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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　複数のアルキル化フラーレンを分散して含む連続液体相と、
　前記連続相中に分散された分散液体相と、
を含むエマルジョン。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、液中液型（ｌｉｑｕｉｄ－ｉｎ－ｌｉｑｕｉｄ）エマルジョンに関する。
【背景技術】
【０００２】
　従来のエマルジョンは、分散相および連続相の２相から構成される。最も一般的なエマ
ルジョンは、水および油の２つの液体だけからなる。ｏ／ｗ（水中油）エマルジョンは連
続水相中に分散された油滴からなり、ｗ／ｏ（油中水）エマルジョンは、油中に分散され
た水滴からなる。例えば、連続油相中の水滴自体が、分散した油滴を含有する場合には、
多相エマルジョンが形成され得る。乳化は、せん断力によって大きい液滴がより小さい液
滴に分解することからなる。通常、乳化剤を用いて、界面張力を低下させることによりエ
マルジョンを安定化する。連続相の粘度を増大させることによっても、エマルジョンの相
分離を防止することができる。
【発明の開示】
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【課題を解決するための手段】
【０００３】
　１つの態様では、本発明は、表面改質された有機分子を含む液体連続相と、分散液体相
とを含むエマルジョンを提供する。有機分子は、表面改質フラーレン、表面改質デンドリ
マー、およびこれらの組み合わせから選択される。
【０００４】
　もう１つの態様では、本発明は、有機高分子ミクロスフェアを含む液体連続相と、分散
液体相とを含むエマルジョンを提供する。
【０００５】
　もう１つの態様では、本発明は、分散液体相を含有する各液体相が、表面改質された有
機分子または有機高分子ミクロスフェア、もしくは両方の組み合わせを含有する多相エマ
ルジョンを提供する。
【発明を実施するための最良の形態】
【０００６】
　本発明のエマルジョンは、液中液型の分散体またはエマルジョンである。連続相および
分散相を含む安定化エマルジョンは、有効量の表面改質された有機分子を組成物の連続相
中に取り込むことによって与えられる。表面改質された分子は、連続相－分散相の界面で
表面張力を低下させることなくエマルジョンを保持する。
【０００７】
　もう１つの実施形態では、本発明のエマルジョンは、本質的に、連続液体相および分散
液体相と、連続相中に取り込まれた表面改質された有機分子または有機高分子ミクロスフ
ェアとからなる。
【０００８】
　本発明のエマルジョンは、従来の界面活性剤、洗剤、タンパク質、および乳化剤、なら
びに表面張力の低下によりエマルジョンを安定化する他の化合物を含有しなくてもよい。
本発明のエマルジョンは、通常、一定温度において、数日から数年間安定である。
【０００９】
　本発明のエマルジョンは、水中油型または油中水型エマルジョン（これらの用語は、当
該技術分野で一般的に定義されるとおりである）、もしくは多相エマルジョンでよい。多
相エマルジョンの一例は、連続油相中の水中油エマルジョン（分散相）、あるいは反対の
多相エマルジョンである。本発明の多相エマルジョンでは、種々のタイプの表面改質され
た有機分子または有機高分子ミクロスフェアは、もう１つの分散相を含む各相のために必
要とされる、あるいは必要とされ得る。
【００１０】
　表面改質された有機分子および有機高分子ミクロスフェアは、分散相と連続相との間の
界面で表面張力を低下させることなくエマルジョンを安定化する。表面改質された有機分
子または有機高分子ミクロスフェアは、液体連続相が分散相の液滴の間から流出されるに
つれて増大する濃度で、分散相液滴の間に位置するようになると理論付けられる。分散相
の液滴間の表面改質された有機分子の濃度の増大により、分散された液滴は、互いに接触
して合体することが防止される。
【００１１】
　表面改質された有機分子は、連続相中に実質的に可溶性である。分子は連続相中に直接
可溶性であってもよいし、あるいは、例えばアルキル化によって前駆体分子の可溶性誘導
体が調製されてもよい。表面改質された有機分子および有機高分子ミクロスフェアは、連
続相と適合性であるように選択される。
【００１２】
　表面改質された有機分子および有機高分子ミクロスフェアと連続相との適合性を評価す
る１つの有用な方法は、表面改質された有機分子および／または有機高分子ミクロスフェ
アならびに連続相を結合し、表面改質された有機分子および／または有機高分子ミクロス
フェアが連続相中に溶解するように見えるかどうかを観察するステップを含む。
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【００１３】
　有用な表面改質された有機分子の具体例としては、アルキル化バックミンスターフラー
レン（フラーレン）およびアルキル化ポリアミドアミン（ＰＡＭＡＭ）デンドリマーがあ
る。フラーレンの具体例には、Ｃ60、Ｃ70、Ｃ82、およびＣ84が含まれる。ＰＡＭＡＭデ
ンドリマーの具体例としては、ウィスコンシン州ミルウォーキーのアルドリッチ・ケミカ
ル・カンパニー（Ａｌｄｒｉｃｈ　Ｃｈｅｍｉｃａｌ　Ｃｏｍｐａｎｙ，Ｍｉｌｗａｕｋ
ｅｅ，ＷＩ）から入手可能なジェネレーション（Ｇｅｎｅｒａｔｉｏｎ）２～１０（Ｇ２
～Ｇ１０）がある。ＰＡＭＡＭデンドリマーは、現在、第１級アミン、ヒドロキシル、カ
ルボキシレートナトリウム塩、混合アミン／ヒドロキシル、およびＣ12表面官能基を有し
て市販されている。有機分子のアルキル基は直鎖でも分枝状でもよく、少なくともＣ3か
らＣ30以下までの範囲であり、Ｃ3とＣ30の間のどのサイズでも範囲でもよい。例えば、
範囲は、Ｃ3～Ｃ22、Ｃ3～Ｃ18、Ｃ3～Ｃ12、またはＣ3～Ｃ8、およびその間の任意の組
み合わせまたは整数でよい。表面改質された有機分子は、少なくとも０．１重量パーセン
トのレベルで連続相中に存在することができる。
【００１４】
　有用な有機高分子ミクロスフェアの具体例としては、インディアナ州フィッシャーズの
バングズ・ラボラトリーズ社（Ｂａｎｇｓ　Ｌａｂｏｒａｔｏｒｉｅｓ，Ｉｎｃ．，Ｆｉ
ｓｈｅｒｓ，ＩＮ）から粉末または分散体として入手可能なポリスチレンを含むミクロス
フェアがある。ポリスチレンミクロスフェアの平均粒度は、少なくとも２０ｎｍから６０
ｎｍ以下までの範囲である。現在の市販されている平均粒度は、２０、３０、５０、およ
び６０ｎｍである。有機高分子ミクロスフェアは、少なくとも０．１重量パーセントのレ
ベルで連続相中に存在することができる。
【００１５】
　本発明のエマルジョンは、液体連続相を有する。分散相が連続相の全ての構成物質中に
分散され得る限りは、連続相は１つまたは複数の混和性または可溶性の構成物質からなる
ことができる。
【００１６】
　連続相の例としては、水と、例えば、酸、アルコール、ケトン、アルデヒド、アミン、
アミド、エステル、グリコール、エーテル、炭化水素、ハロカーボン、モノマー、オリゴ
マー、潤滑油、植物油（モノ－、ジ－、およびトリ－グリセリドを含む）、シリコーン油
、保湿油（例えば、鉱油およびホホバ油）、燃料油、燃料（灯油、ガソリン、ディーゼル
燃料を含む）、エチレングリコールのオリゴマー、アルキルおよびアリールニトロ化合物
、部分的または完全にフッ素化された化合物、およびポリマーを含む有機液体とが挙げら
れる。
【００１７】
　本発明のエマルジョンは、連続液体相内に分散された液体分散相を有する。液体分散相
は１つまたは複数の液体を含むことができ、これらは混和性または可溶性であり、液体連
続相内に分散される。適切な液体分散相の例としては、水と、連続相としての使用につい
て上記に記載された全ての有機材料とが挙げられる。
【００１８】
　また本発明のエマルジョンは、表面改質された有機分子および有機高分子ミクロスフェ
アと組み合わせて、表面改質されたナノ粒子も含有することができる。表面改質されたナ
ノ粒子は、米国特許第６，５８６，４８３号明細書に記載されている。
【００１９】
　またそれぞれの相は、所望の効果を達成するために添加されるその他の溶解されたまた
は可溶性の化合物または成分、例えば、塩、薬剤、染料、難燃剤などを含有してもよい。
【００２０】
　本発明のエマルジョンは、一般に、相をブレンドし、混合することによって製造される
。本発明のエマルジョンのもう１つの製造方法は、表面改質された有機分子または有機高
分子ミクロスフェア、もしくはこれらの組み合わせを連続相（あるいは、多相エマルジョ
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ンの場合には他の相）とブレンドし、次に、攪拌しながら分散相を添加することである。
【００２１】
　本発明のエマルジョンは食品、化粧品、医薬品などにおいて有用であり得る。
【００２２】
　本発明は、以下の実施例によって、ここでさらに説明されるであろう。
【実施例】
【００２３】
　全ての溶媒および試薬は、別に示されない限りは、アルドリッチ・ケミカル・カンパニ
ーから入手した。全てのパーセントおよび量は、別に指定されない限りは重量による。
【００２４】
オクチル置換されたスターバースト（ＳＴＡＲＢＵＲＳＴ）（登録商標）デンドリマー、
ジェネレーション２（オクチル－ＳＧ－２）の調製
　５０ｍＬの丸底フラスコに、０．７４ｇ（０．２３モル）のスターバースト（登録商標
）（ＰＡＭＡＭ－ＯＨ）デンドリマー、ジェネレーション２（アルドリッチ・ケミカル社
から入手）を入れた。Ｎ，Ｎ－ジメチルホルムアミド（１０ｇ）およびトリエチルアミン
（０．３７ｇ、０．００３６モル）をフラスコに添加し、デンドリマーが溶解するまで、
混合物を磁気で攪拌した。塩化オクタノイル（０．５９ｇ、０．００３６モル）を、約５
分間にわたって、シリンジによりフラスコに滴下した。混合物を室温で約２時間攪拌し、
その後、フラスコに水（２０ｇ）を添加した。混合物を室温で一晩攪拌した。反応混合物
を分液漏斗内に注ぎ、トルエン（２０ｇ）で抽出した。相を分離させ、水相をトルエン（
毎回１０ｇ）でさらに２回抽出した。ロータリーエバポレータを用いて、合わせたトルエ
ン抽出物を乾固するまで濃縮した。得られたオレンジ～茶色の固体を６０℃および２５０
ｍｍＨｇの圧力で３時間、真空乾燥器内で乾燥させた。次に、乾燥固体を約３０ｇのトル
エンに溶解させた。０．２マイクロメートルのシリンジフィルタ（ゲルマン・アクロディ
スク（Ｇｅｌｍａｎ　ＡＣＲＯＤＩＳＣ）シリンジフィルタ、マサチューセッツ州ミルフ
ォードのウォーターズ社（Ｗａｔｅｒｓ　Ｃｏｒｐ．，Ｍｉｌｆｏｒｄ，ＭＡ））によっ
て、この溶液をろ過し、透明な黄色の溶液が与えられた。ロータリーエバポレータでトル
エン溶液を乾固するまで濃縮して、１．１３ｇのオレンジ～茶色の固体が得られた。核磁
気共鳴分光法による固体の分析で、ヒドロキシル基の完全なエステル化が示された。
【００２５】
オクチル置換されたスターバースト（登録商標）デンドリマー、ジェネレーション４（オ
クチル－ＳＧ－４）の調製
　５０ｍＬの丸底フラスコに、０．３３ｇ（０．０２３モル）のスターバースト（登録商
標）（ＰＡＭＡＭ－ＯＨ）デンドリマー、ジェネレーション４（アルドリッチ・ケミカル
社から入手）を入れた。Ｎ，Ｎ－ジメチルホルムアミド（１０ｇ）およびトリエチルアミ
ン（０．１５ｇ、０．００１５モル）をフラスコに添加し、デンドリマーが溶解するまで
、混合物を磁気で攪拌した。塩化オクタノイル（０．２４ｇ、０．００１５モル）を、約
５分間にわたって、シリンジによりフラスコに滴下した。混合物を室温で約２時間攪拌し
、その後、フラスコに水（２０ｇ）を添加した。混合物を室温で一晩攪拌した。反応混合
物を分液漏斗内に注ぎ、トルエン（２０ｇ）で抽出した。相を分離させ、水相をトルエン
（毎回１０ｇ）でさらに２回抽出した。ロータリーエバポレータを用いて、合わせたトル
エン抽出物を乾固するまで濃縮した。得られたオレンジ～茶色の固体を６０℃および２５
０ｍｍＨｇの圧力で３時間、真空乾燥器内で乾燥させた。次に、乾燥固体を約３０ｇのテ
トラヒドロフランに溶解させた。０．２μｍのシリンジフィルタ（ゲルマン・アクロディ
スク・シリンジフィルタ）によって、この溶液をろ過し、透明な黄色の溶液が与えられた
。ロータリーエバポレータでテトラヒドロフラン溶液を乾固するまで濃縮して、０．４８
ｇのオレンジ～茶色の固体が得られた。核磁気共鳴分光法による固体の分析で、ヒドロキ
シル基の完全なエステル化が示された。
【００２６】
オクチル置換されたＣ60（オクチル－Ｃ60）の調製



(5) JP 4567465 B2 2010.10.20

10

20

30

40

　ガス炎でフラスコを加熱しながら窒素ガス流を流すことによって、５０ｍＬの丸底フラ
スコを乾燥させた。フラスコが冷えたら、１０ｍＬの乾燥テトラヒドロフランおよび０．
１ｇのＣ60を入れ、次に、乾燥窒素ガスを中でしばらくバブリングすることによって溶液
を脱酸素化した。溶液を磁気で攪拌しながらオクチルマグネシウムヨージドのジエチルエ
ーテル溶液（２０ｍＬ）をシリンジによりフラスコに添加した。暗色の反応混合物を窒素
雰囲気下で７時間攪拌させ、その後、さらに５ｍＬのオクチルマグネシウムヨージド溶液
をシリンジによりフラスコに添加した。更に１６時間後、１０ｍＬの５％Ｎａ2Ｓ2Ｏ3水
溶液をフラスコに添加し、混合物を１時間攪拌させた。不均一の混合物を分離漏斗に移し
、有機相を水相から分離させた。この有機相を７０℃においてガラス皿で乾燥させ、０．
２８ｇの暗色固体が与えられた。質量分析によって、固体は、式Ｃ60（Ｃ8Ｈ17）n（式中
、ｎ＝１～１７であり、ｎの平均値は１１である）に相当する化合物の混合物であること
が示された。
【００２７】
油中水エマルジョンの安定化
　計算量の化合物および２ｍＬのトルエンをスクリューキャップ式ガラスビン中で結合す
ることによって、表面改質されたスターバースト（登録商標）デンドリマーのトルエン中
の溶液または分散体を表１に示される濃度で作った。化合物が溶解したら、あるいは溶解
したように見えたら、１ｇのトルエン溶液および１ｇの水をスクリューキャップ式ガラス
ビン中で結合させ、ビンの蓋を締めてから、１５秒間手で激しく振とうさせた。不均一な
水相をエマルジョン相から分離することによって明らかであるように、形成されたエマル
ジョンは、５０体積パーセント未満の水を含んでいた。オクチル－Ｃ60をトルエンに溶解
させ、３ｇの２％溶液が与えられた。スクリューキャップ式ガラスビン中でこれを３ｇの
水と結合させ、上記のとおりに乳化を行なった。データは表１に与えられる。
【００２８】
【表１】

【００２９】
水中油エマルジョンの安定化
　２０ｎｍ、３０ｎｍ、５０ｎｍおよび６０ｎｍの表面改質されたポリスチレンミクロス
フェアの水中の溶液または分散体（インディアナ州フィッシャーズのバングズ・ラボラト
リーズ社から入手可能）を２％の濃度で作った。化合物が溶解したら、あるいは溶解した
ように見えたら、１ｇの水溶液および１ｇのトルエンをスクリューキャップ式ガラスビン
中で結合させ、ビンの蓋を締めてから、１５秒間手で激しく振とうさせた。不均一なトル
エン相をエマルジョン相から分離することによって明らかであるように、形成されたエマ
ルジョンは、５０体積パーセント未満のトルエンを含んでいた。データは表２に与えられ
る。
【００３０】
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【表２】

【００３１】
　本発明の範囲および精神から逸脱することなく、本発明の予知できる修正および変更は
、当業者には明らかであろう。本発明は、説明のために本出願に記載される実施形態に限
定されてはならない。
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