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摘要!采用
M.994/:

方法和化学共沉淀方法&合成了磁性氧化石墨烯#
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%材料&并以此作为吸附剂材料&

采用静态批式实验方法研究了其对
S%

#
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%的吸附去除机理(结果显示
]

'

NP

具有良好的饱和磁场强度&易

于利用外加磁场实现吸附后的固
?

液分离(
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%在
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NP

表面的吸附几乎不受背景离子强度的影响&而受

C

M

的影响显著(其吸附可快速达到平衡&吸附动力学符合准二级速率方程(升高温度可有效促进吸附(吸

附等温过程符合
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R

9.7/

模型(热力学参数的分析表明
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表面的吸附为自发吸热过程(
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S%

是核工业放射性废水的重要组成核素之

一&其
3

衰变#

,

"
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)

b@')B1

%时会伴随放出两种能

量分别为
"'"B#]4$

和
"'##)]4$

的高能
5

射

线(人体若持续受到,*

S%

的放射性照射&会严重



损害体内血液细胞组织&引起血液系统疾病&甚至

死亡(因此为了减小人类健康的放射性风险及保

护环境&必须对含,*

S%

的放射性废水进行处理(

常用的污染废水处理方法有沉淀法)膜分离技术)

离子交换法和吸附法等+

"

,

&其中吸附法因其吸附

容量大)稳定性强)二次污染小和经济可靠等特

点&广受青睐(

石墨烯作为一种碳纳米材料&因其优异的理

化性质&特别是其巨大的表面积#理论上可达

),#*9
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+

)

,

%&在水中污染物去除方面展现出很

大的应用前景(然而&石墨烯在水中的分散性很

差&会严重降低与水中污染物的接触面积&所以未

经改性的石墨烯直接用作吸附剂去除水中污染物

的效果并不理想+
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氧化石墨烯#

NP

%是一种重要的功能性石墨

烯材料&其表面和边界具有丰富的含氧官能团&对

很多种重金属污染都具有良好的吸附性能+
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(据

文献+
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,报道&氧化石墨烯对
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%的最大吸附

容量可以达到
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&是活性炭材料的
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倍(为进一步提高氧化石墨烯的实用性能&

可行的方法之一就是利用无机纳米粒子或有机官

能团进行改性+
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,合成了聚丙烯腈'氧化

石墨烯的偕氨肟化复合材料&其对铀的吸附量达
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(在吸附剂材料无机改性方面&常用纳

米粒子主要包括
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金属或金属氧化物+
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&其中&铁磁性氧化物
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改性的吸附剂材料&易于利用外加磁场进

行固
?

液分离和收集&优点突出(文献+
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,报道合

成了具有磁性的碳纳米管'
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复合材料&并研

究了其对
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%等重金属污染的吸附行为(

基于以上分析&本工作以石墨为原料&采用

M.994/:

方法和化学共沉淀方法&逐步合成磁性

氧化石墨烯#
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%材料(采用傅里叶红外

#

_EG6
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K

射线衍射#

K6̂

%和振动样品磁强计

#

$[]

%对其官能团)晶体结构和饱和磁场强度等

进行表征分析(同时以稳定
S%

#

'

%替代放射性

,*

S%

#
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%&采用批式吸附实验方法&对
S%

#
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%在

磁性氧化石墨烯表面的吸附行为展开系统研究(
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仪器与材料

石墨粉)高锰酸钾)浓硫酸)
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过氧化

氢)六水三氯化铁)氯化亚铁)氨水)无水乙醇&分

析纯&国药集团化学试剂有限公司(溶液均由
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超纯水配置而成(
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型
K

射线衍射仪&荷兰帕纳科
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型傅里叶红外变换光谱仪&德国
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型超声波清洗机&昆山禾创超声仪器有

限公司!
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型紫外'可见光分光光度计&上

海美普达仪器有限公司(
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磁性氧化石墨烯的制备与表征
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制备方法

首先&以石墨粉为原料&采用
M.994/:

方

法&制备氧化石墨烯#

NP

%(在冰盐浴#

0

@e

%和

机械搅拌条件下&将
)'*

R

石墨粉加入
)@9F

5b+>\

的浓硫酸中&再少量多次加入
,

R

高锰

酸钾&持续反应
#*970

(在此低温阶段&主要为

氧化剂#高锰酸钾)浓硫酸%与石墨之间的插层反

应(将反应容器移入
#@e

的恒温水浴锅中&再持

续反应
#8

&使石墨被充分氧化(然后缓慢加入

"**9F

超纯水&反应温度升高到
>@e

(在此温

度下&主要为氧化石墨片层的剥离反应&持续
"8

(

反应结束后&加入
)*9F5b#*\

过氧化氢溶液

去除残留氧化剂(用
$

b"*\

盐酸清洗至无硫酸

根&用超纯水清洗至
C

M

接近于
B

(超声
#*970

得到氧化石墨烯&在
!*e

下烘干后备用(

利用上一步得到的氧化石墨烯&采用化学共

沉淀方法制备磁性氧化石墨烯#
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%(将
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的
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氧化石墨烯超声分散
#*970

(将
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和
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_4S&
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)

P

加入

)@9F

超纯水中搅拌得到铁盐溶液(在
,*e

恒

温水浴和通入氮气的条件下&在圆底三口烧瓶

中加入超声后的氧化石墨烯分散液&再加入铁

盐溶液&然后加入
#*\

氨水调整混合液
C

M

至

"*

&持续搅拌
"8

(在氮气保护氛围下&反应生

成磁性
_4

#

P

!

纳米颗粒&并与氧化石墨烯有效

结合(最后&得到的磁性氧化石墨烯用磁铁分

离收集&用超纯水和无水乙醇清洗&在
!* e

下

烘干备用(
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傅里叶红外光谱分析

制备的氧化石墨烯#

NP

%和磁性氧化石墨烯

#

]

'

NP

%的傅里叶红外光谱图示于图
"

(从图
"

中
NP

的红外谱线&可以看出石墨被氧化成
NP

后&在
NP

表面出现了多种含氧官能团(其中&
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核化学与放射化学
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a"峰为
P

$

M

伸缩振动峰&

"B)!39

a"

峰表示羧基)酮中羰基的
S P

伸缩振动峰&

",)*39

a"峰为
P

$

M

弯曲振动)环氧基团和骨

架振动峰&
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a"峰对应于
S

$

PM

的伸缩

振动峰&
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a"处为
S

$

P

$

S

的伸缩振动

峰+
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(对比
]

'

NP

的红外谱图&可以发现&

]

'

NP

中除了存在与
NP

相似的特征峰外&在

@>*39

a"处可明显观察到
_4

#

P

!

的特征峰(

图
"

!

NP

和
]

'

NP

的傅里叶红外光谱
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图
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石墨)
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)
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和
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的
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射线衍射谱
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V

射线衍射分析"
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#

石墨)

NP

)

_4

#

P

!

和
]

'

NP

的
K

射线衍射

谱示于图
)

(石墨在
)

%

b),')o

处的特征峰表示

其层间距为
*'#!09

&而
NP

在
)

%

b"*'>o

处的

特征峰表示其层间距为
*'>"09

(对比可以看

出&石墨被氧化成
NP

后&

NP

片层表面的含氧官

能团增加了其粗糙度&层间距明显增大(

]

'

NP

位于
#*'"o

)

#@'!o

)

!#')o

)

@#',o

)

@B'"o

和
,)',o

的衍射峰&与面心立方结构
_4

#

P

!

的#

))*

%)

#

#""

%)#

!**

%)#

!))

%)#

@""

%和#

!!*

%晶面

标准衍射峰#

-ST̂ [27&4(%'"+?*,)+

%

+

"@

,完全相

符(结合傅里叶红外光谱的表征结果&可以说

明在合成
]

'

NP

的过程中
_4

#

P

!

纳米粒子被成

功负载在
NP

表面上&同时
]

'

NP

中有效保留

了一些
NP

原有的表面含氧官能团(此外&

]

'

NP

位于
"*'>o

出现了与
NP

相同的较弱的特

征峰&这说明负载了
_4

#

P

!

后&

]

'

NP

层间距没

有发生明显变化(
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饱和磁场强度分析

图
#

为
]

'

NP

的磁滞回线(从图
#

来看&

]

'

NP

是超顺磁性的&没有剩磁和矫顽力(

]

'

NP

的饱和磁场强 度为
#"'@,49.

'

R

(相比
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#

P

!

粒子的饱和磁场强度
!,'B49.

'

R

+
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&虽然

有所降低&但是足以用来进行吸附后的磁分离(

如图
#

中内插图所示&利用外加磁铁&

]

'

NP

能

够很容易地从水溶液中分离出来(

内插图为外加磁场下
]

'

NP

的固
?

液分离

图
#

!

]

'

NP

的磁滞回线
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#在磁性氧化石墨烯的表面吸附

CA@

!

静态批式实验

对于
S%

#

'

%在制备的
]

'

NP

材料表面的吸

附行为&采用静态批式实验方法开展研究(首先&

向聚乙烯离心管中加入
]

'

NP

分散液和背景离

子
(1S&

溶液&恒温振荡
)!8

以达到预平衡(然

后&向离心管中加入
S%

#

'

%溶液&调节体系中各

种组分浓度&同时用
*'*"9%&

'

F

或
*'"9%&

'

F

的

MS&

或
(1PM

调节体系
C

M

值(最后&恒温振荡

B8

达到吸附平衡后&利用磁铁进行固
?

液分离(

溶液中
S%

#

'

%的浓度由紫外'可见光分光光

度计在
@B>09

处测定的吸光度计算给出(在

]

'

NP

上吸附的百分率则根据公式#

"

%求出(
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为吸附百分率&
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为
S%

#

'

%的初始浓

度&

9%&

'

F

!

$

4

为吸附平衡后
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#
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%的浓度&

9%&
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(
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吸附动力学

在
,b)+>'"@O

)

C

Mb,',d*'"

)

"

'

1b*'+

R

'

F

)

@b*'*"9%&

'

F(1S&

和
$

*

#

S%

#

'

%%

b"',Bk

"*

a!

9%&

'

F

的实验条件下&研究了
S%

#

'
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