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摘要!氧化石墨烯由于具有高比表面积和大量含氧功能基团%在放射性核素的高效富集方面引起广泛的关注(

利用自制的氧化石墨烯作为吸附剂%研究了不同实验条件下对放射性废水中
L

#

#

$的吸附行为%研究了
<

P

'

离子强度'温度和氧化石墨烯浓度对
L

#

#

$吸附的影响(结果表明%氧化石墨烯对
L

#

#

$的吸附主要是形成

内层表面络合物%具有很强的去除能力%是目前所有材料中对
L

#

#

$吸附能力最强的材料之一(吸附后的石

墨烯经强酸处理后可以实现循环利用%而且吸附能力没有明显降低%但是弱酸处理不能使吸附的铀从石墨烯

表面解吸(随着未来技术的发展%氧化石墨烯能够低成本大量制备后%在放射性废水处理中将具有重要的应

用前景(
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随着经济的快速发展%对能源和电力的需求 越来越迫切%而且越来越多(在所有的能源结构



中%如火电引起的大气污染和氮氧化物'硫氧化物

排放问题%风能'太阳能和潮汐能的不稳定问题%

水电已经达到饱和问题等%核电由于其稳定性'高

效性和安全性等诸多优点%在我国十三五规划中

核电将得到大力发展%但是在核电发展和运行的

过程中%如铀矿开采'核燃料加工'核燃料发电'乏

燃料后处理等过程中%特别是核泄漏等自然灾害%

会不可避免地产生大量长寿命放射性核素%释放

到环境中%给生态环境和人类健康造成重大危害(

铀是核燃料的重要组成部分%在整个核电运行中

占有重要的地位%因此铀的放射性污染是核电发

展过程中不可避免的关键问题%其作为一种长寿

命的放射性元素%具有很高的放射性和化学毒性%

特别是其衰变产生的放射性核素%能够长期存在

于环境中%如在水体'土壤中等%能够直接或者间

接通过植物或者生物链进入到人体中%对人类健

康和生态环境造成危害(因此%铀的污染治理受

到广泛的关注(

目前关于铀的污染治理主要有吸附'沉淀'还

原固定'生物固定'离子交换等方法%在上述方法

中%吸附法由于操作简单'成本低而且可以大规模

应用等优点而受到广泛关注*
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+

(吸附法目前面

临的主要问题是材料的吸附能力问题%虽然大部

分材料如黏土矿物'氧化物'活性炭'金属氧化物

等已经广泛应用于放射性核素的吸附%但是这些

材料对铀的吸附能力均相对偏低%限制了其在放

射性废水处理中的进一步广泛应用(

自从石墨烯材料被发现后%由于其独特的物

理化学性质被广泛应用于光电转化'储能'器件制

备等很多领域%并表现出良好的性能优越性(石

墨烯材料与其他材料相比%具有比表面积大'功能

基团多'作用位点分布广泛等优点%在环境污染物

治理领域得到广泛应用%特别是表面的大量含氧

功能基团%能够与
L

#

#

$形成强络合物而对

L

#

#

$具有强吸附能力%在放射性核素的吸附去

除方面具有不可比拟的优势(王祥科课题组首次

将石墨烯材料作为吸附剂用于环境污染物的去除

研究%结果表明"石墨烯对放射性核素'重金属离

子和有机物具有很强的吸附能力*

>?*

+

(其课题组

主要利用同步辐射技术和理论计算%在分子水平

上从机理的角度研究了石墨烯材料对放射性核素

的吸附机理和性能(本工作拟从宏观角度研究石

墨烯在放射性废水处理方面的应用%特别是研究

不同实验条件下石墨烯对
L

#

#

$的宏观吸附效

果(研究结果对于石墨烯材料在放射性废水的处

理方面%具有重要的参考意义和应用前景(
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高氯酸钾'盐酸'氢氧化钠%分析纯%国药集团上海
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实验方法

本工作用到的氧化石墨烯是利用
P,772-8

方法%由王祥科课题组合成提供(

P,772-8

法是

将石墨粉末与高锰酸钾在浓硫酸中反应%得到石

墨薄片%再经超声或高剪切剥离为氧化石墨烯(

根据扫描电子显微镜和红外光谱扫描表征结果%

制备的材料具有
#

'

A

层的结构%表面具有大量含

氧功能基团%在水溶液中具有良好的分散性*
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(

根据前期大量的研究结果*
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%铀在石墨

烯上的吸附在
#

'

A6

达到吸附平衡%本实验结果

表明"铀在氧化石墨烯上能够快速达到吸附平衡%

振荡
#!6

后铀的吸附不再随时间增加而增加%说

明铀在石墨烯表面有化学键形成%以化学吸附存

在(相关动力学的讨论在很多文献*

"#?"!

+中有详细

的描述%本文不再做详细分析(铀在氧化石墨烯

上的吸附批次实验采用摇瓶实验%氧化石墨烯溶

液首先与
bO&Z

!

溶液混合%振荡
#!6

后让氧化

石墨烯和
bO&Z

!

达到表面离子平衡后%溶液中的

离子浓度不再发生变化%加入
L

#

#

$溶液%调节

<

P

到相应的数值%然后振荡
#!6

用
"#)))-

)

75.

离心
A)75.

进行固液分离%采用偶氮胂
%

分

光光度法在
B@).7

波长条件下分析上清液中铀

离子的浓度(吸附百分数#

@

$和吸附容量#
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照公式#
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%铀的初始浓度%
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%平衡后溶液中

铀的浓度%
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%体系中氧化石墨烯的质量%

F

!

7

%溶液体积%

7J

(

为了深入理解
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$在氧化石墨烯上的吸附

机理%
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吸附模型用于模拟吸
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附等温线%两个模型的线性表达式如式#
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和离子强度对吸附
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的影响

不同
<

P

条件下%铀在氧化石墨烯上的吸附

曲线示于图
"

(由图
"

可知"在
<

P

#

@')

时%铀在

氧化石墨烯上的吸附随
<

P

增加而缓慢增加%但

是仍然超过
A)c

的铀被吸附到氧化石墨烯表面%

与传统的黏土矿物和氧化物比较%吸附明显增强!

在
<

P

$

@')

后%吸附随
<

P

增加迅速增加%到

<

P

*

B'@

后几乎
"))c

的铀被吸附到氧化石墨烯

表面%然后随着
<

P

增加%吸附维持不变(

在
)')"7%&

)

J

和
)'"7%&

)

JbO&Z

!

离子强

度条件下%铀在氧化石墨烯上的吸附受离子强度

影响非常小(从图
"

的吸附曲线可以看出%铀的

吸附受
<

P

影响明显而几乎不受离子强度影响%

说明铀的吸附主要是内层表面络合机理%而不是

离子交换或者外层表面络合机理(在理论情况

下%离子交换或者外层表面络合受离子强度影响

而不受
<

P

影响%内层表面络合受
<

P

影响而不

受离子强度影响*

"

+

(根据上述理论%铀的吸附主

要是内层表面络合%说明氧化石墨烯表面的大量

含氧功能基团与铀形成强络合物而稳定吸附在石

墨烯表面(赵桂霞等*

>

+对氧化石墨烯的滴定结果

表明%氧化石墨烯的等电位点
<

PmA'*

%说明在

<

P

#

A'*

的条件下%石墨烯表面为正电荷%在
<

P

$

A'*

的条件下%石墨烯表面带负电荷%在酸性条件

下发生质子化反应#

.

_ZP\P

\

/.

_ZP

\

#

$%

而在碱性条件下发生去质子化反应#

.

_ZP

/

.

_Z

k

\P

\

$%随着
<

P

升高%氧化石墨烯表面的

负电荷越来越多%带正电荷的铀离子容易吸附到

带负电荷的氧化石墨烯表面(因此%随着
<

P

升

高%铀在氧化石墨烯表面的吸附增强*
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不同温度下铀在氧化石墨烯上的吸附等温线
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吸附等温线

吸附等温线对了解铀在氧化石墨烯表面吸附

性质非常重要%特别是吸附容量(

#)

'

!)

'

B)t

下%

铀在氧化石墨烯上的吸附等温线示于图
#

(由图
#

可知"铀的吸附几乎为线性吸附%说明吸附远未达

到饱和%只是在最后铀浓度高的情况下吸附随溶液

中铀浓度增加而增加缓慢%说明几乎达到饱和(从

不同温度条件下的吸附等温线可以看出%吸附受温

度影响明显%随着温度的升高吸附明显增强%整个

吸附过程是吸热过程%在铀的吸附过程中%温度升

高有利于铀的去除(为了进一步分析铀在氧化石

墨烯上的吸附机理和计算饱和吸附容量%采用

J/.

F

7,5-

和
[-2,.3&516

吸附模型对吸附等温线进

行数据拟合%从图
#

的吸附等温线看%吸附未达到

平衡%上述两个吸附方程对吸附等温线无法给出满

意的拟合%说明在
<

PmB')

的情况下%吸附还没有

)A#

核化学与放射化学
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第
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卷



达到平衡%从侧面说明氧化石墨烯对铀具有超强的

吸附能力(在
#)t

下%铀在氧化石墨烯上的吸附

容量达到了
#'#

F

)

F

!在
B)t

下%铀在氧化石墨烯

上的吸附容量达到了
A'@

F

)

F

后仍然没有达到吸

附平衡%说明在
<

PmB')

的条件下%石墨烯在放射

性废水处理中具有重要的应用前景(与其他黏土

材料'氧化物等比较*

#?C

%

")

%

"@?#A

+

%石墨烯是目前所有

材料中吸附容量最高的材料之一(

@?A

!

吸附剂浓度对吸附
7

的影响

为了提高吸附效率%降低处理成本%合适的吸

附剂添加量对吸附处理放射性废水中放射性核素

具有重要的研究意义(不同氧化石墨烯浓度对铀

的吸附效果示于图
A

(由图
A

可知"铀在石墨烯

上的吸附随氧化石墨烯浓度#

8

)

7

$的增加而逐渐

增加%随着氧化石墨烯浓度的增加%石墨烯提供的

作用位点和表面功能基团增加%提高了铀在石墨

烯表面的吸附和络合能力%从而增加了铀的吸附(

吸附分配系数#

;

3

$计算如下式"

;

3

.
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图
A

!

不同氧化石墨烯浓度对铀的吸附影响
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以
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3

对石墨烯浓度#

8

)

7

$作图示于图
A

(

由图
A

可知"吸附分配系数在实验条件范围内几

乎没有变化%这与吸附分配系数的性质一致(在

固相浓度比较低的条件下%吸附分配系数是一个

常数%在固相浓度较高的情况下%由于固相颗粒之

间的团聚等问题%使部分作用位点无法与铀离子

结合而降低对铀的吸附(但是在本工作中%由于

氧化石墨烯的浓度很低%而且氧化石墨烯具有很

好的分散性%因此铀在氧化石墨烯上的吸附分配

系数是一个常数%与石墨烯的浓度没有关系(另

外%从图
A

可以看出%

&

F

;

3

值在
!')

'

!'#

%说明氧

化石墨烯对铀具有非常强的吸附能力(

@?B

!

吸附剂的循环使用性能

材料的循环使用或者材料对放射性核素的超

强固化能力%对放射性废水的处理至关重要(如

果材料能够循环使用%可以降低材料的使用成本!

如果材料对放射性核素吸附后不能解吸%那么实

现材料对放射性核素的超强固化性质%在放射性

核素的固化处理方面同样具有重要的意义(本实

验中在吸附达到平衡后%分别用
)'"7%&

)

J

和

)'))"7%&

)

J

的
PO&

对吸附后的石墨烯进行清

洗%然后再次吸附铀%结果示于图
!

(由图
!

可知"

用
)'"7%&

)

J

的
PO&

清洗后%石墨烯对铀的吸附几

乎没有降低%说明用
)'"7%&

)

J

的
PO&

清洗后%吸

附在石墨烯上的铀可以全部清洗掉%而且石墨烯可

以重复使用!用
)'))"7%&

)

J

的
PO&

清洗后%石墨

烯对铀的吸附明显降低%说明用
)'))"7%&

)

J

的

PO&

清洗后%吸附在石墨烯上的铀不能全部清洗

掉%部分在石墨烯表面以络合形式存在的铀形成

稳定的结构%在弱酸条件下无法从石墨烯表面解

吸%石墨烯无法重复使用(因此在弱酸性条件下%

铀在石墨烯表面形成稳定的络合物%可以实现铀

的高效固定(
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&&&初始值% &&&
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)

JPO&

清洗%

&&&
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)
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清洗

图
!

!

石墨烯对铀的吸附和循环利用
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62.2%H5328

A

!

结
!

论

采用
P,772-8

方法制备的氧化石墨烯作为

吸附剂%研究了不同实验条件下氧化石墨烯对铀

的吸附性质%结果表明"

"A#

第
#

期
!!

肖宇琛等"氧化石墨烯对
L

#

#

$的吸附



#

"

$石墨烯对铀具有超强的吸附能力!

#

#

$铀的吸附受
<

P

影响而几乎不受离子强

度影响%说明铀的吸附机理主要为内层表面络合

而不是离子交换或者外层络合!

#

A

$石墨烯对铀的吸附随温度升高而增强%

吸附是一个吸热反应过程!

#

!

$石墨烯吸附铀后%在强酸性条件下可以

解吸后再重复利用%而且吸附能力没有降低%在弱

酸性条件下吸附后的铀不能完全解吸%石墨烯对

铀的强络合能力可以在铀的固化方面具有非常好

的应用前景(
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