
(57)【要約】

【課題】　処理速度が遅く処理量が低い従来の吸着材に

かわる、高容量で高効率化を図れるスカンジウム吸着材

を提供することを課題とする。

【解決手段】　溶液中に溶存するスカンジウムを捕集回

収するための吸着材であって、高分子基材に反応活性点

を生成させた後、反応性モノマー単独又は共グラフト重

合させてグラフト鎖を形成することにより金属イオン捕

集基を導入することを特徴とする吸着材。基材は、ポリ

エチレン、ポリプロピレンなどのポリオレフィン系繊維

を材質とする織布、不織布、フィルム、中空糸膜又は糸

から製造され、反応性モノマーはリン酸基を有するビニ

ルモノマーである。

【選択図】　図１
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【 特 許 請 求 の 範 囲 】
【 請 求 項 １ 】
　 溶 液 中 に 溶 存 す る ス カ ン ジ ウ ム を 捕 集 回 収 す る た め の 吸 着 材 で あ っ て 、 高 分 子 基 材 に 反
応 活 性 点 を 生 成 さ せ た 後 、 反 応 性 モ ノ マ ー 単 独 又 は 共 グ ラ フ ト 重 合 さ せ て グ ラ フ ト 鎖 を 形
成 す る こ と に よ り 金 属 イ オ ン 捕 集 基 を 導 入 す る こ と を 特 徴 と す る 吸 着 材 。
【 請 求 項 ２ 】
　 基 材 が 、 ポ リ エ チ レ ン 、 ポ リ プ ロ ピ レ ン な ど の ポ リ オ レ フ ィ ン 系 繊 維 を 材 質 と す る 織 布
、 不 織 布 、 フ ィ ル ム 、 中 空 糸 膜 又 は 糸 か ら 製 造 さ れ る 、 請 求 項 １ 記 載 の 吸 着 材 。
【 請 求 項 ３ 】
　 反 応 性 モ ノ マ ー が リ ン 酸 基 を 有 す る ビ ニ ル モ ノ マ ー で あ る 、 請 求 項 １ 又 は ２ に 記 載 の 吸
着 材 。
【 請 求 項 ４ 】
　 ス カ ン ジ ウ ム を 捕 集 回 収 し た 後 、 溶 離 剤 に よ り 洗 浄 す る こ と に よ り 、 再 利 用 可 能 で あ る
こ と を 特 徴 と す る 、 請 求 項 １ ～ ３ の い ず れ か １ 項 に 記 載 の 吸 着 材 。
【 発 明 の 詳 細 な 説 明 】
【 技 術 分 野 】
【 ０ ０ ０ １ 】
　 本 発 明 は 、 ス カ ン ジ ウ ム を 捕 集 回 収 す る 吸 着 材 と そ の 合 成 方 法 に 関 す る 。 ま た 、 本 発 明
は 、 捕 集 し た ス カ ン ジ ウ ム を 吸 着 材 か ら 無 機 酸 若 し く は 有 機 酸 、 又 は 有 機 溶 剤 で 溶 出 す る
方 法 に 関 す る 。
【 背 景 技 術 】
【 ０ ０ ０ ２ 】
　 ス カ ン ジ ウ ム は 、 地 殻 で の 存 在 量 が 全 元 素 の 中 で ５ ０ 番 目 と ほ ぼ 中 程 に 位 置 す る 稀 少 金
属 で あ る 。 し か し な が ら 、 稀 少 金 属 と い わ れ る 理 由 は 、 そ の 存 在 量 よ り も 手 に 入 れ る こ と
が 難 し い と い う こ と に よ る 。 ス カ ン ジ ウ ム は 、 そ れ を 主 成 分 と す る 鉱 石 の 存 在 量 が 非 常 に
少 な く 、 ス ズ 鉱 や タ ン グ ス テ ン 鉱 、 ウ ラ ン 鉱 石 な ど に 含 ま れ て お り 、 主 と し て 、 ウ ラ ン 鉱
石 か ら ウ ラ ン を 抽 出 す る 際 の 副 生 成 物 と し て 得 ら れ て い る 。 そ の た め ス カ ン ジ ウ ム の 値 段
は 高 く 、 ス カ ン ジ ウ ム の 1000分 の １ の 存 在 量 で あ る 金 の 10倍 近 い 値 段 が 付 い て い る 。
【 ０ ０ ０ ３ 】
　 ス カ ン ジ ウ ム の 用 途 は 、 値 段 の 高 さ な ど の 理 由 に よ り 、 ま だ あ ま り 研 究 が 進 ん で お ら ず
、 わ ず か に 触 媒 な ど の 用 途 が あ る の み で あ る が 、 近 年 電 子 部 品 な ど の 素 材 と し て 重 要 な ス
カ ン ジ ウ ム を 得 る た め に 、 他 の 希 土 類 元 素 や 遷 移 元 素 な ど が 混 合 し て い る 水 溶 液 中 か ら 捕
集 し て い る 経 緯 が あ る 。
【 ０ ０ ０ ４ 】
　 ス カ ン ジ ウ ム の 工 業 的 回 収 技 術 と し て は 、 溶 媒 抽 出 法 が 知 ら れ て い る 。 し か し 、 こ の 方
法 で は 、 大 量 の 溶 剤 を 用 い る た め 経 済 上 の 問 題 が あ っ た 。 ま た 、 近 年 ア ル キ ル ホ ス ホ ン 酸
エ ス テ ル な ど の 樹 脂 を 用 い て 、 ス カ ン ジ ウ ム 含 有 水 溶 液 か ら ス カ ン ジ ウ ム を 回 収 す る 技 術
が 報 告 さ れ て い る が 、 こ の 方 法 で は Ｓ Ｖ （ 空 間 速 度 ） が 一 桁 と 処 理 速 度 が 遅 く 、 ま た 処 理
量 も 低 か っ た （ 特 許 文 献 １ 、 非 特 許 文 献 １ 参 照 の こ と ） 。
【 ０ ０ ０ ５ 】
　 ま た 、 キ レ ー ト 樹 脂 ビ ー ズ 内 で の 金 属 イ オ ン の 拡 散 が 律 速 に な る こ と 、 濃 縮 率 が 低 い な
ど の 欠 点 が あ る 。
【 特 許 文 献 １ 】 特 開 平 １ － ２ ４ ６ ３ ２ ８ 号 公 報
【 非 特 許 文 献 １ 】 和 久 井 喜 人 、 外 ２ 名 ， 2-エ チ ル ヘ キ シ ル ホ ス ホ ン 酸 2-エ チ ル ヘ キ シ ル エ
ス テ ル 含 浸 樹 脂 を 用 い た 酸 水 溶 液 か ら の 微 量 ス カ ン ジ ウ ム の 選 択 的 回 収 （ Selective Reco
very of Trace Scandium from Acid Aqueous Solution with (2-Ethylhexyl hydrogen 2-
ethylhexylphosphonate)-Impregnated Resin） ， 分 析 化 学 会 誌 （ Analytical Sciences）
， 分 析 化 学 会 ， １ ９ ８ ９ 年 ４ 月 ， 第 ５ 巻 ， ｐ ． １ ８ ９ － １ ９ ３
【 発 明 の 開 示 】
【 発 明 が 解 決 し よ う と す る 課 題 】
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【 ０ ０ ０ ６ 】
　 従 来 の ス カ ン ジ ウ ム 吸 着 材 は 、 一 般 的 な ラ ジ カ ル 重 合 な ど で 製 造 さ れ た も の や 、 低 分 子
で 構 成 さ れ た も の で あ る た め 、 吸 着 時 の 吸 着 構 造 に 安 定 性 に 乏 し く 、 ま た 、 限 ら れ た 材 料
（ 基 材 ） の み で の 使 用 で あ っ た 。
【 課 題 を 解 決 す る た め の 手 段 】
【 ０ ０ ０ ７ 】
　 上 記 課 題 を 解 決 す る た め 鋭 意 研 究 を 重 ね た 結 果 、 本 発 明 者 ら は 、 グ ラ フ ト 重 合 技 術 を 利
用 す る こ と に よ り 、 従 来 使 用 さ れ て き た 吸 着 材 に か わ る 、 高 容 量 で 高 効 率 化 を 図 れ る ス カ
ン ジ ウ ム 吸 着 材 を 開 発 し た 。
【 ０ ０ ０ ８ 】
　 す な わ ち 、 本 発 明 は 、 溶 液 中 に 溶 存 す る ス カ ン ジ ウ ム を 捕 集 回 収 す る た め の 吸 着 材 で あ
っ て 、 高 分 子 基 材 に 反 応 活 性 点 を 生 成 さ せ た 後 、 反 応 性 モ ノ マ ー 単 独 又 は 共 グ ラ フ ト 重 合
さ せ て グ ラ フ ト 鎖 を 形 成 す る こ と に よ り 金 属 イ オ ン 捕 集 基 を 導 入 す る こ と を 特 徴 と す る も
の で あ る 。
【 ０ ０ ０ ９ 】
　 本 発 明 の 吸 着 材 に お い て 、 基 材 は 、 ポ リ エ チ レ ン 、 ポ リ プ ロ ピ レ ン な ど の ポ リ オ レ フ ィ
ン 系 繊 維 を 材 質 と す る 織 布 、 不 織 布 、 フ ィ ル ム 、 中 空 糸 膜 又 は 糸 か ら 製 造 さ れ 、 反 応 性 モ
ノ マ ー は リ ン 酸 基 を 有 す る ビ ニ ル モ ノ マ ー で あ る 。
【 発 明 の 効 果 】
【 ０ ０ １ ０ 】
　 本 発 明 に し た が え ば 、 グ ラ フ ト 重 合 技 術 を 利 用 す る こ と に よ り 、 様 々 な 形 状 の 材 料 に そ
の 吸 着 機 能 を 付 与 す る こ と が 可 能 で あ る 。
　 本 発 明 の ス カ ン ジ ウ ム 吸 着 材 は 、 内 部 で 架 橋 構 造 を と り 、 安 定 し た 構 造 を と る こ と か ら
、 吸 脱 着 に よ る 損 傷 が 少 な く 繰 り 返 し 利 用 す る こ と が で き る 。 本 発 明 の 吸 着 材 の 使 用 に よ
り 、 従 来 の 溶 媒 抽 出 法 よ り 工 程 が 削 減 さ れ る こ と か ら 、 処 理 時 間 の 短 縮 が 可 能 で あ る 。 ま
た 、 本 発 明 の 吸 着 材 を 使 用 す る こ と に よ り 、 ビ ー ズ 樹 脂 を 用 い た 従 来 の 固 － 液 抽 出 法 に お
い て み ら れ た 金 属 イ オ ン の 拡 散 律 速 を 解 消 す る こ と が 可 能 で あ り 、 処 理 に 要 す る 場 所 面 積
（ 装 置 が 占 め る 面 積 ） を 削 減 す る こ と が で き る 。
【 発 明 を 実 施 す る た め の 最 良 の 形 態 】
【 ０ ０ １ １ 】
　 本 発 明 は 、 液 － 液 抽 出 の あ と 媒 体 へ の 固 定 化 に よ り 目 的 物 質 を 分 離 す る 溶 媒 抽 出 法 な ど
の 多 段 階 を 要 す る 従 来 法 と は 異 な り 、 特 に 繊 維 状 の 吸 着 材 を 基 材 に 用 い る こ と に よ り 、 ス
カ ン ジ ウ ム を １ 段 階 の 工 程 で 回 収 ・ 除 去 す る こ と が で き る キ レ ー ト 吸 着 材 に 関 す る 発 明 で
あ る 。
【 ０ ０ １ ２ 】
　 本 発 明 は 、 具 体 的 に は 、 高 分 子 基 材 に リ ン 酸 基 を 有 す る モ ノ マ ー を 単 独 ま た は 共 グ ラ フ
ト 重 合 し 、 直 接 キ レ ー ト 形 成 基 を 有 す る 吸 着 材 を 合 成 し て 得 ら れ る 吸 着 材 の 合 成 方 法 で あ
る 。
【 ０ ０ １ ３ 】
　 本 発 明 の 合 成 方 法 は 、 （ １ ） 高 分 子 基 材 に 予 め 反 応 活 性 点 を 生 成 さ せ る 反 応 活 性 点 生 成
反 応 、 及 び （ ２ ） 高 分 子 基 材 に リ ン 酸 基 を 有 す る 反 応 性 モ ノ マ ー を グ ラ フ ト 重 合 す る グ ラ
フ ト 重 合 反 応 の ２ 段 階 の 反 応 か ら な る 。
（ １ ） 反 応 活 性 点 生 成 反 応
　 本 発 明 に お い て 、 高 分 子 基 材 は 、 ポ リ エ チ レ ン 、 ポ リ プ ロ ピ レ ン 等 の ポ リ オ レ フ ィ ン 系
繊 維 を 材 質 と す る 織 布 、 不 織 布 、 フ ィ ル ム 、 中 空 糸 膜 又 は 糸 か ら 製 造 さ れ る も の を 使 用 す
る こ と が で き る 。 か か る 高 分 子 基 材 に 反 応 性 モ ノ マ ー を グ ラ フ ト 重 合 す る た め 、 以 下 の （
a） 又 は （ b） の い ず れ か の 方 法 に よ り 予 め 反 応 活 性 点 を 生 成 さ せ る 。
【 ０ ０ １ ４ 】
　 （ a） 放 射 線 照 射
　 予 め 窒 素 置 換 し た 高 分 子 基 材 に 、 窒 素 雰 囲 気 下 、 室 温 又 は ド ラ イ ア イ ス な ど に よ る 冷 却
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下 で 放 射 線 照 射 す る 。 用 い る 放 射 線 は 電 子 線 又 は γ 線 で 、 照 射 線 量 は 反 応 活 性 点 を 生 成 さ
せ る の に 充 分 な 線 量 で あ る こ と を 条 件 に 適 宜 決 定 す る こ と が で き る が 、 典 型 的 に は 50～ 20
0kGyで あ る 。
【 ０ ０ １ ５ 】
　 （ b） プ ラ ズ マ 照 射
　 予 め 窒 素 置 換 し た 高 分 子 基 材 に 、 窒 素 雰 囲 気 下 室 温 で プ ラ ズ マ を 照 射 す る 。 窒 素 雰 囲 気
下 、 10MHz以 上 の 高 周 波 を 用 い て １ ～ 数 時 間 基 材 を 照 射 す る 。
（ ２ ） グ ラ フ ト 重 合 反 応
　 本 発 明 の 方 法 に お い て は 、 高 分 子 基 材 に 反 応 活 性 点 を 生 成 さ せ た 後 、 反 応 性 モ ノ マ ー を
接 触 さ せ て グ ラ フ ト 重 合 を 行 い 、 高 分 子 基 材 に 反 応 性 モ ノ マ ー の グ ラ フ ト 鎖 を 導 入 す る 。
【 ０ ０ １ ６ 】
　 本 発 明 に お い て 使 用 で き る 反 応 性 モ ノ マ ー は 、 リ ン 酸 基 を 有 す る ビ ニ ル 反 応 性 モ ノ マ ー
で あ る 。 か か る モ ノ マ ー は 、 具 体 的 に は 、
　 モ ノ （ 2-メ タ ク リ ロ イ ル オ キ シ エ チ ル ） ア シ ッ ド ホ ス フ ェ ー ト ： CH 2 =C(CH 3 )COO(CH 2 ) 2 O
PO(OH) 2 、
　 ジ （ 2-メ タ ク リ ロ イ ル オ キ シ エ チ ル ） ア シ ッ ド ホ ス フ ェ ー ト ： [CH 2 =C(CH 3 )COO(CH 2 ) 2 O]

2 PO(OH)、
　 モ ノ （ 2-ア ク リ ロ イ ル オ キ シ エ チ ル ） ア シ ッ ド ホ ス フ ェ ー ト ： CH 2 =CHCOO(CH 2 ) 2 OPO(OH)

2 、
　 ジ （ 2-ア ク リ ロ イ ル オ キ シ エ チ ル ） ア シ ッ ド ホ ス フ ェ ー ト ： [CH 2 =CHCOO(CH 2 ) 2 O] 2 PO(OH
)、
又 は こ れ ら の 混 合 モ ノ マ ー で あ る 。
【 ０ ０ １ ７ 】
　 混 合 モ ノ マ ー を 用 い る 場 合 、 各 々 の モ ノ マ ー の 混 合 比 は 適 宜 変 更 す る こ と が で き る 。
　 ま た 、 次 式 ： CH 2 =C(CH 3 )COO(CH 2 ) l OCO-R-CO-OPO(OH)R'
（ 式 中 、 Rは 置 換 基 を 有 し て も よ い (CH 2 ) m 又 は C 6 H 4 で あ り 、 R'は 水 酸 基 又 は CH 2 =C(CH 3 )COO
(CH 2 ) n OCO-R-CO-O-基 で あ り 、 l， m及 び nは そ れ ぞ れ 独 立 し て 1～ 6の 整 数 で あ る 。 ） を 有 す
る モ ノ マ ー も 反 応 性 モ ノ マ ー と し て 使 用 す る こ と が で き る 。
【 ０ ０ １ ８ 】
　 こ れ ら の 反 応 性 モ ノ マ ー を 用 い て 高 分 子 基 材 に グ ラ フ ト 鎖 を 形 成 し 、 キ レ ー ト 形 成 基 を
導 入 す る 。 グ ラ フ ト 重 合 は 窒 素 雰 囲 気 下 で 行 う こ と が で き る が 、 高 い グ ラ フ ト 率 を 達 成 す
る た め に は 雰 囲 気 中 の 酸 素 濃 度 が 低 い こ と が 好 ま し い 。 こ こ で 、 「 グ ラ フ ト 率 」 と は 、 高
分 子 基 材 に グ ラ フ ト し た 反 応 性 モ ノ マ ー の 重 量 増 加 分 （ %） を い う 。 反 応 温 度 は 反 応 性 モ
ノ マ ー の 反 応 性 に 依 存 す る が 、 典 型 的 に は 40～ 60℃ で あ る 。 反 応 時 間 は 30分 ～ 5時 間 で あ
る が 、 反 応 温 度 と 所 望 の グ ラ フ ト 率 と に 依 存 し て 決 定 す る こ と が で き る 。 モ ノ マ ー 濃 度 は
通 常 10～ 30%前 後 で あ れ ば よ い が 、 反 応 温 度 及 び 反 応 時 間 と と も に 反 応 率 を 決 定 す る 因 子
と な る の で 、 適 宜 決 定 す る こ と が で き る 。
【 ０ ０ １ ９ 】
　 ス カ ン ジ ウ ム を 捕 集 回 収 し た 後 の 吸 着 材 は 、 溶 離 剤 に よ り 洗 浄 す る こ と に よ り 、 再 利 用
す る こ と が で き る 。 具 体 的 に は 、 無 機 酸 、 有 機 酸 若 し く は 有 機 溶 剤 な ど の 溶 離 剤 に よ り 吸
着 後 の 金 属 を 吸 着 材 か ら 溶 出 さ せ 、 吸 着 材 を 純 水 で 洗 浄 後 、 0.5Mの 塩 酸 及 び 水 酸 化 ナ ト リ
ウ ム に そ れ ぞ れ １ 回 ず つ 交 互 に １ 時 間 浸 漬 さ せ れ ば よ い 。
【 ０ ０ ２ ０ 】
　 以 下 、 本 発 明 を 実 施 例 に よ り 更 に 説 明 す る が 、 本 発 明 は こ れ ら の 実 施 例 に よ り 限 定 さ れ
る も の で は な い 。
【 実 施 例 】
【 ０ ０ ２ １ 】
　 実 施 例 １
　 高 分 子 基 材 と し て 不 織 布 を 使 用 し 、 リ ン 酸 基 を 有 す る モ ノ マ ー と し て 、 モ ノ （ 2-メ タ ク
リ ロ イ ル オ キ シ エ チ ル ） ア シ ッ ド ホ ス フ ェ ー ト と ジ （ 2-メ タ ク リ ロ イ ル オ キ シ エ チ ル ） ア
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シ ッ ド ホ ス フ ェ ー ト が 重 量 基 準 で 70対 30で あ る 混 合 モ ノ マ ー を 使 用 し た 。 こ の 混 合 モ ノ マ
ー を 全 モ ノ マ ー 濃 度 が 10～ 30%に な る よ う に メ タ ノ ー ル と 純 水 の 混 合 溶 媒 （ メ タ ノ ー ル 10
～ 30重 量 %） と し た 。
【 ０ ０ ２ ２ 】
　 高 分 子 基 材 に 室 温 窒 素 雰 囲 気 下 で 電 子 線 を 200kGy照 射 し 、 照 射 後 の 基 材 を 速 や か に 、 予
め 溶 媒 と 混 合 さ せ た リ ン 酸 基 を 含 有 す る モ ノ マ ー 溶 液 に 浸 漬 さ せ 、 40～ 60℃ で 3～ 24時 間
反 応 さ せ 、 不 織 布 に グ ラ フ ト 鎖 を 導 入 し た 。 グ ラ フ ト 率 は 100～ 400%で あ り 、 60℃ で 2時 間
及 び 12時 間 反 応 さ せ た 場 合 は 、 そ れ ぞ れ 、 90%及 び 120%で あ っ た 。 リ ン 酸 基 導 入 率 は 4～ 8m
mol/gで あ っ た 。
【 ０ ０ ２ ３ 】
　 調 製 し た 吸 着 材 は 、 活 性 化 の た め 、 0.5M水 酸 化 ナ ト リ ウ ム 水 溶 液 中 で 1時 間 、 次 い で 、 0
.5M塩 酸 水 溶 液 中 で 1時 間 浸 漬 撹 拌 し た あ と 、 乾 燥 に よ る 活 性 低 下 を 防 ぐ た め 、 使 用 ま で ウ
ェ ッ ト 状 態 で 保 存 し た 。 使 用 に 際 し て 、 洗 浄 液 （ 純 水 ） の pHが 中 性 に な る ま で 洗 浄 し た 。
【 ０ ０ ２ ４ 】
　 次 い で 、 得 ら れ た 吸 着 材 （ グ ラ フ ト 率 150%） を 吸 着 カ ラ ム 内 に 充 填 し 、 1ppmの ス カ ン ジ
ウ ム 溶 液 （ pH=2） を 180mL/h（ Ｓ Ｖ =1200［ h - 1 ］ ） の 流 速 で 通 液 さ せ た 。 そ の 結 果 、 破 過
点 は 150前 後 で あ り 、 通 液 速 度 を Ｓ Ｖ =2600［ h - 1 ］ に 変 化 さ せ て も そ の 値 は ほ ぼ 同 じ で あ
っ た （ 図 １ ） 。
【 ０ ０ ２ ５ 】
　 本 実 施 例 に よ り 得 ら れ た 不 織 布 を 用 い た 吸 着 材 は 、 そ れ 自 身 で フ ィ ル タ と し て の 使 用 が
可 能 で あ る と と も に 、 更 に 様 々 な 形 状 に 加 工 し た り 積 層 し た り す る こ と で 使 用 環 境 が 拡 大
さ れ る 。
【 ０ ０ ２ ６ 】
　 実 施 例 ２
　 実 施 例 １ と 同 様 に 合 成 し た 吸 着 材 （ グ ラ フ ト 率 150%） に つ い て 、 100ppbの ス カ ン ジ ウ ム
溶 液 を 用 い て 吸 着 試 験 を 行 っ た 。 空 間 速 度 （ Ｓ Ｖ ） 6700［ h - 1 ］ に お い て 破 過 点 は 6000近
く で あ り （ 図 ２ ） 、 空 間 速 度 を ３ 桁 に し た 場 合 は 10000以 上 で あ っ た （ 図 示 せ ず ） 。
【 ０ ０ ２ ７ 】
　 実 施 例 ３
　 10ppb及 び 100ppbの ス カ ン ジ ウ ム 溶 液 中 に 吸 着 材 を 浸 漬 し 温 度 一 定 で 撹 拌 し た 。 そ の 結
果 、 接 触 時 間 30分 で い ず れ も 90%以 上 の ス カ ン ジ ウ ム を 捕 集 す る こ と が で き た （ 図 ３ ） 。
【 図 面 の 簡 単 な 説 明 】
【 ０ ０ ２ ８ 】
【 図 １ 】 図 １ は 、 1ppmの ス カ ン ジ ウ ム 溶 液 を カ ラ ム 内 に 充 填 し た 吸 着 材 に 通 液 さ せ た 際 の
破 過 曲 線 を 示 す 図 で あ る 。
【 図 ２ 】 図 ２ は 、 100ppbの ス カ ン ジ ウ ム 溶 液 を カ ラ ム 内 に 充 填 し た 吸 着 材 に 通 液 さ せ た 際
の 破 過 曲 線 を 示 す 図 で あ る 。
【 図 ３ 】 図 ３ は 、 本 発 明 の 吸 着 材 に よ る ス カ ン ジ ウ ム 吸 着 能 の 吸 着 時 間 依 存 性 を 示 す 図 で
あ る 。
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【 図 １ 】 【 図 ２ 】

【 図 ３ 】
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