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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　吸着性組成物を調製するための方法であって、
　有機－テンプレート－ベーマイト－ナノアーキテクチャ（ＯＴＢＮ）上で金属オキシ水
酸化物、金属水酸化物、および金属酸化物の少なくとも１つのナノスケール層を形成する
工程を含み、
　前記ＯＴＢＮが、キトサンを含む酸可溶性バイオポリマを含み、
　前記ナノスケール層の粒子サイズは３ナノメートル未満であり、前記吸着性組成物は飲
料水からフッ化物を除去するために使用されることを特徴とする、方法。
【請求項２】
　アルカリ媒質を使用して金属前駆体を加水分解して、前記金属オキシ水酸化物、前記金
属水酸化物、および前記金属酸化物の少なくとも１つのナノスケール層を形成する工程を
さらに含む、請求項１に記載の方法。
【請求項３】
　前記ナノスケール層を形成する工程は、
　前記金属前駆体をＯＴＢＮと接触させて、金属イオン－ＯＴＢＮ複合物を形成させる工
程と、
　前記金属イオン－ＯＴＢＮ複合物を塩基と接触させて、前記ＯＴＢＮ上の前記金属オキ
シ水酸化物、前記金属水酸化物、および前記金属酸化物の少なくとも１つのナノスケール
層を形成させる工程と
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を含む、請求項２に記載の方法。
【請求項４】
　前記金属イオン－ＯＴＢＮ複合物を塩基と接触させる工程によって形成された沈殿物を
濾過し、水で洗浄する工程をさらに含む、請求項３に記載の方法。
【請求項５】
　濾過して洗浄した沈殿物を乾燥させ、水分を除去する工程をさらに含み、乾燥は、６０
℃未満の温度で実施されて、第１の材料が形成される、請求項４に記載の方法。
【請求項６】
　前記乾燥が、空気乾燥および天日乾燥の少なくとも１つを含む、請求項５に記載の方法
。
【請求項７】
　前記塩基が、水酸化ナトリウム、水酸化カリウム、アンモニア、およびそれらの組み合
わせの少なくとも１つを含む、請求項３に記載の方法。
【請求項８】
　前記吸着性組成物が、飲料水からフッ化物およびヒ素の少なくとも１つを除去するため
に使用され、１０ｍｇ／Ｌの初期フッ化物濃度で１００ｍｇ／ｇを超えるフッ化物吸着容
量を有する、請求項１に記載の方法。
【請求項９】
　前記ＯＴＢＮが、均一水性分散物、水性媒質に懸濁させた水不溶性顆粒、およびそれら
の組み合わせの形態である、請求項１に記載の方法。
【請求項１０】
　前記金属前駆体が、アルミニウム、鉄、チタン、マンガン、コバルト、ニッケル、銅、
銀、亜鉛、ランタン、セリウム、ジルコニウム、カルシウム、マグネシウム、バリウム、
およびそれらの組み合わせの塩の少なくとも１つを含む、請求項２に記載の方法。
【請求項１１】
　前記金属前駆体が、硫酸アルミニウムを含む、請求項２に記載の方法。
【請求項１２】
　前記金属前駆体が、少なくとも硝酸アルミニウム、塩化アルミニウム、アルミニウムイ
ソプロポキシド、酢酸アルミニウム、およびそれらの組み合わせを含む、請求項２に記載
の方法。
【請求項１３】
　前記ナノスケール層の厚さが、１ｎｍ～１０ｎｍの範囲である、請求項１に記載の方法
。
【請求項１４】
　前記ＯＴＢＮの存在下でアルカリ媒質を使用することにより、キトサンを加水分解する
工程をさらに含む、請求項１に記載の方法。
【請求項１５】
　前記吸着性組成物はキャンドル、成形多孔性ブロック、ろ床、カラム、パケット、サシ
ェおよび袋の少なくとも１つの形態で使用される、請求項１に記載の方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本開示は、水精製の分野、特定的には、水精製のために使用される有機－テンプレート
－ベーマイト－ナノアーキテクチャ（ｏｒｇａｎｉｃ－ｔｅｍｐｌａｔｅｄ－ｂｏｅｈｍ
ｉｔｅ－ｎａｎｏａｒｃｈｉｔｅｃｔｕｒｅ）（ＯＴＢＮ）に関する。
【背景技術】
【０００２】
　きれいな飲料水の入手は世界中で、とりわけ発展途上および未開発国では主な健康問題
である。水を汚染する主な汚染物質の中で、主なものとしては、生物（例えば細菌および
ウイルス）、無機（例えばフッ化物、ヒ素、鉄）および有機（例えば駆除剤、揮発性有機
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物）種が挙げられる。世界中の様々な政府による取り組みが、各国の人々のきれいな飲料
水の入手を確保するためのプロジェクトをサポートし続けている。しかしながら、技術コ
ストが、多くの場合、手の届く限界を超えたままであるので主な問題であり続け、これは
結局貧困者に影響を与え、というのも彼等はきれいな飲料水を買うことができないからで
ある。
【０００３】
　貧困者がきれいな飲料水を入手できないことのために苦しみ続けているという事実は、
様々な源により集められた様々な統計にわたって一般的である。そのため、使用可能な最
先端技術の値ごろ感を改善するために技術介入を実施することが重要である。これは、人
々の健康をグローバルに改善するのに大きな役割を果たし得る。
【０００４】
　アルミニウムに基づく組成物は飲料水から無機アニオン、例えばフッ化物およびヒ酸を
除去するために徹底的に研究されている。アルミニウムに基づく組成物の使用は他の吸着
剤と比べて、その比較的高いフッ化物吸着容量のために、水からのフッ化物吸着により適
切である。その上、アルミニウムに基づく組成物は、追加の前／後濾過を必要としない。
アルミニウムに基づく組成物の能力の様々な改善が、今日までに提案されている。実際に
は、現場使用における全てのアルミニウムに基づく組成物は、主として水精製のコストを
低減させるために、頻繁な再生を要求する。しかしながら、伝統的に従われる再生の実行
、すなわち、アルカリ処理後の酸性化は、スラッジ中の高いフッ化物濃度、水中でのアル
ミニウムのリーチングおよびスラッジの高い溶解塩量により引き起こされる水源の二次汚
染につながる。先行技術はアルミニウムに基づく組成物を用いたフッ化物除去に関し、関
連するチャレンジは我々の以前のインド特許出願１５２９／ＣＨＥ／２０１０号（この全
内容は本明細書で参照により組み込まれる）において詳細にカバーされる。
【０００５】
　インド特許出願１５２９／ＣＨＥ／２０１０号は、アルミニウムオキシ水酸化物－キト
サン複合物を室温で生成する方法を記載する。吸着性組成物には多くの利点があり、室温
でのグリーンケミストリーに基づく調製、バインダーを含まない顆粒化、濾過可能性／洗
浄可能性の容易さおよび混合金属水酸化物／酸化物の調製のための適合するのが容易な方
法が挙げられる。
【０００６】
　インプットフッ化物が１－１０ｍｇ／Ｌで変動する場合、５００ｍｇ／Ｌの吸着剤投与
量は、０．５ｐｐｍ未満にフッ化物濃度を除去するのに十分であることが報告された。ア
ルミニウムオキシ水酸化物－キトサン複合物は、脱イオン水中１０ｍｇ／Ｌの初期フッ化
物濃度で、５３ｍｇ／ｇ超のフッ化物吸着容量を示す。地下水中の競合アニオンの存在の
ために、組成物のフッ化物吸着容量は減少し、地下水中のインプットフッ化物濃度が１－
１０ｍｇ／Ｌで変動する場合、１．５ｇ／Ｌの吸着剤投与量が０．５ｐｐｍ未満にフッ化
物濃度を除去するために必要とされる。材料のコストはおよそ３５０インドルピー／ｋｇ
である。これは、５インドルピー／１０Ｌの材料コストに転換できる（一家族が１０Ｌの
フッ化物を含まない飲料水／日を必要とすると仮定する）。
【０００７】
　さらに、下記先行技術文書が、アルミニウムおよび／またはキトサンに基づく組成物を
使用する様々なフッ化物除去技術を開発しようと企図している：
１．Ｍｉｒｅｔｚｋｙ　Ｐ．，Ｃｉｒｅｌｌｉ　Ａ．　Ｆ．，Ｆｌｕｏｒｉｄｅ　ｒｅｍ
ｏｖａｌ　ｆｒｏｍ　ｗａｔｅｒ　ｂｙ　ｃｈｉｔｏｓａｎ　ｄｅｒｉｖａｔｉｖｅｓ　
ａｎｄ　ｃｏｍｐｏｓｉｔｅｓ：Ａ　ｒｅｖｉｅｗ，Ｊｏｕｒｎａｌ　ｏｆ　Ｆｌｕｏｒ
ｉｎｅ　Ｃｈｅｍｉｓｔｒｙ　１３２（２０１１）２３１－２４０；
２．Ｊａｇｔａｐ　Ｓ．，Ｙｅｎｋｉｅ　Ｍ．Ｋ．，Ｄａｓ　Ｓ．，Ｒａｙａｌｕ　Ｓ．
，Ｓｙｎｔｈｅｓｉｓ　ａｎｄ　ｃｈａｒａｃｔｅｒｉｚａｔｉｏｎ　ｏｆ　ｌａｎｔｈ
ａｎｕｍ　ｉｍｐｒｅｇｎａｔｅｄ　ｃｈｉｔｏｓａｎ　ｆｌａｋｅｓ　ｆｏｒ　ｆｌｕ
ｏｒｉｄｅ　ｒｅｍｏｖａｌ　ｉｎ　ｗａｔｅｒ，Ｄｅｓａｌｉｎａｔｉｏｎ　２７３（
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２０１１）２６７－２７５；
３．Ｆｌｕｏｒｉｄｅ　ｒｅｍｏｖａｌ　ｆｒｏｍ　ｗａｔｅｒ　ｂｙ　ａｄｓｏｒｐｔ
ｉｏｎ－　Ａ　ｒｅｖｉｅｗ，Ｂｈａｔｎａｇａｒ　Ａ．，Ｋｕｍａｒ　Ｅ．，　Ｍｉｋ
ａ　Ｓｉｌｌａｎｐａａ　Ｍ．，Ｃｈｅｍｉｃａｌ　Ｅｎｇｉｎｅｅｒｉｎｇ　Ｊｏｕｒ
ｎａｌ，１７１（２０１１）８１１－８４０；および
４．Ｌｉｕ　Ｒ．，Ｇｏｎｇ　Ｗ．，Ｌａｎ　Ｈ．，Ｇａｏ　Ｙ．，Ｌｉｕ　Ｈ．，Ｑｕ
　Ｊ．，Ｄｅｆｌｕｏｒｉｄａｔｉｏｎ　ｂｙ　ｆｒｅｓｈｌｙ　ｐｒｅｐａｒｅｄ　ａ
ｌｕｍｉｎｕｍ　ｈｙｄｒｏｘｉｄｅｓ，１７５（２０１１）１４４－１４９。
【０００８】
　先行技術の方法および組成物は、大体において水からのフッ化物除去に有効であるが、
改善の余地がある。例えば、吸着性組成物の低減されたコストであっても、インドの家族
のいくらかにとっては依然として高すぎるままである。主に、水精製組成物は下記条件を
満たすことが期待される：
【０００９】
　第１に、吸着性組成物は家族レベルで実施可能でなければならず、すなわち、高い吸着
動力学および低い空筒接触時間を示すべきである。第２に、吸着性組成物は再生を要求し
てはならず、よって、全ての二次汚染を生成させてはならない。第３に、吸着性組成物は
、使いやすく、維持しやすくなければならず、すなわち、いずれの前／後濾過をも必要と
してはならない。第４に、吸着剤投与量は全てのインプット濃度を低減させることができ
なければならず、これは、フッ化物除去のために使用される水のためのインド国立衛生財
団法人標準により、１０ｐｐｍ未満～１ｐｐｍ未満である。最後に、最も重要なことには
、水精製のコストは３インドルピー／１０Ｌの精製水を超えてはならず（すなわち、組成
物は手頃でなければならず）、吸着剤の量は、２－３ｇ／１０Ｌの精製水を超えてはなら
ない。
【００１０】
　前記記述を考慮すると、先行技術の方法および組成物と関連する前記問題および他の短
所に対処することが必要である。これらの要求および他の要求は本開示の水精製組成物に
より満足させられる。全世界でまん延したフッ化物汚染を考慮すると、本発明の水精製組
成物は、ユースポイント水フィルターを提供するために使用することができるので、社会
の健康に大きなプラス効果を有するであろう。
【発明の概要】
【００１１】
　発明の目的（複数可）によれば、本明細書で具体化され、広く記載されるように、この
開示は、１つの態様では、水精製に関する。特に、本開示は有機－テンプレート－ベーマ
イト－ナノアーキテクチャ上の金属酸化物／水酸化物のナノスケールシェルに関する。
【００１２】
　本発明の目的は、高い吸着動力学および低い空筒接触時間を示し、一家族レベルで容易
に実施可能である吸着複合物を提供することである。
【００１３】
　本発明の別の目的は、再生を必要とせず、よって、二次汚染を有さない吸着複合物を提
供することである。
【００１４】
　本発明のさらに別の目的は、使いやすく、維持しやすい吸着性組成物を提供することで
あり、すなわち、吸着組成物はいずれの前／後濾過をも必要としてはならない。
【００１５】
　本発明のさらに別の目的は、１０ｐｐｍ未満～１ｐｐｍ未満である、インプット濃度を
低減することができる吸着剤投与量を提供することである。
【００１６】
　本発明のさらに別の目的は、水精製のコストを３インドルピー未満／１０Ｌの精製水ま
で最小に抑える、および吸着剤の量を２－３ｇ／１０Ｌの精製水まで最小に抑えることで
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ある。
【００１７】
　１つの態様では、水からフッ化物を除去するための吸着性組成物が提供される。吸着組
成物は有機－テンプレート－ベーマイト－ナノアーキテクチャ（ＯＴＢＮ、「コア」と呼
ばれる）上の金属オキシ水酸化物／水酸化物／酸化物のナノスケールシェルを含む。シェ
ルのサイズは約３ｎｍ未満であり、これは水からの高いアニオン吸着容量を示す。約３ｎ
ｍ未満サイズのナノスケール金属水酸化物の調製は、ＯＴＢＮの表面上での金属イオンの
沈殿により達成される。シェル中アルミニウムのコア中アルミニウムに対する重量比（Ａ
ｌシェル：Ａｌコア）が９０％に到達すると、最高フッ化物吸着容量が達成される。その
結果として、ＯＴＢＮと比べて、フッ化物吸着容量の１００％改善が報告されている。
【００１８】
　別の態様では、地下水中のインプットフッ化物濃度が１－１０ｍｇ／Ｌで変動する場合
、０．７５ｇ／Ｌの吸着剤投与量が、０．５ｐｐｍ未満にフッ化物濃度を除去するために
要求される。これは、２．５インドルピー／１０Ｌの水の材料コストに転換され；前に報
告された組成物と比べて材料コストの５０％低減が得られる。
【００１９】
　１つの態様では、ＯＴＢＮ（「コア」）上のナノスケール多層金属オキシ水酸化物（「
シェル」）の顆粒状複合物が提供される。顆粒状複合物はゲル形態のＯＴＢＮ上での多層
の形成により調製される。別の態様では、顆粒状複合物は、固体形態のＯＴＢＮ上での多
層の形成により調製される。
【００２０】
　別の態様では、本開示はＯＴＢＮ上でナノスケール金属酸化物／水酸化物／オキシ水酸
化物シェルを調製するための方法を提供する。一般的な態様では、方法は、金属前駆体を
、水性媒質中のゲル状態のＯＴＢＮと接触させ、その後、得られた混合物を塩基と接触さ
せることを含む。別の態様では、水性媒質中の金属前駆体が固体状態のＯＴＢＮが接触さ
せられ、得られた混合物が塩基と接触させられる。
【００２１】
　様々な態様では、金属前駆体としては、金属の塩またはその溶液が挙げられる。様々な
態様では、金属成分としては、アルミニウム、鉄、チタン、マンガン、コバルト、ニッケ
ル、銅、銀、亜鉛、ランタン、セリウム、ジルコニウム、カルシウム、マグネシウム、バ
リウム、またはそれらの組み合わせが挙げられる。別の態様では、金属前駆体としては、
硫酸アルミニウムを含むアルミニウム塩の溶液が挙げられる。別の態様では、金属前駆体
としては、硝酸アルミニウム、酢酸アルミニウム、塩化アルミニウム、アルミニウムイソ
プロポキシド、またはそれらの組み合わせを含むアルミニウム塩の溶液が挙げられる。別
の態様では、金属前駆体は、任意の所望の比、例えば、例として、約２０：１～約１：２
０、例えば、約２０：１、１０：１、５：１、２：１、１：１、１：２、１：５、１：１
０、および１：２０の２つ以上の個々の金属前駆体の混合物を含む。
【００２２】
　金属前駆体の加水分解で使用される塩基としては、任意の好適な塩基、例えば水酸化ナ
トリウム、アンモニア、水酸化カリウム、またはそれらの組み合わせが挙げられる。他の
態様では、他の塩基または塩基の組み合わせおよび／またはその溶液を使用することがで
き、本発明は特定の塩基に制限されることを意図しない。１つの態様では、塩基が金属前
駆体およびＯＴＢＮの混合物に添加されると、金属イオンが加水分解し、ナノスケール層
の形態でＯＴＢＮ表面上に沈殿する。塩基により金属前駆体が沈殿すると、ＯＴＢＮ上の
ナノスケール金属水酸化物／酸化物／オキシ水酸化物シェルを含む半固体沈殿物が形成す
る。１つの態様では、得られたシェル層の厚さは約１ｎｍ～約１０ｎｍの範囲である。別
の態様では、得られたシェル層の厚さは約１ｎｍ～約５ｎｍの範囲である。半固体沈殿物
は、典型的には濾過および大量の水による洗浄、続いて乾燥に供せられ、所望の顆粒状複
合物が得られる。
【００２３】
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　様々な態様では、本発明はＯＴＢＮ上で金属酸化物／水酸化物のナノスケールシェルを
調製するための方法を提供する。別の態様では、組成物は、飲料水から無機アニオン、例
えばヒ素およびフッ化物を除去するために使用することができる。
【００２４】
　発明の追加の態様および利点は、一部は詳細な説明およびその後のいずれかの特許請求
の範囲で明記され、一部は詳細な説明から誘導され、または発明の実施により学習するこ
とができる。以下で記載される利点は、添付の特許請求の範囲で特に指摘される要素およ
び組み合わせにより実現され、達成されるであろう。前記概要および下記詳細な説明はど
ちらも例示であり、説明にすぎず、開示される発明を制限するものではないことが理解さ
れるべきである。
【００２５】
　この明細書に組み込まれ、その一部を構成する添付の図面は、いくつかの態様を図示し
、記述と共に、発明の原理を説明するのに役立つ。
【図面の簡単な説明】
【００２６】
【図１】本発明の一態様による、組成物の調製のための方法に関与する化学反応の概略図
である。
【図２】本発明の一態様による、（ａ）合成されたままの母材ＯＴＢＮ（ＡｌＯＯＨ（Ｊ
ＣＰＤＳ２１－１３０７）の標準反射に対し指数づけされる）、（ｂ）ナノスケール水酸
化アルミニウムコートＯＴＢＮ（シェル内のＡｌ量のＯＴＢＮ内のＡｌ量に対する比＝０
．４５）および（ｃ）ＯＴＢＮ上にコートされたナノスケール水酸化アルミニウム（シェ
ル内のＡｌ量のＯＴＢＮ内のＡｌ量に対する比＝０．９）のＸＲＤパターンを示す。
【図３】本発明の一態様による、ＯＴＢＮ上にコートされたナノスケール水酸化アルミニ
ウムのＴＥＭ画像を示す。
【図４】本発明の一態様による（ａ）ナノスケール水酸化アルミニウムコートＯＴＢＮお
よび（ｂ）１００ｍｇ／Ｌフッ化物に曝露されたナノスケール水酸化アルミニウムコート
ＯＴＢＮのＸＰＳサーベイスペクトルを示し、Ｆ処理された組成物における吸着されたフ
ッ化物の存在ならびに硫酸イオンの消失が確認される。
【図５】本発明の一態様による、１００ｍｇ／Ｌフッ化物への曝露（ａ）前および（ｂ）
後の、吸着性組成物に対する（Ａ）Ａｌ　２ｐ、（Ｂ）Ｏ　１ｓ、（Ｃ）Ｆ　１ｓおよび
（Ｄ）Ｓ　２ｐのＸＰＳスペクトルを示す。
【図６】本発明の一態様による、ナノスケール水酸化アルミニウムコートＯＴＢＮのＥＤ
ＡＸスペクトルを示し、挿入図は試料のＡｌ　Ｋα、Ｏ　Ｋα、Ｃ　ＫαおよびＳ　Ｋα
の元素Ｘ線画像、対応するＳＥＭ画像、および元素定量を示す。
【図７】本発明の一態様による、５ｍｇ吸着剤投与量（脱イオン水中）での、１００ｍｇ
／Ｌフッ化物への曝露後のナノスケール水酸化アルミニウムコートＯＴＢＮのＥＤＡＸス
ペクトルを示し、挿入図は試料のＡｌ　Ｋα、Ｏ　Ｋα、Ｃ　Ｋα、Ｆ　ＫαおよびＳ　
Ｋαの元素　Ｘ線画像、対応するＳＥＭ画像、および元素定量を示す。
【図８】本発明の一態様による、（ａ）ＯＴＢＮの吸着容量、および（ｂ）脱イオン水中
吸着剤投与量の関数としてのナノスケール水酸化アルミニウムコートＯＴＢＮの吸着容量
を示す（初期フッ化物濃度＝１０ｍｇ／Ｌ）。
【図９】本発明の一態様による、変化するナノスケールシェル中のアルミニウム量対コア
中のアルミニウム量の関数としての、ナノスケール水酸化アルミニウムコートＯＴＢＮの
吸着容量を示す（初期フッ化物濃度＝１０ｍｇ／Ｌ、地下水）。
【発明を実施するための形態】
【００２７】
　本発明は下記発明の詳細な説明およびその中に含まれる実施例を参照することにより、
より容易に理解することができる。
【００２８】
　本化合物、組成物、物品、システム、装置、および／または方法を開示し、記述する前
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に、それらは、別記されない限り特定の合成方法に、別記されない限り特定の試薬に限定
されず、そのようなものとして、当然変化し得ることが理解されるべきである。本明細書
で使用される専門用語は特定の態様を記載する目的のためのものにすぎず、制限すること
を意図しないこともまた理解されるべきである。本明細書で記載されるものと類似する、
またはこれと等価ないずれの方法および材料も本発明の実施または試験において使用する
ことができるが、例示的な方法および材料を以下、説明する。
【００２９】
　本明細書で言及される全ての刊行物は、引用される刊行物が関連する方法および／また
は材料を開示および説明するために、参照により本明細書に組み込まれる。
【００３０】
定義
　別に規定されない限り、本明細書で使用される全ての技術および科学用語は、この発明
が属する分野の当業者により普通に理解されるものと同じ意味を有する。本明細書で記載
されるものに類似する、またはこれと等価ないずれの方法および材料も本発明の実施また
は試験において使用することができるが、例示的な方法および材料を以下、説明する。
【００３１】
　明細書および添付の特許請求の範囲では、単数形「１つの（ａ、ａｎ）」および「その
（ｔｈｅ）」は、文脈で明確に別記されない限り複数の指示対象を含む。よって、例えば
、「１つの金属」への言及は２つ以上の金属の混合物を含む。
【００３２】
　範囲は本明細書では「約」１つの特定の値から、および／または「約」別の特定の値ま
でとして表すことができる。そのような範囲が表される場合、別の態様は１つの特定の値
から、および／または他の特定の値までを含む。同様に、先行詞「約」の使用により、値
が近似値として表される場合、特定の値は別の態様を形成することが理解されるであろう
。範囲の各々の終点は、他の終点と関連して、および他の終点とは独立しての両方で重要
であることがさらに理解されるであろう。多くの値が本明細書で開示され、各値はまた、
本明細書では、その値自体に加えて「約」その特定の値として開示されることもまた理解
される。例えば、値「１０」が開示される場合、「約１０」もまた開示される。２つの特
定の単位間の各単位もまた開示されることもまた理解される。例えば、１０および１５が
開示される場合、１１、１２、１３、および１４もまた開示される。
【００３３】
　本明細書では、「任意的な」または「任意で」という用語は、その後に記載される事象
または状況が起こり得る、または起こり得ないこと、その記載は前記事象または状況が起
こる場合およびそれが起こらない場合を含むことを意味する。
【００３４】
　本発明の組成物を調製するために使用される構成成分ならびに本明細書で開示される方
法内で使用される組成物自体が開示される。これらのおよび他の材料は本明細書で開示さ
れ、これらの材料の組み合わせ、サブセット、相互関係、群、などが開示されるが、これ
らの化合物の各々の様々な個々のおよび集合的な組み合わせおよび順列の特定的な言及が
明確に開示されない場合、各々が本明細書で特定的に企図され、記載されることが理解さ
れる。例えば、特定の化合物が開示され、記載され、化合物を含む多くの分子に対して可
能な多くの改変が記載される場合、化合物の各および全ての組み合わせおよび順列および
特定的に反対のことが示されない限り可能な改変が特定的に企図される。よって、分子Ａ
、Ｂ、およびＣのクラス、ならびに、分子Ｄ、Ｅ、およびＦのクラスが開示され、組み合
わせ分子の例、Ａ－Ｄが開示される場合、各々が個々に列挙されなくても、各々が個々に
、または集合的に組み合わせを意味するように企図され、Ａ－Ｅ、Ａ－Ｆ、Ｂ－Ｄ、Ｂ－
Ｅ、Ｂ－Ｆ、Ｃ－Ｄ、Ｃ－Ｅ、およびＣ－Ｆが開示されたと考えられる。同様に、これら
のいずれのサブセットまたは組み合わせもまた開示される。よって、例えば、Ａ－Ｅ、Ｂ
－Ｆ、およびＣ－Ｅのサブ群が開示されと考えられるであろう。この概念は本出願の全て
の態様、例えば、限定はされないが、本発明の組成物の製造および使用方法における工程
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に当てはまる。よって、実行することができる様々な追加の工程が存在する場合、これら
の追加の工程の各々は、発明の方法の任意の特定の実施形態または実施形態の組み合わせ
を用いて実施することができることが理解される。
【００３５】
　本明細書で開示される材料の各々は、市販され、および／または、その製造方法は当業
者に知られている。
【００３６】
　本明細書で開示される組成物はある一定の機能を有することが理解される。開示される
機能を実施するためのある一定の構造的要求が本明細書で開示され、開示される構造と関
連する同じ機能を実施することができる様々な構造が存在すること、これらの構造は典型
的には同じ結果を達成することが理解される。さらに、ここで示される結果は発明の範囲
を限定するものとして解釈されるべきではない。
【００３７】
実験的方法
材料キャラクタリゼーション
　調製したままの試料の相（複数可）の同定をＸ線粉末回折（Ｂｒｕｋｅｒ　ＡＸＳ、Ｄ
８　Ｄｉｓｃｏｖｅｒ、ＵＳＡ）により、λ＝１．５４１８ÅのＣｕ－Κα線を使用して
実施した。試料の高分解能透過型電子顕微鏡法（ＨＲＴＥＭ）画像をＪＥＭ３０１０（Ｊ
ＥＯＬ、日本）を用いて取得した。上記のように調製した試料を銅グリッド上に担持され
たアモルファス炭素フィルム上にスポッティングさせ、室温で乾燥させた。Ｘ線光電子分
光（ＸＰＳ）分析をＯｍｉｃｒｏｎ　ＮａｎｏｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙのＥＳＣＡ　Ｐｒｏ
ｂｅ　ＴＰＤを使用して実施した。多色Ｍｇ　ＫαをＸ線源（ｈｖ＝１２５３．６ｅＶ）
として使用した。要求される結合エネルギー範囲のスペクトルを収集し、平均をとった。
試料のビーム誘起損傷は、Ｘ線フラックスを調節することにより低減させた。結合エネル
ギーを２８４．５ｅＶで、Ｃ　１ｓに関し較正させた。表面形態、元素分析および元素マ
ッピング研究を、Ｘ線のエネルギー分散分析（ＥＤＡＸ）を備えた走査型電子顕微鏡（Ｓ
ＥＭ）を使用して実施した（ＦＥＩ　Ｑｕａｎｔａ２００）。試料を１０分の超音波処理
により水中に再懸濁させ、酸化インジウムスズ（ＩＴＯ）導電性ガラス上にドロップキャ
スティングし、乾燥させた。
【００３８】
吸着研究
　吸着性組成物を水からのフッ化物（ＮａＦの形態）除去に対し試験した。全ての取り込
み能力研究は、バッチ反応器（２５０ｍｌポリプロピレン三角フラスコ）中で実施した。
溶液の作業体積を１００ｍＬとし、要求される量の吸着剤を添加した。フラスコを振盪の
ために、室温のオービタルシェーカーにて１６０±５ｒｐｍで維持した。試料を１．５時
間の持続期間で取り出し、残留溶質濃度に対し分析した。
【００３９】
　研究のために使用した水は脱イオン水または水道水のいずれかであり（組成はこれと共
に言及される）、それは個々の図面および次の説明において言及される。
【実施例】
【００４０】
　本出願はＯＴＢＮ上で金属酸化物／水酸化物のナノスケールシェルを調製するための方
法を記載する。下記実施例は、当業者に本明細書で特許請求される化合物、組成物、物品
、装置および／または方法がどのように製造され、評価されるかの完全な開示および説明
を提供するために提示され、発明の純粋な例示であることを意図し、発明者が彼等の発明
と考えるものの範囲を制限することを意図しない。
【００４１】
　実施例１
　この実施例は、ＯＴＢＮ上のナノスケール層としての水酸化アルミニウムの形成を記載
する。ＯＴＢＮを前のインド特許出願１５２９／ＣＨＥ／２０１０号（この全内容は本明
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細書で参照により組み込まれる）において報告されるように調製した。塩分を洗浄した後
に得られるＯＴＢＮゲルを、その上のナノスケール層の形成のために使用した。ＯＴＢＮ
ゲルを水中に再分散させ、これにアルミニウム前駆体、例えば硫酸アルミニウムを滴下し
た。シェル中のＡｌのコア中のＡｌに対する比は０．５－３００％の間の範囲で変動し得
る。溶液を２時間撹拌した後、水酸化ナトリウム水溶液（２Ｍ　ＮａＯＨ）を溶液に滴下
し、よって金属前駆体を加水分解させた。その後、溶液を３０分間撹拌させ、濾過し、大
量の水で洗浄した。得られたゲルをその後、さらなる研究のために室温で乾燥させた。
【００４２】
　実施例２
　この実施例は、本発明の一態様による、ＯＴＢＮ上のナノスケール多層金属酸化物／水
酸化物の形成を記載する。０．２Ｍアルミニウム前駆体溶液を、希釈キトサン溶液（０．
７５ｇ／Ｌ）に６０分間激しく撹拌しながら徐々に添加し、一晩、撹拌せずに維持した。
その後、２Ｍ　ＮａＯＨ水溶液を、金属－キトサン溶液に、激しく撹拌しながら徐々に添
加し、金属－キトサン複合物の沈殿を促進させた。工程は、３０℃未満の温度で実施した
。沈殿物を濾過し、大量の水で洗浄した。ゲルをその後、水中に再分散させた。
【００４３】
　その後、アルミニウム前駆体溶液を上記溶液に添加した。シェル層中のＡｌのコア中の
Ａｌに対する比は０．５－３００％の間の範囲で変動し得る。溶液を２時間撹拌した後、
水酸化ナトリウム水溶液（ＮａＯＨ）を溶液に滴下し、よって、金属前駆体は加水分解を
受けた。その後、溶液を３０分間撹拌させ、濾過し、大量の水で洗浄した。得られたゲル
をその後、さらなる研究のために室温で乾燥させた。
【００４４】
　実施例３
　この実施例は、本発明の別の態様による、ＯＴＢＮ上のナノスケール金属酸化物／水酸
化物／オキシ水酸化物シェルの形成を記載する。沈殿させるキトサン溶液をＮａＯＨ水溶
液をキトサン溶液に添加することにより調製した。アルミニウム前駆体溶液を沈殿させる
キトサン溶液に、６０分間激しく撹拌しながら徐々に添加し、一晩、撹拌せずに維持した
。その後、２Ｍ　ＮａＯＨ水溶液を徐々に添加し、沈殿させるキトサンマトリクス中での
金属前駆体の加水分解を促進した。工程は、３０℃未満の温度で実施した。沈殿物を濾過
し、大量の水で洗浄した。ゲルをその後、水中に再分散させた。
【００４５】
　その後、アルミニウム前駆体溶液を上記溶液に添加した。シェル層中のＡｌのコア中の
Ａｌに対する比は０．５－３００％の間の範囲で変動し得る。溶液を２時間撹拌した後、
２Ｍ　ＮａＯＨ水溶液をその溶液に滴下し、よって、金属前駆体は加水分解反応を受けた
。その後、溶液を３０分間撹拌させ、濾過し、大量の水で洗浄した。得られたゲルをその
後、さらなる研究のために室温で乾燥させた。
【００４６】
　実施例４
　乾燥させたＯＴＢＮ粉末を粉砕し、１００－１５０ミクロンの粒子サイズとした。粉末
を、シェーカーを使用することにより水中で撹拌した。アルミニウム前駆体溶液をその後
、これに徐々に添加した。シェル層中のＡｌのコア中のＡｌに対する比は０．５－３００
％の間の範囲で変動し得る。混合物を２時間撹拌した後、２Ｍ　ＮａＯＨ水溶液を滴下し
、金属前駆体を加水分解させた。混合物を３０分間撹拌させ、濾過し、大量の水で洗浄し
た。得られた粉末をその後、さらなる研究のために室温で乾燥させた。
【００４７】
　実施例５
　この実施例は、本発明の一態様による、コア組成物上の金属酸化物／水酸化物の多層の
形成を記載する。実施例１、２および３で記載される組成物は、ゲルまたは粉末の形態で
使用することができる。１Ｍアルミニウム前駆体を組成物に滴下した。溶液を１時間撹拌
した後、２Ｍ　ＮａＯＨを徐々に添加し、金属前駆体を加水分解させた。その後、鉄前駆
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体を組成物に滴下し、続いて、２Ｍ　ＮａＯＨ水溶液を用いて加水分解させた。得られた
組成物をその後濾過し、大量の水で洗浄した。組成物を、さらなる研究のために室温で乾
燥させた。
【００４８】
　コア組成物がＡと指定され、シェル１組成物はＢと指定され、シェル２組成物はＣと指
定される場合、ＡＢ、ＡＢＣ、ＡＣＢ、ＡＢＡＢ、ＡＢＣＡＢＣ、またはそれらの組み合
わせと指定される組成物が、この発明で記載される工程により調製することができること
は当業者には明らかであろう。
【００４９】
　実施例６
　この実施例は、本発明の一態様による、多元素多層ＯＴＢＮの形成を記載する。実施例
１、２および３で記載される組成物は、ゲルまたは粉末の形態のいずれかで使用すること
ができる。０．５Ｍ硫酸アルミニウムおよび０．５Ｍ硫酸第二鉄を含む均一溶液を組成物
に滴下した。溶液を１時間撹拌した後、２Ｍ　ＮａＯＨを徐々に添加し、金属前駆体を加
水分解させた。得られた組成物を濾過し、大量の水で洗浄した。組成物を、さらなる研究
のために室温で乾燥させた。
【００５０】
　実施例７
　この実施例は、本発明の一態様による、ＯＴＢＮ上のナノスケール層としての水酸化第
二鉄の形成を記載する。実施例１、２および３において詳述される調製方法を使用し、こ
の場合、鉄（ＩＩＩ）前駆体、例えば硫酸第二鉄を使用した。その後、金属前駆体を加水
分解させた。半固体沈殿物を濾過し、大量の水で洗浄し、さらなる使用のために乾燥させ
た。
【００５１】
　以下、図１について説明すると、本発明の一態様による、組成物の調製のための方法に
関与する化学反応１００の概略図が示される。ＯＴＢＮの顆粒状複合物を、反応１００を
通して得る。反応１００は、バイオポリマフレーク１０１のバイオポリマ溶液１０２を調
製することにより開始する。その後、金属前駆体溶液１０３をバイオポリマ溶液１０２に
添加し、金属－バイオポリマ複合物溶液１０５を得る。塩基１０４を金属－バイオポリマ
複合物溶液１０５に添加し、バイオポリマおよびナノスケール金属オキシ水酸化物粒子の
複合物を得る。結局、キトサン上に整列されたナノスケール金属オキシ水酸化物粒子を含
む半固体沈殿１０６が得られ、これを、その後大量の水で洗浄する。
【００５２】
　濾過した複合物ゲル１０６を蒸留水に均一に分散させる。金属前駆体溶液１０３をその
後金属オキシ水酸化物粒子－バイオポリマ複合物１０６に添加する。金属オキシ水酸化物
粒子－バイオポリマ複合物１０６および金属前駆体溶液１０３の金属イオンは多くの官能
基を介して互いに相互作用し、金属イオン錯化金属オキシ水酸化物粒子－バイオポリマ複
合物１０７が得られる。さらに、塩基１０４を、金属オキシ水酸化物粒子－バイオポリマ
複合物１０７に添加する。塩基１０４が添加されると、金属イオン１０３が加水分解し、
金属オキシ水酸化物粒子－バイオポリマ複合物１０６上にコア－シェル粒子として沈殿す
る。結局、キトサンマトリクス上に整列されたコア－シェル粒子を含む半固体沈殿物１０
８が得られる。沈殿物１０８を大量の水で洗浄し、３０－６０℃の間の温度で乾燥させる
。
【００５３】
　図２は、本発明の一態様による、（ａ）合成されたままの母材ＯＴＢＮ（ＡｌＯＯＨ（
ＪＣＰＤＳ２１－１３０７）の標準反射に対し指数づけされる）、（ｂ）ナノスケール水
酸化アルミニウムコートＯＴＢＮ（シェル内のＡｌ量のＯＴＢＮ内のＡｌ量に対する比＝
０．４５）および（ｃ）ＯＴＢＮ上にコートされたナノスケール水酸化アルミニウム（シ
ェル内のＡｌ量のＯＴＢＮ内のＡｌ量に対する比＝０．９）のＸＲＤパターンを示す。合
成されたままのコア組成物は、（０２０）、（１２０）、（０１３）、（２００）（２３
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１）および（２５１）面に対応するピークを示した（図２、曲線ａ）。ピークは斜方晶－
ＡｌＯＯＨ（ＪＣＰＤＳ２１－１３０７）として指数づけすることができる。ナノスケー
ル水酸化アルミニウムコートＯＴＢＮのＸＲＤパターンを図２ｂに示す。ＯＴＢＮおよび
ナノスケール水酸化アルミニウムコートＯＴＢＮのパターンでは２つの主な変化が観察さ
れる。（０３１）および（２００）に指数づけされたピークはブロードになり、よって、
融合した；（２３１）および（２５１）に指数づけされたピークも同様である。ピークブ
ロード化は結晶子サイズの減少および材料の結晶挙動の低減として解釈することができる
。第１の可能性は、ＯＴＢＮの表面上での薄いナノスケールシェルの形成を示し、この場
合、粒子サイズは非常に小さい。ナノスケールシェルは本質的にアモルファスである可能
性もあり、その表面被覆率のために、ＯＴＢＮの結晶特徴は顕著とならない。ナノスケー
ルシェルのパーセンテージの増加に伴い、結晶特徴はいっそうさらに隠蔽され、これは、
ナノスケールシェルが本質的にアモルファスであることを示す。
【００５４】
　図３は、本発明の一態様による、ＯＴＢＮ上にコートされたナノスケール水酸化アルミ
ニウムのＴＥＭ画像を示す。ＯＴＢＮ上でのナノスケールシェルの形成は画像から明らか
である。ナノスケールシェルは１を超える粒子を被包したとように見える。個々のＯＴＢ
Ｎ粒子が画像において観察することができる。ＯＴＢＮとナノスケールシェルの間のコン
トラストは焦平面の違いによる可能性がある。
【００５５】
　図４は、本発明の一態様による（ａ）ナノスケール水酸化アルミニウムコートＯＴＢＮ
および（ｂ）１００ｍｇ／Ｌフッ化物に曝露されたナノスケール水酸化アルミニウムコー
トＯＴＢＮのＸＰＳサーベイスペクトルを示し、Ｆ処理された組成物における吸着された
フッ化物の存在ならびに硫酸イオンの消失が確認される。フッ化物の吸着時の組成物の化
学変化を理解するために、主要元素（Ａｌ　２ｐ、Ｏ　１ｓ、Ｆ　１ｓ、Ｓ　２ｐ）の特
定の領域の詳細な走査を実施した。図５は対象となる様々な領域の対応するスペクトルを
示す。これらのスペクトルにより、主要元素、アルミニウムおよび酸素と共に吸着された
フッ化物の存在が確認される。アルミニウム２ｐレベルのＸＰＳスペクトルは７５．５ｅ
Ｖでピークを示す。フッ化物吸着はアルミニウムの位置に緩やかなシフトをもたらし、そ
れはより低い結合エネルギーで現れ；同時に表面正電荷の低減が酸素において見られ、そ
の結果、１ｓはより低い結合エネルギーで現れ、強度が低減する。強度の低減はフッ化物
吸着による硫酸イオンの損失に起因し得る。
【００５６】
　硫黄は、フッ化物吸着時に組成物から完全に排除され、フッ化物イオンは結合部位由来
の硫酸に取って代わることが示される。硫酸の存在は金属前駆体としての硫酸アルミニウ
ムの使用によるものであり、硫酸イオンは、水酸化アルミニウムの表面上に吸着する。我
々は、硫酸は、吸着性組成物の部位の保護において重要な役割を果たし；硫酸イオンの存
在のために、より低い優先度を有する他の妨害イオン（例えば塩化物、硝酸、など）は表
面に吸着しないということを提案する。吸着性表面上で有効な表面部位の数は固定され、
限定されるが、水中で通常見出される様々なイオン競合が常に存在する。典型的には、様
々なイオンによる部位の占有は吸着の優先度およびイオン濃度に依存する。イオン、例え
ばフッ化物およびヒ素は典型的には高い優先度を有するが、低い優先度で見出される。そ
のため、最大吸着容量を得るためには表面部位を保護することが重要である。本発明の吸
着性組成物では、これは表面部位上での硫酸イオンの吸着により達成される。硫酸イオン
は、より高い優先度のためにフッ化物イオンにより容易に置換され、そのため、吸着性組
成物は高いフッ化物吸着容量を示す。
【００５７】
　図６は、本発明の一態様による、ナノスケール水酸化アルミニウムコートＯＴＢＮのＥ
ＤＡＸスペクトルを示し、ここで、挿入図は試料のＡｌ　Ｋα、Ｏ　Ｋα、Ｃ　Ｋαおよ
びＳ　Ｋαの元素Ｘ線画像、対応するＳＥＭ画像、元素定量を示す。組成物中のＳＯ４２
－量は１５％を超える（５％硫黄量）。吸着された硫酸はフッ化物と置換される。これは
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、図７において反映され、この図は、フッ化物吸着時のナノスケール水酸化アルミニウム
コートＯＴＢＮに対する対応するデータ（Ｆ濃度＝１０ｐｐｍ）を示す。吸着された組成
物中のフッ化物濃度は５％を超え、一方、硫黄濃度は１％未満まで低減される。吸着され
たフッ化物濃度は過度に高いことが観察され、それは低いインプットフッ化物濃度で観察
されると考えられ、組成物はフッ化物除去に対し非常に有望である。
【００５８】
　図８は本発明の一態様による、（ａ）ＯＴＢＮの吸着容量、および（ｂ）脱イオン水中
吸着剤投与量の関数としてのナノスケール水酸化アルミニウムコートＯＴＢＮの吸着容量
を示す（初期フッ化物濃度＝１０ｍｇ／Ｌ）。汚染水の作業体積は１００ｍＬであると考
え、吸着剤投与の量は５ｍｇ～２５ｍｇの間で変動させた。ナノスケール水酸化アルミニ
ウムコートＯＴＢＮは、ＯＴＢＮと比べて性能の著しい改善を有することは明らかである
。これは、低い吸着剤投与量を使用した場合により著しく強調された。吸着剤投与量が増
加するにつれ、水中のフッ化物濃度が減少することが予測される。吸着剤投与量による容
量の変動は、より高い投与量では、残留フッ化物濃度は非常に少ないので最小となる。
【００５９】
　５ｍｇの吸着剤投与量では、本発明の組成物は１０５ｍｇ／ｇのフッ化物吸着容量を有
し、一方、ＯＴＢＮは６７ｍｇ／ｇのフッ化物吸着容量を有する。これはアルミニウムに
基づく化合物のフッ化物吸着容量における重大な改善であるだけでなく、これはまたＯＴ
ＢＮの吸着容量よりもかなり高い。
【００６０】
　図９は本発明の一態様による、変化するナノスケールシェル中のアルミニウム量対コア
中のアルミニウム量の関数としての、ナノスケール水酸化アルミニウムコートＯＴＢＮの
吸着容量を示す（初期フッ化物濃度＝１０ｍｇ／Ｌ、地下水）。研究は１０ｍｇ／Ｌの初
期フッ化物濃度が添加された地下水中で実施した。地下水のｐＨは測定すると７．８、導
電率は６４０μＳ／ｃｍであった。下記表（Ａ）は地下水のイオン分析を示す（フッ化物
添加後）：
【表１】

表（Ａ）：地下水のイオン分析
【００６１】
　コア組成物（ＯＴＢＮ、シェルパーセンテージ＝０％）は、地下水中７．５ｍｇ／ｇの
フッ化物吸着容量を示した。地下水中のフッ化物吸着容量の減少はより高いｐＨ（アルミ
ニウムに基づく化合物の能力を低減させることが知られている）およびケイ酸などの妨害
アニオンの存在による。ナノスケールシェルの厚さが増加すると（シェル中のＡｌ重量の
コア中のＡｌ重量に対する比として表される）、フッ化物吸着容量が増加し、９０％のＡ
ｌシェル：Ａｌコアの重量比で最大に到達する。観察されるフッ化物吸着容量は１５ｍｇ
／ｇである。さらに厚さが増加すると、フッ化物吸着容量は結局減少する。よって、最適
なシェル厚さは、９０％のＡｌシェル：Ａｌコアの重量比とわかる。
【００６２】
　本発明の一態様では、吸着性組成物を調製するための方法が提供される。金属オキシ水
酸化物、金属水酸化物、および金属酸化物の少なくとも１つのナノスケール層が有機－テ
ンプレート－ベーマイト－ナノアーキテクチャ（ＯＴＢＮ）上で形成される。ナノスケー
ル層の粒子サイズは約３ナノメートル未満である。吸着性組成物は、飲料水からフッ化物
を除去するために使用される。方法はさらに、アルカリ媒質を使用することによる、金属
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前駆体の加水分解を含む。金属前駆体は、ＯＴＢＮと接触させられ、よって、金属イオン
－ＯＴＢＮ複合物が形成し、これは塩基と接触させられる。形成した沈殿物を濾過し、洗
浄し、乾燥させる。
【００６３】
　別の態様では、本発明の方法により調製されたフィルターを含む水精製システムが提供
される。フィルターは、キャンドル、成形多孔性ブロック、ろ床（ｆｉｌｔｅｒ　ｂｅｄ
）、カラム、パケット（ｐａｃｋｅｔ）、サシェ（ｓａｃｈｅｔ）、および袋の形態で実
現することができる。当業者であれば、そのような形態のフィルターは当技術分野でよく
知られており、それらの説明は本発明を曖昧にしないように、省略されていることを認識
するであろう。
【００６４】
　記述した態様は、発明を説明するものであり、制限するものではない。そのため、この
発明の原理を使用して、その精神または必須特性から逸脱せずに、この発明において記載
される全ての改変は依然として発明の範囲内に含まれることは明らかである。その結果と
して、設計、方法、構造、順序、材料などの改変は当業者に明らかであり、依然として、
発明の範囲内に含まれる。
【００６５】
　様々な改変および変更は本発明において、発明の範囲または精神から逸脱せずに可能で
あることは当業者には明らかであろう。発明の他の実施形態は、本明細書で開示される発
明の明細および実施を考慮すると当業者に明らかであろう。明細および実施例は、例示的
なものにすぎないと考えられるべきであり、発明の真の範囲および精神は、下記特許請求
の範囲により示されることが意図される。
　本発明のまた別の態様は、以下のとおりであってもよい。
〔１〕吸着性組成物を調製するための方法であって、
　有機－テンプレート－ベーマイト－ナノアーキテクチャ（ＯＴＢＮ）上で金属オキシ水
酸化物、金属水酸化物、および金属酸化物の少なくとも１つのナノスケール層を形成する
工程を含み、
　前記ナノスケール層の粒子サイズは約３ナノメートル未満であり、前記吸着性組成物は
飲料水からフッ化物を除去するために使用されることを特徴とする、方法。
〔２〕アルカリ媒質を使用して金属前駆体を加水分解する工程をさらに含む、前記〔１〕
に記載の方法。
〔３〕前記ナノスケール層を形成する工程は、
　前記金属前駆体をＯＴＢＮと接触させて、金属イオン－ＯＴＢＮ複合物を形成させる工
程と、
　前記金属イオン－ＯＴＢＮ複合物を塩基と接触させて、前記ＯＴＢＮ上の前記金属オキ
シ水酸化物、前記金属水酸化物、および前記金属酸化物の少なくとも１つのナノスケール
層を形成させる工程と
を含む、前記〔２〕に記載の方法。
〔４〕形成された沈殿物を濾過し、水で洗浄する工程をさらに含む、前記〔３〕に記載の
方法。
〔５〕濾過して洗浄した沈殿物を乾燥させ、水分を除去する工程をさらに含み、乾燥は、
約６０℃未満の温度で実施されて、第１の材料が形成される、前記〔４〕に記載の方法。
〔６〕前記乾燥が、空気乾燥および天日乾燥の少なくとも１つを含む、前記〔５〕に記載
の方法。
〔７〕前記第１の材料を粉砕して、顆粒形態の粒子を形成させる工程をさらに含む、前記
〔５〕に記載の方法。
〔８〕前記塩基が、水酸化ナトリウム、水酸化カリウム、アンモニア、およびそれらの組
み合わせの少なくとも１つを含む、前記〔３〕に記載の方法。
〔９〕前記吸着性組成物が、飲料水からフッ化物およびヒ素の少なくとも１つを除去する
ために使用され、約１０ｍｇ／Ｌの初期フッ化物濃度で約１００ｍｇ／ｇを超えるフッ化
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物吸着容量を有する、前記〔１〕に記載の方法。
〔１０〕前記ＯＴＢＮが、均一水性分散物、水性媒質に懸濁させた水不溶性顆粒、および
それらの組み合わせの形態である、前記〔１〕に記載の方法。
〔１１〕前記金属前駆体が、アルミニウム、鉄、チタン、マンガン、コバルト、ニッケル
、銅、銀、亜鉛、ランタン、セリウム、ジルコニウム、カルシウム、マグネシウム、バリ
ウム、およびそれらの組み合わせの塩の少なくとも１つを含む、前記〔１〕に記載の方法
。
〔１２〕前記金属前駆体が、硫酸アルミニウムを含む、前記〔１〕に記載の方法。
〔１３〕前記金属前駆体が、少なくとも硝酸アルミニウム、塩化アルミニウム、アルミニ
ウムイソプロポキシド、酢酸アルミニウム、およびそれらの組み合わせを含む、前記〔１
〕に記載の方法。
〔１４〕前記ナノスケール層の厚さが、約１ｎｍ～約１０ｎｍの範囲である、前記〔１〕
に記載の方法。
〔１５〕前記ＯＴＢＮの存在下でアルカリ媒質を使用することにより、非金属前駆体を加
水分解する工程をさらに含む、前記〔１〕に記載の方法。
〔１６〕前記非金属前駆体が、ケイ素、ゲルマニウム、テルル、ガリウム、インジウム、
およびそれらの組み合わせの塩の少なくとも１つを含む、前記〔１５〕に記載の方法。
〔１７〕前記ＯＴＢＮの存在下でアルカリ媒質を使用することにより、酸可溶性バイオポ
リマを加水分解する工程をさらに含む、前記〔１〕に記載の方法。
〔１８〕前記酸可溶性バイオポリマが、キトサン、ナイロン、およびそれらの組み合わせ
の少なくとも１つを含む、前記〔１７〕に記載の方法。
〔１９〕前記吸着性組成物はキャンドル、成形多孔性ブロック、ろ床、カラム、パケット
、サシェおよび袋の少なくとも１つの形態で使用される、前記〔１〕に記載の方法。

【図１】 【図２】
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【図５】 【図６】
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【図９】
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