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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　基材と、この基材の厚さ方向に表面から途中まで形成される微多孔性バインダー樹脂層
とを有し、吸着剤がバインダー樹脂を介して基材に固定化されており、
　前記吸着剤が、一般式；Ｎａ4Ｔｉ4Ｓｉ3Ｏ16・ｎＨ2Ｏ、（ＮａxＫ(1-x)）4Ｔｉ4Ｓｉ

3Ｏ16・ｎＨ2Ｏ及びＫ4Ｔｉ4Ｓｉ3Ｏ16・ｎＨ2Ｏ（これらの式中、ｘは０超１未満の数を
示し、ｎは０～８の数を示す。）で表される結晶性シリコチタネートから選ばれる少なく
とも一種と、一般式；Ｎａ4Ｔｉ9Ｏ20・ｍＨ2Ｏ、（ＮａyＫ(1-y)）4Ｔｉ9Ｏ20・ｍＨ2Ｏ
及びＫ4Ｔｉ9Ｏ20・ｍＨ2Ｏ（これらの式中、ｙは０超１未満の数を示し、ｍは０～１０
の数を示す。）で表されるチタン酸塩から選ばれる少なくとも一種とを含み、
　前記基材を構成する繊維の平均繊維径が１０μｍ以上であり、
　前記基材の見掛け密度が０．３ｇ／ｃｍ3以下であることを特徴とする放射性物質吸着
シート。
【請求項２】
　前記バインダー樹脂と吸着剤の質量比（バインダー樹脂（固形分）／吸着剤）が０．４
以上５以下である請求項１に記載の放射性物質吸着シート。
【請求項３】
　前記基材の目付が１０ｇ／ｍ2以上１０００ｇ／ｍ2以下であり、厚さが０．１ｍｍ以上
１０ｍｍ以下である請求項１又は２に記載の放射性物質吸着シート。
【請求項４】
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　固着する吸着剤の乾燥付着量が１０ｇ／ｍ2以上４００ｇ／ｍ2以下である請求項１～３
のいずれか１項に記載の放射性物質吸着シート。
【請求項５】
　前記結晶性シリコチタネートが、Ｘ線源にＣｕ－Ｋαを用いて回折角（２θ）が５～８
０°の範囲でＸ線回折測定したときに、前記結晶性シリコチタネートのピークが１以上観
察されると共に前記チタン酸塩のピークが１以上観察され、
　前記結晶性シリコチタネートのメーンピークの高さに対する前記チタン酸塩のメーンピ
ークの高さの比が５％以上７０％以下である請求項１～４のいずれか１項に記載の放射性
物質吸着シート。
【請求項６】
　前記結晶性シリコチタネートをＣｕ－ＫαをＸ線源に用いて回折角（２θ）が５～８０
°の範囲でＸ線回析測定したときに、前記チタン酸塩のメーンピークが回折角（２θ）８
～１０°以下に観察される請求項１～５のいずれか１項に記載の放射性物質吸着シート。
【請求項７】
　前記結晶性シリコチタネートとして、Ｎａ4Ｔｉ4Ｓｉ3Ｏ16・ｎＨ2Ｏ及びＫ4Ｔｉ4Ｓｉ

3Ｏ16・ｎＨ2Ｏを含むか、或いは（ＮａxＫ(1-x)）4Ｔｉ4Ｓｉ3Ｏ16・ｎＨ2Ｏを含む請求
項１～６のいずれか１項に記載の放射性物質吸着シート。
【請求項８】
　前記バインダー樹脂は、放射性物質吸着シートに固着するバインダー樹脂１００質量％
中、９０質量％以上が基材内部で固着している請求項１～７のいずれか１項に記載の放射
性物質吸着シート。
【請求項９】
　前記バインダー樹脂が固着していない部分が、基材全体の３０％以上である請求項１～
８のいずれか１項に記載の放射性物質吸着シート。
【請求項１０】
　海水に１４日浸漬後におけるストロンチウムに対する分配係数（Ｋｄ）が４００ｍｌ／
ｇ以上であり、セシウムに対する分配係数（Ｋｄ）が１０，０００ｍｌ／ｇ以上である請
求項１～９のいずれか１項に記載の放射性物質吸着シート。
【請求項１１】
　雨水に１４日浸漬後におけるストロンチウムに対する分配係数（Ｋｄ）が２０，０００
ｍｌ／ｇ以上であり、セシウムに対する分配係数（Ｋｄ）が２００，０００ｍｌ／ｇ以上
である請求項１～１０のいずれか１項に記載の放射性物質吸着シート。
【請求項１２】
　前記吸着剤の平均粒子径が、個数基準で、０．２μｍ以上３０μｍ以下である請求項１
～１１のいずれか１項に記載の放射性物質吸着シート。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、ストロンチウムやセシウム等の放射性物質を含む海水及び雨水の除染に好ま
しく用いることのできる放射性物質吸着シートに関するものであり、該放射性物質吸着シ
ートは微多孔性バインダー樹脂層を有し、優れた透水性を有することから、大量の海水や
雨水の除染処理に好ましく利用できる。
【背景技術】
【０００２】
　２０１１年３月１１日に東日本を襲った地震・津波により、東京電力福島第一原子力発
電所では、深刻な原発事故が発生した。この原発事故により漏出が確認された放射性核種
としては、例えば、放射性ストロンチウム（すなわち、ストロンチウムの放射性同位体で
あるストロンチウム８９，９０）、放射性セシウム等が挙げられる。東京電力の公表によ
れば、２０１２年２月１３日時点において、福島第一原子力発電所の１～４号機取水口内
北側における海水には、告示に定める水中の濃度限度３０Ｂｑ／Ｌの約２．２倍もの濃度
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で放射性ストロンチウムが存在しているとのことである。
【０００３】
　海水や雨水中に含まれる放射性ストロンチウムの回収には、例えば、放射性ストロンチ
ウムに対して吸着性の高いゼオライト等が用いられる。ゼオライトは、例えば、充填塔に
詰められ、汚染水を通水して液中のストロンチウムを吸着する。
　その他、放射性ストロンチウムや放射性セシウムの回収手段として、特許文献１～２及
び非特許文献１には、放射性ストロンチウムや放射性セシウムに対して高い選択性を有す
る繊維状の吸着材料が記載されている。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００４】
【特許文献１】特開２０１３－２１２４８４号公報
【特許文献２】特開２０１４－１０２２４０号公報
【非特許文献】
【０００５】
【非特許文献１】原山、外４名，「海水中のストロンチウムを高速に吸着除去する繊維の
作製」，ＳＣＥＪ　７７ｔｈ　Ａｎｎｕａｌ　Ｍｅｅｔｉｎｇ，２０１２年，ｐ．６６４
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００６】
　ところで海水には通常、ナトリウムイオン、マグネシウムイオン、カルシウムイオン等
と共に、安定ストロンチウム（すなわち、ストロンチウムの安定同位体であるストロンチ
ウム８４，８６，８７，８８）が約８ｐｐｍの濃度で溶存している。現在の技術では、安
定ストロンチウムと放射性ストロンチウムをそれぞれ分けて回収することは難しく、放射
性ストロンチウムを回収するためには、安定ストロンチウムも一緒に回収しなければなら
ない。そのため放射性ストロンチウムを回収する際には、同時に多量の安定ストロンチウ
ムも回収する必要があり、回収材にはストロンチウムに対する高い吸着性能が求められて
いる。また回収作業後の回収材には、海水が多量に吸着されているため、回収材の重量が
増す。仮にゼオライト粉末や繊維状吸着材を用いると、重くなった回収材は波や引き上げ
時の揺れ等により海に脱落しやすく、万が一これらの回収材が海に脱落してしまうと、除
染の成果を無に帰す結果に繋がるため、回収材には揺れに対する耐脱落性が必要とされる
。
【０００７】
　更に福島第一原子力発電所周囲の地表面には放射性物質が残存しているため、１階に溜
まる雨水にも放射性ストロンチウムや放射性セシウム等の放射性物質が含まれている。そ
のため放射性物質を含む雨水や汚染水を処理するための回収材も求められている。
【０００８】
　このような状況下、本発明は、放射性物質吸着材として放射性ストロンチウム及び放射
性セシウムの両方に対して高い選択吸着性を有する吸着剤を用い、吸着剤が本来有する吸
着性能を維持しながら、海に浸漬させても海水の揺れなどで吸着剤が脱落することなく、
また雨水に対しても優れた吸着性能を発揮できる放射性物質吸着シートを提供することを
課題として掲げた。
【課題を解決するための手段】
【０００９】
　本発明者らは、前記課題を解決するために鋭意研究を重ねた結果、ストロンチウム吸着
性能に優れた吸着剤を、基材の厚さ方向に表面から途中まで形成される微多孔性バインダ
ー樹脂層のバインダー樹脂を介して基材に固定することに想到した。本発明において最も
特徴的な部分は、微多孔性バインダー樹脂層を形成し、該微多孔性バインダー樹脂層で吸
着剤を固定する点にある。このような微多孔性バインダー樹脂層の形成には、バインダー
樹脂と吸着剤を含む塗料を発泡性にしておくことが重要であり、発泡性塗料を基材に塗布
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することで、乾燥機内での塗料の基材に対する浸透度合を調整することが可能となる。本
発明のように塗料を発泡性にしておけば、塗料が基材の厚さ方向全体に亘って浸透せず、
塗料の一部は表面に留まり、残りは少しずつ基材に浸透していくため、基材の内部に塗料
が付着しない部分（より好ましくは層）が形成される。
【００１０】
　すなわち、本発明に係る放射性物質吸着シートは、以下の点に要旨を有する。
（１）基材と、この基材の厚さ方向に表面から途中まで形成される微多孔性バインダー樹
脂層とを有し、吸着剤がバインダー樹脂を介して基材に固定化されており、
　前記吸着剤が、一般式；Ｎａ4Ｔｉ4Ｓｉ3Ｏ16・ｎＨ2Ｏ、（ＮａxＫ(1-x)）4Ｔｉ4Ｓｉ

3Ｏ16・ｎＨ2Ｏ及びＫ4Ｔｉ4Ｓｉ3Ｏ16・ｎＨ2Ｏ（これらの式中、ｘは０超１未満の数を
示し、ｎは０～８の数を示す。）で表される結晶性シリコチタネートから選ばれる少なく
とも一種と、一般式；Ｎａ4Ｔｉ9Ｏ20・ｍＨ2Ｏ、（ＮａyＫ(1-y)）4Ｔｉ9Ｏ20・ｍＨ2Ｏ
及びＫ4Ｔｉ9Ｏ20・ｍＨ2Ｏ（これらの式中、ｙは０超１未満の数を示し、ｍは０～１０
の数を示す。）で表されるチタン酸塩から選ばれる少なくとも一種とを含むことを特徴と
する放射性物質吸着シート。
（２）前記バインダー樹脂と吸着剤の質量比が０．４以上５以下である（１）に記載の放
射性物質吸着シート。
（３）前記基材の目付が１０ｇ／ｍ2以上１０００ｇ／ｍ2以下であり、厚さが０．１ｍｍ
以上１０ｍｍ以下である（１）又は（２）に記載の放射性物質吸着シート。
（４）固着する吸着剤の乾燥付着量が１０ｇ／ｍ2以上４００ｇ／ｍ2以下である（１）～
（３）のいずれかに記載の放射性物質吸着シート。
（５）前記結晶性シリコチタネートが、Ｘ線源にＣｕ－Ｋαを用いて回折角（２θ）が５
～８０°の範囲でＸ線回折測定したときに、前記結晶性シリコチタネートのピークが１以
上観察されると共に前記チタン酸塩のピークが１以上観察され、前記結晶性シリコチタネ
ートのメーンピークの高さに対する前記チタン酸塩のメーンピークの高さの比が５％以上
７０％以下である（１）～（４）のいずれかに記載の放射性物質吸着シート。
（６）前記結晶性シリコチタネートをＣｕ－ＫαをＸ線源に用いて回折角（２θ）が５～
８０°の範囲でＸ線回析測定したときに、前記チタン酸塩のメーンピークが回折角（２θ
）８～１０°以下に観察される（１）～（５）のいずれかに記載の放射性物質吸着シート
。
（７）前記結晶性シリコチタネートとして、Ｎａ4Ｔｉ4Ｓｉ3Ｏ16・ｎＨ2Ｏ及びＫ4Ｔｉ4

Ｓｉ3Ｏ16・ｎＨ2Ｏを含むか、或いは（ＮａxＫ(1-x)）4Ｔｉ4Ｓｉ3Ｏ16・ｎＨ2Ｏを含む
（１）～（６）のいずれかに記載の放射性物質吸着シート。
（８）前記バインダー樹脂は、放射性物質吸着シートに固着するバインダー樹脂１００質
量％中、９０質量％以上が基材内部で固着している（１）～（７）のいずれかに記載の放
射性物質吸着シート。
（９）前記バインダー樹脂が固着していない部分が、基材全体の３０％以上である（１）
～（８）のいずれかに記載の放射性物質吸着シート。
（１０）海水に１４日浸漬後におけるストロンチウムに対する分配係数（Ｋｄ）が４００
ｍｌ／ｇ以上であり、セシウムに対する分配係数（Ｋｄ）が１０，０００ｍｌ／ｇ以上で
ある（１）～（９）のいずれかに記載の放射性物質吸着シート。
（１１）雨水に１４日浸漬後におけるストロンチウムに対する分配係数（Ｋｄ）が２０，
０００ｍｌ／ｇ以上であり、セシウムに対する分配係数（Ｋｄ）が２００，０００ｍｌ／
ｇ以上である（１）～（１０）のいずれかに記載の放射性物質吸着シート。
（１２）前記吸着剤の平均粒子径が、個数基準で、０．２μｍ以上３０μｍ以下である（
１）～（１１）のいずれかに記載の放射性物質吸着シート。
【発明の効果】
【００１１】
　本発明によれば、吸着剤が本来有する吸着性能を維持しながら、海に浸漬させても、海
水の揺れなどで吸着剤が脱落することがなく、放射性物質を含む雨水を効率よく処理でき
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る放射性物質吸着シートが得られる。
【図面の簡単な説明】
【００１２】
【図１．１】放射性物質吸着シートの表面写真である（倍率１００倍）。
【図１．２】放射性物質吸着シートの表面写真である（倍率５００倍）。
【図１．３】放射性物質吸着シートの表面写真である（倍率１０００倍）。
【図１．４】放射性物質吸着シートの断面写真である（倍率５０倍）。
【図１．５】放射性物質吸着シートの断面写真である（倍率１００倍）。
【図２．１】放射性物質吸着シートの片面に塗料を塗布した場合の概略断面図である。
【図２．２】放射性物質吸着シートの両面に塗料を塗布した場合の概略断面図である。
【図３．１】巻回型の放射性物質吸着材の一例を示す概略図である。
【図３．２】積層型の放射性物質吸着材の一例を示す概略図である。
【図３．３】雨水の除染形態の一例を示す概略図である。
【図４．１】人工海水中のストロンチウム濃度を示すグラフである。
【図４．２】人工海水中のセシウム濃度を示すグラフである。
【図４．３】人工雨水中のストロンチウム濃度を示すグラフである。
【図４．４】人工雨水中のセシウム濃度を示すグラフである。
【図４．５】繰り返し使用試験の結果を示すグラフである。
【図５．１】本発明の実施例１で使用した吸着材のベースライン補正前のＸ線回折チャー
トである。
【図５．２】本発明の実施例１で使用した吸着材のベースライン補正後のＸ線回折チャー
トである。
【発明を実施するための形態】
【００１３】
＜放射性物質吸着シート＞
　本発明に係る放射性物質吸着シートは、基材と、この基材の厚さ方向に表面から途中ま
で形成される微多孔性バインダー樹脂層とを有し、吸着剤が前記バインダー樹脂層におい
てバインダー樹脂を介して基材に固定化されたシートである点に特徴を有する。本発明に
係る放射性物質吸着シートは、例えば、吸着剤とバインダー樹脂とを含む発泡性の塗料を
基材の少なくとも片面に塗布し、前記基材の厚さ方向に該塗料の一部が浸透した状態で前
記塗料を固化させることにより製造することが可能である。吸着剤とバインダーとを含む
発泡性の塗料を基材に塗布することにより、塗料中の気泡が塗料の浸透を阻害するため、
塗料の基材に対する浸透度合を調整することができる。すなわち、塗料を発泡性にしてお
けば、塗料が基材の厚さ方向全体に亘って浸透せず、塗料の一部は表面に留まり、残りは
少しずつ基材に浸透していくため、基材の内部に塗料が固着していない部分（より好まし
くは層）が形成される。この基材中の塗料が固着していない部分では、（１）基材自体が
本来有する透水性が発揮されるため、放射性物質吸着シートを海に沈めたときに大量の海
水を処理したり、放射性物質を含む雨水を効率よく処理することが可能となる。（２）ま
た発泡性の塗料を用いているため、固化した塗料中には、発泡中の気泡に由来する細かな
微多孔が形成される。図１．１（倍率１００倍）に放射性物質吸着シートの表面写真を示
すが、この写真中の丸囲みの部分をみると、固化後のバインダー樹脂層に微多孔（細かな
穴）が存在していることがわかる。この微多孔の存在により、放射性物質吸着シートの透
水性が更に高まるため、大量の海水処理や雨水の高効率の処理に寄与する。（３）更にこ
の微多孔の存在により、吸着剤の表面が表に露出しやすくなり、海水や雨水との接触頻度
が高まる。そのため、発泡性を有しない塗料を塗布する場合に比べ、放射性ストロンチウ
ム及び放射性セシウムの回収効率を高めることも可能である。（４）加えて、吸着剤をバ
インダー樹脂で固定しているため、吸着剤が水中に脱落するリスクも抑えることができる
。
　このように、発泡性の塗料を基材表面に塗布すれば、一つの操作で多くの問題を一挙に
解決できるのである。以下、本発明について詳述する。
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【００１４】
　＜基材＞
　放射性物質吸着シートの基材について説明する。基材は、放射性物質吸着シートを海に
沈めた際に透水性に優れることから、繊維を含む不織布から構成されることが望ましい。
前記不織布は、長繊維不織布、短繊維不織布のいずれであってもよい。不織布のウェブ形
成には、乾式法（カーディング法）、湿式法、スパンボンド法、メルトブロー法等を適宜
採用するとよい。ウェブの結合方法も特に限定されるものではなく、例えば、ニードルパ
ンチ法、スパンレース法（水流絡合法）等の機械的絡合法；不織布層に予め低融点繊維を
混繊しておき、この低融点繊維の一部又は全部を熱溶融させて、繊維交点を固着する方法
（サーマルボンド法）；等の各種結合方法を採用できる。本発明では、基材を嵩高く、風
合いをソフトに仕上げることができることから、ニードルパンチ法、水流絡合法等の機械
的絡合法が好ましく、特にニードルパンチ不織布が好ましく採用できる。
【００１５】
　前記基材に使用される繊維としては、化学繊維が好ましい。具体的には、レーヨン、ポ
リノジック、キュプラ、リヨセル等の再生繊維；アセテート繊維、トリアセテート繊維等
の半合成繊維；ナイロン６、ナイロン６６等のポリアミド繊維；ポリエチレンテレフタレ
ート繊維、ポリブチレンテレフタレート繊維、ポリ乳酸繊維、ポリアリレート等のポリエ
ステル繊維；ポリアクリロニトリル繊維、ポリアクリロニトリル－塩化ビニル共重合体繊
維等のアクリル繊維；ポリエチレン繊維、ポリプロピレン繊維等のポリオレフィン繊維；
ビニロン繊維、ポリビニルアルコール繊維等のポリビニルアルコール系繊維；ポリ塩化ビ
ニル繊維、ビニリデン繊維、ポリクラール繊維等のポリ塩化ビニル系繊維；ポリウレタン
繊維；ポリエチレンオキサイド繊維、ポリプロピレンオキサイド繊維等のポリエーテル系
繊維；等が好ましい。これらの繊維は、単独で使用しても、混繊して使用してもよい。
　中でも、再生繊維や合成繊維が好ましく、より好ましくは、ポリエチレンテレフタレー
ト繊維、ポリブチレンテレフタレート繊維、ポリ乳酸繊維等のポリエステル繊維；ナイロ
ン６、ナイロン６６等のポリアミド繊維；ポリエチレン繊維、ポリプロピレン繊維等のポ
リオレフィン繊維；等の合成繊維である。特にポリエステル繊維が好ましく、ポリエチレ
ンテレフタレート繊維が最適である。ポリエステル繊維は、基材１００質量％中、７０質
量％以上（より好ましくは９０質量％以上、更に好ましくは９５質量％以上）含まれてい
る事が望ましい。
【００１６】
　基材に使用される繊維は、中実繊維であっても中空繊維であってもよく、捲縮を有して
いても有していなくてもよい。また前記繊維は芯鞘型、偏心型等の複合繊維であってもよ
い。これらの繊維は単独で使用してもよく、また複数を混綿して使用してもよい。
【００１７】
　前記基材を構成する繊維の平均繊維径は、例えば、０．４μｍ以上が好ましく、５μｍ
以上がより好ましく、１０μｍ以上が更に好ましく、３５μｍ以下が好ましく、より好ま
しくは３０μｍ以下であり、さらに好ましくは２５μｍ以下であり、特に好ましくは２０
μｍ以下である。平均繊維径が下限値を下回ると、繊維が細かすぎて繊維間が密になり、
透水性が悪化する虞がある。また上限値を上回ると、繊維間が粗になり、吸着剤を均一に
固着できない可能性があるため好ましくない。
　なお平均繊維径は、例えば、目視や、繊維を構成する素材の繊度及び密度などに基づき
計算により求めることができる。
【００１８】
　塗料の浸透性を決める因子として、基材の見掛け密度が挙げられる。基材の見掛け密度
は、例えば、０．０１ｇ／ｃｍ3以上が好ましく、より好ましくは０．０５ｇ／ｃｍ3以上
であり、更に好ましくは０．０７ｇ／ｃｍ3以上であり、０．３ｇ／ｃｍ3以下が好ましく
、０．２５ｇ／ｃｍ3以下がより好ましく、０．２ｇ／ｃｍ3以下が更に好ましい。基材の
見掛け密度が下限値を下回ると、繊維間隙が多くなり、塗料が基材に過剰に浸透し易くな
り、塗料の浸透量を調整することが難しくなるため好ましくない。また、基材の見掛け密
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度が上限値を上回ると、繊維間が密になり、塗料が基材の内部へ浸透し難くなるため好ま
しくない。なお、基材の見掛け密度の測定方法は、基材の目付を厚さで除すことで求める
ことができる。
【００１９】
　また、見掛け密度を上記範囲内に調整するためには、基材の目付と厚さのバランスが重
要となる。前記基材の目付は、例えば、１０ｇ／ｍ2以上が好ましく、５０ｇ／ｍ2以上が
より好ましく、１５０ｇ／ｍ2以上が更に好ましく、１０００ｇ／ｍ2以下が好ましく、５
００ｇ／ｍ2以下がより好ましく、３５０ｇ／ｍ2以下が更に好ましい。目付を前記範囲内
に調整することにより、所望量の吸着剤を固着することが可能になる。一方、基材が薄い
と支持体としての強度が劣るが、そのような場合には、後述するように、放射性物質吸着
シートを巻き上げたり、複数枚を積層した吸着ユニットとして使用するとよい。
【００２０】
　前記基材の厚さは、例えば、１０ｍｍ以下が好ましく、７ｍｍ以下がより好ましく、５
ｍｍ以下が更に好ましく、３．５ｍｍ以下が特に好ましい。下限は特に限定されないが、
例えば、０．１ｍｍ以上が好ましく、０．５ｍｍ以上がより好ましく、１ｍｍ以上が更に
好ましい。基材の厚さを前記範囲内に調整することで、所望量の吸着剤を固着することが
可能になる。また基材が薄くなると、塗料が基材の内部にまで浸透しやすくなるものの、
基材を海に沈める際に丸めやすくなるといった利点もある。
【００２１】
　＜塗料＞
　次に基材に塗布する塗料について説明する。塗料とは、吸着剤とバインダー樹脂とを含
むものであり、機械的発泡等により発泡した状態、または発泡剤を含む状態で基材に塗布
するものである。発泡剤を含む塗料は、乾燥機中で発泡することにより、塗料の基材への
浸透度を調整することが可能となる。固形の吸着剤は、分散媒にほぼ均一に分散されてい
ることが好ましい。
【００２２】
　前記塗料は、安価であり、且つ、環境に対する負荷が少ないことから、水を分散媒とす
るエマルジョン系が好ましい。
【００２３】
　本発明において、放射性物質吸着シートに固着するバインダー樹脂（固形分）と吸着剤
の質量比（バインダー樹脂（固形分）／吸着剤）は、０．４以上であり、好ましくは０．
５以上であり、より好ましくは０．６以上であり、更に好ましくは０．７以上であり、特
に好ましくは０．８以上であり、上限は特に限定されないが、５以下であり、より好まし
くは３以下であり、更に好ましくは２以下であり、特に好ましくは１．５以下であり、よ
り好ましくは１．２以下である。吸着剤の配合比率が高過ぎると、バインダー樹脂で十分
に固定できず、吸着剤が基材から剥がれ落ちる虞がある。一方、吸着剤の配合比率が低す
ぎると、吸着剤の表面がバインダー樹脂に被覆され外部に露出し難くなるため、放射性ス
トロンチウムや放射性セシウムの吸着性能が低下する虞もある。
【００２４】
＜吸着剤＞
　吸着剤としては、水中の放射性ストロンチウム及び放射性セシウムに対して吸着性能を
発揮できる材料が用いられ、具体的には、一般式；Ｎａ4Ｔｉ4Ｓｉ3Ｏ16・ｎＨ2Ｏ、（Ｎ
ａxＫ(1-x)）4Ｔｉ4Ｓｉ3Ｏ16・ｎＨ2Ｏ及びＫ4Ｔｉ4Ｓｉ3Ｏ16・ｎＨ2Ｏ（これらの式中
、ｘは０超１未満の数を示し、ｎは０～８の数を示す。）で表される結晶性シリコチタネ
ートから選ばれる少なくとも一種（以下、特に断りがない場合、単に「結晶性シリコチタ
ネート」又は「前記結晶性シリコチタネート」という）と、一般式；Ｎａ4Ｔｉ9Ｏ20・ｍ
Ｈ2Ｏ、（ＮａyＫ(1-y)）4Ｔｉ9Ｏ20・ｍＨ2Ｏ及びＫ4Ｔｉ9Ｏ20・ｍＨ2Ｏ（これらの式
中、ｙは０超１未満の数を示し、ｍは０～１０の数を示す。）で表されるチタン酸塩から
選ばれる少なくとも一種（以下、特に断りがない場合、単に「チタン酸塩」又は「前記チ
タン酸塩」という）とを含む吸着剤が用いられる。前記結晶性シリコチタネートと前記チ
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タン酸塩とは安定的に共存しており、この特徴を有することにより、優れたセシウム及び
ストロンチウムの吸着除去性能を発揮する。
【００２５】
　吸着剤は、前記結晶性シリコチタネートと前記チタン酸塩とを安定に共存させたことを
反映して、これをＸ線回折測定すると、特定の回折ピークパターンを有する。この回折ピ
ークパターンについて以下詳述する。
　吸着剤を、Ｘ線源にＣｕ－Ｋαを用いて回折角（２θ）が５～８０°の範囲でＸ線回折
測定すると、前記結晶性シリコチタネートのピークが１以上観察されると共に前記チタン
酸塩のピークが１以上観察される。
【００２６】
　吸着剤は、前記の線源及び回折角の範囲でＸ線回折測定したときに、前記結晶性シリコ
チタネートのピークのうち最も強度の高いピーク（以下メーンピークともいう。）の高さ
に対する、前記チタン酸塩のメーンピークの高さの比が５％以上７０％以下であることが
好ましく、５％以上６０％以下であることがより好ましく、５％以上５０％以下であるこ
とが更に好ましい。ピーク高さ比が前記の範囲の吸着剤を製造するには、例えば、後述す
る製造方法により結晶性シリコチタネートを製造し、且つその際に、ケイ酸源、ナトリウ
ム化合物、カリウム化合物、四塩化チタン等の材料比を調整すればよい。前記のピーク高
さ比は、実際のＸ線回折測定で得られた回折ピークパターンをベースライン補正した回折
ピークパターンに基づいて算出する。このベースライン補正はsonneveld-visser法により
行う。前記の回折ピークパターンからピーク高さを求める際には、次のようにする。まず
、一つのピークが有する２つの底点を結んで直線を得る。そして当該ピークの頂点から垂
線を引いて該直線と交わらせ、得られた交点と該ピークの頂点との距離をピーク高さとす
る。
【００２７】
　吸着剤は、前記の線源及び回折角の範囲でＸ線回折測定したときに前記チタン酸塩のメ
ーンピークは回折角（２θ）＝８～１０°に観察されることが好ましい。８～１０°に検
出されるピークは、前記チタン酸塩のうち、結晶方位が（０１０）であり、一般式におけ
るｍが５～７であるものに由来する。従って、このような吸着剤は、前記チタン酸塩とし
てｍが５～７である含水塩を多く含むものである。チタン酸塩のメーンピークが前記の回
折角範囲にある吸着剤を製造するには、例えば、後述する製造方法を用いて結晶性シリコ
チタネートを製造し、且つその際に、ケイ酸源、ナトリウム化合物、カリウム化合物、四
塩化チタン等の材料比を調整すればよい。
【００２８】
　回折角（２θ）＝８～１０°の範囲に前記チタン酸塩のメーンピークが検出される場合
、これに加えて、２７～２９°及び／又は４７～４９°の範囲に更に前記チタン酸塩のピ
ークが検出されることが好ましい。また、これらのピークは、前述したチタン酸塩のメー
ンピークの高さに対して１０％以上７０％以下の高さを有することが好ましい。
【００２９】
　前記結晶性シリコチタネートのメーンピークは、回折角（２θ）１０～１３°の範囲に
観察されることが好ましい。この範囲で検出されるピークは、前記結晶性シリコチタネー
トのうち、結晶方位が（０，１，０）であり、ｎが５～７であるものに由来する。
【００３０】
　回折角（２θ）＝１０～１３°の範囲に前記結晶性シリコチタネートのメーンピークが
検出される場合、これに加えて、２７°～２９°及び／又は３４°～３５°の範囲に更に
前記結晶性シリコチタネートのピークが検出されることが好ましい。また、これらのピー
クは、前述した結晶性シリコチタネートのメーンピークの高さに対して５％以上４０％以
下の高さを有することが好ましい。
【００３１】
　吸着剤は、組成分析によって得られる前記結晶性シリコチタネートに対する前記チタン
酸塩のモル比（前者：後者）が、１：０．２５～０．４５であることが好ましく、１：０
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．３０～０．４０であることがより好ましく、１：０．３５～０．３８であることが更に
好ましい。このモル比は、具体的には、以下の方法で求める。
【００３２】
〔結晶性シリコチタネート：チタン酸塩のモル比の求め方〕
（ａ）吸着剤を、適当な容器（アルミリング等）に入れ、ダイスで挟みこんでからプレス
機で１０ＭＰaの圧力をかけてペレット化することにより測定用試料を得る。この試料を
蛍光Ｘ線装置（装置名：ＺＳＸ１００ｅ、管球：Ｒｈ（４ｋＷ）、雰囲気：真空、分析窓
：Ｂｅ（３０μｍ）、測定モード：ＳＱＸ分析（ＥＺスキャン）、測定径：３０ｍｍφ、
（株）リガク製）で全元素測定する。吸着剤中のＳｉＯ2及びＴｉＯ2の含有量（質量％）
を、半定量分析法であるＳＱＸ法で計算することで算出する。
（ｂ）求めたＳｉＯ2及びＴｉＯ2の含有量（質量％）をそれぞれの分子量で割り、吸着剤
１００ｇ中のＳｉＯ2及びＴｉＯ2のモル数を得る。
（ｃ）前記で求めた吸着剤中のＳｉＯ2のモル数の３分の１を吸着剤中の前記結晶性シリ
コチタネート（Ｎａ4Ｔｉ4Ｓｉ3Ｏ16・ｎＨ2Ｏ、（ＮａxＫ(1-x)）4Ｔｉ4Ｓｉ3Ｏ16・ｎ
Ｈ2Ｏ及びＫ4Ｔｉ4Ｓｉ3Ｏ16・ｎＨ2Ｏから選ばれる少なくとも１種）のモル数と仮定す
る。また、前記結晶性シリコチタネート１モル中のＴｉ原子のモル数が４であることから
、下記式（１）により吸着剤中の前記チタン酸塩のモル数を求める。
【００３３】
【数１】

【００３４】
（ｄ）得られた結晶性シリコチタネートのモル数及びチタン酸塩のモル数から上記の比を
得る。
【００３５】
　前記結晶性シリコチタネートは、Ｎａ4Ｔｉ4Ｓｉ3Ｏ16・ｎＨ2Ｏ、（ＮａxＫ(1-x)）4

Ｔｉ4Ｓｉ3Ｏ16・ｎＨ2Ｏ及びＫ4Ｔｉ4Ｓｉ3Ｏ16・ｎＨ2Ｏで表される結晶性シリコチタ
ネートから選ばれる少なくとも１種である。前記結晶性シリコチタネートはこれらの結晶
性シリコチタネートのうち１種のみからなるものであってもよいし、２種以上の混合物で
あってもよい。また、これらのうち（ＮａxＫ(1-x)）4Ｔｉ4Ｓｉ3Ｏ16・ｎＨ2Ｏで表され
る結晶性シリコチタネートは、ｘが一つの値をとる単一の化合物であってもよいし、ｘが
２つの値をとるものの混合物であってもよい。また前記結晶性シリコチタネートは、ｎは
１つの値のみをとっていてもよいし、ｎが２つ以上の値をとるものが混合していてもよい
。
【００３６】
　前記結晶性シリコチタネートが、Ｎａ4Ｔｉ4Ｓｉ3Ｏ16・ｎＨ2Ｏ及びＫ4Ｔｉ4Ｓｉ3Ｏ1

6・ｎＨ2Ｏを含むか、或いは（ＮａxＫ(1-x)）4Ｔｉ4Ｓｉ3Ｏ16・ｎＨ2Ｏを含む場合、結
晶性シリコチタネートの結晶化度が高いものとなりやすく、これにより吸着剤の性能、特
にセシウムの吸着性能を高めることが可能でありうる。
【００３７】
　吸着剤は、前記結晶性シリコチタネートは、Ａ4Ｔｉ4Ｓｉ3Ｏ16・ｎＨ2Ｏ（ここでＡは
Ｎａ、Ｋ又はＮａ及びＫである）以外の結晶性シリコチタネートを含んでいてもよい。し
かしながら、吸着剤を、回折角（２θ）５～８０°の範囲でＸ線回折測定したときに、結
晶性シリコチタネートとして、少なくとも、ＴｉとＳｉのモル比が１：１の結晶性シリコ
チタネートのピーク及び、ＴｉとＳｉのモル比が５：１２の結晶性シリコチタネートのピ
ークが観察されないことが好ましい。とりわけ、吸着剤を回折角（２θ）５～８０°の範
囲でＸ線回折測定したときに、Ａ4Ｔｉ4Ｓｉ3Ｏ16・ｎＨ2Ｏのみのピークが観察されるこ
とが好ましい。また、吸着剤はＸ線回折測定したときに、酸化チタンのピークである２θ
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＝２５°が検出されないことが好ましい。
【００３８】
　前記チタン酸塩は、Ｎａ4Ｔｉ9Ｏ20・ｍＨ2Ｏ、（ＮａyＫ(1-y)）4Ｔｉ9Ｏ20・ｍＨ2Ｏ
及びＫ4Ｔｉ9Ｏ20・ｍＨ2Ｏで表されるチタン酸塩から選ばれる少なくとも一種である。
　前記チタン酸塩は、これらのチタン酸塩のうち１種のみからなるものであってもよいし
、２種以上の混合物であってもよい。また、これらのうち（ＮａyＫ(1-y)）4Ｔｉ9Ｏ20・
ｍＨ2Ｏで表されるチタン酸塩は、ｙが、一つの値をとる単一の化合物であってもよいし
、ｙが２つの値をとるものの混合物であってもよい。また前記チタン酸塩は、ｍは１つの
値のみをとっていてもよいし、ｍが２つ以上の値をとるものが混合していてもよい。
【００３９】
　吸着剤は、Ａ4Ｔｉ9Ｏ20・ｍＨ2Ｏ（ここでＡはＮａ、Ｋ又はＮａ及びＫである）以外
のチタン酸塩、例えばＮａ2Ｔｉ3Ｏ7等を含んでいても良いが、吸着剤を前記の線源で回
折角（２θ）５～８０°の範囲でＸ線回折測定したときに、チタン酸塩として、Ａ4Ｔｉ9

Ｏ20・ｍＨ2Ｏのみの回折ピークが観察されることが好ましい。
【００４０】
　前記チタン酸塩はＮａ4Ｔｉ9Ｏ20・ｍＨ2Ｏ及びＫ4Ｔｉ9Ｏ20・ｍＨ2Ｏを含むか、又は
（ＮａyＫ(1-y)）4Ｔｉ9Ｏ20・ｍＨ2Ｏを含むことが、セシウム及びストロンチウムの選
択的吸着性が一層向上する観点から好ましい。
【００４１】
　なお、（ＮａyＫ(1-y)）4Ｔｉ9Ｏ20・ｍＨ2Ｏで表されるチタン酸塩におけるｙの値と
、（ＮａxＫ(1-x)）4Ｔｉ4Ｓｉ3Ｏ16・ｎＨ2Ｏで表される結晶性シリコチタネートにおけ
るｘの値とは、同じであってもよく、異なっていてもよい。ｘ及びｙの値は、それぞれ独
立に０超１未満であり、この範囲内で任意の値を採用することができる。
【００４２】
　結晶性シリコチタネートのＮａ及びＫの量比及びチタン酸塩のＮａ及びＫの量比は、吸
着剤におけるＮａ及びＫの量比からある程度推定可能である。吸着剤におけるＮａ及びＫ
の量比は、Ｎａ及びＫのモル数の合計を１００としたときに、Ｋのモル数の割合が３～５
０であることが好ましく、５～３０であることがより好ましい。この割合は例えば、前記
の〔結晶性シリコチタネート：チタン酸塩のモル比の求め方〕の（ａ）で記載した全元素
測定により吸着剤中のＮａ2Ｏ及びＫ2Ｏの含有量（質量％）を求めることにより算出する
ことができる。
【００４３】
　上記で説明した吸着剤は、以下で説明する結晶性シリコチタネートの製造方法により製
造することができる。具体的には、前記結晶性シリコチタネートの製造方法は、前記一般
式で表される結晶性シリコチタネートに加えて副生物として一般式；Ｎａ4Ｔｉ9Ｏ20・ｍ
Ｈ2Ｏ、（ＮａyＫ(1-y)）4Ｔｉ9Ｏ20・ｍＨ2Ｏ及びＫ4Ｔｉ9Ｏ20・ｍＨ2Ｏ（これらの式
中、ｙは０超１未満の数を示し、ｍは０～１０の数を示す。）で表されるチタン酸塩から
選ばれる少なくとも一種を生成することにより、吸着剤を製造できる。しかしながら、前
記吸着剤の製造方法は、前記チタン酸塩を生成しない方法も含むものである。
【００４４】
　以下、前記結晶性シリコチタネートの製造方法について詳細に説明する。
　結晶性シリコチタネートの製造方法における第一工程は、ケイ酸源と、ナトリウム化合
物及び／又はカリウム化合物と、四塩化チタンと、水とを混合し混合ゲルを製造する工程
である。
【００４５】
　第一工程において用いられるケイ酸源としては、例えば、ケイ酸ソーダが挙げられる。
また、ケイ酸アルカリ（すなわちケイ酸のアルカリ金属塩）をカチオン交換することによ
り得られる活性ケイ酸も挙げられる。
【００４６】
　活性ケイ酸は、ケイ酸アルカリ水溶液を例えばカチオン交換樹脂に接触させてカチオン
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交換して得られるものである。ケイ酸アルカリ水溶液の原料としては、通常水ガラス（水
ガラス１号～４号等）と呼ばれるケイ酸ナトリウム水溶液が好適に用いられる。このもの
は比較的安価であり、容易に手に入れることができる。また、Ｎａイオンを嫌う半導体用
途では、ケイ酸カリウム水溶液が原料としてふさわしい。固体状のメタケイ酸アルカリを
水に溶かしてケイ酸アルカリ水溶液を調製する方法もある。メタケイ酸アルカリは晶析工
程を経て製造されるので、不純物の少ないものがある。ケイ酸アルカリ水溶液は、必要に
応じて水で希釈して使用する。
【００４７】
　活性ケイ酸を調製するときに使用するカチオン交換樹脂は、公知のものを適宜選択して
使用することができ、特に制限されない。ケイ酸アルカリ水溶液とカチオン交換樹脂との
接触工程では、例えばケイ酸アルカリ水溶液をシリカが濃度３質量％以上１０質量％以下
となるように水に希釈し、次いで、希釈したケイ酸アルカリ水溶液をＨ型強酸性又は弱酸
性カチオン交換樹脂に接触させて脱アルカリする。更に必要に応じてＯＨ型強塩基性アニ
オン交換樹脂に接触させて脱アニオンすることができる。この工程によって、活性ケイ酸
水溶液が調製される。ケイ酸アルカリ水溶液とカチオン交換樹脂との接触条件の詳細につ
いては、従来、様々な提案が既にあり、本発明ではそれら公知のいかなる接触条件も採用
することができる。
【００４８】
　例えば、藤原恵子、“ヒートポンプ吸着材としてのマイクロポーラスクリスタルの改質
と評価”、[online]、［２０１４年３月３日検索]、インターネット＜ＵＲＬ：http://ka
ken.nii.ac.jp/pdf/2011/seika/C-19/15501/21560846seika.pdf＞においてケイ素源とし
て高分散ＳｉＯ2粉末を用いているのに対し、ケイ酸源として、ケイ酸ソーダ又は活性ケ
イ酸を用いることは、汎用シリカ原料使用による製造コストの低減がはかれるという利点
を有する。
【００４９】
　第一工程において用いられるナトリウム化合物としては、例えば、水酸化ナトリウム、
炭酸ナトリウムが挙げられる。これらのナトリウム化合物のうち、炭酸ナトリウムを用い
ると炭酸ガスが発生するため、そのようなガスの発生がない水酸化ナトリウムを用いるこ
とが、中和反応を円滑に進める観点から好ましい。
【００５０】
　例えば、第一工程においてカリウム化合物及びナトリウム化合物のうちナトリウム化合
物のみを用いた場合、結晶性シリコチタネートとしてＮａ4Ｔｉ4Ｓｉ3Ｏ16・ｎＨ2Ｏで表
される結晶性シリコチタネートが得ることができる。またこの場合、副産物として、Ｎａ

4Ｔｉ9Ｏ20・ｍＨ2Ｏで表されるチタン酸ナトリウムが得られうる。
　また、例えば第一工程においてナトリウム化合物及びカリウム化合物を用いると、結晶
性シリコチタネートとして、Ｎａ4Ｔｉ4Ｓｉ3Ｏ16・ｎＨ2Ｏ及びＫ4Ｔｉ4Ｓｉ3Ｏ16・ｎ
Ｈ2Ｏを含むか、或いは（ＮａxＫ(1-x)）4Ｔｉ4Ｓｉ3Ｏ16・ｎＨ2Ｏを含むものを得るこ
とができる。またこの場合、副産物のチタン酸塩として、Ｎａ4Ｔｉ9Ｏ20・ｍＨ2Ｏ及び
Ｋ4Ｔｉ9Ｏ20・ｍＨ2Ｏを含むか、（ＮａyＫ(1-y)）4Ｔｉ9Ｏ20・ｍＨ2Ｏを含むものが得
られうる。
　第一工程においてナトリウム化合物及びカリウム化合物を用いる場合は、ナトリウム化
合物とカリウム化合物との合計モル数に対し、カリウム化合物のモル数の割合が３～５０
％であることが好ましく、５～３０％であることがより好ましい。第一工程において用い
られるカリウム化合物としては、水酸化カリウムや炭酸カリウムが挙げられ、ナトリウム
化合物と同様の理由から水酸化カリウムが好ましい。
【００５１】
　結晶性シリコチタネートの製造方法においては、チタン源として四塩化チタンを用いる
。酸化チタン等の他のチタン化合物をチタン源とした場合には、後述する比較例１におい
て例証されるとおり、未反応の酸化チタンが残存したり、あるいはＴｉ：Ｓｉのモル比が
４：３の結晶性シリコチタネート以外の結晶性シリコチタネートが生成しやすい。そこで
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本発明ではチタン源として四塩化チタンを用いている。
【００５２】
　ケイ酸源及び四塩化チタンの添加量を、混合ゲル中の四塩化チタン由来のＴｉとケイ酸
源由来のＳｉとのモル比であるＴｉ／Ｓｉが特定比となる量とすることも、前記結晶性シ
リコチタネートの製造方法の特徴の一つである。例えば、前述した“ヒートポンプ吸着材
としてのマイクロポーラスクリスタルの改質と評価”においては、チタン源として四塩化
チタンを用いているが、ケイ酸源及び四塩化チタンは、Ｔｉ／Ｓｉ比が０．３２となる量
で混合溶液に添加されている。これに対し、本発明では、Ｔｉ／Ｓｉ比が０．５以上３．
０以下となるような量でケイ酸源及び四塩化チタンを添加する。本発明者らが検討した結
果、混合ゲル中のＴｉ／Ｓｉ比を前記のモル範囲に設定することで、Ａ4Ｔｉ4Ｓｉ3Ｏ16

・ｎＨ2Ｏで表される結晶性シリコチタネートとして結晶化度の高いものが得やすく、こ
の結晶性シリコチタネートを吸着剤として用いた場合に特にセシウムの吸着性能が向上す
る。この観点から、混合ゲル中のＴｉ／Ｓｉ比は、１．０以上３．０以下であることが好
ましく、１．５以上２．５以下であることがより好ましく、１．８以上２．２以下である
ことが更に好ましい。
【００５３】
　混合ゲルにおいて、Ｔｉ／Ｓｉ比が前記の範囲以内であることは、得られる結晶性シリ
コチタネートが、副生物として特定のチタン酸塩を含みやすく、前述した吸着剤を好適に
製造しうる点でも好ましい。一般に、通常結晶性シリコチタネートを吸着剤として使用す
る場合、副生物が含有されない組成を採用することが一般的であるところ、製造方法の好
ましい態様の一つは、このように比較的高いＴｉ／Ｓｉ比を採用して敢えて副生物を生成
させることで意外にも、セシウム及びストロンチウムの吸着性能を高めたものである。
【００５４】
　また、混合ゲルに占めるＳｉＯ2換算のケイ酸源濃度とＴｉＯ2換算の四塩化チタン濃度
の総量が２．０質量％以上４０質量％以下であり、かつ混合ゲルに占めるＡ’2ＯとＳｉ
Ｏ2のモル比がＡ’2Ｏ／ＳｉＯ2＝０．５以上３．０以下となるようにケイ酸源及び四塩
化チタンを添加することが望ましい。ここでＡ’はＮａ及びＫを示す。前記範囲内にケイ
酸源及び四塩化チタンの添加量を調整することで、目的とする吸着剤の収率を満足すべき
程度に高くすることができ、かつ、ＴｉとＳｉのモル比が１：１の生成物が生成すること
を効果的に防止することができる。
　また、これらの範囲は、前記チタン酸塩を副生させる観点からも好ましい。
【００５５】
　第一工程において用いられる四塩化チタンは、工業的に入手可能なものであれば、特に
制限なく用いることができる。
【００５６】
　第一工程において、ケイ酸源、ナトリウム化合物、カリウム化合物、及び四塩化チタン
は、それぞれ水溶液の形態で反応系に添加することができる。場合によっては固体の形態
で添加することもできる。更に第一工程では、得られた混合ゲルに対して、必要があれば
純水を用いて該混合ゲルの濃度を調整することができる。
【００５７】
　第一工程において、ケイ酸源、ナトリウム化合物、カリウム化合物、及び四塩化チタン
は、種々の添加順序で添加することができる。例えば（１）ケイ酸源、ナトリウム化合物
及び／又はカリウム化合物、並びに水を混合したものに、四塩化チタンを添加することに
より混合ゲルを得ることができる（この添加順序のことを、以下、単に「（１）の実施」
ということもある。）。この（１）の実施は、四塩化チタンから塩素の発生をおさえる点
で好ましい。
【００５８】
　第一工程における別の添加順序として、（２）ケイ酸アルカリをカチオン交換すること
によって得られる活性ケイ酸（以下、単に「活性ケイ酸」ということもある。）水溶液と
四塩化チタンと水とを混合したものに、ナトリウム化合物及び／又はカリウム化合物を添
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加する、という態様を採用することもできる。この添加順序を採用しても、（１）の実施
と同様に混合ゲルを得ることができる（この添加順序のことを、以下、単に「（２）の実
施」ということもある。）。四塩化チタンはその水溶液の形態又は固体の形態で添加する
ことができる。同様に、ナトリウム化合物及びカリウム化合物も、その水溶液の形態又は
固体の形態で添加することができる。
【００５９】
　（１）及び（２）の実施において、ナトリウム化合物及びカリウム化合物は、混合ゲル
中のナトリウム及びカリウムの合計濃度がＮａ2Ｏ換算で０．５質量％以上１５質量％以
下、特に０．７質量％以上１３質量％以下となるように添加されることが好ましい。混合
ゲル中におけるナトリウム及びカリウムの合計のＮａ2Ｏ換算質量及び混合ゲル中におけ
るナトリウム及びカリウムの合計のＮａ2Ｏ換算の濃度（以下「ナトリウム及びカリウム
の合計濃度（第一工程でカリウム化合物を用いない場合、ナトリウム濃度）」と言う）は
、以下の式で計算される。
　混合ゲル中におけるナトリウム及びカリウムの合計のＮａ2Ｏ換算質量（ｇ）＝（ケイ
酸ソーダ由来のナトリウムイオンのモル数＋水酸化ナトリウム等のナトリウム化合物由来
のナトリウムイオンのモル数＋水酸化カリウム等のカリウム化合物由来のカリウムイオン
のモル数－四塩化チタン由来の塩化物イオンのモル数）×０．５×Ｎａ2Ｏ分子量
　混合ゲル中におけるナトリウム及びカリウムの合計のＮａ2Ｏ換算の濃度（質量％）＝
混合ゲル中におけるナトリウム及びカリウムの合計のＮａ2Ｏ換算質量／(混合ゲル中の水
分量＋混合ゲル中におけるナトリウム及びカリウムの合計のＮａ2Ｏ換算質量)×１００
【００６０】
　ケイ酸源の選択と混合ゲル中のナトリウム及びカリウムの合計濃度の調整を組み合わせ
ることにより、Ｔｉ：Ｓｉのモル比が４：３の結晶性シリコチタネート以外の結晶性シリ
コチタネートの生成を抑制することができる。ケイ酸源としてケイ酸ソーダを用いた場合
、Ｎａ2Ｏ換算で２．８質量％以上とすることで、Ｔｉ：Ｓｉのモル比が５：１２の結晶
性シリコチタネートの生成を効果的に抑制することが可能となり、一方、混合ゲル中のナ
トリウム及びカリウムの合計濃度をＮａ2Ｏ換算で４．５質量％以下とすることで、Ｔｉ
：Ｓｉのモル比が１：１の結晶性シリコチタネートの生成を効果的に抑制することが可能
となる。また、ケイ酸源としてケイ酸アルカリをカチオン交換することにより得られる活
性ケイ酸を用いた場合、Ｎａ2Ｏ換算で１質量％以上とすることで、Ｔｉ：Ｓｉのモル比
が５：１２の結晶性シリコチタネートの生成を効果的に抑制することが可能となり、一方
、混合ゲル中のナトリウム及びカリウムの合計濃度をＮａ2Ｏ換算で６質量％以下とする
ことで、Ｔｉ：Ｓｉのモル比が１：１の結晶性シリコチタネートの生成を効果的に抑制す
ることが可能となる。
【００６１】
　なお、ケイ酸源としてケイ酸ナトリウムを用いた場合は、ケイ酸ナトリウム中のナトリ
ウム成分は、同時に混合ゲル中のナトリウム源となる。したがって、ここで言う「混合ゲ
ル中におけるナトリウムのＮａ2Ｏ換算質量（ｇ）」とは、混合ゲル中のすべてのナトリ
ウム成分の和として計数される。
【００６２】
　（１）及び（２）の実施において、四塩化チタンの添加は、均一なゲルを得るため一定
の時間をかけて、四塩化チタン水溶液として段階的又は連続的に行うことが望ましい。こ
のため、四塩化チタンの添加にはペリスタポンプ等を好適に用いることができる。
【００６３】
　第一工程により得られた混合ゲルは、後述する第二工程である水熱反応を行う前に、０
．５時間以上２時間以下の時間にわたり、３０℃以上１００℃以下で熟成を行うことが、
均一な生成物を得る点で好ましい。熟成工程は、例えば静置状態で行ってもよく、あるい
はラインミキサーなどを用いた撹拌状態で行ってもよい。
【００６４】
　本発明においては第一工程において得られた前記混合ゲルを、第二工程である水熱反応
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に付して結晶性シリコチタネートを得る。水熱反応としては、結晶性シリコチタネートが
合成できる条件であれば、いかなる条件であってもよく制限されない。通常、オートクレ
ーブ中で好ましくは１２０℃以上３００℃以下、より好ましくは１２０℃以上２００℃以
下、更に好ましくは１４０℃以上１８０℃以下の温度において、好ましくは６時間以上７
２時間以下、更に好ましくは１２時間以上３６時間以下の時間にわたって、加圧下に反応
させる。反応時間は、合成装置のスケールに応じて選定できる。
【００６５】
　前記第二工程で得られた含水状態の結晶性シリコチタネートは乾燥させ、得られた乾燥
物を必要により解砕又は粉砕して粉末状（粒状を含む）とすることができる。また、含水
状態の結晶性シリコチタネートを複数の開孔が形成された開孔部材から押出成形して棒状
成形体を得、得られた該棒状成形体を乾燥させて柱状にしてもよいし、乾燥させた該棒状
成形体を球状に成形したり、解砕又は粉砕して粒子状としてもよい。後者の場合つまり乾
燥前に押出成形を行う場合、後述する分級方法により回収される結晶性シリコチタネート
の収率を高めることができる。ここで、解砕とは、細かい粒子が集まって一塊になってい
るものをほぐす操作をいい、粉砕とはほぐされた固体粒子に対し，機械的な力を作用させ
さらに細かくする操作をいう。
【００６６】
　開孔部材に形成された孔の形状としては、円形、三角形、多角形、環形等を挙げること
ができる。開孔の真円換算径は０．１ｍｍ以上１０ｍｍ以下が好ましく、０．３ｍｍ以上
５ｍｍ以下がより好ましい。ここでいう真円換算径は、孔一つの面積を円面積とした場合
の該面積から算出される円の直径である。押出成形後の乾燥温度は例えば例えば５０℃以
上２００℃以下とすることができる。また乾燥時間は１時間以上１２０時間以下とするこ
とができる。
【００６７】
　前記製造方法で得られる結晶性シリコチタネートは、一般式；Ｎａ4Ｔｉ4Ｓｉ3Ｏ16・
ｎＨ2Ｏ、（ＮａxＫ(1-x)）４Ｔｉ４Ｏ3Ｏ１６・ｎＨ2Ｏ及びＫ4Ｔｉ4Ｓｉ3Ｏ16・ｎＨ2

Ｏ（これらの式中、ｘは０超１未満の数を示し、ｎは０～８の数を示す。）で表される結
晶性シリコチタネートから選ばれる少なくとも一種である。前記製造方法で得られる結晶
性シリコチタネートの第一の特徴は、これらの一般式から明らかなように、Ｔｉ：Ｓｉの
モル比が４：３である点にある。前記結晶性シリコチタネートにおけるＴｉ：Ｓｉのモル
比がこの値であることは、該結晶性シリコチタネートをＸ線回折による構造解析で確認す
ることができる。
【００６８】
　前記製造方法で得られる結晶性シリコチタネートの第二の特徴は、不純物として酸化チ
タンを含まない点にある。酸化チタンを含まないことは、前記結晶性シリコチタネートを
Ｘ線回折測定して得られる回折ピーク中に、酸化チタンのピークである２θ＝２５°が検
出されないことによって確認することができる。
【００６９】
　なお、前記製造方法によって得られる結晶性シリコチタネートは、一般式；Ｎａ4Ｔｉ4

Ｓｉ3Ｏ16・ｎＨ2Ｏ、（ＮａxＫ(1-x)）4Ｔｉ4Ｓｉ3Ｏ16・ｎＨ2Ｏ及びＫ4Ｔｉ4Ｓｉ3Ｏ1

6・ｎＨ2Ｏで表されるＴｉ：Ｓｉのモル比が４：３であるものを主成分とするものであり
、他の結晶性シリコチタネートが効果を損なわない範囲で含有されていてもよい。また、
前記製造方法に由来するチタン酸ナトリウム（Ｎａ4Ｔｉ9Ｏ20）又はその含水塩等のチタ
ン酸塩の副生物が含有されていても差し支えない。このチタン酸塩は、むしろストロンチ
ウムの吸着除去特性を向上させる成分となりうるため、セシウム及びストロンチウムを同
時に除去する吸着剤として用いる場合に、前記製造方法において、この種の化合物は好ま
しい副生物であると言える。
【００７０】
　前記製造方法で得られる結晶性シリコチタネート、特に前記チタン酸塩を含む前記結晶
性シリコチタネートは、ストロンチウム及び／又はセシウムの吸着除去特性に優れている
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。
【００７１】
　また、前記製造方法によって得られる含水状態の結晶性シリコチタネートを造粒加工し
た顆粒状のものは、更に磁性粒子を含有させることにより、セシウム及び／又はストロン
チウムを含む水から磁気分離で回収可能な結晶性シリコチタネートとして使用することが
出来る。磁性粒子としては、例えば鉄、ニッケル、コバルト等の金属またはこれらを主成
分とする磁性合金の粉末、四三酸化鉄、三二酸化鉄、コバルト添加酸化鉄、バリウムフェ
ライト、ストロンチウムフェライト等の金属酸化物系磁性体の粉末が挙げられる。
　含水状態の結晶性シリコチタネートを造粒加工した顆粒状のものに磁性粒子を含有させ
る方法としては、例えば、前述した造粒加工操作を磁性粒子を含有させた状態で行えばよ
い。
【００７２】
　また前記製造方法によれば前記結晶性シリコチタネートと前記チタン酸塩とを含む吸着
剤を効率よく製造することができるが、吸着剤は、前記結晶性シリコチタネートと前記チ
タン酸塩とを別々に製造し、それを任意の配合で混合することによって製造することもで
きる。
【００７３】
　市販品の吸着剤としては、例えば、日本化学工業株式会社製「ピュアセラム（登録商標
）」等が挙げられる。
【００７４】
　本発明では、固着させる吸着剤の平均粒子径（個数基準）を、前述した基材中の繊維の
径との関係を考慮して、一定の範囲内に調整することが望ましい。吸着剤の平均粒子径と
、基材中の繊維の平均繊維径との比（平均粒子径：平均繊維径）は、例えば、１：３～１
：２０が好ましく、より好ましくは１：４～１：１６であり、更に好ましくは１：４．５
～１：１４である。図１．２及び図１．３に本発明に係る放射性物質吸着シートの表面の
拡大写真を示す。これらの写真が示すように、吸着剤の平均粒子径と基材中の繊維の平均
繊維径との比を適切に調整することにより、繊維表面に吸着剤が重なり合うことなく、吸
着剤の表面が露出し易くなるため、吸着性能の向上に寄与する。
【００７５】
　吸着剤の平均粒子径は、個数基準で、例えば、０．２μｍ以上が好ましく、より好まし
くは０．５μｍ以上であり、更に好ましくは１μｍ以上であり、上限は特に限定されない
が、例えば、３０μｍ以下が好ましく、より好ましくは２０μｍ以下であり、更に好まし
くは１０μｍ以下であり、特に好ましくは６μｍ以下である。吸着剤の平均粒子径が大き
くなると、吸着剤が塗料中で沈んでしまい、保管安定性が悪くなる虞がある。また吸着剤
の平均粒子径が下限値を下回ると、バインダーで吸着剤の表面が被覆されやすくなり、吸
着剤粒子がバインダー被膜に埋没して海水や雨水と接触しにくくなるため、放射性物質の
吸着量が低下する虞がある。
　本発明において、吸着剤の平均粒子径は、例えば、島津製作所製「ＳＡＬＤ－７０００
」により測定することが可能である。
【００７６】
＜バインダー樹脂＞
　バインダー樹脂としては、通常、不織布の接着用途で用いる樹脂を適宜使用するとよい
が、例えば、酢酸ビニル単量体を構成単位に含む酢酸ビニル系バインダー、（メタ）アク
リル酸及び／又は（メタ）アクリル酸エステルの共重合体であるアクリル系バインダー、
合成ゴム系（例えば、ブタジエン－スチレン系、ブタジエン－アクリロニトリル系、クロ
ロプレン系）バインダーが好ましい。中でも、接着強度が高いという利点を有するため、
アクリル系バインダーが好ましい。
【００７７】
　前記アクリル酸エステルとしては、例えば、アクリル酸メチル、アクリル酸エチル、ア
クリル酸プロピル、アクリル酸ｎ－ブチル、アクリル酸イソブチル、アクリル酸ｓｅｃ－



(16) JP 6682216 B2 2020.4.15

10

20

30

40

50

ブチル、アクリル酸ｔｅｒｔ－ブチル、アクリル酸２，２－ジメチルプロピル、アクリル
酸シクロヘキシル、アクリル酸－２－ｔｅｒｔ－ブチルフェニル、アクリル酸２－ナフチ
ル、アクリル酸フェニル、メタクリル酸メチル、メタクリル酸エチル、メタクリル酸プロ
ピル、メタクリル酸ｎ－ブチル、メタクリル酸イソブチル、メタクリル酸ｓｅｃ－ブチル
、メタクリル酸ｔｅｒｔ－ブチル、メタクリル酸２，２－ジメチルプロピル、メタクリル
酸シクロヘキシル、メタクリル酸－２－ｔｅｒｔ－ブチルフェニル、メタクリル酸２－ナ
フチル、メタクリル酸フェニル等のラジカル重合性単量体が例示できる。
【００７８】
　前記アクリル系バインダーのガラス転移温度は、－１０～５０℃が好ましく、より好ま
しくは０～４０℃である。
【００７９】
　吸着剤の含有量は、塗料１００質量％中、０．１～９０質量％が好ましく、０．５～５
０質量％がより好ましく、１～４０質量％が更に好ましい。
【００８０】
　塗料には、本発明の効果を阻害しない程度で、起泡剤、消泡剤、水、分散剤、増粘剤、
着色料、防腐剤等の添加物が含まれていてもよい。
【００８１】
　＜製造方法＞
　本発明に係る放射性物質吸着シートの製造方法は、
　発泡性塗料を、基材の少なくとも片面に塗布する工程；
　発泡性塗料塗布後の基材を、乾燥する工程；
を含む。放射性物質吸着シートは前述したように、基材の厚さ方向に発泡性塗料の一部が
浸透した状態で、該塗料を固化させて得られる。すなわち、発泡性の塗料を用いると、塗
料中の気泡が、塗料が基材の内部奥深くにまで浸透することを遮り、塗料の一部のみが基
材に浸透し、残りは基材の表面に気泡を形成した状態で固化する。
【００８２】
　本発明の放射性物質吸着シートを製造する方法は、基材の少なくとも片面に、発泡性の
塗料を塗布するものであれば特に限定されるものではなく、機械発泡等により塗料が発泡
した状態、または発泡剤を含む状態で塗布するとよい。例えば、発泡状態の塗料を塗布す
る際、該塗料を未発泡のものに比べ、１．５倍以上に起泡してから基材に塗布するとよい
。発泡倍率は、より好ましくは２倍以上であり、更に好ましくは３倍以上であり、特に好
ましくは５倍以上であり、２０倍以下が好ましく、より好ましく１５倍以下であり、更に
好ましく１０倍以下であり、特に好ましくは９倍以下である。発泡倍率を前記範囲内に調
整することにより、塗料の浸透の程度をコントロールし易くなる。
【００８３】
　塗料を発泡させる方法としては、例えば、物理的に塗料を発泡させる機械発泡や化学発
泡等が知られているが、発泡倍率の調整が容易なことや、発泡のタイミングを制御できる
ことから、少なくとも機械発泡を行うことが好ましい。また発泡の条件を考慮して、機械
発泡と化学発泡の両発泡法にて塗料を発泡させても構わない。
【００８４】
　発泡性塗料を基材に塗布する方法は特に限定されるものではなく、グラビア法、ロータ
リープリント法等一般的な塗布法を用いるとよい。塗料を塗布するときは、リバースコー
ター、キスロールコーター、ナイフコーター等の各種設備を用いるとよく、本発明では特
にナイフコーターが好ましい。発泡性塗料を基材に塗布するときは、塗料中の気泡をでき
るだけ壊さないようにする点に注意が必要である。
【００８５】
　発泡性塗料は、基材の片面または両面に塗布される。図２．１には、放射性物質吸着シ
ートの片面に塗料を塗布した場合の概略断面図を示す。この図において、放射性物質吸着
シート１には、基材３の片面において、この厚さ方向に表面から途中までに微多孔性バイ
ンダー樹脂層が形成され、吸着剤５がバインダー樹脂２を介して基材３に固定化され、且
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つ、微多孔性バインダー樹脂層には微多孔４が存在していることが分かる。このように基
材の片面のみに塗料を塗布すると、塗料が固着していない面から海水や雨水が通液しやす
く、分配係数Ｋｄが高くなるため好ましい。また、図２．２には、放射性物質吸着シート
の両面に塗料を塗布した場合の概略断面図を示す。図２．２のように基材の両面に塗料を
塗布すると、放射性ストロンチウムや放射性セシウムの吸着量が増大するため好ましい。
【００８６】
　発泡性塗料の塗布量（ＷＥＴ付量）は、固着させたい吸着剤の量に応じて適宜調整する
と良いが、例えば、５０ｇ／ｍ2以上が好ましく、より好ましくは１００ｇ／ｍ2以上であ
り、６００ｇ／ｍ2以下が好ましく、より好ましくは５５０ｇ／ｍ2以下である。
【００８７】
　乾燥工程での温度は、例えば、１００℃以上１７０℃以下が好ましく、より好ましくは
１１０℃以上１６０℃以下である。乾燥温度が低すぎると、塗料中の水分が蒸発しにくく
なる。またアクリル系バインダーを使用する場合には、硬化のために、高温での実施が好
ましい。
【００８８】
　発泡性塗料塗布後の基材の乾燥時間は、特に限定されるものではないが、例えば０．５
～５分が好ましく、より好ましくは１～３分である。乾燥時間を前記範囲内に調整するこ
とにより、発泡性塗料の泡を適度に破泡させ、発泡性塗料塗布後の基材を十分に乾燥する
ことが可能となる。
【００８９】
　本発明のように発泡性塗料を用いる製法によれば、基材の厚さ方向において、塗料が浸
透する深さを調整できるため、放射性物質吸着シートの内部に、塗料が浸透していない層
が存在する。この塗料が浸透していない層の存在により放射性物質吸着シートの透水性が
高まるため、放射性物質吸着シートを海に沈めた際に、大量の海水や雨水を効率よく処理
することが可能になる。また放射性物質吸着シートの表面には、塗料中の気泡が一部、固
化後も、気泡が破泡した連通状の状態で残っていてもよい。
【００９０】
　放射性物質吸着シートにおいて、バインダー樹脂は、放射性物質吸着シートに固着する
バインダー樹脂１００質量％中、９０質量％以上、より好ましくは９３質量％以上、更に
好ましくは９５質量％以上が基材内部で固着していることが望ましい。上限は特に限定さ
れないが、１００質量％以下が好ましい。バインダー樹脂が基材の内部で固定化されれば
、外部からの摩擦に対し、優れた耐摩耗性が発揮され、脱落の少ない放射性物質吸着シー
トが得られる。
【００９１】
　前述したように、本発明の放射性物質吸着シートは、基材内部にバインダー樹脂が固着
していない部分が存在していることが特徴的である。図１．４及び図１．５に、本発明に
係る放射性物質吸着シートの断面写真を示す。各写真には、バインダー樹脂が固着してい
る部分とバインダー樹脂が固着していな部分との境目に一点線を引いている。バインダー
樹脂が付着しているため一点線を境にして表面側の基材においては、基材中の繊維が２～
５本程度の束となってバインダー樹脂で固定されている。また一点線を境にして内側の基
材にはバインダー樹脂が付着していないため、基材中の各繊維は、一本一本が分離可能な
状態で存在していることが分かる。バインダー樹脂が固着していない部分は、例えば、基
材全体の３０％以上であることが好ましく、より好ましくは４５％以上であり、更に好ま
しくは６０％以上であり、上限は特に限定されないが、９５％以下が好ましく、９０％以
下であっても問題ない。なおバインダー樹脂が固着していない部分の比率は、例えば、基
材の厚さと、基材の厚さ方向におけるバインダー樹脂が固着していない部分の厚さの比率
から求めることが可能である。
【００９２】
　放射性物質吸着シートに固着する吸着剤の合計量は、乾燥付着量で１０ｇ／ｍ2以上が
好ましく、より好ましくは１５ｇ／ｍ2以上であり、更に好ましくは２０ｇ／ｍ2以上であ
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り、特に好ましくは３５ｇ／ｍ2以上である。上限は特に限定されないが、４００ｇ／ｍ2

以下が好ましく、より好ましくは２００ｇ／ｍ2以下であり、更に好ましくは１２０ｇ／
ｍ2以下であり、８０ｇ／ｍ2以下であってもよい。吸着剤の量が前記範囲内であれば、所
望の除染性能を発揮し得る放射性物質吸着シートを効率よく製造することが可能になる。
【００９３】
　このようにして製造された放射性物質吸着シートの目付は、放射性物質吸着シートの用
途及び使用環境を考慮して適宜調整するとよいが、例えば、１００ｇ／ｍ2以上が好まし
く、２００ｇ／ｍ2以上がより好ましく、３００ｇ／ｍ2以上が更に好ましく、１０００ｇ
／ｍ2以下が好ましく、より好ましくは７５０ｇ／ｍ2以下であり、更に好ましくは６５０
ｇ／ｍ2以下である。
【００９４】
　放射性物質吸着シートの厚さは、例えば、１０ｍｍ以下が好ましく、７ｍｍ以下がより
好ましく、５ｍｍ以下が更に好ましく、３．５ｍｍ以下が特に好ましい。下限は特に限定
されないが、例えば、０．１ｍｍ以上が好ましく、０．５ｍｍ以上がより好ましく、１ｍ
ｍ以上が更に好ましい。放射性物質吸着シートの厚さを前記範囲内に調整することで、所
望量の吸着剤を固着することが可能になる。
【００９５】
　＜性能＞
　本発明に係る放射性物質吸着シートはストロンチウム及びセシウムに対して優れた吸着
性能を有するため、分配係数（Ｋｄ）の値も高くなる。
　例えば、放射性物質吸着シートを海水に浸漬する場合は以下の通りである。
　１日浸漬後におけるストロンチウムに対する分配係数（Ｋｄ）は２００ｍｌ／ｇ以上（
より好ましくは３００ｍｌ／ｇ以上）であり、セシウムに対する分配係数（Ｋｄ）は１，
０００ｍｌ／ｇ以上（より好ましくは１，５００ｍｌ／ｇ以上）；
　１４日浸漬後におけるストロンチウムに対する分配係数（Ｋｄ）は４００ｍｌ／ｇ以上
（より好ましくは４５０ｍｌ／ｇ以上）であり、セシウムに対する分配係数（Ｋｄ）は１
０，０００ｍｌ／ｇ以上（より好ましくは２０，０００ｍｌ／ｇ以上）；
　３５日浸漬後におけるストロンチウムに対する分配係数（Ｋｄ）は５００ｍｌ／ｇ以上
（より好ましくは６００ｍｌ／ｇ以上）であり、セシウムに対する分配係数（Ｋｄ）は１
００，０００ｍｌ／ｇ以上（より好ましくは１２０，０００ｍｌ／ｇ以上）；
【００９６】
　また放射性物質吸着シートを雨水に浸漬する場合は以下の通りである。
　１日浸漬後におけるストロンチウムに対する分配係数（Ｋｄ）は１００ｍｌ／ｇ以上（
より好ましくは２００ｍｌ／ｇ以上）であり、セシウムに対する分配係数（Ｋｄ）は３０
０ｍｌ／ｇ以上（より好ましくは４００ｍｌ／ｇ以上）；
　２日浸漬後におけるストロンチウムに対する分配係数（Ｋｄ）は１，０００ｍｌ／ｇ以
上（より好ましくは１，２００ｍｌ／ｇ以上）であり、セシウムに対する分配係数（Ｋｄ
）は７，０００ｍｌ／ｇ以上（より好ましくは８，０００ｍｌ／ｇ以上）；
　７日浸漬後におけるストロンチウムに対する分配係数（Ｋｄ）は１０，０００ｍｌ／ｇ
以上（より好ましくは１２，０００ｍｌ／ｇ以上）であり、セシウムに対する分配係数（
Ｋｄ）は２５０，０００ｍｌ／ｇ以上（より好ましくは３００，０００ｍｌ／ｇ以上）；
　１４日浸漬後におけるストロンチウムに対する分配係数（Ｋｄ）は２０，０００ｍｌ／
ｇ以上（より好ましくは２５，０００ｍｌ／ｇ以上）であり、セシウムに対する分配係数
（Ｋｄ）は２００，０００ｍｌ／ｇ以上（より好ましくは３００，０００ｍｌ／ｇ以上）
；
　２８日浸漬後におけるストロンチウムに対する分配係数（Ｋｄ）は７０，０００ｍｌ／
ｇ以上（より好ましくは７５，０００ｍｌ／ｇ以上）であり、セシウムに対する分配係数
（Ｋｄ）は５００，０００ｍｌ／ｇ以上（より好ましくは６００，０００ｍｌ／ｇ以上）
；
【００９７】
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　なお本発明において分配係数（Ｋｄ）とは、日本原子力学会バックエンド部会の有志会
員による「福島第一原子力発電所内汚染水処理技術のための基礎データ収集」に定義され
る、「ある物質が接触する２つの相にどのような比で存在するかを示す係数」であり、例
えば、実施例に示す浸漬試験により求めることができる。分配係数（Ｋｄ）は、その値が
大きいほど、少ない吸着剤量で多くのストロンチウムを吸着できることを意味する。
　なお本発明においてＫｄ値は、試験溶液量Ｌ／吸着剤の質量Ｓ：１０００／１、吸着剤
の塗布量：４２ｇ／ｍ2の条件下で測定されるものとする。
【００９８】
　本発明に係る放射性物質吸着シートの、吸着剤の質量当たりのストロンチウム吸着量は
、例えば海水中に３５日浸漬後で、好ましくは１ｍｇ／ｇ以上であり、より好ましくは１
．５ｍｇ／ｇ以上であり、更に好ましくは２ｍｇ／ｇ以上であり、より更に好ましくは２
．５ｍｇ／ｇ以上である。また雨水中に２８日浸漬後で、好ましくは４００ｍｇ／ｇ以上
であり、より好ましくは４５０ｍｇ／ｇ以上であり、更に好ましくは５００ｍｇ／ｇ以上
であり、より更に好ましくは５２０ｍｇ／ｇ以上である。
【００９９】
　また本発明に係る放射性物質吸着シートの、吸着剤の質量当たりのセシウム吸着量は、
例えば雨水中に２８日浸漬後で、好ましくは２０ｍｇ／ｇ以上であり、より好ましくは２
５ｍｇ／ｇ以上であり、更に好ましくは３０ｍｇ／ｇ以上であり、より更に好ましくは３
５ｍｇ／ｇ以上である。
【０１００】
　また本発明に係る放射性物質吸着シートは、雨水中の放射性物質に対する吸着性能に非
常に優れており、ストロンチウムの場合は、２日浸漬後での吸着率は、５０％以上（より
好ましくは６０％以上）であり、７日浸漬後の吸着率は８５％以上（より好ましくは９０
％以上）となる。またセシウムの場合は、２日浸漬後での吸着率は、８０％以上（より好
ましくは８５％以上）であり、７日浸漬後の吸着率は９０％以上（より好ましくは９５％
以上、更に好ましくは９８％以上）となる。
　なお吸着率は、１００％－浸漬期間経過後の水中の放射性物質濃度／初期濃度（％）で
求められる値である。
【０１０１】
　放射性物質吸着シートは、前述したように固化後のバインダー樹脂中に、小さな微多孔
が存在している。そのため透水性に優れており、大量の海水や雨水を効率よく処理するこ
とができる。例えば、放射性物質吸着シートの透水係数は、０．０１ｃｍ／ｓｅｃ以上が
好ましく、基材の厚さや目付にもよるが、例えば、０．３ｃｍ／ｓｅｃ以下であり、０．
２ｃｍ／ｓｅｃ以下であってもよい。
　なお透水係数は、例えば、ＪＩＳ　Ａ１２１８－１９９８に準じて測定することが可能
である。
【０１０２】
　＜用途＞
　本発明に係る放射性物質吸着シートは、放射性ストロンチウム及び放射性セシウムを含
む海水及び雨水の除染作業等、水中の放射性物質の回収に好ましく用いることができる。
放射性物質吸着シートの大きさ、海水や雨水の処理量等にもよるが、例えば、本発明に係
る放射性物質吸着シートを水中に沈め、１週間～６ヶ月程浸漬しておき、その後放射性物
質吸着シートを海から引き上げるとよい。
【０１０３】
　本発明に係る放射性物質吸着シートは、例えば、放射性ストロンチウムや放射性セシウ
ム等の回収量を上げるため、放射性物質吸着シートにおいて吸着剤が存在している層が、
２以上の層を形成した状態で、或いは、２枚以上の放射性物質吸着シートがネット等に包
まれた状態で水中に投入されることが望ましい。水中に投入する形態としては、例えば、
放射性物質吸着シートの一端が内側になるように丸めた巻回型の放射性物質吸着材（投入
形態１）、２枚以上の放射性物質吸着シートを厚さ方向に積み重ねた積層型の放射性物質
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吸着材（投入形態２）、２枚以上の放射性物質吸着シートがネット等に包まれた放射性物
質吸着材（投入形態３）等が挙げられる。
【０１０４】
　巻回型の放射性物質吸着材１４の場合は、例えば、図３．１に示すように、巻き上げた
１～５０本程度の放射性物質吸着材１１の一端にウェイトチェーン１３を取り付け、また
他端に浮き（フロート）１２を取り付けて並列に繋いだものを、一つの吸着材ユニット１
５として海に沈めるとよい。除染作業の効率を考慮すれば、放射性物質吸着材１１の長さ
は、例えば、１～３ｍ程度、吸着材ユニット１５の長さは１５～３０ｍ程度が好ましい。
また放射性物質吸着シートが損傷することを防ぐため、巻き上げた放射性物質吸着材１１
をできるだけ密接に配置したり、巻回型の放射性物質吸着材１４をネットで保護しておく
とよい。また海の深い所での吸着性能を上げるため、複数の放射性物質吸着材１１を直列
に繋ぐことも可能である。
【０１０５】
　また積層型の放射性物質吸着材２１は、例えば、図３．２に示すように、放射性物質吸
着シート１を２枚以上積層したものを金属枠２２等に収容して一つの吸着材ユニットにす
るとよい。放射性物質吸着シートを巻回型、積層型の放射性物質吸着材にすることで、放
射性物質の回収量の向上だけでなく、敷設・引き上げ等の作業を実施しやすくなるといっ
た利点もある。
【０１０６】
　海水を除染する場合、これらの吸着材ユニットは、海中に直接設置するとよい。また雨
水を除染する場合は、除染仮置場等の集排水升や、雨水等の集水枡に放射性物質吸着材を
浸漬させるとよく、具体的には、例えば、図３．３に示すように、積層型の放射性物質吸
着材２１を集水枡３０に浸漬させ、ポンプ３２等によって放射性物質吸着材２１を通じた
除染後の雨水を水路３１に汲み上げるとよい。また雨水の除染には、２枚以上の放射性物
質吸着シートがネット等に包まれた放射性物質吸着材も使用できる。
【実施例】
【０１０７】
　以下、実施例を挙げて本発明をより具体的に説明するが、本発明はもとより下記実施例
によって制限を受けるものではなく、前・後記の趣旨に適合し得る範囲で適当に変更を加
えて実施することも勿論可能であり、それらはいずれも本発明の技術的範囲に包含される
。
【０１０８】
　本実施例で用いた測定装置は以下の通りである。
　ストロンチウム濃度の測定：アジレント・テクノロジー社製「ＩＣＰ－ＭＳ」
　平均粒子径の測定：島津製作所製「ＳＡＬＤ－７０００」
【０１０９】
＜実施例１＞
　吸着剤（日本化学工業株式会社製「ピュアセラム（登録商標）」）を用いた。前記吸着
材のＸ線回折構造から判断される組成は以下の通りである。
　　・主相Ｎａ4Ｔｉ4Ｓｉ3Ｏ16・６Ｈ2Ｏ
　　・Ｎａ4Ｔｉ9Ｏ20・５～７Ｈ2Ｏを検出
　　・他の結晶性シリコチタネートとＴｉＯ2は未検出
　また、得られた吸着材のＸ線回折チャートを図５．１に示す。また、得られた吸着材の
Ｘ線回折チャートを前記の方法によりベースライン補正して得られた補正後のＸ線回折チ
ャートを図５．２に示す。図５．１及び図５．２に示すように、これらのＸ線回折チャー
トにおいては、２θ＝１０～１３°の範囲に、前記結晶性シリコチタネートのメーンピー
ク（Ｍ．Ｐ．）（Ｎａ４Ｔｉ４Ｓｉ３Ｏ１６・６Ｈ２Ｏに由来）が検出されるとともに、
２θ＝８～１０°に前記チタン酸塩であるチタン酸ナトリウムのメーンピーク（Ｎａ４Ｔ
ｉ９Ｏ２０・５～７Ｈ２Ｏに由来）が検出された。図５．２に示す補正後のＸ線回折チャ
ートに基づき、結晶性シリコチタネートのメーンピークの高さに対してチタン酸ナトリウ
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ムのメーンピークの高さの比（％）を求めたところ、３８．５％であった。また得られた
吸着材について、上述した方法で組成分析を行い、上述した方法で結晶性シリコチタネー
トとチタン酸ナトリウムとのモル比を求めたところ、結晶性シリコチタネート：チタン酸
ナトリウム＝１：０．３７であった。なお該吸着材は、特許５６９６２４４号公報の実施
例１に記載の方法により製造可能である。
＜評価装置＞
　Ｘ線回折：Ｂｒｕｋｅｒ社　Ｄ８　ＡｄｖａｎｃｅＳを用いた。線源としてＣｕ－Ｋα
を用いた。測定条件は、管電圧４０ｋＶ、管電流４０ｍＡ、走査速度０．１°／ｓｅｃと
した。
【０１１０】
　塗料に添加する前に、吸着剤を微粒子化するためのビーズミルによる微粉砕工程を実施
した。微粉砕工程では、平均粒子径６０．５μｍの吸着剤、水を分散媒とするアクリル系
バインダー（日本合成化学工業社製「モビニール（登録商標）７１０Ａ」、不揮発分４１
％、粘度２００～７００ｍｐａｓ）、消泡剤、増粘剤を含む分散液、及びセラミックビー
ズ（ビーズ径：０．４ｍｍ）を５分間接触させた。これにより、平均粒子径３．２μｍ（
個数基準；モード径：１．６μｍ、ｄ９５：２０．５μｍ、ｄ５０：２．８μｍ、ｄ１０
：０．８２μｍ）の吸着剤分散液を作製した（固形分：３０％）。該吸着剤分散液におけ
る吸着剤に対するバインダー樹脂の質量比は１．１４である。
　これを塗料とし、この塗料を機械発泡にて発泡倍率２．５～５．０倍にまで発泡させて
発泡性塗料とした。得られた発泡性塗料を、ポリエステル製スパンボンド不織布（東洋紡
社製「ＯＤＳ３００」、スパンボンド不織布を構成する繊維の平均繊維径３ｄｔｅｘ（１
６μｍ）、目付３００ｇ／ｍ2、厚さ３．０ｍｍ）に、ナイフコーターにて該スパンボン
ド不織布の片面に、吸着剤塗布量（基材に固着する吸着剤の乾燥付着量）が４２ｇ／ｍ2

となるようにして塗布し、その後１３０℃で乾燥させた。この放射性物質吸着シートを吸
着剤が乾燥重量で１ｇになる試料サイズを１つのサンプル品とした。このサンプル品を用
いて浸漬試験を行った。
【０１１１】
〔浸漬試験〕
Ｉ．人工海水中でのストロンチウム／セシウム吸着試験
　浸漬試験では、ストロンチウム及びセシウムを含む人工海水１，０００ｍｌを容器に入
れ、そこへ、実施例１で得たサンプル品を加え（すなわち、試験溶液量Ｌ／吸着剤の質量
Ｓ＝１０００／１）、静置状態で、１日間、１４日間、３５日間浸漬した。１日間、１４
日間、３５日間経過後の海水中のストロンチウム濃度（平衡濃度）或いはセシウム濃度（
平衡濃度）を計測し、サンプル品を浸漬する前の海水中の初期濃度と測定した平衡濃度を
用いて、Ｋｄ及び吸着量を求めた。またセシウム吸着試験では比較例１として粒子径を３
００～７１０μｍに調整した吸着剤の粒状物を用いた。各値の算出方法は以下の通りであ
る。結果を表１及び図４．１～図４．２に示す。なお、ストロンチウム濃度測定には、誘
導結合プラズマ質量分析装置（ＩＣＰ－ＭＳ）型式：Ａｇｉｌｅｎｔ　７７００ｘ（アジ
レント・テクノロジー社製）を用いて、ストロンチウム８８の定量分析を行った。またセ
シウム濃度測定には、誘導結合プラズマ質量分析装置（ＩＣＰ－ＭＳ）型式：Ａｇｉｌｅ
ｎｔ　７７００ｘ（アジレント・テクノロジー社製）を用いて、セシウム１３３の定量分
析を行った。
【０１１２】
　吸着量（ｍｇ／ｇ）
　　＝〔（Ｃα）－（Ｃ）〕×Ｖ／（Ｍ×１０００）　…（ｉ）
【０１１３】
　吸着量（ｍｇ／ｍ2）
　　＝（吸着量（ｍｇ／ｇ））×（吸着剤塗布量（ｇ／ｍ2））　…（ｉｉ）
【０１１４】
　Ｋｄ（ｍｌ／ｇ）
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　　＝〔（Ｃα）－（Ｃ）〕／（Ｃ）×Ｖ／Ｍ　…（ｉｉｉ）
　なお本発明においてＫｄ値は、試験溶液量Ｌ／吸着剤の質量Ｓ：１０００／１、吸着剤
の塗布量：４２ｇ／ｍ2の条件下で測定されるものとする。
【０１１５】
　なお上記式（ｉ）～（ｉｉｉ）において、
　　Ｃαは、浸漬試験前における海水中のストロンチウム／セシウム濃度（ｐｐｍ）、
　　Ｃは、浸漬試験後における海水中のストロンチウム／セシウム濃度（ｐｐｍ）、
　　Ｖは、試験に用いた海水の量（ｍｌ）、
　　Ｍは、吸着剤塗布量（ｇ）、
を意味する。
【０１１６】
　また浸漬試験で使用する人工海水は、ストロンチウム／セシウムを所定濃度になるよう
に調整した人工海水（大阪薬研株式会社製「マリンアート（登録商標）ＳＦ－１」を精製
水に溶いたもの）を用いた。
【０１１７】
【表１】

【０１１８】
　表１が示すように、吸着剤が付着する放射性物質吸着シートによれば、効率よく海水中
のストロンチウム／セシウムを回収することができることがわかる。特にセシウム吸着試
験においては、比較例１の粒状物そのものと比べて、実施例１の放射性物質吸着シートは
バインダー樹脂で吸着剤を被覆しているため海水との接触効率が低下しているものの、吸
着剤を微粒子化することによってこの欠点が補われていると言える。
【０１１９】
ＩＩ．人工雨水中でのストロンチウム／セシウム吸着試験
　人工海水を、ストロンチウム及びセシウムを所定濃度になるように調整した雨水（Ｎａ
：１０ｐｐｍ、Ｃａ／Ｍｇ：１０ｐｐｍ、Ｓｒ：１０ｐｐｍ）に代えたこと以外は人工海
水中での吸着試験と同じ方法で試験を行った。濃度の計測は、１日後、２日後、７日後、
１４日後、２８日後にそれぞれ行った。結果を表２及び図４．３～図４．４に示す。
【０１２０】

【表２】

【０１２１】
　表２が示すように、吸着剤が付着する放射性物質吸着シートによれば、Ｋｄ値は極めて
高い値を示していることから、雨水中のストロンチウムやセシウムを効率よく回収できる
ことがわかる。
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【０１２２】
〔繰り返し使用試験〕
　繰り返し使用試験では、セシウムを含む人工海水１，０００ｍｌを容器に入れ、そこへ
実施例１で得たサンプル品を加え（すなわち、試験溶液量Ｌ／吸着剤の質量Ｓ＝１０００
／１）、静置状態で、前記サンプル品を３６日間海水中に浸漬させた。３６日間経過後の
海水中のセシウム濃度を計測した後、３６日間浸漬後のサンプル品を、セシウムを含む海
水１０００ｍｌの容器に浸漬させた。更に７日間浸漬させ（試験開始から４２日間経過）
、試験開始から４２日間経過後の海水中のセシウム濃度を計測した後、該サンプル品を、
セシウムを含む人工海水１０００ｍｌの容器に浸漬させた。更に７日間浸漬させ（試験開
始から４８日間経過）、試験開始から４８日間経過後の海水中のセシウム濃度を計測した
。結果を図４．５に示す。図４．５から明らかなように、本発明に係る放射性物質吸着シ
ートは繰り返し使用が可能である。
【符号の説明】
【０１２３】
　１　放射性物質吸着シート
　２　バインダー樹脂
　３　基材
　４　微多孔
　５　吸着剤
　１１　放射性物質吸着材
　１２　浮き（フロート）
　１３　ウェイトチェーン
　１４　巻回型の放射性物質吸着材
　１５　吸着材ユニット
　２１　積層型の放射性物質吸着材
　２２　金属枠
　３０　集水枡
　３１　水路
　３２　ポンプ
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【図１．１】

【図１．２】

【図１．３】

【図１．４】

【図１．５】

【図２．１】

【図２．２】

【図３．１】
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【図３．２】

【図３．３】

【図４．１】

【図４．２】

【図４．３】

【図４．４】

【図４．５】
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【図５．１】 【図５．２】
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