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COMPOSITO EM AEROGEL REFORCADO E METODO PARA
PREPARAR UM COMPOSITO EM AEROGEL REFORCADO
REFERENCIAS CRUZADAS AOS PEDIDOS RELACIONADOS

[001] Este pedido reivindica o beneficio de
prioridade dos Pedidos de Patente Norte-Americana P rovisorios
Ne 62/059.555 depositado em 3 de outubro de 2014; N o
62/118.864 depositado em 20 de fevereiro de 2015; e N o
62/232.945 depositado em 25 de setembro de 2015; to dos estéo
aqui incorporados por referéncia em sua totalidade, com
qualquer definicdo de termos no controle do present e pedido.

ANTECEDENTES DA INVEN(;AO

[002] Materiais em aerogel de baixa densidade
sdao amplamente considerados como o0s melhores isolan tes
sélidos disponiveis. Aerogéis funcionam como isolan tes
principalmente por minimizagdo da conducéo (baixa d ensidade
estrutural resulta na passagem tortuosa para transf eréncia de
energia através da estrutura solida), conveccdo (gr andes
volumes de poro e tamanhos de poro muito pequenos r esultam na
conveccdo minima) e radiacdo (dopantes de absorcao ou
dispersdo de IR séo prontamente dispersos por toda a matriz
de aerogel). Aerogéis podem ser utilizados em uma a mpla gama
de aplicagbes, incluindo: isolamento por aqueciment o e
resfriamento, isolamento acustico, dielétrica eletr onica,

aeroespacial, armazenamento e producdo de energia e

filtracdo. Além disso, os materiais em aerogel exib em muitas
outras propriedades acusticas, Opticas, mecanicas e guimicas
interessantes que os tornam abundantemente Uteis em varias

aplicacoes de isolamento e ndo isolamento.
DESCRICAO RESUMIDA DA INVENCAO
[003] Em um aspecto geral, a presente revelagcao

pode prover composi¢cdes em aerogel que sdo duraveis e faceis
de manipular, tendo desempenho favoravel em ambient es

aguosos, e que também tém combustéo favoravel e pro priedades
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de autoaquecimento. Em certas realizagcbes, a presen te
revelacdo apresenta composicdes em aerogel que sao
composicoes em aerogel reforcadas que sao flexiveis :
resilientes e autossustentaveis, que tém desempenho favoravel
em ambientes aquosos e que também tém combustdo fav oravel e
propriedades de autoaquecimento.

[004] Em outro aspecto geral, a presente
revelacdo pode prover composicbes em aerogel compre endendo
uma estrutura com base em silica e que tém as segui ntes
propriedades: a) uma densidade de 0,60 g/cm 3 ou menos; b) uma
condutividade térmica de 50 mW/m*K ou menos; e c) u ma
absorcédo de agua liquida de 40% em peso ou menos. E m certas
realizagcbes, as composi¢cdes em aerogel da presente revelacao
tém um calor de combustdo menor que 717 cal/g. Em c ertas
realizagcbes, as composi¢cdes em aerogel da presente revelacao
tém um inicio de decomposicdo térmica de temperatur a do
material organico hidrofébico entre 300°C e 700°C. Em certas
realizagcbes, as composi¢cdes em aerogel da presente revelacao
ttm uma densidade de 0,50 g/cm % ou menos, 0,40 g/cm 3 ou
menos, 0,30 g/cm 3 ou menos, 0,25 g/cm % ou menos, ou 0,20 g/cm 3
ou menos. Em certas realizag0es, as composi¢cdes em aerogel da
presente revelacdo tém uma condutividade térmica de 45 mW/M*K
ou menos, 40 mW/M*K ou menos, 35 mW/M*K ou menos, 3 0 mW/M*K
ou menos, 25 mW/M*K ou menos, 20 mW/M*K ou menos, 0 u uma
condutividade térmica entre 5 mW/M*K e 50 mW/M*K. E m certas
realizagcbes, as composi¢cdes em aerogel da presente revelacao

tém uma absorcao de agua liquida de 35% em peso ou

em peso ou menos, 25% em peso ou menos, 20% em peso

15% em peso ou menos, ou 10% em peso ou menos. Em c
realizagcbes, composi¢cées em aerogel da presente rev

um calor de combustdo de 650 cal/g ou menos, 600 ca
menos, 550 cal/g ou menos, 500 cal/g ou menos, 450

menos, 400 cal/g ou menos, ou um calor de combustéo
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callg e 717 callg. Em certas realizacdes, composico es em
aerogel da presente revelacdo tém um inicio de deco mposicao
térmica da temperatura do material organico hidrofé bico de
400°C ou mais alto, 450°C ou mais alto, 475°C ou ma is alto,
500°C ou mais alto, 525°C ou mais alto, 550°C ou ma is alto,
575°C ou mais alto, 600°C ou mais alto, ou um inici o de
temperatura de decomposicao térmica entre 400°C e 7 00°C. Em
uma realizacdo preferida, as composicdes em aerogel da
presente revelacdo tém as seguintes propriedades: a ) uma
densidade de 0,40 g/cm % ou menos; b) uma condutividade
térmica de 40 mW/m*K ou menos; c¢) uma absorcdo de a gua
liquida de 40% em peso ou menos; d) um calor de com bustdo
entre 140 cal/g e 600 cal/g; e €) um inicio de temp eratura de

decomposicdo térmica entre 525°C e 700°C. Em certas

realizagcbes, as composi¢cdes em aerogel da presente revelacao
tém umarazdo de T 12-T 3 de espécies de silica entre cerca de

0,01 e 0,5, e/ou uma razéo de Q 23:0Q* de espécies de silica

entre cerca de 0,1 e 1,5. Em uma certa realizacao, as
composicoes em aerogel da presente revelagdo séo co mposicao
em aerogel reforcada, composicbes em aerogel reforg adas em
fibora, ou composicoes de camada em aerogel. Em cert as
realizagcbes, composi¢cées em aerogel da presente rev elacdo tém
um teor organico hidrofébico entre cerca de 1% em p eso e
cerca de 30% em peso, entre cerca de 1% em peso e C erca de
25% em peso, entre cerca de 1% em peso e cerca de 2 0% em
peso, entre cerca de 1% em peso e cerca de 15% em p eso, entre
cerca de 1% em peso e cerca de 10% em peso, ou entr e cerca de

1% em peso e cerca de 5% em peso.

[005] Em outro aspecto geral, a presente
revelacdo pode prover um método de preparagcdo de um a
composicdo em aerogel, compreendendo: a) provisdo d e uma
solucéo precursora compreendendo materiais precurso res de gel

de silica, um solvente e opcionalmente um catalisad or; b)
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possibilidade de os materiais precursores de gel de

solucdo precursora transformarem-se em um material
composicdo em gel; c) extracdo de, pelo menos, uma
solvente do material ou da composicdo em gel para o
material ou composi¢cdo em aerogel; d) incorporacéo
menos, um silicone com ligacdo hidrofébica ao mater
composicao em aerogel por um ou ambos: i) inclusao
precursora de, pelo menos, um material precursor em
silica tendo, pelo menos, um grupo hidrofébico, ou
exposicdo da solugcdo precursora, composicdo em gel,
composicdo em aerogel a um agente de hidrofobizacdo
tratamento térmico do material ou da composicdo em

por meio da exposi¢cdo do material ou da composicéo

a uma atmosfera de oxigénio reduzido a uma temperat

de 300°C. Em certas realizacbes, os métodos da pres
revelacao incluem a exposi¢cao da composi¢cdo em aero
atmosfera de oxigénio reduzido em temperaturas entr

650°C por um periodo entre cerca de 30 segundos e ¢
200 minutos para obter uma composi¢cdo em aerogel tr
certas realizacdes, os metodos da presente revelacd

a incorporacdo de um material de reforco na composi
aerogel combinando o material de reforco com a solu
precursora antes ou durante a transicdo dos materia
precursores de gel de silica na solugdo precursora
composicao em gel. Em uma realizac&o preferida, o m

reforco compreende uma folha de material de reforco

continua. Em certas realizagcbes, os meétodos da pres
revelacdo incluem a exposicdo a temperatura do trat
limtada a u

térmico da composicdo em aerogel sendo

temperatura abaixo de 850°C. Em certas realizacOes,
métodos da presente revelacdo incluem o periodo tot
transformar o pelo menos um gel

precursor na solucd

precursora em um material em gel estando dentro de

Peticdo 870170020831, de 29/03/2017, pag. 14/169

silica na
ou
parte do
bter um
de, pelo
ial ou
na solucéo
gel de
i)
ou
, e e)
aerogel
em aerogel
ura acima
ente
gel em uma
e 300°C e
erca de
atada. Em
0 incluem
cédo em
céo
is
na
aterial de
de fibra
ente
amento
ma
0s
al para
0

um periodo



5/68

de 30 horas ou menos. Em certas realizacbes, os mét odos da
presente revelacdo incluem a atmosfera de oxigénio reduzido
compreendendo de 0,1% a 5% de oxigénio em volume. E m certas
realizacfes, os métodos da presente revelacéo inclu em a etapa

de incorporar, pelo menos, um silicone com ligacao

hidrofobica na composicdo em aerogel provendo um te or
organico hidrofébico na composicdo em aerogel entre cerca de
1% em peso e cerca de 25% em peso. Em uma realizaca 0
preferida, os métodos da presente revelacdo produze m uma
composicdo em aerogel. Em certas realizacdes, os mé todos da
presente revelacdo produzem uma composicado em aerog el que tem
as seguintes propriedades: a) uma densidade de 0,60 g/cm 3 ou
menos; b) uma condutividade térmica de 50 mW/m*K ou menos; C)
uma absor¢do de 4gua liquida de 40% em peso ou meno s; d) um
calor de combustdo entre 150 cal/g e 717 callg; e e ) um
inicio de decomposicdo térmica de temperatura do ma terial
organico hidrofébico entre 300°C e 700°C.

[006] Em outro aspecto geral, a revelacéo
pode prover um método de preparacdo de uma composic aoem

aerogel, compreendendo: a) produgcdo de uma primeira
composicdo em aerogel compreendendo, pelo menos, um
silicone com ligacdo hidrofébica; e b) exposicdo da

primeira composicdo em aerogel a uma atmosfera de

oxigénio reduzido a uma temperatura acima de 300°C. Em
outro aspecto geral, a revelacdo pode prover um meét odo
compreendendo a exposicdo de uma primeira composica 0o em

aerogel compreendendo, pelo menos, um silicone com

ligacdo hidrofobica a uma atmosfera de oxigénio red uzido
a uma temperatura acima de 300°C para obter uma seg unda
composicdo em aerogel. Em certas realizacdes, os mé todos
da presente revelacao incluem exposicdo do material ou

composicdo em aerogel a uma atmosfera de oxigénio

reduzido a temperaturas entre 300°C e 650°C por um
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periodo entre cerca de 30 segundos e cerca de 200
minutos para obter um material ou uma composicdo em
aerogel tratada. Em certas realizacbes, os métodos
presente revelacado incluem a exposicdo a temperatur
tratamento térmico do material ou da composicdo em
aerogel sendo limitada a uma temperatura abaixo de
850°C. Em certas realizacdes, os meétodos da present
revelacdo incluem composicoes em aerogel que sao
materiais em aerogel com base em silica. Em certas
realizacbes, os métodos da presente revelacdo inclu
composicdes em aerogel que sdo composicbes em aerog
reforcadas. Em certas realizacbes, 0s meétodos da
presente revelacdo incluem atmosferas de oxigénio
reduzido compreendendo de 0,1% a 5% de oxigénio em
volume. Em certas realizacdes, os métodos da presen
revelacao incluem composi¢coes em aerogel que tém um
organico hidrofébico entre cerca de 1% em peso e ce

de 25% em peso. Em certas realizacdes, os métodos d
presente revelacdo produzem composicdes em aerogel
tratadas que tém hidrofobicidade melhorada em relag
composi¢cdes em aerogel antes do método de tratament

certas realizagcdes, os métodos da presente revelaca
produzem composicdes em aerogel tratadas que tém um
absorcdo de 4&gua liguida inferior em relacdo as
composi¢cdes em aerogel antes do método de tratament

certas realizagcdes, os métodos da presente revelaca
produzem composicdes em aerogel tratadas que tém um
calor de combustéo inferior em relacdo as composic¢d

aerogel antes do método de tratamento. Em certas
realizacdes, os métodos da presente revelagdo produ
composi¢cdes em aerogel tratadas que tém um inicio m

alto de temperatura de decomposicdo térmica em rela

as composicbes em aerogel antes do método de tratam
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BREVE DESCRICAO DAS FIGURAS
[007] A figura 1 é um espectro NMR no Estado

Sadlido 25j para exemplos de composicbes em aerogel da
presente revelagao.

[008] A figura 2 é um grafico que representa a
analise TGA/DSC para exemplos de composicbes em aer ogel da
presente revelagao.

DESCRICAO DETALHADA DA INVENCAO

[009] Os aerogéis sdo uma classe de materiais
porosos com células abertas compreendendo uma estru tura de
estruturas interligadas, com uma rede de poros corr espondente
integrada dentro da estrutura e uma fase interstici al dentro
da rede de poros que é principalmente constituida p or gases,
como o ar. Os aerogéis sdo tipicamente caracterizad 0S por
baixa densidade, alta porosidade, grande area de su perficie e

tamanhos de poros pequenos. Os aerogéis podem ser
distinguidos de outros materiais porosos pelas suas
propriedades fisicas e estruturais.

[010] Dentro do contexto da presente revelacao,

o termo “aerogel” ou “material em aerogel” se refer e aum gel
compreendendo uma estrutura de estruturas interliga das, com
uma rede correspondente de poros interligados integ rada
dentro da estrutura e contendo gases, como ar, como um meio
intersticial disperso; e que é caracterizado pelas seguintes
propriedades fisicas e estruturais (de acordo com o Teste de
Porosimetria de Nitrogénio) atribuivel a aerogéis: (@ um
diametro médio do poro que varia de cerca de 2 nm a cerca de
100 nm, (b) uma porosidade de, pelo menos, 80% ou m ais e (¢)
uma area superficial de cerca de 20 m 2/g ou mais.

[011] Materiais em  aerogel da presente
revelacdo incluem, assim, quaisquer aerogéis ou out ros
compostos de células abertas que satisfazem os elem entos de
definicdo estabelecidos nos paragrafos anteriores; incluindo
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compostos que podem ser, de outro modo, categorizad 0S como
xerogeéis, criogéis, ambigéis, materiais microporoso s e
semelhantes.

[012] Materiais em aerogel também podem ser
caracterizados  por  propriedades  fisicas  adicionais,
incluindo: (d) um volume de poro de cerca de 2,0 mL /g ou
mais, preferivelmente cerca de 3,0 mL/g ou mais; (e ) uma
densidade de cerca de 0,50 g/cc ou menos, preferive Imente
cerca de 0,25 g/cc ou menos; e (f) pelo menos 50% d o volume
de poro total compreendendo poros tendo um diametro de poro
entre 2 e 50 nm; embora a satisfacdo destas proprie dades
adicionais ndo seja necessaria para a caracterizaca o de um
composto como um material em aerogel.

[013] Dentro do contexto da presente revelacao,
o termo “técnicas inovadoras de processamento e ext racao” se
refere a métodos de substituicdo de uma fase inters ticial
liquida em um material em gel umido com um gas, com o ar, em
uma forma que cause baixo colapso de poro e baixo
encolhimento para o enquadramento do gel. As técnic as de
secagem, como evaporacdo de pressdao ambiente, geral mente
introduzem fortes pressdes capilares e outras limit acOes de
transferéncia de massa na interface de vapor liquido da fase
intersticial sendo evaporada ou removida. As fortes forcas
capilares geradas por evaporacdo ou remocdo liquida podem
causar encolhimento significante de poro e colapso da
estrutura dentro do material em gel. O uso de técni cas
inovadoras de processamento e extracdo durante a ex tracao de
uma fase intersticial liquida reduz os efeitos nega tivos das
forcas capilares nos poros e na estrutura de um gel durante a
extracao de fase liquida.

[014] Em certas realizagbes, uma técnica
inovadora de processamento e extracao utiliza fluid 0S quase
criticos ou supercriticos, ou condi¢cdes quase criti cas ou
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supercriticas, para extrair a fase intersticial lig uida de um
material em gel amido. Isto pode ser realizado pela remocéo
da fase intersticial liquida do ponto quase gel ou acima do
ponto critico do liquido ou mistura de liquidos. Cossolventes
e trocas de solvente podem ser utilizados para otim izar o
processo de extracao de fluido quase critico ou sup ercritico.

[015] Em certas realizagcbes, uma técnica
inovadora de processamento e extracdo inclui a modi ficacdo da
estrutura de gel para reduzir os efeitos irreversiv eis de
pressbes capilares e outras limitacbes de transferé ncia de
massa na interface de vapor liquido. Esta realizaca 0 pode
incluir o tratamento de uma estrutura de gel com um agente de
hidrofilizacdo, ou outros agentes de funcionalizaca 0, que
possibilitam uma estrutura de gel suportar ou se recuperar de
quaisquer forcas de colapso durante a extragcdo de fase
liguida conduzida abaixo do ponto  critico fase
intersticial liquida . Esta realizacdo também pode incluir a
incorporagao dos grupos funcionais ou elementos de estrutura
gue provéem um modulo de estrutura que é suficiente mente alto
para suportar as, ou se recuperar das, forcas de co lapso
durante a extracao de fase liquida conduzida abaixo do ponto
critico da fase intersticial liquida.

[016] Dentro do contexto da presente revelacao,
0s termos “estrutura” ou “enquadramento” se referem a rede de
oligbmeros interligados, polimeros ou particulas co loidais
que formam a estrutura sélida de um gel ou um aerog el. Os
polimeros ou as particulas que formam os enquadrame ntos
tipicamente tém um diametro de cerca de 100 angstro ms.
Entretanto, os enquadramentos da presente revelagao também
podem incluir as redes de oligbmeros interligados, polimeros
ou particulas coloidais de todos os tamanhos de dia metro que
formam a estrutura solida dentro de um gel ou aerog el. Além
disso, os termos “aerogel com base em silica” ou “e strutura
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com base em silica” se referem a uma estrutura de a
qual a silica compreende, pelo menos, 50% (em peso)
oligbmeros, dos polimeros ou das particulas coloida
formam o enquadramento solido dentro do gel ou aero

[017]
o termo “composicdo em aerogel”’ se refere a qualque
composito que inclui material em aerogel como um co
do compésito. Exemplos de composi¢cdes em aerogel in
entre outros: compositos de aerogel reforcados com
compositos em aerogel que incluem elementos aditivo
opacificantes; compdsitos de espuma em aerogel; com
polimero em aerogel; e materiais compdsitos que inc
particulas em aerogel, particulas, granulos, gotas
um material solido ou semissélido, como ligantes, r
cimentos, espumas, polimeros ou materiais solidos s

[018]
o termo “monolitico” se refere a materiais em aerog
guais uma maioria (em peso) do aerogel incluida no
ou na composicdo em aerogel esta na forma de
nanoestrutura em aerogel interligada unitaria. Mate
aerogel monoliticos incluem materiais em aerogel qu
inicialmente formados para ter um gel interligado u
nanoestrutura em aerogel, mas que sao subsequenteme
rachados, fraturados ou segmentados em nanoestrutur
aerogel ndo unitarias. Os materiais monoliticos em
sdo diferenciados dos materiais em aerogel particul
termo “material em aerogel particulado” se refere a
em aerogel nos quais uma maioria (em peso) do aerog

incluido no material em aerogel estda na forma de
particulados, particulas, granulos, gotas ou pos, g

ser combinados ou comprimidos juntos, mas que nao p
nanoestrutura em aerogel interligada entre as parti

individuais.
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[019]

o termo “composicdo em aerogel reforcadas” se refer

composicoes em aerogel que compreendem uma fase de

dentro do material em aerogel que nao faz parte da
de aerogel. A fase de refor¢co pode ser qualquer mat
prové maior flexibilidade, resiliéncia, conformabil
estabilidade estrutural ao material em aerogel. Exe
materiais de reforco bem conhecidos incluem, entre

materiais de reforco de espuma de célula aberta, ma

reforco de espuma de célula fechada, membranas de c

aberta, materiais de reforco em colmeia, materiais
poliméricos e materiais de reforco de fibra, como f
discretas, materiais de tecido, materiais de nao te

mantos, redes, tapetes e feltros. Adicionalmente, o

com base em fibra podem ser combinados com um ou ma

outros materiais de reforco e podem ser

continuamente de forma completa ou nas partes prefe

limitadas da composicao.
[020]
0 termo “composicdo em aerogel reforcada de fibra”

a uma composicdo em aerogel reforcada que compreend
material de reforco de fibra como uma fase de refor

Exemplos de materiais de reforgco de fibra incluem,
outros, fibras discretas, materiais de tecido, mate

nao tecido, mantos, redes, tapetes, feltros ou comb
destes. Materiais de reforco de fibra podem compree
gama de materiais, incluindo, entre outros: Poliést
tereftalatos de poliolefina, naftalato de polietile

policarbonatos (exemplos Rayon, Nylon), algodéo,
exemplo, lycra fabricada pela DuPont), carbono (por
grafite), poliacrilonitrila (PAN), PAN oxidado, PAN

por calor ndo carbonizados (como os fabricados pela

material com base em fibra de vidro (como vidro S,
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vidro 902, vidro 475, vidro E) fibras com base em s

quartzo (por exemplo, Quartzel fabricado pela Saint

Q-felt (fabricado pela Johns Manville), Saffil (fab

pela Saffil), Durablanket (fabricado pela Unifrax)

fiboras de silica, Duraback (fabricado pela Carborun
fiboras de poliaramida como Kevlar, Nomex, Sontera (
fabricadas pela DuPont), Conex (fabricado pela Taij
poliolefinas como Tyvek (fabricado pela DuPont), Dy
(fabricado pela DSM), Spectra (fabricado pela Honey
outras fibras de polipropileno como Typar, Xavan (a
fabricadas pela DuPont), fluoropolimeros como PTFE
comerciais como Teflon (fabricado pela DuPont), Gor
(fabricado pela W.L. GORE), fibras de carboneto de

como Nicalon (fabricada pela COI Ceramics), fibras

ilica como
-Gobain),
ricado
e outras
dum),
todas
in),
neema
well),
mbas
com nomes
etex
silicone
de

ceramica como Nextel (fabricada pela 3M), polimeros

acrilicos, fibras de 18, seda, canhamo, couro, camu
fiboras PBO—Zylon (fabricadas pela Tyobo), material
liquido como Vectan (fabricado pela Hoechst), fibra
(fabricada pela DuPont), poliuretanos, poliamidas,
madeira, boro, aluminio, ferro, fibras de ago inoxi
outros termoplasticos como PEEK, PES, PEI, PEK, PPS

rca,
de cristal

Cambrelle
fibras de

davel e

[021] Dentro do contexto da presente revelacao,

os termos “malha de aerogel” ou “composicdo de malh
aerogel” se referem a composi¢cdes em aerogel reforg

uma folha continua de material de reforgco. As compo

malha de aerogel podem ser diferenciadas de outra ¢

em aerogel reforcada que é reforcada com uma fibra
continua ou rede de espuma, como aglomerados separa
amontoados de materiais de fibra. As composicoes de
aerogel sdo particularmente Uteis para aplicacdes q
flexibilidade, visto que elas sao altamente confort

podem ser utilizadas como uma malha para cobrir

superficies de geometria complexa ou simples, enqua
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retém as excelentes propriedades de isolamento térm ico de
aerogeis. As composicdes de malha de aerogel e comp osicoes em
aerogel reforcadas em fibra similares sao descritas no pedido
de patente norte-americana publicado 2002/0094426 ( paragrafos
12-16, 25-27, 38-58, 60-88), que esta incorporado n 0 presente
documento por referéncia de acordo com as secoes e paragrafos

individualmente mencionados.

[022] Dentro do contexto da presente revelacao,
o termo “gel Uumido” se refere a um gel no qual a fa se
intersticial mével dentro da rede de poros interlig ados é
principalmente compreendida por uma fase liquida co mo um
solvente convencional, gases liquefeitos como dioxi do de

carbono liquido, ou wuma combinacdo destes. Aerogeéis

tipicamente exigem a producdo inicial de um gel Umi do,
seguido pelo processamento e extragdo inovadores pa ra
substituir a fase liquida intersticial mével no gel com ar.
Exemplos de géis umidos incluem, entre outros: alco ois-gel,
hidrogéis, géis de cetona, géis de carbono e quaisq uer outros

géis umidos conhecidos pelos técnicos no assunto.

[023] Dentro do contexto da presente revelacao,
os termos *“aditivo” ou “elemento aditivo” se refere m a
materiais que podem ser adicionados a uma composica 0 em

aerogel antes, durante ou apdés a producdo do aeroge l.

Aditivos podem ser adicionados para alterar ou melh orar as
propriedades desejaveis em um aerogel, ou para comb ater as
propriedades indesejaveis em um aerogel. Aditivos s ao
tipicamente adicionados a um material em aerogel an tes ou
durante a gelificacdo. Exemplos de aditivos incluem , entre
outros: microfibras, excipientes, agentes de reforg 0,
estabilizadores, espessantes, compostos elasticos,

opacificantes, compostos de coloragdo ou pigmentaca 0,
compostos absorventes de radiacdo, compostos reflet ores de
radiacdo, inibidores de corrosdo, componentes termi camente
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condutores, materiais de mudanca de fase, regulador es de pH,
reguladores redox, mitigadores HCN, mitigadores sem gas,
compostos eletricamente condutores, compostos eletr icamente
dielétricos, compostos magnéticos, componentes de b loqueio
por radar, enrijecedores, agentes antiencolhimento e outros
aditivos de aerogel conhecidos pelos técnicos no as sunto.
Outros exemplos de aditivos incluem extintores de f umaca e
extintores de incéndio. O Pedido de Patente Norte-A mericana
Publicado 20070272902 Al (Paragrafos [0008] e [0010 ]-[0039])
inclui ensinamentos de extintores de fumaca e extin tores de
incéndio e esta incorporado no presente documento p or
referéncia de acordo com os paragrafos individualme nte

mencionados.
[024] Dentro do contexto da presente revelacao,
os termos “flexivel” e “flexibilidade” se referem a
capacidade de um material ou uma composi¢do em aero gel de ser

inclinado ou flexionado sem falha  macroestrutural.

Preferivelmente, as composicoes em aerogel da prese nte
revelacdo sao capazes de inclinarem, pelo menos, 5° , pelo
menos, 25°, pelo menos, 45°, pelo menos, 65°, ou, p elo menos,
85° sem falha macroscépica; e/ou tém um raio de inc linacao
menor que 4 pés, menor que 2 pés, menor que 1 pé, m enor que 6
polegadas, menor que 3 polegadas, menor que 2 poleg adas,
menor que 1 polegada, ou menor que Y polegada sem f alha
macroscopica. Do mesmo modo, os termos “altamente f lexivel”
ou “alta flexibilidade” se referem a materiais ou ¢ omposicoes
em aerogel capazes de inclinar, pelo menos, 90° e/o u tém um

raio de inclinagdo menor que Y% polegada sem falha

macroscopica. Além disso, os termos “flexivel class ificado” e

“classificado como flexivel” se referem a materiais ou
composicoes em aerogel que podem ser classificados como
flexiveis, de acordo com a norma de classificacdo A STM C1101

(ASTM International, West Conshohocken, PA).
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[025] Materiais ou composicoes em aerogel da
presente revelacdo podem ser flexiveis, altamente f lexiveis
elou flexiveis classificados. Materiais ou composic oes em
aerogel da presente revelacdo também podem ser dobr aveis.

Dentro do contexto da presente revelacdo, o0s termos

“dobravel” e “elasticidade” se referem a capacidade de um
material ou composicao em aerogel ser inclinado ou flexionado
a 90° ou mais com um raio de curvatura de cerca de 4
polegadas ou menos, sem falha macroscopica. Um mate rial ou

uma composicdo em aerogel da presente revelacdo ¢é

preferivelmente flexivel, de modo que a composicao seja nao
rigida e possa ser aplicada e adaptada a superficie s ou
objetos tridimensionais, ou pré-formada em uma vari edade de
formatos e configuracdes para simplificar a instala cdo ou
aplicacéo.

[026] Dentro do contexto da presente revelacao,

0os termos ‘“resiliente” e ‘“resiliéncia” se referem a

capacidade de um material ou uma composicao em aero gel de,
pelo menos parcialmente, retornar a uma forma ou di menséao
original seguindo a deformag&o através da compressa o, flexado

ou inclinacdo. A resiliéncia pode ser completa ou p arcial e
pode ser expressa em termos de retorno de porcentag em. Um
material ou uma composicdo em aerogel da presente r evelagao
preferivelmente tem uma resiliéncia maior que 25%, maior que
50%, maior que 60%, maior que 70%, maior que 75%, m aior que
80%, maior que 85%, maior que 90%, ou maior que 95% de
retorno a uma forma ou dimensdo original seguindo u ma

deformacdo. Do mesmo modo, o0s termos “resiliente

classificado” e “classificado como resiliente” se r eferem a
materiais ou composi¢cdes em aerogel da presente rev elacdo que
podem ser classificados como resilientes flexiveis de acordo
com a norma de classificacdo ASTM C1101 (ASTM Inter national,

West Conshohocken, PA).
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[027] Dentro do contexto da presente revelacao,

o termo “autossustentavel’ se refere a capacidade d
material ou uma composicdo em aerogel ser flexivel
resiliente com base principalmente nas propriedades

do aerogel e qualquer fase de reforco na composicéo
Materiais ou

aerogel. composicoes em

autossustentaveis da  presente  revelacéo

diferenciados de outros materiais em
revestimentos, que dependem de um substrato subjace

prover flexibilidade e/ou resiliéncia ao material.

[028] Dentro do contexto da presente revelacao,

o termo “encolhimento” se refere a razéo de: 1) a d
entre a densidade final medida do material ou compo
aerogel seco e a densidade alvo calculada do conteu

na solucéo precursora em sol-gel, em relagcéo a 2) a

alvo calculada do conteudo solido na solugdo precur
sol-gel. O encolhimento pode ser calculado pela seg
equacao: Encolhimento = [Densidade final (g/cm

alvo (g/cm
encolhimento de um material em aerogel da presente

é preferivelmente 50% ou menos, 25% ou menos, 10% o

8% ou menos, 6% ou menos, 5% ou menos, 4% ou menos,
menos, 2% ou menos, 1% ou menos, 0,1% ou menos, cer
0,01% ou menos, ou em uma faixa entre quaisquer doi

valores.

[029] Dentro do contexto da presente revelacao,

os termos “condutividade térmica” e “TC” se referem
medicdo da capacidade de um material ou uma composi
transferir calor entre as duas superficies em qualq

do material ou composi¢cdo, com uma diferenca de tem

entre as duas superficies. A condutividade térmica
especificamente medida como a energia de calor tran

por unidade de tempo e por unidade de area superfic

Peticdo 870170020831, de 29/03/2017, pag. 26/169

aerogel
podem  ser

aerogel, como

e/ou
fisicas

em

nte para

iferenca

sicdo em

do sélido

densidade

SOora em

uinte

%) - Densidade
3))/[Densidade alvo (g/cm %)]. Preferivelmente, o

revelacao

u menos,
3% ou
ca de

s desses

a uma
céo
uer lado
peratura
é
sferida
ial,



17/68

dividida pela diferenca de temperatura. E tipicamen te
registrado em unidades SI como mW/m*K (miliwatts po r metro *

Kelvin). A condutividade térmica de um material pod e ser
determinada por métodos conhecidos na técnica, incl uindo,

entre outros: Método de Teste para Propriedades de

Transmissdo Térmica no Estado Estavel por Meio do A parelho
Medidor de Fluxo de Calor (ASTM C518, ASTM Internat ional,
West Conshohocken, PA); um Método de Teste para Med icOes de
Fluxo de Calor no Estado Estavel e Propriedades de

Transmissdo Térmica por Meios do Aparelho de Chapa Quente
Protegida (ASTM C177, ASTM International, West Cons hohocken,
PA); um Método de Teste para Propriedades de Transf eréncia de
Calor no Estado Estavel do Isolamento de Tubo (ASTM C335,
ASTM International, West Conshohocken, PA); um Test e de
Condutividade Térmica do Aquecedor Fino (ASTM C1114 , ASTM
International, West Conshohocken, PA); Determinacgéo da
resisténcia térmica por meios da chapa quente prote gida e
métodos do medidor de fluxo de calor (EN 12667, Bri tish
Standards Institution, Reino Unido); ou Determinaca o das
propriedades relacionadas e da resisténcia térmica no estado
estavel — aparelho de chapa quente protegida (ISO 8 203,
Organizacao Internacional de Normalizacdo, Suica). Dentro do
contexto da presente revelacdo, as medi¢Ges de cond utividade
térmica sdo adquiridas de acordo com as normas ASTM C177 em
uma temperatura de cerca de 37,5°C na pressao atmos férica e
uma compressado de cerca de 2 psi, a menos que decla rado em
contrario. Preferivelmente, materiais ou composicte S em
aerogel da presente revelacdo tém uma condutividade térmica
de cerca de 50 mW/mK ou menos, cerca de 40 mW/mK ou menos,
cerca de 30 mW/mK ou menos, cerca de 25 mW/mK ou me nos, cerca
de 20 mW/mK ou menos, cerca de 18 mW/mK ou menos, ¢ erca de 16
mW/mK ou menos, cerca de 14 mW/mK ou menos, cerca d e 12 mW/mK
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ou menos, cerca de 10 mW/mK ou menos, cerca de 5 mW
menos, ou em uma faixa entre dois desses valores.

[030]
o termo “densidade” se refere a uma medicdo da
unidade de volume de um material ou composi¢cdo em a
termo “densidade” geralmente se refere a verdadeira
de um material em aerogel, bem como a
uma composicdo em aerogel. A densidade ¢é
registrada como kg/m
uma composicdo em aerogel pode ser determinada por
conhecidos na técnica, incluindo, entre outros: Mét
Teste Padrédo para Dimensdes e Densidade de Bloco Pr
e Isolamento térmico do

International, West Conshohocken, PA); Meétodos de T
Padrdo para Espessura e Densidade de Malha ou Manta
Isolamentos Térmicos (ASTM C167, ASTM International
Conshohocken, PA); ou Determinacdo da densidade evi

tubo pré-formado (ISO 18098, Organiza

Internacional de Normalizacdo, Sui¢a). Dentro do co

isolamento de

presente revelacdo, as medi¢cdes de densidade sao ad
de acordo com as normas ASTM C167, a menos que decl
contrario. Preferivelmente, materiais ou composicte
aerogel da presente revelacdo tém uma densidade de
0,60 g/cc ou menos, cerca de 0,50 g/cc ou menos, ce
0,40 g/cc ou menos, cerca de 0,30 g/cc ou menos, ce

0,25 g/cc ou menos, cerca de 0,20 g/cc ou menos, ce

Dentro do contexto da presente revelacao,

tipicament

3 ou gl/cc. A densidade de um material ou

tipo placa (ASTM C303, ASTM

0,18 g/cc
0,14 gl/cc
0,10 g/cc

0,01 g/cc ou menos, ou em uma faixa entre dois dess

valores.

0 termo

menos,
menos,

menos,

[031]
“hidrofobicidade”
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capacidade de um material ou composicao em aerogel repelir a
agua.

[032] A hidrofobicidade de um material ou uma
composicao em aerogel pode ser expressa em termos d a absorcao
de agua liquida. Dentro do contexto da presente rev elacao, o
termo “absorcao de agua liquida” se refere a uma me dicdo do
potencial de um material ou uma composicdo em aerog el
absorver ou, de outro modo, reter a agua liquida. A absorcéao
de agua liquida pode ser expressa como uma porcenta gem (em
peso ou em volume) de agua que é absorvida ou, de o utro modo,
retida por um material ou uma composi¢cdao em aerogel guando
exposto a agua liquida sob certas condigcbes de medi cdo. A
absorcdo de agua liquida de um material ou uma comp osicdo em
aerogel pode ser determinada por métodos conhecidos na
técnica, incluindo, entre outros: Método de Teste P adrao para
Determinar as Caracteristicas de Retencdo de Agua
(Repeléncia) do Isolamento de Vidro Fibroso (ASTM C 1511, ASTM
International, West Conshohocken, PA); Método de Te ste Padréo
para Absorcéo de Agua por Imers&o dos Materiais de Isolamento
Térmico (ASTM C1763, ASTM International, West Consh ohocken,
PA); Produtos de isolamento térmico para aplicacdes de
construcdo: Determinacdo de absorcdo de agua em cur to prazo
por imersdo parcial (EN 1609, British Standards Ins titution,
Reino Unido). Dentro do contexto da presente revela cao, as
medicdes de absorcédo de agua liquida sao adquiridas de acordo
com as normas ASTM C1511, sob pressdo e temperatura
ambientes, a menos que declarado em contrario.
Preferivelmente, materiais ou composicbes em aeroge | da
presente revelacdo podem ter uma absorcédo de agua | iquida de
acordo com ASTM C1511 de cerca de 100% em peso ou m enos,
cerca de 80% em peso ou menos, cerca de 60% em peso ou menos,
cerca de 50% em peso ou menos, cerca de 40% em peso ou menos,
cerca de 30% em peso ou menos, cerca de 20% em peso ou menos,
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cerca de 15% em peso ou menos, cerca de 10% em peso ou menos,
cerca de 8% em peso ou menos, cerca de 3% em peso 0 u menos,
cerca de 2% em peso ou menos, cerca de 1% em peso o u menos,
cerca de 0,1% em peso ou menos, ou em uma faixa ent re dois
desses valores. Materiais ou composicdes em aerogel da
presente revelacdo podem ter uma absorcéo de agua | iquida de
acordo com ASTM C1763 de cerca de 100% em peso/vol OuU Menos,
cerca de 80% em peso ou menos, cerca de 60% em peso ou menos,
cerca de 50% em peso ou menos, cerca de 40% em peso ou menos,
cerca de 30% em peso ou menos, cerca de 20% em peso ou menos,
cerca de 15% em peso ou menos, cerca de 10% em peso ou menos,
cerca de 8% em peso ou menos, cerca de 3% em peso o u menos,
cerca de 2% em peso ou menos, cerca de 1% em peso o u menos,
cerca de 0,1% em peso ou menos, ou em uma faixa ent re dois
desses valores. Um material ou uma composi¢cao em ae rogel que
tem absorcdo de &gua liquida melhorada em relagdo a outro
material ou composicdo em aerogel tera uma porcenta gem
inferior de absorcao/retencdo de agua liquida em re lagdo aos
materiais ou as composi¢des em aerogel de referénci a.

[033] A hidrofobicidade de um material ou uma
composicao em aerogel pode ser expressa em termos d a absorcao
do vapor de 4gua. Dentro do contexto da presente re velacao, o
termo “absorcdo do vapor de agua” se refere a uma m edicao do
potencial de um material ou uma composicdo em aerog el para
absorver vapor de agua. A absorcéo do vapor de agua pode ser
expressa como uma porcentagem (em peso) de agua que e
absorvida ou, de outro modo, retida por um material ou uma
composicdo em aerogel quando exposta ao vapor de ag ua sob
certas condicbes de medicdo. A absorcao do vapor de agua de
um material ou uma composicédo em aerogel pode ser d eterminada
pelos métodos conhecidos na técnica, incluindo, ent re outros:
Método de Teste Padréo para Determinar a Sorcdo do Vapor de
Agua de Isolamento de Fibra Mineral Sem Acabamento (ASTM
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C1104, ASTM International, West Conshohocken, PA). Dentro do
contexto da presente revelacdo, as medicbes de abso rcao do
vapor de agua sado adquiridas de acordo com as norma s ASTM
C1104, sob pressdo e temperatura ambientes, a menos que
declarado em contrario. Preferivelmente, materiais ou
composicoes em aerogel da presente revelacdo podem ter uma
absorcédo do vapor de agua de cerca de 50% em peso o u menos,
cerca de 40% em peso ou menos, cerca de 30% em peso ou menos,
cerca de 20% em peso ou menos, cerca de 15% em peso ou menos,
cerca de 10% em peso ou menos, cerca de 8% em peso OouU menos,
cerca de 3% em peso ou menos, cerca de 2% em peso 0 u menos,
cerca de 1% em peso ou menos, cerca de 0,1% em peso ou menos,
ou em uma faixa entre dois desses valores. Um mater ial ou uma
composicao em aerogel que tem absor¢cdo melhorada do vapor de
agua em relagdo a outro material ou composicdo em a erogel
terd uma porcentagem inferior de absorcdo/retencao do vapor
de &gua em relacdo aos materiais ou as composi¢des em aerogel

de referéncia.

[034] A hidrofobicidade de um material ou uma
composicdo em aerogel pode ser expressa pela medica o do
angulo de contato de equilibrio de uma gota de &gua na
interface com a superficie do material. Materiais o u
composi¢coes em aerogel da presente revelagdo podem ter um
angulo de contato de agua de cerca de 90° ou mais, cerca de
120° ou mais, cerca de 130° ou mais, cerca de 140° ou mais,
cerca de 150° ou mais, cerca de 160° ou mais, cerca de 170°
ou mais, cerca de 175° ou mais, ou em uma faixa ent re dois

desses valores.

[035] Dentro do contexto da presente revelacao,
os termos “calor de combustdo” e “HOC” se referem a uma
medicdo da quantidade de energia de calor liberada na
combustdo de um material ou uma composicdo em aerog el. O
calor de combustdo é tipicamente registrado em calo rias de
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energia de calor liberado por grama de material ou

em aerogel (cal/g), ou como megajoules de energia d
liberado por quilograma de material ou composicao e

(MJ/kg). O calor de combustdo de um material ou com
pode ser determinado por métodos conhecidos na técn
incluindo, entre outros: Reacdo a testes de fogo pa
produtos - Determinacdo do calor de combustdo bruto
(1ISO 1716,

Normalizacdo, Suica).

calorifico) Organizacdo Internacional de

Dentro do contexto da present
revelacdo, as medi¢cdes do calor de combustdo sdo ad

de acordo com as condicbes comparaveis com as norma
1716, a menos que declarado em contrario. Preferive
composicoes em aerogel da presente revelacdo podem
calor de combustéo de cerca de 750 cal/g ou menos,

717 cal/g ou menos, cerca de 700 cal/g ou menos, ce

cal/g ou menos, cerca de 600 cal/g ou menos, cerca

cal/g ou menos, cerca de 550 cal/g ou menos, cerca

cal/lg ou menos, cerca de 450 cal/g ou menos, cerca

cal/g ou menos, cerca de 350 cal/g ou menos, cerca

cal/g ou menos, cerca de 250 cal/g ou menos, cerca

cal/lg ou menos, cerca de 150 cal/g ou menos, cerca

cal/g ou menos, cerca de 50 cal/g ou menos, cerca d

ou menos, cerca de 10 cal/g ou menos, ou em uma fai

dois desses valores. Uma composicdo em aerogel que
calor de combustado melhorado em relagdo a outra com
aerogel terd& um valor de calor de combustdo inferio
relacdo as composicdes em aerogel de referéncia.

[036]
os termos ‘“inicio de decomposicdo térmica de materi
organico hidrofébico”, “inicio de decomposicdo térm
“T 4" se referem a uma medicdo da temperatura mais baix
calor ambiental na qual as rapidas reacbes exotérmi

decomposicao de material organico hidrofébico apare
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de um material ou uma composi¢cdo. O inicio de decom posicéo
térmica de um material ou uma composicdo pode ser m edido
utilizando a analise termogravimétrica (TGA). A cur va TGA de
um material representa a perda de peso (% em massa) de um
material, conforme é exposto a um aumento na temper atura
circundante. O inicio de decomposicéo térmica de um material
pode estar correlacionado com o ponto de intersecca o das
seguintes linhas tangentes da curva TGA: uma linha tangente
para a linha base da curva TGA e uma linha tangente para a
curva TGA no ponto de declive maximo durante o even to de
rapida decomposicao relacionado a decomposicdo de m aterial
organico hidrofébico. Dentro do contexto da present e
revelacdo, as medi¢cdes do inicio de decomposicao té rmica de
material orgéanico hidrofébico sdo adquiridas utiliz ando
analise TGA, conforme provido neste paragrafo, a me nos que

declarado em contrario.

[037] O inicio de decomposicdo térmica de um
material também pode ser medido utilizando a andlis e de
calorimetria de varredura do diferencial (DSC, diff erential
scanning calorimetry). A curva DSC de um material r epresenta
a energia de calor (mW/mg) liberada por um material , conforme
€ exposto a um aumento gradual na temperatura circu ndante. O
inicio de temperatura de decomposic¢ao térmica de um material
pode estar correlacionado com o ponto na curva DSC emqueo A
mW/mg (mudangca na emissdao da energia de calor) aume nta
maximamente, indicando, assim, a producéo de calor exotérmica
do material em aerogel. Dentro do contexto da prese nte
revelacdo, as medi¢cbes de inicio de decomposicdo té rmica
utilizando DSC sé&o adquiridas utilizando uma taxa d e rampa de
temperatura de 20°C/min ou menos, a menos que decla rado em
contrério.

[038] Preferivelmente, materiais ou composi¢oes

em aerogel da presente revelagdo tém um inicio de
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decomposicdo térmica de cerca de 100°C ou mais, cer
150°C ou mais, cerca de 200°C ou mais, cerca de 250
mais, cerca de 300°C ou mais, cerca de 350°C ou mai
de 400°C ou mais, cerca de 450°C ou mais, cerca de
mais, cerca de 550°C ou mais, cerca de 600°C ou mai
de 650°C ou mais, cerca de 700°C ou mais, cerca de
mais, cerca de 800°C ou mais, ou em uma faixa entre
desses valores. Um material ou uma composicao em ae
tem um inicio de decomposicao térmica melhorado em
outro material ou composicdo em aerogel tera um ini
alto de temperatura de decomposicdo térmica em rela
material ou composicado em aerogel de referéncia.

[039]
o termo “temperatura de autoaquecimento” se refere
medicao da temperatura mais baixa do calor ambienta
as reacdes exotérmicas aparecem sob condi¢bes espec
medicado dentro de um sistema de isolamento, como um
de isolamento compreendendo um material ou uma comp
aerogel. Dentro do contexto da presente revelacéo,
da temperatura de autoaquecimento de um sistema de
sdo medidas de acordo com o0 seguinte procedimento,
qgue especificado em contrario: a) provisao de um si
isolamento que é geometricamente cubico com uma dim
20 mm em cada lado; b) colocagéao de um dispositivo
isolamento; e c

do termopar no centro do sistema de

exposicdo do sistema de isolamento a uma série de
temperaturas crescentes até um evento exotérmico de
autoaquecimento ocorrer, que é indicado pela temper

dispositivo de medic&o do termopar excedendo a temp

exposicdo térmica externa da amostra por uma quanti
significativa o suficiente para indicar um evento e

de autoaquecimento dentro do sistema de isolamento.

Preferivelmente, materiais ou composicoes em aeroge
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presente revelacdo tém uma temperatura de autoaquec imento de
cerca de 100°C ou mais, cerca de 150°C ou mais, cer ca de
200°C ou mais, cerca de 250°C ou mais, cerca de 300 °C ou
mais, cerca de 350°C ou mais, cerca de 400°C ou mai S, cerca
de 450°C ou mais, cerca de 500°C ou mais, cerca de 550°C ou
mais, cerca de 600°C ou mais, cerca de 650°C ou mai S, cerca
de 700°C ou mais, cerca de 750°C ou mais, cerca de 800°C ou
mais, ou em uma faixa entre dois desses valores. Um material
Oou uma composicdo em aerogel que tem uma temperatur a de
autoaquecimento melhorada em relacdo a outro materi al ou
composicao em aerogel terd uma temperatura de autoa guecimento
mais alta em relacdo ao material ou a composicdo em aerogel
de referéncia.

[040] Aerogéis sdo descritos como uma estrutura
de estruturas interligadas que sdo mais geralmente
compreendidas por oligbmeros interligados, polimero S ou
particulas coloidais. Uma estrutura de aerogel pode ser feita
de uma gama de materiais precursores, incluindo: ma teriais
precursores inorganicos (como precursores utilizado S na
producdo de aerogéis com base em silica); materiais
precursores organicos (tais precursores utilizados na
producdo de aerogéis com base em carbono); materiai S
precursores inorganicos/organicos hibridos; e combi nacoes
destes. Dentro do contexto da presente revelagéo, o termo
“aerogel de améalgama” se refere a um aerogel produz ido de uma
combinagao de dois ou mais diferentes precursores e m gel.

[041] Aerogéis inorganicos sao geralmente
formados de materiais de 6xido metalico ou alcéxido de metal.
Os materiais de 6xido metélico ou alcoxido de metal podem ser
com base nos Oxidos ou alcoxidos de qualquer metal gue pode
formar Oxidos. Tais metais incluem, entre outros: s ilicone,
aluminio, titanio, zircénio, hafnio, itrio, vanadio , Cério e

semelhantes. Aerogéis de silica
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tradicionalmente feitos através da hidrolise e cond ensacao de
alcoxidos com base em silica (como tetraetoxisilano ), ou
através de gelificacdo de éacido silicico ou vidro d e agua.
Outros materiais precursores inorganicos relevantes para
sintese de aerogel com base em silica incluem, entr e outros:
silicatos de metal como silicato de sodio ou silica to de
potassio, alcoxisilanos, alcoxisilanos parcialmente

hidrolisados  (TEOS), TEOS parcialmente  hidrolizados ,
polimeros condensados de TEOS, tetrametoxilsilano ( TMOS),
TMOS parcialmente hidrolisado, polimeros condensado s de TMOS,
tetra-n-propoxisilano, polimeros parcialmente hidro lisados
e/ou condensados de tetra-n-propoxisilano, polietil silicatos,
polietilsilicatos parcialmente hidrolisados,
alquilalcoxissilanos monomeéricos, bis-trialcoxialqu ila ou
arilsilanos, silsesquioxanos poliédricos, ou combin acoes
destes.

[042] Em certas realizagbes da presente
revelacdo, TEOS pré-hidrolisados, como Silbond H-5 (SBH5,
Silbond Corp), que é hidrolisado com uma razédo de & gua/silica
de cerca de 1,9-2, pode ser utilizado como comercia Imente

disponivel ou pode ser ainda hidrolisado antes da

incorporagdo no processo de gelificacdo. TEOS ou TM oS
parcialmente hidrolisados, como polietilsilicato (S ilbond 40)
ou polimetilsilicato, também pode ser utilizado com o]
comercialmente disponivel ou pode ser, ainda, hidro lisado

antes da incorporagao ao processo de gelificacao.

[043] Aerogéis inorganicos também podem incluir
precursores em gel que compreendem, pelo menos, um grupo
hidrofébico, como alcéxidos de alquil-metal, alcéxi dos de
cicloalquil-metal e alcéxido de aril-metal, que pod e
transmitir ou melhorar certas propriedades no gel c omo
estabilidade e hidrofobicidade. Aerogéis de silica inorganica
podem especificamente incluir precursores hidrofdbi COS como
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alquilsilanos ou arilsilanos. Precursores em gel hi drofébicos
podem ser utilizados como materiais precursores pri marios
para formar a estrutura de um material em gel. Entr etanto,

precursores hidrofébicos em gel sd8o mais geralmente

utilizados como coprecursores em combinacdo com sim ples
alcoxidos de metal na formacdo de aerogéis de amalg ama.
Materiais precursores inorganicos hidrofébicos para sintese
de aerogel com base em silica incluem, entre outros . trimetil
metoxissilano [TMS], dimetil dimetoxisilano [DMS],
metiltrimetoxisilano [MTMS], trimetil-etoxisilano, dimetil
dietoxisilano [DMDS], metiltritoxissilano [MTES], e til
trietoxissilano [ETES], dietil dietoxisilano, etil

trietoxissilano, propil trimetoxissilano, propil-

trietoxisilano, fenil-trimetoxisilano, fenil-trieto xisilano

[PhTES], hexametildisilazano e hexaetildisilazano e

semelhantes.

[044] Aerogéis também podem ser tratados para
transmitir ou melhorar a hidrofobicidade. O tratame nto
hidrofébico pode ser aplicado a uma solucdo sol-gel , um gel
umido antes da extracdo de fase liquida, ou em um a erogel
subsequente a extracdo de fase liquida. O tratament o]
hidrofébico é especialmente comum na producdo de ae rogéis de
oxido metalico, como aerogéis de silica. Um exemplo de um
tratamento hidrofébico de um gel é discutido abaixo em mais
detalhes, especificamente no contexto de tratamento de um gel
de silica umido. Entretanto, os exemplos e as ilust racoes
especificos providos no presente documento ndo séo destinados
a limitar o escopo da presente revelacdo a qualquer tipo
especifico de procedimento de tratamento hidrofobic o ou
substrato de aerogel. A presente revelacdo pode inc luir
qualquer gel ou aerogel conhecido na técnica, bem c omo
métodos de tratamento hidrofébico associados dos ae rogéis, na

forma de gel umido ou na forma de aerogel seco.
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[045] O tratamento hidrofobico é realizado pela
reacdo de uma meacdo de hidroxi em um gel, como um grupo
silanol (Si-OH) presente em uma estrutura de um gel de

silica, com um grupo funcional de um agente de

hidrofobizac&o. A reacédo resultante converte o grup o silanol

e 0 agente de hidrofobizacdo em um grupo hidrofébic 0 na
estrutura do gel de silica. O composto do agente de
hidrofobizacéo pode reagir com os grupos hidroxila no gel de

acordo com a seguinte reagcdo: R NMXn (agente de
hidrofobizagao) + MOH (silanol) — MOMR ( grupo hidrofébico) +
HX. O tratamento hidrofébico pode ocorrer na macrossupe rficie
externa de um gel de silica, bem como nas superfici es de poro

interno dentro da rede porosa de um gel.

[046] Umgel pode ser imerso em uma mistura de
um agente de hidrofobizag&o e um solvente de tratamento
hidrofébico opcional no qual o agente de hidrofobizacao é
soltvel e que também é miscivel com o solvente em g el no gel
umido. Uma ampla faixa de solventes de tratamento h idrofébico
pode ser utilizada, incluindo solventes como metanol, etanol,
isopropanol, xileno, tolueno, benzeno, dimetilforma mida e
hexano. Os agentes de hidrofobizagcdo na forma liqui da ou
gasosa também podem estar em contato direto com o g el para

transmitir hidrofobicidade.

[047] O processo de tratamento hidrofébico pode
incluir a mistura ou a agitacdo para ajudar o agente de
hidrofobizacdo a permear o gel Umido. O processo de
tratamento hidrofébico também pode incluir a variag ao de

outras condicbes como temperatura e pH para melhorar e
otimizar mais as reacfes de tratamento. Apds a reacao estar
concluida, o gel umido € lavado para remover 0s com postos nao
reagentes e subprodutos de reacao.

[048] Os agentes de hidrofobizacdo para

tratamento hidrofobico de um aerogel séo geralmente compostos
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da férmula: R NWMX.n; em que M é o metal;, R € um grupo

hidrofébico como CH 3, CH 2CH;, C gHs, ou meacdes hidrofébicas

similares de alquil, cicloalquil ou aril; e X € um halogeno,
geralmente Cl. Exemplos especificos de agentes de
hidrofobizacdo incluem, entre outros: trimetilcloro silano
[TMCS], trietilclorosilano  [TECS], trifenilclorosil ano
[TPCS], dimetilclorosilano [DMCS], dimetildiclorosi lano
[DMDCS] e semelhantes. Agentes de hidrofobizacéo ta mbém podem

serda formula: Y(R 3sM)2; em que M é um metal; Y € o grupo de

ligacdo como NH ou O; e R é um grupo hidrofébico co mo CH,
CHCH;, C sHs, ou meagbes hidrofébicas similares de alquil,
cicloalquil ou aril. Exemplos especificos de tais a gentes de
hidrofobizagdo incluem, entre outros: hexametildisi lazano
[HMDZ] e hexametildisiloxano [HMDSO]. Agentes de
hidrofobizagdo podem, ainda, incluir compostos da f ormula:
RW\i.n, em que V é um grupo reagente ou de partida difere nte
de um halégeno. Exemplos especificos de tais agente s de
hidrofobizag&o incluem, entre outros: viniltrietoxi silano e

viniltrimetoxisilano.

[049] Dentro do contexto da presente revelacao,
o termo “silicone com ligacdo hidrofoébica” se refer e a um
atomo de silicone dentro da estrutura de um gel ou aerogel

gue compreende, pelo menos, um grupo covalentemente

hidrofobico ligado ao atomo de silicone. Exemplos d e silicone
com ligacdo hidrofébica incluem, entre outros, atom os de
silicone em grupos de silica dentro da estrutura de gel que
sdo formados por precursores em gel compreendendo, pelo
menos, um grupo hidrofébico (como MTES ou DMDS). O silicone
com ligacdo hidrofébica também pode incluir, entre outros,
atomos de silicone na estrutura de gel ou na superf icie do
gel que séo tratados com um agente de hidrofobizaca o (como
HMDZ) para transmitir ou melhorar a hidrofobicidade pela
incorporacao de grupos hidrofobicos adicionais na c omposicao.
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Os grupos hidrofébicos da presente revelacédo inclue m, entre
outros, grupos metila, grupos etila, grupos propila , grupos
isopropila, grupos butila, grupos isobutila, grupos terc-
butila, grupos octila, grupos fenila, ou outros gru pos
organicos hidrofébicos substituidos ou néo substitu idos
conhecidos pelos técnicos no assunto. Dentro do con texto da
presente revelacédo, os termos “grupo hidrofdbico”, “material
organico  hidrofébico” e “teor organico hidrofébico”
especificamente excluem os grupos alcoxi ligados po r silicone
organicos facilmente hidrolisaveis na estrutura do material
em gel que sdo os produtos de reacdo entre o0s solve ntes
organicos e os grupos silanol.

[050] Dentro do contexto da presente revelacao,
os termos “grupo hidrofébico alifatico”, “material organico
hidrofébico  alifatico” e “teor organico hidrofébico
alifatico” descrevem os grupos hidrofébicos no sili cone com
ligacdo hidrofébica que s&o limitados aos hidrocarb onos
alifaticos, incluindo, entre outros, meag¢fes de hid rocarbono
contendo atomos de carbono 1-40 que podem ser satur ados ou
insaturados (mas ndo aromaticos), que podem incluir meacoes
ciclicas, ramificadas de cadeia reta (incluindo pol iciclico
fundido, de ligacao e espiro-fundido), ou combinacd es destes,
como meacoes de alquil, alquenil, alquinil,
(cicloalquil)alquil, (cicloalquenil)alquil, ou
(cicloalquil)alquenil e meagBes heteroalifaticas (e m que um
ou mais atomos de carbono sdo independentemente sub stituidos
por um ou mais atomos selecionados do grupo que con siste em
oxigénio, enxofre, nitrogénio ou fésforo). Em certa S
realizacOes da presente revelacao, pelo menos 50% d 0 material
organico hidrofébico na composicdo em aerogel compr eende
grupos hidrofébicos alifaticos.

[051] A quantidade de silicone com ligagao
hidrofébica contida em um aerogel pode ser analisad a
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utilizando espectroscopia por NMR, como CP/MAS 29Si NMR no
Estado Solido. Uma analise de NMR de um aerogel pos sibilita a

caracterizacdo e a quantificacdo relativa de: silic one com
ligacdo hidrofébica do tipo M (silica monofuncional , COMo
derivados de TMS); silicone com ligacao hidrofébica do tipo D

(silica bifuncional, como derivados de DMDS); silic one com
ligacdo hidrofébica do tipo T (silica trifuncional, como

derivados de MTES); e silicone do tipo Q (silica

quadrifuncional, como derivados de TEOS). A analise de NMR
também pode ser utilizada para analisar a quimica d e ligacao
do silicone com ligacdo hidrofébica contido em um a erogel
permitindo a categorizacdo de tipos especificos de silicone
com ligacao hidrofébica em subtipos (como a categor izacao de
silicone do tipo T com ligacdo hidrofébica em espéc ies T 1,

espécies T 2 e espécies T %). Detalhes especificos relacionados

a analise de NMR de materiais de silica podem ser e ncontrados
no artigo “Applications of Solid-State NMR to the S tudy of
Organic/Inorganic Multicomponent Materials” por Gep pi et al.,
especificamente nas paginas 7-9 (Appl. Spec. Rev. ( 2008), 44-
1: 1-89), que estd incorporado no presente document 0 por
referéncia de acordo com as paginas especificamente citadas.
[052] A caracterizagédo do silicone com ligacéo
hidrofébica em uma analise de NMR CP/MAS 29Sj pode ser com
base nos seguintes picos de mudanca quimica: M 1 (30 a 10
ppm); D ! (10 a -10 ppm), D 2 (-10 a -20 ppm); T 1 (-30 a -40
ppm), T 2 (-40 a -50 ppm), T 3 (-50 a -70 ppm); Q 2 (-70 a -85
ppm), Q 3 (-85 a -95 ppm), Q 4 (-95 a -110 ppm). Estes picos de
mudanca quimica sdo aproximados e exemplares e nao sao
destinados a serem limitados ou definitivos. Os pic os de
mudanca quimica precisos atribuiveis as varias espé cies de
silicone dentro de um material podem depender dos ¢ omponentes
quimicos especificos do material e podem, geralment e, ser
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decifrados através da experimentacdo de rotina e an alise
pelos técnicos no assunto.

[053] Os materiais em aerogel da presente
revelacdo podem ter uma razdo de T 1-2.T 3 entre cerca de 0,01 e
cerca de 0,5, entre cerca de 0,01 e cerca de 0,3, 0 u entre
cerca de 0,1 e cerca de 0,3. Uma razédo de T 1-2.T 3 representa
uma razdo de uma combinacdo de espécies T leT 2 emrelacdo a
espécies T 3. A quantidade de T 1 T 2eT 3 pode ser quantificada
pelo integral dos picos de mudanca quimica individu ais
respectivamente associados com a espécie T ! espécie T 2 ou
espécie T 3 em uma anélise de NMR 295j, conforme previamente
definido. Os materiais em aerogel da presente revel acao podem
ter uma razdo de Q 23:Q% entre cerca de 0,1 e 2,5, entre cerca
de 0,1 e 2,0, entre cerca de 0,1 e 1,5, entre cerca deO,le
1,0, ou entre cerca de 0,5 e 1,0. Uma razdo de Q 23.Q4
representa uma razdo de uma combinacdo de espécies QeQ 3em
relacdo a espécies Q 4. A quantidade de Q 2. Q3%e Q * pode ser
quantificada pelo integral do pico de mudanca quimi ca
individual respectivamente associado com a espécie @,
espécie Q 3 ou espécie Q * em uma anélise de NMR 295j, conforme
previamente definido.

[054] Dentro do contexto da presente revelacao,
o termo “teor organico hidrofébico” se refere a qua ntidade de
material organico hidrofébico ligada a estrutura em um
material ou uma composicdo em aerogel. O teor orgéan ico
hidrofébico de um material ou uma composi¢cdo em aer ogel pode
ser expresso como uma porcentagem de peso da quanti dade de
material organico hidrofobico na estrutura de aerog el em
relacdo a quantidade de material total no material ou na
composicdo em aerogel. O teor orgéanico hidrofobico pode ser
calculado pelos técnicos no assunto com base na nat ureza e
nas concentracbes relativas de materiais utilizados na
producdo de material ou composicdo em aerogel. O te or
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organico hidrofobico também pode ser medido utiliza ndo a
analise termogravimétrica (TGA) em uma atmosfera in erte.
Especificamente, a porcentagem de material organico
hidrofébico em um aerogel pode estar correlacionada com a
porcentagem de perda de peso em um material ou comp osicdo em
aerogel hidrofébico quando submetido a temperaturas de calor
de combustdo durante uma andlise TGA, com ajustes s endo
feitos para a perda de umidade, perda de solvente r esidual e
a perda de grupos alcoxi prontamente hidrolisaveis durante a
analise TGA.

[055] Os materiais ou as composi¢cdes em aerogel
da presente revelacdo podem ter um teor organico hi drofobico
de 50% em peso ou menos, 40% em peso ou menos, 30% em peso ou
menos, 25% em peso ou menos, 20% em peso ou menos, 15% em
peso ou menos, 10% em peso ou menos, 8% em peso ou menos, 6%
em peso ou menos, 5% em peso ou menos, 4% em peso o u menos,
3% em peso ou menos, 2% em peso ou menos, 1% em pes 0 ou
menos, ou em uma faixa entre dois desses valores.

[056] O termo “conteddo de combustivel” se
refere a quantidade total de material combustivel e m um
material ou uma composicdo em aerogel, que pode est ar
correlacionado com a porcentagem total da perda de peso em um
material ou uma composicdo em aerogel quando submet ido a
temperaturas de calor de combustdo durante uma anal ise TGA ou
TG-DSC, com ajustes sendo feitos para a perda de um idade. O
conteddo de combustivel de um material ou uma compo sicdo em
aerogel pode incluir o teor organico hidrofébico, b em como
outros materiais combustiveis como solventes alcodl Icos
residuais, materiais excipientes, materiais de refo rco e
grupos alcoxi prontamente hidrolisaveis.

[057] Aerogéis organicos sao geralmente
formados por precursores poliméricos com base em ca rbono.
Tais materiais poliméricos incluem, entre outros: r esorcinol-
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formaldeido (RF), poli-imida, poliacrilato,
polimetilmetacrilato, oligbmeros de acrilato,
polioxialquileno, poliuretano, polifenol, polibutad iano,
polidimetilsiloxano terminado com trialcoxisilila,

poliestireno, poliacrilonitrila, polifurfural, mela mina-
formaldeido, cresol-formaldeido, fenol-furfural, po lieter,
poliol, poli-isocianato, poli-hidroxibenzeno, alcoo I
polivinilico  dialdeido, policianuratos, poliacrilam idas,
varios epoxis, agar, agarose, quitosana e combinacgd es destes.
Como um exemplo, aerogéis RF organicos sao tipicame nte feitos

da polimerizacdo de sol-gel de resorcinol ou melami na com

formaldeido sob condic¢des alcalinas.

[058] Aerogéis hibridos organicos/inorganicos
sao principalmente compreendidos por aerogéis de or mosil
(silica organicamente modificada). Estes materiais de ormosil
incluem componentes organicos que sao covalentement e ligados
a uma rede de silica. Ormosils séo tipicamente form ados

através da hidrolise e da condensagdo de silanos

organicamente modificados, R--Si(OX) 3, COm precursores
tradicionais de alcoxido, Y(OX) 4. Nestas formulas: X pode
representar, por exemplo, CH 3, CoHs, C sH;, C 4Hy; Y pode
representar, por exemplo, Si, Ti, Zr ou Al; e R pod e ser
gualquer fragmento organico como metil, etil, propi [, butil,
isopropil,  metacrilato, acrilato, vinil, epdxido e

semelhantes. Os componentes organicos em aerogel de ormosil
também podem ser dispersos completamente, ou quimic amente

ligados a rede de silica.

[059] Dentro do contexto da presente revelacao,
o termo “ormosil” abrange os materiais supracitados bem como
outras ceramicas organicamente modificadas, as veze S
referidas como “ormocers”. Ormosils sdo geralmente utilizados
como revestimentos em que uma pelicula de ormosil € fundida
sobre um material de substrato através, por exemplo , do
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processo de sol-gel. Exemplos de outros aerogéis hi bridos
organicos-inorganicos da revelacdo incluem, entre o utros,
silica-poliéter, silica-PMMA, silica-quitosana, car bonetos,
nitritos e outras combina¢gdes dos compostos de form acao de
aerogel organico e inorganico previamente mencionad os. O
Pedido de Patente Norte-Americana Publicado 2005019 2367
(Paragrafos  [0022]-[0038] e [0044]-[0058]) inclui o S
ensinamentos de tais materiais hibridos organicos-i norganicos

e é, pelo presente, incorporado por referéncia de a cordo com
as sec0Oes e paragrafos individualmente mencionados.

[060] Os aerogéis da presente revelacdo sao
preferivelmente aerogéis de silica inorganicos form ados
principalmente de solu¢cbes de alcool de ésteres de silicato
hidrolisados formados de alcéxidos de silicone. Ent retanto, a
revelacdo como um todo pode ser praticada com quais quer
outras composi¢cdes em aerogel conhecidas pelos técn ICOS no
assunto e ndo € limitada a nenhum material precurso r ou
mistura de amélgama dos materiais precursores.

[061] A producdo de um aerogel geralmente
inclui as seguintes etapas: i) formagdo de uma solu ¢cao sol-
gel; ii) formagcdo de um gel da solugdo sol-gel; e i i)
extragdo do solvente dos materiais em gel através d 0
processamento e extracao inovadores, para obter um material
em aerogel seco. Este processo é discutido abaixo e m mais
detalhes, especificamente no contexto de formacéo d e aerogeis
inorganicos como aerogéis de silica. Entretanto, os exemplos
e as ilustracdes especificos providos no presente d ocumento
nao sdo destinados a limitar a presente revelagao a qualquer
tipo especifico de aerogel e/ou método de preparaca 0. A
presente revelagcédo pode incluir qualquer aerogel fo rmado por
qualguer meétodo de preparacdo associado conhecido p elos

técnicos no assunto.
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[062]
aerogel inorganico é geralmente a formacdo de uma s
sol-gel através da hidrolise e da condensacao de pr
de alcoxido de metal em um solvente com base em alc
Variaveis maiores na formacao de aerogéis inorganic
o tipo de precursores de alcoxido incluidos na solu
gel,
processamento da solucdo sol-gel (que podem ser alt

a natureza do solvente, a temperatura e pH de

pela adicdo de um &cido ou uma base) e
precursor/solvente/agua dentro da solucéo sol-gel.
destas variaveis na formacdo de uma solucao sol-gel
permitir o controle do crescimento e agregacao da e
de gel durante a transicdo subsequente do material
estado “sol” ao estado “gel’. Embora as propriedade
aerogéis resultantes sejam afetadas pelo pH da solu
precursora e da razdo molar dos reagentes, qualquer
quaisquer razdes molares que permitem a formacédo de
podem ser utilizados na presente revelagao.

[063]

combinagdo de, pelo menos, um precursor gelificante

7

Uma solugdo sol-gel é formada
solvente. Os solventes adequados para uso na formag

solucado sol-gel incluem é&lcoois mais baixos com 1 a

de carbono, preferivelmente 2 a 4, embora outros so

possam ser utilizados como conhecido pelos técnicos
assunto. Exemplos de solventes Uteis incluem, entre
metanol, etanol, isopropanol, acetato etilico, acet

de etila, acetona, diclorometano, tetraidrofurano e
semelhantes. Mdltiplos solventes também podem ser ¢

para atingir um nivel desejado de dispersao ou para

as propriedades do material em gel. A selecdo de so
ideais para as etapas de formagéo de sol-gel e gel

assim, dos precursores especificos, excipientes e a

sendo incorporados na solugao sol-gel; bem como das
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de processamento alvo para gelificacdo e extracdo d e fase
liquida e as propriedades desejadas dos materiais f inais em
aerogel.

[064] A 4agua também pode estar presente na
solucdo precursor-solvente. A agua age para hidroli sar os
precursores de alcoxido de metal em precursores de hidroxido
metalico. A reacdo de hidrélise pode ser (utilizand o TEOS em
solvente de etanol como um exemplo): Si(OC oH) 4 + 4H0 -
Si(OH) 4 + 4(C ;H0H). Os precursores de hidroxido metalico
hidrolisado resultante permanecem suspensos na solu cdo de
solvente em um estado “sol”, como moléculas individ uais ou
como pequenos grupos coloidais polimerizados (ou
oligomerizados) de moléculas. Por exemplo, a
polimerizacdo/condensacdo dos precursores de Si(OH) 4 pode
ocorrer como segue: 2 Si(OH) 4 = (OH) 3Si-O-Si(OH) 3 + H 0. Esta
polimerizacdo pode continuar até os grupos coloidai s de
moléculas polimerizadas (ou oligomerizadas) de SiO 2 (silica)
serem formadas.

[065] Acidos e bases podem ser incorporados na
solugdo sol-gel para controlar o pH da solucdo e pa ra
catalisar as reacdes de hidrolise e condensacao dos materiais
precursores. Embora qualquer acido possa ser utiliz ado para
catalisar as reacdes precursoras e para obter uma s olucao de
pH inferior, acidos preferiveis incluem: HCI, H 2SQ, H 3PQ,
acido oxalico e acido acético. Qualquer base pode, assim, ser
utilizada para catalisar as reagfes precursoras e p ara obter
uma solugdo de pH mais alta com uma base preferivel
compreendendo NH ,OH.

[066] A solugéo sol-gel pode incluir
coprecursores gelificantes adicionais, bem como mat eriais
excipientes e outros aditivos. Materiais excipiente S e outros
aditivos podem ser dispensados na solugéo sol-gel e m qualquer
ponto antes ou durante a formacdo de um gel. Materi ais
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excipientes e outros aditivos também podem ser inco

ao material em gel apdés a gelificacdo através de va

técnicas conhecidas pelos técnicos no assunto.

Preferivelmente, a solucdo sol-gel compreendendo o0s
precursores gelificantes, solventes, catalisadores,
materiais excipientes e outros aditivos € uma solug
homogénea que é capaz de formacdo de gel efetiva so
condicOes adequadas.

[067] Uma vez que uma solucdo sol-gel
formada e otimizada, os componentes formadores de g
gel podem ser transformados em um material em gel.
de transformar os componentes formadores de gel em
material em gel compreende uma etapa de formacdo de
inicial em que o gel solidifica até o ponto do gel
material em gel. O ponto de gel de um material em g
ser visualizado como o ponto onde a solugao gelific
resisténcia ao fluxo e/ou forma uma estrutura polim
substancialmente continua por todo o seu volume. Um
técnicas de formacdo de gel é conhecida pelos técni
assunto. Exemplos incluem, entre outros: manutencéo
mistura em um estado de repouso para um periodo suf

ajuste do pH da solugéo; ajuste da temperatura da s

direcionamento de uma forma de energia na mistura

(ultravioleta, visivel, infravermelha, micro-onda,
radiacdo de particula, eletromagnética); ou uma com

destes.

[068] @) processo de transformacao

componentes formadores de gel em um material em gel
pode incluir uma etapa de envelhecimento (também re
como tratamento) antes da extracdo da fase liquida.
envelhecimento de um material em gel apés atingir s

de gel pode, ainda, fortificar a estrutura de gel a

0 numero de reticulagbes dentro da rede. A duracao

Peticdo 870170020831, de 29/03/2017, pag. 48/169

rporados

rias

foi
el no sol-
O processo
um
gel
do
el pode
ante exibe
érica
a gama de
COS No
da
iciente;

olucao;

ultrassom,

binacao

de
também
ferida
O
eu ponto
umentando
do



39/68

envelhecimento do gel pode ser ajustada para contro lar as
varias propriedades dentro do material em aerogel r esultante.
Este procedimento de envelhecimento pode ser util n a
prevencao da perda potencial de volume e encolhimen to durante

a extracdo de fase liquida. O envelhecimento pode e nvolver:
manutencao do gel (antes da extracao) em um estado de repouso
por um periodo estendido; manutencdo do gel em temp eraturas
elevadas; adicdo de compostos promotores de reticul acao; ou
qualquer combinacdo destes. As temperaturas preferi das para
envelhecimento sdo geralmente entre cerca de 10°C e cerca de
100°C. O envelhecimento de um material em gel tipic amente
continua até a extracdo de fase liquida do material em gel
umido.

[069] O periodo para transformar materiais
formadores de gel em um material em gel inclui a du racao da
formacao de gel inicial (da iniciacdo de gelificaca o até o
ponto de gel), bem como a duracdo de qualquer trata mento e
envelhecimento subsequente do material em gel antes da
extracao de fase liquida (do ponto de gel até a ini ciacéo de
extracdo de fase liquida). O periodo total para tra nsformar
0os materiais formadores de gel em um material em ge | é

tipicamente entre cerca de 1 minuto e varios dias,

preferivelmente cerca de 30 horas ou menos, cerca d e 24 horas
ou menos, cerca de 15 horas ou menos, cerca de 10 h oras ou
menos, cerca de 6 horas ou menos, cerca de 4 horas Ou menos,
cerca de 2 horas ou menos, cerca de 1 hora ou menos , cerca de
30 minutos ou menos, ou cerca de 15 minutos ou meno S.

[070] O material em gel resultante pode ser
lavado em um solvente secundario adequado para subs tituir o
solvente de reacdo primaria presente no gel Umido. Tais
solventes secundarios podem ser alcoois mono-hidric 0s
lineares com 1 ou mais 4&tomos de carbono alifaticos , alcoois
di-hidricos com 2 ou mais atomos de carbono, 4&lcooi s
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ramificados, alcoois ciclicos, alcoois aliciclicos, alcoois
aromaticos, alcoois poli-hidricos, éteres, cetonas, eteres
ciclicos ou seus derivados.

[071] Uma vez que um material em foi
formado e processado, a fase liquida do gel pode en tdo ser,
pelo menos parcialmente, extraida do gel umido util izando os
métodos de extracdo, incluindo técnicas inovadoras de
processamento e extracdo, para formar um material e m aerogel.
A extracdo de fase liquida, entre outros fatores, d esempenha
uma funcdo importante na engenharia das caracterist icas de
aerogeis, como porosidade e densidade, bem como pro priedades
relacionadas como condutividade térmica. De modo ge ral,
aerogeis sao obtidos quando uma fase liquida é extr aida de um
gel de forma que cause o baixo encolhimento para a rede
porosa e a estrutura do gel amido.

[072] Aerogéis sdo geralmente formados pela
remocdo da fase movel liquida do material em gel em uma
temperatura e presséo perto ou acima do ponto criti co da fase
moével liquida. Uma vez que o ponto critico é atingi do (quase
critico) ou ultrapassado (supercritico) (ou seja, a pressao e
a temperatura do sistema estdo no mesmo nivel ou ac ima da
pressdo critica e da temperatura critica, respectiv amente),
uma nova fase supercritica aparece no fluido que é distinto
da fase liquida ou de vapor. O solvente pode, entdo , ser
removido sem introduzir uma interface de liquido-va por,
pressédo capilar ou quaisquer limitagbes de transfer éncia de
massa associada tipicamente associadas com os limit es de
liguido-vapor. Adicionalmente, a fase supercritica € mais
miscivel com os solventes organicos no geral, assim tendo a
capacidade para melhor extracdo. As trocas de cosso lventes e
solvente sdo geralmente utilizadas para otimizar o processo

de secagem de fluido supercritico.
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[073] Se a evaporagdo ou extracao ocorrer

abaixo do ponto supercritico, as forcas capilares g eradas
pela evaporacdo de liquido podem causar encolhiment o e
colapso de poro dentro do material em gel. A manute ncédo da
fase moével perto ou acima da pressao e temperatura criticas
durante o processo de extracdo de solvente reduz os efeitos
negativos destas forcas capilares. Em certas realiz acOes da
presente revelacdo, o uso de condicbes quase critic as logo
abaixo do ponto critico do sistema de solvente pode permitir

a producdo de materiais ou composicbes em aerogel c om
encolhimento suficientemente baixo, produzindo, ass im, um

produto final comercialmente viavel.

[074] Véarias técnicas de extracdo de aerogel
adicionais sdo conhecidas na técnica, incluindo uma gama de
diferentes abordagens no uso de fluidos supercritic 0S na
secagem dos aerogéis. Por exemplo, Kistler (J. Phys . Chem.
(1932) 36: 52-64) descreve um simples processo de e xtracao
supercritico no qual o solvente em gel é mantido ac ima de
suas pressao e temperatura criticas, assim reduzind o forcas
capilares evaporativas e mantendo a integridade est rutural da
rede de gel. A Patente Norte-Americana N 2 4.610.863 descreve
um processo de extracdo no qual o solvente em gel é trocado
com dioxido de carbono liquido e, subsequentemente, extraido
nas condigcbes em que diéxido de carbono esta em um estado
supercritico. A Patente Norte-Americana N ® 6670402 ensina a
extracdo de uma fase liquida de um gel através de u ma rapida
troca de solvente injetando o diéxido de carbono su percritico
(em vez de liquido) em um extrator que foi preaquec ido e pré-
pressurizado para as condi¢gdes substancialmente sup ercriticas
ou acima delas, produzindo, assim, aerogéis. A Pate nte Norte-

o]

Americana N = 5962539 descreve um processo para obter um
aerogel de um material polimérico que estd na forma de um

sol-gel em um solvente organico, por meio da troca de
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solvente organico para um fluido tendo uma temperat
critica abaixo de uma temperatura de decomposicao d

e supercriticamente extrair o fluido/sol-gel. A Pat
Norte-Americana N
de composi¢cdes em gel compreendendo: secagem de um
compreendendo solidos em gel e um agente de secagem
remover 0 agente de secagem sob condicbes de secage
suficientes para reduzir o encolhimento do gel dura

secagem. A Patente Norte-Americana N
processo pelo qual aerogéis de Resorcinol/Formaldei

ser fabricados utilizando um simples procedimento d

o]

a ar. A Patente Norte-Americana N

ura
o polimero

ente

2 6315971 revela um processo para produgéo

gel umido
para
m

nte a

% 5420168 descreve um

do podem

€ secagem

5565142 descreve técnicas

de secagem nas quais a superficie do gel € modifica da para
ser mais forte e mais hidrofobica, de modo que a es trutura de
gel e os poros possam resistir ao colapso durante a secagem
ambiente ou extracdo subcritica. Outros exemplos de extragcao
de uma fase liquida dos materiais em aerogel podem ser
encontrados na Patente Norte-Americana N %s. 5275796 e
5395805.

[075] Uma realizagcdo preferida de extracdo de
uma fase liquida do gel Umido utiliza as condigbes
supercriticas de diéxido de carbono, incluindo, por exemplo:
primeiro, substancialmente trocar o0 solvente primar i0
presente na rede de poro do gel com dioxido de carb ono
liquido; e, entdo, aquecer o gel umido (tipicamente em uma
autoclave) além da temperatura critica de diéxido d e carbono
(cerca de 31,06°C) e aumentar a pressdo do sistema a uma
pressdo maior que a pressao critica de diéxido de ¢ arbono
(cerca de 1070 psig). A pressdo ao redor do materia | em gel
pode ser levemente flutuada para facilitar a remoca o do
fluido de diéxido de carbono supercritico do gel. D ioxido de
carbono pode ser recirculado através do sistema de extracao
para facilitar a remoc¢éao continua do solvente prima rio do gel
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umido. Finalmente, a temperatura e a pressédo sao le ntamente
retornadas as condi¢cdes ambientes para produzir um material
em aerogel seco. Dioxido de carbono também pode ser pré-
processado em um estado supercritico antes de ser i njetado em

uma camara de extracao.

[076] Um exemplo de um método alternativo para
formacdo de um aerogel inclui a acidificacdo de pre cursores
de oOxido metalico basico (como silicato de sédio) e m agua
para fazer um hidrogel. Os subprodutos de sal podem ser
removidos do precursor de acido silicico por troca de ion
e/ou por lavagem dos géis subsequentemente formados com agua.
A remocao da agua dos poros do gel pode ser realiza da através
da troca com solvente organico polar como etanol, m etanol ou

acetona. A fase liquida no gel é, entdo, pelo menos
parcialmente, extraida utilizando técnicas inovador as de

processamento e extracao.

[077] Outro exemplo de um método alternativo
para formagdo de aerogéis inclui a redugcdo das forg as de
pressao capilares danificadoras na interface do sol vente/poro
pela modificagdo quimica dos materiais de matriz em seu
estado de gel umido através da conversao dos grupos hidroxila

de superficie em trimetilsilileteres hidrofébicos,

permitindo, assim, a extracdo de fase liquida dos m ateriais
em gel em temperaturas e pressdes abaixo do ponto ¢ ritico do
solvente.

[078] A producdo em grande escala de materiais

ou composicbes em aerogel pode ser complicada pelas
dificuldades relacionadas a formacéao continua de ma teriais em

gel em wuma grande escala; bem como as dificuldades

relacionadas a extracao de fase liquida dos materia is em gel
em grandes volumes utilizando técnicas inovadoras d e
processamento e extracdo. Materiais ou composi¢oes em aerogel
da presente revelacdo sdo preferivelmente acomodado s a
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producdo em uma grande escala. Em certas realizacOe S,
materiais em gel da presente revelacdo podem ser pr oduzidos
em grande escala através de um processo de fundicdo e
gelificacdo continua. Em certas realizagbes, materi ais ou
composicoes em aerogel da presente revelacdo sdo pr oduzidos
em uma grande escala, o que requer o uso de vasos d e extracao
de grande escala. Vasos de extracdo de grande escal a da
presente revelacdo podem incluir vasos de extracao gue tém um
volume de cerca de 0,1 m % ou mais, cerca de 0,25 m % ou mais,
cercade 0,5m 2 ou mais, ou cercade 0,75 m % ou mais.

[079] Composicbes em aerogel da presente
revelacado podem ter uma espessura de 15 mm ou menos , 10 mm ou
menos, 5 mm ou menos, 3 MM Oou Menos, 2 mm ou menos, ou 1 mm
ou mMenos.

[080] O material seco ou a composi¢cao seca em
aerogel pode ser, ainda, processado(a) para otimiza r as
propriedades alvo do material ou da composi¢cdo em a erogel. Em
certas realizacdes, as composi¢cdes em aerogel secas podem ser
submetidas a um ou mais tratamentos térmicos, como pirdlise,
para produzir uma composicao de calor em aerogel tr atada. O
tratamento térmico cuidadosamente controlado pode s er

utiizado para reduzir ou estabilizar o conteddo de
combustivel de hidrocarboneto de um material ou uma
composicao em aerogel, o que pode melhorar as propr iedades de

HOC e T4 correspondentes do material ou da composicdo em

aerogel. Em certas realizacdes, o tratamento térmic o de uma
composicdo em aerogel seca pode ocorrer sob uma gam a de
temperaturas, pressoes, duracdes e condi¢des atmosf éricas.

[081] Em certas realizacbes da presente
revelacdo, uma composicdo em aerogel seca pode ser submetida
a uma temperatura de tratamento de 200°C ou acima, 250°C ou
acima, 300°C ou acima, 350°C ou acima, 400°C ou aci ma, 450°C
ou acima, 500°C ou acima, 550°C ou acima, 600°C ou acima,
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650°C ou acima, 700°C ou acima, 750°C ou acima, 800

acima, ou em uma faixa entre dois desses valores.

°C ou

[082] Em certas realizacbes da presente

revelacdo, uma composicdo em aerogel seca pode ser
a um ou mais tratamentos térmicos para uma duracao

ou mais, entre 10 segundos e 3 horas, entre 10 segu
horas, entre 10 segundos e 1 hora, entre 10 segundo
minutos, entre 10 segundos e 30 minutos, entre 10 s

15 minutos, entre 10 segundos e 5 minutos, entre 10

e 1 minuto, entre 1 minuto e 3 horas, entre 1 minut
hora, entre 1 minuto e 45 minutos, entre 1 minuto e
minutos, entre 1 minuto e 15 minutos, entre 1 minut
minutos, entre 10 minutos e 3 horas, entre 10 minut
hora, entre 10 minutos e 45 minutos, entre 10 minut
minutos, entre 10 minutos e 15 minutos, entre 30 mi
horas, entre 30 minutos e 1 hora, entre 30 minutos
minutos, entre 45 minutos e 3 horas, entre 45 minut
minutos, entre 45 minutos e 60 minutos, entre 1 hor
horas, entre 1 hora e 2 horas, entre 1 hora e 90 mi

em uma faixa entre dois desses valores.

submetida
de 3 horas
ndos e 2
s e 45
egundos e
segundos
oel
30
oeb
osel
os e 30
nutos e 3
e 45
os e 90
ae3

nutos, ou

[083] Em certas realizagcbes da presente

revelacdo, uma composi¢cdo em aerogel seca pode ser
a uma temperatura de tratamento entre 200°C e 750°C

duracéo entre 10 segundos e 3 horas.

submetida

para uma

[084] O tratamento térmico do material ou da

composicao em aerogel pode ocorrer em um ambiente d
reduzido. Dentro do contexto da presente revelacao,
“ambiente de oxigénio reduzido” se refere a uma atm
compreende uma concentracdo em volume de 10% em vol
oxigénio ou menos (que esta abaixo da quantidade de

em ar ambiente nas condicdes padrbes). Um ambiente
oxigénio reduzido pode compreender atmosferas press

positivas que tém concentracfes elevadas de gases i
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incluindo (entre outros) nitrogénio, argénio, hélio , heodnio,
argonio e xenoénio. Um ambiente de oxigénio reduzido também
pode compreender atmosferas de vacuo que tém concen tracOes
reduzidas de oxigénio, incluindo vacuos e vacuos pa rciais. Um
ambiente de oxigénio reduzido pode incluir, ainda, atmosferas
contidas em um recipiente vedado no qual a combusta o limitada
consumiu uma parte do teor de oxigénio na atmosfera vedada.
Um ambiente de oxigénio reduzido pode compreender 1 0% em
volume de oxigénio ou menos, 8% em volume de oxigén io ou
menos, 6% em volume de oxigénio ou menos, 5% em vol ume de
oxigénio ou menos, 4% em volume de oxigénio ou meno s, 3% em
volume de oxigénio ou menos, 2% em volume de oxigén i0o ou
menos, ou 1% em volume de oxigénio ou menos. Um amb iente de
oxigénio reduzido pode compreender entre 0,1 a 10% em volume
de oxigénio, entre 0,1 a 5% em volume de oxigénio, entre 0,1

a 3% em volume de oxigénio, entre 0,1 a 2% em volum e de
oxigénio, ou entre 0,1 a 1% em volume de oxigénio. Em uma
realizagdo da presente revelagdo, um material ou um a
composicdo em aerogel hidrofébico é tratado por cal or em uma
atmosfera de oxigénio reduzido compreendendo entre cerca de
85% a cerca de 99,9% de gas inerte (como nitrogénio ). Em uma
realizacéo preferida da presente revelagdo, uma com posicdo em
aerogel hidrofébica seca é tratada por calor em uma atmosfera
de oxigénio reduzido compreendendo entre cerca de 9 5% a cerca
de 99,9% de gas inerte (como nitrogénio) em uma tem peratura
entre cerca de 200°C e cerca de 800°C para uma dura cao entre

cerca de 1 minuto e cerca de 3 horas.

[085] O tratamento térmico de um material ou
uma composicdo em aerogel pode ser altamente detrim ental a
varias propriedades de certos materiais em aerogel. Por
exemplo: Rao et al (J. Sol-Gel Sci. Tech., 2004, 30 :141-147)
ensina um material em aerogel feito de precursores de TEOS
com uma variedade de reagentes hidrofobicos (inclui ndo MTMS,
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MTES, TMES, PhTES, ETES, DMCS, TMCS e HMDZ) adicion ados
através de cogelificacdo e derivacdo da superficie para
prover hidrofobicidade, mas que perdem toda a hidro fobicidade
quando expostos a temperaturas acima de 310°C (exce to o cogel
DMCS, que é estavel até 390°C e o cogel PhTES, que é estavel
até 520°C); Liu et al. (J. Sol-Gel Sci. Tech., 2012 , 62:126-
133) ensina um material em aerogel feito de precurs ores de
silicato de soédio que é tratado com HMDZ para prove ra
hidrofobicidade, mas que perde sua hidrofobicidade quando
exposta a temperaturas acima de 430°C em atmosfera padrao;
Zhou et al. (Inorg. Mat.,, 2008, 44-9:976-979) ensin a um
material em aerogel feito de precursores de TEOS qu e é
tratado com TMCS para prover hidrofobicidade, mas g ue perde
sua hidrofobicidade quando exposto a temperaturas a cima de
500°C na atmosfera padrdo. Em uma realizacéo, o tra tamento
térmico do material ou da composi¢cdo em aerogel da presente
revelacdo € limitado a exposicdo a temperaturas aba ixo de
950°C, abaixo de 900°C, abaixo de 850°C, abaixo de 800°C,
abaixo de 750°C, abaixo de 700°C, abaixo de 650°C, ou abaixo
de 600°C.

[086] Em certas realizagbes, a presente
revelacdo prové materiais em aerogel, composicoes e métodos
de processamento que possibilitam o tratamento térm ico
controlado para reduzir ou estabilizar o teor de
hidrocarboneto de combustivel do material em aeroge I
(melhorando, assim, as propriedades correspondentes do
material em aerogel como HOC e T d); € que também possibilitam
que o material em aerogel mantenha niveis funcionai s de
hidrofobicidade em altas temperaturas, incluindo ex posicdes a
temperaturas de cerca de 550°C ou mais e exposicoes a
temperaturas de cerca de 650°C ou mais.

[087] As realizagcbes da presente revelacéo
podem ser praticadas utilizando quaisquer das técni cas de
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processamento, extracdo e tratamento discutidas aqu i, bem
como outras técnicas de processamento, extracao e t ratamento
conhecidas pelos técnicos no assunto para producao de
aerogeis, materiais do tipo aerogel e composicoes e m aerogel,

conforme definido no presente documento.

[088] Composicbes em  aerogel podem  ser
reforcadas por fibra com varios materiais de reforg o de fibra
para atingir um produto compaésito mais flexivel, re siliente e
confortavel. Os materiais de reforco de fibra podem ser
adicionados aos geéis em qualquer ponto no processo de
gelificacdo para produzir uma composicdo em gel Umi da e
fibrosa. A composicdo em gel umida pode, entéo, ser seca para
produzir uma composicdo em aerogel reforcada de fib ra.
Materiais de reforco de fibra podem estar na forma de fibras
discretas, materiais de tecido, materiais de n&o te cido,
mantos, redes, tapetes e feltros. Refor¢cos em fibra podem ser
feitos de materiais organicos fibrosos, materiais i norganicos

fibrosos, ou combinagdes destes.

[089] Em uma realizagcao preferida, materiais de
reforgo de fibra de n&o tecido s&o incorporados na composicao
em aerogel como folha continua de materiais de refo rco de
fibra entrelagados ou interligados. O processo inic lalmente
compreende a producdo de uma folha continua de gel reforcado

em fibra por fundicdo ou impregnacdo de uma solucéo

precursora de gel em uma folha continua de materiai s de
refor¢o de fibra entrelagados ou interligados. A fa se liquida
pode entdo ser, pelo menos parcialmente, extraida d as folhas
em gel reforgadas por fibra para produzir uma compo sicdo em

aerogel reforcada em fibra do tipo folha.

[090] A composicdo em aerogel também pode
incluir um opacificante para reduzir o componente r adioativo
de transferéncia de calor. Em qualquer ponto antes da
formacao de gel, os compostos opacificantes ou prec ursores
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destes podem ser dispersos na mistura compreendendo

precursores em gel. Exemplos de compostos opacifica ntes
incluem, entre outros: Carboneto de Boro [B 4C], Diatomito,
Ferrita de manganés, MnO, NiO, SnO, Ag 20, Bi 203, negro de
fumo, oxido de titanio, 6xido de titanio de ferro, oxido de
aluminio, silicato de zirconio, 6xido de zirconio, oxido de
ferro (Il), oxido de ferro (lIl), diéxido de mangan és, Oxido
de titnio de ferro (ilmenita), 6xido de cromo, car bonetos
(como SiC, TiC ou WC), ou misturas destes. Exemplos de
precursores compostos opacificantes incluem, entre outros:
TiOSO,4 ou TiIOCI 5.

[091] Os materiais e as composi¢cdes em aerogel
da presente revelacdo mostraram ser altamente efica zes como
materiais de isolamento. Entretanto, as aplicacfes dos
métodos e dos materiais da presente revelagdo ndo s ao
destinadas a serem limitadas as aplicacdes relacion adas ao
isolamento. Os métodos e os materiais da presente r evelagao
podem ser aplicados a qualquer sistema ou aplicagéo gue se

beneficiaria da combinacdo Unica de propriedades ou

procedimentos providos pelos materiais e métodos da presente
revelacao.

[092] Os seguintes exemplos provéem varias
realizagcbes nao limitadoras e propriedades da prese nte
revelacao.

EXEMPLO 1

[093] Silicato de sédio grau K foi utilizado
como um precursor, que compreendeu uma razado SiO 2:Na,O de
2,88 em peso e conteve 31,7% em peso de SiO 2 € 11% em peso de
Na,O. Metil siliconato de sddio estava disponivel como 30% de

NaSiO3CH, em agua. Silicato de sbédio e metil siliconato de
sédio foram combinados de modo que 31,4% da massa d e aerogel
resultante originasse de metil siliconato de sédio (SiO 15 CH

de NaSiO 3CH), com um teor organico hidrofobico esperado de
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7,0% em peso dentro do material em aerogel.

[094] Esta combinacdo foi diluida com &agua
antes de adiciona-la a 32% de H 2SQ,, de modo que houve 9,68%
em peso de solidos de silica (6,64% em peso de SiO 2 e 3,04%
em peso de SIO ;5 CH) na solucéo acidificada. Ambos o H 2SQ eo
Na,SiO 3 foram resfriados a 10°C em um banho de gelo. Na 2SIiO3
foi adicionado lentamente a H 2SQ, com rapido agito. Esta
adicdo exotérmica foi feita em uma taxa, de modo qu e a
temperatura nunca estivesse acima de 12°C para evit ar
gelificacdo. A solucéo foi resfriada a 4°C para est imular a
precipitacdo de algum Na 2SQ-10H ;0. A temperatura da solugao
foi mantida a 4°C. Para precipitar, ainda, o sulfat o de
sédio, o etanol foi adicionado em uma quantidade eq uivalente
a 68,7% do volume da solugdo aquosa, de modo que a razao
molar dos componentes na solucéo fosse
1:0,409:2,34:6,97:0,156 de Si (de vidro de agua):Si (de metil

siliconato):EtOH:H 20:H,SQ. O Na ,SQ  foi imediatamente
removido por filtracdo a vacuo.

[095] Géis foram fundidos em densidade alvo do
aerogel de 0,07-0,08 g/cc por adicdo de hidréxido d e amoOnia
diluido (10% em volume de 28% de NH 4OH em &gua) como
catalisador. Fluxo de 85% em volume de solucéo, 5% em volume
de EtOH e 10% em volume de catalisador foi adiciona do
(adicionado por alguns segundos). Apos a adicdo do
catalisador, a solucéo foi agitada em 300 rpm por 3 0 s, entdo

fundida em uma fase de reforco de fibra e permitida

gelificar. ApGs o tratamento por cerca de 1 h, os m ateriais
em aerogel foram colocados em um banho de EtOH com uma razao
de volume de EtOH:gel de 3:1 por 6 h para reduzir o teor de
agua antes do envelhecimento. Eles foram, entéo, en velhecidos
por 14 h a 68°C em fluido de envelhecimento de etan ol
contendo 0,8% em peso/volume de NH 3 em uma razdo de
fluido:gel de 3:1. Os cupons foram submetidos a ext racao de
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solvente com CO , supercritico e, entdo, secos por 2 h a

110°C.

[096] A fase de reforco em fibra foi um manto
de PD de silica com fibras de diametro de 9 microns , cerca de
10 mm de espessura com uma densidade de cerca de 3, 8 oz/pés
quadrados. O material em aerogel resultante teve ce rca de 45%
em peso de aerogel e 55% em peso de fibra, resultan do em uma
densidade de material esperado de cerca de 0,16-0,2 0 gl/cc

(dada uma densidade de aerogel de 0,07-0,08 g/cc).

EXEMPLO 2

[097] Solugbes foram feitas por co-hidrolisagcéo
de TEOS e MTES em EtOH e H ,0 com catalisador acido. A razéo
molar dos materiais de solugdo foi ajustada para ob ter
aerogéis com cerca de 7,0% em peso de teor organico dentro do
material em aerogel. A solucdo foi agitada por 4 h a 60°C,
entdo resfriada em temperatura ambiente. Houve cerc a de 3% de
perda de volume da solu¢do durante a hidrélise e Et OH foi
adicionado para retornar a solugéo para seu volume original.

[098] 0,5 M de NH 4OH foi adicionado a solucdo
combinada, com uma densidade alvo do aerogel de 0,0 7-0,08
g/cc. A solucao foi fundida em uma fase de reforco em fibra e
possibilitada gelificar. Apés o tratamento por cerc ade 1 h,
0s materiais em aerogel foram envelhecidos por cerc ade 16 h
a 68°C em fluido de envelhecimento de etanol conten do 0,8% em

peso/volume de NH 3 em uma razdo de fluido:gel de 3:1. Os
cupons foram submetidos a extracdo de solvente com CQ

supercritico e, entdo, secos por 2 h a 110°C.

[099] A fase de reforco em fibra foi um manto
PD de silica com fibras de 9 microns de diametro, c erca de 10
mm de espessura com uma densidade de cerca de 3,8 o z/pés
quadrados. O material em aerogel resultante teve ce rca de 45%
em peso de aerogel e 55% em peso de fibra, resultan do em uma
densidade de material esperada de cerca de 0,16-0,2 0 gl/cc
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(dada uma densidade de aerogel de 0,07-0,08 g/cc).
EXEMPLO 3

[0100] Solucbes sédo feitas por co-hidrolisacéo
de TEOS e MTES em EtOH e H ,0 com catalisador acido. A razao

molar de materiais de solucdo € ajustada para obter aerogeis
com cerca de 7,0% em peso de teor organico dentro d o material
em aerogel. A solugcdo é agitada por 4 h a 60°C, ent ao
resfriada em temperatura ambiente. Carboneto de Bor o [B 4C],
negro de fumo, diéxido de manganés, Oxido de titani 0, ou
silicato de zircbnio sao incorporados em lotes sepa rados da
solugcdo combinada, que €, entdo, agitada por menos de 1 h.
[0101] 05 M de NH ,OH é adicionado a solucao
combinada, com uma densidade alvo do aerogel de 0,0 7-0,08
g/cc. A solugéo é fundida em uma fase de reforco em fibra e
permitida gelificar. ApGs o tratamento por cerca de 1h, os
materiais em aerogel sdo envelhecidos por cerca de 16 h a
68°C em fluido de envelhecimento de etanol contendo 0,8% em

peso/volume de NH 3 em uma razdo de fluido:gel de 3:1. Os

hY

cupons sdo submetidos a extracdo de solvente com CO

supercritico e, entdo, secos por 2 h a 110°C.

[0102] A fase de reforco em fibra é um manto PD
de silica com fibras de 9 microns de diametro, cerc ade 10 mm
de espessura com uma densidade de cerca de 3,8 o0z/p es
quadrados. O material em aerogel resultante tem cer ca de 45%
em peso de aerogel e 55% em peso de fibra, resultan do em uma
densidade de material esperada de cerca de 0,16-0,2 0 gl/cc
(dada uma densidade de aerogel de 0,07-0,08 g/cc).

EXEMPLO 4

[0103] A solucdo de polietilsilicato  foi
produzida por hidrolisacdo de TEOS em EtOH e H 20 com
catalisador acido e, entdo, agitada em temperatura ambiente
por menos de 6 h. A solucdo de polimetilsilsesquiox ano foi
produzida por hidrolisacdo de MTES em EtOH e H 20 com
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catalisador acido e, entdo, agitada em temperatura ambiente
por menos de 6 h. As solucdes de polietilsilicato ( TEQOS) e
polimetilsilsesquioxano (MTES) foram combinadas a f im de
obter aerogéis com cerca de 10-11% em peso de teor organico.
P06 de carboneto de silicone (F1200 Grit) ou p6 de d ioxido de
titAnio foram incorporados em lotes separados da so lucéo
combinada, com uma razdo de peso de solucdo:p6 de c erca de
15:1. A solucdo combinada foi agitada por menos de 1h.

[0104] 0,5 M de NH 4OH foi adicionado a solucéo
combinada, com uma densidade alvo dos aerogéis fina is de
0,07-0,08 g/cc. A solucéo foi fundida em uma fase d e reforgo
em fibra de vidro, ndo tecido e permitida gelificar . Os
materiais em aerogel foram envelhecidos por menos d e 10 h no

fluido de envelhecimento de etanol contendo 0,5% em
peso/volume de NH 3. Os cupons foram submetidos a extracdo de
solvente com CO , supercritico e, entdo, secos em calor

convencional em cerca de 180°C.

[0105] O material em aerogel resultante teve
cerca de 45% em peso de aerogel e 55% em peso de fi bra,
resultando em uma densidade de material esperada de cerca de
0,16-0,20 g/cc (dada uma densidade de aerogel de O, 07-0,08
g/cc).

EXEMPLO 5

[0106] A solucéo de polietilsilicato é produzida
por hidrolisacdo de TEOS em EtOH e H 2O com catalisador acido
e €, entdo, agitada em temperatura ambiente por men os de 6 h.
Uma solucdo de polimetilsilsesquioxano € produzida por
hidrolisacdo de MTES em EtOH e H 2O com catalisador acido e €,
entdo, agitada em temperatura ambiente por menos de 6 h. As
solucdes de polietilsilicato (TEOS) e polimetilsils esquioxano
(MTES) sdo combinadas a fim de obter aerogéis com c erca de
10-11% em peso de teor organico. Ferro Oxido, titan io
carboneto, diatomito, ferrita de manganés ou 6xido de titanio
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de ferro sdo incorporados em lotes separados da sol ucao
combinada. A solucdo combinada é agitada por menos de 1 h.
[0107] 0,5 M de NH ,OH é adicionado a solucdo
combinada, com uma densidade alvo de aerogéis finai s de 0,07-
0,08 g/cc. A solucédo é fundida em uma fase de refor co em
fiora de vidro, ndo tecido e permitida gelificar. O S
materiais em aerogel sdo envelhecidos por menos de 10 h no

fluido de envelhecimento de etanol contendo 0,5% em
peso/volume de NH 3. Os cupons sdo submetidos a extracdo de
solvente com CO , supercritico e, entdo, secos em calor

convencional a cerca de 180°C.

[0108] O material em aerogel resultante tem
cerca de 45% em peso de aerogel e 55% em peso de fi bra,
resultando em uma densidade de material esperada de cerca de
0,16-0,20 g/cc (dada uma densidade de aerogel de O, 07-0,08
g/cc).

EXEMPLO 6

[0109] Solugbes foram feitas por co-hidrolisagéo
de TEOS e um organosilano hidréfobo, em EtOH e 1 mM de &cido
oxdalico aquoso. Os coprecursores de organosilano hi dréfobo
poderiam ser escolhidos dos seguintes: metil trimet oxisilano
(MTMS), metil trietoxisilano (MTES), trimetil etoxi silano
(TMES), etil trietoxisilano (ETES) e fenil-trietoxi silano
(PhTES). Neste exemplo, PhTES foi utlizado como o
organosilano hidréfobo. A razdo molar de EtOH:H 20:4cido

-4

oxalico foi mantida constante a 5:7:1,26x10 , com o acido

oxalico introduzido com a agua como 1 mM de acido o xalico.
Uma razdo molar de TEOS e PhTES foi provida a fim d e obter
aerogeéis com 8,0 e 9,0% em peso de teor orgéanico hi drofobico
em cada caso e a densidade alvo foi 0,07-0,08 g/cc. As razbes

molares dos componentes de solugdo para estas duas
formulacdes foram 0,0719:1:8,98:12,57:2,26x10 4 e
0,0825:1:9,18:12,85:2,31x10 4 PhTES:TEOS:EtOH:H ,0: acido
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oxalico, respectivamente.

[0110] As solucbes foram agitadas por 15 min,
entdo, fundidas em uma fase de reforco em fibra e p ermitidas
gelificar em um forno a 60°C. Apds o tratamento por 21-33 ha
60°C, os materiais em aerogel foram envelhecidos po r22 h a
68°C em fluido de envelhecimento de etanol contendo 0,8% em

peso/volume de NH 3 em uma razdo de fluido:gel de 3:1. Os
cupons foram submetidos a extracdo de solvente com CQ

supercritico e, entdo, secos por 2 h a 110°C.

[0111] A fase de reforco em fibra foi um manto
PD de silica com fibras de 9 microns de diametro, c erca de 10
mm de espessura com uma densidade de cerca de 3,8 o z/pés
quadrados. O material em aerogel resultante teve ce rca de 45%
em peso de aerogel e 55% em peso de fibra, resultan do em uma
densidade de material esperada de cerca de 0,16-0,2 0 glcc

(dada uma densidade de aerogel de 0,07-0,08 g/cc).

EXEMPLO 7

[0112] As solugcdes foram feitas por co-
hidrolisagdo de TEOS e PhTES em MeOH com 1 mM de ca talisador
acido oxalico aquoso. A razdo molar de MeOH:H »0:4cido oxalico

-4

foi mantida constante a 66:7:1,26x10 , com o acido oxalico

introduzido com a &gua como 1 mM de acido oxalico. A
densidade alvo foi 0,07-0,08 g/cc para todas as for mulacdes.

O teor de PhTES foi variado para atingir os aerogeéi s com 7,0,

11,0, ou 19,0% em peso de teor organico alvo. As ra z0es
molares de componentes de solucdo para estas formul acoes
foram 1:0,062:16,57:1,76:3,16x10 >,
1:0,105:18,15:1,93:3,47x10 ® e 1:0,217:22,18:2,35:4,24x10 s

TEOS:PhTES:MeOH:H,O:acido  oxalico, respectivamente.  As
solucbes foram agitadas por 24 h a 28°C.

[0113] Para gelificar as soluc¢des hidrolisadas,
1 M de NH 4OH foi adicionado em uma quantidade que adiciona um

1 mol adicional de H 2O para cada mol de H 2O na etapa
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anterior. Isto contribui 0,0316, 0,0347, ou 0,0424 mol de
NH,OH por mol de TEOS para 7,0, 11,0 e 19,0% em peso d e
formulacbes organicas, respectivamente. As solucdes foram
agitadas por 3 min, entdo, fundidas em uma fase de reforco em
fibra e permitidas gelificar a 28°C. Os géis foram tratados
em temperatura ambiente por 2 dias, entdo mergulhad 0S em um
banho de etanol por 4 dias com etanol fresco a cada 24 h. Os
cupons foram submetidos a extracdo de solvente com CQ

supercritico e, entdo, secos por 2 h a 110°C.

[0114] A fase de reforco em fibra foi um manto
PD de silica com fibras de 9 microns de diametro, c erca de 10
mm de espessura com uma densidade de cerca de 3,8 o z/pés
quadrados. O material em aerogel resultante teve ce rca de 45%
em peso de aerogel e 55% em peso de fibra, resultan do em uma
densidade de material esperada de cerca de 0,16-0,2 0 glcc

(dada uma densidade de aerogel de 0,07-0,08 g/cc).

EXEMPLO 8

[0115] As solugcdes foram feitas por co-
hidrolisagao de tetraetilortosilicato (TMOS) e PhTE S em MeOH
com 86 mM de catalisador NH 4OH. A razdo molar entre os

solventes e o0 catalisador foi mantida constante a
11:5:3,7x10 23 MeOH:H,0:NH,OH, com o NH ,OH introduzido com a
agua como 86 mM NH ,OH. A densidade alvo foi 0,07-0,08 g/cc

para todas as formulagdes. O teor de PhTES foi vari ado para
atingir os aerogéis com 7,0, 11,0, ou 19,0% em peso de teor
organico alvo. As razbes molares de componentes de solucéo
para estas formulagcbes foram 1:0,062:16,61:7,55:5,5 9x10 3,
1:0,105:18,04: 8,20:6,07x10 2 e 1:0,217:21,78:9,90:7,33x10 3
TMOS:PhTES:MeOH:HO:NH,OH, respectivamente.

[0116] As solucbes foram agitadas por 15 min,
entdo, fundidas em uma fase de refor¢co em fibra e p ermitidas
gelificar. Os géis foram tratados em temperatura am biente por
3 dias, entdo, mergulhados em um banho de etanol po r 4 dias
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com etanol fresco a cada 24 h. Os cupons foram subm etidos a
extracdo de solvente com CO 2 supercritico e, entdo, secos por
2ha1l10°C.

[0117] A fase de reforco em fibra foi um manto
PD de silica com fibras de 9 microns de diametro, c erca de 10
mm de espessura com uma densidade de cerca de 3,8 o z/pés
quadrados. O material em aerogel resultante teve ce rca de 45%
em peso de aerogel e 55% em peso de fibra, resultan do em uma
densidade de material esperada de cerca de 0,16-0,2 0 gl/cc

(dada uma densidade de aerogel de 0,07-0,08 g/cc).

EXEMPLO 9

[0118] As solugcdes foram feitas por co-
hidrolisacao de TEOS e 1,2-bis(trietoxisilil)etano (BTESE) em
EtOH e H ,O com 1 M catalisador HCI. Aerogéis com 7,0, 8,0, o u
9,0% em peso de teor organico foram obtidos utiliza ndo as
razdes molares TEOS:BTESE:EtOH:H 2O:HCI de
1.0,223:13,84:3,46:2,42x10 3, 1:0,275:15,04:3,76:2,63x10 3 e
1.0,334:16,24:4,06:2,84x10 3 respectivamente. Em cada caso,
a razdo entre os solventes e o catalisador foi mant ida
constante a 8:2:1,4x10 3 EtOH:H ,0:HCl enquanto o teor de BTESE
foi variado. A solugcao foi agitada por 4 h a 60°C, entao,
resfriada a temperatura ambiente. Houve cerca de 3% de perda

de volume da solucdo durante a hidrdlise e EtOH foi

adicionado para retornar a solucéo para seu volume original.
[0119] Para gelificar a solucdo hidrolisada,

NH,OH diluido foi adicionado, de modo que a solucéo fu ndida

final conteve 8,0% em volume de 0,5 M NH 4OH e a densidade

alvo dos aerogéis finais foi 0,07-0,08 g/cc. A solu cao foi

fundida em uma fase de reforco em fibra e permitida

gelificar. ApGs o tratamento por cerca de 1 h, os m ateriais
em aerogel foram envelhecidos por cerca de 16 h a 6 8°C em
fluido de envelhecimento de etanol contendo 0,8% em

peso/volume de NH 3 em uma razdo de fluido:gel de 3:1. Os
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cupons foram submetidos a extracdo de solvente com CQ

supercritico e, entdo, secos por 2 h a 110°C.

[0120] A fase de reforco em fibra foi um manto
PD de silica com fibras de 9 microns de diametro, c erca de 10
mm de espessura com uma densidade de cerca de 3,8 o z/pés
quadrados. O material em aerogel resultante teve ce rca de 45%
em peso de aerogel e 55% em peso de fibra, resultan do em uma
densidade de material esperada de cerca de 0,16-0,2 0 gl/cc

(dada uma densidade de aerogel de 0,07-0,08 g/cc).

EXEMPLO 10

[0121] Silicato de sddio de grau K é utilizado
como um precursor, que compreende uma razédo de SiO 2:Na O de
2,88 em peso e contém 31,7% em peso de SiO 2 € 11% em peso de
Na,O. O precursor de silicato de sodio € primeiro dilu ido com
agua, entdo, adicionado a 32% de H 2SQ. A solucéo resultante
compreende 10,34% em peso de SiO 2, 1,34 MdeNa “el50Mde
H" na solucdo acidificada. Ambos o H 2SQ e o Na ,SiO3 séo
resfriados a 10°C em um banho de gelo, entdo, o Na 2SiO3 é
adicionado lentamente a solu¢do de H 2SQ, com rapido agito.
Esta adicdo exotérmica é feita em uma taxa, de modo que a

temperatura nunca esteja acima de 12°C para evitar
gelificagdo. A solucédo é resfriada a 4°C para estim ular a
precipitacdo de algum Na 2SQ;-10H ;0. A temperatura da solucao e
mantida a 4°C.

[0122] THF é adicionado em uma quantidade até

6,72% em peso de SIO , estar na solucdo final, assim

precipitando ainda Na 2SQ. O Na ,SQ  precipitado €
imediatamente removido por filtracdo a vacuo e NaCl e
adicionado a solucéo filtrada até a solucdo ser sat urada. O
NaCl induz a separacao de uma fase aquosa e organic a. 95% de
H,O sdo removidos da fase organica e 100% de SiO 2 Sao
divididos na fase organica. A fase organica € isola da, com um
teor solido esperado de cerca de 0,18 g de SiO o/mL. Etanol &
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adicionado em uma quantidade equivalente a 104% do volume da
camada de THF, de modo que a razdo molar de compone ntes na
solucéo seja 1(Si):6,256(EtOH):0,975(H 20):4,115(THF).

[0123] Uma solucdo precursora de MTES ¢é
preparada, compreendendo: 69,4% em peso de MTES com 2,7
H,O:Si (razdo molar) e 70 mM de acido acético (99,7%) diluido
com EtOH, que prové um teor de sélido esperado de 2 6% em peso
[SiIO 15 (CH3)l. A razdo molar de MTES:EtOH:H ,O:HOAC &
1:0,624:2,703:0,0199. A solucdo € agitada por 5 h e m um
termo, entéo, irrigada por resfriamento.

[0124] A solugdo de 85,9% em volume de acido
silicico (1a) e a solucéo de 14,1% em volume de MTE S (1b) séo
combinadas e agitadas por 2 h, com 31,4% em peso es perado da

massa de aerogel final que se origina do componente
hidrofébico (SiO 15 CH de MTES) e um teor orgéanico hidrofébico
esperado de 7,0% em peso.

[0125] Géis sao fundidos em uma densidade alvo
do aerogel de 0,07-0,08 g/cc por adicdo de EtOH e h idroxido
de amoénia diluido (2,5% em volume de 28% NH 4OH em agua) como
catalisador. O fluxo da solucdo de 67% em volume, 2 1% em
volume de EtOH e 12% em volume de catalisador é uti lizado
(adicionado por alguns segundos). Apos a adicdo do
catalisador, a solucédo é agitada em 300 rpm por 30 S, entao,
fundida em uma fase de reforco em fibra e permitida
gelificar. ApGs o tratamento por cerca de 1 h, os m ateriais
em aerogel sdo envelhecidos por cerca de 16 h a 68° C no
fluido de envelhecimento de etanol contendo 0,8% em
peso/volume de NH 3 em uma razdo de fluido:gel de 3:1. Os
cupons sdo submetidos a extracdo de solvente com CO 2

supercritico e, entdo, secos por 2 h a 110°C.

[0126] A fase de reforco em fibra € um manto PD
de silica com fibras de 9 microns de diametro, cerc ade 10 mm
de espessura com uma densidade de cerca de 3,8 o0z/p es
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quadrados. O material em aerogel resultante tem cer ca de 45%
em peso de aerogel e 55% em peso de fibra, resultan do em uma
densidade de material esperada de cerca de 0,16-0,2 0 gl/cc

(dada uma densidade de aerogel de 0,07-0,08 g/cc).
EXEMPLO 11
[0127] Silicato de sédio de grau K é utilizado,

tendo 2,88 de SiO 2:Na O em peso, contém 31,7% em peso de SiO 2
e 11% em peso de Na ,0O e tem uma densidade de 1,48 g/mL. E

primeiro diluido com agua, de modo que a solucdo di luida
contém 22,1% em peso de vidro de agua original (7,0 % em peso
de SiO ;). O silicato de sddio diluido é ion trocado passan do-

+

o através da resina Na amberlite. O acido silicico
resultante é, entdo, gelificado por adicdo de H 20 el M

catalisador NH 4OH, de modo que o H ,O diluente e o fluxo do

catalisador constituam 6,9% em volume e 0,4% em vol ume,
respectivamente, do hidrosol final. A solugéo é agi tada a 300
rpm por 30 segundos antes de fundir em uma fase de reforco em
fiora e gelificagdo. A razdo molar de Si:H 2O:NH; é
1:47,8:0,0016 e a densidade do aerogel de silica al vo é 0,07-
0,08 g/cc. Os géis sao envelhecidos a 50°C por 3 h. A troca
de solvente com etanol € realizada trés vezes em 36 h, entéo,

o etanol é trocado com hexano trés vezes em 36 h.

[0128] A fase de reforco em fibra € um manto PD
de silica com fibras de 9 microns de diametro, cerc ade 10 mm
de espessura com uma densidade de cerca de 3,8 o0z/p es
quadrados. O material em aerogel resultante tem cer ca de 45%
em peso de aerogel e 55% em peso de fibra, resultan do em uma
densidade de material esperada de cerca de 0,16-0,2 0 gl/cc
(dada uma densidade de aerogel de 0,07-0,08, ndo in cluindo o

tratamento hidrofobico).

[0129] O tratamento hidrofébico do gel umido é
feito com um dos seguintes agentes hidrofébicos de sililacéo:
metiltrimetoxisilano  (MTMS), metiltrietoxisilano (M TES),
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viniltrimetoxisilano (VTMS), feniltrimetoxisilano ( PhTMS),
feniltrietoxisilano (PhTES), ou dimetildimetoxisila no
(DMDMS). A silanizacdo dos géis € realizada em um b anho de
hexano contendo 20% em volume de hidrofobo a 50°C p or 24 h
utilizando uma razao de fluido:gel de 4:1. A razédo molar do
hidrofobo no fluido para Si no gel varia de 28 - 5 ,0
dependendo de qual hidrofobo € utilizado. Os géis s ao lavados
com hexano duas vezes em 24 h, entdo, submetidos a extracao

de solvente com CO  , supercritico e, entdo, secos por 2 h a

110°C.

EXEMPLO 12

[0130] O gel de silica €& preparado pela
hidrélise e condensacgéo de TEOS, diluido em EtOH, n a presenca
de catalisador acido oxalico. A razdo molar de
TEOS:EtOH:H ,0:4cido oxalico é 1:7,60:10,64:1,92x10 ‘4, com o
acido oxdlico introduzido com a agua como 1 mM de a cido
oxalico. A densidade do aerogel de silica alvo é de 0,07-0,08
g/cc. A solucado é agitada por 15 min, entdo, fundid a em uma
fase de reforco em fibra e permitida gelificar em u m forno a
60°C.

[0131] A fase de reforco em fibra é um manto PD
de silica com fibras de 9 microns de diametro, cerc ade 10 mm
de espessura com uma densidade de cerca de 3,8 o0z/p es
quadrados. O material em aerogel resultante tem cer ca de 45%
em peso de aerogel e 55% em peso de fibra, resultan do em uma
densidade de material esperada de cerca de 0,16-0,2 0 gl/cc
(dada uma densidade de aerogel de 0,07-0,08 g/cc, n ao

incluindo o tratamento hidrofébico).

[0132] O gel é transferido a um banho contendo
20% em volume de um reagente hidrofébico em metanol e
aquecido a 45°C por 24 h utilizando na razéo de flu ido:gel

4:1. O reagente hidrofébico €é um dos seguintes:

metiltrimetoxisilano  (MTMS), metiltrietoxisilano (M TES),
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etiltrietoxisilano (ETES), ou feniltrietoxisilano ( PhTES). A
razdo molar do hidréfobo no fluido para Si no gel v aria de
2,8 - 4,8 dependendo de qual hidrofobo é utilizado. Os géis
sao, entdo, lavados com EtOH trés vezes, 6 h por ve z,a45°C,
entdo, submetidos a extracao de solvente com CO 2 supercritico

e, entdo, secos por 2 h a 110°C.

EXEMPLO 13

[0133] Os exemplos 1, 2, 6, 7, 8 e 9 produziram
composicdes em aerogel com cerca de 7,0-9,0% em pes o de teor
organico hidrofébico no material em aerogel (3,0-5, 0% em peso
do compdésito) esperado em cada exemplo. O exemplo 4 produziu
composi¢cdes em aerogel com cerca de 9,0-11,0% em pe so de teor
organico hidrofébico no material em aerogel (4,0-6, 0% em peso

do compodsito). Os exemplos 7 e 8 também produziram

composicdes em aerogel com cerca de 11,0% em peso e 19,0% em
peso de teor organico hidrofébico de PhTES no mater ial em
aerogel (6,0-9,0% em peso do compdsito). Os exemplo s3eb
podem produzir composi¢cbes em aerogel com cerca de 9,0-11,0%
em peso de teor organico hidrofébico no material em aerogel
sob condi¢cdes de producdo ajustadas (quantidade de material
hidrofébico, tempo, temperatura, etc.). Os exemplos 10-12
podem produzir as composi¢cdes em aerogel com cerca de 7,0-
9,0% em peso de teor organico hidrofobico no materi al em
aerogel sob condi¢cdes de producao ajustada (quantid ade de

material hidrofobico, tempo, temperatura, etc.).

[0134] As amostras produzidas nos Exemplos 1, 2,
6, 7, 8 € 9, bem como as amostras produzidas no Exe mplo 4 que
compreendem poé de carboneto de silicone, foram subm etidas ao
tratamento térmico em um forno de tubo sob N 2, COM uma taxa
de rampa de temperatura de 10°C/min até que uma sel ecao de
temperatura de tratamentos que varia entre 200°C e 700°C foi
atingida. Ap6s um periodo de duracdo de tratamento ser
concluido, o forno foi permitido resfriar em uma ra mpa de
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resfriamento de 5°C/min e as amostras foram removid as.

[0135] As amostras tratadas incluiram: 7% de
amostras de MTES do Exemplo 2; 7% de amostras de Na SiO3CH do
Exemplo 1; 7%, 8% e 9% de amostras de BTESE do Exem plo 9; 8%

e 9% de amostras de PhTES do Exemplo 6; 7%, 11% e 1 9% de
amostras de PhTES do Exemplo 7; e 7%, 11% e 19% de amostras
de PhTES do Exemplo 8. As amostras foram submetidas ao
tratamento térmico sob varias temperaturas que vari am entre
200°C e 700°C, para duracdes de tempo que variam en tre 10
segundos e 1 hora. As amostras tratadas em 475°C po r 10
minutos e 525°C por 10 minutos foram selecionadas p ara teste
adicional.

[0136] As amostras produzidas no Exemplo 4 que
compreendem pé de dioxido de titAnio foram submetid as ao
tratamento térmico pela vedagédo de cupons de amostr a de cada
lote em sacolas de ac¢o inoxidavel e insercdo das sa colas em
um forno inerte preaquecido em varias temperaturas entre
450°C e 800°C por um periodo ndo maior que 60 minut 0S.

[0137] As amostras tratadas do Exemplo 4 (p6é de
diéxido de titAnio ou pé de carboneto de silicone) sao
identificadas na presente revelagédo pelo material e m poé (S =
carboneto de silicone; T = didéxido de titanio), pel a
temperatura de tratamento térmico (450-800) e pelo periodo de
tratamento (0-60).

[0138] O tratamento térmico das amostras de 7%,

8% e 9% de BTESE mostrou sinais de decomposi¢cdo com ecando em
cerca de 475°C. Todos os tratamentos térmicos de am ostras de
PhTES todos mostraram sinais de espécies de fenil i nstaveis

em altas temperaturas acima de 400°C.

EXEMPLO 14

[0139] A tabela 1 apresenta medicbes de
densidade para amostras de compdsito de aerogel tra tadas do
Exemplo 13. As medicbes da densidade foram concluid as de
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acordo com ASTM C167. Todas as amostras em aerogel de
compoésito tiveram as densidades medidas abaixo de 0 ,216 gl/cc.

EXEMPLO 15

[0140] A tabela 1 apresenta as medicbes de
condutividade térmica (TC) para amostras de composi to de
aerogel tratadas do Exemplo 13. As medi¢cdes de TC f oram
concluidas de acordo com ASTM C177 em uma temperatu ra de
cerca de 37,5°C e uma compressao de 2 psi (amostras 8x8) ou 8

psi (amostras 4x4).

[0141] Todas as amostras de composito de aerogel
tratadas tiveram as medi¢Bes de condutividade térmi ca em, ou
abaixo de, 31,6 mW/mK.

EXEMPLO 16

[0142] Espera-se que uma composicdo em aerogel
com cerca de 7,0-8,0% em peso de teor organico hidr ofdbico
seja tipicamente hidrofilica conforme produzida, co m um valor
de absorcdo de &gua esperado C1511 (sob submersdo d e 15
minutos em condi¢bes ambientes) de cerca de 350% em peso ou
mais alto.

[0143] A tabela 1 apresenta as medigbes de
absorcdo de 4gua liquida para as amostras de compos ito de
aerogel tratadas do Exemplo 13, ambas antes e apos o]
tratamento térmico de oxigénio reduzido. Todas as m edicdes
foram feitas de acordo com ASTM C1511 (sob submersa o de 15

minutos em condi¢cdes ambientes).
[0144] As amostras de pré-tratamento para 7% de

MTES e 7% de NaSiO 3;CH; tiveram medicOes de absorcdo de agua

liquida acima de 400% em peso de absorcédo de agua. Todas as
amostras de pré-tratamento para 7%, 8% e 9% de BTES E tiveram
medicdes de absorcéo de agua liquida acima de 340% em peso de
absorcdo de agua. Todas as amostras de pré-tratamen to para
materiais de PhTES tiveram as medicOes de absorcéo de agua

liquida acima de 280%.
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[0145] As amostras de pos-tratamento para 7% de

MTES tiveram as medicfes de absorcao de agua liquid a de cerca

de 0,0% em peso de absorcdo de agua, o que € mais b aixo que
as amostras de pré-tratamento para 7% de MTES. As a mostras de
pos-tratamento para 7% de NaSiO 3CH tiveram medicoes de
absorcédo de agua liquida de cerca de 81% em peso de absorcao
de agua (para amostras tratadas com calor a 475°C p or 10
min). Todas as amostras de poés-tratamento para BTES E tiveram

medicdes de absorcéo de agua liquida acima de 290% em peso de
absorcdo de agua. Todas as amostras de pos-tratamen to para
PhTES tiveram medi¢cdes de absorcdo de agua liquida acima de

275% em peso absor¢cdo de agua.

EXEMPLO 17

[0146] A tabela 1 apresenta as medicbes de calor
de combustdo (HOC) para as amostras de compdsito de aerogel
tratadas do Exemplo 13, ambas antes e apds o tratam ento
térmico de oxigénio reduzido. As medi¢cdes de HOC fo ram
concluidas de acordo com as condigbes compardveis c om as

normas de medicéo de ISO 1716.

[0147] As amostras de pré-tratamento para 7% de
MTES tiveram medicdoes de HOC de cerca de 600 cal/g; as
amostras de poOs-tratamento (tratadas com calor a 52 5°C por 10
min) tiveram medicdbes de HOC de cerca de 425 callg. As
amostras de pré-tratamento para 7% de NaSiO 3CH tiveram
medicdes de HOC de cerca de 415 cal/g; as amostras de pos-
tratamento (tratadas com calor a 525°C por 10 min) tiveram
medicdes de HOC de cerca de 140 cal/g. As amostras de pré-
tratamento para 9% de BTESE tiveram medi¢cbes de HOC de cerca
de 780 cal/g; as amostras de pos-tratamento para 9% de BTESE
(tratadas com calor a 525°C por 10 min) tiveram med icOes de
HOC de cerca de 285 cal/g. As amostras de pré-trata mento para
9% de PhTES (do Exemplo 3-1) tiveram medices de HO C de cerca
de 437 callg; as amostras de pos-tratamento (tratad as com
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calor a 525°C por 10 min) tiveram medi¢c6es de HOC d e cerca de
144 cal/lg. As amostras de pré-tratamento para 7% de PhTES (do
Exemplo 3-3) tiveram medicbes de HOC de cerca de 35 1 callg;
as amostras de pés-tratamento (tratadas com calor a 400°C por
10 min) tiveram medi¢cbes de HOC de cerca de 120 cal /g. As
amostras de pré-tratamento para 11% de PhTES (do Ex emplo 3-3)
tiveram medicdes de HOC de cerca de 403 cal/g; as a mostras de
pos-tratamento (tratadas com calor a 400°C por 10 m in)

tiveram medices de HOC de cerca de 110 cal/g.

EXEMPLO 18

[0148] A figura 1 mostra a andlise de NMR de
CP/MAS ?°Si no estado solido para amostras para 7% de MTES d 0
Exemplo 13, ambas antes e apds o tratamento térmico de

oxigénio reduzido a 525°C por 10 minutos.

[0149] As amostras de pré-tratamento para 7% de
MTES mostraram as razdes T 12T 3 de cerca de 0,463 e as razdes
Q2:Q* de cerca de 1,961. As amostras de pés-tratamento p ara
7% de MTES mostraram razées T 1-2.T 3 de cerca de 0,272 e razdes
@3:Q* de cerca de 0,842. Os picos de sobreposicdo foram

descomplicados integrados individualmente para obte r as
razdes.

EXEMPLO 19

[0150] A figura 2 mostra a analise TGA/DSC para
amostras para 7% de MTES, amostras para 7% de NaSiO 3CH,
amostras para 9% de BTESE e amostras para 9% de PhT ES
(Exemplo 3-1) do Exemplo 13, ambas antes e apos o't ratamento
térmico de oxigénio reduzido em 525°C por 10 minuto s. A
analise TGA/DSC foi concluida para temperaturas que variam de
temperatura ambiente até 1000°C, com uma taxa de ra mpa de
20°C/min.

[0151] A tabela 1 apresenta o0 inicio de
temperaturas de decomposicao térmica (°C) para as a mostras de
pos-tratamento, com base nas plotagens de andlise T GA/DSC
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As amostras de pos-tratamento para 7% de

MTES (tratadas com calor a 525°C por 10 min) tivera

de T 4 de cerca de 545°C. As amostras de pos-tratamento p
7% NaSIiO ;CH; (tratadas com calor a 525°C por 10 min) tiveram

medicdes de T

¢ de cerca de 600°C. As amostras de poOs-

tratamento para 9% de BTESE (tratadas com calor a 5

10 min) tiveram medicOes de T

m medicdes

ara

25°C por

4 de cerca de 460°C. As amostras

de pos-tratamento para 9% de PhTES (tratadas com ca lor a
525°C por 10 min) tiveram medi¢cOes de T ¢ de cerca de 595°C.
[0153] Tabela 1
Densi- x =
dade | Condui | ADSOiGRo | Absorcdo
Exemplo Do  vidade liquida* liquida** Hoc* HOC* JC
Co_mpo- térmica** (% em (% em (cal/g) (cal/g) (°C)
Sito (mMW/M-K)
(g/cc) peso) peso)
1 0,173 30,5 ~450 81,0 416 142 600
2 0,159 251 ~425 0,0 601 426 544
4-T-5-600 0,206 15,9 - 5,8 - 269 636
4-T-10-600 | ~0,200 = - 0,9 = = 626
4-T-5-625 0,187 15,8 = 4,5 = 317 624
4-T-10-625 | ~0,185 = - 1,7 = = 625
4-T-5-650 0,203 16,85 = 15 - 265 636
4-T-20-650 | ~0,200 = - 1,5 = = 625
4-5-10-525 0,202 16,0 = ».,5 - 355 609
4-S-10-550 0,216 18,0 - D,0 - 316 610
4-S-10-575 0,212 - - 0,0 - 343 625
6-8% 0,142 = 475 401,0 252 ] =
6-9% 0,148 21,0 480 432,0 437 144 594
7-1% 0,185 20,3 450 360,0 715 14¢ -
7-11% 0,182 24,9 371 311,0 868 352 =
7-19% 0,199 31,2 283 77,0 1076 571 =
8-7% 0,180 17,9 403 354,0 351 132 -
8-11% 0,177 17,5 412 413,0 403 157 -
8-19% 0,175 18,7 461 04,0 531 303 =
9-7% 0,182 - ~400 343,0 612 — -
9-8% 0,180 = ~355 328,0 - ] =
9-9% 0,183 31,6 ~345 £97,0 780 287 459
Antes do tratamento térmico de
* oxigénio reduzido
ApOs o tratamento térmico de oxigénio reduzido em 4 75°C
* -525°C por 10 min, a menos que indicado de outro mo do
- Nenhuma medi¢do tomada
[0154] Conforme aqui utilizado, a conjuncéao “e”
é destinada a ser inclusiva e a conjuncéo “ou” ndo se destina
a ser exclusiva, a menos que indicado em contrario. Por
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exemplo, a expressao “ou, alternativamente” destina -se a ser
exclusiva.

[0155] O uso dos termos “um”, “uma”, “0” e “a”,
ou referentes semelhantes no contexto de descrever a
revelacao (especialmente no contexto das reivindica cOes) deve
ser interpretado para cobrir tanto o singular como o plural,
a menos que indicado em contrario ou claramente con tradito

pelo contexto.

[0156] Os termos “compreendendo”, “tendo”,
“incluindo” e “contendo” devem ser interpretados co mo termos
abertos (ou seja, significando “incluindo, entre ou tros”,) a

menos que observado em contrario.

[0157] Conforme aqui utilizado, o termo “cerca
de” se refere a um grau de desvio tipico para uma p ropriedade
particular, composi¢cdo, quantidade, valor ou parame tro,
conforme identificado; como desvios com base em err 0S
experimentais, erros de medicao, erros de aproximag ao, erros
de célculo, desvios padrdo de um valor médio, peque nos

ajustes de rotina e assim por diante.

[0158] A recitagcdo de faixas de valores neste
documento destina-se meramente a servir como um mét odo
abreviado de se referir individualmente a cada valo r separado
gue cai dentro da faixa, a menos que aqui indicado de outro
modo, e cada valor separado € incorporado no relatd ro
descritivo como se fosse individualmente descrito a qui.
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REIVINDICACOES

1. COMPOSITO EM AEROGEL REFORCADO, caracterizado
por compreender:

um material de reforco que inclui um material de
fibra ou um material de espuma;

uma estrutura com base em silica integral com o
material de reforco; e

materiais orgénicos hidrofdébicos na estrutura com
base em silica;

em que a estrutura com base em silica compreende
materiais em aerogel monolitico e,

o compdésito em aerogel reforcado tem as seguintes
propriedades:

i) absorcdo de A&gua liquida de 40% em peso ou
menos; e

ii) inicio de decomposicdo térmica dos materiais
orgédnicos hidrofébicos em 500°C ou mais.

2. COMPOSITO EM AEROGEL REFORCADO, de acordo com a
reivindicacdo 1, caracterizado pelo compbdsito em aerogel
reforcado ter a seguinte propriedade: iii) calor de combustéo
de 717 cal/g ou menos.

3. COMPOSITO EM AEROGEL REFORCADO, de acordo com
qualquer uma das reivindicag¢des 1 ou 2, caracterizado por
compreender uma folha de material de reforgo de fibra.

4. COMPOSITO EM AEROGEL REFORCADO, de acordo com
qualquer uma das reivindicacdes 1 a 3, caracterizado por ter
as seguintes propriedades: i) absorcdo de agua liquida de 40%
em peso ou menos; 1i) inicio de decomposicdo térmica de

materiais orgdnicos hidrofébicos entre 500°C e 635°C; 1iii)
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calor de combustdo entre 265 cal/g e 717 cal/g; e 1iv)
condutividade térmica entre 15 mW/M*K e 40 mW/M*K.

5. COMPOSITO EM AEROGEL REFORCADO, de acordo com
qualquer uma das reivindicagdes 1 a 4, caracterizado por ter
uma ou mais das seguintes propriedades: ii) inicio de
decomposicdo térmica de materiais orgdnicos hidrofdbicos
entre 525°C e 635°C; ou iii) calor de combustdo entre 265
cal/g e 600 cal/g.

6. COMPOSITO EM AEROGEL REFORCADO, de acordo com
qualquer uma das reivindicagdes 1 a 4, caracterizado por ter
uma ou mais das seguintes propriedades: 1ii) inicio de
decomposicdo térmica de materiais orgdnicos hidrofébicos
entre 550°C e 635°C; ou 1iii) calor de combustdo entre 265
cal/g e 550 cal/g.

7. COMPOSITO EM AEROGEL REFORCADO, de acordo com
qualgquer uma das reivindicacdes 1 a 4, caracterizado por ter
uma ou mais das seguintes propriedades: 1ii) inicio de
decomposicdo térmica de materiais orgdnicos hidrofébicos
entre 575°C e 635°C; ou 1ii) calor de combustdo entre 265
cal/g e 500 cal/g.

8. COMPOSITO EM AEROGEL REFORCADO, de acordo com
qualquer uma das reivindicac¢des 1 a 7, caracterizado pelo
teor orgénico hidrofdébico no compdsito em aerogel reforcado
estar entre 2% em peso e 15% em peso.

9. COMPOSITO EM AEROGEL REFORCADO, de acordo com
qualquer uma das reivindicacdes 1 ou 2, caracterizado pelos
materiais precursores de silica gel serem selecionados a
partir de trimetil metoxissilano [TMS], dimetil
dimetoxisilano [DMS], metiltrimetoxisilano [MTMS], trimetil-

etoxisilano, dimetil dietoxisilano [DMDS],
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metiltritoxissilano [MTES], etil trietoxissilano [ETES],
dietil dietoxisilano, etil trietoxissilano, propil
trimetoxissilano, propil-trietoxisilano, fenil-
trimetoxisilano, fenil-trietoxisilano [PhTES],

hexametildisilazano e hexaetildisilazano.

10. COMPOSITO EM AEROGEL REFORCADO, de acordo com
qualguer uma das reivindicagdes 1 ou 2, caracterizado por
compreender adicionalmente aditivos.

11. METODO PARA PREPARAR UM COMPOSITO EM AEROGEL
REFORCADO conforme definido em qualquer uma das
reivindicagdes 1 a 10, caracterizado por compreender:

a) provisdo de uma solucdo precursora compreendendo
materiais precursores de gel de silica e um solvente;

b) combinacdo da solucdo precursora com uma espuma
ou material de reforco de fibra;

c) possibilidade de os materiais precursores de gel
de silica na solucgdo precursora fazerem a transicdo em uma
composicdo em gel para formar um compdsito de gel com base em
silica reforcado;

d) extracdo de, pelo menos, uma parte de um
solvente a partir do compbdésito em gel com base em silica
reforcado para obter um primeiro compdsito em aerogel com
base em silica reforcado incluindo materiais em aerogel; e

e) exposicdo do primeiro compdsito em aerogel com
base em silica reforcado a um ou mais tratamentos por calor
em uma atmosfera de oxigénio reduzido em uma temperatura
entre 500 °C e 700 °C para obter um segundo compdsito em
aerogel com base em silica reforcado;

em que o método compreende, ainda, a incorporacéo

de, pelo menos, um silicone com ligacdo hidrofébica no
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primeiro compdsito em aerogel com base em silica reforcgado
antes da etapa e),

em que o segundo compdsito em aerogel com base em
silica reforcado tem uma absorgcdo de agua liquida de 40% em
peso ou menos.

12. METODO PARA PREPARAR UM COMPOSITO EM AEROGEL
REFORCADO conforme definido em qualquer uma das
reivindicagdes 1 a 10, caracterizado por compreender a
exposicdo a um primeiro compdsito em aerogel com base em
silica reforcado com espuma ou fibra, compreendendo, pelo
menos, um silicone com ligacdo hidrofdbica a um ou mais
tratamentos por calor em uma atmosfera de oxigénio reduzido a
uma temperatura entre 500°C e 700 °C para obter um segundo
compbésito em aerogel com base em silica reforcado; em que o
segundo compdésito em aerogel com base em silica reforcado tem
as seguintes propriedades: i) absorcdo de adgua liquida de 40%
em peso ou menos, e ii) um inicio de decomposicdo térmica de
materiais orgdnicos hidrofdébicos de 500°C ou mais.

13. METODO, de acordo com qualquer uma das
reivindicagdes 11 ou 12, caracterizado pelos materiais
precursores de gel de silica serem selecionados a partir de
trimetil metoxissilano [TMS], dimetil dimetoxisilano [DMS],

metiltrimetoxisilano [MTMS], trimetil-etoxisilano, dimetil

dietoxisilano [DMDS], metiltritoxissilano [MTES], etil
trietoxissilano [ETES], dietil dietoxisilano, etil
trietoxissilano, propil trimetoxissilano, propil-

trietoxisilano, fenil-trimetoxisilano, fenil-trietoxisilano

[PhTES], hexametildisilazano e hexaetildisilazano.
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14. METODO, de acordo com qualquer uma das
reivindicagdes 11 ou 12, caracterizado pelo segundo compdsito
em aerogel reforcado a base de silica incluir aditivos.

15. METODO, de acordo com gualquer uma das
reivindicagdes 11 a 12, caracterizado pelo tratamento térmico
na atmosfera de oxigénio reduzido ndo incluir a exposicdo a

uma temperatura acima de 700°C por mais de 1 minuto.
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