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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　以下の工程を含む、９５重量％以下の機能性分子または物質により充填されたシリカゾ
ル－ゲルマイクロカプセルを調製するための製造方法。
ａ）　シリカゾル－ゲル前駆体に溶解した充填されるべき機能性分子または物質を含む非
水性の水に不溶な溶液を、水溶液中、剪断力下で、かつ界面活性剤と共に乳化する。
ｂ）　工程（ａ）により得られたエマルジョンを、ｐＨが８～１３の範囲である水溶液と
共に混合し攪拌して、縣濁液中の、充填されたシリカゾル－ゲルマイクロカプセルを得る
。
　ここで、前記機能性分子または物質は、
日焼け止めに用いられる紫外線吸収分子または紫外線反射物質；
フレグランス、香料、色素および染料、食用色素および食品添加物、酸化防止剤、加湿器
（ｈｕｍｉｄｉｆｉｅｒｓ）、ビタミン、爆発物、殺虫剤、除草剤および殺菌剤、または
酵素もしくは抗体のような生物学的分子、ならびに種々の薬剤、触媒および試薬；
食品生産物または経口薬剤に使用される、天然の食用色素または合成の食用色素または食
品添加物；及び
化粧用の色素および皮膚用の外用薬に使用される、天然の食用色素または合成の食用色素
；
農業または工業に使用される、殺虫剤、除草剤または殺菌剤；
からなる群から選択されるものである。
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【請求項２】
　工程（ｂ）における混合物を、減圧条件もしくは加圧条件または不活性ガス雰囲気下で
、ｐＨの変化下で、加熱するかまたは冷却し、かつ、１４日以下の熟成期間を設ける請求
項１に記載の製造方法。
【請求項３】
　工程（ａ）における前記疎水性溶液および工程（ｂ）における前記水溶液が、追加の界
面活性剤を含む請求項１に記載の製造方法。
【請求項４】
　前記マイクロカプセルを、遠心分離器によるか、またはろ過および水中での再縣濁によ
るか、またはエバポレーションおよび水中での再縣濁によるか、または透析による分離の
サイクルを通じ、単離しかつ洗浄する工程をさらに含む請求項１に記載の製造方法。
【請求項５】
　得られた縣濁液を、非イオン性、陽イオン性または陰イオン性のポリマーから選択され
る添加剤を加えることにより安定化し、最終生産物を縣濁液の形態で得る請求項４に記載
の製造方法。
【請求項６】
　工程（ｂ）で得られた懸濁液から水を除去し、最終生産物を粉末の形態で得ることをさ
らに含む請求項１に記載の製造方法。
【請求項７】
　非イオン性、陽イオン性もしくは陰イオン性の界面活性剤またはポリマーから選択され
る再構成添加剤（ｒｅｃｏｎｓｔｉｔｕｔｉｏｎ　ａｄｄｉｔｉｖｅｓ）を加えることを
さらに含む請求項６に記載の製造方法。
【請求項８】
　前記シリカゾル－ゲル前駆体が、シリコンアルコキシドモノマー、またはシリコンエス
テルモノマー、または式Ｓｉ（Ｒ）n（Ｐ）mのモノマー、または部分的に加水分解されて
おりかつ部分的に縮合しているそれらのポリマー、またはそれらの混合物である請求項１
に記載の製造方法。
　ここで、Ｒは加水分解可能な置換基であり、ｎは２から４までの整数であり、Ｐは重合
不可能な置換基であり、そして、ｍは０から４までの整数である。
【請求項９】
　生産物の表面電荷を、陰イオン性または陽イオン性の界面活性剤またはポリマーを製造
方法の段階で加えることにより修正する請求項１に記載の製造方法。
【請求項１０】
　前記紫外線吸収分子が、２－エチルヘキシルｐ－メトキシケイ皮酸、ｐ－アミノ安息香
酸、２－エチルヘキシルＮ，Ｎ－ジメチル－ｐ－アミノ安息香酸、２－シアノ－３，３－
ジフェニルアクリル酸２－エチルヘキシルエステル（オクトクリレン（ｏｃｔｏｃｒｙｌ
ｅｎｅ））、オキシベンゾン、２－フェニルベンズイミダゾール（ｂｅｎｚｉｍｉｄｉｚ
ｏｌｅ）－５－スルホン酸、ホモメンチルサリチル酸、オクチルサリチル酸、４，４－メ
トキシ－ｔ－ブチルジベンゾイルメタン、４－イソプロピルジベンゾイルメタン、３－（
４－メチルベンジリデン（ｂｅｎｚｙｌｅｄｅｎｅ））カンファー、３－ベンジリデンカ
ンファー、トリエタノールアミンサリチル酸塩、２，４－ジヒドロキシベンゾフェノンの
４－Ｎ，Ｎ－（２－エチルヘキシル）メチルアミノ安息香酸エステル、４－ヒドロキシジ
ベンゾイルメタンの４－Ｎ，Ｎ－（２－エチルヘキシル）メチルアミノ安息香酸エステル
、２－ヒドロキシ－４－（２－ヒドロキシエトキシ）ベンゾフェノンの４－Ｎ，Ｎ－（２
－エチルヘキシル）メチルアミノ安息香酸エステル、４－（２－ヒドロキシエトキシ）ジ
ベンゾイルメタンの４－Ｎ，Ｎ－（２－エチルヘキシル）メチルアミノ安息香酸エステル
およびそれらの混合物からなる群から選択される請求項１に記載の製造方法。
【請求項１１】
　請求項１に記載の製造方法により得られた、９５重量％以下の機能性分子または物質が
充填されたシリカゾル－ゲルマイクロカプセルであって、前記マイクロカプセルの粒径が
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、０．０１～１００μｍである、シリカゾル－ゲルマイクロカプセル。
【請求項１２】
　縣濁液又は粉末の形態である、請求項１１記載のシリカゾル－ゲルマイクロカプセル。
【請求項１３】
　０．１～１０μｍの球形粒子であり、滑らかな手触りを持ち、かつ、化粧品またはスキ
ンケア用製剤中に縣濁させて皮膚に適用したときに透明である、請求項１１記載のシリカ
ゾル－ゲルマイクロカプセル。
【請求項１４】
　充填した分子の、化粧用オイル中または界面活性剤含有水溶液中へのリーチング（leac
hing）が、激しく振り混ぜた後、５％未満である、請求項１３記載のシリカゾル－ゲルマ
イクロカプセル。
【発明の詳細な説明】
【０００１】
（発明の分野）
本発明は、通常、不活性なマトリックス中に機能性分子または物質を単離する方法に関係
する。より詳しくは、本発明は、ゾル－ゲル前駆体に溶解可能な９５％以下の機能性分子
または物質で充填された０．０１～１００μｍ（０．０１～１００μ）のゾル－ゲルマイ
クロカプセルを調製するための方法に関係する。ここで、前記ゾル－ゲル前駆体は、金属
もしくは半金属アルコキシドモノマー、または部分的に加水分解されかつ部分的に縮合し
たそれらのポリマー、または上記いずれかの混合物が可能である。本発明は、また、この
製造方法により得られた生産物にも関係する。最終生産物の粒子サイズは、０．０１～１
００μｍ（０．０１～１００μ）の範囲に調節することが可能であり、より好ましくは０
．１～１０μｍ（０．１～１０μ）である。反応条件の適切な選択の下では、前記生産物
は、０．１～１０μｍ（０．１～１０μ）の球形粒子からなる固体が６０％以下の水性縣
濁液の形態であるか、または、０．１～１０μｍ（０．１～１０μ）の球形粒子からなる
、滑らかで心地よい手触りの微細粉末の形態である。
【０００２】
（発明の背景）
本発明は、通常、機能性分子または物質を包む（encase）か、またはカプセルに入れる（
encapsulate）か、または捕捉（entrap）する（以下、「充填（loading）する」と言う。
）ゾル－ゲル粒子を調製するための手法に関係する。本発明における「機能性分子または
物質」という用語は、農業および工業において使用することのできる任意の分子または物
質に関係する。
【０００３】
不活性マトリックス中に機能性分子または物質を単離することは、前記機能性分子とすぐ
隣の外界との化学的な接触を最小限にすることができるので、多くの有用な利益および適
用性がある。例えば、化粧用色素のような化粧用成分は、最近、ごく限られた数の認可さ
れた天然顔料と、より少ない人工の有機色素しか使用していない。望ましい色調（color 
shade）を持つ、天然または合成由来の多数の染料および顔料は、それらの皮膚への直接
の接触における安全性がいまだ証明されていないため、皮膚への接触については認可され
ていない。無色で不活性な単離材料中に着色剤を単離することは、色の強度を保持（また
は強めることさえも）しながら、色素分子と肌の直接の接触を避ける方法を提供する。も
う一つの非常に重要な適用性は、日焼け止め成分に対してである。日焼け止め中の活性処
方成分は、接触皮膚炎を起こし、また、光接触皮膚炎を起こす可能性があると報告されて
きた。さらに、これらの試薬の光励起種は、光分解反応を受ける可能性があり、結果とし
てフリーラジカルおよび活性酸素種の生産につながり、それらは生組織に対する有害な効
果を生む可能性がある。したがって、日焼け止めの活性処方成分を、シリカのような透明
マトリックスのカプセルに入れることは、それらおよび／またはそれらの可能な光分解生
産物を生組織から本質的に単離しつつ、日焼け止めの光吸収能力から利益を得るための洗
練された方法を提供する。まったく異なった分野からのもう一つの例は、リコペンおよび
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カロチンのような不安定な天然色素を含む食品生産物の貯蔵寿命を長くするか、または、
望ましくない副作用を持つ人工の食用色素を単離するために、食用色素をカプセルに入れ
ることである。第二のタイプの食用色素を不活性で透明なマイクロカプセルに入れること
は、それらの着色剤の望ましい色素効果を保持しつつ、それらの消化を妨げる方法を提供
する。
【０００４】
テトラメトキシシラン（ＴＭＯＳ）、テトラエトキシシラン（ＴＥＯＳ）、メチルテトラ
エトキシシラン（ＭｅＴＥＯＳ）等のような金属および半金属アルコキシドモノマー（お
よびそれらの部分的に加水分解されかつ縮合したポリマー）は、この方法の発展を促進し
た多数の分子および物質にとって非常に良い溶媒であるということを認識することは、こ
の溶解性を、モノマー溶媒の加水分解縮合ポリマー中に溶解した分子または物質を充填す
るために役立たせる。それにもかかわらず、本発明は、ゾル－ゲル前駆体に縣濁させるこ
とが可能な粒子または物質を覆うかまたは充填するために用いても良い。
【０００５】
本発明は、活性処方成分の９５重量％以下の高充填を含むゾル－ゲル材料を得る方法を開
示する。そのような高充填が要求されるのは、例えば、高いＳＰＦ（Ｓｕｎ　Ｐｒｏｔｅ
ｃｔｉｏｎ　Ｆａｃｔｏｒ）値を得るためである。それは、また、製剤形態が、捕捉され
た分子または物質の高い充填を要求するであろう場合において、多数の他の分子または物
質を捕捉するかまたはカプセルに入れることを容易にする。
【０００６】
前記充填された分子または物質は、選択した金属または半金属アルコキシドに可溶である
かまたは縣濁させることができる任意の分子または物質が可能である。そのような分子ま
たは物質の例は：日焼け止めに用いられる紫外線吸収分子または反射物質、フレグランス
、香料、色素および染料、食用色素および食品添加物、酸化防止剤、加湿器（humidifier
s）、ビタミン、爆発物、殺虫剤、除草剤および殺菌剤、または酵素もしくは抗体のよう
な生物学的分子、ならびに種々の薬剤、触媒および試薬である。
【０００７】
本発明は、さらに、前記生産物の、コントロールされた物理的形態を得る方法を教示する
。好ましい実施形態において、本発明は、充填された分子または物質を含み、滑らかで心
地よい接触を持つゾル－ゲル派生材料のカプセルおよびマイクロカプセルを得る方法を教
示する。
【０００８】
得られた水性縣濁液および得られた乾燥粉末は、クリームおよびローション、加工食品、
スプレー、塗料、ラッカー、コーティング剤、プラスチックおよび洗剤のような種々の担
体に容易に組み込むことが可能なので、工程による生産物は、人間または非人間への適用
のために適宜変化させることができる。
【０００９】
（発明の要約）
本発明は、９５重量％以下の機能性分子により充填されたゾル－ゲル粒子を調製するため
の新規な方法およびその方法により得られた生産物に関係する。前記方法は、二つの段階
で行われる。（ａ）水中油型エマルジョンを、ゾル－ゲル前駆体および充填すべき分子を
含んだ水に不溶の溶液の、水溶液中における適切な剪断力下での乳化により生じさせる。
（ｂ）前記エマルジョンを、ｐＨを適切に選択した水溶液と共に混合し攪拌して、０．０
１～１００μｍ（０．０１～１００μ）のゾル－ゲル粒子を得る。（本発明では、「混合
」という用語は、ある溶液の他の溶液への滴下による添加、ある溶液の他の溶液への注入
、または二つの溶液を共に結び合わせるための任意の他の手法にも関係する。）
【００１０】
適切な反応時間の間、前記混合物は、減圧、ｐＨ変化条件下で、加熱するかまたは冷却し
て良い。その後、または任意に熟成期間を置いた後、結果として生じた粒子は、遠心分離
器によるか、またはろ過および脱イオン水中での再縣濁によるか、または任意のその他の
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技術上公知である手段による分離のサイクルを通じて単離しかつ洗浄してよい。
【００１１】
前記水に不溶な溶液（段階ａの）および前記水溶液（段階ａおよびｂと、任意のさらなる
洗浄における）は、前記製造方法および／または前記生産物を改良するために、種々の界
面活性剤および他の任意の添加剤を含んでいても良い。
【００１２】
適切な反応条件を選択することにより、前記最終生産物の粒子サイズを０．０１から１０
０μｍ（０．０１から１００μ）の範囲にコントロールすることができる。また、前記充
填された分子の、化粧品用油剤中または界面活性剤を含む水中へのリーチング度を最小限
にすることができる。
【００１３】
前記ゾル－ゲル前駆体は、金属もしくは半金属アルコキシドモノマー、または部分的に加
水分解されかつ部分的に縮合したそれらのポリマー、またはそれらの混合物が可能である
。前記機能性分子および物質は、農業および工業において使用することができる任意の分
子および物質が可能である。
【００１４】
本発明の好ましい実施形態において、反応条件の適切な選択下で、前記生産物は、０．１
～１０μｍ（０．１～１０μ）の球形粒子からなる固体を１から６０％含む縣濁液の形態
である。
【００１５】
前記縣濁液は、非イオン性、陽イオン性もしくは陰イオン性のポリマー、またはこの分野
での技能工に公知である任意の他の縣濁補助物（suspension aid）のような適切な添加剤
の助けにより安定化して良い。この縣濁液は、カプセルに入れた材料の界面活性剤水溶液
中へのまたは化粧品用油剤中への極めて低いリーチングを示す。この水性縣濁液の、化粧
品の製剤形態への取り込みは、皮膚への適用時に透明なクリームを与え、かつ、滑らかで
心地よい接触を持つ。
【００１６】
本発明の他の好ましい実施形態において、反応条件の適切な選択下で、前記生産物は、０
．１～１０μｍ（０．１～１０μ）の球形粒子からなる、滑らかで心地よい手触りを持つ
微粉末の形態である。この粉末の、化粧品の製剤形態への分散は、皮膚への適用時に透明
なクリームを与え、かつ、滑らかで心地よい接触を持つ。
【００１７】
（発明の詳細な説明）
本発明は、機能性分子または物質で充填された０．０１～１００μｍ（０．０１～１００
μ）のゾル－ゲルマイクロカプセルの調製に関係する。
その製造方法は、水溶液中での、前記ゾル－ゲル前駆体および前記充填されるべき分子ま
たは物質を含む疎水性溶液の水中油型エマルジョンの調製、およびつぎに前記エマルジョ
ンを、縮重合反応を加速するために別の水溶液と混合することに基づく。
【００１８】
前記重合は、金属アルコキシド、半金属アルコキシド、金属エステル、または半金属エス
テルおよび式Ｍ（Ｒ）n（Ｐ）mのモノマーから選択される少なくとも一つのモノマーの縮
重合を通じて進行する。ここで、Ｍは金属または半金属元素であり、Ｒは加水分解可能な
置換基であり、ｎは２から６までの整数であり、Ｐは重合不可能な置換基であり、そして
、ｍは０から６までの整数である。
【００１９】
本発明の好ましい実施形態において、前記ゾル－ゲル前駆体は、シリコンアルコキシドモ
ノマー、またはシリコンエステルモノマー、または式Ｓｉ（Ｒ）n（Ｐ）mのモノマー、ま
たは部分的に加水分解されておりかつ部分的に縮合しているそれらのポリマー、またはそ
れらの任意の混合物である。ここで、Ｒは加水分解可能な置換基であり、ｎは２から４ま
での整数であり、Ｐは重合不可能な置換基であり、そして、ｍは０から４までの整数であ
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る。
【００２０】
本発明の他の好ましい実施形態において、前記ゾル－ゲル前駆体は、チタンアルコキシド
モノマー、またはチタンエステルモノマー、または式Ｔｉ（Ｒ）n（Ｐ）mのモノマー、ま
たは部分的に加水分解されておりかつ部分的に縮合しているそれらのポリマー、またはそ
れらの任意の混合物である。ここで、Ｒは加水分解可能な置換基であり、ｎは２から６ま
での整数であり、Ｐは重合不可能な置換基であり、そして、ｍは０から６までの整数であ
る。
【００２１】
本発明の他の好ましい実施形態において、前記ゾル－ゲル前駆体は、亜鉛もしくはジルコ
ニウムアルコキシドモノマー、または亜鉛もしくはジルコニウムエステルモノマー、また
は式Ｚｎ（Ｒ）n（Ｐ）mもしくはＺｒ（Ｒ）n（Ｐ）mのモノマー、または部分的に加水分
解されておりかつ部分的に縮合しているそれらのポリマー、またはそれらの任意の混合物
である。ここで、Ｒは加水分解可能な置換基であり、ｎは２から６までの整数であり、Ｐ
は重合不可能な置換基であり、そして、ｍは０から６までの整数である。
【００２２】
本発明のさらに他の好ましい実施形態においては、いくつかのゾル－ゲル前駆体を、いく
つかの金属または半金属化合物の混合物を含む混合物の状態で共に用い、異なる金属およ
び／または半金属元素を含む複合材料であるゾル－ゲル材料を最終生産物中に与える。
【００２３】
充填される分子または物質は、選択された金属または半金属アルコキシドに可溶であるか
または縣濁させることができる任意の分子または物質であって良い。充填することのでき
る分子または物質の例は、日焼け止め、フレグランス、香料、色素および染料、食用色素
および食品添加物、酸化防止剤、加湿器（humidifiers）、ビタミン、爆発物、殺虫剤、
除草剤および殺菌剤、または酵素もしくは抗体のような生物学的分子、ならびに種々の薬
剤、触媒および試薬を含む。得られた粉末は、例えば、クリームおよびローション、加工
食品、スプレー、塗料、ラッカー、コーティング剤、プラスチック、洗剤等の種々の担体
に容易に組み込むことが可能なので、工程による生産物は、人間または非人間への適用の
ために適宜変化させることができる。
【００２４】
前記製造方法は、以下の工程により行われる。
ａ）　共存溶媒および／または界面活性剤を含むかまたは含まない、水に不溶な金属アル
コキシドと捕捉されるべき分子とからなる溶液を、水溶液中で乳化する。その水溶液は、
例えば、陽イオン性、陰イオン性または非イオン性界面活性剤のような、エマルジョンの
安定化を補助するために利用される種々の界面活性剤を含んでいて良い。このエマルジョ
ンは、ホモジナイザー、高圧ホモジナイザーまたは超音波処理器のような装置を利用して
、適切な剪断力下で造られる。前記エマルジョンの油層は、任意に、前記製造方法を改良
するための、および／または改良された生産物を得るための添加剤を含んでいても良い。
そのような添加剤の例は、粘度調整剤（すなわち増粘剤）、選択したゾル－ゲル前駆体に
溶けて加水分解縮重合反応を触媒し促進する酸または塩基、界面活性剤およびその他であ
る。
ｂ）　工程（ａ）により得られたエマルジョンを、適切に選択されたｐＨ（酸性、中性ま
たは塩基性）の水溶液と共に混合する。その水溶液は、さらに他の界面活性剤を含んでい
ても良い。前記水溶液は、また、前記製造方法を改良するための、および／または水ガラ
ス（glass water）のような改良された生産物を得るための添加剤を含んでいても良い。
前記反応混合物は、減圧条件下、または加圧条件下、または不活性ガス雰囲気中に保って
、ｐＨ変化条件下で加熱するかまたは冷却し、かつ、任意にさらなる熟成期間を置いて良
い。
【００２５】
結果として生じる粒子は、遠心分離器によるか、またはろ過および脱イオン水中での再縣
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濁によるか、または透析によるか、または技術上公知であるその他の技法によるサイクル
を通じて単離しかつ洗浄して良い。
【００２６】
その最終生産物は、非イオン性、陽イオン性もしくは陰イオン性ポリマー、またはこの分
野での技能工に公知である任意の他の縣濁補助物（suspension aid）のような適切な添加
剤を任意に追加した水中での再縣濁の後、分散液の状態で使用して良い。この分散液は、
カプセルに入れた材料の界面活性剤水溶液中へのまたは化粧品用油剤中への極めて低いリ
ーチングを示す。
【００２７】
前記最終生産物は、また、水を適切な手段（乾燥、凍結乾燥等）で、任意に非イオン性、
陽イオン性もしくは陰イオン性界面活性剤またはポリマーのような再構成添加剤（recons
titution additives）を加えて取り除いた後、粉末の形態で使用しても良い。
【００２８】
オキシド担体への、充填される分子または物質の充填は、固体の重量の０から９５％まで
可能である。前記最終の水性分散液への、充填される分子または物質の充填は、前記水性
分散液の５０重量％以下が可能である。
【００２９】
前記最終生産物の粒子サイズは、０．０１～１００μｍ（０．０１～１００μ）まで、よ
り好ましくは０．１～１０μｍ（０．１～１０μ）までコントロールすることが可能であ
る。本製造方法により得られた粒子は、ホモジナイザーまたは超音波処理機の中に存在す
るような高い剪断力に、そのカプセル封入特性またはその粒子サイズ分布の変化なしに耐
えることができる。前記粒子は、また、そのような変化が何もなしに、８０℃までの高温
で２時間耐えることができる。
【００３０】
製造方法による生産物は、ゾル－ゲルマトリックス中に捕捉した分子を保持および／もし
くは単離するように、または前記充填された分子を制御放出もしくは徐放するためのマト
リックスとして働くように設計して良い。
【００３１】
【実施例】
以下の実施例は、本発明を明確にし、かつ証明する。これらは、いかなる排他的な環境に
もなく、また、本発明の適用範囲を限定することを意図するものではない。
【００３２】
（実施例１～７の背景）
背景で述べたように、カプセルに入れた日焼け止め用試薬のケースは、特に重要である。
日焼け止めの生産物は、すべての年齢および性により世界中で広く用いられている。しか
しながら、それら生産物中の活性処方成分が接触皮膚炎を引き起こす可能性があるだけで
なく、それら試薬の光励起種が光接触皮膚炎を引き起こす可能性がある。したがって、日
焼け止めの活性処方成分を、シリカのような透明マトリックスのカプセルに入れることは
、それらおよび／またはそれらの可能な光分解生産物を生組織から本質的に単離しつつ、
日焼け止めの光吸収能力から利益を得るための洗練された方法を提供する。
【００３３】
（実施例１　ＴＥＯＳ（テトラエトキシシラン）中のオクチルメトキシケイ皮酸（ＯＭＣ
））
広く用いられている日焼け止めであるオクチルメトキシケイ皮酸（ＯＭＣ）を、以下の工
程によりシリカマトリックスのカプセルに入れた。
１１ｇのＯＭＣを、３３ｇのＴＥＯＳに溶かした。その有機層を、１％のセチルトリメチ
ルアンモニウムクロリド（ＣＴＡＣ）を含む２００ｇの水溶液中で、Ｕｌｔｒａ－Ｔｕｒ
ｒａｘ　Ｔ－２５を基礎に、Ｓ　２５　ＫＲ－１８Ｇ分散ツール（ＩＫＡ）を用いて、１
９，０００ｒｐｍで、高い剪断力下で乳化させた。器壁は、前記均質にする工程の間中、
氷水浴に浸漬して冷却した。つぎに、このエマルジョンを、Ｅｕｒｏｓｔａｒ　Ｐｏｗｅ
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ｒ　ｃｏｎｔｒｏｌ－ｖｉｓｃ　Ｐ４スターラーを装備し、ｐＨ１１．３のＮａＯＨ水溶
液２００ｇを含むＩＫＡ　ＬＲ－Ａ　１０００　Ｌａｂｏｒａｔｏｒｙ　ｒｅａｃｔｏｒ
の中に注いだ。前記溶液は、前記エマルジョンを添加している間、４００ｒｐｍで攪拌し
、つぎに、攪拌速度を２００ｒｐｍに落とした。このエマルジョンを、室温で２４時間攪
拌し、つづいて、５０℃で３時間攪拌した。得られた粉末を、脱イオン水で洗浄し、凍結
乾燥した。
この工程の生産物は、０．５から３．５ミクロン（０．５から３．５μｍ）のシリカ球の
カプセルに入れられた６８重量％のＯＭＣを含んでいる。
この粉末の、処方Ａ（表１）による製剤形態は、皮膚への適用時に透明なクリームを与え
、かつ、滑らかで心地よい接触を持ち、in-vitroでのＳＰＦ値は１３．３である。
【００３４】
（実施例２　ＴＥＯＳ中のベンゾフェノン－３（ＢＰ）およびＯＭＣ）
ＵＶ－ＢおよびＵＶ－Ａ日焼け止め薬剤としての、３ｇのベンゾフェノン－３を、８ｇの
ＯＭＣに溶かした。得られた混合物を、３３ｇのＴＥＯＳに溶かし、その有機層を、１％
のエトキシ化されたソルビタンモノオレイン酸（Ｔｗｅｅｎ－８０，ＩＣＩ）を含む２０
０ｇの水溶液中で、高い剪断力下で（実施例１で述べたのと同様にして）乳化させた。得
られたエマルジョンを、２００ｇの０．１トリエタノールアミンおよび４Ｍ　ＮａＯＨ（
ｐＨ１１．４）を含むリアクター（上記と同様）に注いだ。このエマルジョンを、室温で
２４時間攪拌し、つづいて５０℃で３時間攪拌した。得られた粉末を、水で洗浄し、凍結
乾燥して、淡黄色の微細なシリカ粉末を得た。
この生産物を中性の化粧用クリーム（ｗ／ｏローション、市販）に縣濁させた時のスペク
トルは、用いた前記二の日焼け止めの混合物から期待される通り、紫外領域にブロードな
吸収を持つクリームを与える。そのクリームは、皮膚への適用時に透明に見える。
【００３５】
（実施例３　ＴＥＯＳ中のＢＰおよびＯＭＣ）
２．５ｇのＢＰを、１４ｇのＯＭＣに溶かした。得られた混合物を、ＴＥＯＳに溶かし、
その有機層を、実施例１で述べたと同様の手法により処置した。その溶液は、反応経過の
間中、窒素ガスでバブリングした。得られた粉末を、水で洗浄し、凍結乾燥して、微細な
シリカ粉末を得た。この工程の生産物は、０．５から３μｍ（０．５から３μ）のシリカ
球のカプセルに入れられた５５重量％のＯＭＣおよび１０重量％のＢＰを含んでいる。
この粉末の、処方Ｂ（表１）による製剤形態は、皮膚への適用時に透明なクリームを与え
、かつ、滑らかで心地よい接触を持ち、in-vitroでのＳＰＦ値は２８．２であり、ＵＶＡ
因子は５．７である。
【００３６】
（実施例４　ホモメンチルサリチル酸（ＨＭＳ）中のブチルメトキシジベンゾイルメタン
（ＢＭＤＢＭ））
ＵＶＡ日焼け止め試薬としての、３．３ｇのＢＭＤＢＭを、ＵＶＢ吸収剤としての、１３
．２ｇのＨＭＳに溶かした。得られた混合物を、ＴＥＯＳに溶かし、その有機層を、上記
と同様の手法により処置した。その反応混合物は、生産物を単離する前に、さらに４８時
間静置した。その生産物を、遠心分離器により沈殿させ、脱イオン水中の再縣濁により洗
浄した。その最終生産物を、１％のポリビニルピロリドン（polyvinyl pyrrolidono）（
ＰＶＰ　Ｋ３０，ＩＳＰ）中で縣濁させ、１０．５％のＢＭＤＢＭおよび２０．７％のＨ
ＭＳを含む安定な分散液を得た。その粒子サイズは、１～５μｍ（１～５μ）であった。
この粉末の、処方Ｃ（表１）による製剤形態は、皮膚への適用時に透明なクリームを与え
、かつ、滑らかで心地よい接触を持ち、in-vitroでのＳＰＦ値は５．９であり、ＵＶＡ因
子は５．０である。
【００３７】
（実施例５　ポリ（ジエトキシシロキサン）中のＯＭＣ）
２．７５ｇのＯＭＣを、８．２５ｇのポリ（ジエトキシシロキサン）（ＡＢＣＲ　ＰＳＩ
－０２１またはＰＳＩ－０２３）に溶かした。その有機層を、実施例１で述べたと同様の
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た。ＰＳＩ－０２１を用いたこの工程の生産物は、０．５から５μｍ（０．５から５μ）
のシリカ球のカプセルに入れた２５重量％のＯＭＣからなる。ＰＳＩ－０２３を用いたこ
の工程の生産物は、０．５から１０μｍ（０．５から１０μ）のシリカ球のカプセルに入
れた３５重量％のＯＭＣからなる。
【００３８】
（実施例６　メチルトリエトキシシラン中のＯＭＣ）
１．１ｇのＯＭＣを、９．９ｇのメチルトリエトキシシランに溶かした。続いて、実施例
５で述べたと同様の工程を行った。得られた粉末を、水で洗浄し、凍結乾燥して、微細な
シリカ粉末を得た。
【００３９】
（実施例７　ＴＥＯＳ中のＯＭＣ）
ＯＭＣ／シリカ粒子を、実施例１で述べたと同様の手法により調製した。その最終生産物
を、１％のポリビニルピロリドン（ＰＶＰ　Ｋ３０，ＩＳＰ）に縣濁させて、３４％のＯ
ＭＣを含む安定な分散液を、縣濁液の状態で得た。
（リーチングアウト試験（leaching-out test））
前記シリカ粒子のカプセル封入特性（encapsulating properties）を試験するために、リ
ーチングアウト試験を展開した。前記縣濁液を、３％のポリオキシエチレン（２０）ソル
ビタンモノステアリン酸（Ｔｗｅｅｎ　６０）水溶液中、室温で強く振り混ぜ、つづいて
前記シリカ粒子を濾過（０．２μｍ（０．２μ）カットオフフィルター）し、そして、そ
の溶液中のフリーなＯＭＣをスペクトル解析したところ、前記界面活性剤溶液中に０．１
～０．５重量％の範囲のＯＭＣの線形応答を与えることがわかった。この界面活性剤は、
化粧品の製剤形態に一般的に用いられている。この溶液の、水中のＯＭＣを可溶性にする
能力を、フリーなＯＭＣにおいてこの工程を試すことにより確認した。前記シリカ縣濁液
について、ここに示した通りに測定されたリーチングアウト率は、１％未満であった。
前記縣濁液の、Ｕｌｔｒａ－Ｔｕｒｒａｘ　Ｔ－２５を基礎に、Ｓ　２５　ＫＲ－１８Ｇ
分散ツール（ＩＫＡ）を用いて、１１，０００ｒｐｍで５分間の均質化の後、同様の条件
において、リーチング率に顕著な変化は観測されなかった。
【００４０】
以下の実施例は、本発明の、日焼け止めの活性処方成分以外への適用性を明確にし、かつ
証明する。
【００４１】
（実施例８　ＴＥＯＳ中のβ－カロチン）
広く用いられている天然の食用着色剤であるβ－カロチンを、以下の工程により、シリカ
マトリックスのカプセルに入れた。
１．２ｇのβ－カロチンを、３１．８ｇのＴＥＯＳに溶かした。工程は、上記と同様であ
った。得られた生産物を洗浄し、単離し、そして凍結乾燥して、濃いオレンジ色の微細シ
リカ粉末を得た。その粉末は、水、ミルク、ヨーグルト等の親水層に容易に縣濁させるこ
とができ、色付きの縣濁液を与える。前記カプセルに入れたカロチンを含む水性縣濁液を
、９０℃で１０分間加熱しても、その溶液の色は変わらない。
【００４２】
表１：本発明の工程により得られた、日焼け止めを充填したオキシド粒子を含む製剤形態
のＳＰＦ値（濃度は重量％で与えられている。）
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【００４３】
（実施例９　ＴＥＯＳ中のリコペン）
広く用いられている天然の食用着色剤であるリコペンを、以下の工程により、シリカマト
リックスのカプセルに入れた。
１．２ｇのリコペン（トマトから抽出）を、３１．８ｇのＴＥＯＳに溶かした。工程は、
上記と同様であった。得られた生産物を洗浄し、単離し、そして凍結乾燥して、明るい赤
色の微細シリカ粉末を得た。その粉末は、水、ミルク、ヨーグルト等の親水層に容易に縣
濁させることができ、色付きの縣濁液を与える。
【００４４】
（実施例１０　ＴＥＯＳ中のＰｙｒｉｎｅｘ）
広く用いられている殺虫剤であるＯ，Ｏ－ジエチルＯ－３,５,６－トリクロロ－２－ピリ
ジルチオリン酸エステル（Ｐｙｒｉｎｅｘ、Ｍａｃｈｔｅｓｈｉｍ－Ａｇａｎ）を、以下
の工程により、シリカマトリックスのカプセルに入れた。
１６．５ｇのＰｙｒｉｎｅｘを、４９．５ｇのＴＥＯＳに溶かした。工程は、上記と同様
であった。得られた生産物を洗浄し、水中で再縣濁させるかまたは単離し、そして凍結乾
燥して、微細シリカ粉末を得た。
その生産物の粒子サイズの分布は、１％のドデシル硫酸ナトリウム水溶液中の測定による
と、１から１５μｍ（１から１５ミクロン）であった。
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