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犆犲犗２／犛犻犗２吸附剂的制备及其对碘酸根的吸附

林　锦，吴　艳，韦悦周

上海交通大学 核科学与工程学院，上海　２００２４０

摘要：以多孔二氧化硅为载体、六水合硝酸铈为原料，采用真空灌注法制备了ＣｅＯ２／ＳｉＯ２ 吸附剂，并利用扫描

电镜（ＳＥＭ）、Ｘ射线衍射（ＸＲＤ）、红外光谱（ＩＲ）等方法对其进行表征。同时，通过静态和动态吸附实验探究

了ＣｅＯ２／ＳｉＯ２ 对碘酸根的吸附和脱附行为，考察了ｐＨ、反应时间、碘酸根浓度以及共存阴离子等因素对

ＣｅＯ２／ＳｉＯ２ 吸附性能的影响。研究结果表明：ＣｅＯ２／ＳｉＯ２ 在较广的ｐＨ值范围内对碘酸根有较高的吸附率，

吸附过程符合准二级动力学模型以及Ｌａｎｇｍｕｉｒ和ＲｅｄｌｉｃｈＰｅｔｅｒｓｏｎ模型；共存阴离子对吸附的影响大小为
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４ ；动态吸附实验的柱利用率高达９０．９６％，且穿透曲线符合Ｔｈｏｍａｓ模

型；通过ＩＲ谱图分析推测ＣｅＯ２／ＳｉＯ２ 的吸附机理为阴离子交换。
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　　在碘的同位素中只有
１２７Ｉ是天然稳定存在的

核素，其余均为放射性核素。其中主要的放射性

核素１３１Ｉ和１２９Ｉ由核裂变产生，半衰期分别为８．０４ｄ

和１．６×１０７ａ。由于人体的甲状腺能够富集碘，

因此放射性碘对人类健康存在潜在威胁。环境和

人体中的放射性碘的主要来源有核试验、核电站

的运行、核医学的应用以及重大核事故的放射性

释放等［１］。

２０１１年３月１１日由于地震和海啸引起的日

本福岛核事故产生了大量的含有放射性碘（１３１Ｉ

和１２９Ｉ）的废水
［２］，若未经过处理直接释放到环境

中，将会对土壤、水源和人体产生巨大影响，因此

在事故产生的放射性废水进行最终处置前，必须

除去其中的放射性碘。碘在水溶液中主要是以碘

负离子（Ｉ－）和碘酸根离子（ＩＯ－３ ）的形式存在，这

取决于水溶液的氧化还原条件和ｐＨ值
［３］。福岛

核事故产生的放射性废水主要成分是海水，其

ｐＨ值在７～８之间
［４］。目前，去除水体中放射性

碘的方法有吸附法、离子交换法以及化学沉淀法，

其中离子交换法的吸附容量较低且处理费用高；

化学沉淀法的去污系数较低且污泥量大，需二次

处置［５］。而吸附法操作简单、能耗低且产生的污

染少，因此更具有吸引力［６］。一些常用吸附剂已

经应用于水体中碘酸根的去除，比如不同类型的

水滑石（ＨＴＣＯ３、ＨＴＮＯ３）可以通过表面的物理

吸附或离子交换去除水体中的碘酸根［７］，但自然

界中的水滑石较少，且人工合成的生产工艺较为

复杂，不易制备［５］。氧化铝、活性炭和某些土壤也

被报道用来吸附碘酸根，但这些吸附剂的吸附容

量较低，不能有效去除水体中的碘酸根［８１０］。水

合金属氧化物是一类重要的无机离子交换剂，被

广泛地应用于核能领域［１１］。在稀土金属氧化物

中，氧化铈的含量最为丰富，价格也最为便宜，且

在酸性条件下的溶解度最低，去除水体中的有害

离子时不易发生损失，成为研究热点［１２］，然而国

内外对氧化铈吸附碘酸根的研究报道较少。

粉末状的氧化铈在吸附柱中会产生较大的柱

压，易造成吸附柱的堵塞，且流速较慢，不适合进

行柱操作。因此本工作的研究目的是合成一种能

够有效去除碘酸根的新型吸附剂，且具有大的比

表面积和快的动力学，适合进行柱操作，能够适应

高速的废水处理工艺。由本课题组所研发的

ＳｉＯ２载体孔隙率高、粒径小、机械强度好，且耐辐

照性能强［１３１４］。因此本工作拟采用真空灌注法将

ＣｅＯ２ 担载到多孔 ＳｉＯ２ 载体中制备出新型的

ＣｅＯ２／ＳｉＯ２ 吸附剂，通过扫描电镜（ＳＥＭ）、Ｘ射线

衍射（ＸＲＤ）和红外光谱（ＩＲ）对ＣｅＯ２／ＳｉＯ２ 吸附剂

进行表征，并进一步研究其对碘酸根的吸附行为和

共存离子的影响，确定碘酸根的最佳吸附条件。

１　实验部分

１１　 试剂与仪器

六水合硝酸铈、碘酸钾，分析纯；碘标准溶液，

质量浓度为１０００ｍｇ／Ｌ；均为阿拉丁试剂提供。甲

醇，分析纯，上海凌峰化学试剂有限公司提供。氯

化钠，分析纯，国药集团化学试剂有限公司提供。

Ｎ１１００ＤＷ／ＷＤ旋转蒸发仪，日本ＥＹＥＬＡ

公司；Ｄ８ＤＡＶＩＮＣＥ型Ｘ射线衍射仪（ＸＲＤ），德

国Ｂｒｕｋｅｒ公司；ＮＯＶＡＮａｎｏＳＥＭ２３０低真空超

高分辨场发射扫描电子显微镜（ＳＥＭ），美国ＦＥＩ

公司；Ｎｉｃｏｌｅｔ６７００傅里叶红外光谱仪（ＩＲ），美国

ＴｈｅｒｍｏＦｉｓｈｅｒ公司；ＩＣＰＡＥＳ７５１０等离子体发

射光谱仪，日本岛津公司。

１２　犆犲犗２／犛犻犗２ 的制备

ＣｅＯ２／ＳｉＯ２吸附剂的制备采用真空灌注法，通

过以下步骤进行：首先将六水合硝酸铈溶解在甲醇

中得到硝酸铈的甲醇溶液，再加入二氧化硅颗粒；

然后将混合物通过旋转蒸发仪在室温和负压下旋

转１ｈ，减压蒸馏除去甲醇并进行干燥；所得产物置

于马弗炉中煅烧，制成ＣｅＯ２／ＳｉＯ２吸附剂。

１３　 吸附实验

１３１　碘酸根的吸附容量和吸附率　碘酸根的浓

度通过等离子体发射光谱仪进行测定，吸附容量

（犙，ｍｍｏｌ／ｇ）和吸附率（犉，％）的计算公式如下：

犙＝
犮０－犮（ ）ｅ ×犞
１０００犿

（１）

犉＝
犮０－犮ｅ
犮０

×１００％ （２）

式中：犮０和犮ｅ分别是溶液中碘酸根的初始浓度和

平衡浓度，ｍｍｏｌ／Ｌ；犞，溶液的体积，ｍＬ；犿，吸附

剂的质量，ｇ。

１３２　静态吸附和脱附实验　称取一定量的

ＣｅＯ２／ＳｉＯ２ 吸附剂于样品瓶中，加入一定体积的

碘酸钾水溶液后置于恒温水浴摇床中振荡一定时

间，取出过滤，用等离子体发射光谱仪测定吸附前

后溶液中碘酸根的浓度，并计算相应的吸附容量

和吸附率。称取一定量吸附碘酸根后的ＣｅＯ２／

ＳｉＯ２ 吸附剂于样品瓶中，加入一定体积的洗脱液

０６４ 核化学与放射化学　　第３９卷



后置于恒温水浴摇床中振荡一定时间，取出过滤，

测定脱附液中的碘酸根的浓度，并计算相应的脱

附率。

１３３　动态吸附实验　采用湿法装柱，将一定量

的ＣｅＯ２／ＳｉＯ２ 吸附剂装入到吸附柱中，再通入与

料液ｐＨ相同的氯化钠溶液，对吸附剂进行预平

衡。最后将含有碘酸根的料液以一定流速流过吸

附柱，用馏分收集器接收流出液，并测定流出液中

的碘酸根浓度。

２　结果与讨论

２１　犆犲犗２／犛犻犗２ 的基础表征

２１１　ＳＥＭ 图像和粒径分布　为观察 ＣｅＯ２／

ＳｉＯ２ 吸附前后的形貌变化，称取一定量的ＣｅＯ２／

ＳｉＯ２ 于含有碘酸根离子的溶液中进行静态吸附，

从而得到吸附碘酸根后的 ＣｅＯ２／ＳｉＯ２。图１为

ＣｅＯ２／ＳｉＯ２ 吸 附 碘 酸 根 前 后 的 扫 描 电 镜 图

（ＳＥＭ）。如图１所示，合成的ＣｅＯ２／ＳｉＯ２ 吸附剂

是一种形状均匀的球体，表面较为光滑，没有附着

物，说明ＣｅＯ２ 主要是在ＳｉＯ２ 的孔道中。吸附剂

表面可观察到明显的孔隙，有利于溶液扩散到

ＳｉＯ２ 内部与ＣｅＯ２ 反应，为吸附剂具有良好的动

力学提供了理论依据。通过静态吸附后ＣｅＯ２／

ＳｉＯ２ 的表面形态没有发生明显的变化和破裂，仍

保持原有的形貌，说明ＣｅＯ２／ＳｉＯ２ 吸附剂具有较

好的稳定性。图２是ＣｅＯ２／ＳｉＯ２ 的粒径分布图，

由图２可知其粒径分布为正态分布，且粒径主要

分布在６０μｍ附近。

图１　吸附前（ａ）和吸附后（ｂ）ＣｅＯ２／ＳｉＯ２ 的扫描电镜图像

Ｆｉｇ．１　ＳＥＭｉｍａｇｅｓｏｆＣｅＯ２／ＳｉＯ２ｂｅｆｏｒｅ（ａ）ａｎｄａｆｔｅｒ（ｂ）ａｄｓｏｒｐｔｉｏｎ

图２　ＣｅＯ２／ＳｉＯ２ 的粒径分布

Ｆｉｇ．２　ＰａｒｔｉｃｌｅｓｉｚｅｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｏｆＣｅＯ２／ＳｉＯ２

２１２　ＸＲＤ 分析 　 图３为 ＳｉＯ２、吸附前的

ＣｅＯ２／ＳｉＯ２ 以及２．１．１节中所述吸附碘酸根后的

ＣｅＯ２／ＳｉＯ２ 的 ＸＲＤ 谱图。如图 ３ 所示，由于

ＳｉＯ２ 是非晶体，其衍射峰（２θ＝２２°）十分平缓，而

图３中已标出晶面（２θ＝２８°、３３°、４７°、５６°、５９°、

６９°、７６°、７９°、８８°）的衍射峰是ＣｅＯ２ 的特征峰，表

明ＣｅＯ２ 被成功担载到ＳｉＯ２ 载体中。谱图中吸

Ａ———ＳｉＯ２，Ｂ———吸附碘酸根前ＣｅＯ２／ＳｉＯ２，

Ｃ———吸附碘酸根后ＣｅＯ２／ＳｉＯ２

图３　ＳｉＯ２ 以及吸附碘酸根前后的ＸＲＤ谱图

Ｆｉｇ．３　ＸＲＤｐａｔｔｅｒｎｓｏｆＳｉＯ２ａｎｄ

ＣｅＯ２／ＳｉＯ２ｂｅｆｏｒｅａｎｄａｆｔｅｒａｄｓｏｒｐｔｉｏｎ

附前ＣｅＯ２／ＳｉＯ２ 的衍射峰较为尖锐，且没有出现

其它衍射峰，表明吸附剂中的ＣｅＯ２ 结晶良好，纯

度较高。而吸附碘酸根后，ＣｅＯ２／ＳｉＯ２ 的ＸＲＤ谱

图几乎没有改变，衍射峰仍然较为尖锐，说明吸附
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剂中的ＣｅＯ２ 没有明显的泄漏和变化，稳定性较好。

２１３　ＩＲ分析　图４是ＳｉＯ２、ＣｅＯ２、吸附前的

ＣｅＯ２／ＳｉＯ２ 以及２．１．１节中所述吸附碘酸根后的

ＣｅＯ２／ＳｉＯ２ 的ＩＲ谱图。图４中３４００ｃｍ
－１附近

宽而强的吸收峰是吸附水羟基和表面羟基的伸缩

振动峰，１６３０ｃｍ－１和１３８０ｃｍ－１附近的两个吸

收峰分别是吸附水羟基和表面羟基的变角振动

峰［１５］，而１１００ｃｍ－１、８００ｃｍ－１和４７０ｃｍ－１附近

的吸收峰是ＳｉＯ２ 的特征峰
［１６］。比较吸附前后

ＣｅＯ２／ＳｉＯ２ 的ＩＲ谱图可以发现１３８０ｃｍ
－１附近的

吸收峰明显变弱，由此可推断吸附剂的表面羟基在

吸附碘酸根过程中发生了变化，而水合金属氧化物

在水溶液中吸附阴离子的主要机理是阴离子交

换［１７］，因此可以推测ＣｅＯ２／ＳｉＯ２ 的表面羟基与水

溶液中的碘酸根发生了离子交换反应，如下所示：

ＭＯＨ＋ＩＯ－ 幑幐３ ＭＩＯ３＋ＯＨ
－ （３）

Ａ———ＳｉＯ２，Ｂ———ＣｅＯ２，Ｃ———吸附碘酸根前ＣｅＯ２／ＳｉＯ２，

Ｄ———吸附碘酸根后ＣｅＯ２／ＳｉＯ２

图４　ＳｉＯ２、ＣｅＯ２ 以及ＣｅＯ２／ＳｉＯ２

吸附碘酸根前后的ＩＲ谱图

Ｆｉｇ．４　ＩＲｓｐｅｃｔｒａｏｆＳｉＯ２，ＣｅＯ２ａｎｄ

ＣｅＯ２／ＳｉＯ２ｂｅｆｏｒｅａｎｄａｆｔｅｒａｄｓｏｒｐｔｉｏｎ

２２　犆犲犗２／犛犻犗２ 对碘酸根的静态吸附

２２１　ｐＨ对吸附的影响　由于福岛核事故产

生的废水是放射性海水，因此分别在纯水和

０．６ｍｏｌ／ＬＮａＣｌ两种环境下研究溶液ｐＨ 对吸

附效果的影响，结果示于图５。由图５可看出，吸

附剂在两种环境下的吸附率并没有太大的差别，

且在较广的ｐＨ值范围内对碘酸根有较高的吸附

率，在ｐＨ＝９时，两种环境下的吸附率仍能达到

８８％以上。溶液ｐＨ 对吸附过程的影响较小，随

着ｐＨ值的增大，吸附率缓慢降低。由ＩＲ分析可

知，ＣｅＯ２／ＳｉＯ２ 对碘酸根的吸附机理主要是离子

交换，而随着ｐＨ的增大，溶液中氢氧根的浓度增

大，氢氧根与碘酸根形成竞争吸附；且通过测定不

同ｐＨ条件下ＣｅＯ２／ＳｉＯ２ 的Ｚｅｔａ电势可得其表

面零电荷点 ｐＨＰＺＣ ＝６．５，因此在碱性条件下

ＣｅＯ２／ＳｉＯ２ 表面带负电荷，不利于碘酸根的吸附。

以上原因导致了吸附率随着ｐＨ 的增大缓慢降

低。考虑到福岛核事故废水的ｐＨ 值在７～８之

间，以下的实验均在中性条件下进行。

犜＝２９８Ｋ，ρｉｎ（ＩＯ
－
３ ）＝２５０ｍｇ／Ｌ，

犿／犞＝０．０５ｇ／１０ｍＬ，狋＝３ｈ，狉＝１２０ｒ／ｍｉｎ

犮（ＮａＣｌ），ｍｏｌ／Ｌ：■———０，●———０．６

图５　溶液ｐＨ对碘酸根吸附的影响

Ｆｉｇ．５　ＥｆｆｅｃｔｏｆｐＨｏｎｔｈｅａｄｓｏｒｐｔｉｏｎｏｆｉｏｄａｔｅ

２２２　吸附动力学　为了探究时间对吸附过程

的影响，在不同的振荡时间取样测定溶液中的碘

酸根的浓度，结果示于图６（ａ）。由图６（ａ）可知，

在吸附的起始阶段，吸附容量随着振荡时间的增

加而迅速增大，一定时间后，吸附容量趋于稳定，

吸附达到平衡。在纯水环境下，ＣｅＯ２／ＳｉＯ２ 对碘

酸根的吸附需要３５ｍｉｎ达到平衡，而在０．６ｍｏｌ／

ＬＮａＣｌ环境下需要１ｈ达到平衡。根据准一级

与准二级动力学模型的线性方程式对所得数据进

行线性拟合［１８］：

ｌｎ（犙ｅ－犙狋）＝ｌｎ犙ｅ－犽１狋 （４）

狋
犙狋
＝

１

犽２犙
２
ｅ

＋
狋
犙ｅ

（５）

式中：狋为振荡时间，ｈ；犙狋为在狋时刻的吸附容量，

ｍｍｏｌ／ｇ；犙ｅ 为平衡吸附容量，ｍｍｏｌ／ｇ；犽１（ｈ
－１）和

犽２（ｇ／（ｍｍｏｌ·ｈ））为吸附速率常数。动力学模型

拟合结果示于图６（ｂ）和（ｃ），相关模型参数列于

表１。由表１可知，在纯水和０．６ｍｏｌ／ＬＮａＣｌ两种

环境下，准二级动力学模型拟合的相关系数（狉２）均

在０．９９９以上，比准一级动力学模型更接近１，且由

准二级动力学模型计算得到的平衡吸附容量与实

验得到的平衡吸附容量基本一致。因此ＣｅＯ２／

ＳｉＯ２对碘酸根的吸附更符合准二级动力学模型，

而化学键的形成是影响准二级动力学吸附作用的

主要因素，因此吸附过程属于化学吸附［１９］。由ＩＲ
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犜＝２９８Ｋ，ρｉｎ（ＩＯ
－
３ ）＝２５０ｍｇ／Ｌ，犿／犞＝０．０５ｇ／１０ｍＬ，ｐＨ＝７，狉＝１２０ｒ／ｍｉｎ

犮（ＮａＣｌ），ｍｏｌ／Ｌ：■———０，●———０．６

图６　时间对碘酸根吸附的影响（ａ）和准一级（ｂ）、准二级（ｃ）动力学模型拟合

Ｆｉｇ．６　Ｅｆｆｅｃｔｏｆｃｏｎｔａｃｔｔｉｍｅｏｎａｄｓｏｒｐｔｉｏｎｏｆｉｏｄａｔｅ（ａ）ａｎｄｔｈｅｆｉｔｔｉｎｇ

ｏｆａｄｓｏｒｐｔｉｏｎｄａｔａｔｏｐｓｅｕｄｏｆｉｒｓｔｏｒｄｅｒ（ｂ）ａｎｄｐｓｅｕｄｏｓｅｃｏｎｄｏｒｄｅｒ（ｃ）ｋｉｎｅｔｉｃｅｑｕａｔｉｏｎｓ

表１　吸附动力学模型参数

Ｔａｂｌｅ１　Ａｄｓｏｒｐｔｉｏｎｋｉｎｅｔｉｃｍｏｄｅｌｓｐａｒａｍｅｔｅｒｓｆｏｒａｄｓｏｒｐｔｉｏｎｏｆｉｏｄａｔｅ

犮（ＮａＣｌ）／

（ｍｏｌ·Ｌ－１）

准一级动力学模型 准二级动力学模型

犙ｅ，ｃａｌ／

（ｍｍｏｌ·ｇ－１）
犽１／ｈ－１ 狉２

犙ｅ，ｃａｌ／

（ｍｍｏｌ·ｇ－１）

犽２／

（ｇ·ｍｍｏｌ－１·ｈ－１）
狉２

犙ｅ，ｅｘｐ／

（ｍｍｏｌ·ｇ－１）

０ ０．０７７２ ７．１１ ０．９４６９ ０．２５６ ３０５．９２ ０．９９９７ ０．２５３

０．６ ０．０７６２ ２．５８ ０．６６７３ ０．２１７ ２９６．４８ ０．９９９５ ０．２３３

分析推断的吸附机理是阴离子交换，碘酸根与吸

附剂之间以离子键相结合，属于化学吸附，这与动

力学模型拟合结果相一致。

２２３　吸附等温线　为探究ＣｅＯ２／ＳｉＯ２ 对碘酸

根的饱和吸附容量，在不同温度下通过改变碘酸

根的初始浓度进行实验，图７为实验得到的吸附

等温线以及不同等温线模型的拟合结果。从图７

可以看出，随着溶液中碘酸根平衡浓度的增加，吸

附容量随之增大，最终趋于稳定，且随着温度的升

高，饱和吸附容量随之增大，说明ＣｅＯ２／ＳｉＯ２ 对

碘酸根的吸附是一个吸热过程。用Ｆｒｅｕｎｄｌｉｃｈ、

Ｌａｎｇｍｕｉｒ以及 ＲｅｄｌｉｃｈＰｅｔｅｒｓｏｎ等温吸附模型

对实验数据进行非线性拟合［１８，２０］。

Ｆｒｅｕｎｄｌｉｃｈ等温吸附模型方程：

犙ｅ＝犽ｆ犮
１
狀
ｅ （６）

式中：犽ｆ为Ｆｒｅｕｎｄｌｉｃｈ吸附常数，ｍｍｏｌ／ｇ，是吸附

容量的一个近似指标；狀 也是 Ｆｒｅｕｎｄｌｉｃｈ吸附

常数。

Ｌａｎｇｍｕｉｒ等温吸附模型方程：

犙ｅ＝犙ｍ
犫犮ｅ
１＋犫犮ｅ

（７）

式中：犙ｍ 为饱和吸附容量，ｍｍｏｌ／ｇ；犫为 Ｌａｎｇ

ｍｕｉｒ常数，Ｌ／ｍｍｏｌ。

ＲｅｄｌｉｃｈＰｅｔｅｒｓｏｎ等温吸附模型方程：

犙ｅ＝
犓ＲＰ犮ｅ
１＋犪ＲＰ犮βｅ

（８）

式中：犓ＲＰ（Ｌ／ｇ）、犪ＲＰ（Ｌ／ｍｇ）和β 为 Ｒｅｄｌｉｃｈ

Ｐｅｔｅｒｓｏｎ常数。

表２列出了各等温吸附模型的相关参数和线

性相关系数。由表２可知，Ｌａｎｇｍｕｉｒ和Ｒｅｄｌｉｃｈ

Ｐｅｔｅｒｓｏｎ模型对不同温度下的吸附等温线的拟合

结果较好，线性相关系数接近１。在２９８Ｋ温度

下，实验得到的饱和吸附量为０．２６２ｍｍｏｌ／ｇ，而

由 Ｌａｎｇｍｕｉｒ模型计算得到的饱和吸附量为

０．２６１ｍｍｏｌ／ｇ，与实验值十分相近。Ｒｅｄｌｉｃｈ

Ｐｅｔｅｒｓｏｎ模型既适用于均匀吸附，也适用不均匀

吸附，当β接近１时，ＲｅｄｌｉｃｈＰｅｔｅｒｓｏｎ模型具有

Ｌａｎｇｍｕｉｒ模型的特征。从表２可知，不同温度下

ＲｅｄｌｉｃｈＰｅｔｅｒｓｏｎ模型参数β的值在０．９０～０．９８

之间，比较接近于１，说明在该吸附过程中Ｒｅｄｌｉｃｈ

Ｐｅｔｅｒｓｏｎ模型近似于Ｌａｎｇｍｕｉｒ模型。以上分析结

果表明ＣｅＯ２／ＳｉＯ２ 对碘酸根的吸附是均匀吸附。

２２４　共存阴离子的影响　由于海水中的离子

成分较为复杂，一些共存阴离子可能会对碘酸根

的吸附产生一定的影响，因此本工作探究了在某

些阴离子共存条件下ＣｅＯ２／ＳｉＯ２ 对碘酸根的吸

附情况，结果示于图８。不同共存阴离子在不同

浓度下对吸附的影响各不相同，由图８可知，随着
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犮（ＮａＣｌ）＝０．６ｍｏｌ／Ｌ，犿／犞＝０．０５ｇ／１０ｍＬ，ｐＨ＝７，狋＝３ｈ，狉＝１２０ｒ／ｍｉｎ

（ａ）：■———２５℃，●———４５℃，▲———６５℃；

（ｂ）：２５℃，１———Ｆｒｅｕｎｄｌｉｃｈ模型，２———Ｌａｎｇｍｕｉｒ模型，３———ＲｅｄｌｉｃｈＰｅｔｅｒｓｏｎ模型；

（ｃ）：４５℃，１———Ｆｒｅｕｎｄｌｉｃｈ模型，２———Ｌａｎｇｍｕｉｒ模型，３———ＲｅｄｌｉｃｈＰｅｔｅｒｓｏｎ模型；

（ｄ）：６５℃，１———Ｆｒｅｕｎｄｌｉｃｈ模型，２———Ｌａｎｇｍｕｉｒ模型，３———ＲｅｄｌｉｃｈＰｅｔｅｒｓｏｎ模型

图７　不同温度下碘酸根的吸附等温线（ａ）及等温线模型拟合（ｂ，ｃ，ｄ）

Ｆｉｇ．７　Ａｄｓｏｒｐｔｉｏｎｉｓｏｔｈｅｒｍｏｆｉｏｄａｔｅ（ａ）ａｎｄｆｉｔｔｉｎｇｏｆａｄｓｏｒｐｔｉｏｎｉｓｏｔｈｅｒｍａｔｄｉｆｆｅｒｅｎｔｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｓ（ｂ，ｃ，ｄ）

表２　吸附等温线模型参数

Ｔａｂｌｅ２　Ａｄｓｏｒｐｔｉｏｎｉｓｏｔｈｅｒｍｍｏｄｅｌｓｐａｒａｍｅｔｅｒｓｆｏｒａｄｓｏｒｐｔｉｏｎｏｆｉｏｄａｔｅ

等温吸附模型 犜／Ｋ 参数 狉２

Ｆｒｅｕｎｄｌｉｃｈ ２９８ 犽ｆ＝０．２５８，狀＝８．０７ ０．７６８８

３１８ 犽ｆ＝０．２６８，狀＝６．５７ ０．９１０８

３３８ 犽ｆ＝０．２９０，狀＝６．３２ ０．９３９５

Ｌａｎｇｍｕｉｒ ２９８ 犙ｍ＝０．２６１，犫＝１４６．１９ ０．９８７６

３１８ 犙ｍ＝０．２６０，犫＝１２０．９３ ０．９２２４

３３８ 犙ｍ＝０．２７８，犫＝１０９．１１ ０．８９８７

ＲｅｄｌｉｃｈＰｅｔｅｒｓｏｎ ２９８ 犓ＲＰ＝４１．９６，犪ＲＰ＝１６０．２７，β＝０．９８ ０．９８９４

３１８ 犓ＲＰ＝５３．３６，犪ＲＰ＝１９８．９２，β＝０．９２ ０．９８７７

３３８ 犓ＲＰ＝８０．２８，犪ＲＰ＝２７８．４０，β＝０．９０ ０．９９５７

共存阴离子浓度的增加，碘酸根的吸附容量随之

降低。ＣｅＯ２／ＳｉＯ２ 在水溶液中对碘酸根的吸附容

量为０．２ｍｍｏｌ／ｇ，当ＮＯ
－
３ 、ＳＯ

２－
４ 、ＨＣＯ

－
３ 、Ｈ２ＰＯ

－
４ 和

ＰＯ３－４ 的浓度为０．６ｍｏｌ／Ｌ时，碘酸根的吸附容

量分别降 低了 １％、５０％、９１．７５％、９１．５％ 和

８８．９％，因此 ＨＣＯ－３ 、Ｈ２ＰＯ
－
４ 和ＰＯ

３－
４ 对吸附过

程有显著的影响，而 ＮＯ－３ 的影响最小。由实验

结果可得共存阴离子对碘酸根吸附的影响大小

为：ＮＯ－３ ＜ＳＯ
２－
４ ＜ＨＣＯ

－
３ ＜Ｈ２ＰＯ

－
４ ≈ＰＯ

３－
４ ，而使

吸附容量降低的原因可能是这些阴离子的竞争

吸附。

２２５　脱附再生　图９为不同浓度ＮａＯＨ溶液作

为脱附剂进行脱附实验的结果。以纯水为脱附剂

时，碘酸根的脱附率仅约为７％，而以０．０１ｍｏｌ／Ｌ

的ＮａＯＨ溶液为脱附剂时，碘酸根的脱附率可达

到８３％，当继续增大ＮａＯＨ浓度时，碘酸根的脱
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附率并没有明显的增加。因此用低浓度的ＮａＯＨ

溶液便可实现对吸附剂的有效脱附，有利于吸附

剂的重复利用。

ρｉｎ（ＩＯ
－
３ ）＝２３０ｍｇ／Ｌ，犜＝２９８Ｋ，

犿／犞＝０．０５ｇ／１０ｍＬ，狋＝３ｈ，狉＝１２０ｒ／ｍｉｎ

■———ＳＯ２－４ ，●———ＨＣＯ－３ ，▲———ＮＯ－３ ，

!

———Ｈ２ＰＯ－４ ，◆———ＰＯ３－４

图８　共存阴离子的影响

Ｆｉｇ．８　Ｅｆｆｅｃｔｏｆｃｏｅｘｉｓｔｉｎｇａｎｉｏｎｓｏｎａｄｓｏｒｐｔｉｏｎｏｆｉｏｄａｔｅ

犜＝２９８Ｋ，犿／犞＝０．０５ｇ／２０ｍＬ，狋＝３ｈ，狉＝１２０ｒ／ｍｉｎ

图９　不同浓度ＮａＯＨ条件下碘酸根的脱附

Ｆｉｇ．９　ＤｅｓｏｒｐｔｉｏｎｏｆｉｏｄａｔｅｆｒｏｍｌｏａｄｅｄＣｅＯ２／ＳｉＯ２

ｗｉｔｈｄｉｆｆｅｒｅｎｔｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎｏｆＮａＯＨｓｏｌｕｔｉｏｎ

２３　犆犲犗２／犛犻犗２ 对碘酸根的动态吸附

将含有碘酸根的溶液以０．１ｍＬ／ｍｉｎ的流速通

过吸附柱，采用馏分收集器接收流出液，并测定流出

液中碘酸根的浓度，从而得到碘酸根的穿透曲线，示

于图１０。由图１０可知，碘酸根的穿透曲线呈Ｓ型，

较为陡峭，通过计算可得５％穿透吸附容量和总吸

附容量分别为０．１５１ｍｍｏｌ／ｇ和０．１６６ｍｍｏｌ／ｇ，因

此吸附柱的利用率高达９０．９６％。用Ｔｈｏｍａｓ模

型对穿透曲线进行拟合［２１］：

犮
犮０
＝

１

１＋ｅｘ （ｐ 犓ＴＨ犙ｍ犿

狏
－
犓ＴＨ犮０
狏 ）犞

（９）

式中：犓ＴＨ为 Ｔｈｏｍａｓ速率常数；犙ｍ 为饱和吸附

容量；犿 为柱中吸附剂的质量；犞 为流出液体积；

犮０ 为吸附质的初始浓度；犮为吸附质的流出浓度；

狏为流速。

犜＝２９８Ｋ，犮（ＮａＣｌ）＝０．６ｍｏｌ／Ｌ，ｐＨ＝６．８６，

ρｉｎ（ＩＯ
－
３ ）＝２８２ｍｇ／Ｌ，犿＝１．２７ｇ

实线为Ｔｈｏｍａｓ模型拟合

图１０　碘酸根的穿透曲线及Ｔｈｏｍａｓ模型拟合

Ｆｉｇ．１０　Ｂｒｅａｋｔｈｒｏｕｇｈｃｕｒｖｅｏｆｉｏｄａｔｅａｎｄ

ｆｉｔｔｉｎｇｏｆＴｈｏｍａｓｍｏｄｅｌ

表３列出了Ｔｈｏｍａｓ模型的相关参数和相关

系数。由表３可知，通过Ｔｈｏｍａｓ模型拟合计算

得到的饱和吸附容量约为０．１６１ｍｍｏｌ／ｇ，与实验

值（０．１６６ｍｍｏｌ／ｇ）非常相近，且模型拟合的相关

系数狉２ 为０．９９３２，说明Ｔｈｏｍａｓ模型对穿透曲

线的拟合结果较好。

表３　Ｔｈｏｍａｓ模型参数

Ｔａｂｌｅ３　Ｔｈｏｍａｓｍｏｄｅｌｐａｒａｍｅｔｅｒｓｆｏｒｂｒｅａｋｔｈｒｏｕｇｈｃｕｒｖｅ

犮０／（ｍｍｏｌ·Ｌ－１） 狏／（ｍＬ·ｍｉｎ－１） 犿／ｇ 犓ＴＨ／（ｍＬ·ｍｉｎ－１·ｍｍｏｌ－１） 犙ｍ／（μｍｏｌ·ｇ
－１） 狉２

１．６１ ０．１ １．２７ ０．０２４２ １６１．３７ ０．９９３２

３　结　论

通过真空灌注法成功合成了ＣｅＯ２／ＳｉＯ２ 吸

附剂，并探究了其对碘酸根的吸附行为。实验结

果表明：

（１）合成的ＣｅＯ２／ＳｉＯ２ 吸附剂是一种均匀的
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球体，具有一定的孔隙和较好的机械强度；

（２）根据红外谱图的分析，推测ＣｅＯ２／ＳｉＯ２

对碘酸根的吸附是通过碘酸根与吸附剂表面的羟

基进行离子交换；

（３）溶液 ｐＨ 对吸附过程影响较小，且

ＣｅＯ２／ＳｉＯ２ 能在较广的ｐＨ值范围内对碘酸根有

较高的吸附率；

（４）吸附剂的吸附速率较快，且吸附过程符

合准二级动力学模型以及Ｌａｎｇｍｕｉｒ和Ｒｅｄｌｉｃｈ

Ｐｅｔｅｒｓｏｎ模型，说明ＣｅＯ２／ＳｉＯ２ 对碘酸根的吸附

是均匀的化学吸附；

（５）吸附过程受到共存阴离子的影响，影响

大小顺序为：ＮＯ－３ ＜ＳＯ
２－
４ ＜ＨＣＯ

－
３ ＜Ｈ２ＰＯ

－
４ ≈

ＰＯ３－４ ；

（６）通过对穿透曲线的分析计算可得，吸附

柱的柱效率为９０．９６％，且穿透曲线能较好符合

Ｔｈｏｍａｓ模型。
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