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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　クロラミンを取り除くためのろ過装置の使用であって、前記ろ過装置は、基材を含む流
体処理用容器を備え、前記基材は、（ｉ）ＣＯｘＥｙの表面を有する炭素基材であって、
ＥはＳ、Ｓｅ、及びＴｅの少なくとも１種から選択され、ｘ及びｙは０よりも大きい、炭
素基材と、（ｉｉ）金属塩と、の熱分解生成物を含むものであり、ここで前記金属塩は、
（ａ）カルボン酸金属塩、（ｂ）硫黄含有アニオン金属塩、及び（ｃ）これらの組み合わ
せ、からなる群から選択されるものであり、前記金属塩の金属は、銅、鉄、マンガン、及
びこれらの組み合わせから選択されるものである、クロラミンを取り除くためのろ過装置
の使用。
【請求項２】
　水溶液からクロラミンを取り除くための方法であって、
　クロラミンを含む水溶液を用意することと、
　前記水溶液を組成物と接触させることと、
を含み、前記組成物は、ＣＯｘＥｙの表面を有する炭素基材であって、ＥはＳ、Ｓｅ、及
びＴｅの少なくとも１種から選択され、ｘ及びｙは０よりも大きい、炭素基材と、金属塩
と、の熱分解生成物を含むものであり、ここで前記金属塩は、（ａ）カルボン酸金属塩、
（ｂ）硫黄含有アニオン金属塩、及び（ｃ）これらの組み合わせ、からなる群から選択さ
れるものであり、前記金属塩の金属は、銅、鉄、マンガン、及びこれらの組み合わせから
選択されるものである、方法。
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【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　炭素オキシカルコゲナイド及び金属塩の熱分解生成物を含むろ過媒体について説明する
。
【背景技術】
【０００２】
　クロラミンは、遊離塩素による塩素消毒に代わる二次的な消毒剤として、都市用水配水
システムにおいて、低濃度で一般的に使用されている。クロラミンにより処理された水の
味と臭いに関する懸念に伴い、クロラミン除去能を有するろ水器の需要が増大した。
【０００３】
　水溶液流からのクロラミン除去には、活性炭粒子等の炭素粒子が用いられている。クロ
ラミン除去は、炭素の平均粒子径を小さくしたり、カーボンベッドとの接触時間を増やし
たりすることにより、改善することができる。パラメーター、例えば、接触時間及び平均
粒径が、クロラミン除去効率に影響することが知られているが、ろ過媒体の圧力低下を著
しく増加させることなくより著しい改善を行なうことが望まれている。
【０００４】
　米国特許第５，３３８，４５８号（Ｃａｒｒｕｂｂａら）は、ガス又は液体媒体と、触
媒活性な炭素質チャーとを接触させることにより、その媒体からクロラミンを除去する、
改良されたプロセスを開示している。
【０００５】
　米国特許第６，６９９，３９３号（Ｂａｋｅｒら）は、触媒活性な炭素質チャーに対比
して改良された、窒素含有分子の存在下で熱分解をされた活性炭に流動体が接触した場合
の、流動体からのクロラミン除去を記載している。
【発明の概要】
【課題を解決するための手段】
【０００６】
　現在入手可能なろ過材よりも、より費用がかからず及び／又はより効率的にクロラミン
を除去する、ろ過材を提供することが望まれている。場合によっては、クロラミンを除去
するための炭素の固体ブロックを提供することも望まれている。別の場合では、充填層に
使用してもよい粒状材料を得ることも望まれている。また別の場合では、ウェブ状で使用
してもよい材料を提供することも望まれている。
【０００７】
　１つの態様では、基材を含む流体処理用容器を備えた、ろ過装置であって、基材には、
（ｉ）ＣＯｘＥｙの表面を有する炭素基材であって、ＥはＳ、Ｓｅ、及びＴｅの少なくと
も１種から選択され、ｘ及びｙは０よりも大きい炭素基材と、（ｉｉ）金属塩と、の熱分
解生成物を含むものである、ろ過装置について説明している。
【０００８】
　別の態様では、水溶液からクロラミンを取り除くための方法であって、クロラミンを含
む水溶液を用意することと、水溶液を組成物と接触させることであって、組成物には、Ｃ
ＯｘＥｙの表面を有する炭素基材であって、ＥはＳ、Ｓｅ、及びＴｅの少なくとも１種か
ら選択され、ｘ及びｙは０よりも大きい炭素基材と、金属塩と、の熱分解生成物が含まれ
る、接触させることと、を含む方法が開示されている。
【０００９】
　更に別の態様では、基材を製造する方法が、（ｉ）炭素基材、（ｉｉ）硫黄、セレン、
若しくはテルリウム源、又はそれらの組み合わせ、及び（ｉｉｉ）金属塩を含む組成物を
用意することと、次いで組成物を加熱することと、を含んでいる。
【００１０】
　上記の概要は、各実施形態を説明することを目的とするものではない。本発明の１つ以
上の実施形態の詳細を以下の説明文においても記載する。他の特徴、目的、及び利点は、



(3) JP 6162718 B2 2017.7.12

10

20

30

40

50

説明文及び「特許請求の範囲」から明らかとなるであろう。
【発明を実施するための形態】
【００１１】
　本明細書で使用するとき、用語
　「ａ」、「ａｎ」、及び「ｔｈｅ」は互換可能に使用され、１又はそれよりも多くを意
味する。
　「及び／又は」は、記載される事例の一方又は両方が起こりうることを示すために使用
され、例えば、Ａ及び／又はＢは、（Ａ及びＢ）と（Ａ又はＢ）とを含む。
【００１２】
　本明細書においては更に、端点による範囲の記載には、その範囲内に含まれるすべての
数値が含まれる（例えば、１～１０には、１．４、１．９、２．３３、５．７５、９．９
８などが含まれる）。
【００１３】
　本明細書においては更に、「少なくとも１」の記載には、１以上のすべての数値が含ま
れる（例えば、少なくとも２、少なくとも４、少なくとも６、少なくとも８、少なくとも
１０、少なくとも２５、少なくとも５０、少なくとも１００など）。
【００１４】
　本開示は、炭素オキシカルコゲナイド及び金属塩の熱分解生成物を含む炭素基材に向け
られている。そのような組成物が、水溶液からクロラミンを除去するのに有用であり得る
ということが見出された。
【００１５】
　米国仮出願第６１／５３３２９７号（代理人整理番号６７６０７ＵＳ００２、２０１１
年９月１２日に出願）には、炭素オキシカルコゲナイドの表面を含む炭素基材を、水溶液
からクロラミンを取り除くために使用できることが開示されている。米国仮出願第＿＿＿
＿＿＿＿＿＿＿（代理人整理番号６７６０８ＵＳ００２及び６７７３７ＵＳ００７、本出
願と同時に出願）には、金属塩の熱分解生成物を含む組成物も水溶液からクロラミンを取
り除くために使用され得ることが開示されている。これらの特許出願の３つすべては、本
明細書において参照によりその全体において組み込まれている。炭素オキシカルコゲナイ
ドの表面を含む炭素基材上の金属塩を熱分解することによって、性能が改善された組成物
が得られる場合があることが分かっている。
【００１６】
　一実施形態では、オキシカルコゲナイドの表面を含む炭素基材が提供される。オキシカ
ルコゲナイドの表面を含む炭素基材を次に、金属塩と接触させて、加熱して金属塩を熱分
解する。
【００１７】
　他の実施形態では、炭素基材と、硫黄、セレン、又はテルル源と、金属塩とを用意した
後に、加熱して基材を形成する。
【００１８】
　炭素基材
　炭素は、ダイアモンド、グラファイト、及び非晶質炭素を含む複数の同素体を持つ。一
実施形態において、炭素基材はｓｐ２混成炭素を多く含む。すなわち、この炭素基材は、
２０％以下、１５％以下、１２％以下、又更には１０％以下のｓｐ３混成炭素を含む。ｓ
ｐ３混成炭素の含有量が増えるにつれ、ｓｐ２混成炭素基材は、次第に、密集した等方性
のネットワークを持つ正四面体炭素へと変化する。
【００１９】
　炭素基材の形態は、特に限定されるものではないが、非粒子状、粒子状、又は凝集体状
であってもよい。典型的な形態としては、炭素ブロック、炭素モノリス、発砲体、膜、繊
維、及びナノ粒子状、例えば、ナノチューブ及びナノスフェアが挙げられる。非粒子とは
、識別可能な別々の粒子により構成されていない基材である。粒子状基材とは、識別可能
な粒子を有する基材であって、この粒子の形状は球状でも不規則であってもよく、平均粒
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子径が０．１μｍ（マイクロメートル）以上、１μｍ以上、５μｍ以上、１０μｍ以上、
２０μｍ以上、又更には４０μｍ以上であり、７５μｍ以下、１００μｍ以下、５００μ
ｍ以下、１ｍｍ（ミリメートル）以下、２ｍｍ以下、４ｍｍ以下、６．５ｍｍ以下、又更
には７ｍｍ以下の基材である。凝集体（又は複合体）は、細かい粒子同士の、又は細かい
粒子とより大きな担体粒子又は面との結合、若しくは細かい粒子同士を、又は細かい粒子
とより大きな担体粒子又は面を集塊状に集めることにより形成される。この凝集体は自立
（重力に対し自己支持）していてもよい。
【００２０】
　一般的に、炭素基材の形態は用途に基づき選択される。例えば、本開示の組成物が、低
い圧力損失が要求される用途（例えば、気体又は液体を通過させる層）に使用される場合
には、粒径の大きな粒子が望ましい。商標名「ＲＧＣ」でミードウェストバコ社（Mead W
estvaco Corp）（バージニア州、リッチモンド（Richmond））から入手可能な粒状活性炭
が、水処理において好ましい場合がある。クラレ（Kuraray）ＰＧＷココナッツ殻活性炭
、クラレケミカル（Kuraray Chemical）、日本、大阪。
【００２１】
　炭素基材の孔径は、その用途に応じて選択することができる。炭素基材は、ミクロポー
ラス炭素、マクロポーラス炭素、メソポーラス炭素、又はこれらの混合物であってもよい
。
【００２２】
　特に有用なのは、炭素基材として、実質的に不規則であり、表面積が大きいものである
（例えば、ＢＥＴ（ブルナウアエメットテラー法）窒素吸着に基づいて、少なくとも１０
０、５００、６００、又は更に７００ｍ２／ｇであり、最大で、１０００、１２００、１
４００、１５００、又は更に１８００ｍ２／ｇである）。本明細書に使用される「実質的
に不規則」とは、炭素基材が、約１０～５０Å（オングストローム）の面内ドメインサイ
ズを有することを意味する。
【００２３】
　一実施形態において、炭素基材は活性炭、言い換えれば、高い表面積を持たせるように
高多孔質（すなわち、単位体積あたり多数の孔を有すること）化処理をされた炭素、によ
り構成される。
【００２４】
　カルコゲン
　カルコゲンは、本明細書で使用する場合、硫黄、セレン、テルル、又はそれらの組み合
わせを指す。このようなカルコゲンの供給源について以下に説明する。
【００２５】
　有用な硫黄含有化合物としては、限定されるものではないが、単体硫黄、ＳＯ２、ＳＯ
Ｃｌ２、ＳＯ２Ｃｌ２、ＣＳ２、ＣＯＳ、Ｈ２Ｓ、及び硫化エチレンが挙げられる。
【００２６】
　有用なセレン化合物としては、これらに限定されないが、元素状態で存在するセレン、
ＳｅＯ２、及びＳｅＳ２が挙げられる。
【００２７】
　有用なテルル化合物としては、これらに限定されないが、元素状態で存在するテルル、
ＴｅＯ２、及び（ＨＯ）６Ｔｅが挙げられる。
【００２８】
　金属塩
　本開示の金属塩には、金属塩又は金属合成物が含まれていてもよい。このような塩及び
合成物としては、カルボン酸塩、窒素含有オキシアニオン、硫黄含有アニオン、塩化物塩
、リン酸塩、及びそれらの組み合わせを挙げてもよい。
【００２９】
　典型的なカルボン酸塩としては、シュウ酸塩、ギ酸塩、プロピオン酸塩、酢酸塩、酒石
酸塩、安息香酸塩、乳酸塩、及び／又はクエン酸塩が挙げられる。
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【００３０】
　窒素含有オキシアニオン塩として、硝酸塩及び／又は亜硝酸塩イオンを挙げてもよい。
【００３１】
　硫黄含有アニオンとして、硫酸塩、スルファミン酸塩、亜硫酸塩、重硫酸塩、亜硫酸水
素塩、及び／又はチオ硫酸イオンを挙げてもよい。
【００３２】
　塩化物塩は塩素アニオンを含む塩であり、リン酸塩はリン酸イオンを含む塩である。
【００３３】
　金属塩の金属部分としては、任意の金属を挙げてもよいが、飲料水中に存在することが
許容できる金属が好ましい。典型的な金属として、銅、鉄、銀、及びマンガンが挙げられ
る。
【００３４】
　典型的な金属塩として、シュウ酸第二銅、シュウ酸第一鉄、酢酸第二銅、クエン酸第二
鉄、及びギ酸銅、硝酸第二鉄、硫酸マンガン、硫酸銅、及びそれらの組み合わせが挙げら
れる。
【００３５】
　炭素オキシカルコゲナイド表面を含む炭素基材の調製
　一実施形態では、炭素基材の表面には、ＣＯｘＥｙが含まれている。ここで、Ｅは硫黄
、セレン、テルル、又はそれらの組み合わせである。一実施形態では、ｘ及びｙは０より
も大きい。一実施形態では、ｘは０である。他の実施形態では、ｘは少なくとも０．００
５、０．０１、０．０２、０．０３、０．０４、又は更に０．０５であり、最大で０．０
７、０．０８、０．０９、０．１、０．１２、０．１５、又は更に０．２である。一実施
形態において、ｙは０．００１以上、０．００５以上、０．０１以上、０．０２以上、０
．０３以上、０．０４以上、０．０５以上、又更には０．０６以上であり、０．１２以下
、０．１４以下、０．１５以下、０．１６以下、０．１８以下、０．２以下、０．２２以
下、０．２５以下、０．３以下、０．３５以下、又更には０．４以下である。
【００３６】
　一実施形態において、炭素基材は、ＣＯｘＥｙを主成分とした表面を有する。これは、
この表面が炭素、酸素、及びＥを必ず含み、本発明の基本的な性質及び新規な性質に実質
的に影響しない限り、他の原子も含んでいてもよいという意味である。言い換えれば、炭
素、酸素、及びカルコゲンの他にも、基材の表面は、合計で１０％未満、又更には５％未
満の他の原子を含む。これらの他の原子は、出発物質に由来してよい。例えば、炭素基材
は、本開示に記載されているように、製造中に取り除かれず、したがって最終生成物中に
も存在する、カリウム又は少量の他の元素を反応前に含んでいてもよい。
【００３７】
　オキシカルコゲナイドを含む炭素基材の表面の作製は、炭素基材をカルコゲン又はカル
コゲン含有化合物、及び所望により酸素にさらすことによって行なう。カルコゲンを炭素
基材上で反応させることを、固体、液体、又は気体形態のカルコゲン又はカルコゲン含有
化合物を炭素基材に加熱状態下でさらすことによって行なう。
【００３８】
　一実施形態において、硫黄化合物、セレン化合物、及びテルル化合物は、複数のカルコ
ゲン元素（例えば、硫黄とセレン）を含むカーボンオキシカルコゲナイドを生成するため
に、互いに組み合わせて使用してもよい。
【００３９】
　カルコゲンに加えて、炭素基材の表面には酸素も含まれていてもよい。そのままの状態
の炭素基材は、表面の炭素原子に付着した、化学的に重要な量の酸素を含んでいてもよい
。例えば、ＸＰＳ（Ｘ線光電子分光）分析によれば、ＲＧＣは約２．９原子％の酸素を含
む。この酸素量は本開示にとっては十分な量としてもよいが、より多くの量の表面酸素が
望ましい場合には、追加の酸素がその炭素に組み込まれてもよい。
【００４０】
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　一実施形態において、追加の酸素は、カルコゲン含有化合物に曝される前に炭素基材に
追加されてもよい。例えば、炭素基材は空気中で加熱することもでき、又は硝酸水溶液、
過硫酸アンモニウム水溶液、オゾン水溶液、過酸化水素水溶液、過マンガン酸カリウム水
溶液、フェントン試薬、又はその他の公知の酸化剤で処理することもできる。
【００４１】
　他の実施形態では、付加的な酸素を、オキシカルコゲナイドを含む表面を有する炭素基
材内に組み込むことが、炭素基材とカルコゲン含有化合物との間の反応を空気又は水分の
存在下で行なうことによって可能である。空気の使用量を制限して炭素の燃焼を防止する
ことができる。追加の酸素は、水又は蒸気を加えることで供給されてもよく、この水又は
蒸気は、加熱反応中に加えることもでき、又は炭素基材の表面に存在していてもよい（例
えば、水を化学吸着する高表面積の炭素質材料、特に親水性の酸化炭の場合）。酸素は、
加熱反応中に、二原子酸素、二酸化硫黄、二酸化炭素、又はこれらの組み合わせの形態で
追加されてもよい。
【００４２】
　炭素とカルコゲンの加熱中に酸素源を加えるほかに、一代替的実施形態において、加熱
は追加の酸素の非存在下で行われる。
【００４３】
　単体炭素の反応は、一般的に、高い活性化エネルギーを示すため、高温で行われる。カ
ルコゲン及び所望により酸素を炭素基材表面に導入するために用いる反応を行なう温度は
、少なくとも２００、２５０、３００、４００、又は更に５００℃であってもよく、最大
で６５０、７００、８００、９００、１０００、１２００、又は更に１４００℃であって
もよい。一実施形態では、反応温度が上がると、本開示の組成物はクロラミンの除去にお
いてより効率的になる。
【００４４】
　熱化学反応は空気中で起きてもよい。しかし、燃焼を制御するため、真空下、パージし
ながら（例えば、窒素パージ）、又は吸引機を用いて空気を反応器から引き抜き、それか
ら乾燥窒素を反応器に充填した不活性雰囲気下で、熱化学反応を行う事も可能である。
【００４５】
　カルコゲン含有化合物は、固体、液体、又は気体状で使用されてもよい。カルコゲン含
有化合物の沸点よりも高い反応温度が使用され、固体－気体化学反応に至る。
【００４６】
　一実施形態において、炭素基材は液状カルコゲン含有化合物で湿潤させ、その後、反応
温度、及び任意で酸素、に曝して、カーボンオキシカルコゲナイド表面を形成する。これ
らの反応は炭素基材の表面で起こる。多孔性炭素基材の場合、炭素オキシカルコゲナイド
によって多孔性炭素基材の孔の表面がコーティングされる（又は覆われる）場合がある。
【００４７】
　炭素オキシカルコゲナイドを含む表面を有する炭素基材は、固体－ガス（又は固体－蒸
気）化学反応を介して得られる。この種類の反応では、炭素基材の外側部分だけが反応性
ガスに曝される。生成物の被覆層が、そのガスの内側への拡散を抑制するため、そのよう
な反応は自ずと制限できる。そのような場合、生成される新たな化合物は、表面付近の範
囲に限られ、表面の化合物を含む。一般的に、これは、反応が炭素基材上の深さ１０ｎｍ
（ナノメートル）以下で起こり、ＣＯｘＥｙコーティングを形成することを意味する。
【００４８】
　炭素基材が大径粒子である場合、コアシェル構造が結果として生じ、ここで、コアは、
カーボンオキシカルコゲナイドを含むシェル（すなわち、第二層）に被覆された炭素基材
である。
【００４９】
　反応は表面反応であるので、炭素材料が表面積の大きい小粒子の形状である場合には（
例えば、ＲＧＣ粉末（公称上は－３２５メッシュ）の公称上の表面積は１４００～１８０
０ｍ２／ｇである）、粒子の表面及び内部は同一の広がりを持つ場合がある。一例におい
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て、粒子の外側表面と内部の間に明白な化学的差異がなくてもよい。別の一例において、
容積中のカルコゲン含有量は、表面のカルコゲン含有量に近づく、又更には超えることが
できる。
【００５０】
　本開示の固－蒸気処理は、小分子反応物質のミクロ細孔への浸透を可能とし、また、非
常に不規則な表面により窪みを形成する。これが結果として、有利な、カルコゲンの均一
な分布を生じる。
【００５１】
　カルコゲン含有化合物からのカルコゲナイドがすべて炭素基材表面内に組み込まれるわ
けではない（例えば、一部はＣＯＥ又はＨ２Ｅに転化される場合がある）ので、結果とし
て生じる組成物を分析して、炭素基材表面上での炭素、酸素、及びカルコゲンの原子率を
決定することが重要な場合がある。
【００５２】
　本開示において、炭素基材表面の炭素（Ｃ）、酸素（Ｏ）、及びカルコゲン（Ｅ）の原
子分率は、ＣＯｘＥｙとして示される。ここで、一実施形態において、ｘは０、又は０．
００５以上、０．０１以上、０．０２以上、０．０３以上、０．０４以上、又更には０．
０５以上であり、０．０７以下、０．０８以下、０．０９以下、０．１以下、０．１２以
下、０．１５以下、又更には０．２以下であり、ｙは０．００１以上、０．００５以上、
０．０１以上、０．０２以上、０．０３以上、０．０４以上、０．０５以上、又更には０
．０６以上であり、０．１２以下、０．１４以下、０．１５以下、０．１６以下、０．１
８以下、０．２以下、０．２２以下、０．２５以下、０．３以下、０．３５以下、又更に
は０．４以下である。
【００５３】
　炭素オキシカルコゲナイドを含む表面を有する炭素基材の一実施形態では、炭素、酸素
、及びカルコゲンは、互いに化学的に相互作用する。すなわち、これらの元素は化学結合
する場合があるか（すなわち、隣接する元素間の共有化学結合）、又は非連続元素間のよ
り弱い相互作用（例えば水素結合）が存在する場合がある。
【００５４】
　オキシカルコゲナイドを含む表面を有する炭素基材の分析に基づいて、少なくとも一実
施形態では、酸素及びカルコゲンは炭素基材の表面上で化学結合される。酸素及び炭素は
、炭素基材の表面の不可欠な部分であり、４００℃に加熱することでは容易には取り除か
れない。カーボンオキシカルコゲナイドの構造と結合の性質は複雑である。本開示の結果
として生じる組成物について、注意深くデコンボリューションされたＸＰＳ（Ｘ線光電子
分光法）スペクトルが示すところによれば、硫黄は、Ｓ２ｐ３／２結合エネルギーが約１
６２．０、１６４．３、１６５．８、及び１６８．９ｅＶ［Ｃ（１ｓ）＝２８５．０ｅＶ
］の４つの異なる化学環境にある。したがって、これらは４つの異なる化学環境にあり、
３つの形式価数（Ｓ（ＶＩ）、Ｓ（ＩＶ）、及びＳ（ＩＩ））にある、化学的に結合され
た硫黄を含む。これらの化学環境は、（１）ＳＯ４

２－又は有機スルホン、Ｃ－ＳＯ２－
Ｃの場合と同様のＳ（ＶＩ）、（２）有機スルホキシド、Ｃ－ＳＯ－Ｃの場合と同様のＳ
（ＩＶ）、（３）チオフェンの場合と同様のＳ（ＩＩ）、及び（４）有機硫化物、Ｃ－Ｓ
－Ｃ又は二硫化物、Ｃ－Ｓ－Ｓ－Ｃの場合と同様のＳ（ＩＩ）である。
【００５５】
　一実施形態では、オキシカルコゲナイドを含む表面を有する炭素基材は熱安定性が高い
。例えば、炭素硫化カルボニルの場合、窒素下での有意な重量損失は、約２００℃（硫黄
の沸点よりもかなり上）まで始まらず、すなわち、オキシカルコゲナイドを含む表面を有
する炭素基材は、出発原料の単なる物理的混合物ではない。
【００５６】
　カーボンオキシカルコゲナイド表面を炭素基材上に組み込むために固－蒸気処理を用い
ることで、いくつかの利点を実現できる。反応は、無溶媒であってもよく、又は少なくと
も有機溶媒を用いなくともよいため、生成物を分離するために乾燥作業が必要とされない
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。更に、残留して固体の細孔に詰まる不揮発性の副生成物が、通常存在しない。溶媒が使
用されない場合、本明細書に記載の処理は、費用の低減及び／又は処理能力の増加を可能
とする連続処理として行うことを想定できる。
【００５７】
　金属塩の熱分解生成物
　熱分解は、金属塩の加熱を、金属塩が、金属に結合した水（もしあれば）を失い始める
温度以上で、及び化合物の塩部分が分解し始める温度以上で行なうことを伴う。本明細書
で使用する場合、「熱分解生成物」は、熱による化合物の解離又は分解によってもたらさ
れる生成物を指す。この熱分解プロセスによって、金属塩の性質は、異なる化学量論及び
組成物並びに異なる化学的性質を有する材料に変化すると考えられ、塩の少なくとも一部
は、熱的に分解されて、揮発によってガスとして取り除かれる。
【００５８】
　一実施形態では、熱分解すると、金属の酸化状態が変化する。例えば、本開示の一実施
形態では、熱分解生成物中の金属において、金属の少なくとも一部が、例えば、Ｃｕ０、
Ｃｕ＋１、又はＦｅ＋２の酸化状態を伴っている。
【００５９】
　理論に束縛されるものではないが、他の実施形態では、金属塩の熱分解は、クロラミン
の分解に触媒作用を及ぼす活性の増強を示す活性表面サイトを有する材料を生成するもの
と考えられる。金属塩の熱分解によってこれらの表面サイトを作製する結果得られる材料
は、クロラミン除去特性が、非熱分解的方法（例えば、より従来の方法又は超微粒子金属
から得られる金属酸化物）によって作製される同様の金属化合物（例えば、熱分解生成物
のＸ線回折分析によって観察されるもの）を用いることによって得られるものよりも優れ
ている。
【００６０】
　金属塩を、炭素基材の存在下で、又はオキシカルコゲナイドを含む表面を有する炭素基
材の存在下で熱処理してもよい。金属塩を支持体中に含浸させることを、熱分解前に行な
ってもよい。例えば、金属塩を溶媒中に溶解させて、結果として生じる溶液を支持体と接
触させてもよい。含浸された支持体を次に、加熱して、支持体の表面上に配置された熱分
解生成物を形成してもよい。
【００６１】
　他の実施形態では、金属塩として、溶媒中に溶解するのに十分に可溶性ではないもの（
すなわち、実験で用いる溶媒の体積中に完全に溶解するわけではないもの）を支持体中に
含浸させることを、金属塩及び支持体を溶媒に加えることによって行なってもよい。その
うち、溶媒中に溶解した金属塩が支持体中に拡散してその上に堆積し、その結果、金属塩
が時間とともに支持体中又は支持体上に組み込まれる可能性がある。
【００６２】
　金属塩を炭素の存在下で熱処理する。熱処理を、空気環境中又は不活性環境中（例えば
、窒素又はアルゴン環境中）で行なってもよい。
【００６３】
　熱分解温度（熱分解反応が行なわれる温度）を行なう温度は、少なくとも２００、２５
０、３００、４００、又は更に５００℃であってもよく、最大で６５０、７００、８００
、９００、１０００、１２００、又は更に１４００℃であってもよい。一般的に、熱分解
が行なわれる温度の決定は、最初に、処理すべき材料（例えば、金属塩又は金属塩含浸支
持体）を分析することによって行なう。分析は、制御された条件（雰囲気及び加熱速度）
下で示差熱分析／熱重量分析（ＤＴＡ／ＴＧＡ）を実施することで行なって、その熱分解
挙動を決定する。そして試験を次に、材料の熱分解を種々の温度（分解の開始温度から始
まる）で行なうことによって実施して、どの時点及びどの条件（温度、時間、及び雰囲気
）下で最も活性な物質が形成されるのかを決定してもよい。
【００６４】
　一実施形態では、反応温度が変わると金属塩の熱分解生成物が変化し、金属塩及び使用
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する支持体に基づく選択温度（クロラミンのより効率的な除去が得られる）が存在する場
合がある。例えば、金属塩を過剰に加熱すると、反応生成物の「過燃焼」に至る可能性が
あり、材料の活性が小さくなる可能性がある。一実施形態では、熱分解処理中に炭素支持
体が存在することによって分解温度が変わる可能性がある。
【００６５】
　調製方法
　一実施形態では、オキシカルコゲナイドの表面を含む炭素基材を用意することを、本明
細書で説明する調製に従って行なう。オキシカルコゲナイドの表面を含む炭素基材を次に
、金属塩と（例えば、含浸によって）接触させ、加熱して、本明細書で説明するように金
属塩を熱分解する。
【００６６】
　他の実施形態では、炭素基材を、硫黄、セレン、又はテルル源及び金属塩の存在下で加
熱して、本開示の組成物を形成する。
【００６７】
　組成物
　本開示の組成物には、炭素支持体と、Ｓ、Ｓｅ、及びＴｅの少なくとも１種から選択さ
れたカルコゲンと、金属塩と、の熱分解生成物が含まれる。少量の他の元素が存在するこ
とが、不純物が金属塩、炭素支持体、カルコゲン源中に、及び／又は熱処理の間に用いる
雰囲気中に存在するために起きる場合がある。不純物は一般的に、組成物の重量を基準と
して、特定の不純物原子の５％、２％、１％、０．１％、０．０５％、又は更に０．０１
％未満である。
【００６８】
　一実施形態では、組成物には、組成物の全重量を基準として、１．２、１．３、１．５
、１．８、２．０、４．０、６．０、８．０、又は更に１０．０重量％を上回る硫黄が含
まれている。
【００６９】
　一実施形態では、本開示の組成物には、組成物の全重量を基準として、０．５０、０．
３０、０．１０、０．０５、０．０１、又は更に０．００５重量％未満の硫黄が含まれて
いる。
【００７０】
　一実施形態では、本開示の組成物には、組成物の全重量を基準として、０．９０、０．
８０、０．７０、０．５０、０．３０、０．１０、０．０５、０．０１、又は更に０．０
０５重量％未満の窒素が含まれている。
【００７１】
　一実施形態では、本開示の組成物には、実質的に水素が無く、組成物の全重量を基準と
して、０．４０、０．３０、０．２０、０．１０、０．０５、又は更に０．０１重量％未
満の水素が含まれている。
【００７２】
　使用法
　一実施形態において、本開示の組成物はろ過材として使用されてもよい。本開示の基材
はクロラミンを取り除くことができるために、一実施形態では、基材をろ過媒体として用
いてもよい。当該技術分野において周知のろ過方法が使用可能である。
【００７３】
　基材は、単独で用いてもよいし、又は不活性希釈剤若しくは機能的に活性な材料、例え
ば、吸着剤と混合してもよい。例えば、基材を、揮発性有機化合物の吸着に対する容量が
より大きい炭素と均密に混合してもよいし、又は炭素と床内で層状にしてもよい。このよ
うに、複数の機能性を有する吸着システムを製造することができる。
【００７４】
　本開示の基材を、粉末状、顆粒状で用いてもよいし、又は所望の形状に成形してもよい
。例えば、本開示の基材は、基材及びバインダ材料（例えば、ポリエチレン、例えば、超
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高分子量ＰＥ、又は高密度ポリエチレン（ＨＤＰＥ））を含む炭素基材の圧縮ブレンドで
あってもよい。他の実施形態では、本開示の基材を、ウェブ（例えば、ブローンマイクロ
ファイバ）内に充填してもよい。ウェブは、圧縮してもよいし又はしなくてもよい。これ
は、例えば、米国公開特許出願第２００９／００３９０２８（Ｅａｔｏｎら）に説明され
ている。なおこの文献は、本明細書においてその全体が組み込まれる。
【００７５】
　基材には強磁性材料が含まれていてもよいため、一実施形態では、基材は炭素支持体、
例えば、炭素粒子の一部であってもよい。炭素支持体を誘導加熱によって加熱して複合物
ブロックを形成することができる。一般的に、炭素ブロックモノリスを作製する際、炭素
粒子を炉内で加熱して、炭素粒子を一緒に溶融させる。強磁性材料を用いた場合、高周波
磁界を用いて基材を加熱することで、炭素支持体を溶融させて炭素ブロックモノリスを形
成させてもよい。一実施形態では、磁界の振動周波数は約１０３Ｈｚ～約１０１５Ｈｚの
範囲であってもよい。
【００７６】
　誘導加熱を用いて複合物ブロックを調製することによって、複合炭素ブロックのコアに
対するより均一な加熱及びより良好な熱浸透が可能になる場合があり、及び／又は炭素ブ
ロック複合物の製造スループットが向上する場合がある。鉄塩対他の金属塩のレベルを変
えて、材料の強磁性特性及びクロラミン除去特性を最適化してもよい。
【００７７】
　一実施形態では、基材を流体管内に配置し、流体管は、流体入口及び流体出口に流体的
に接続されている。このようなシステムには充填層が含まれていてもよい。基材を含む容
器は、容器を通して流体を移動させる圧力又は重力であってもよい。
【００７８】
　一実施形態では、基材を用いて、クロラミンを流体ストリーム（特に、液体流体ストリ
ーム、より具体的には、水性流体ストリーム）から取り除いてもよい。クロラミンは、ア
ンモニアと塩素（次亜塩素酸塩）との水性反応により生成される。したがって、アンモニ
ア（ＮＨ３）が塩素消毒システムに加えられると、塩素はクロラミンに変換される。具体
的には、低濃度のモノクロラミン（以下「クロラミン」と呼ぶ）は、飲用水源の消毒によ
り発生する。一実施形態では、本明細書で開示したように、水溶液を組成物と接触させた
後、結果として生じる水溶液に含まれるクロラミンの量は減少しており、例えば、少なく
とも１０、２０、２５、３０、又は更に５０％のクロラミン減少である。これは、以下の
実施例セクションで説明するクロラミン除去試験（１８０秒における）で測定した結果で
ある。
【００７９】
　以前の出版物、例えば、Ｖｉｋｅｓｌａｎｄら、Ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔａｌ　Ｓｃｉ
ｅｎｃｅ　ａｎｄ　Ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｉｅｓ、２００、３４、８３～９０には、水溶性
型の第一鉄イオンがクロラミンの除去を担うことが示唆されている。本開示の一実施形態
では、クロラミン除去を担う分解された金属塩の金属は、水に対する溶解性が限定されて
いることが分かっている（言い換えれば、溶解性として、生成する金属イオン濃度が２ｐ
ｐｍ、１ｐｐｍ、０．５ｐｐｍ、又は更に０．１ｐｐｍ未満のものである）。基材を水分
を用いて洗浄した場合、洗浄水中に存在する金属は皆無かそれに近く、洗浄された基材は
クロラミン除去に対するその活性を保持する。不溶性又は溶解性が限定された熱分解生成
物を有していると、優位な場合がある。なぜならば、金属が固定化されて、処理水中への
侵出が防止され、基材を使用前にコンディショニングすることができ、及び／又はろ過媒
体の寿命が長くなるからである。
【００８０】
　一実施形態では、基材を流体管内に配置してもよい。流体管は流体入口及び流体出口を
有し、ろ過媒体（例えば、炭素基材）がそれらの間に配置される。クロラミン含有溶液は
、その後、ろ過材と接触させるために、流体入口から流体導管の中を通されてもよい。ろ
液（流体出口を通り過ぎた溶液）は、１ｐｐｍ（パーツパーミリオン）未満、０．５ｐｐ
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ｍ未満、０．１ｐｐｍ未満、又更には０．０５ｐｐｍ未満のクロラミンを含むべきである
。
【００８１】
　本開示の典型的な実施形態の非限定列挙及び典型的な実施形態の組み合わせを以下に開
示する。
【００８２】
　実施形態１．基材を含む流体処理用容器を備えた、ろ過装置あって、基材は、（ｉ）Ｃ
ＯｘＥｙの表面を有する炭素基材であって、ＥはＳ、Ｓｅ、及びＴｅの少なくとも１種か
ら選択され、ｘ及びｙは０よりも大きい炭素基材と、（ｉｉ）金属塩と、の熱分解生成物
を含むものである、ろ過装置。
【００８３】
　実施形態２．金属塩には、（ｉ）金属カルボン酸塩、（ｉｉ）窒素含有オキシアニオン
、（ｉｉｉ）硫黄含有アニオン、（ｉｖ）金属塩化物、（ｖ）金属リン酸塩、及び（ｖｉ
）それらの組み合わせが含まれる、実施形態１のろ過装置。
【００８４】
　実施形態３．窒素含有オキシアニオン金属塩には、硝酸塩、亜硝酸塩、及びそれらの組
み合わせが含まれる、実施形態２のろ過装置。
【００８５】
　実施形態４．硫黄含有アニオン金属塩には、硫酸塩、スルファミン酸塩、亜硫酸塩、重
硫酸塩、亜硫酸水素塩、チオ硫酸、及びそれらの組み合わせが含まれる、実施形態２のろ
過装置。
【００８６】
　実施形態５．金属カルボン酸塩には、シュウ酸塩、酢酸塩、クエン酸塩及びそれらの組
み合わせが含まれる実施形態２のろ過装置。
【００８７】
　実施形態６．金属塩の金属は、銅、鉄、マンガン、銀、及びそれらの組み合わせである
、実施形態１～５のいずれか１つのろ過装置。
【００８８】
　実施形態７．ｘが０．１以下であり、ｙは０．００５～０．３である、実施形態１～６
のいずれか１つのろ過装置。
【００８９】
　実施形態８．ｘが０．０１～０．１である、実施形態１～７のいずれか１つのろ過装置
。
【００９０】
　実施形態９．Ｅが硫黄であり、硫黄が炭素と化学的に結合している、実施形態１～８の
いずれか１つのろ過装置。
【００９１】
　実施形態１０．ろ過装置が、水ろ過装置である、実施形態１～９のいずれか１つのろ過
装置。
【００９２】
　実施形態１１．基材には、基材の全重量を基準として、０．９０重量％未満の窒素が含
まれる、実施形態１～１０のいずれか１つのろ過装置。
【００９３】
　実施形態１２．基材には、基材の全重量を基準として、２．０重量％を上回る硫黄が含
まれる、実施形態１～１１のいずれか１つのろ過装置。
【００９４】
　実施形態１３．水溶液からクロラミンを取り除くための方法であって、クロラミンを含
む水溶液を用意することと、水溶液を組成物と接触させることと、を含み、組成物は、Ｃ
ＯｘＥｙの表面を有する炭素基材であって、ＥはＳ、Ｓｅ、及びＴｅの少なくとも１種か
ら選択され、ｘ及びｙは０よりも大きい、炭素基材と、金属塩と、の熱分解生成物を含む
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ものであるまれる、方法。
【００９５】
　実施形態１４．金属塩には、（ｉ）金属カルボン酸塩、（ｉｉ）窒素含有オキシアニオ
ン金属塩、（ｉｉｉ）硫黄含有アニオン金属塩、（ｉｖ）金属塩化物、（ｖ）金属リン酸
塩、及び（ｖｉ）それらの組み合わせが含まれる、実施形態１３の方法。
【００９６】
　実施形態１５．窒素含有オキシアニオン金属塩には、硝酸塩、亜硝酸塩、及びそれらの
組み合わせが含まれる、実施形態１４の方法。
【００９７】
　実施形態１６．硫黄含有アニオン金属塩には、硫酸塩、スルファミン酸塩、亜硫酸塩、
重硫酸塩、亜硫酸水素塩、チオ硫酸、及びそれらの組み合わせが含まれる、実施形態１４
の方法。
【００９８】
　実施形態１７．金属カルボン酸塩には、シュウ酸塩、酢酸塩、クエン酸塩、及びそれら
の組み合わせが含まれる、実施形態１４の方法。
【００９９】
　実施形態１８．金属塩の金属が、銅、鉄、マンガン、銀、及びそれらの組み合わせであ
る、実施形態１４～１７のいずれか１つの方法。
【０１００】
　実施形態１９．ｘは０．１以下であり、ｙは０．００５～０．３である、実施形態１４
～１８のいずれか１つの方法。
【０１０１】
　実施形態２０．ｘが０．０１～０．１である、実施形態１４～１８のいずれか１つの方
法。
【０１０２】
　実施形態２１．組成物には、組成物の全重量を基準として、０．９０重量％未満の窒素
が含まれる、実施形態１４～２０のいずれか１つの方法。
【０１０３】
　実施形態２２．組成物には、組成物の全重量を基準として、２．０重量％を上回る硫黄
が含まれる、実施形態１４～２０のいずれか１つの方法。
【０１０４】
　実施形態２３．基材を製造する方法であって、
　（ｉ）炭素基材、（ｉｉ）硫黄、セレン、若しくはテルル源、又はそれらの組み合わせ
、及び（ｉｉｉ）金属塩を含む、組成物を用意することと、
　組成物を加熱することと、を含む方法。
【０１０５】
　実施形態２４．炭素基材と、硫黄、セレン、若しくはテルル源、又はそれらの組み合わ
せとを反応させて、ＣＯｘＥｙの表面を有する炭素基材であって、ＥはＳ、Ｓｅ、及びＴ
ｅの少なくとも１種から選択され、ｘ及びｙは０よりも大きい炭素基材を形成することと
、ＣＯｘＥｙの表面を有する炭素基材を金属塩と接触させることと、次いで組成物を加熱
することと、が更に含まれる実施形態２３の方法。
【０１０６】
　実施形態２５．金属塩には、（ｉ）金属カルボン酸塩、（ｉｉ）窒素含有オキシアニオ
ン金属塩、（ｉｉｉ）硫黄含有オキシアニオン金属塩、（ｉｖ）金属塩化物、（ｖ）金属
リン酸塩、及び（ｖｉ）それらの組み合わせが含まれる、実施形態２３～２４のいずれか
１つの方法。
【０１０７】
　実施形態２６．窒素含有オキシアニオン金属塩には、硝酸塩、亜硝酸塩、及びそれらの
組み合わせが含まれる、実施形態２５の方法。
【０１０８】
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　実施形態２７．硫黄含有オキシアニオン金属塩には、硫酸塩、スルファミン酸塩、亜硫
酸塩、重硫酸塩、亜硫酸水素塩、チオ硫酸、及びそれらの組み合わせが含まれる、実施形
態２５の方法。
【０１０９】
　実施形態２８．金属カルボン酸塩には、シュウ酸塩、酢酸塩、クエン酸塩、及びそれら
の組み合わせが含まれる、実施形態２５の方法。
【０１１０】
　実施形態２９．金属塩の金属は、銅、鉄、マンガン、銀、及びそれらの組み合わせであ
る、実施形態２４～２８のいずれか１つの方法。
【０１１１】
　実施形態３０．ｘが０．１以下であり、ｙが０．００５～０．３である実施形態２４～
２９のいずれか１つの方法。
【０１１２】
　実施形態３１．ｘが０．０１～０．１である、実施形態２４～２９のいずれか１つの方
法。
【実施例】
【０１１３】
　本開示の利点及び実施形態を以降の実施例によって更に例示するが、これら実施例にお
いて列挙される特定の材料及びそれらの量、並びに他の条件及び詳細は、本発明を不当に
制限するものと解釈されるべきではない。これらの実施例では、比率、割合及び比はすべ
て、特に断らないかぎり重量に基づいたものである。
【０１１４】
　材料はいずれも、例えば、Ｓｉｇｍａ－Ａｌｄｒｉｃｈ　Ｃｈｅｍｉｃａｌ　Ｃｏｍｐ
ａｎｙ（Ｍｉｌｗａｕｋｅｅ、ＷＩ）から市販されているものか、あるいは特に断らない
又は明らかでない限り、当業者には既知のものである。
【０１１５】
　これらの略語を以下の実施例で用いる。ｇ＝グラム、ｈｒ＝時間、ｉｎ＝インチ、ｋｇ
＝キログラム、ｍｉｎ＝分、ｍｏｌ＝モル、Ｍ＝モルの、ｃｍ＝センチメートル、ｍｍ＝
ミリメートル、ｍｌ＝ミリリットル、Ｌ＝リットル、Ｎ＝垂直、ｐｓｉ＝圧力／平方イン
チ、ＭＰａ＝メガパスカル、及びｗｔ＝重量である。
【０１１６】
　試験方法
　見掛け密度測定
　サンプル（本開示による比較例又は実施例に従って調製した）の見掛け密度を、重量を
計ったサンプルをメスシリンダー内に軽く叩いて入れることを最密充填が実現されるまで
行なうことによって決定した。軽く叩いても炭素基材サンプルの体積がそれ以上減少しな
かったときに、もっとも密な充填が成されたとみなした。
【０１１７】
　クロラミン試験
　水サンプル中の全塩素含有量から、水サンプル中のクロラミン含有量を求めた。全塩素
（ＯＣｌ－及びクロラミン）濃度は、Ｈａｃｈ　Ｃｏｍｐａｎｙが米国環境保護庁公定法
（ＵＳＥＰＡ方法）３３０．５に相当すると主張するＨａｃｈ　Ｍｅｔｈｏｄ　８１６７
及び全塩素分析ＤＰＤ法（DPD Total Chlorine Method）により測定した。遊離塩素（Ｏ
Ｃｌ－）濃度は、Ｈａｃｈ　Ｃｏｍｐａｎｙが米国環境保護庁公定法３３０．５に相当す
ると主張するＨａｃｈ　Ｍｅｔｈｏｄ　８０２１及び遊離クロラミン分析ＤＰＤ法（DPD 
Free Chloramine Analysis）により定期的に測定した。遊離塩素は無視できる程の低濃度
（＜０．２ｐｐｍ）に保たれたため、全塩素分析は、水中のクロラミン濃度の良い推量と
なると考えられた。すべての試薬及び器具は、Ｈａｃｈ　Ｃｏｍｐａｎｙ（Ｌｏｖｅｌａ
ｎｄ，ＣＯ）より入手可能であり、ｓｔａｎｄａｒｄ　Ｈａｃｈ　Ｍｅｔｈｏｄに記載さ
れたものであった。
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　クロラミンの調製
　３ｐｐｍ＋／－０．３ｐｐｍクロラミンの調製を、適切な量の市販の漂白剤（５．２５
％　ＮａＯＣｌ）を脱イオン水に添加することによって行なった。攪拌しながら、１．５
当量の塩化アンモニウム水溶液を漂白剤溶液に加え、１時間攪拌した。ｐＨを、７．６＋
／－０．２にＮａＯＨ又はＨＣを添加することによって調製し、そしてｐＨメータ（入手
元は、サーモフィッシャ－サイエンティフィック社（Thermo Fisher Scientific,Inc.）
、マサチューセッツ州、ウォルサム（Waltham）、商標名「ＯＲＩＯＮ　３－ＳＴＡＲ」
）を用いて試験した。
【０１１９】
　クロラミン除去試験
　クロラミン試験水溶液として、３ｐｐｍのＮＨ２Ｃｌを、ｐＨ　７．６で、２７℃にお
いて含むものを調製した（前述したように調製）。試験の直前に、クロラミン試験水溶液
の初期全塩素含有量を、前述のクロラミン試験で説明したように測定した。連続攪拌によ
って、０．４６ｇアリコートの炭素基材サンプル（すなわち、本開示による比較例又は実
施例に従って調製されたサンプル）。混合の直後に、タイマをスタートさせた。３０秒後
に、５ｍＬの分量の混合物を取り出し、懸濁した固体を取り除くため、取り出し後５秒以
内にその混合物を１μｍのシリンジフィルターに通した。５ｍＬの分量を上記のとおり取
り出してから３０秒以内に、そのろ過した一定分量中のクロラミン含有量を計測した。一
定分量を５分間に亘って混合物から定期的に取り出し、その一定分量を上記のとおりクロ
ラミン試験を用いて分析した。クロラミン除去効率を下記数式により求め、％クロラミン
減少量として報告した。
【０１２０】
【数１】

【０１２１】
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【表１】

【０１２２】
　比較例Ａ
　炭素基材Ａの試験を、更に処理することなく、クロラミン除去試験を用いて行なった。
結果を表１に示す。
【０１２３】
　比較例Ｂ
　比較例Ｂの調製は、シュウ酸第二銅半水和物（０．６３ｇ）を炭素基材Ａ（５ｇ）と、
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７５ｍＬ水中のスラリーとして混合することによって行なった（目標は４．７％充填）。
混合物の撹拌を、５日間、室温で行なった。シュウ酸第二銅半水和物のわずかな溶解性の
ために、青色粒子が溶液から消えたときに含浸の終了を示していた（この場合は５日後）
。粉末をろ過によって分離して、室温で一晩中乾燥させた。サンプルを、炉内で、３００
℃において、１時間、窒素下で加熱した。炉を窒素でパージすることを、加熱前に行なっ
た。サンプルを次に、室温まで冷却して、クロラミン除去試験を用いて試験した。結果を
表１に示す。
【０１２４】
　比較例Ｃ
　１０ｇの炭素基Ａを１ｇの微粉状硫黄と十分に混合して（公称上は、１０ｗｔ％）、反
応器に移した。反応器は、１５×１．５インチ（３８１ｍｍ×３８．１ｍｍ）のガラスチ
ューブを、２０ｍｍのソルブシールジョイント（Solv-Seal joint）（アンドリュースガ
ラス社（Andrews Glass Co.）、ニュージャージー州、バインランド（Vineland））を介
して、１０ｍｍのグリースレス高真空ストップコック及び真空ラインインターフェースに
接続したものからなっていた。巻き込まれた固体の損失を防ぐため、コックの手前に、ガ
ラスウールの栓を差し込んだ。脱ガスを３０分行なった後、反応器及び内容物を垂直炉内
で４００℃で１時間加熱した。室温まで冷却した後、反応器を再び、液体窒素冷却された
トラップを通して１５分間排気した後、開けて生成物を分離した。生成物をＸ線光電子分
光法（ＸＰＳ）によって分析して、Ｃ（１ｓ）、Ｏ（１ｓ）、及びＳ（２ｐ３／２）ピー
クを積分して、生成物の表面組成物を測定したところ、９２．６原子％のＣ、３．４原子
％のＯ、及び３．４原子％のＳを含んでいた。燃焼分析によって判定された生成物のバル
クカルコゲン含有量は、８±１％のＳであった。
【０１２５】
　（実施例１）
　シュウ酸第二銅半水和物（０．６３ｇ）を比較例Ｃ（５ｇ）の硫化炭素の一部と、７５
ｍＬ水中のスラリーとして混合した（目標は４．７％充填）。混合物の撹拌を５日間、室
温で行なった。シュウ酸第二銅半水和物のわずかな溶解性のために、青色粒子が溶液から
消えたときに含浸の終了を示していた（この場合は５日後）。粉末をろ過によって分離し
て、室温で一晩中乾燥させた。サンプルを次に、前述した硫化炭素を調製するのに用いた
のと同じチューブ反応器内で加熱しながら、Ｎ２下で、３００℃において、１時間封止し
た。サンプルを次に、室温まで冷却して、クロラミン除去試験を用いて試験した。表１に
、表示時間（秒）が経過した後の水サンプルから除去された％クロラミンをまとめる。
【０１２６】
【表２】

【０１２７】
　比較例Ｄ
　炭素基材Ｂの試験を、更なる処理を行なうことなく、クロラミン除去試験を用いて行な
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【０１２８】
　比較例Ｅ
　ＭｎＳＯ４・Ｈ２Ｏを脱イオン水に、激しく攪拌しながら添加した。硫酸マンガン水溶
液を次に、炭素基材Ａに加えた。含浸炭素を次に、窒素パージされたマッフル炉内で、８
７５℃において、１５分間加熱した。坩堝を次に、取り出して、窒素パージ下で冷却した
。含浸の結果、約６．３％のマンガン（Ｍｎとして）が炭素上に形成された。サンプルを
クロラミン除去試験を用いて試験した。結果を表２に示す。
【０１２９】
　（実施例２）
　炭素基材Ａを１８０℃まで加熱した。硫黄粉末を、加熱された炭素に加えて、混合物の
撹拌を、硫黄が炭素中に溶融されるまで行なった。硫黄含有炭素を次に、５５０℃に加熱
することを、１５分間、マッフル炉内で、窒素のパージ下で行なった。サンプルを窒素パ
ージ下で冷却した。
【０１３０】
　ＭｎＳＯ４・Ｈ２Ｏを脱イオン水に、激しく攪拌しながら添加した。硫酸マンガン水溶
液を、前述の硫黄で処理した炭素に添加した。含浸炭素を次に、窒素パージされたマッフ
ル炉内で、８７５℃において、１５分間、加熱した。坩堝を次に取り出して、窒素パージ
下で冷却した。含浸の結果、約６．３ｗｔ％のマンガン（Ｍｎとして）が炭素上に形成さ
れた。
【０１３１】
　実施例２のサンプルをクロラミン除去試験を用いて試験した。結果を表２に示す。
【０１３２】
【表３】

【０１３３】
　本発明の範囲及び趣旨から逸脱することなく本発明に予測可能な改変及び変更を行いう
ることは当業者には明らかであろう。本発明は、説明を目的として本出願に記載される各
実施形態に限定されるべきものではない。参照により本明細書に援用したいずれかの文書
内での仕様と開示との間の不一致及び矛盾が存在するという点に関して、本仕様書が統制
する。
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