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(57)【要約】
　本発明のアルキルシロキサンエアロゲルの製造方法は、（ａ）分子中に加水分解性官能
基および非加水分解性官能基を有するシリコン化合物を、界面活性剤を含む酸性水溶液に
添加して、ゾルを生成する反応と前記ゾルをゲル化させる反応とを一段階で行わせる工程
と、（ｂ）前記工程（ａ）によって形成されたゲルを乾燥させる工程と、を含む。工程（
ｂ）では、前記ゲルの乾燥に用いられる溶媒の臨界点未満の温度および圧力下で、前記ゲ
ルを乾燥させる。
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　（ａ）分子中に加水分解性官能基および非加水分解性官能基を有するシリコン化合物を
、界面活性剤を含む酸性水溶液に添加して、ゾルを生成させる反応と前記ゾルをゲル化さ
せる反応とを一段階で行わせる工程と、
　（ｂ）前記工程（ａ）によって形成されたゲルを乾燥させる工程と、
を含むアルキルシロキサンエアロゲルの製造方法であって、
　前記工程（ｂ）において、前記ゲルの乾燥に用いられる溶媒の臨界点未満の温度および
圧力下で前記ゲルを乾燥させる、アルキルシロキサンエアロゲルの製造方法。
【請求項２】
　前記工程（ａ）において、前記酸性水溶液が、加水分解によって前記ゾルをゲル化させ
る反応を促進させる物質を生成する加水分解性化合物をさらに含んでおり、前記加水分解
性化合物を加水分解させることによって、前記ゾルをゲル化させる反応を行う、請求項１
に記載のアルキルシロキサンエアロゲルの製造方法。
【請求項３】
　前記工程（ｂ）において、前記ゲルを乾燥させる際に、前記ゲルの体積を収縮させ、そ
の後前記ゲルの体積を回復させる、請求項１に記載のアルキルシロキサンエアロゲルの製
造方法。
【請求項４】
　前記工程（ｂ）において、体積が回復した前記ゲルの体積が、前記ゲルの乾燥前の体積
の５０％以上である、請求項３に記載のアルキルシロキサンエアロゲルの製造方法。
【請求項５】
　前記工程（ｂ）において、前記ゲルの体積を収縮させる前の前記溶媒の蒸発速度が、前
記ゲル１ｃｍ3当たり０．０１ｇ／ｈ以上０．３５ｇ／ｈ以下である、請求項３に記載の
アルキルシロキサンエアロゲルの製造方法。
【請求項６】
　前記溶媒の表面張力が、１５ｍＮ／ｍ以下である、請求項１に記載のアルキルシロキサ
ンエアロゲルの製造方法。
【請求項７】
　前記シリコン化合物における前記非加水分解性官能基の数が、１および２から選ばれる
少なくとも何れか一方である、請求項１に記載のアルキルシロキサンエアロゲルの製造方
法。
【請求項８】
　前記シリコン化合物が、メチルトリメトキシシランおよびジメチルジメトキシシランか
ら選ばれる少なくとも何れか一方である、請求項７に記載のアルキルシロキサンエアロゲ
ルの製造方法。
【請求項９】
　前記界面活性剤が、非イオン性界面活性剤、カチオン性界面活性剤、アニオン性界面活
性剤および両イオン性界面活性剤から選ばれる少なくとも何れか１種を含む、請求項１に
記載のアルキルシロキサンエアロゲルの製造方法。
【請求項１０】
　前記非イオン性界面活性剤が、ポリオキシエチレンノニルフェニルエーテル、ポリオキ
シエチレンオクチルフェニルエーテル、ポリオキシエチレンアルキルエーテル、ポリオキ
シプロピレンアルキルエーテル、および、ポリオキシエチレンとポリオキシプロピレンと
のブロック共重合体から選ばれる少なくとも何れか一方である、請求項９に記載のアルキ
ルシロキサンエアロゲルの製造方法。
【請求項１１】
　前記カチオン性界面活性剤が、臭化セチルトリメチルアンモニウムおよび塩化セチルト
リメチルアンモニウムから選ばれる少なくとも何れか一方である、請求項９のアルキルシ
ロキサンエアロゲルの製造方法。
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【請求項１２】
　前記アニオン性界面活性剤が、ドデシルスルホン酸ナトリウムである、請求項９に記載
のアルキルシロキサンエアロゲルの製造方法。
【請求項１３】
　前記加水分解性化合物が、加水分解によって塩基性触媒物質を生成させる化合物である
、請求項２に記載のアルキルシロキサンエアロゲルの製造方法。
【請求項１４】
　前記加水分解性化合物が、尿素である、請求項１３に記載のアルキルシロキサンエアロ
ゲルの製造方法。
【請求項１５】
　３次元網目状に連続した貫通孔と、アルキルシロキサンからなる３次元網目状に連続し
た骨格と、から形成される３次元網目構造を有し、
　前記貫通孔の直径が５ｎｍ以上１００ｎｍ以下であり、前記骨格の断面積の直径が２ｎ
ｍ以上２５ｎｍ以下である、アルキルシロキサンエアロゲル。
【請求項１６】
　圧縮破壊応力が５ＭＰａ以上である、請求項１５に記載のアルキルシロキサンエアロゲ
ル。
【請求項１７】
　最大圧縮変形率が５０％以上であり、変形回復率が８０％以上である、請求項１５に記
載のアルキルシロキサンエアロゲル。
【請求項１８】
　１軸圧縮によるポアソン比が０．０５以下である、請求項１５に記載のアルキルシロキ
サンエアロゲル。
【請求項１９】
　１０ｍｍ厚みに換算した場合の波長５００ｎｍ～１０００ｎｍの光の透過率が５０％以
上である、請求項１５に記載のアルキルシロキサンエアロゲル。
【請求項２０】
　アルキルシロキサンエアロゲルを製造するための装置であって、
　溶媒を含むアルキルシロキサンゲルを乾燥させるための乾燥機を備え、
　前記乾燥機が、
　前記アルキルシロキサンゲルを内部に収納可能で、かつ、密閉可能な容器と、
　前記アルキルシロキサンゲルに含まれる前記溶媒の蒸発速度を制御可能な制御部と、
　前記容器内における前記溶媒の気体濃度を均質化するために前記容器内に設けられた、
前記容器内の雰囲気を攪拌する攪拌手段と、
を含む、アルキルシロキサンエアロゲルの製造装置。
【請求項２１】
　ゾルを生成させる反応と、前記ゾルをゲル化させてアルキルシロキサンゲルを得る反応
とを、一段階で行わせるための反応装置をさらに備え、
　前記反応装置が、容器部と、前記容器部内の反応物質を攪拌するための攪拌機と、前記
容器部内の反応物質の温度を制御するための温度制御手段と、を含む、
請求項２０に記載のアルキルシロキサンエアロゲルの製造装置。
【請求項２２】
　アルキルシロキサンエアロゲルを含むパネルを製造する方法であって、
　（Ａ）分子中に加水分解性官能基および疎水性官能基を有するシリコン化合物を、界面
活性剤を含む酸性水溶液に添加して、ゾルを生成する反応と前記ゾルをゲル化させる反応
とを一段階で行わせる工程と、
　（Ｂ）前記工程（Ａ）によって形成されたゲルを、前記ゲルの乾燥に用いられる溶媒の
臨界点未満の温度および圧力下で乾燥させて、収縮させる工程と、
　（Ｃ）収縮した前記ゲルを方枠内に配置し、前記溶媒の臨界点未満の温度および圧力下
で前記ゲルをさらに乾燥させ、前記ゲルの体積を回復させて前記ゲルを前記方枠に密着さ
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せて、前記ゲルと前記方枠とを一体化させる工程と、を含む、パネルの製造方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、アルキルシロキサンエアロゲルの製造方法と、アルキルシロキサンエアロゲ
ル、その製造装置およびそれを含むパネルの製造方法と、に関する。
【背景技術】
【０００２】
　エアロゲルは気孔率が高く、熱伝導率が極めて低いことから、高性能断熱材として知ら
れている。さらに、可視光線透過率が高く、比重が０．１～０．２程度と軽量であるため
、ソーラーヒートコレクターパネルの断熱材や住宅用断熱窓材に用いることが検討されて
いる。
【０００３】
　一般に、エアロゲルなどの無機質多孔体は、液相反応であるゾル－ゲル法によって作製
される。従来、エアロゲル製造に用いられるアルコゲルは、シリコン化合物をアルコール
溶媒でシリカ含量が４～５％程度になるように希釈して、酸または塩基性触媒により加水
分解重縮合することにより得られるが、ナノレベルで観察すると細孔構造は不均質となっ
ている。
【０００４】
　エアロゲルを透明断熱材として利用する場合、透明性と断熱性とを確保するために、平
均細孔径が４０ｎｍ以下の細孔構造が均質に形成され、かつ、気孔率が８０％を超えてい
ることが要求される。
【０００５】
　従って、ゾル－ゲル法によって得られるエアロゲルにおいては、ゲル合成時の反応条件
を制御することによって、細孔サイズを制御する試みがなされてきた。
【０００６】
　しかし、ゾル－ゲル法で得られる従来のエアロゲルは、平均細孔径が数ｎｍ以下で、し
かも細孔径分布が広いものに限られていた。すなわち、細孔サイズと細孔径分布とを自在
に制御することができなかった。これは、細孔が３次元的に束縛された網目の中に存在し
ているので、ゲル調製後に非破壊的な手段で外部から細孔構造を変えることができないか
らである。
【０００７】
　これを解決する手段として、本発明者らは、特開平１０－１８２２６１号公報において
、非イオン性界面活性剤を酸性溶液に溶かし、それに加水分解性の官能基を有する金属化
合物を添加して加水分解反応を行い、生成物を固化させた後に乾燥加熱する、無機系多孔
質体の製造方法を提案した。この方法により得られた多孔質体は、中心孔径が２μｍ程度
の揃った貫通孔と、太さ約１μｍのゲル骨格とが、３次元網目状に絡み合った構造を有し
ていた。すなわち、この方法によれば、所望の細孔径分布に制御された多孔質体を製造す
ることが可能である。
【０００８】
　しかし、上記従来の方法では、アルコゲルの乾燥が大気圧下での汎用的な乾燥方法によ
り行われるため、アルコゲルから溶媒を取り除く際に、アルコゲル内部の毛細管力に起因
するストレスでゲルが収縮したり、割れたりする、といった問題が生じていた。アルコゲ
ルの細孔に掛かる毛細管力は、一般に、
Ｐc＝－２γcos（θ）／ａ
で表される（Ｐcは毛細管力、γは溶媒の表面張力、θは溶媒と毛細管壁の接触角、ａは
細孔径）。細孔径が小さいほど、また、溶媒の表面張力が大きいほど、毛細管力は大きく
なるので、ゲルは破壊されやすくなる。
【０００９】
　これを回避するための方法としては、超臨界条件により乾燥を行なう方法、毛細管力を
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上回る骨格強度または毛細管力に伴って自由に変形できる骨格柔軟性をゲルに付与する方
法などが考えられる。
【００１０】
　超臨界乾燥法は、アルコゲルを高圧容器中に導入し、乾燥に用いる溶媒を臨界点以上の
温度と圧力にし、超臨界流体とすることにより、ゲルからその溶媒を除去する方法である
。超臨界流体で満たされた状態から徐々にこの超臨界流体を放出すると、気液界面が形成
されないため、ゲル中の細孔に表面張力を作用させずに乾燥させることができる。
【００１１】
　しかし、超臨界乾燥は高圧プロセスであるため、超臨界に耐え得る特殊な装置など、多
額の設備投資が必要であり、多くの手間と時間も必要である。
【００１２】
　ゲルを溶媒の超臨界以下の温度と圧力で乾燥させる場合、ゲルの骨格強度が毛細管力を
上回る必要がある。また、毛細管力を低減するには、ゲルの細孔径を大きくする必要があ
る。しかし、ゲルの細孔径を大きくすると、可視光の散乱が発生し、透過率が低下するた
め、透明断熱材としての用途には適さない。よって、可視光の波長を４００～７８０ｎｍ
とすると、平均細孔径は４０ｎｍ以下に抑える必要がある。
【００１３】
　特開平１０－１８２２６１号公報に記載の方法により得られた無機系多孔質体は、ミク
ロンレベルの細孔分布に制御されたものであり、透明断熱材へ応用する場合には細孔径が
大きすぎるという問題があった。また、特開２００５－１５４１９５号公報などに示され
ているような既存のエアロゲルは脆いため、強度面のさらなる向上が必要とされている。
【発明の開示】
【００１４】
　本発明は、上記の点に鑑み、メソスコピック領域の細孔構造を制御することにより、ゲ
ルの骨格強度および骨格柔軟性を向上させ、大気圧下でゲルを乾燥させることができるア
ルキルシロキサンエアロゲルの製造方法を提供することを目的とする。さらに、従来のエ
アロゲルよりも高い強度を有するアルキルシロキサンエアロゲルおよびその製造装置を提
供することも目的とする。さらに、アルキルシロキサンエアロゲルを含むパネルの製造方
法を提供することも目的とする。
【００１５】
　本発明のアルキルシロキサンエアロゲルの製造方法は、
　（ａ）分子中に加水分解性官能基および非加水分解性官能基を有するシリコン化合物を
、界面活性剤を含む酸性水溶液に添加して、ゾルを生成させる反応と前記ゾルをゲル化さ
せる反応とを一段階で行わせる工程と、
　（ｂ）前記工程（ａ）によって形成されたゲルを乾燥させる工程と、
を含むアルキルシロキサンエアロゲルの製造方法であって、前記工程（ｂ）において、前
記ゲルの乾燥に用いられる溶媒の臨界点未満の温度および圧力下で、前記ゲルを乾燥させ
る方法である。
【００１６】
　前記工程（ａ）において、ゾルを生成する反応と前記ゾルをゲル化させる反応とを一段
階で行わせる（以下、一段階反応という場合がある。）ための具体的な手段として、例え
ば、工程（ａ）において、前記酸性水溶液が、加水分解によって前記ゾルをゲル化させる
反応を促進させる物質を生成する加水分解性化合物をさらに含んでおり、前記加水分解性
化合物を加水分解させることによって、前記ゾルをゲル化させる反応を行う方法が挙げら
れる。
【００１７】
　なお、本明細書において、「一段階反応」とは、シリコン化合物の加水分解反応による
ゾル形成とそれに従う重縮合反応によるゲル化とを、同一の溶液組成で連続して行なうこ
とを意味する。また、本明細書において「非加水分解性官能基」とは、[Ｈ+]イオン濃度
が５Ｍ以下、或いは[ＯＨ-]イオン濃度が５Ｍ以下の水溶液中で加水分解されない官能基
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のことをいう。
【００１８】
　本発明の製造方法で製造されたアルキルシロキサンエアロゲルは、メソスコピック領域
で３次元網目状に連続した貫通孔と３次元網目状のゲル骨格とから形成される３次元網目
構造を有する。この３次元網目構造により、ゲルに働く毛細管力を上回る骨格強度および
骨格柔軟性がゲルに付与されるため、ゲルを破壊させずに大気圧下でゲルを乾燥させるこ
とが可能となる。また、乾燥に用いられる溶媒の臨界点未満の温度および圧力下でアルコ
ゲルを乾燥させるため、高圧容器などの設備を必要とする超臨界乾燥法と比較して、低コ
ストでアルキルシロキサンエアロゲルを製造することができる。なお、本明細書において
、「アルコゲル」とは、溶媒等を含む湿潤状態の（溶媒を乾燥させる前の状態の）ゲルの
ことである。
【００１９】
　本発明のアルキルシロキサンエアロゲルは、３次元網目状に連続した貫通孔と、アルキ
ルシロキサンからなる３次元網目状に連続した骨格と、から形成される３次元網目構造を
有し、前記貫通孔の直径が５ｎｍ以上１００ｎｍ以下であり、前記骨格の断面積の直径が
２ｎｍ以上２５ｎｍ以下である。
【００２０】
　本発明のアルキルシロキサンエアロゲルによれば、高い機械的強度と高い可視光透光性
とを、同時に得ることができる。
【００２１】
　アルキルシロキサンエアロゲルの製造に用いられる本発明の製造装置は、溶媒を含むア
ルキルシロキサンゲルを乾燥させるための乾燥機を備え、前記乾燥機が、前記アルキルシ
ロキサンゲルを内部に収納可能で、かつ、密閉可能な容器と、前記アルキルシロキサンゲ
ルに含まれる前記溶媒の蒸発速度を制御可能な制御部と、前記容器内における前記溶媒の
気体濃度を均質化するために前記容器内に設けられた、前記容器内の雰囲気を攪拌する攪
拌手段と、を含む構成である。
【００２２】
　この装置によれば、容器内における溶媒の気体濃度が均質化されるので、ゲルからの溶
媒の蒸発速度差の発生を抑制できる。これにより、溶媒の蒸発速度差に起因するゲルの破
損が抑制できる。
【００２３】
　本発明のアルキルシロキサンエアロゲルを含むパネルを製造する方法は、
　（Ａ）分子中に加水分解性官能基および非加水分解性官能基を有するシリコン化合物を
、界面活性剤を含む酸性水溶液に添加して、ゾルを生成する反応と前記ゾルをゲル化させ
る反応とを一段階で行わせる工程と、
　（Ｂ）前記工程（Ａ）によって形成されたゲルを、前記ゲルの乾燥に用いられる溶媒の
臨界点未満の温度および圧力下で乾燥させて、収縮させる工程と、
　（Ｃ）収縮した前記ゲルを方枠内に配置し、前記溶媒の臨界点未満の温度および圧力下
で前記ゲルをさらに乾燥させ、前記ゲルの体積を回復させて前記ゲルを前記方枠に密着さ
せて、前記ゲルと前記方枠とを一体化させる工程と、を含む。
【００２４】
　本発明のパネルの製造方法によれば、接着剤などの接合手段を用いることなく、アルキ
ルシロキサンエアロゲルによって形成されたパネルを方枠と接合することができる。した
がって、接着剤との相性が悪いアルキルシロキサンエアロゲルを用いたパネルであっても
、強度付与のために、パネルを方枠で補強することができる。これによって、アルキルシ
ロキサンエアロゲルを、ソーラーヒートコレクターパネルなどの透明断熱材として使用す
ることも容易となる。
【図面の簡単な説明】
【００２５】
【図１】一段階反応を説明するための図である。
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【図２】二段階反応を説明するための図である。
【図３】本発明の製造装置における乾燥機の一例を示す模式図である。
【図４】実施例におけるサンプル１のアルキルシロキサンエアロゲルの３次元網目構造に
ついて、走査型電子顕微鏡を用いて観察した状態を示す図である。
【図５】実施例におけるサンプル９のアルキルシロキサンエアロゲルの内部細孔構造につ
いて、走査電子顕微鏡を用いて観察した状態を示す図である。
【発明を実施するための最良の形態】
【００２６】
　以下、本発明の実施の形態について説明する。
【００２７】
　（実施の形態１）
　本発明のアルキルシロキサンエアロゲルの製造方法の実施の形態と、本発明のアルキル
シロキサンエアロゲルの実施の形態とについて、説明する。
【００２８】
　本実施の形態のアルキルシロキサンエアロゲルの製造方法は、
　（ａ）分子中に加水分解性官能基および非加水分解性官能基を有するシリコン化合物を
、界面活性剤を含む酸性水溶液に添加して、ゾルを生成させる反応と前記ゾルをゲル化さ
せる反応とを一段階で行わせる（一段階反応させる）工程と、
　（ｂ）前記工程（ａ）によって形成されたゲルを乾燥させる工程と、
を含むアルキルシロキサンエアロゲルの製造方法であって、前記工程（ｂ）において、前
記ゲルの乾燥に用いられる溶媒の臨界点未満の温度および圧力下で、前記ゲルを乾燥させ
る方法である。
【００２９】
　ここで、一段階反応とは、前述のとおり、シリコン化合物の加水分解反応によるゾル形
成と、形成されたゾルの重縮合反応によるゲル化とを、同一の溶液組成で連続して行うこ
とを意味する。なお、一段階反応に対して、二段階反応として知られている方法とは、シ
リコン化合物を加水分解してゾルを形成した後、別種の触媒を添加して別の溶液組成とし
た上で、前記ゾルの重縮合反応によるゲル化を行わせるものである。
【００３０】
　ゾル－ゲル法の出発原料であるシリコン化合物としては、分子中に親水性の加水分解性
官能基および疎水性の非加水分解性官能基を有するシリコン化合物が用いられる。
【００３１】
　このようなシリコン化合物は、加水分解・重縮合反応後にすべての結合がシロキサン結
合かシラノール結合となる、すべて加水分解性官能基をもつシリコン化合物とは異なり、
加水分解・重縮合反応後に一部の結合がシロキサン結合に、一部の結合がケイ素－炭素結
合を含む安定な末端基となる。このため、分子中に加水分解性官能基と非加水分解性官能
基とを有するシリコン化合物は、非加水分解性官能基の化学的性質をもったシロキサン網
目を構成することができる。また、分子中に非加水分解性官能基を有するシリコン化合物
は、分子中に加水分解性官能基のみをもつシリコン化合物と比較して、より柔軟性の高い
網目を形成することができる。
【００３２】
　シリコン化合物としては、例えば、アルキルケイ素アルコキシドが好ましく用いられる
。アルキルケイ素アルコキシドの中でも、特に、非加水分解性官能基の数が１または２で
あるものが好ましく、具体的には、例えばメチルトリメトキシシランおよびジメチルジメ
トキシシランが挙げられる。特に、本実施の形態の製造方法において、メチルトリメトキ
シシランを用いてアルキルシロキサンエアロゲルを製造した場合、メソスコピック領域（
１ｎｍ～１００ｎｍ）での細孔構造がより均質に形成されるため、作製されるゲルに高い
骨格柔軟性が付与される。
【００３３】
　従来、メチルトリメトキシシランは、単独でのゾル－ゲル反応が困難であることが知ら
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れており、一段階反応では強酸性または強塩基性条件でのみゲル化が確認されていた。し
かし、この従来の方法では、気孔率が低く、緻密な細孔を有するアルキルシロキサンエア
ロゲルしか得られていない（H.Dong et al., Chem.Master. 200517(11)2807-2816）。二
段階反応では、比較的気孔率の高いものが得られてはいるが、透明性が確保できるほどの
細孔径サイズと均質性の制御に成功したことは報告されていない。
【００３４】
　これに対し、本実施の形態の製造方法では、メチルトリメトキシシランの重縮合反応を
一段階で行わせることが可能であり、その結果、ゲルに骨格柔軟性が付与できるとともに
、透明で細孔構造が均質なゲルを得ることができる。
【００３５】
　メチルトリメトキシシランおよびジメチルジメトキシシランと同様の効果が期待できる
他のアルキルケイ素アルコキシドとして、ビストリメトキシシリルメタン、ビストリメト
キシシリルエタン、ビストリメトキシシリルヘキサン、エチルトリメトキシシランおよび
ビニルトリメトキシシランを挙げることができる。これらの化合物のメトキシ基の一部ま
たは全部が他のアルコキシ基（もっとも一般的にはエトキシ基）に置換されたもの（ビス
トリエトキシシリルメタンなど）も、同様の効果が期待できる。
【００３６】
　シリコン化合物の添加量は、酸性水溶液１０ｇに対し、１ｇ～１０ｇであることが好ま
しい。
【００３７】
　なお、本実施の形態において用いられるシリコン化合物には、上記に例示したシリコン
化合物が１種類だけ用いられていてもよいし、上記のシリコン化合物が複数組み合わされ
て用いられてもよい。
【００３８】
　本実施の形態において用いられる界面活性剤には、非イオン性界面活性剤およびイオン
性界面活性剤のいずれも使用することができる。イオン性界面活性剤には、カチオン性界
面活性剤、アニオン性界面活性剤および両イオン性界面活性剤を用いることができるが、
カチオン性界面活性剤およびアニオン性界面活性剤が好適に用いられる。
【００３９】
　これらの界面活性剤は、ゾル－ゲル転移と相分離過程とを同時に誘起する働きをもつ物
質であり、これらによって溶液が、溶媒リッチ相と骨格相とに分離すると同時にゲル化す
る。
【００４０】
　非イオン性界面活性剤としては、例えば、ポリオキシエチレンなどの親水部と主にアル
キル基からなる疎水部とを含むもの、親水部としてポリオキシプロピレンを含むもの、が
使用できる。ポリオキシエチレンなどの親水部と主にアルキル基からなる疎水部とを含む
ものとしては、例えば、ポリオキシエチレンノニルフェニルエーテル、ポリオキシエチレ
ンオクチルフェニルエーテルおよびポリオキシエチレンアルキルエーテルが好適に用いら
れる。親水部としてポリオキシプロピレンを含むものとしては、例えば、ポリオキシプロ
ピレンアルキルエーテル、および、ポリオキシエチレンとポリオキシプロピレンのブロッ
ク共重合体などが好適に用いられる。
【００４１】
　また、カチオン性界面活性剤には、臭化セチルトリメチルアンモニウムまたは塩化セチ
ルトリメチルアンモニウムを用いるのが好ましい。
【００４２】
　アニオン性界面活性剤としては、ドデシルスルホン酸ナトリウムが好ましい。
【００４３】
　両イオン性界面活性剤としては、アミノ酸系、ベタイン系およびアミンオキシド系を用
いることができる。アミノ酸系としては、例えば、アシルグルタミン酸が好適に用いられ
る。ベタイン系としては、例えば、ラウリルジメチルアミノ酢酸ベタインおよびステアリ
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ルジメチルアミノ酢酸ベタインが好適に用いられる。アミンオキシド系としては、例えば
ラウリルジメチルアミンオキシドが好適に用いられる。
【００４４】
　これらの界面活性剤は、加水分解性官能基および非加水分解性官能基を有するシリコン
化合物が、加水分解・重縮合反応によって、非加水分解性官能基を維持したままシロキサ
ン網目を形成していく際に、反応系中の溶媒と、成長していくシロキサン重合体との間の
、化学的親和性の差異を小さくし、重合反応によって誘起される相分離の傾向を抑制する
。相分離の傾向の抑制により、ゾル－ゲル転移によって固化した材料中に凍結される材料
中の細孔は、より細かいものとなり、メソスコピックレベルの繊細な相分離構造を維持す
ることができる。
【００４５】
　なお、上記に示した各界面活性剤の具体例は、これに限定されるものではない。
【００４６】
　界面活性剤の添加量は、界面活性剤の種類、シリコン化合物の種類および量にも左右さ
れるが、シリコン化合物１０ｇに対し、０．１～１０．０ｇ、好ましくは０．５～６．０
ｇである。また、これらの界面活性剤は、単体または２種類以上を混合して用いられる。
【００４７】
　シリコン化合物の酸触媒として用いられる酸、すなわち、シリコン化合物が溶解される
酸性水溶液の酸としては、酢酸、ギ酸、プロピオン酸、シュウ酸、マロン酸などのカルボ
ン酸類が好ましく、これらの中でも特に酢酸が好ましい。また、酸性水溶液の酸濃度は、
例えば０．０００３ｍｏｌ／Ｌ～０．０５ｍｏｌ／Ｌの範囲であり、特に０．０００８ｍ
ｏｌ／Ｌ～０．０２ｍｏｌ／Ｌの範囲が好ましい。
【００４８】
　本実施の形態において、一段階反応を実現させるための具体的手段としては、例えば、
工程（ａ）において、界面活性剤を溶かした酸性水溶液に、加水分解によって前記ゾルを
ゲル化させる反応を促進させる物質を生成する加水分解性化合物をさらに添加しておき、
この加水分解性化合物を加水分解させることによって、生成されたゾルをゲル化させる反
応を、ゾル生成に連続して行わせる方法が挙げられる。
【００４９】
　図１は、一段階反応を説明する図であり、図２は、二段階反応を説明する図である。図
１に示すように、一段階反応では、まず、反応容器１１内に、界面活性剤、シリコン化合
物および加水分解性化合物を溶解させた酸性水溶液１２を入れて、この溶液を、攪拌機１
３を用いて攪拌する。この反応容器１１の周囲には温度調節ジャケット１４が設けられて
おり、反応容器１１内の溶液の温度を調節できるようになっている。反応容器１１内でゾ
ルが生成された後、生成されたゾル１５を型１６に流し込み、例えば６０℃に保持された
インキュベーター１７内で、ゲル化反応および熟成を行わせる。なお、一段階反応におい
ては、ゲル化反応に至るまで、反応溶液は比較的低粘度である。上記に説明したように、
一段階反応では、ゲル化反応は型に流し込まれた状態で行われるため、攪拌段階での反応
溶液の粘度は比較的低い。したがって、一段階反応の場合は、比較的低速の攪拌でも、均
質な溶液を得ることができる。
【００５０】
　一方、二段階反応は、図２に示すように、まず、反応容器２１内に、界面活性剤および
シリコン化合物を溶解させた酸性水溶液２２を入れて、この溶液を、攪拌機２３を用いて
攪拌する。この反応容器２１の周囲には温度調節ジャケット２４が設けられており、反応
容器２１内の溶液の温度を調節できるようになっている。次に、触媒として、例えばアン
モニアを添加して別の溶液組成とし、さらに攪拌を行う。なお、アンモニアを添加した時
点で固化反応が開始されるため、迅速な作業が要求される。その後、作製されたゲル２５
を型２６に流し込み、例えば６０℃に保持されたインキュベーター２７内で熟成を行わせ
る。なお、二段階反応では、最初の溶液組成（一段階目）において初期の重合反応が進み
、さらにアンモニアなどを添加した次の溶液組成（二段階目）においてゲル化反応が起こ
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る。一段階目の重合反応では、反応溶液は比較的低粘度であるため、比較的低速の攪拌で
も均質な溶液を得ることができる。一方、二段階目のゲル化反応は、塩基性条件下では比
較的速く進行するため、短時間で均質な反応系を作製して、局所的にゲル化反応が進行す
ることを防ぐことが望ましい。したがって、二段階目の攪拌は、より高速かつ強力に行う
ことが好ましい。
【００５１】
　酸性水溶液中で界面活性剤と共存させる加水分解性化合物には、尿素、および、ホルム
アミド、Ｎ－メチルホルムアミド、Ｎ，Ｎ－ジメチルホルムアミド、アセトアミド、Ｎ－
メチルアセトアミド、Ｎ，Ｎ－ジメチルアセトアミドなどの酸アミド、および、環状窒素
化合物であるヘキサメチレンテトラミンを用いることができるが、加水分解後の溶媒のｐ
Ｈ値が重要な条件であるので、加水分解後に溶媒を塩基性にする化合物であれば特に制限
はない。また、分解反応によって、フッ化水素酸のようにアルキルシロキサンのゲル化を
促進する性質を有する化合物を生じるものも、同様に用いることができる。加水分解性化
合物の添加量は、化合物の種類にもよるが、例えば、尿素の場合には、シリコン化合物１
０ｇに対し、０．１～２０．０ｇ、好ましくは、０．２～１５．０ｇである。尿素の添加
量が０．１ｇを下回る場合、加水分解時に十分な量のアンモニアを発生させることができ
ずゲル化が十分に行なわれないか、ゲル化に長時間を要す場合がある。一方、尿素の添加
量が１５．０ｇを超えると、尿素が溶液にとけきれなくなったり、熟成後の冷却過程で結
晶が析出してゲルの微細構造を破壊したり、必要以上にゲルの密度を低下させたりする場
合がある。
【００５２】
　また、加水分解させるための加熱温度は、例えば、尿素の場合は５０～２００℃の範囲
である。加熱後の溶媒のｐＨ値は、９．０～１１．０が好ましい。
【００５３】
　界面活性剤および加水分解性化合物を溶かした酸性水溶液に、上述した加水分解性官能
基および非加水分解性官能基を有するシリコン化合物を添加して、当該シリコン化合物を
加水分解させてゾルを形成させる。ゾル形成に要する時間は、例えば１０分～２時間であ
り、好ましくは２０～４０分である。この後、ゾルを加熱し、加水分解性化合物を加水分
解させることによって、例えば塩基性触媒物質を発生させる。この塩基性触媒物質によっ
て、ゾルを溶媒リッチ相と骨格相とに分離したゲルに転化させた後、適当な温度と時間を
かけてゲルを熟成させる。
【００５４】
　熟成は、ゾル－ゲル転移を起こして流動性を失ったゲル（この段階ではゆるい網目構造
）が、網目構造の中にまだ微細な未反応の部位を持ち、それらが熱振動や溶媒共存の条件
下で、徐々に網目をきめ細かくつないでゆく反応である。熟成は、ゲル化を起こすために
用いたのと同じ温度範囲内で静置することにより行なわれる。
【００５５】
　なお、加熱過程においては、ゲルを密閉条件下に置き、加水分解性化合物の加水分解に
よる生成物の蒸気圧が飽和して、溶媒のｐＨが速やかに定常値をとるようにすることが有
効である。
【００５６】
　熟成に要する時間は、細孔の大きさや試料の体積によって変化するので、それぞれの処
理条件において実質的に細孔構造が変化しなくなる最短処理時間を決定することが必要で
ある。例えば、加熱処理は、共存させる加水分解性化合物として尿素を用いた場合には、
加熱温度が５０～２００℃で、加熱時間が２時間以上であることが好ましい。
【００５７】
　次に、上記処理を終えたアルコゲルを乾燥させる。
【００５８】
　本発明の方法では、乾燥に用いられる溶媒（以下、乾燥溶媒ということがある。）の臨
界点未満の温度および圧力下でゲルを乾燥させる。
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【００５９】
　アルコゲル乾燥の際の毛細管力は、前記の毛細管力の式で示されるように、細孔径が小
さいほど、また、溶媒の表面張力が大きいほど大きくなる。したがって、細孔径が小さく
、溶媒の表面張力が大きいほど、ゲルが破壊されやすくなる。
【００６０】
　本発明者らが検討した結果、例えばゲルの平均細孔径が２０ｎｍ以上であり、ゲルの乾
燥に用いられる溶媒の表面張力が１５ｍＮ／ｍ以下である場合、乾燥溶媒の臨界点未満の
温度および圧力下で乾燥させてもゲルが破壊されることがなく、かつ、得られたアルキル
シロキサンエアロゲルの可視光透過性および機械的強度が優れていることが判明した。
【００６１】
　表面張力が１５ｍＮ／ｍ以下の乾燥溶媒（以下、「低表面張力溶媒」ということがある
。）としては、分子中に少なくとも１個以上のフッ素原子を含むフッ素系溶媒が好適に用
いられる。具体的には、例えば、２，３－ジハイドロデカフルオロペンタン（表面張１４
．１ｍＮ／ｍ、商品名：バートレルＸＦ（Ｖｅｒｔｒｅｌ　ＸＦ）、三井・デュポンフロ
ロケミカル株式会社製）、パーフロオロヘキサン（表面張力１２ｍＮ／ｍ、商品名：フロ
リナートＦＣ－７２、住友スリーエム株式会社製）、パーフルオロヘプタン（表面張力１
３ｍＮ／ｍ、商品名：フロリナートＦＣ－８４、住友スリーエム株式会社製）、パーフル
オロオクタン（表面張力１５ｍＮ／ｍ、商品名：フロリナートＦＣ－７７、住友スリーエ
ム株式会社製）、メチルノナフルオロブチルエーテル（表面張力１３．６ｍＮ／ｍ、商品
名：ノベックＨＦＥ－７１００、住友スリーエム株式会社製）、エチルノナフルオロブチ
ルエーテル（表面張力１３．６ｍＮ／ｍ、商品名：ノベックＨＦＥ－７２００、住友スリ
ーエム株式会社製）、などを挙げることができる。
【００６２】
　本実施の形態におけるアルコゲルの乾燥の一例は、例えば以下の手順により行われる。
なお、ここでは、酸触媒として酢酸、加水分解性化合物として尿素を用いた場合の例につ
いて説明する。
【００６３】
　まず、アルコゲル中に残存する水分、酢酸触媒、界面活性剤、尿素および未反応のシリ
コン化合物原料などを除去するために、アルコゲルの溶媒交換を行なう。ここで用いる溶
媒は、有機系の極性溶媒、通常はアルコール類、好ましくはメタノールを用いる。以下、
溶媒としてメタノールを用いた例について説明する。
【００６４】
　アルコゲルの溶媒交換終了後、アルコゲルの溶媒（ここではメタノール）をさらに低表
面張力溶媒に置換える。具体的には、溶媒がメタノールで置換されたアルコゲル（メタノ
ール置換ゲル）が十分に浸漬される量の低表面張力溶媒に、当該メタノール置換ゲルを入
れ、沸点付近まで加熱して８時間以上還流する。室温まで冷却した後、メタノールを取り
除き、新鮮な低表面張力溶媒に入れ換え還流する。この作業を３回程度繰り返し、アルコ
ゲルについて、低表面張力溶媒への溶媒交換を終了する。このとき、例えばフロリナート
ＦＣ－７２，ＦＣ－８４，ＦＣ－７７（住友スリーエム株式会社製）といったパーフルオ
ロアルカンを低表面張力溶媒として用いている場合、パーフルオロアルカンはメタノール
と相溶しないので、予め例えばノベックＨＦＥ－７１００（住友スリーエム株式会社製）
などのハイドロフルオロ系溶媒での置換を行なっておく。
【００６５】
　低表面張力溶媒で溶媒が置換されたゲル（低表面張力溶媒置換ゲル）を蒸発速度の制御
できる容器（乾燥機）にいれ、乾燥を開始する。乾燥は、低表面張力溶媒の臨界点未満で
行い、温度は乾燥時雰囲気圧力における溶媒沸点を超えないものとする。好適な乾燥条件
は、低表面張力溶媒の種類によって異なるが、通常は、０．０１～０．３ＭＰａで－３０
℃～１５０℃の範囲内、好ましくは０．０９～０．１１ＭＰａで－１０℃～１００℃の範
囲内である。
【００６６】
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　低表面張力溶媒置換ゲル１ｃｍ3あたりの乾燥開始直後から４時間までの溶媒蒸発速度
は、例えば０．０１ｇ／（ｈ・ｃｍ3）～０．４ｇ／（ｈ・ｃｍ3）の範囲内におく。ゲル
の重量が一定になったら乾燥を終了する。
【００６７】
　乾燥後に得られたアルキルシロキサンエアロゲルは、３次元網目状に連続した貫通孔と
、アルキルシロキサンからなる３次元網目状に連続した骨格とから形成され、メソスコピ
ック領域での３次元網目構造を有する。３次元網目状に連続した貫通孔の孔径は、５ｎｍ
～１００ｎｍの範囲内とすることができ、好ましくは２５ｎｍ～３５ｎｍの範囲内である
。また、骨格の断面積の直径は、２ｎｍ～２５ｎｍの範囲内とすることができ、好ましく
は３ｎｍ～７ｎｍの範囲内である。
【００６８】
　なお、前記の骨格の断面積の直径とは、３次元網目構造を形成する１本１本の骨格の断
面を円とみなした場合の直径を意味する。ここで、断面を円とみなした場合の直径とは、
同じ面積の円に置き換えたときの当該円の直径のことである。
【００６９】
　本実施の形態の製造方法によって得られる、上記の範囲の貫通孔および骨格を有する３
次元網目構造は、従来のミクロンレベルの細孔分布に制御された３次元網目構造と比較し
て、変形回復力および圧縮強度に優れている。また、このような３次元網目構造は、加圧
状態では骨格が細孔の内部に折畳まれるように収縮され、荷重を取り除くと折畳まれた骨
格が元の状態に戻り、ほぼ加圧前の体積にまで回復する、という性質を備えている。この
ような３次元網目構造を有する本実施の形態のアルキルシロキサンエアロゲルは、圧縮破
壊応力が５ＭＰａ以上であることが好ましい。また、本実施の形態のアルキルシロキサン
エアロゲルは、非破壊で５０％以上の圧縮変形が可能で、圧縮変形後８０％以上の体積に
まで回復することが好ましい。また、本実施の形態のアルキルシロキサンエアロゲルは、
１軸圧縮によるポアソン比が０．０５以下であることが好ましい。上記に説明した本実施
の形態の製造方法によれば、このような本実施の形態のアルキルシロキサンエアロゲルを
製造することが可能である。
【００７０】
　さらに、本実施の形態のアルキルシロキサンエアロゲルは、１０ｍｍ厚みに換算した場
合の波長５５０ｎｍ～１０００ｎｍの光の透過率が５０％以上であることが好ましく、気
孔率が８０％以上であることが好ましい。また、本実施の形態のアルキルシロキサンエア
ロゲルの密度は、０．０５ｇ／ｃｍ3～０．２５ｇ／ｃｍ3以下の範囲であることが好まし
く、より好ましくは０．１０ｇ／ｃｍ3～０．２０ｇ／ｃｍ3である。
【００７１】
　以上のような性質を備えることによって、本実施の形態のアルキルシロキサンエアロゲ
ルは、ソーラーヒートコレクターの透明断熱材、建材用透明断熱窓材、建材用透明遮音材
などに適用することができる。さらに、チェレンコフ光検出器、宇宙塵捕集器にも適用可
能である。その他、機能性イオンや分子をドープして担体的に用いる場合は、触媒、セン
サーおよび反応場などにも適用可能となる。
【００７２】
　なお、上記したアルキルシロキサンエアロゲルにおける高強度などの特性は、３次元網
目構造の貫通孔および骨格の直径が上記の範囲内にある場合に得られるものであるため、
その製造方法は本発明の製造方法に限定されるものではない。例えば、アルコゲルの乾燥
を超臨界条件下で行なっても、目的のアルキルシロキサンエアロゲを得ることは可能であ
る。
【００７３】
　（実施の形態２）
　本発明のアルキルシロキサンエアロゲルの製造方法の別の実施の形態と、本発明のパネ
ルの製造方法の実施の形態について、説明する。
【００７４】
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　本実施の形態のアルキルシロキサンエアロゲルの製造方法では、乾燥工程までのゲル作
製方法および用いる材料（シリコン化合物、界面活性剤および加水分解性化合物など）に
ついては、実施の形態１で説明した製造方法と同様であるので、ここでは詳しい説明を省
略する。
【００７５】
　実施の形態１で説明した材料および方法を用いてゾル生成、ゲル化反応および熟成の各
処理を終えたアルコゲルの骨格相は、ゲルに働く毛細管力に伴って自由に変形できる柔軟
性を有する。従って、以下に説明するように、このアルコゲルは、乾燥溶媒の臨界点未満
の温度および圧力下でゲルを乾燥させることができ、また、乾燥時の毛細管力に追随して
収縮した後、溶媒が蒸発し毛細管力に起因するストレスが減少に転ずると、ほぼ最初の体
積にまで回復する特性（スプリングバック）を有する。
【００７６】
　上述したように、アルコゲルの細孔に掛かる毛細管力は、
Ｐc＝－２γcos（θ）／ａ
で表され（Ｐcは毛細管力、γは溶媒の表面張力、θは溶媒と毛細管壁の接触角、ａは細
孔径）、細孔径が小さいほど、また、溶媒の表面張力が大きいほど毛細管力が大きくなる
ので、ゲルが破壊されやすくなる。
【００７７】
　本実施の形態では、例えば細孔径が２０ｎｍ以上であるゲルの場合、ゲルの乾燥に用い
られる溶媒の表面張力を１５ｍＮ／ｍ以下とすることによって、ゲルの骨格強度を毛細管
力よりも高くでき、臨界点未満の温度および圧力条件下で乾燥させても破壊することなく
アルキルシロキサンエアロゲルを得ることができる。なお、本実施の形態において用いら
れる具体的に用いることができる乾燥溶媒は、実施の形態１の場合と同様である。
【００７８】
　次に、乾燥工程の一例について説明する。
【００７９】
　アルコゲル中の溶媒を、表面張力が低い乾燥溶媒（低表面張力溶媒）に置換える。この
方法は、実施の形態１の場合と同様の方法を用いることができる。
【００８０】
　次に、低表面張力溶媒で湿潤状態にあるアルコゲルを、例えばバルブや電磁弁などを備
えた、溶媒の蒸発速度を制御できる密閉容器（乾燥機）に入れる。このとき、密閉容器内
を低表面張力溶媒蒸気で満たしておく。
【００８１】
　次に、密閉容器に設けられたバルブや電磁弁を開け、乾燥を開始する。乾燥温度は溶媒
の沸点以下とし、乾燥初期（全乾燥時間のほぼ２/３程度の期間。この期間において溶媒
蒸発速度は常に一定である。全乾燥時間はゲルのサイズに大きく依存し、例えば４時間か
ら５日間の範囲内である。）の溶媒蒸発速度をゲル１ｃｍ3あたり０．０１ｇ／ｈ～０．
４０ｇ／ｈの範囲内とし、低表面張力溶媒を蒸発させる。このとき、ゲルの体積は殆ど変
化しない（以下、これを「第１乾燥期」と呼ぶ。）。
【００８２】
　次の段階で、ゲルは乾燥に伴い急速に収縮を始め、７０％以下にまで収縮した時点で溶
媒の蒸発は大部分が終了する（以下、これを「第２乾燥期」と呼ぶ。）。
【００８３】
　その後、ゲルはスプリングバックにより復元を開始し、全乾燥工程の１／４程度の時間
で、乾燥前の体積の５０％以上の体積に回復する（以下、これを「第３乾燥期」と呼ぶ。
）。ゲル重量が一定になったら乾燥を終了する。
【００８４】
　以上のような乾燥の後に得られたアルキルシロキサンエアロゲルは、平均細孔径が３０
ｎｍ程度の連続した貫通孔とアルキルシロキサンからなる１次元形状骨格とから形成され
た、メソスコピック領域での３次元網目構造を有する。



(14) JP WO2007/010949 A1 2007.1.25

10

20

30

40

50

【００８５】
　このアルキルシロキサンエアロゲルは、骨格が柔軟性に富むため、変形回復力および圧
縮強度に優れ、加圧状態では３次元網目構造を形成する骨格が内部に折畳まれるように収
縮し、荷重を取り除くと折畳まれた骨格が元の状態に戻り、ほぼ加圧前の体積にまで回復
する。本実施の形態で作製された３次元網目構造を有するアルキルシロキサンエアロゲル
は、圧縮破壊応力５ＭＰａ以上を実現でき、非破壊で５０％以上の圧縮変形が可能であり
、圧縮変形後８０％以上の体積にまで回復することができる。
【００８６】
　次に、本実施の形態におけるアルキルシロキサンエアロゲルを用いたパネルの製造方法
について説明する。
【００８７】
　本実施の形態におけるパネルの製造方法は、
　（Ａ）分子中に加水分解性官能基および非加水分解性官能基を有するシリコン化合物を
、界面活性剤を含む酸性水溶液に添加して、ゾルを生成する反応と前記ゾルをゲル化させ
る反応とを一段階で行わせる工程と、
　（Ｂ）前記工程（Ａ）によって形成されたゲルを、前記ゲルの乾燥に用いられる溶媒の
臨界点未満の温度および圧力下で乾燥させて、収縮させる工程と、
　（Ｃ）収縮した前記ゲルを所定の容積を有する方枠内に配置し、前記溶媒の臨界点未満
の温度および圧力下で前記ゲルをさらに乾燥させ、前記ゲルの体積を回復させて前記ゲル
を前記方枠に密着させて、前記ゲルと前記方枠とを一体化させる工程と、を含む。
【００８８】
　本実施の形態のパネルの製造方法では、上記に説明したゲルのスプリングバック現象を
利用して、ソーラーヒートコレクターパネルなどに適用可能なエアロゲルパネルを製造す
る。
【００８９】
　ゾル生成およびゲル化反応までの方法（工程（Ａ））については、実施の形態１のアル
キルシロキサンエアロゲルの製造方法と同様の方法を用いることができるので、ここでは
説明を省略する。
【００９０】
　次に、作製されたアルコゲルについて、溶媒置換を行なう。アルコゲルを密閉容器に移
し、上記に説明した第１乾燥期および第２乾燥期を経てゲルを収縮させ（工程（Ｂ））、
その後、密閉容器からゲルを取り出す。
【００９１】
　乾燥（第１乾燥期および第２乾燥期）終了後のゲルを、当該ゲルの体積よりも小さい容
積を持つパネルの方枠内に配置し、さらにゲルを完全乾燥させる（第３乾燥期）。このよ
うに方枠内に配置したゲルを完全乾燥させることにより、ゲルがスプリングバックにより
膨張して、ゲルが方枠に密着して固定される。すなわち、ゲルと方枠とが一体化される（
工程（Ｃ））。
【００９２】
　なお、方枠とは、例えば、パネルの縁を囲むための多角形の枠である。また、この方枠
は、上下面の何れか一方、或いは両面に配置されたガラス板等の板状体を含んでいてもよ
い。例えば、板状体が設けられている方枠の場合、ゲルは、方枠で囲まれた（枠と板状体
とで囲まれた）空間内に配置されて、方枠（枠および板状体）と一体化される。
【００９３】
　このようなアルキルシロキサンエアロゲルを用いたパネルの製造方法によれば、従来の
ようにパネルの方枠とエアロゲルを接着する必要がなく、ゲルが膨張しようとする力によ
り、ゲルを方枠に強く密着させて方枠と接合することができる。
【００９４】
　その結果、ゲルが方枠で補強されるため、実用に耐え得る強度がパネルに付与され、取
り扱いも容易になることから、ソーラーヒートコレクターや建材用透明断熱窓材などに好
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適に用いることができる。
【００９５】
　（実施の形態３）
　本発明のアルキルシロキサンエアロゲルの製造装置の実施の形態について説明する。
【００９６】
　本実施の形態の製造装置は、溶媒を含む（乾燥前の状態の）アルキルシロキサンゲルを
乾燥させるための乾燥機を備えている。この乾燥機は、アルキルシロキサンゲルを内部に
収納可能で、かつ、密閉可能な容器と、アルキルシロキサンゲルに含まれる溶媒の蒸発速
度を制御可能な制御部と、前記容器内における前記溶媒の気体濃度を均質化するために前
記容器内に設けられた、前記容器内の雰囲気を攪拌する攪拌手段と、を含んでいる。
【００９７】
　図３は、本実施の形態の製造装置に含まれる乾燥機の一例を示す模式図である。この乾
燥機３には、密閉可能な容器３１と、容器３１内においてアルキルシロキサンゲルからの
溶媒の蒸発速度を制御するための制御部３２とが備えられている。この制御部３２は、例
えば、密閉容器内に設置された溶媒蒸気濃度センサーと、この溶媒蒸気濃度センサーから
入力される信号に応じて開閉可能であり、容器３１内の溶媒の気体濃度を調整できる電磁
弁と、によって実現できる。さらに、容器３１内には、容器３１内における溶媒の気体濃
度を均質化するためのファン（攪拌手段）３３が、容器３１の底部に設置されている。乾
燥させるアルキルシロキサンゲル３４は、容器３１の内部に設置された乾燥台３５の上に
配置される。なお、ここでは攪拌手段の一例としてファンを用いているが、これに限定さ
れない。攪拌手段は、容器内の雰囲気を攪拌して気体を循環させることができればよいた
め、例えば、容器内部の雰囲気を循環させることが可能なポンプを攪拌手段として備える
ことも可能である。
【００９８】
　従来の乾燥機を用いた場合、アルキルシロキサンゲルから蒸発した溶媒が乾燥機の容器
の底部に溜まり、ゲルの上面と下面とで溶媒の気体濃度の差が生じる場合がある。このよ
うな気体濃度差によってアルキルシロキサンゲルからの溶媒の蒸発速度差が発生し、ゲル
の破壊につながる場合がある。これに対し、図３に示した本実施の形態の乾燥機３の場合
は、ファン３３によって、溶媒の気体濃度の差が生じにくいため、乾燥時のアルキルシロ
キサンゲルの破壊を抑制できる。
【００９９】
　本実施の形態の乾燥機において、容器３１内における溶媒の気体濃度の差は、気体蒸気
圧の差として２ｋＰａ（０．０２ａｔｍ）以下となるように調節されていることが望まし
い。
【０１００】
　本実施の形態の製造装置は、さらに、ゾル生成およびゲル化反応を行うことができる機
能を備えていてもよく、例えば、ゾルを生成する反応と、前記ゾルをゲル化させる反応と
を、一段階で行わせるための反応装置をさらに備えていてもよい。この場合、この反応装
置は、例えば、容器部と、この容器部内の反応物質を攪拌するための攪拌機と、容器部内
の反応物質の温度を制御するための温度制御手段とを備えている。温度制御手段としては
、例えば、容器を覆うように配置される加熱冷却ジャケットなどを使用できる。
【実施例】
【０１０１】
　以下、実施例によって本発明をさらに具体的に説明する。但し、本発明はこれらの実施
例に限定されるものではない。
【０１０２】
　（サンプル１）
　カチオン系界面活性剤として、臭化セチルトリメチルアンモニウム（別名:臭化ヘキサ
デシルトリメチルアンモニウム：ナカライテスク株式会社製、以下、「ＣＴＡＢ」と略記
）１．００ｇを、酸性水溶液である０．０１ｍｏｌ／Ｌ酢酸水溶液１０．００ｇに溶解さ
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せた後、さらに加水分解性化合物として尿素（ナカライテスク株式会社製）０．５０ｇを
加えて溶解させた。この酸性水溶液に、シリコン化合物としてメチルトリメトキシシラン
（信越化学工業製、ＬＳ－５３０（比重：０．９５）、以下、「ＭＴＭＳ」と略記）５．
０ｍＬを添加した後、氷冷下で３０分攪拌混合し、ＭＴＭＳの加水分解反応を行なわせ、
ゾルを生成させた。その後、生成させたゾルを、密閉容器内で６０℃で静置し、ゲル化さ
せた。その後、続けて９６時間静置することにより、ゲルを熟成させた。次いで、密閉容
器よりアルコゲルを取り出し、メタノールに浸漬して溶媒置換を行なった。この操作は、
１回目は６０℃で２４時間、２回目は新しいメタノールに交換して６０℃で４８時間行な
った。
【０１０３】
　以下の方法により、アルコゲルを大気圧下で乾燥（大気圧乾燥）させた。
【０１０４】
　低表面張力溶媒として２，３ジハイドロデカフルオロペンタン（バートレルＸＦ（Ｖｅ
ｒｔｒｅｌ　ＸＦ）、三井・デュポンフロロケミカル株式会社製）を用い、アルコゲルを
低表面張力溶媒に置換えた。
【０１０５】
　アルコゲルが十分に浸漬される量の低表面張力溶媒に当該アルコゲルを入れ、沸点の５
５℃付近まで加熱し、８時間還流を行った。還流後、室温まで冷却した後に容器中の低表
面張力溶媒を取除き、新鮮な低表面張力溶媒に入れ替え還流を行なった。この作業を３回
以上繰り返し、低表面張力溶媒への溶媒交換を終了した。
【０１０６】
　次に、低表面張力溶媒置換ゲルを、蒸発速度を制御できる容器（乾燥機）に入れ、乾燥
を開始した。乾燥温度は溶媒の沸点以下とし、低表面張力溶媒置換ゲル１ｃｍ3当たりの
乾燥開始直後から４時間までの溶媒蒸発速度を０．２ｇ／（ｈ・ｃｍ3）に調整した。そ
の後は徐々に溶媒蒸発速度を低下させ、ゲル重量が一定になった時点で乾燥を終了した。
【０１０７】
　（サンプル２）
　ＣＴＡＢ１．２０ｇを、酸性水溶液である０．０１ｍｏｌ／Ｌ酢酸水溶液１０．００ｇ
に溶解させた後、さらに加水分解性化合物として尿素１．００ｇを加えて溶解させた。こ
の酸性水溶液に、シリコン化合物としてＭＴＭＳ１０ｍＬを添加後、氷冷下で３０分攪拌
混合し、ＭＴＭＳの加水分解反応を行なわせた。その後、密閉容器内６０℃で静置しゲル
化させた後、続けて９６時間静置することによりゲルを熟成させた。
【０１０８】
　ゲルをメタノールで溶媒置換した後、サンプル１と同じ低表面張力溶媒に置き換え、サ
ンプル１と同様の条件で大気圧乾燥を行なった。
【０１０９】
　（サンプル３）
　非イオン性界面活性剤として、ポリオキシエチレンとポリオキシプロピレンとのブロッ
ク共重合体であるPoly(ethylene glycol)-block-poly(propylene glycol)-block-poly(et
hylene glycol)（ＢＡＳＦ社製　Ｆ－１２７（EO108PO70EO108 Mw:12600））２．００ｇ
を、酸性水溶液である０．０１ｍｏｌ／Ｌ酢酸水溶液１０．００ｇに溶解させた後、さら
に加水分解性化合物として尿素１．００gを加えて溶解させた。ＭＴＭＳ１０ｍＬを添加
後、氷冷下で３０分攪拌混合し、ＭＴＭＳの加水分解反応を行なわせた。その後、密閉容
器内６０℃で静置しゲル化させた後続けて９６時間静置することによりゲルを熟成させた
。
【０１１０】
　ゲルをメタノールで溶媒置換した後、サンプル１と同じ低表面張力溶媒に置き換え、サ
ンプル１と同様の条件で大気圧乾燥を行なった。
【０１１１】
　（サンプル４）



(17) JP WO2007/010949 A1 2007.1.25

10

20

30

40

50

　サンプル１において、シリコン化合物をＭＴＭＳからテトラエトキシシラン（ナカライ
テスク株式会社製、以下、「ＴＥＯＳ」と略記）に替え、酢酸水溶液の濃度を０．０１ｍ
ｏｌ／Ｌから０．００１ｍｏｌ／Ｌに替え、それ以外はサンプル１と同様にしてアルコゲ
ルを作製した。低表面張力溶媒をバートレルＸＦからフロリナートＦＣ－７２に替え、そ
れ以外はサンプル１と同様の条件で大気圧乾燥を行った。
【０１１２】
　（サンプル５）
　サンプル１と同じ条件でアルコゲルを作製し、熟成させた後、密閉容器よりアルコゲル
を取り出し、２－プロパノールに浸漬して溶媒置換を行なった。この操作は、１回目は６
０℃で２４時間、２回目は新しい２－プロパノールに交換して６０℃で４８時間行なった
。
【０１１３】
　以下の条件でアルコゲルを超臨界乾燥させた。
【０１１４】
　容量４００ｍＬのオートクレーブ内を２－プロパノールで満たし、溶媒置換を終了した
アルコゲルを入れた。蓋を閉め、液化炭酸ガスを送り圧力を約８８２Ｎ／ｃｍ2（約９０
ｋｇｆ／ｃｍ2）を保持しながら、１回目の液相置換作業を行なった（所要時間：１．５
時間）。
【０１１５】
　１回目の液相置換が終了したら、バルブを閉じて圧力を保持した状態で１７．５時間か
けてゲル内部に液化炭酸ガスを拡散させた。
【０１１６】
　その後、1回目の液相置換と同様に、圧力を約８８２Ｎ／ｃｍ2（約９０ｋｇｆ／ｃｍ2

）に保持しながら、２回目の液相置換を行なった（所要時間：１時間）。
【０１１７】
　２回目の液相置換が終了したら、１回目と同様にバルブを閉じて圧力を保持した状態で
、５時間かけてゲル内部に液化炭酸ガスを拡散させた。
【０１１８】
　その後、1回目の液相置換と同様に、約８８２Ｎ／ｃｍ2（約９０ｋｇｆ／ｃｍ2）を保
持しながら、同様に３回目の液相置換を行なった（所要時間：０．７５時間）。
【０１１９】
　３回目の液相置換が終了したら、バルブを閉じて、オートクレーブを１．５時間かけて
室温から８０℃まで昇温させた。
【０１２０】
　８０℃に到達後、４．９Ｎ／ｃｍ2・ｍｉｎ（０．５ｋｇｆ／ｃｍ2・ｍｉｎ）の速度で
減圧した。
【０１２１】
　大気圧に到達した後、オートクレーブを２時間かけて室温に冷却した。
【０１２２】
　その後、オートクレーブを開けてアルキルシロキサンエアロゲルを取出し、超臨界乾燥
を終了した。
【０１２３】
　（サンプル６）
　サンプル５において、カチオン系界面活性剤を、ＣＴＡＢから塩化セチルトリメチルア
ンモニウム（別名：塩化ヘキサデシルトリメチルアンモニウム：ナカライテスク株式会社
製、以下、「ＣＴＡＣ」と略記）に替え、それ以外はサンプル５と同様にしてアルコゲル
を作製した後、サンプル５と同様の条件で超臨界乾燥を行い、アルキルシロキサンエアロ
ゲルを得た。
【０１２４】
　（サンプル７）
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　サンプル５において、界面活性剤を、アニオン系界面活性剤のドデシルスルホン酸ナト
リウム（ナカライテスク株式会社製、以下、「ＳＤＳ」と略記）に替え、それ以外はサン
プル５と同様にしてアルコゲルを作製した後、サンプル５と同様の条件で超臨界乾燥を行
い、アルキルシロキサンエアロゲルを得た。
【０１２５】
　（サンプル８）
　サンプル５と同様の条件でアルコゲルを作製した。
【０１２６】
　以下の条件で、アルコゲルを亜臨界乾燥させた。
【０１２７】
　容量約４００ｍＬのオートクレーブ内を２－プロパノールで満たし、溶媒置換を終了し
たアルコゲルを入れた。
【０１２８】
　蓋を閉め、液化炭酸ガスを送り圧力を７２９．１２Ｎ／ｃｍ2（７４．４ｋｇｆ／ｃｍ2

）を保持しながら、１回目の液相置換作業を行なった（所用時間：１．５時間）。
【０１２９】
　１回目の液相置換が終了したら、バルブを閉じて圧力を保持した状態で１７．５時間か
けてゲル内部に液化炭酸ガスを拡散させた。
【０１３０】
　その後、１回目の液相置換と同様に、約７２９．１２Ｎ／ｃｍ2（７４．４ｋｇｆ／ｃ
ｍ2）を保持しながら、２回目の液相置換を行なった（所用時間：１時間）。
【０１３１】
　２回目の液相置換が終了したら、１回目と同様にバルブを閉じて圧力を保持した状態で
５時間かけてゲル内部に液化炭酸ガスを拡散させた。
【０１３２】
　その後、同様に３回目の液相置換を行なった（所用時間：０．７５時間）。
【０１３３】
　３回目の液相置換が終了したら、バルブを閉じオートクレーブを１．５時間かけて室温
から３１℃まで昇温させた。
【０１３４】
　３１℃に到達後、４．９Ｎ／ｃｍ2・ｍｉｎ（０．５ｋｇｆ／ｃｍ2・ｍｉｎ）の速度で
減圧した。
【０１３５】
　大気圧に到達した後、オートクレーブを１時間かけて冷却した。
【０１３６】
　その後、オートクレーブを開けてアルキルシロキサンエアロゲルを取り出し、亜臨界乾
燥を終了した。
【０１３７】
　（サンプル９）
　サンプル５において、界面活性剤を添加せず、それ以外はサンプル５と同様にしてアル
コゲルを作製した後、サンプル５と同様の条件で超臨界乾燥を行い、アルキルシロキサン
エアロゲルを得た。
【０１３８】
　表１に、各サンプルで用いた乾燥方法、溶媒の種類、界面活性剤およびシリコン原料の
種類および添加量、酢酸水溶液、尿素の添加量をまとめて示す。
【０１３９】
　また、サンプル１のアルキルシロキサンエアロゲルの３次元網目構造を、走査電子顕微
鏡を用いて観察した図を、図４に示す。また、サンプル９のアルキルシロキサンエアロゲ
ルの３次元網目構造を、走査電子顕微鏡を用いて観察した図を、図５に示す。
【０１４０】
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　（細孔径、ゲル骨格直径、密度および気孔率の測定）
　上記の各サンプルのアルキルシロキサンエアロゲルについて、３次元網目状に連続した
貫通孔（細孔）の中心細孔径、骨格の断面を円とみなした場合の直径、密度、気孔率を水
銀圧入法により測定した。測定結果を表２に示す。
【０１４１】
　（光透過率の測定）
　上記の各サンプルの乾燥後のアルキルシロキサンエアロゲルの光学的透明性を評価する
ために、光透過率の測定を実施した。アルキルシロキサンエアロゲルは上面と下面の平行
を確保するために必要に応じて＃１５００以上の紙やすりで整形した。
【０１４２】
　紫外／可視分光光度計は、日本分光株式会社製のＶ－５３０を用いた。測光モードは％
Ｔ、レスポンスはＦａｓｔ、バンド幅は２．０ｎｍ、走査速度は２０００ｎｍ／ｍｉｎ、
測定波長範囲は１０００ｎｍ～２００ｎｍ、データ取込間隔は２．０ｎｍとした。
【０１４３】
　光透過率は、波長５５０ｎｍ（可視光）のデータを採用し、アルキルシロキサンエアロ
ゲルの厚さが１０ｍｍのときの値となるよう補正した。厚さ補正後の透過率ＴCは、Ｌａ
ｍｂｅｒｔの式を変形して次式のように示される。
　ＴC＝１０(log(T/100)×10/d)×１００
　ここで、Ｔは補正前の透過率（％）、ｄは測定サンプルの厚さを示す。測定結果を表２
に示す。
【０１４４】
　（断熱性の評価）
　上記の各サンプルのアルキルシロキサンエアロゲルの断熱性を評価するために熱伝導率
の測定を実施した。
【０１４５】
　アルキルシロキサンエアロゲルを１ｍｍ厚の板状に成形して、測定サンプルとした。定
常法熱伝導率測定装置には、アルバック理工株式会社製のＧＨ－１を用いた。
【０１４６】
　サンプルを０．３ＭＰａの荷重で上部・下部ヒーター間に挟み、温度差ΔＴをつけ、ガ
ードヒーターによって一次元の熱流になるようにして、サンプルの熱抵抗ＲSを次式より
求めた。
　ＲS＝Ｎ((ＴU－ＴL)／Ｑ)－ＲO

　ここで、ＴUはサンプル上面温度、ＴLはサンプル下面温度、ＲOは上下界面の接触熱抵
抗、Ｑは熱流束計出力である。なお、Ｎは比例係数であり、較正試料を用いて予め求めて
おく。
【０１４７】
　サンプルの熱伝導率λは次式より求めた。
　λ＝ｄ／ＲS

　ここで、ｄは測定サンプルの厚さを示す。測定結果を表２に示す。
【０１４８】
　（機械的強度の評価）
　上記の各サンプルのアルキルシロキサンエアロゲルの機械的強度を評価するために、圧
縮破壊応力、体積弾性率、最大変形率、変形回復率およびポアソン比の測定を実施した。
【０１４９】
　アルキルシロキサンエアロゲルは７．５ｍｍ角の立方体（サイコロ状）に成形し、測定
サンプルとした。装置は島津製作所製のＥＺＴｅｓｔを用い、体積弾性率の測定には、１
０ｍｍφの圧縮測定用冶具を用いた。ロードセルは５００Ｎを使用した。
【０１５０】
　測定サンプルを冶具にセットし、１ｍｍ/ｍｉｎの速度で圧縮を行なった。測定サンプ
ルが破壊するかまたは負荷が５００Ｎを超過した時点で測定を終了した。
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【０１５１】
　測定項目は、体積弾性率（１０－２０Ｎ）および破壊応力（最大点応力）（サンプル破
壊時または５００Ｎ超負荷時のいずれかの時点）とした。
【０１５２】
　最大変形率および変形回復率は、負荷をかける前の測定サンプルの厚みをｄ１とし、５
００Ｎ最大負荷時の測定サンプルの厚みをｄ２、負荷を取り除いた後の測定サンプルの厚
みをｄ３として、以下のように算出した。
　最大変形率＝（ｄ１－ｄ２）／ｄ１×１００
　変形回復率＝（ｄ３－ｄ２）／（ｄ１－ｄ２）×１００
【０１５３】
　ポアソン比は、アルキルシロキサンエアロゲルの弾性範囲内において、サンプルの厚み
をｄ１、測定サンプルの幅をｗ１とし、圧縮負荷時の測定サンプルの厚みをｄｘ、幅をｗ
ｙとし、
　ポアソン比＝｜((ｗｙ－ｗ１)／ｗ１)／((ｄ１－ｄｘ)／ｄ１)｜
として計算した。
【０１５４】
　これらの測定結果を表２に示す。
【０１５５】
【表１】

【０１５６】
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【表２】

【０１５７】
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　図４に示すように、サンプル１のアルキルシロキサンエアロゲルは、中心細孔径３０ｎ
ｍ程度の３次元網目状に連続した貫通孔と、直径５ｎｍ程度のアルキルシロキサンからな
る骨格（骨格の断面を円とみなす）とが、３次元網目状に絡み合った構造を有する。
【０１５８】
　これに対し、図５のサンプル９のアルキルシロキサンエアロゲルは、粒子が凝集した形
状を成しており、３次元網目構造は存在しないことが分かる。
【０１５９】
　表２に示すように、溶媒の臨界点未満の温度および圧力下で乾燥して得られたサンプル
１～３のアルキルシロキサンエアロゲルと、超臨界乾燥または亜臨界乾燥により得られた
サンプル５～８のアルキルシロキサンエアロゲルは、いずれも、３０ｎｍ程度の中心細孔
径を有する貫通孔と、５ｎｍ前後の直径を有するアルキルシロキサンからなる骨格と、か
ら形成される３次元網目構造を有する。さらに、サンプル１～３およびサンプル５～８の
アルキルシロキサンエアロゲルは、高い可視光透過率、低い熱伝導率、高い機械的強度（
破壊応力、変形回復率、最大変形率、体積弾性率）を有していることが分かる。
【０１６０】
　また、サンプル１～３のアルキルシロキサンエアロゲルは、乾燥溶媒として、表面張力
が１５ｍＮ／ｍ以下の溶媒を用い、乾燥溶媒の臨界点未満の温度および圧力下で乾燥を行
って作製されたゲルである。このような大気圧乾燥を行った場合でも、ゲルが破壊される
ことがないことが確認された。
【０１６１】
　さらに、この結果より、乾燥溶媒の臨界点未満の温度および圧力下で乾燥して得られた
サンプル１～３のゲルは、超臨界または亜臨界乾燥により得られたサンプル５～８のアル
キルシロキサンエアロゲルと比較して、同等の可視光透過性と機械的強度が確保されるこ
とも確認された。
【０１６２】
　これに対し、サンプル４のアルキルシロキサンエアロゲルは、大気圧下での乾燥中に粉
砕した。これは、本発明の製造方法で用いられるシリコン化合物（分子中に加水分解性官
能基および非加水分解性官能基を有するシリコン化合物）以外のシリコン化合物を用いた
ため、メソスコピック領域での３次元網目構造が形成されず、ゲルの骨格強度および骨格
柔軟性がサンプル１～３のアルキルシロキサンエアロゲルよりも劣るためと考えられる。
【０１６３】
　また、サンプル９のアルキルシロキサンエアロゲルは、圧縮破壊応力が１ＭＰａを下回
り、サンプル１～３およびとサンプル５～８と比較して機械的強度に劣ることが分かった
。これは、界面活性剤がゲル形成溶液に添加されなかったため、サンプル１～３およびサ
ンプル５～８のアルキルシロキサンエアロゲルのような３次元網目構造を形成する骨格ほ
ど柔軟性がなく、骨格の圧縮強度が弱いためであると考えられる。
【産業上の利用可能性】
【０１６４】
　本発明のアルキルシロキサンエアロゲルおよび本発明の製造方法で製造されたアルキル
シロキサンエアロゲルは、高い機械的強度を有するため、建材用断熱材や建材用遮音材と
して幅広い場所に適用可能である。さらに、高い可視光透過率も同時に実現できるため、
ソーラーヒートコレクターの透明断熱材、建材用透明断熱窓材、建材用透明遮音材などに
も適用できる。さらに、チェレンコフ光検出器、宇宙塵捕集器にも適用可能である。その
他、機能性イオンや分子をドープして担体として用いる場合は、触媒、センサーおよび反
応場などとしても利用できる。
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【手続補正書】
【提出日】平成19年2月26日(2007.2.26)
【手続補正１】
【補正対象書類名】特許請求の範囲
【補正対象項目名】全文
【補正方法】変更
【補正の内容】
【特許請求の範囲】
【請求項１】
　（ａ）分子中に加水分解性官能基および非加水分解性官能基を有するシリコン化合物を
、界面活性剤を含む酸性水溶液に添加して、ゾルを生成させる反応と前記ゾルをゲル化さ
せる反応とを一段階で行わせる工程と、
　（ｂ）前記工程（ａ）によって形成されたゲルを乾燥させる工程と、
を含むアルキルシロキサンエアロゲルの製造方法であって、
　前記工程（ａ）において、前記酸性水溶液が、加水分解によって前記ゾルをゲル化させ
る反応を促進させる物質を生成する加水分解性化合物をさらに含み、前記加水分解性化合
物を加水分解させることによって前記ゾルをゲル化させる反応を行い、
　前記工程（ｂ）において、前記ゲルの乾燥に用いられる溶媒の臨界点未満の温度および
圧力下で前記ゲルを乾燥させる、アルキルシロキサンエアロゲルの製造方法。
【請求項２】
　前記加水分解性化合物は、前記シリコン化合物１０ｇに対して０．１ｇ～２０．０ｇの
割合で前記酸性水溶液に含まれている、請求項１に記載のアルキルシロキサンエアロゲル
の製造方法。
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【請求項３】
　前記工程（ｂ）において、前記ゲルを乾燥させる際に、前記ゲルの体積を収縮させ、そ
の後前記ゲルの体積を回復させる、請求項１に記載のアルキルシロキサンエアロゲルの製
造方法。
【請求項４】
　前記工程（ｂ）において、体積が回復した前記ゲルの体積が、前記ゲルの乾燥前の体積
の５０％以上である、請求項３に記載のアルキルシロキサンエアロゲルの製造方法。
【請求項５】
　前記工程（ｂ）において、前記ゲルの体積を収縮させる前の前記溶媒の蒸発速度が、前
記ゲル１ｃｍ３当たり０．０１ｇ／ｈ以上０．３５ｇ／ｈ以下である、請求項３に記載の
アルキルシロキサンエアロゲルの製造方法。
【請求項６】
　前記溶媒の表面張力が、１５ｍＮ／ｍ以下である、請求項１に記載のアルキルシロキサ
ンエアロゲルの製造方法。
【請求項７】
　前記シリコン化合物における前記非加水分解性官能基の数が、１および２から選ばれる
少なくとも何れか一方である、請求項１に記載のアルキルシロキサンエアロゲルの製造方
法。
【請求項８】
　前記シリコン化合物が、メチルトリメトキシシランおよびジメチルジメトキシシランか
ら選ばれる少なくとも何れか一方である、請求項７に記載のアルキルシロキサンエアロゲ
ルの製造方法。
【請求項９】
　前記界面活性剤が、非イオン性界面活性剤、カチオン性界面活性剤、アニオン性界面活
性剤および両イオン性界面活性剤から選ばれる少なくとも何れか１種を含む、請求項１に
記載のアルキルシロキサンエアロゲルの製造方法。
【請求項１０】
　前記非イオン性界面活性剤が、ポリオキシエチレンノニルフェニルエーテル、ポリオキ
シエチレンオクチルフェニルエーテル、ポリオキシエチレンアルキルエーテル、ポリオキ
シプロピレンアルキルエーテル、および、ポリオキシエチレンとポリオキシプロピレンと
のブロック共重合体から選ばれる少なくとも何れか一方である、請求項９に記載のアルキ
ルシロキサンエアロゲルの製造方法。
【請求項１１】
　前記カチオン性界面活性剤が、臭化セチルトリメチルアンモニウムおよび塩化セチルト
リメチルアンモニウムから選ばれる少なくとも何れか一方である、請求項９のアルキルシ
ロキサンエアロゲルの製造方法。
【請求項１２】
　前記アニオン性界面活性剤が、ドデシルスルホン酸ナトリウムである、請求項９に記載
のアルキルシロキサンエアロゲルの製造方法。
【請求項１３】
　前記加水分解性化合物が、加水分解によって塩基性触媒物質を生成させる化合物である
、請求項１に記載のアルキルシロキサンエアロゲルの製造方法。
【請求項１４】
　前記加水分解性化合物が、尿素である、請求項１３に記載のアルキルシロキサンエアロ
ゲルの製造方法。
【請求項１５】
　３次元網目状に連続した貫通孔と、アルキルシロキサンからなる３次元網目状に連続し
た骨格と、から形成される３次元網目構造を有し、
　前記貫通孔の直径が５ｎｍ以上１００ｎｍ以下、前記骨格の断面積の直径が２ｎｍ以上
２５ｎｍ以下であり、
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　さらに、圧縮破壊応力が５ＭＰａ以上、最大圧縮変形率が５０％以上、変形回復率が８
０％以上である、アルキルシロキサンエアロゲル。
【請求項１６】
　３次元網目状に連続した貫通孔と、アルキルシロキサンからなる３次元網目状に連続し
た骨格と、から形成される３次元網目構造を有し、
　前記骨格の断面積の直径が２ｎｍ以上２５ｎｍ以下で、圧縮破壊応力が５ＭＰａ以上、
最大圧縮変形率が５０％以上、変形回復率が８０％以上であり、
　１０ｍｍ厚みに換算した場合の波長５００ｎｍ～１０００ｎｍの光の透過率が５０％以
上である、アルキルシロキサンエアロゲル。
【請求項１７】
（削除）
【請求項１８】
　１軸圧縮によるポアソン比が０．０５以下である、請求項１５または１６に記載のアル
キルシロキサンエアロゲル。
【請求項１９】
　１０ｍｍ厚みに換算した場合の波長５００ｎｍ～１０００ｎｍの光の透過率が５０％以
上である、請求項１５に記載のアルキルシロキサンエアロゲル。
【請求項２０】
　アルキルシロキサンエアロゲルを製造するための装置であって、
　溶媒を含むアルキルシロキサンゲルを乾燥させるための乾燥機を備え、
　前記乾燥機が、
　前記アルキルシロキサンゲルを内部に収納可能で、かつ、密閉可能な容器と、
　前記アルキルシロキサンゲルに含まれる前記溶媒の蒸発速度を制御可能な制御部と、
　前記容器内における前記溶媒の気体濃度を均質化するために前記容器内に設けられた、
前記容器内の雰囲気を攪拌する攪拌手段と、
を含む、アルキルシロキサンエアロゲルの製造装置。
【請求項２１】
　ゾルを生成させる反応と、前記ゾルをゲル化させてアルキルシロキサンゲルを得る反応
とを、一段階で行わせるための反応装置をさらに備え、
　前記反応装置が、容器部と、前記容器部内の反応物質を攪拌するための攪拌機と、前記
容器部内の反応物質の温度を制御するための温度制御手段と、を含む、
請求項２０に記載のアルキルシロキサンエアロゲルの製造装置。
【請求項２２】
　アルキルシロキサンエアロゲルを含むパネルを製造する方法であって、
　（Ａ）分子中に加水分解性官能基および疎水性官能基を有するシリコン化合物を、界面
活性剤を含む酸性水溶液に添加して、ゾルを生成する反応と前記ゾルをゲル化させる反応
とを一段階で行わせる工程と、
　（Ｂ）前記工程（Ａ）によって形成されたゲルを、前記ゲルの乾燥に用いられる溶媒の
臨界点未満の温度および圧力下で乾燥させて、収縮させる工程と、
　（Ｃ）収縮した前記ゲルを方枠内に配置し、前記溶媒の臨界点未満の温度および圧力下
で前記ゲルをさらに乾燥させ、前記ゲルの体積を回復させて前記ゲルを前記方枠に密着さ
せて、前記ゲルと前記方枠とを一体化させる工程と、を含む、パネルの製造方法。
【請求項２３】
　３次元網目状に連続した貫通孔と、アルキルシロキサンからなる３次元網目状に連続し
た骨格と、から形成される３次元網目構造を有し、前記貫通孔の直径が５ｎｍ以上１００
ｎｍ以下、前記骨格の断面積の直径が２ｎｍ以上２５ｎｍ以下であり、さらに、圧縮破壊
応力が５ＭＰａ以上、最大圧縮変形率が５０％以上、変形回復率が８０％以上であるアル
キルシロキサンエアロゲルを得る、請求項１に記載のアルキルシロキサンエアロゲルの製
造方法。
【請求項２４】
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　３次元網目状に連続した貫通孔と、アルキルシロキサンからなる３次元網目状に連続し
た骨格と、から形成される３次元網目構造を有し、前記骨格の断面積の直径が２ｎｍ以上
２５ｎｍ以下で、圧縮破壊応力が５ＭＰａ以上、最大圧縮変形率が５０％以上、変形回復
率が８０％以上であり、１０ｍｍ厚みに換算した場合の波長５００ｎｍ～１０００ｎｍの
光の透過率が５０％以上であるアルキルシロキサンエアロゲルを得る、請求項１に記載の
アルキルシロキサンエアロゲルの製造方法。
【請求項２５】
　前記工程（ａ）と前記工程（ｂ）との間に、前記工程（ａ）から得たゲルに対して溶媒
置換を行う工程をさらに含む、請求項１に記載のアルキルシロキサンエアロゲルの製造方
法。
【請求項２６】
　前記工程（ａ）と前記工程（ｂ）との間に、前記工程（ａ）から得たゲルに対して、有
機系の極性溶媒を用いて溶媒交換を行い、引き続き、前記工程（ｂ）において前記ゲルの
乾燥に用いられる溶媒を用いて溶媒交換する工程をさらに含む、請求項１に記載のアルキ
ルシロキサンエアロゲルの製造方法。
【請求項２７】
　前記工程（ｂ）において前記ゲルの乾燥に用いられる溶媒として、分子中に少なくとも
一つのフッ素原子を含むフッ素溶媒を用いる、請求項１に記載のアルキルシロキサンエア
ロゲルの製造方法。
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