
JP 6238932 B2 2017.11.29

10

20

(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
高分子樹脂と、
当該高分子樹脂１００重量部あたり１０重量部以上６００重量部以下の含水希土類元素水
酸化物と、
を含み、
当該含水希土類元素水酸化物は、乾燥物１００重量部あたり１重量部以上３０重量部以下
の含水量を有し、ヨウ素酸イオンを吸着することを特徴とする、ヨウ素化合物吸着剤。
【請求項２】
平均粒径が０．２ｍｍ以上５．０ｍｍ以下である、請求項１に記載のヨウ素化合物吸着剤
。
【請求項３】
前記含水希土類元素水酸化物は、二次粒子の平均粒径が０．２μｍ以上２５μｍ以下とな
る凝集体である、請求項１又は２に記載のヨウ素化合物吸着剤。
【請求項４】
前記高分子樹脂は、フッ素系樹脂又はポリビニル系樹脂であり、
前記含水希土類元素水酸化物を構成する希土類元素は、スカンジウムＳｃ、イットリウム
Ｙ、ランタノイド元素、ランタンＬａ、セリウムＣｅ、プラセオジムＰｒ、ネオジムＮｄ
、プロメチウムＰｍ、サマリウムＳｍ、ユウロピウムＥｕ、ガドリニウムＧｄ、テルビウ
ムＴｂ、ジスプロシウムＤｙ、ホルミウムＨｏ、エルビウムＥｒ、ツリウムＴｍ、イッテ
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ルビウムＹｂ、ルテチウムＬｕ及びこれらの組み合わせから選択される、
請求項１～３のいずれか１に記載のヨウ素化合物吸着剤。
【請求項５】
前記含水希土類元素水酸化物は、水酸化セリウム（IV）・n水和物（Ce(OH)4・nH2O）であ
る、請求項４に記載のヨウ素化合物吸着剤。
【請求項６】
前記含水希土類元素水酸化物の含有量は、前記高分子樹脂１００重量部あたり４００重量
部以上６００重量部以下である、請求項１～５のいずれか１に記載のヨウ素化合物吸着剤
。
【請求項７】
前記高分子樹脂１００重量部あたり１０重量部以上の銀ゼオライトをさらに含む、請求項
１～６のいずれか１に記載のヨウ素化合物吸着剤。
【請求項８】
前記銀ゼオライトは、Ａ型、Ｘ型、Ｙ型、β型、モルデナイト型、チャバサイト型又はこ
れらの１種以上の組み合わせから選択されるゼオライトに銀を担持してなる、平均粒径が
１μｍ以上１０μｍ以下の凝集体である、請求項７に記載のヨウ素化合物吸着剤。
【請求項９】
請求項１～８のいずれか１項に記載のヨウ素化合物吸着剤を１０ｃｍ以上２００ｃｍ以下
の層高で充填した吸着塔に、放射性廃液を通水線流速（ＬＶ）１．９ｍ／ｈ以上４０ｍ／
ｈ以下且つ空間速度（ＳＶ）１０ｈ－１以上２００ｈ－１以下で通水することを含む、放
射性廃液の処理方法。
【請求項１０】
請求項１～８のいずれか１項に記載のヨウ素化合物吸着剤を１０ｃｍ以上２００ｃｍ以下
の層高で充填した吸着塔を具備する、放射性廃液の処理装置。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、新規なヨウ素化合物用吸着剤及びその製造方法並びにヨウ素化合物用吸着剤
を用いる放射性廃液の処理方法及び装置に関する。本願明細書及び特許請求の範囲におい
て「ヨウ素化合物吸着剤」とは、ヨウ化物イオン（Ｉ－）及び／又はヨウ素酸イオン（Ｉ
Ｏ３

－）を含む物質を吸着する吸着剤を意味する。
【背景技術】
【０００２】
　世界的に広く普及している原子力発電所に於いては、原子炉内の核分裂により放射性物
質が生成する。副産物として生成する放射性物質は放射性ヨウ素、放射性ストロンチウム
、放射性セシウム、放射性アンチモン、放射性ルテニウム等があり、人体への影響が懸念
される。生成する放射性物質の一部は原子炉格納容器内の蒸気及び冷却水にも含まれるこ
とになる。通常、生成する放射性物質は原子力発電所内で処理されるが、核燃料取扱い時
の事故や原子炉暴走事故等の不慮の事由、又、２０１１年３月１１日に発生した福島第一
原子力発電所事故の様な場合、生成した放射性物質が排出される恐れがある。
【０００３】
　中でも放射性ヨウ素及び放射性セシウムは気化温度が低く、放射性ヨウ素の場合は１８
４℃、放射性セシウムの場合は６８０℃と、他の放射性物質と比較し、気化しやすい為、
放射能汚染の主要三核種として位置付けられている。放射性ヨウ素としてはヨウ素１２９
とヨウ素１３１が主である。ヨウ素１２９の半減期は１０７年と極めて長いが、排出量が
少量、且つエネルギーも低いという特徴がある。一方、ヨウ素１３１は半減期が８日と短
いが、排出量が多く、エネルギーが高いという特徴を有する。
【０００４】
　ヨウ素は体内で甲状腺ホルモンを合成する為に必要であり、人体に必須の微量元素であ
る。人体に摂取、吸収されると、ヨウ素は血液中から甲状腺に集まり、蓄積される。この
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ため、放射性ヨウ素を摂取、吸収した場合、通常のヨウ素と同じように甲状腺に集められ
、放射能の内部被爆を起こす危険性がある。水中に於けるヨウ素の形態はオキソ酸である
ヨウ素酸の形態をとることも多く、水中から放射性ヨウ素を除去する為にはヨウ素及びヨ
ウ素オキソ酸を処理対象とする必要がある。
【０００５】
　これまで水中の放射性ヨウ素の処理方法として、銀ゼオライトを添加した電解凝集沈殿
処理が検討されている（特許文献１参照）。また水中に還元剤を添加することにより、従
来の凝集沈殿法では沈殿し難かったヨウ素酸イオン（ＩＯ３

－）をヨウ素イオン（Ｉ－）
に還元し、これに硝酸銀を添加することでヨウ化銀（ＡｇＩ）を生成させ沈殿させる処理
が提案されている（特許文献２参照）。
【０００６】
　しかしながら、これら凝集沈殿にて処理する方法は凝集沈殿処理の際に発生する汚泥の
産業廃棄物処理も考慮しなければならず、ランニングコストが増加する傾向にある。また
、処理装置を構成する機器が、各種薬品注入装置、沈殿槽、及び固液分離等の多岐に及び
、設備設置スペースも多く要する必要がある。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００７】
【特許文献１】特開２０１３－１４２５７３
【特許文献２】特許第２５４０４０１
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００８】
　本発明の課題は、原子力発電所から漏洩等の事由に於いて発生する放射性ヨウ素を含む
冷却水、汚染水等からヨウ素及びヨウ素オキソ酸などのヨウ素化合物を処理できる有効な
除去技術を提供するにあたり、従来技術の問題点を解決し、経済性に優れ、且つ通水処理
という省スペースの設備で吸着処理する吸着剤を提供することを目的とする。
【課題を解決するための手段】
【０００９】
　本発明者等は上記課題を鋭意研究し、樹脂に特定の希土類元素を多量に含有させた吸着
剤（以下「ヨウ素化合物吸着剤」という。）がヨウ素酸などのヨウ素オキソ酸に対して高
い吸着性能を発揮すること、さらに銀ゼオライトを含有させるとヨウ素に対しても高い吸
着性能を発揮することを知見した。かかる知見に基づいて、当該ヨウ素化合物吸着剤を吸
着塔に充填し、放射性ヨウ素及びヨウ素オキソ酸などのヨウ素化合物を含んだ汚染水を通
液するだけで吸着除去できる処理方法も提供する。
【００１０】
　本発明によれば下記態様のヨウ素化合物吸着剤及びその製造方法、放射性廃液の処理方
法及び装置が提供される。
［１］高分子樹脂と、当該高分子樹脂１００重量部あたり１０重量部以上６００重量部以
下の含水希土類元素水酸化物と、を含み、当該含水希土類元素水酸化物は、乾燥物１００
重量部あたり１重量部以上３０重量部以下の含水量を有し、ヨウ素酸イオンを吸着するこ
とを特徴とする、ヨウ素化合物吸着剤。
［２］平均粒径が０．２ｍｍ以上５．０ｍｍ以下である、［１］に記載のヨウ素化合物吸
着剤。
［３］前記含水希土類元素水酸化物は、二次粒子の平均粒径が０．２μｍ以上２５μｍ以
下となる凝集体である、［１］又は［２］に記載のヨウ素化合物吸着剤。
［４］前記高分子樹脂は、フッ素系樹脂又はポリビニル系樹脂であり、
前記含水希土類元素水酸化物を構成する希土類元素は、スカンジウムＳｃ、イットリウム
Ｙ、ルテチウムＬｕ、ランタンＬａ、セリウムＣｅ、プラセオジムＰｒ、ネオジムＮｄ、
プロメチウムＰｍ、サマリウムＳｍ、ユウロピウムＥｕ、ガドリニウムＧｄ、テルビウム
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Ｔｂ、ジスプロシウムＤｙ、ホルミウムＨｏ、エルビウムＥｒ、ツリウムＴｍ、イッテル
ビウムＹｂ及びこれらの組み合わせから選択される、［１］～［３］のいずれか１に記載
のヨウ素化合物用吸着剤。
［５］前記含水希土類元素水酸化物は、水酸化セリウム（IV）・n水和物（Ce(OH)4・nH2O
）である、［１］～［４］のいずれか１に記載のヨウ素化合物吸着剤。
［６］前記含水希土類元素水酸化物の含有量は、前記高分子樹脂１００重量部あたり４０
０重量部以上６００重量部以下である、［１］～［５］のいずれか１に記載のヨウ素化合
物吸着剤。
［７］前記高分子樹脂１００重量部あたり１０重量部以上の銀ゼオライトをさらに含む、
［１］～［６］のいずれか１に記載のヨウ素化合物吸着剤。
［８］前記銀ゼオライトは、Ａ型、Ｘ型、Ｙ型、β型、モルデナイト型、チャバサイト型
又はこれらの１種以上の組み合わせから選択されるゼオライトに銀を担持してなる、平均
粒径が１μｍ以上１０μｍ以下の凝集体である、［７］に記載のヨウ素化合物吸着剤。
［９］前記［１］～［８］のいずれか１項に記載のヨウ素化合物吸着剤を１０ｃｍ～２０
０ｃｍの層高で充填した吸着塔に、放射性廃液を通水線流速１．９ｍ／ｈ以上４０ｍ／ｈ
以下且つ空間速度（ＳＶ）１０ｈ－１以上２００ｈ－１以下で通水することを含む、放射
性廃液の処理方法。
［１０］前記［１］～［８］のいずれか１項に記載のヨウ素化合物吸着剤を１０ｃｍ～２
００ｃｍの層高で充填した吸着塔を具備する、放射性廃液の処理装置。
【発明の効果】
【００１１】
本発明によれば、原子力発電所から漏洩等の事由に於いて発生する放射性ヨウ素を含む冷
却水、汚染水等からヨウ素及びヨウ素オキソ酸などのヨウ素化合物を処理できる有効なヨ
ウ素化合物吸着剤が提供される。本発明のヨウ素化合物吸着剤は、経済性に優れ、且つ通
水処理という省スペースの設備で放射性廃液中のヨウ素化合物を吸着除去することができ
る。
【００１２】
また、本発明のヨウ素化合物吸着剤を充填した吸着塔を用いることにより、通常の放射性
廃液処理設備において、簡易な通水処理によって放射性廃液中のヨウ素化合物を吸着除去
することができる。このため、複雑あるいは大型の特殊設備を設けることなく、容易に放
射性廃液の除染処理が可能となる。
【図面の簡単な説明】
【００１３】
【図１】実施例１におけるヨウ素化合物吸着剤によるヨウ素酸イオン吸着挙動を示すグラ
フである。
【図２】実施例２におけるヨウ素化合物吸着剤によるヨウ化物イオン吸着挙動を示すグラ
フである。
【図３】実施例３におけるヨウ素化合物吸着剤によるヨウ素酸イオン吸着挙動を示すグラ
フである。
【図４】実施例４におけるヨウ素化合物吸着剤によるヨウ素酸イオン及びヨウ化物イオン
の吸着挙動を示すグラフである。
【発明を実施するための形態】
【００１４】
本発明について、以下具体的に説明する。
本発明のヨウ素化合物吸着剤は、高分子樹脂と、当該高分子樹脂１００重量部あたり１０
０重量部以上の含水希土類元素水酸化物と、を含む組成物であり、当該含水希土類元素水
酸化物は、乾燥物１００重量部あたり１重量部以上３０重量部以下の含水量を有すること
を特徴とする。
【００１５】
高分子樹脂としては、アニオン交換樹脂やキレート系樹脂よりも耐熱性が良好で、水に溶
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出しない耐水性を持つ有機高分子重合体樹脂又はこれら樹脂の誘導体であることが好まし
い。例えば、ポリフッ化ビニリデン系樹脂、ポリテトラフルオロエチレン系樹脂などのフ
ッ素系樹脂、ポリビニル系樹脂、又はアルギン酸塩などの天然高分子及びこれらの誘導体
を挙げることができる。これらのなかでも、ポリフッ化ビニリデン樹脂、ポリフッ化ビニ
リデン６フッ化プロピレン共重合樹脂は、含水希土類元素水酸化物を高濃度に含有させ易
く、耐水性、耐薬品性に優れるため好ましい。また、有機高分子樹脂の数平均分子量は５
００以上が好ましく、２０００以上がより好ましい。なお、水溶性親水性樹脂は被処理水
中に溶出し易く、特に被処理水が放射性廃液である場合には廃液の温度が高く、更に溶出
し易くなるため、好ましくない。
【００１６】
含水希土類元素水酸化物を構成する希土類元素としては、スカンジウムＳｃ、イットリウ
ムＹ、ルテチウムＬｕ、ランタンＬａ、セリウムＣｅ、プラセオジムＰｒ、ネオジムＮｄ
、プロメチウムＰｍ、サマリウムＳｍ、ユウロピウムＥｕ、カドリニウムＧｄ、テルビウ
ムＴｂ、ジスプロシウムＤｙ、ホルミウムＨｏ、エルビウムＥｒ、ツリウムＴｍ、イッテ
ルビウムＹｂの水酸化物を好ましく用いることができる。なかでも本発明の目的に合致し
て好ましい元素はＣｅであり４価のＣｅが好ましく、特に好ましい含水希土類元素水酸化
物はCe(OH)4・nH2Oである。これら希土類元素水酸化物の混合物も有用である。
【００１７】
含水希土類元素水酸化物は、乾燥物１００重量部あたり１重量部以上３０重量部以下の含
水量を有することが好ましく、５重量部以上１５重量部以下の含水量を有することがより
好ましい。上記含水量が好適である理由は定かではないが、含水希土類元素水酸化物の流
動性を良好に維持し高分子樹脂との混合が適切に行われること、２次凝集している含水希
土類元素水酸化物粒子を適度な粒径に維持し含水希土類元素水酸化物の二次粒子同士の間
に生じる空隙によって被処理水との適度な接触が達成されること、及び水酸化物が酸化物
に戻ることを防止し、水酸化物として吸着作用を発揮することで、結果として放射性ヨウ
素及びヨウ素オキソ酸吸着能が高まっているものと推定される。
【００１８】
尚、含水希土類元素水酸化物の含水率は、ヨウ素化合物吸着剤を構成する樹脂を樹脂溶解
剤で除き、残った含水希土類元素水酸化物を採取し、８００℃にて１時間放置した後の重
量差を、採取した含水希土類元素水酸化物の重量で除した値で示すことができる。
【００１９】
含水希土類元素水酸化物は、二次粒子の平均粒径が好ましくは０．２μｍ以上２５μｍ以
下、より好ましくは０．５μｍ以上１０μｍ以下となる凝集体であることが望ましい。凝
集体を構成する一次粒子の平均粒径は０．０１μｍ以上０．１μｍ以下であることが好ま
しい。二次粒子の平均粒径が０．２μｍ未満では高分子樹脂に包まれてしまい、被処理水
との接触が不足することがあり、二次粒子の平均粒径が２５μｍを超えると高分子樹脂と
の均一な混合が達成されないことがある。
【００２０】
含水希土類元素水酸化物の含有量は、高分子樹脂１００重量部あたり１０重量部以上、好
ましくは４００重量部以上、より好ましくは６００重量部以上である。含有量の上限につ
いては、吸着能の観点から基本的に制限はない。しかし、ヨウ素化合物吸着剤の耐久性の
観点から５０００重量部以下が好ましく、より好ましくは１０００重量部以下、更に好ま
しくは８００重量部以下である。
【００２１】
また、本発明のヨウ素化合物吸着剤は、銀ゼオライトをさらに含有してもよい。銀ゼオラ
イトの含有量は、高分子樹脂１００重量部当たり１０重量部以上、好ましくは４０重量部
以上である。上限は、吸着剤の吸着能の観点から基本的に制限はない。しかし、ヨウ素化
合物吸着剤の耐久性の観点から４００重量部以下が好ましく、より好ましくは３００重量
部以下である。吸着対象物がヨウ素である場合には、銀ゼオライトの含有量は１０重量部
以上であることが好ましい。吸着対象物がヨウ素オキソ酸である場合には、銀ゼオライト
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を含まなくても良い。
【００２２】
銀ゼオライトは、Ａ型、Ｘ型、Ｙ型、β型、モルデナイト型、チャバサイト型又はこれら
の１種以上の組み合わせから選択されるゼオライトに銀を担持してなる、平均粒径が１μ
ｍ以上１０μｍ以下の凝集体であることが好ましい。
【００２３】
本発明のヨウ素化合物吸着剤の形状はどのような形でもよいが、吸着塔に充填して用いる
ことから球状が特に好ましく、吸着剤内部を被処理水が通過できる多孔性成形体や網目構
造を有する成形体であることが好ましい。
【００２４】
本発明のヨウ素化合物吸着剤がほぼ均一な球状粉末である場合、平均粒径は０．２ｍｍ以
上５．０ｍｍ以下が好ましく、０．５ｍｍ以上２．０ｍｍ以下がより好ましい。平均粒径
０．２ｍｍ未満では充填密度が高くなり過ぎて被処理水の通水抵抗が高くなるため、吸着
塔の処理能力が低下し、逆に、平均粒径５．０ｍｍを超えると、被処理水と吸着剤との単
位時間当たりの接触面積が低下するため、やはり処理能力が低下する。
【００２５】
次に、本発明のヨウ素化合物吸着剤の製造方法を説明する。
【００２６】
まず、希土類元素水酸化物粒子の水分含有量を希土類元素水酸化物（乾燥物）１００重量
部に対して１～３０重量部に調整する。希土類元素水酸化物としては、市販のケーキ状の
希土類元素水酸化物を用いることができる。ケーキ状の希土類元素水酸化物は水を過剰に
含んでいるので、通常の加熱装置を用いて５０℃以上７０℃以下の低温で水分を蒸発させ
て、希土類元素水酸化物の乾燥重量１００重量部に対して１重量部以上３０重量部以下の
水分量に調整する。
【００２７】
得られた特定量の水分を含有する含水希土類元素水酸化物を高分子樹脂と混合する。まず
、高分子樹脂を有機溶媒に溶解させて高分子樹脂溶液を調製する。次に、高分子樹脂１０
０重量部あたり４００重量部以上、好ましくは６００重量部以上８００重量部以下の含水
希土類元素水酸化物粒子、及び場合によっては高分子樹脂１００重量部当たり１０重量部
以上の銀ゼオライト粒子を分散させて、分散体を得る。調製した分散体から溶融造粒法も
しくは滴下造粒法を用いて球状粒子を得る。尚、前記分散体を調製する際には、高分子樹
脂を有機溶媒にあらかじめ溶解させずに、希土類元素水酸化物及び場合によっては銀ゼオ
ライト粒子とともに有機溶媒に混合してもよい。有機溶媒は高分子樹脂を溶解できるもの
であれば特に限定されない。
【００２８】
次に、本発明のヨウ素化合物吸着剤を使用した放射性廃液の処理装置について説明する。
本発明の放射性廃液の処理装置は、本発明のヨウ素化合物吸着剤を１０ｃｍ以上２００ｃ
ｍ以下の層高で充填した吸着塔を具備することを特徴とする。吸着塔の構成及び放射性廃
液の導入及び排出に関連する設備構成は、通常の放射性廃液処理装置と同様でよい。
【００２９】
次に、本発明のヨウ素化合物吸着剤を使用した放射性廃液の処理方法について説明する。
本発明の放射性廃液の処理方法は、本発明のヨウ素化合物吸着剤を１０ｃｍ以上２００ｃ
ｍ以下の層高で充填した吸着塔に、放射性廃液を通水線流速１．９ｍ／ｈ以上４０ｍ／ｈ
以下、空間速度（ＳＶ）１０ｈ－１以上２００ｈ－１以下で通水して、ヨウ素化合物吸着
剤と放射性廃液とを十分に接触させることを特徴とする。通水は、下向流又は上向流のい
ずれでもよい。これにより放射性廃液中に残存する放射性ヨウ素及びヨウ素オキソ酸は、
本発明のヨウ素化合物吸着剤に吸着され、廃液から除去することができる。
　本発明は以下の態様を含む。
（１）高分子樹脂と、当該高分子樹脂１００重量部あたり１０重量部以上の含水希土類元
素水酸化物と、を含み、当該含水希土類元素水酸化物は、乾燥物１００重量部あたり１重
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量部以上３０重量部以下の含水量を有することを特徴とする、ヨウ素化合物吸着剤。
（２）平均粒径が０．２ｍｍ以上５．０ｍｍ以下である、（１）に記載のヨウ素化合物吸
着剤。
（３）前記含水希土類元素水酸化物は、二次粒子の平均粒径が０．２μｍ以上２５μｍ以
下となる凝集体である、（１）又は（２）に記載のヨウ素化合物吸着剤。
（４）前記高分子樹脂は、フッ素系樹脂又はポリビニル系樹脂であり、
前記含水希土類元素水酸化物を構成する希土類元素は、スカンジウムＳｃ、イットリウム
Ｙ、ルテチウムＬｕ、ランタンＬａ、セリウムＣｅ、プラセオジムＰｒ、ネオジムＮｄ、
プロメチウムＰｍ、サマリウムＳｍ、ユウロピウムＥｕ、カドリニウムＧｄ、テルビウム
Ｔｂ、ジスプロシウムＤｙ、ホルミウムＨｏ、エルビウムＥｒ、ツリウムＴｍ、イッテル
ビウムＹｂ及びこれらの組み合わせから選択される、（１）～（３）のいずれか１に記載
のヨウ素化合物用吸着剤。
（５）前記含水希土類元素水酸化物は、水酸化セリウム（IV）・n水和物（Ce(OH)4・nH2O
）である、（１）～（４）のいずれか１に記載のヨウ素化合物吸着剤。
（６）前記含水希土類元素水酸化物の含有量は、前記高分子樹脂１００重量部あたり４０
０重量部以上である、（１）～（５）のいずれか１に記載のヨウ素化合物吸着剤。
（７）前記高分子樹脂１００重量部あたり１０重量部以上の銀ゼオライトをさらに含む、
（１）～（６）のいずれか１に記載のヨウ素化合物吸着剤。
（８）前記銀ゼオライトは、Ａ型、Ｘ型、Ｙ型、β型、モルデナイト型、チャバサイト型
又はこれらの１種以上の組み合わせから選択されるゼオライトに銀を担持してなる、平均
粒径が１μｍ以上１０μｍ以下の凝集体である、（７）に記載のヨウ素化合物吸着剤。
（９）前記（１）～（８）のいずれか１項に記載のヨウ素化合物吸着剤を２０～２００ｃ
ｍの層高で充填した吸着塔に、放射性廃液を通水線流速５ｍ／ｈ以上４０ｍ／ｈで通水す
ることを含む、放射性廃液の処理方法。
（１０）前記（１）～（８）のいずれか１項に記載のヨウ素化合物吸着剤を２０～２００
ｃｍの層高で充填した吸着塔を具備する、放射性廃液の処理装置。
【実施例】
【００３０】
　以下、実施例により本発明のヨウ素化合物吸着剤の吸着処理能力を説明する。
　吸着剤の吸着処理能力は、吸着剤を所定容積のカラム内に充填し、所定濃度のヨウ素イ
オン及び／又はヨウ素酸イオンを含む被処理水を吸着剤の容量に対して１～１０，０００
倍となるように通水し、カラム流入水中及びカラム流出水中のヨウ素濃度を誘導結合プラ
ズマ発光分光分析（ＩＣＰ－ＡＥＳ）で分析し、及びヨウ素１２７濃度を誘導結合プラズ
マ質量分析装置（ＩＣＰ－ＭＳ）で分析した濃度の比率で評価した。
　尚、被処理水の通水量は、通水倍率（Ｂ．Ｖ．：ヨウ素化合物吸着剤の容量当たり、何
倍容量の水を流したかを表す）で示す。例えば、１Ｌの吸着剤で通水倍率２００Ｂ．Ｖ．
は、被処理水を２００Ｌ流したことを意味する。
【００３１】
［製造例１］実施例１で用いる吸着剤の製造
市販の含水セリウム水酸化物粒子の水分含有量を希土類元素水酸化物（乾燥物）１００重
量部に対して１４～１６重量部に調整した。次に、高分子樹脂を有機溶媒に溶解させて高
分子樹脂溶液を調製し、高分子樹脂１００重量部あたり６００重量部の含水希土類元素水
酸化物粒子を分散させ、分散体を得た。得られた分散体を溶融造粒法にて二次粒子平均粒
子径が０．２ｍｍ～５．０ｍｍである凝集体に成形した。成形後はよく洗浄を行い、篩に
て水と吸着剤を分離し、粒径が０．３５～１．１８ｍｍのヨウ素化合物吸着剤１を分級し
た。
【００３２】
［製造例２］実施例２～３で用いる吸着剤の製造
市販の含水セリウム水酸化物粒子の水分含有量を希土類元素水酸化物（乾燥物）１００重
量部に対して１４～１６重量部に調整した。次に、高分子樹脂を有機溶媒に溶解させて高
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分子樹脂溶液を調製し、高分子樹脂１００重量部あたり４２５重量部の含水希土類元素水
酸化物粒子と、高分子樹脂１００重量部あたり５０重量部の銀ゼオライト粒子を分散させ
、分散体を得た。得られた分散体を溶融造粒法にて二次粒子平均粒子径が０．２ｍｍ～５
．０ｍｍである凝集体に成形した。成形後はよく洗浄を行い、篩にて水と吸着剤を分離し
、粒径が０．３５～１．１８ｍｍのヨウ素化合物吸着剤２を分級した。
【００３３】
［製造例３］実施例４で用いる吸着剤の製造
市販の含水セリウム水酸化物粒子の水分含有量を希土類元素水酸化物（乾燥物）１００重
量部に対して１４～１６重量部に調整した。次に、高分子樹脂を有機溶媒に溶解させて高
分子樹脂溶液を調製し、高分子樹脂１００重量部あたり３９０重量部の含水希土類元素水
酸化物粒子と、高分子樹脂１００重量部あたり４０重量部の銀ゼオライト粒子を分散させ
、分散体を得た。得られた分散体を溶融造粒法にて二次粒子平均粒子径が０．２ｍｍ～５
．０ｍｍである凝集体に成形した。成形後はよく洗浄を行い、篩にて水と吸着剤を分離し
、粒径が０．３５～１．１８ｍｍのヨウ素化合物吸着剤３を分級した。
【００３４】
［比較製造例１］
市販の含水セリウム水酸化物粒子の含水量（乾燥物１００重量部あたり３２～３６重量部
の水分含有量）を調整せずに用いた以外は製造例１と同様の手順で行い、球形粒子を製造
しようとしたが、安定した球形粒子を得ることができなかった。
【００３５】
［実施例１］
製造例１にて製造したヨウ素化合物吸着剤１（高分子樹脂１００重量部当たり６００重量
部の含水セリウム水酸化物粒子を含有する、粒径０．３５～１．１８ｍｍの粒子）を用い
、ヨウ素酸イオンが存在する系にてカラム試験を行った。
＜原水＞
（１）純水にヨウ素酸ナトリウムを溶解してヨウ素酸イオンが５０ｍｇ／Ｌになるように
調整し、ｐＨ＝７．０であることを確認した（以下「純水ヨウ素酸含有液」という。）。
（２）１０倍に希釈した海水にヨウ素酸ナトリウムを溶解してヨウ素酸イオンが５０ｍｇ
／Ｌになるように調整し、ｐＨ＝７．２であることを確認した（以下「海水ヨウ素酸含有
液」という。）。
＜通水試験＞
内径１０ｍｍのガラスカラムにヨウ素化合物吸着剤１を１５ｍｌ充填し、１９ｃｍの層高
を形成した。そこに原水として純水ヨウ素酸含有液を２．５ｍＬ／ｍｉｎの流量で通水（
通水線流速ＬＶ＝１．９ｍ／ｈ、空間速度ＳＶ＝１０ｈ－１）し、出口水を定期的に採取
してヨウ素濃度をＩＣＰ－ＡＥＳ分析（Ｒｉｇａｋｕ　ＣＩＲＯＳｃｃｄ）にて測定した
。海水ヨウ素酸含有液についても同様に通水処理及びヨウ素濃度分析を行った。
結果を図１に示す。図１の横軸はＢ．Ｖ．、縦軸はカラム出口のヨウ素濃度（Ｃ）をカラ
ム入口のヨウ素濃度（Ｃ０）で除した値（Ｃ／Ｃ０）であり、Ｃ／Ｃ０が１．０未満であ
ればヨウ素酸イオンが吸着されたことを示す。図１から、本発明のヨウ素化合物吸着剤を
用いた通水処理により、純水ヨウ素酸含有液及び海水ヨウ素酸含有液のいずれについても
ヨウ素酸イオンが除去可能であることがわかる。
【００３６】
［実施例２］
製造例２にて製造したヨウ素化合物吸着剤２（高分子樹脂１００重量部当たり４２５重量
部の含水セリウム水酸化物粒子と、高分子樹脂１００重量部当たり５０重量部の銀ゼオラ
イト粒子を含む、粒径０．３５～１．１８ｍｍの粒子）を用い、ヨウ化物イオンが存在す
る系にてカラム試験を行った。
＜原水＞福島第一原発の汚染水の模擬水
並塩の濃度が０．３ｗｔ％になるように模擬海水を調製した。次に、模擬海水に、塩化セ
シウム、塩化ストロンチウム、塩化カルシウム、塩化マグネシウム、ヨウ化ナトリウムを
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添加して、セシウム濃度が１ｍｇ／Ｌ、ストロンチウム濃度が１０ｍｇ／Ｌ、カルシウム
濃度が４００ｍｇ／Ｌ、マグネシウム濃度が４００ｍｇ／Ｌ、ヨウ化物イオンが１ｍｇ／
Ｌとなるように原水を調製した。
＜通水試験＞
内径１６ｍｍのガラスカラムにヨウ素化合物吸着剤２を２０ｍｌ充填し、１０ｃｍの層高
を形成した。そこに原水を６７ｍＬ／ｍｉｎの流量で通水（通水線流速ＬＶ＝２０ｍ／ｈ
、空間速度ＳＶ＝２００ｈ－１）し、出口水を定期的に採取してヨウ素濃度を測定した。
ヨウ素濃度の分析は、ＩＣＰ－ＭＳ分析（Ａｇｉｌｅｎｔ　７７００ｘ）を用いて、ヨウ
素１２７の定量分析を実施した。
結果を図２に示す。図２の横軸はＢ．Ｖ．、縦軸はカラム出口のヨウ素１２７濃度（Ｃ）
をカラム入口のヨウ素１２７濃度（Ｃ０）で除した値（Ｃ／Ｃ０）であり、Ｃ／Ｃ０が１
．０未満であればヨウ化物イオンが吸着されたことを示す。図２から、本発明のヨウ素化
合物吸着剤を用いた通水処理により、ヨウ化物イオンが除去可能であることがわかる。
【００３７】
［実施例３］
製造例２にて製造したヨウ素化合物吸着剤２（高分子樹脂１００重量部当たり４２５重量
部の含水酸化セリウム粒子、及び、高分子樹脂１００重量部当たり５０重量部の銀ゼオラ
イト粒子を含む、粒径０．３５～１．１８ｍｍの粒子）を用い、ヨウ素酸イオンが存在す
る系にてカラム試験を行った。
＜原水＞福島第一原発の汚染水の模擬水
並塩の濃度が０．３ｗｔ％になるように模擬海水を調製した。次に、模擬海水に、塩化セ
シウム、塩化ストロンチウム、塩化カルシウム、塩化マグネシウム、ヨウ素酸ナトリウム
を添加して、セシウム濃度が１ｍｇ／Ｌ、ストロンチウム濃度が１０ｍｇ／Ｌ、カルシウ
ム濃度が４００ｍｇ／Ｌ、マグネシウム濃度が４００ｍｇ／Ｌ、ヨウ素酸イオンが１０ｍ
ｇ／Ｌとなるように原水を調製した。
＜通水試験＞
内径１６ｍｍのガラスカラムにヨウ素化合物吸着剤３を２０ｍｌ充填し、１０ｃｍの層高
を形成した。そこに原水を６７ｍＬ／ｍｉｎの流量で通水（通水線流速ＬＶ＝２０ｍ／ｈ
、空間速度ＳＶ＝２００ｈ－１）し、出口水を定期的に採取してＩＣＰ－ＭＳＡｇｉｌｅ
ｎｔ　７７００ｘ）分析によりヨウ素１２７濃度を測定した。
結果を図３に示す。図３の横軸はＢ．Ｖ．,縦軸はカラム出口のヨウ素１２７濃度（Ｃ）
をカラム入口のヨウ素１２７濃度（Ｃ０）で除した値（Ｃ／Ｃ０）であり、Ｃ／Ｃ０が１
．０未満であればヨウ素酸イオンが吸着されたことを示す。図３から、本発明のヨウ素化
合物吸着剤を用いた通水処理により、ヨウ素酸イオンが除去可能であることがわかる。従
って、実施例２と併せると、ヨウ化物イオンとヨウ素酸イオンの両方を吸着可能であると
いえる。
【００３８】
［実施例４］
製造例３で製造したヨウ素化合物吸着剤３（高分子樹脂１００重量部当たり３９０重量部
の含水セリウム水酸化物粒子、及び、高分子樹脂１００重量部当たり４０重量部の銀ゼオ
ライト粒子を含む、粒径０．３５～１．１８ｍｍの粒子）を用い、ヨウ化物イオン及びヨ
ウ素酸イオンが混在する系にてカラム試験を行った。
＜原水＞福島第一原発の汚染水の模擬水
並塩の濃度が０．３ｗｔ％になるように模擬海水を調製した。次に、模擬海水に、塩化セ
シウム、塩化ストロンチウム、塩化カルシウム、塩化マグネシウム、ヨウ化ナトリウム、
ヨウ素酸ナトリウムを添加して、セシウム濃度が１ｍｇ／Ｌ、ストロンチウム濃度が１０
ｍｇ／Ｌ、カルシウム濃度が４００ｍｇ／Ｌ、マグネシウム濃度が４００ｍｇ／Ｌ、ヨウ
化物イオンが１ｍｇ／Ｌ、ヨウ素酸イオンが１ｍｇ／Ｌとなるように原水を調製した。
＜通水試験＞
内径１６ｍｍのガラスカラムにヨウ素化合物吸着剤２を２０ｍｌ充填し、１００ｃｍの層
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高を形成した。そこに原水を６７ｍＬ／ｍｉｎの流量で通水（通水線流速ＬＶ＝２０ｍ／
ｈ、空間速度ＳＶ＝２０ｈ－１）し、出口水を定期的に採取して、ＩＣＰ－ＭＳ分析（Ａ
ｇｉｌｅｎｔ　７７００ｘ）を用いて、ヨウ素１２７濃度を測定した。
結果を図４に示す。図４の横軸はＢ．Ｖ．、縦軸はカラム出口のヨウ素１２７濃度（Ｃ）
をカラム入口のヨウ素１２７濃度（Ｃ０）で除した値（Ｃ／Ｃ０）であり、Ｃ／Ｃ０が１
．０未満であればヨウ化物イオン及びヨウ素酸イオンが吸着されたことを示す。図４から
、本発明のヨウ素化合物吸着剤を用いた通水処理により、ヨウ化物イオン及びヨウ素酸イ
オンが除去可能であることがわかる。
【００３９】
［実施例５］
製造例１と同様にして製造したヨウ素化合物吸着剤４－１～４－９（高分子樹脂１００重
量部当たり０、５０、８０、１２５、２００、３００、４００、５００又は６００重量部
の含水セリウム水酸化物粒子を含有する、粒径０．３５～１．１８ｍｍの粒子）を用い、
ヨウ素酸イオンが存在する系にてバッチ試験を行った。
＜原水＞
純水にヨウ素酸ナトリウムを溶解してヨウ素酸イオンが５０ｍｇ／Ｌになるように調整し
、ｐＨ＝７．０であることを確認した（以下「純水ヨウ素酸含有液」という。）。
＜バッチ試験＞
専用容器に純水ヨウ素酸含有液１Ｌを充填し、ヨウ素化合物吸着剤を２ｍｌ添加し、スタ
ーラーにて３００ｒｐｍにて撹拌した。専用容器から純水ヨウ素酸含有液を２４時間後と
４８時間後に採取してヨウ素濃度をＩＣＰ－ＡＥＳ分析（Ｒｉｇａｋｕ　ＣＩＲＯＳｃｃ
ｄ）にて測定した。
ヨウ素酸の除去結果を表１に示す。表１から、本発明のヨウ素化合物吸着剤を用いたバッ
チ処理により、ヨウ素酸イオンが除去可能であることがわかる。
【表１】

【００４０】
［実施例６］
実施例５で用いたヨウ素化合物吸着剤４－８（高分子樹脂１００重量部当たり５００重量
部の含水酸化セリウム粒子を含有する、粒径０．３５～１．１８ｍｍの粒子）、表２に示
すヨウ素化合物吸着剤と同様の手順にて製造した希土類元素水酸化物以外の異種金属元素
含有吸着剤１～４、及び市販のオキソ酸吸着剤１～６、活性炭１、陰イオン吸着剤１～６
を用い、ヨウ素酸イオンが存在する系にてバッチ試験を行い、ヨウ素酸イオンの２４時間
後除去率を比較した。
＜原水＞福島第一原発の汚染水の模擬水
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大阪薬研株式会社の人工海水製造用薬品であるマリンアートＳＦ－１を用い、模擬海水を
調製した。次に、模擬海水を１０倍希釈した水溶液に、ヨウ素酸ナトリウムを添加して、
ヨウ素酸イオンが１０ｍｇ／Ｌとなるように原水を調製した。
＜バッチ試験＞
２００ｍｌ三角フラスコに原水１００ｍｌを充填し、吸着剤１ｇを添加し、スターラーに
て３００ｒｐｍにて撹拌した。２００ｍｌ三角フラスコから原水を２４時間後に採取して
ＩＣＰ－ＭＳ分析（Ａｇｉｌｅｎｔ　７７００ｘ）を用いて、ヨウ素１２７の定量分析を
実施した。
ヨウ素酸イオンの除去結果を表２に示す。表２から、本発明のヨウ素化合物吸着剤が市販
のオキソ酸吸着剤、陰イオン吸着剤及び活性炭に比べてヨウ素酸イオンの除去性能が顕著
に高いことがわかる。
【表２】
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