずれかに記載の複合材料。
　９．エアロゲルが内部気孔体積を有すると共に、皮膜が少なくとも一つのポリマーがエ
アロゲルの内部気孔体積中に入ることを妨げる、実施形態２～８のいずれかに記載の複合
材料。
　１０．エアロゲル上の皮膜が高分子皮膜である、実施形態２～９のいずれかに記載の複
合材料。
　１１．皮膜が少なくとも一つの脂肪親和性ポリマーを含む、実施形態２～１０のいずれ
かに記載の複合材料。
　１２．皮膜が湿潤剤または界面活性剤を含む、実施形態２～１１のいずれかに記載の複
合材料。
　１３．皮膜がワックスまたはガラスまたはセラミックなどの無機材料である、実施形態
２～１２のいずれかに記載の複合材料。
　１４．皮膜がエアロゲル上の表面皮膜からなる、実施形態２～１３のいずれかに記載の
複合材料。
　１５．皮膜が気孔上に橋かけする、実施形態２～１４のいずれかに記載の複合材料。
　１６．ポリマーが有機ポリマーであり、皮膜が水系ポリマー皮膜である、実施形態１～
１５のいずれかに記載の複合材料。
　１７．ポリマーが水系ポリマーであり、皮膜が界面活性剤または湿潤剤を含む、実施形
態２～１６のいずれかに記載の複合材料。
　１８．皮膜が、エアロゲルの表面下１０％（％はエアロゲルの平均径に基づく）以下に
しか浸透しない、実施形態１～１７のいずれかに記載の複合材料。
　１９．分級ミル中でエアロゲルを少なくとも一つの被覆物質により被覆して被覆エアロ
ゲルを形成し、次に、被覆エアロゲルを少なくとも一つの未硬化ポリマーと混合し、次に
、ポリマーを硬化して複合材料を形成することを含む、実施形態１～１８または４０～５
７のいずれかに記載の複合材料を調製する方法。
　２０．微細粒子をエアロゲル上に被覆することによりエアロゲルを被覆し、エアロゲル
を加熱し微細粒子を融解してエアロゲル上に層を形成し、次に、被覆エアロゲルを少なく
とも一つの未硬化ポリマーと混合し、次に、ポリマーを硬化して複合材料を形成すること
を含む、実施形態１～１９または４０～５７のいずれかに記載の複合材料を調製する方法
。
　２１．エアロゲルを水性溶媒中に溶解または分散または乳化した第１反応物質を含む水
系溶液により被覆し、次に、第２反応物質を含有する非極性溶媒を水系溶液により被覆し
たエアロゲルに添加し、次に、非極性溶媒を除去して第１および第２反応物質の反応生成
物を得て被覆エアロゲル形成し、次に、被覆エアロゲルを少なくとも一つの未硬化ポリマ
ーと混合し、次に、ポリマーを硬化して複合材料を形成することを含む、実施形態１～１
９または４０～５７のいずれかに記載の複合材料を調製する方法。
　２２．実施形態４のシンタクチックフォームにより断熱されるパイプを含む断熱パイプ
。
　２３．実施形態１～１８または４０～５７のいずれかに記載の複合材料を含む物品。
　２４．実施形態１～１８または４０～５７のいずれかに記載の複合材料を含む断熱材。
　２５．エアロゲルが少なくとも一つの皮膜により少なくとも部分的に被覆されて実質的
に気孔中へのポリマーの侵入を妨げる、気孔を有するエアロゲルを含む被覆エアロゲル。
　２６．皮膜が表面および内部気孔体積を有すると共に、皮膜がエアロゲルの表面上にあ
り、従って、気孔を覆うが、しかし、エアロゲルの内部気孔体積中には浸透しない、実施
形態２５の被覆エアロゲル。
　２７．皮膜が内部気孔体積を有すると共に、ポリマーがエアロゲルの内部気孔体積中に
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入ることを皮膜が妨げる、実施形態２５～２６のいずれかに記載の被覆エアロゲル。
　２８．エアロゲル上の皮膜が高分子皮膜である、実施形態２５～２７のいずれかに記載
の被覆エアロゲル。
　２９．皮膜が少なくとも一つの脂肪親和性ポリマーを含む、実施形態２５～２８のいず
れかに記載の被覆エアロゲル。
　３０．皮膜が湿潤剤または界面活性剤を含む、実施形態２５～２９のいずれかに記載の
被覆エアロゲル。
　３１．皮膜がワックスまたはガラスまたはセラミックなどの無機材料である、実施形態
２５～３０のいずれかに記載の被覆エアロゲル。
　３２．皮膜がエアロゲル上の表面皮膜からなる、実施形態２５～３１のいずれかに記載
の被覆エアロゲル。
　３３．皮膜が気孔上に橋かけする、実施形態２５～３２のいずれかに記載の被覆エアロ
ゲル。
　３４．皮膜が有機ポリマーであると共に、皮膜が水系ポリマー皮膜である、実施形態２
５～３３のいずれかに記載の被覆エアロゲル。
　３５．皮膜が水系ポリマーであると共に、皮膜が界面活性剤または湿潤剤を含む、実施
形態２５～３４のいずれかに記載の被覆エアロゲル。
　３６．皮膜がエアロゲルの表面下１０％（％はエアロゲルの平均径に基づく）以下にし
か浸透しない、実施形態２５～３５のいずれかに記載の被覆エアロゲル。
　３７．皮膜とエアロゲル間に存在する処理剤を含む、実施形態２５～３６のいずれかに
記載の被覆エアロゲル。
　３８．少なくとも二つの皮膜を含む、実施形態２５～３７のいずれかに記載の被覆エア
ロゲル。
　３９．第１皮膜が実質的に気孔中へのポリマーの侵入を妨げると共に、少なくとも第２
皮膜が１以上の機能特性を被覆エアロゲルに提供する、実施形態３８に記載の被覆エアロ
ゲル。
　４０．マトリクスとしての少なくとも一つのセラミックおよび気孔を有する少なくとも
一つのエアロゲルを含む複合材料であって、セラミックが実質的にエアロゲルの気孔に入
らない複合材料。
　４１．マトリクスとしての少なくとも一つのガラスおよび気孔を有する少なくとも一つ
のエアロゲルを含む複合材料であって、ガラスが実質的にエアロゲルの気孔に入らない複
合材料。
　４２．マトリクスとしての少なくとも一つの無機材料および気孔を有する少なくとも一
つのエアロゲルを含む複合材料であって、無機材料が実質的にエアロゲルの気孔に入らな
い、無機材料が実質的にエアロゲルの気孔に入らない複合材料。
　４３．マトリクスとしての少なくとも一つのセラミックおよび／またはガラス、および
気孔を有する少なくとも一つのエアロゲルを含む複合材料であって、セラミックおよび／
またはガラスが実質的にエアロゲルの気孔に入らない複合材料。
　４４．少なくともエアロゲルの一部が、少なくとも部分的に皮膜により被覆されて、実
質的に気孔中へのセラミックおよび／またはガラスの侵入を妨げる、マトリクスとしての
少なくとも一つのセラミックおよび／またはガラス、および気孔を有する少なくとも一つ
のエアロゲルを含む、実施形態４３に記載の複合材料。
　４５．少なくともエアロゲルの一部が、少なくとも一つの処理剤により処理されて実質
的に多孔質のままで残る処理エアロゲルを形成する、実施形態４３～４４のいずれかに記
載の複合材料。
　４６．複合材料がシンタクチックフォームである、実施形態４３～４５のいずれかに記
載の複合材料。
　４７．エアロゲルが表面および内部気孔体積を有すると共に、皮膜がエアロゲルの表面
上にあり、従って、気孔を覆うが、しかし、エアロゲルの内部気孔体積中には浸透しない
、実施形態４４～４６のいずれかに記載の複合材料。
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　４８．エアロゲルが内部気孔体積を有すると共に、少なくとも一つのセラミックおよび
／またはガラスがエアロゲルの内部気孔体積中に入ることを皮膜が妨げる、実施形態４４
～４７のいずれかに記載の複合材料。
　４９．エアロゲル上の皮膜が高分子皮膜である、実施形態４４～４８のいずれかに記載
の複合材料。
　５０．皮膜が少なくとも一つの脂肪親和性ポリマーを含む、実施形態４４～４９のいず
れかに記載の複合材料。
　５１．皮膜が湿潤剤または界面活性剤を含む、実施形態４４～５０のいずれかに記載の
複合材料。
　５２．皮膜がワックスまたはガラスまたはセラミックなどの無機材料である、実施形態
４４～５１のいずれかに記載の複合材料。
　５３．皮膜がエアロゲル上の表面皮膜からなる、実施形態４５～５３のいずれかに記載
の複合材料。
　５４．皮膜が気孔上に橋かけする、実施形態４４～５３のいずれかに記載の複合材料。
　５５．皮膜が水系ポリマー皮膜である、実施形態４４～５４のいずれかに記載の複合材
料。
　５６．皮膜が界面活性剤または湿潤剤を含む、実施形態４４～５５のいずれかに記載の
複合材料。
　５７．皮膜がエアロゲルの表面下１０％（％はエアロゲルの平均径に基づく）以下にし
か浸透しない、実施形態４４～５６のいずれかに記載の複合材料。
　５８．分級ミル中でエアロゲルを少なくとも一つの被覆物質により被覆して被覆エアロ
ゲルを形成し、次に、被覆エアロゲルを少なくとも一つのセラミックおよび／またはガラ
スと混合し、次に、ポリマーを硬化して複合材料を形成することを含む、実施形態４３～
５７のいずれかに記載の複合材料を調製する方法。
　５９．微細粒子をエアロゲル上に被覆することによりエアロゲルを被覆し、エアロゲル
を加熱し微細粒子を融解してエアロゲル上に層を形成し、次に、被覆エアロゲルを少なく
とも一つのセラミックおよび／またはガラスと混合して複合材料を形成することを含む、
実施形態４３～５７のいずれかに記載の複合材料を調製する方法。
　６０．エアロゲルを水性溶媒中に溶解または分散または乳化した第１反応物質を含む水
系溶液により被覆し、次に、第２反応物質を含有する非極性溶媒を水系溶液により被覆し
たエアロゲルに添加し、次に、非極性溶媒を除去して第１および第２反応物質の反応生成
物を得て被覆エアロゲルを形成し、次に、被覆エアロゲルを少なくとも一つのセラミック
および／またはガラスと混合して複合材料を形成することを含む、実施形態４３～５７の
いずれかに記載の複合材料を調製する方法。
　６１．実施形態４６のシンタクチックフォームにより断熱されるパイプを含む断熱パイ
プ。
　６２．実施形態４３～５７のいずれかに記載の複合材料を含む物品。
　６３．実施形態４３～５７のいずれかに記載の複合材料を含む断熱材。
　６４．エアロゲルが少なくとも一つの皮膜により少なくとも部分的に被覆されて実質的
に気孔中へのセラミックおよび／またはガラスの侵入を妨げる、気孔を有するエアロゲル
を含む被覆エアロゲル。
　６５．皮膜が表面および内部気孔体積を有すると共に、皮膜がエアロゲルの表面上にあ
り、従って、気孔を覆うが、しかし、エアロゲルの内部気孔体積中には浸透しない、実施
形態６４の被覆エアロゲル。
　６６．皮膜が内部気孔体積を有すると共に、セラミックおよび／またはガラスがエアロ
ゲルの内部気孔体積中に入ることを皮膜が妨げる、実施形態６４～６５のいずれかに記載
の被覆エアロゲル。
　６７．エアロゲル上の皮膜が高分子皮膜である、実施形態６４～６６のいずれかに記載
の被覆エアロゲル。
　６８．皮膜が少なくとも一つの脂肪親和性ポリマーを含む、実施形態６４～６７のいず
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れかに記載の被覆エアロゲル。
　６９．皮膜が湿潤剤または界面活性剤を含む、実施形態６４～６８のいずれかに記載の
被覆エアロゲル。
　７０．皮膜がワックスまたはガラスまたはセラミックなどの無機材料である、実施形態
６４～６９のいずれかに記載の被覆エアロゲル。
　７１．皮膜がエアロゲル上の表面皮膜からなる、実施形態６４～７０のいずれかに記載
の被覆エアロゲル。
　７２．皮膜が気孔上に橋かけする、実施形態６４～７１のいずれかに記載の被覆エアロ
ゲル。
　７３．皮膜が有機ポリマーである、実施形態６４～７２のいずれかに記載の被覆エアロ
ゲル。
　７４．皮膜が水系ポリマーであると共に、皮膜が界面活性剤または湿潤剤を含む、実施
形態６４～７３のいずれかに記載の被覆エアロゲル。
　７５．皮膜がエアロゲルの表面下１０％（％はエアロゲルの平均径に基づく）以下にし
か浸透しない、実施形態６４～７４のいずれかに記載の被覆エアロゲル。
　７６．皮膜とエアロゲル間に存在する処理剤を含む、実施形態６４～７５のいずれかに
記載の被覆エアロゲル。
　７７．少なくとも二つの皮膜を含む、実施形態６４～７６のいずれかに記載の被覆エア
ロゲル。
　７８．第１皮膜が実質的に気孔中へのセラミックおよび／またはガラスの侵入を妨げる
と共に、少なくとも第２皮膜が１以上の機能特性を被覆エアロゲルに提供する、実施形態
７７に記載の被覆エアロゲル。
　実施形態１～７８において言及される複合材料、方法、物品または被覆エアロゲルのい
ずれにおいても、エアロゲルは有機基修飾ケイ酸塩（ormosil）エアロゲルであることが
可能であることは留意されるべきである。
【００４４】
　これまでの一般説明および以下の詳細説明は両方とも、代表例であり、説明用のみであ
って、クレームされる本発明のさらなる説明を提供するように意図されていることは理解
されるべきである。
【発明を実施するための最良の形態】
【００４５】
　本発明は、処理エアロゲルおよび／または被覆エアロゲルに関する。処理エアロゲルお
よび／または被覆エアロゲルは、少なくとも一つのポリマーを有する複合材料の形成にお
ける使用を含む多くの用途において用いることができる。本発明は、また、エアロゲルを
含有する複合材料に関する。本発明は、さらに、これらの複合材料を製造する方法、なら
びにこれらの複合材料に対する用途に関する。さらに詳細には、本発明は、少なくとも一
つのポリマーおよび少なくとも一つのエアロゲルを含有する複合材料に関する。一般に、
複合材料中のポリマーは、マトリクスまたは連続相または結合剤として存在する。ポリマ
ーの代わりに、またはポリマーと組み合わせて、マトリクス（または連続相または結合剤
）は、また、少なくとも一つの無機材料、例えば、ガラスおよび／またはセラミック（複
数を含む）を含むことができる。エアロゲルはこの連続相中に分散されるか、または別途
存在する。エアロゲルは均一にまたは非均一に、または不規則に存在することができる。
本発明において、エアロゲルは、エアロゲルの気孔中への、マトリクス材料（例えば、少
なくとも一つのポリマー、および／またはセラミック、ガラスまたはそれらの組合せに限
定されないがそれらを含む無機材料）の侵入を実質的に妨げるために、少なくとも一つの
皮膜または層により被覆することができる。加えて、または代わりに、エアロゲルは処理
剤により処理して処理エアロゲルを形成することができる。処理剤は、例えば、少なくと
も一つの界面活性剤および／または湿潤剤であることができる。また、エアロゲルは最初
に処理して処理エアロゲルを形成し、次に、被覆して被覆処理エアロゲルを形成すること
ができる。別の方法では、エアロゲルは最初に被覆して被覆エアロゲルを形成し、次に、
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続いて処理して処理被覆エアロゲルを形成することができる。処理剤および被覆剤の特定
例は以下にさらに詳細に検討される。
【００４６】
　ポリマーに関して、複合材料は、２、３、４、またはそれ以上の各種タイプのポリマー
などの１以上のポリマーを含有することができる。一般に、ポリマーは、１以上のタイプ
のモノマー単位の反復単位からなる。ポリマーは、低分子量ポリマーまたは高分子量ポリ
マーであることができる。ポリマーは架橋ポリマーであることができる。ポリマーは熱可
塑性ポリマーまたは熱硬化性ポリマーであることができる。ポリマーは無機ポリマーまた
は有機ポリマーであることができる。複合材料の高分子マトリクスまたは連続相を形成す
ることができるポリマーのタイプに関しては何の制約もない。１を超えるポリマーは連続
相を形成することができる。ポリマーは連続相を形成するポリマーの混合物であることが
できる。１を超えるポリマーが存在する場合、一つのポリマーは連続相を形成することが
できると共に、１以上の他のポリマーは非連続相として存在することができるか、または
１を超えるポリマーは連続相を形成する。一部の実施形態において、あらゆるタイプのポ
リマーマトリクスは本発明において用いることができる。一般に、マトリクスまたは連続
相を形成するポリマー（複数を含む）は、複合材料の大部分の質量および／または体積％
を含むことができる。例えば、１以上の実施形態において、ポリマー（複数を含む）は、
複合材料の約２０％～約９９質量％、さらに好ましくは約５０％～約９９％、または複合
材料の約８０％～約９９質量％を形成することができる。
【００４７】
　ポリマーは、水系ポリマーまたは有機系ポリマーまたは無機ポリマーであることができ
る。本発明のシンタクチックフォームを製造する方法において用いられるポリマーは、シ
ンタクチックフォーム製造において有効に用いられるあらゆる樹脂であることが可能であ
る。シンタクチックフォーム製造用に用いられる樹脂の部類には、アミノ樹脂、エポキシ
ド樹脂、フェノールおよび他のタール樹脂、尿素およびメラミン樹脂、ビニル樹脂、スチ
レン樹脂、アルキド樹脂、アクリル樹脂、ポリイソシアネート、ポリエチレン樹脂、ポリ
プロピレン樹脂、石油ポリマー樹脂、ポリアミド樹脂、ポリカーボネート樹脂、アセター
ル樹脂、フルオロ炭化水素樹脂、ポリエステル樹脂およびポリウレタン樹脂を挙げること
が可能であるが、それらに限定されない。さらに、ポリマーは、ポリ（Ｎ－ビニルピロリ
ドン－酢酸ビニル）などの水溶性コポリマーであることが可能である。特に好ましい樹脂
はフェノール樹脂である。医薬的に許容可能なホモポリマー樹脂は本発明における使用に
適することができると共に、アリルスクロースまたはアリルペンタエイジリトール（pent
aeydiritol）により架橋されるアクリル酸のホモポリマー、ジビニルグリコールにより架
橋されるアクリル酸のホモポリマー、５００，０００～１００億の分子量を有するアリル
ペンタエリジリトール(allyl penteryridiritol)により架橋される長鎖アクリル酸アルキ
ルコモノマーによるアクリル酸のホモポリマーが挙げられる。Ｂ．Ｆ．グッドリッチ（Ｂ
．Ｆ．Ｇｏｏｄｒｉｃｈ　Ｃｏ．）から、ノベオン（Ｎｏｖｅｏｎ）（登録商標）ＡＡ－
１ＵＳＰ、カルボポール（Ｃａｒｂｏｐｏｌ）（登録商標）９７１ＰＮＦ、カルボポール
（登録商標）９３４ＰＮＦ、およびカルボポール（登録商標）９７４ＰＮＦなどの商品名
カルボポール（登録商標）およびノベオン（登録商標）樹脂で市販されている架橋ポリア
クリル酸は、用いることができる。
【００４８】
　加えて、オプションとして、１以上の架橋剤は複合配合物中に存在することができる。
ポリマーの性質に応じて、ポリマーは、ポリマー材料の固化を引き起こす架橋剤または硬
化剤を含むことが可能である。ポリマーが固化するための架橋剤を含むケースにおいて、
硬化剤対ポリマーの質量比が１：１０であることは好ましい。硬化剤対ポリマーの比率は
、ポリマーのタイプおよび望ましくある架橋度に応じて変わることができる。例えば、硬
化剤の増大量は低温硬化を可能とし、ゲル化を加速する。硬化剤対ポリマーの相対量を５
：１００ほどの低い質量比に下げることは可能であるが、しかし、より高い硬化温度およ
びより長いゲル化時間を必要とすることがある。
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【００４９】
　あらゆるエアロゲルは本発明において用いることができる。エアロゲルは、膜、薄膜、
モノリス、壊れたまたは砕いたモノリス、粒子、ブランケット、マット、詰め物、および
／または他のそれらの繊維強化形態などのあらゆる形態にあることができる。例えば、エ
アロゲルは特定形態にあることができる。エアロゲルは、特定の最終消費用途に応じて、
粒子、凝集塊、顆粒、クラスター、およびより大きな形状であることができる。エアロゲ
ルは、疎水性エアロゲルであることができるか、または親水性エアロゲルであることがで
きるか、または混合物であることができる。少なくとも一つの実施形態において、本発明
で用いる好ましいエアロゲルは、ＳｉまたはＡｌ化合物などのゾル－ゲル技術に適する金
属酸化物（Ｃ．Ｊ．Ｂｒｎｋｅｒ，Ｇ．Ｗ．Ｓｃｈｅｒｅｒ，Ｓｏｌ－Ｇｅｌ　Ｓｃｉｅ
ｎｃｅ．１９９０，Ｃｈａｐｓ．２　ａｎｄ　３）に基づくもの、またはメラミン－ホル
ムアルデヒド縮合物（米国特許第５，０８６，０８５号明細書）またはレゾルシノール－
ホルムアルデヒド縮合物（米国特許第４，８７３，２１８号明細書）などのゾル－ゲル技
術に適する有機物質に基づくものである。それらは、また、上述の材料の混合物に基づく
ことができる。エアロゲルは、また、本明細書において参考のためそれらの全体を包含す
る、米国特許出願第２００５／０１９２３６６号明細書または第２００５／０１９２３６
７号明細書に記載されているタイプの有機基修飾ケイ酸塩エアロゲルであることができる
。好ましくは、ケイ素（Ｓｉ）および／またはＴｉ、Ｗ、およびＺｒなどの他の元素また
はそれらの化合物、さらに好ましくはＳｉＯ2を含有するエアロゲルは用いることができ
る。熱伝導率に対する放射寄与を下げるために、エアロゲルは、カーボンブラック、二酸
化チタン、酸化鉄、または二酸化ジルコニウム、またはそれらの混合物などのＩＲ不透明
剤を含有することができる。エアロゲルは、それらがスラリー内で分散することを可能と
するあらゆる粒径を有することができる。エアロゲルは種々の粒径分布を有することがで
きる。エアロゲルは粉砕粉末の形態にあることができる。
【００５０】
　１以上の実施形態において、あらゆる市販されている疎水性または親水性エアロゲルは
、本発明において用いることができる。例には、キャボット（Ｃａｂｏｔ　Ｃｏｒｐｏｒ
ａｔｉｏｎ）から市販されているエアロゲルが挙げられるがそれらに限定されない。特定
の市販されているタイプには、ナノゲル（Ｎａｎｏｇｅｌ）（登録商標）エアロゲルが挙
げられるがそれらに限定されない。本発明の利点、および特に本発明により用いられる好
ましい方法は、エアロゲルが予備成形され、従って、あらゆる望ましい構造、形態、また
は他の特徴を選択することができ、およびこの特徴が本質的に最終製品中に存在すること
である。
【００５１】
　本発明において用いられるエアロゲル粒子は、疎水性表面基を有することができる。気
孔内の水分の凝縮によるエアロゲルのあらゆる後の崩壊を避けるために、疎水基が少なく
ともエアロゲルの内表面上で共有結合されることは好ましい。恒久疎水化用に好ましい基
は、以下の式で表されるモノ－、ジ－、またはトリ－置換シリル基である：
【化１】

式中、Ｒ1は水素または非反応性直鎖、分岐鎖、環式、芳香族、またはヘテロ芳香族有機
ラジカル、好ましくは、直鎖、分岐鎖、または環式Ｃ1～Ｃ18－アルキルラジカルまたは
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Ｃ6～Ｃ14－アリールラジカルである。同じかまたは異なることができるＲ2およびＲ3は
、水素または非反応性直鎖、分岐鎖、環式、芳香族、またはヘテロ芳香族有機ラジカル、
好ましくは、直鎖、分岐鎖、または環式Ｃ1～Ｃ18－アルキルラジカル、Ｃ6～Ｃ14－アリ
ールラジカル、ＯＨまたはＲ’が直鎖または分岐鎖Ｃ1～Ｃ6－アルキルラジカルであるＯ
Ｒ’基；好ましくはトリアルキルおよび／またはトリアリールシリル基であることができ
る。さらに好ましくは、同じかまたは異なることができるＲ1、Ｒ2およびＲ3は、Ｃ1～Ｃ

6－アルキル、シクロヘキシル、またはフェニル基である。
【００５２】
　エアロゲルの恒久疎水化用のトリメチル－およびジメチルシリル基の使用は、特に有利
であることができる。これらの基は、ＷＯ９４／２５１４９号明細書（本明細書において
参考のためその全体を包含する）に記載されているように、またはエアロゲルと、例えば
、クロロトリアルキルシランまたはヘキサアルキルジシラザン（Ｒ．Ｉｌｅｒ，Ｔｈｅ　
Ｃｈｅｍｉｓｔｒｙ　ｏｆ　Ｓｉｌｉｃａ，Ｗｉｌｅｙ　＆　Ｓｏｎｓ，１９７９を参照
すること）などの活性化トリアルキルシラン誘導体間のガス相反応により導入することが
できる。
【００５３】
　さらに、および一定の限定内で、エアロゲルの熱伝導率は、気孔率が増大し、密度が下
がるにつれて下がることができる。この理由により、約６０％を超える気孔率および約０
．８ｇ／ｃｃ未満の密度を有するエアロゲルは好ましい。さらに好ましくは、本発明のエ
アロゲルは約０．０１～約０．１５ｇ／ｃｃの密度を有する。エアロゲル粒子の熱伝導率
は、１００ｍＷ／ｍ°Ｋ未満または約４０ｍＷ／ｍ°Ｋ未満、好ましくは約２５ｍＷ／ｍ
°Ｋ未満であることができ、さらに好ましくは、エアロゲル粒子の熱伝導率は、約１２～
約１８ｍＷ／ｍ°Ｋ以下である。本発明の目的のため、熱伝導率は、平均温度１２．５℃
、または１２．５℃～３０℃などの室温での測定値に基づく。
【００５４】
　エアロゲルは、約２ｎｍ～５ｍｍまたは約４０ｎｍ～１ｍｍ、または１０μｍ～１ｍｍ
などの、それらがポリマーマトリクス内で分散することを可能とするあらゆる粒径を有す
ることができる。エアロゲルは種々の粒径分布を有することができる。エアロゲルは粉砕
粉末の形態にあることができる。
【００５５】
　エアロゲルは、全体複合材料の特定密度および／または熱伝導率を達成するためにあら
ゆる望ましい量で存在することができる。例えば、エアロゲルは、全体複合材料の体積（
体積は、気孔中へのポリマー侵入なしで、エアロゲル中に存在するガスに基づく）に対し
て、約１％～約９９％、さらに好ましくは約２０％～約７５％または約２０％～約６０％
の量で存在することができる。
【００５６】
　前述のように、本発明の複合材料において用いられるエアロゲルは、エアロゲルの気孔
中へのポリマーの侵入（または実質的な侵入）を妨げるために被覆またはカプセル化され
る。本発明の目的のための皮膜または被覆エアロゲルまたはカプセル化エアロゲルは、エ
アロゲルの気孔中へのマトリクスからのポリマー（またはセラミックスおよび／またはガ
ラスなどの他の上述マトリクス材料）の侵入（または実質的な侵入）を妨げるエアロゲル
表面上の皮膜を指す。この皮膜は、複合材料のマトリクスまたは連続相からのポリマー（
またはセラミックスおよび／またはガラスなどの他の上述マトリクス材料）の侵入または
出てくることを妨げるために、エアロゲル表面上に置かれる殻、層、または他の類似のタ
イプの構造であることができる。皮膜は、化学結合、および吸着などのあらゆる手段によ
りエアロゲル表面上に取り付けることができる。皮膜を形成する層は、エアロゲルへの吸
着または化学結合なしで物理的層として存在することができると共に、簡単にエアロゲル
周辺のそのカプセル化のせいで原型のままで残る。さらに詳細には、皮膜（複数を含む）
は有機または無機皮膜であることができる。例えば、皮膜は高分子材料であり、１以上の
ポリマーを含有するかまたはそれらから形成することができる。皮膜は反応物質であるか
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、または重合可能であるか、または重合を開始することができる。皮膜は界面活性剤また
は湿潤剤系の皮膜であることができる。皮膜の他の例には、ポリ酢酸ビニル、エポキシ、
またはナイロンが挙げられるがそれらに限定されない。あるいは、皮膜はワックスまたは
セラミックまたはガラスなどの無機材料であることができる。少なくとも一つの実施形態
において、皮膜はエアロゲルの均一な皮膜を達成するために液状塗料として塗布され、次
に、液状塗料または層は、容易に除去できない硬質または硬化皮膜を形成するために乾燥
される。１以上の実施形態において、エアロゲル上の皮膜層は、好ましくは、複合材料を
形成する材料の後の侵入がエアロゲルの気孔中に入ることを妨げるように、大部分または
すべてのエアロゲルの気孔を遮蔽することに役立つ薄い皮膜である。一般に、複合材の材
料が、エアロゲルの、気孔の内部体積などの気孔に全体的に入ることは、これが、例えば
、密度低減および／または熱伝導率の低減の観点からエアロゲルの使用により達成される
利点を無にするであろうから望ましくない。エアロゲル上の皮膜が、同じ理由によりエア
ロゲルの気孔中に深く浸透しないことは望ましい。従って、本発明において用いられる皮
膜は、好ましくは、気孔にわたって橋かけするか、または気孔を遮蔽するか、またはエア
ロゲルの気孔をカバーすることができるが、しかし、好ましくは、実質的にエアロゲルの
気孔中に浸透しない。１以上の実施形態において、好ましくは、皮膜はエアロゲルの全体
径の１０％を超えて浸透しない。例として、エアロゲルの径が１０ｍｍである場合、好ま
しくは、皮膜はエアロゲルの表面下１ｍｍを超えては浸透しない。エアロゲル上の皮膜は
、均一、実質的に均一、または非均一であることができる。この場合もやはり、好ましく
は、均一であろうが非均一であろうが、皮膜は、好ましくは、複合材の材料がエアロゲル
のこれらの気孔に入ることを妨げるために、エアロゲル表面上に露出するエアロゲルの大
部分またはすべての気孔を遮蔽するか、または橋かけする。好ましくは、エアロゲル上の
皮膜は、約０．５μｍ～約１ｍｍ、または約０．５μｍ～約１０μｍなどの、約１００ｎ
ｍ～約３ｍｍの層厚さを有する。エアロゲル上の皮膜または層は、エアロゲルのカプセル
化として役立つことができる。このカプセル化は完全カプセル化または部分カプセル化（
例えば、表面積の５０％、６０％、７５％以上）であることができる。以下の項は、種々
の皮膜およびエアロゲル上の皮膜の形成を説明するが、これらの例は単に本発明の代表例
であることは理解される。
【００５７】
　皮膜物質の例には、ポリビニルアルコール、ポリエチレンワックス、およびステアリン
酸などの脂肪親和性ポリマーが挙げられるがそれらに限定されない。エアロゲルに塗布す
ることができる塗料は、ポリビニルアルコール（ＰＶＡ）などのポリマー塗料である。Ｐ
ＶＡ塗料は液状塗料として塗布し、次に、好ましくは、例えば１００℃で例えば熱風流中
でゆっくりと乾燥することができる。例えば、ＰＶＡ塗料溶液はＰＶＡの１０ｗ／ｗ％水
溶液であることができる。他の濃度も用いることができる。上述のように、本発明のエア
ロゲル粒子は疎水性であるか、および／または疎水表面基を有することができる。しかし
、疎水性エアロゲル粒子は水により濡らすことができない。一般に、疎水性エアロゲル粒
子が水に添加される場合に、それらは激しい攪拌下でも簡単に表面上に浮く。１以上の実
施形態において、ポリマー複合材料中の疎水性エアロゲル粒子の均質な分配を達成するた
めに、エアロゲルは被覆するか、または処理して、ラテックスまたはアクリル樹脂などの
水系ポリマー中に導入することができる。皮膜は、少なくとも一つの表面活性剤（例えば
、界面活性剤）などの少なくとも一つの湿潤剤、および／または少なくとも一つの分散剤
から形成することができる。湿潤剤はあらゆるやり方でエアロゲルの表面に塗布され、皮
膜は任意に乾燥することができる。エアロゲル上の皮膜は、ポリマーマトリクス中に導入
されて複合材料を形成する前に乾燥皮膜または液状皮膜であることができる。分散剤は、
例えば、イオン性（陰イオンおよび陽イオン）界面活性剤、両性界面活性剤、非イオン性
界面活性剤、高分子界面活性剤、および高分子化合物から選択することが可能である。陰
イオン界面活性剤には、例えば、硫酸アルキルおよび高級アルキルエーテル硫酸塩、さら
に詳細には、ラウリル硫酸アンモニウム、およびポリオキシエチレンラウリルエーテル硫
酸ナトリウムが挙げられる。
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【００５８】
　陽イオン界面活性剤には、例えば、脂肪族アンモニウム塩およびアミン塩、さらに詳細
には、アルキルトリメチルアンモニウム、およびポリオキシエチレンアルキルアミンが挙
げられる。
両性界面活性剤は、例えば、アルキルジメチルベタインなどのベタインタイプ、またはア
ルキルジメチルアミンオキシドなどのオキシドタイプからなることが可能である。
【００５９】
　非イオン性界面活性剤には、グリセロール脂肪酸エステル、プロピレングリコール脂肪
酸エステル、ソルビタン脂肪酸エステル、ポリオキシエチレンソルビタン脂肪酸エステル
、４オレイン酸ポリオキシエチレンソルビトール、ポリオキシエチレンアルキルエーテル
、ポリオキシエチレンアルキルフェニルエーテル、ポリオキシエチレンポリオキシプロピ
レングリコール、ポリオキシエチレンポリオキシプロピレンアルキルエーテル、ポリエチ
レングリコール脂肪酸エステル、高級脂肪酸アルコールエステル、多価アルコール脂肪酸
エステル、および他が挙げられる。ポリマー中の疎水性エアロゲル粒子の均質な分布は、
実質的に均一な熱伝導率を有する複合材料を提供する。
【００６０】
　用いることができる一般的な湿潤剤には、例えば、エアロゾル（ＡＥＲＯＳＯＬ）ＯＴ
（ジ－２－エチルヘキシルスルホコハク酸ナトリウム）、バーロックス（ＢＡＲＬＯＸ）
１２ｉ（分岐アルキルジメチルアミンオキシド）、トリトン（ＴＲＩＴＯＮ）１００（オ
クチルフェノキシポリエトキシ（９－１０）エタノール）、ツイーン（ＴＷＥＥＮ）１０
０界面活性剤のようなツイーン界面活性剤、およびＢＡＳＦプルロニック界面活性剤が挙
げられる。一般部類には、グリコール、ポリオキシエチレン脂肪エーテルなどのアルコキ
シレートポリオキシアルキレン脂肪エーテル、ソルビタンエステル、モノおよびジグリセ
リド、ポリオキシエチレンソルビトールエステル、ハイパーメン（Ｈｙｐｅｒｍｅｎ）ポ
リマー界面活性剤のような高分子界面活性剤、ヤシ油アルキルＰＧジモニウムクロリドリ
ン酸ナトリウムおよびコカミドプロピルＰＧジモニウムクロリドリン酸、リン酸エステル
、ポリオキシエチレン（ＰＯＥ）脂肪酸エステル、レネックス（Ｒｅｎｅｘ）非イオン性
界面活性剤（エチレンオキシドおよび不飽和脂肪酸およびヘテロ環式樹脂酸の反応により
形成される非イオン性エステル）、アルコールエトキシレート、アルコールアルコキシレ
ート、エチレンオキシド／プロピレンオキシドブロックコポリマー、ソルビタンエステル
のポリオキシエチレン誘導体またはそれらの組合せが挙げられる。一般に、エアロゲルに
適合するあらゆる湿潤剤は用いることができる。湿潤剤または被覆剤または処理剤または
界面活性剤は、また、反応物質（例えば、ＮＨ2またはＣＯＯＨまたはＣＮＯ基との）で
あるか、または重合可能（例えば、Ｃ＝Ｃ結合との）であることができるか、または重合
反応を開始することができる。
【００６１】
　エアロゲル上の皮膜は、２以上の皮膜層またはカプセル化であることができる。例えば
、２以上の皮膜が存在する場合に、皮膜は互いに同じかまたは異なることができる。例と
して、水系塗料はエアロゲル上に塗布することができ、次に、有機系または油系塗料は、
続いて既に被覆したエアロゲルに塗布して、二重皮膜または多被覆エアロゲルを形成する
ことができる。多被覆エアロゲルは、各皮膜が望ましい目的に役立つことができるので有
利である。例えば、一つの皮膜は、気孔を遮蔽するかまたは橋かけをして被覆エアロゲル
を作り出すための手段として役立つことが可能である。第２皮膜は、機械的強度に関する
など被覆エアロゲルを強化するためにこの皮膜の上に塗布することができる。第２皮膜ま
たは続く皮膜は、もしそれが最初に塗布されたら、それがエアロゲルの気孔体積中に入り
こむというような化学的性質をそれが有することあるので、気孔上に橋かけして被覆エア
ロゲルを作り出すことは可能でない場合があり、従って第１皮膜としては有用でないであ
ろう。。しかし、エアロゲルの気孔上を橋かけするかまたはそれらを遮蔽する手段として
役立つことができる第１皮膜が塗布される場合、次に、続く皮膜は、それが第１皮膜に対
して有害でない限り、全体被覆エアロゲルに価値を付けるために上に塗布することができ
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る。一つのこうした例は、水系エポキシを用いる第１皮膜の形成、次に、全体被覆エアロ
ゲルに機械的強度を付加するために役立つ油系エポキシを、既に被覆されたエアロゲルに
塗布することであろう。第２皮膜は、また、被覆エアロゲルの複合材料および／またはマ
トリクス材料との相互作用を促進するかまたは改善するように選択することが可能である
。
【００６２】
　前述のように、本発明の少なくとも一つの実施形態において、エアロゲルは少なくとも
一つの処理剤により処理して処理エアロゲルを形成することができる。処理剤は、例えば
、少なくとも一つの湿潤剤および／または少なくとも一つの界面活性剤であることができ
る。処理エアロゲルは、被覆エアロゲルと違って、上述のように、処理後も実質的に多孔
質のままで残る。従って、処理エアロゲルは、気孔を遮蔽することによるのではなくその
ハイドロプラスチック特性により、ポリマーマトリクスからエアロゲル気孔中へのポリマ
ーの侵入または出てくることを妨げる。処理剤は、エアロゲルを水系ポリマーなどのポリ
マー中に分配するかまたは分散することを支援する。適する処理剤の例には、上述の湿潤
剤および界面活性剤が挙げられるがそれらに限定されない。処理エアロゲルを形成するた
めに用いられる処理剤は、エアロゲルとの化学結合、吸着、および水素結合などによって
エアロゲル表面上に存在することができる。界面活性剤および／または湿潤剤は、十分な
量で塗布され、好ましくは、緩やかに硬化されて、気孔上を橋かけすることを保持する場
合、皮膜として役立つことができる。別の方法において、界面活性剤および／または湿潤
剤は、エアロゲル表面上に塗布し、処理剤量がより少なく、および／または処理剤の硬化
が急速であり、従って気孔上の橋かけに影響を及ぼさず、従ってエアロゲルが多孔質のま
まで残ることを可能とすることに基づき処理エアロゲルを形成することができる。一部の
実施形態において、被覆剤および／または処理剤は、エアロゲル表面と反応性であるか、
またはエアロゲル表面と非反応性であることができる。本発明において、処理剤および／
または被覆剤は、複合材料の別の成分と重合可能であるか、および／または反応性である
ことができる。
【００６３】
　前述のように、本発明の少なくとも一つの実施形態において、エアロゲルは最初に処理
して処理エアロゲルを形成し、次に被覆して被覆処理エアロゲルを形成することができる
。例えば、陰イオン界面活性剤処理エアロゲル粒子は、続いて、正に荷電したポリマー（
ポリエチレンイミン、ＰＥＩ）により被覆することができる。本発明の１以上の実施形態
は、単独の処理エアロゲル、ならびに単独の被覆エアロゲルに関する。
【００６４】
　エアロゲル粒子周辺の水性殻を形成するための界面活性剤（反応性であることが可能で
あってもよいしまたは可能でなくともよい）などの処理剤は、用いることができる。例え
ば、そこで水性殻は溶解した反応物質「ヘキサンジアミン」を有する。こうした粒子をヘ
キサン中のセバシン酸ジクロリドの有機溶液に接触させることは、水－ヘキサン界面でナ
イロン６，１０の瞬時形成をもたらす。反応は反応物質、すなわち、ヘキサンジアミン濃
度律速である。このナイロン膜はエポキシ進入に対して不浸透性の皮膜を形成する。
【００６５】
　また、エアロゲルを濡らすための界面活性剤などの処理剤は、使用可能であると共に、
水相中に存在するモノマーの連鎖重合反応用の開始剤として機能することができる。モノ
マーの化学構造は、そのオリゴマーおよび／または高分子形態を表面活性とすることがで
き、それによって疎水性エアロゲル粒子上に皮膜を形成する。
【００６６】
　一般に、疎水性エアロゲルなどのエアロゲル粒子は、例えば、約７００ｍ2／ｇのよう
な約３００ｍ2／ｇ～約１，０００ｍ2／ｇなどの大きな表面積を含むことができるが、そ
れらに限定されない。従って、エアロゲルの完全な濡れを可能とする界面活性剤または分
散剤の量は、大きくなることがあるる。一般に、完全な濡れは、水がエアロゲル粒子の内
部に浸透することを可能とするように十分な量の湿潤剤が添加されて、その結果、それら
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が水性媒体中に沈む場合に起こると考えられる。一般的に、約０．６～０．８質量部を超
える湿潤剤の約１質量部のエアロゲルへの添加は、疎水性エアロゲル粒子の完全な濡れを
もたらすことができる。水性スラリーが実質的に乾燥される場合でも、十分に濡れた粒子
は、粒子かさ密度の大きな増加を示すことがある。結果として、完全に濡れたエアロゲル
粒子により製造される複合材料の熱伝導率は、より高い熱伝導率を有する傾向がある。
【００６７】
　１以上の実施形態において、疎水性エアロゲル粒子の疎水性および低密度を十分に保持
するために、疎水性エアロゲル粒子の外表面層のみを濡らすための湿潤剤の量を用いるこ
とは好ましい。従って、十分な量の湿潤剤は、エアロゲル粒子の外表面上に吸着されるよ
うに存在することができる。エアロゲル粒子の外表面層のみが濡らされる場合に、乾燥す
るとエアロゲル粒子かさ密度は無視できる増加しかないことがある。結果として、疎水性
エアロゲル粒子の疎水性は比較的影響を受けず、複合材料は低熱伝導率を有する傾向にあ
る。従って、１以上の実施形態において、好ましくは、約１質量部のエアロゲルに対して
約０．６質量部以下の湿潤剤が用いられる。例えば、０．０１部～約０．５質量部の湿潤
剤が、約１質量部のエアロゲルに対して用いることができる。湿潤剤はエアロゲルに対し
て予備塗布することができる。湿潤剤はエアロゲルに共有結合することができる。
【００６８】
　エアロゲル粒子の外表面のみの濡れを引き起こすための湿潤剤の量は、疎水性エアロゲ
ル粒子の径に応じて決めることができる。一般に、より小さな径の粒子はより多くの湿潤
剤を必要とする。好ましくは、１以上の実施形態において、湿潤剤の量は、乾燥後に疎水
性エアロゲルの疎水性および低密度の実質的な回復を可能とするために十分な量である。
さらに好ましくは、湿潤剤は、最終複合材料が約２００ｍＷ／ｍ°Ｋ未満の熱伝導率、最
も好ましくは、約４０～約１００ｍＷ／ｍ°Ｋなどの約２０～約１５０ｍＷ／ｍ°Ｋの熱
伝導率を有するために十分な量にある。
【００６９】
　別の例として、ポリマーマトリクスまたは連続相が有機系ポリマーまたは油系ポリマー
である場合に、エアロゲルは水系ポリマー塗料である皮膜を有することができる。塗料は
溶媒（例えば、水性または非水性）中に溶解するか、乳化するか、または分散すると共に
、エアロゲルを濡らすために用い、皮膜を形成することができる。１以上の実施形態にお
いて、このポリマーマトリクスとは異なる皮膜は、有機系ポリマーのエアロゲル気孔中へ
の浸透を妨げる。水系ポリマー塗料の例は、一部分、上に記載されている。好ましい水系
塗料には、ポリ酢酸ビニル、エポキシ、アクリレート、およびポリウレタンが挙げられる
がそれらに限定されない。代替として、エアロゲルは、水中に１以上の化学物質（複数を
含む）または反応物質を溶解するかまたは分散し、次に、エアロゲルをこの溶液、乳化液
、または分散液により濡らし、次に、エアロゲルを、第１反応物質と反応してエアロゲル
表面上に化学皮膜を形成する第２反応物質を含有する非極性溶媒中に置くことにより被覆
することができる。
【００７０】
　エアロゲルを被覆するための別の方法は、エアロゲルを、エアロゲルの粒径よりも有意
に細かくある極めて微細な粉末により被覆することによる。この微細な粉末は、次に、本
質的にエアロゲル表面を被覆する。次に、粉末被覆エアロゲルは、次に、加熱するか（ま
たは溶解するか）または別途処理してエアロゲル上の粉末皮膜を融解して（または別途分
配して）、エアロゲルの気孔を遮蔽する均一なまたは実質的に均一な皮膜を形成すること
ができる。微細粉末は、代替的に、エアロゲルの焼結を支援するかまたは寄与して気孔（
例えば、上部気孔面など）を覆うことができる。エアロゲルの表面は、代替的に、エアロ
ゲルの気孔を覆うようなやり方でプラズマにより、または他のエネルギー印加により処理
することができる。従って、１以上の実施形態において、エアロゲルはそれ自身の枠組み
によりその気孔を覆っている。微細粉末は、ポリマー、ワックス、およびガラスなどの無
機材料などであることができる。特定例には、パラフィンワックス、エポキシおよび熱可
塑性樹脂のような有機ポリマーが挙げられる。一般に、エアロゲル上に被覆される微細粉
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末は、約１００ｎｍ～約０．５ｍｍまたは１０ｎｍ～０．３ｍｍまたは１μｍ～０．３ｍ
ｍの粒径を有する。エアロゲルは、エアロゲル表面上の微細粉末の付着力を改善するため
に軽く濡らすことができる。エアロゲル上に被覆される微細粉末は、エアロゲルよりも低
い融点を有することができる。
【００７１】
　被膜をエアロゲル粒子に適用することができる別のやり方は、分級ミルなどの特定タイ
プのミルの使用によるものである。
【００７２】
　種々の成分、すなわち、エアロゲル粒子および被覆物質は分級ミル中に供給することが
できる。パラメータは、２０μｍ未満のエアロゲル粒子のみがミルを離れることを避ける
ように選択することができる。被覆物質は、エアロゲルと被覆物質間の接触が確立される
とすぐに、エアロゲル粒子と共に供給することができる。
【００７３】
　本発明の複合材料の形成に関して、従来型の手段は用いることができる。例えば、少な
くとも一つのポリマー（セラミックおよび／またはガラス）および一つの充填剤から複合
材料を形成する技術分野の当業者に公知であるあらゆる手段は、本発明の目的のために用
いることができる。さらに特定的な例として、複合材料を形成する１以上のポリマーは、
未硬化または硬くならない状態の場合に（例えば、ポリマーが液体である場合に）、被覆
エアロゲルと共に導入し、ポリマーの連続相間に被覆エアロゲルを分散する（例えば、均
一に）ために混合するか、または攪拌することができる。後に、混合物は、加熱、および
ＵＶ硬化などに限定されないがそれらなどの従来型の手段により硬化するか、または硬く
することができる。複合材料は、金型に注ぐこと、および押出成形することなどができる
。本質的に、ポリマーの加工または成形用に用いられるあらゆる手段は本発明において用
いることができる。複合材料は、一般的に、複合材料またはシンタクチックフォーム組成
物中に見出される他の従来型の成分または構成要素を含有することができる。例えば、複
合材料はカーボンブラック、およびシリカなどの従来型の充填剤を含有することができる
。本発明の複合材料（または複合材料を含む１以上の個々の成分）は、着色剤、硬化剤、
ＵＶ保護剤、可塑剤、強化剤、充填剤、補強剤、ポリマー改質剤、安定剤および／または
不透明剤などの他の構成要素を含むことができる。これらの種々の従来型構成要素は、当
業者に公知である従来からの量で用いることができる。複合材料を形成する上で被覆エア
ロゲルは、ポリマーが液体状態または被覆エアロゲルのポリマーとの混合を可能とする状
態にある場合に導入することができる。被覆エアロゲルの導入は、予備成形されると共に
、簡単に融解されるかまたは液体状態にあるポリマーにより起こることができるか、また
は、被覆エアロゲルは、連続相またはマトリクスを構成する１以上のポリマーを形成する
重合反応中に導入することができる。換言すれば、被覆エアロゲルはポリマーの原位置（
in-situ）調製の間に導入することができる。硬化前または硬化後の複合材料はあらゆる
形状またはサイズに成形することができるか、またはそれは最終用途に応じてあらゆる粒
径または粉末に細分化することができる。
【００７４】
　複合材料を形成する成分は、剛性であろうがまたは可撓性であろうが、エポキシ、ポリ
エステル、ウレタン、または他の高分子材料から押出成形、予備成形、スプレー、または
形成されると共に、被覆エアロゲルにより充填することが可能である。当業者は、勿論、
シンタクチックフォームの正確な仕様が、深さおよび周囲の水温などの、用途、例えば断
熱パイプラインの操作特性に基づいて選択されることを認識するであろう。
【００７５】
　本発明の複合材料（例えば、シンタクチックフォーム）は、複合材料が種々の用途にお
いて用いられることを可能とするあらゆる構造を有することが可能である。加えて、硬化
前または硬化後の複合材料は、あらゆる形状または使いやすい長さ（例えば、１インチ未
満～数フィート以上）に設定することが可能である。複合材料は、変形可能および／また
は圧縮可能であることができる。一般的な形状には、中空管、スリーブ、またはブロック



(21) JP 5249037 B2 2013.7.31

10

20

30

40

50

などが挙げられる。
【００７６】
　本発明のシンタクチックフォームまたは複合材料組成物および／または被覆エアロゲル
および／または処理エアロゲルは、化学物質、生物製剤、栄養補助食品、成長因子、アミ
ノ酸、生物活性材料、および製薬活性および不活性材料用の担体として用いることが可能
であり、製薬、衛生、獣医、農業および医療用用途を有する。従って、本発明は、さらに
、製薬用および化学用シンタクチックフォーム組成物に関する。
【００７７】
　加えて、被覆薄膜エアロゲルはマイクロ電子回路中の低誘電率絶縁材として用いること
ができる。従って、本発明は、また、マイクロ電子製造にも関する。
【００７８】
　加えて、皮膜は、１００ｎｍより薄く、好ましくは５０ｎｍより低く、例えば１０ｎｍ
より低く、例えば、１ｎｍ～９ｎｍであることができる薄膜であることができる。そのよ
うなものとして、薄膜は連続または不連続であることができるであろうし、任意に少なく
とも部分的に粒子に含浸することができる。含浸薄膜はエアロゲルの内部構造に合致する
ことができる。膜は、蒸着技術（化学蒸着、物理的蒸着または原子層蒸着）または液相析
出技術（電気化学析出、無電解析出、吸着、または沈殿）または固相技術を用いて堆積す
ることができる。薄膜は、上に開示されるタイプの高分子材料、無機材料（ガラスまたは
セラミックなど）、生物活性材料（タンパク質など）または金属（Ａｇ、Ａｕ、Ｐｔ、Ｒ
ｕ、Ｔａ、Ｒｈ、Ｉｒ、Ｆｅ、Ｎｉ、Ｃｏ、Ｍｎ、Ｎｂ、Ｐｄ、Ｐｕ、Ｕなど）または半
導体（Ｓｉ、Ｇｅ、ＴｉＯ2、ＺｎＯ、ＧａＡｓ、ＧａＮ、ＩｎＰなど）であることがで
きる。薄膜は、上の部類の材料から選択される多薄膜からなることができる。そういうも
のとして、薄膜被覆エアロゲル粒子は、触媒反応、センサー、および／または電子／光電
子デバイスなどの表面反応性を含む面における用途を見出すことができる。
【００７９】
　さらに、本発明は、従来型のシンタクチックフォームが用いられる同じ用途において用
いることができる。これらには、シンタクチックフォームにより断熱されるパイプ、およ
び浮力用途などが挙げられるがそれらに限定されない。さらに、それらすべてについて本
明細書において参考のためそれら全体を包含する、米国特許第６，８４８，８６３号明細
書、第６，８２７，１１０号明細書、第６，８００，６６８号明細書、第６，８０５，２
５３号明細書、第６，７５８，７１０号明細書、第６，７０６，７７６号明細書、第６，
４７６，０８７号明細書、第６，２８４，８０９号明細書、および第５，８８８，６４２
号明細書に記載されている材料および用途が挙げられる。
【００８０】
　加えて、本発明のエアロゲルは、エアロゲル含有ブランケット中に用いることができる
。ブランケットはエアロゲル、繊維、および他の成分を含むことができる。米国特許出願
第１１／０１３，３０６号明細書に記載されているように、エアロゲル含有ブランケット
の詳細内容は、本発明のエアロゲルと共に本発明において用いることができる。出願書は
本明細書において参考のためその全体を包含する。
【００８１】
　深海パイプライン用の濡れ断熱材などのシンタクチックフォーム用途におけるガラスミ
クロスフェア用代替としての、本発明のエアロゲル粒子などのエアロゲルの使用は、熱伝
導率の２５％～４０％の改善を提供することができる。これは、特に、エアロゲル表面が
高分子マトリクスに対して不浸透性である場合に可能である。例えば、本発明において、
６０～約１１０ｍＷ／ｍ－Ｋの範囲にある熱伝導率は達成することができる。本発明にお
いて、エアロゲルそれ自体は、６０ｍＷ／ｍ－Ｋ未満、さらに好ましくは５０ｍＷ／ｍ－
Ｋ未満、なおさらに好ましくは約５ｍＷ／ｍ－Ｋ～約３０ｍＷ／ｍ－Ｋなどのガラスミク
ロスフェアより有意に低い熱伝導率を有することができる。
【００８２】
　本発明により、全体複合材料の熱伝導率は以下の通りであることができる：
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　　λ複合材料＝Φλエアロゲル＋（１－Φ）λポリマー

　　Φ＝０．０１～０．９９　　Φ＝エアロゲルの体積割合
　　λエアロゲル＝４～１００ｍＷ／ｍ－Ｋ
　　λポリマー＝２０～１０００ｍＷ／ｍ－Ｋ（ポリマーはガスポケットを有することが
できる）
【００８３】
　本発明のシンタクチックフォームは、加水分解に対して安定し、高い圧縮Ｅ－弾性率を
有することができる。高圧縮Ｅ－弾性率は３００ｐｓｉよりも大きくすることができる。
これらの加水分解安定性シンタクチックフォームは、０～４０℃の温度で劣化することな
く２０年にわたって水にさらすことができる。
【００８４】
　加えて、任意の成分として、１以上の結合剤は複合材料中に存在することができると共
に、その結合剤は複合材料が未硬化複合材料混合物である場合に添加することができる。
【００８５】
　本発明において有用な、適する結合剤の例には、高分子量多糖類、キサンタン・ガム、
ｄ－アルファ－トコフェロール・ポリエチレングリコール１０００サクシネート、でんぷ
んＮＦ、ポビドン、コポリビドンＮＦ、ポリビニルアルコール、グリセリルベヘネート、
キサンタン・ガム、ポリエチレングリコール、ポリエチレンオキシド、セルロース結合剤
、ヒドロキシプロピル・メチルセルロースＵＳＰおよびヒドロキシエチルセルロースＮＦ
が挙げられるが、特に好ましいものは、ヒドロキシプロピル・メチルセルロースＵＳＰお
よびヒドロキシエチルセルロースＮＦである。
【００８６】
　本発明の複合材料、例えば、シンタクチックフォームは、約０．０５～約１．０ｇ／ｃ
ｍ3の密度を有することができる。さらに好ましくは、密度は約０．３～約０．８ｇ／ｃ
ｍ3である。
【００８７】
　本発明は、本発明の代表例であると意図されている以下の実施例によりさらに明らかに
される。
【実施例】
【００８８】
例１：
【００８９】
　１０μｍ径ナノゲル（登録商標）粒子（１５０ｇ）を、１５０ｇのＰＶＡおよび２０．
５ｇのバーロックス１２ｉ（１００％基準）を含有する溶液１．５リットルに添加するこ
とにより、ナノゲル（登録商標）エアロゲル粒子／ＰＶＡスラリーを調製した。振動させ
攪拌した後に、クリーム状の一貫性を有するスラリーを形成した。１００℃でのスラリー
の実験室での乾燥は、層状構造、ＰＶＡリッチの上部のがっしりした層、材料のバルクを
示す中間の粉末状層、およびＰＶＡリッチの下部層を与えた。上部層の塊はイソプロパノ
ール中に浮いた。熱重量検討は、試料が４２質量％ナノゲル（登録商標）粒子（すなわち
、ＰＶＡ：ナノゲル質量比は約１．４：１であった）を含有することを示した。この塊を
４０および５０体積％添加量（塊の密度を０．２７ｇ/ｃｃと仮定）でエポキシ中へ混合
すると、気孔なしのように見える複合材料を与えた。４０体積％の塊を含有するエポキシ
はイソプロパノール中に浮いた。５０体積％の塊を含有するそれは、９３ｍＷ／ｍ°Ｋの
熱伝導率を有することが見出されたが、この値は従来型のシンタクチックフォームのそれ
らと較べても全く遜色がない。
例２：
【００９０】
　ナノゲル水系エポキシ複合材料：水系エポキシ乳化液／分散液を、水性硬化剤と併せて
用いた。界面活性剤を用いてエポキシ乳化液／分散液を安定させた。ナノゲル粒子の疎水
性は溶液の進入に抗した。水系エポキシ（ＷＢＥ）、水性硬化剤およびナノゲル粒子のワ
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ンポット混合物を静かに攪拌した。ＷＢＥ中の過剰界面活性剤はナノゲル粒子を濡らすこ
とに役立ち、緊密なナノゲル－エポキシ複合材料を実現した。それぞれ３．０、１．０、
および０．０８ｍｍ径であるナノゲルグレードＴＬＤ３０２、ＴＬＤ１０１、０８Ｎを用
いた。複合材料を一夜にわたり乾燥し、次いで７０℃で１２時間にわたり硬化し、好まし
い熱性能を示す軽量複合材料をもたらした。
【００９１】
　一般的な組成物は、（ｉ）試料ＳＦ＿０８Ｎ：１６ｇのＥＰＩＲＥＺ３５１５、４ｇの
ＥＰＩＫＵＲＥ８５３５、３ｇのナノゲル０８Ｎ、（ｉｉ）試料ＳＦ＿１０１：１６ｇの
ＥＰＩＲＥＺ３５１５、４ｇのＥＰＩＫＵＲＥ８５３５、６ｇの水、４ｇのナノゲルＴＬ
Ｄ１０１を用いた。ＥＰＩＲＥＺおよびＥＰＩＫＵＲＥ化学物質をレゾルーション・パフ
ォーマンス・プロダクツ（Ｒｅｓｏｌｕｔｉｏｎ　Ｐｅｒｆｏｒｍａｎｃｅ　Ｐｒｏｄｕ
ｃｔｓ）から得た。ＳＥＭ画像が撮られ、明らかに、ナノゲル粒子とエポキシの緊密な混
合物が気孔浸潤なしで形成されることを示した。被覆粒子がエポキシと共に見られる複合
材料領域の拡大画像は４．５μｍの皮膜厚さを有した。図１を参照すること。調製された
各種試料の測定熱伝導率は、ナノゲルの体積添加量に応じて６０～８０ｍＷ／ｍ－Ｋ範囲
にあった（表１を参照すること）。理論的マックスウェルおよびパラレル混合モデルとの
比較を行った。配合物中で用いられるそのままのエポキシの熱伝導率は知られていないが
、一方で、文献値は１９０～２５０ｍＷ／ｍ－Ｋの範囲にある。試料は、破損前１０％歪
での圧縮応力１．５ＭＰａに耐えることができた。
【表１】

例３：
【００９２】
　水系エポキシ被覆ナノゲル粒子：上記実施例２におけるように硬化剤を水性混合物中に
混合する代わりに、表面活性硬化剤をナノゲル粒子の表面を修飾するために用い、ナノゲ
ル粒子上に形成するエポキシの薄い皮膜をもたらした。
例４：
【００９３】
　反応性界面活性剤を用いる粒子のエポキシ皮膜：直接エアロゲルビードの表面上に樹脂
層を構築する新奇な手段は、粒子を最初に第１級および第２級アミンを有する界面活性剤
で被覆することである。これらのアミンは、次に、エポキシに対する反応部位、または硬
化剤として役立つ。反応性界面活性剤エポキシ法を実証するこのアプローチを、図２に概
略的に示す。
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【００９４】
　図３に示すような第１級および第２級アミン基を有する界面活性剤は、市販されている
。アミン基上の水素はエポキシ樹脂への結合用に利用可能である。下二つの分子は３－Ｄ
ポリマー構造を可能とする。
【００９５】
　潜在的な樹脂結合に対する３以上の部位を有する界面活性剤は、より多い架橋および３
次元構造を引き起こすことができる。これは、２次元構造よりも良く粒子をカバーするよ
うに機能することが可能である。加えて、樹脂の３主要部類を試みた：従来型（有機相）
の樹脂および高いならびに低い分子量の水分散樹脂。多くの実験室法が有効な被覆技術を
探求するために用いられた。例えば、硬化剤／界面活性剤および樹脂の層での粒子の連続
的な被覆を試験した。用いられる界面活性剤の量は、水相がいかに深く粒子中に進入する
か、および結果としてエポキシ皮膜がいかに厚くなるか、およびどれほどの粒子体積がこ
のプロセスで犠牲になるかを決める別の実験変数であった。アミン基上の水素はエポキシ
樹脂への結合用に利用可能である。図２に示す下二つの分子は、３－Ｄポリマー構造を可
能とすることができる。
【００９６】
　この実験のセットにおいて用いられる３界面活性剤は、デュオミーン（Ｄｕｏｍｅｅｎ
）Ｃ、デュオミーンＴ、およびトリアミーン（Ｔｒｉａｍｅｅｎ）Ｔである。すべてはア
クゾ・ノベル（Ａｋｚｏ　Ｎｏｂｅｌ，Ｉｎｃ．）から市販されている界面活性剤の商品
名であり、表２に示す。本明細書において用いられる第４界面活性剤はＣ１８鎖のみを含
有するオクタデシルアミンである。

【表２】

【００９７】
　エポキシ皮膜によりエアロゲル粒子を被覆するための一般手順は以下の通りである。
一覧される手順は、エポキシ進入を妨げる被覆１ｍｍエアロゲルビーズを製造するための
一般的な手順である。界面活性剤によるエアロゲル粒子の被覆。デュオミーンＣを、７０
℃で激しく振ることにより水中で水和して１ｗ／ｗ％溶液とした。次に、エアロゲル粒子
をこの水和界面活性剤溶液に導入し、得られる混合物を、再度、粒子が完全に濡れてしま
うまで振った。水和界面活性剤溶液対１ｍｍエアロゲルビーズの一般的な比は１５．７ｇ
／ｇであった。粒子を次の段階のため表面からすくい取った。エポキシ樹脂への被覆ビー
ズの添加。約５ｍＬのＥｐｉ－Ｒｅｚ３５２２－Ｗ－６０、水分散エポキシ樹脂を、蓋付
きの１５ｍＬ試験管などの適する容器中に置き、７０℃に予熱した。前段階で作成された
濡れたエアロゲルの少量、一般的に０．３１ｇを、樹脂を含有した試験管の上部に導入し
た。エアロゲルを濡らすために試験管を逆さにし、次に、ボルテックス・ミキサー中で、
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４秒間にわたり交互に表を上にし、逆さまにして、２回にわたり混合した。次に、試験管
を第２格納容器中に入れ、７０℃保管庫中に一夜にわたり保存した。
【００９８】
　洗浄および分析。試験管を７０℃保管庫から除去した。ビーズを懸濁液表面からすくい
取り、ネジ蓋式のガラスビン中に置いた。約２０ｍＬの水を添加し、ガラスビンを振って
ビーズから樹脂を洗い落とした。全体溶液を濾過器上に注ぎ、放置して水抜きをした。次
に、ビーズを水により完全に洗浄した。ビーズの性能を、水および軽パラフィン油中に浮
くそれらの能力により監視した。
【００９９】
　油系エポキシ中への組込み。前段階で作成された濡れ被覆エアロゲル粒子は、油系エポ
キシ樹脂に添加することができる。用いた樹脂は、１．０ｇのダウ（Ｄｏｗ）ＤＥＨ２４
硬化剤を有する１２．９ｇのダウ・ケミカルの（Ｄｏｗ　Ｃｈｅｍｉｃａｌｓ’）ＤＥＲ
３３１樹脂であった。この方法は、うまくパラフィン油および水上に浮くと共に、油系エ
ポキシ樹脂中に組み込み、エアロゲル中への樹脂の進入なしで硬化することができる粒子
の生成をもたらしてきた。１ｍｍビーズに対して、０．１ｇ／ｇの界面活性剤：エアロゲ
ル比は、好ましい結果を示すほぼ最小のレベルであった。これは、これら１ｍｍビーズ中
への約０．０３４ｍｍの計算による半径方向浸透深さに相当する。
例５：
【０１００】
　エアロゲル粒子のナイロン被覆。アプローチ法：種々の実施形態において、ポリマー被
覆は、二つの基準を満たすことができる：（１）反応は、膜が形成されるか、またはポリ
マー分子が粒子の気孔中に流れ込むかまたは拡散するには余りにも大きくなってしまう点
まで重合が進む前に、あらゆる液体相が拡散または毛細管流動により粒子に入ってくるこ
とを妨げるために、十分速くある必要があること、および（２）重合は、粒子がエポキシ
樹脂中に埋め込まれてシンタクチックフォームを形成する場合に、油または水が気孔に入
り込むことを妨げて、気孔を含む粒子の全体表面をカバーすることができる連続膜をもた
らすことが好ましい。ナイロンの重合は、極めて速く、界面反応であるこれら二つの基準
を満たす。この反応の化学的性質および化学量論を図４に示す。塩化アルキルモノマーは
、有機相、例えばシクロヘキサン中に可溶であり、一方でジアミンモノマーは水相中に可
溶である。重合は相界面で起こり、ナイロン膜を形成し、これが重合がいずれかの相でさ
らに進むことを妨げることが可能とする。
【０１０１】
　図５はナイロン重合法の概略図を示す。エアロゲル粒子は、反応性界面活性剤および水
中１０ｗ／ｗ％ヘキサンジアミンにより被覆され、次に、有機相にさらされる。界面反応
は粒子表面で起こる。
【０１０２】
　上述のように、最初に、その極性末端での２以上のアミン基を有する界面活性剤を含有
する水中に粒子を沈めることにより、それらを濡らした。しかし、最初の結果が、界面活
性剤単独では完全で迅速な重合のために十分なモノマーを提供しないことを示したので、
追加のヘキサンジアミンを溶液に添加した。粒子を水表面からすくい取った後に、それら
を、図５に示すように、水の殻で被覆する。次に、水および界面活性剤で濡らした粒子を
、ヘキサン中５ｖ／ｖ％セバシン酸ジクロリド溶液中に沈めた。重合は、水殻と有機溶媒
の界面で自発的に急速に起こり、理想的にエアロゲル粒子周辺にナイロン膜の皮膜をもた
らす。
【０１０３】
　水中５ｗ／ｗ％界面活性剤溶液を調製した。試料を７０℃オーブン中に置いた時に、界
面活性剤は溶解した。原液を水中６０ｗ／ｗ％から３０ｗ／ｗ％に希釈することにより、
ヘキサンジアミン溶液を調製した。界面活性剤およびジアミン溶液を用いて粒子を濡らし
た：０．６ｇの１ｍｍエアロゲル粒子を、１ｍｍ粒子用の１．２ｇの界面活性剤溶液、ま
たは６０～８０μｍ粒子用の１．６ｇの界面活性剤溶液と混合した、これはそれぞれ、粒
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子に対して界面活性剤が１０％または１４ｗ／ｗ％に対応する。この懸濁液に、３．３ｇ
の３０ｗ／ｗ％ジアミン溶液（１０ｗ／ｗ％の最終濃度をもたらす）、および５．５ｇの
水を添加した。ヘキサン中のセバシン酸ジクロリド（ＣｌＣＯ（ＣＨ２）８ＣＯＣｌ）溶
液を、小さなガラスビン中で調製した。ガラスピペットを用いて、０．４ｍｌのセバシン
酸ジクロリドを５ｍｌヘキサン中に希釈した。濡れた粒子を水相表面からすくい取った。
濡れた粒子をヘキサン相中に落とした。蓋をしっかりとネジで取り付けた後、内容物を反
転により混合した。ワットマン濾紙を通して固形物を濾過した。粒子をヘキサンで洗浄し
た。粒子をヒューム・フード中の濾紙上で乾燥した。
【０１０４】
　個々の粒子を被覆すること：１ｍｍ径の個々の粒子。１ｍｍ粒子を濡らし、セバシン酸
ジクロリド溶液を前述のように調製した。粒子を１．１８ｍｍメッシュ上に置き、メッシ
ュを通していくつかの粒子を空のガラスビーカー中に噴霧するために、加圧空気を用いた
。セバシン酸ジクロリド溶液をビーカー中に注いだ。粒子がガラスにくっ付く場合、それ
らをへらで除去した。粒子を前述のように濾過し乾燥すると共に、いくつかをＳＥＭ分析
のため提出した。すべての溶液および濡れた粒子を前述のように調製した。
【０１０５】
　図６は、個々の粒子のナイロン被覆の概略図を示す。一定の比例では描かれていない。
３５０または５００μｍ（より大きくない）メッシュ篩を、図６に示す大きなシャーレー
の上約８インチ（ｉｎ）のクランプ台上に取り付けた。窒素または空気圧力計を２０ｐｓ
ｉに設定した。水をシャーレー中に１ｃｍレベルまで注いだ。液飛びが起こらないことを
検証するために最大窒素流を用いた。水を捨てた。フードサッシの一部を、メッシュおよ
びシャーレー装置の前に遮蔽板として置いた。操作当りほぼ１５０ｍｌのセバシン酸ジク
ロリド溶液が必要とされ、それを大きなシャーレー中に注いだ。濡れた粒子の塊を、シャ
ーレー上に中心を置くメッシュ上に置いた。サッシをほとんど完全に閉じ、窒素流を作動
させ、粒子に向けた。粒子を、個々に、または２～３の粒子の塊でスクリーンを押し通し
た。セバシン酸ジクロリド中での粒子形成を観察した。浮遊粒子を表面からすくい取り、
ワットマンフィルタ上に置き、ヘキサンで洗浄し、前述のように乾燥した。
【０１０６】
　ナイロン被覆エアロゲル粒子によるエポキシ複合材料：複合材料のため、１２．９ｇの
ダウＤ．Ｅ．Ｒ．３３１エポキシ樹脂を１．０ｇのＤＥＨ２４硬化剤と混合し、２．２５
ｇのナイロン被覆６０～８０μｍエアロゲル粒子を添加し、へらで静かに混合した。混合
物をアルミニウムパン中に注ぎ、伝導率試験および機械試験用のパックを作成した。パッ
クを室温で一夜にわたり硬化させ、次いで７０℃で６時間硬化させた。ナイロン膜が、連
続的に、均等で、約５μｍ厚さで現れる。
【０１０７】
　出願者らは、特に、すべての引用文献の全体内容を本開示内容中に組み込む。さらに、
量、濃度、または他の値またはパラメータが、範囲、好ましい範囲、または上の好ましい
値および下の好ましい値の一覧のいずれかとして与えられる場合に、これは、どの範囲が
個別に開示されているとかには無関係に、あらゆる上限値または好ましい値とあらゆる下
限値または好ましい値のあらゆる対から形成されるすべての範囲を特に開示しているとし
て理解されるべきである。数値の範囲が本明細書において記される場合、特記のない限り
、範囲は、それらの端点、および該範囲内のすべての整数および分数を含むように意図さ
れている。本発明の範囲が範囲を規定する場合に記される特定の値に限定されることは、
意図されていない。
【０１０８】
　本発明の他の実施形態は、本明細書の考察および本明細書において開示される本発明の
実施から当業者に明らかとなるであろう。本明細書および実施例が、以下のクレームおよ
びそれらの同等物により示される本発明の真の範囲および精神による代表例としてのみ考
慮されるべきであることが意図されている。
【図面の簡単な説明】
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【０１０９】
【図１】ポリマー皮膜を有するエアロゲル粒子である本発明の実施形態の顕微鏡写真であ
る。
【０１１０】
【図２】本発明の反応性界面活性剤エポキシ法の簡略化された説明を提供する概略図であ
る。
【０１１１】
【図３】第１級および第２級アミン基を有するいくつかの界面活性剤の化学構造である。
【０１１２】
【図４】エアロゲル粒子の皮膜用のナイロン重合に対する反応スキームである。
【０１１３】
【図５】ヘキサン中５ｖ／ｖ％セバシン酸ジクロリド溶液中に入れた、水層を有する界面
活性剤に浸した粒子を含む粒子皮膜の略図である。
【０１１４】
【図６】個々の粒子のナイロン皮膜を示す概略図である。

【図１】 【図２】
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【図５】

【図６】



(29) JP 5249037 B2 2013.7.31

10

20

30

フロントページの続き

(74)代理人  100093665
            弁理士　蛯谷　厚志
(74)代理人  100144417
            弁理士　堂垣　泰雄
(72)発明者  メナシ，ジャミール
            アメリカ合衆国，マサチューセッツ　０２５４０，ファルマス，チェイス　ロード　７３
(72)発明者  バウアー，ウルリッヒ
            ドイツ連邦共和国，デー－６５８４３　ズルツバハ（タウヌス），エルエム　ハインデル　８１
(72)発明者  ポトマン，エルマー
            ドイツ連邦共和国，デー－６５８３０　クリフテル，ロゼルトシュトラーセ　５３
(72)発明者  ピーターソン，アンドリュー　エー．
            アメリカ合衆国，マサチューセッツ　０２１２５，ドーチェスター，タフト　ストリート　１９，
            ＃３
(72)発明者  ビルキンス，アンナ　カー．
            アメリカ合衆国，マサチューセッツ　０２４９３，ウェストン，ブルック　ロード　６３
(72)発明者  アントン，ミエ
            アメリカ合衆国，マサチューセッツ　０２１３９，ケンブリッジ，スペリデイキス　テラス　３１
(72)発明者  ドシ，ダバル
            アメリカ合衆国，マサチューセッツ　０２４２１，レキシントン，レキシントン　リッジ　ロード
            　１１１３
(72)発明者  ダルゼル，ウィリアム
            アメリカ合衆国，マサチューセッツ　０２０５０，マーシュフィールド，ボックス　１２５６，オ
            ールド　オーシャン　ストリート　３００

    審査官  一宮　里枝

(56)参考文献  特表平１１－５１４９５９（ＪＰ，Ａ）　　　
              国際公開第２００５／０４７３８１（ＷＯ，Ａ１）　　
              欧州特許出願公開第００４７３２１５（ＥＰ，Ａ１）　　

(58)調査した分野(Int.Cl.，ＤＢ名)
              Ｃ０８Ｌ　　　１／００－１０１／１４
              Ｃ０８Ｋ　　　３／００－　１３／０８
              Ｃ０８Ｊ　　　９／００－　　９／４２


	biblio-graphic-data
	claims
	description
	drawings
	overflow

