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摘要!以阳江中低放核废物处置库围岩花岗岩为研究对象#通过静态吸附实验探究了阳江花岗岩围岩吸附

.̂

)[的行为#详细研究了接触时间'初始浓度'反应温度'

V

I

值'阴阳离子对花岗岩吸附行为的影响#并通过

表征手段研究了阳江花岗岩的物化组成$结果表明"阳江花岗岩是一种主要由硅氧化物构成的岩石#吸附后

其表面变得粗糙$吸附在
"4

达到吸附平衡#属于化学吸附行为$吸附和
@0/

?

8-6.

等温模型拟合效果更好#

.̂

)[更多吸附在阳江花岗岩的表面$酸性和碱性环境均会削弱阳江花岗岩对
.̂

)[的吸附能力#且升高温度和

增大初始浓度均有利于吸附$地下水中存在的
R0

)[

'

Z

?

)[

'

S3

#[

'

(C

\

#

均会抑制阳江花岗岩对
.̂

)[的吸附#

RC

)\

#

会和
.̂

)[生成聚合物而干扰吸附$此研究可以为阳江中低放核废物处置库的安全评估提供一定参考$
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核能迅猛发展#在给人类带来便利的同时也

造成了核废物的困扰#近年来核废物的处理处置

越来越受到了人们的关注$目前在国际上最认可

的核废物处置方法是地质处置$地质处置为了隔

绝放射性废物采用多层设计)

>

*

#通过废物固化体'

固化体包装'缓冲回填材料'地质围岩四重屏障将

放射性核素和生物圈彻底阻隔$但是#当前三重

工程屏障逐渐失效或遭遇意外受到破坏时#地质

围岩便成为了阻隔核素和外界环境的最后一道屏

障#如果其选择不当将造成核素外泄的可怕后

果)

)

*

$因此#处置库围岩的选择对于处置库的安

全性和长期稳定性至关重要#围岩对放射性核素

的阻滞作用也被列为了处置库安全性能评价体系

中的重要因素$目前#围岩的预选岩石有黏土岩'

凝灰岩'岩盐'花岗岩等$其中#花岗岩由于机械

性能稳定性'低渗透性%无裂缝&'高导热率等优

点#被我国多处核废物处置库选定为围岩$

更好地了解放射性核素在花岗岩上的物理化

学行为#对于准确评估这些以花岗岩为围岩的核废

物处置库的安全性至关重要)

#

*

#目前已有大量相关

研究)

!=D

*

$姜涛等)

>*

*研究了北山花岗岩吸附
(

V

的

吸附行为#研究发现升高温度不利于花岗岩对
(

V

的吸附#且酸性和碱性条件均会抑制吸附$吴涵玉

等)

>>

*研究了北山花岗岩吸附
R9

[的作用机制#结

果表明"花岗岩的组成矿物黑云母和长石对于花岗

岩的吸附均有贡献#且地下水会抑制花岗岩的吸附

阻滞能力$郭治军等)

>)

*研究了
T-

%

'

&在北山花

岗岩上的吸附行为#研究发现"

T-

%

'

&在北山花

岗岩上的吸附作用可以用
>

个离子交换反应和

)

个内层表面配合反应来定量解释#且北山花岗岩

对
T-

%

'

&的阻滞能力较强#在浓度很小时其
)

4

值

可以达到
>*

!

8@

(

?

$

@33

等)

>#

*研究了低氧%

!

%

C

)

&

为
>*

\F

&

>*

\E

&及大气条件%

!

%

C

)

&

?

)>a

&下台湾

花岗岩对
R9

[的吸附行为#研究发现有氧和低氧两

种体系下吸附行为没有明显差异#且其吸附均和

S.3-/4&627

等温模型拟合效果更好$

,0/

等)

>!

*研究

了台湾花岗岩对
3̂

%

-

&的吸附行为和花岗岩组成

矿物的关系#结果表明"

3̂

%

-

&在花岗岩上的吸附

与离子强度无关#去除花岗岩中的结晶铁氧化物

会降低花岗岩对
3̂

%

-

&的吸附能力$

上述研究已囊括了我国多处花岗岩#尤其是作

为高放核废物处置库围岩的北山花岗岩#已经有了

大量相关研究$但因为阳江核废物处置库正处于

建设阶段#还没有人研究其花岗岩围岩的吸附性

能$且迄今为止对花岗岩吸附的研究更多涉及
J

'

L

'

R9

'

R%

'

(6

'

U-

等元素)

+

#

F

#

>"=>+

*

#虽然也有关于
.̂

的研究#但其大多是关于扩散的研究或是年代较为

久远)

>E=>D

*

$

.̂

广泛存在于武器试验场和核废物处

置库的土壤和地下水中)

)*

*

#其化学性质和
R0

较为

相似#如进入人体将会造成骨骼和造血细胞损伤#

是评价放射性处置库安全性需要重点关注的核素

之一$因此#研究
.̂

在阳江花岗岩上的吸附行为

对于评估阳江地区处置库的长期性能非常有意义$

本工作拟以阳江花岗岩为研究对象#通过一系

列表征手段研究花岗岩围岩的矿物'元素和官能团

组成#以及吸附前后的形貌变化#并进行静态吸附

实验#研究在接触时间'反应温度'

V

I

'竞争吸附离

子等不同因素作用下#花岗岩围岩对
.̂

)[的吸附行

为$此研究可对阳江中低放核废物处置库的基础

数据作补充#并为其安全评估提供一定参考$
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实验部分
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试剂和仪器

花岗岩取自阳江在建中低放核废物处置库附

近深度为
>E#8

的花岗岩岩层$氯化锶'氯化

镁'氯化钙'氯化铁'碳酸钠'氢氧化钠#均购于中

国国药化学试剂有限公司!硝酸'盐酸#购于天津

市光精细化工研究所$整个实验过程使用的化学

药品均为分析纯#并使用了优普超纯水系统中获

得的超纯水%
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型红外吸收
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型纯水机#四川优普超
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型恒温振荡器#金坛

科技仪器公司$
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!

花岗岩表征

将花岗岩吸附前后的样品干燥后用于表征$

花岗岩的矿物和元素组成由
]

射线衍射分析仪

和
]

射线荧光光谱仪扫描得到#其中
]5B

扫描

的角度为
"g

&

E*g

!官能团组成由红外吸收光谱仪

测得!吸附前后的表面形貌和元素组成由场发射

扫描电镜测得#放大倍数为
"***

&

)****

倍!花

岗岩的零电荷点由
H3:0

电位分析仪测得#溶质为

*'*>8%&

(

@

的
(0R&

溶液$

79:

!

吸附实验

采用批量静态吸附实验探究̂
.

)[在花岗岩上的

吸附行为$阳江地区所取得的花岗岩样品经过清洗

干燥研磨过
)**

目筛后用于吸附实验$称取若干份

*'>F*

?

阳江花岗岩置于聚丙烯离心管中#离心管规

格为
>*8@

#加入
!'"8@

去离子水#室温下振荡一

夜达到预平衡!再向离心管中加入
!'"8@

的
.̂

)[

%

,

*

c"*8

?

(

@

&溶液#通过加入微量盐酸或氢氧化钠

溶液#将
V

I

值调整到所需值后#置于振荡箱中振荡

F4

达到吸附平衡后#取出实验样品在离心机中以

>****.

(

86/

的转速离心
#*86/

分离固液相#吸取上

清液稀释后用
LRU=Ẑ

测试管中剩余
.̂

)[浓度$通

过式%

>

&'%

)

&计算平衡吸附容量%

H3

&和吸附率%

,

&$

H3

*

,

*

3

,

3

2

&

%

>

&
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,

*

3

,

3

,

*

4

>**a

%

)

&

式中"

,

*

'

,

3

#

.̂

)[ 溶液的初始和平衡质量浓度#

8

?

(

@

!

2

#样品的质量#

?

!

&

#吸附样品总体积#

8@

$
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结果与讨论
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阳江花岗岩的表征分析

89797

!

T̂Z=TB̂

分析
!

吸附前后阳江花岗岩的

形貌示于图
>

%

0

&'%

P

&$由图
>

%

0

&'%

P

&可知"阳江花

岗岩呈现层状分布#包含很多不规则的碎片#和高

放核废物处置库围岩北山花岗岩具有相似的形

貌)

+

*

!吸附后阳江花岗岩仍为片状或层状结构#形

貌没有发生大的改变#但其表面变得粗糙零碎#推

测可能与花岗岩部分可溶成分的溶解有关)

)>

*

#花

岗岩粉末经振荡相互摩擦以及可溶解成分溶解而

变得粗糙零碎$对吸附后的阳江花岗岩进行能谱

扫描#能谱图像示于图
>

%

2

&$由图
>

%

2

&可知"阳江

花岗岩上的主要元素有
C

%

!)')>a

#质量分数#下

同&'

6̂

%

)E'")a

&等#证实了其主要由硅氧化物构

成$其中#能谱图像中存在
.̂

的分布峰#证实了

.̂

)[被吸附在花岗岩上$

89798

!

]5B

分析
!

阳江花岗岩的
]5B

图谱示于

图
)

$由图
)

可知"阳江花岗岩主要组成矿物有石

英%

)#'Fa

&

)!'Ea

#质量分数#下同&'钠长石

%

!*')a

&

!#'+a

&'微斜长石%

#*'+a

&

#>'#a

&和

黑云母%

#'Fa

&

"a

&$其中#石英的主要成分为

6̂C

)

#原生石英矿石中常伴有
A&

)

C

#

'

R0C

'

Z

?

C

等!

钠长石的主要成分为
(0

%

A&̂6

#

C

F

&

=R0

%

A&

)

6̂

)

C

F

&#并

含有少量的
Y6

![

'

S3

#[

'

S3

)[

'

Z/

)[

'

Z

?

)[

'

.̂

)[等!

微斜长石的主要成分为
eA&

)

%

A&̂6

#

C

>*

&%

CI

&

)

!黑云

母的主要成分为
(0

)

C

-

A&

)

C

#

-

+̂6C

)

$阳江花岗

岩的主要矿物组成和北山花岗岩相似#但阳江花岗

岩中黑云母含量低于北山花岗岩%

"'*a

&

>)a

&#而

含有比北山花岗岩%

>)a

&

)#a

&更多的石英)

>>

*

$

8979:

!

]5S

分析
!

阳江和北山花岗岩中氧化物

的质量分数列入表
>

$由表
>

可知"阳江花岗岩

由硅氧化物构成#

6̂C

)

占
+E'+Fa

#和
T̂Z=TB̂

结果一致!同时阳江花岗岩也含有
A&

)

C

#

'

e

)

C

'

S3

)

C

#

等常见于长石和黑云母的成分$对比发现#阳

江花岗岩中组成石英的
6̂C

)

占
+E'+Fa

#与北山花

岗岩的
+D'>*a

相比略低一点#但其
"'E)a

的
S3

)

C

#

和
"'*#a

的
R0C

含量与北山花岗岩相比而言处在

一个较高的水平$阳江花岗岩的
e

)

C

含量高

于北山花岗岩#这可能和阳江花岗岩的微斜长石

)")

核化学与放射化学
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%

0

&+++吸附前的
T̂Z

图#%

P

&+++吸附后的
T̂Z

图#%

2

&+++吸附后的
TB̂

图

图
>

!

阳江花岗岩的
T̂Z=TB̂

图像

S6

?

<>

!

T̂Z=TB̂ 680

?

3%1N0/

?K

60/

??

.0/6:3

含量有关#其他微量元素含量也略有差别)

)

*

$

;

+++石英#

:

+++钠长石#

@

+++黑云母#

A

+++伊利石#

2

+++方解石#

#

+++磁铁矿#

B

+++微斜长石

图
)

!

阳江花岗岩的
]5B

图像

S6

?

<)

!

]5B680

?

3%1N0/

?K

60/

??

.0/6:3

8979;

!

SYL5

分析
!

SYL5

可以探究阳江花岗

岩官能团的构成#结果示于图
#

$其中
!+!'*D

'

"#)'*+28

\>反映为
6̂

+

C

+

6̂

的振动吸收峰#

EE)'))

'

E)>'E#28

\>是
6̂

%

A&

&+

C

的弯曲振动

吸收峰#

>*)D'))28

\>对应
6̂

+

C

键的伸缩振动

吸收峰#

#!!D'D#28

\>是+

CI

的伸缩振动吸收

峰#对应于基团的层间水和吸附在花岗岩上的水

分子#和所报道的花岗岩主要官能团一致)

))

*

$

8979J

!

H3:0

电位分析
!

通过
H3:0

电位分析仪可

以测定分散粒子上的融合稳定层与连续相之间的

势差)

)#

*

#在
*'*>8%&

(

@(0R&

溶液中测定了阳江

花岗岩样品的
H3:0

电位#

H3:0

电位分析的结果示

于图
!

$由图
!

可知"阳江花岗岩
V

I

HUR

%零电荷

点&

?

"'#*

!当
V

I

%

"'#*

时#阳江花岗岩表面带

正电荷#阳江花岗岩表面的静电斥力不利于其对

.̂

)[的吸附!当
V

I

'

"'#*

时#阳江花岗岩表面带

负电荷#更有利于吸附$这与
I3

等)

)!

*测量的北

山花岗岩的
V

I

HUR

%

"'"+

&相近$

898

!

吸附结果与讨论

89897

!

接触时间的影响
!

在不同接触时间下阳

江花岗岩对
.̂

)[的吸附量变化示于图
"

$由图
"

可知"阳江花岗岩的吸附分为两个阶段#第一阶

表
>

!

阳江花岗岩和北山花岗岩)

)

*的氧化物含量

Y0P&3>

!

CG6432%/:3/:9%1N0/

?K

60/

??

.0/6:30/4Q36970/

?

.0/6:3

)

)

*

花岗岩

来源

.

(

a

6̂C

)

A&

)

C

#

e

)

C S3

)

C

#

R0C (0

)

C Z

?

C U

)

C

"

Z/C

阳江
+E'+F >*'F! F'>+ "'E) "'*# *'"+ *'#! *'#* *'>+

北山
+D'>* >+'DD #'EF >'FE *'>D "'D" >'#F *'>#

#")

第
#

期
!!

蒋
!

巧等"
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)[在阳江花岗岩上的吸附行为



段#吸附量在
)!7

内迅速增加#

)!7

后吸附速率

逐渐减慢#进入吸附的第二阶段#吸附最终在
"4

达到吸附平衡#平衡吸附容量为
*'E)>8

?

(

?

#去

除率为
"E'+Fa

$实验所得的阳江花岗岩吸附

.̂

)[的平衡时间和王青海)

>D

*

'

]-

)

)>

*等所得较为

接近#但吸附平衡时间远长于其他岩石的吸附平

衡时间#如蛭石和蒙脱石)

)"

*

$为了进一步研究阳

江花岗岩吸附
.̂

)[的吸附动力学#将吸附拟合了

图
#

!

阳江花岗岩的
SYL5

图像

S6

?

<#

!

SYL5680

?

3%1N0/

?K

60/

??

.0/6:3

图
!

!

阳江花岗岩的
H3:0

电位

S6

?

<!

!

H3:0

V

%:3/:60&%1N0/

?K

60/

??

.0/6:3

准一级和准二级动力学方程#所用到的准一级和

准二级动力学方程如式%

#

&'%

!

&

)

)+

*

$

H/

*

H3

%

>

3

3

3

K

>

/

& %

#

&

H/

*

H

)

3

K

)

/

>

+

H3

K

)

/

%

!

&

式中"

H3

#吸附平衡时花岗岩对
.̂

)[的吸附容量#

8

?

(

?

!

H/

#任意
/

时刻花岗岩对
.̂

)[ 的吸附量#

8

?

(

?

!

K

>

#准一级吸附速率常数#

4

\>

!

K

)

#准二级

吸附速率常数#

?

(%

8

?

-

4

&$动力学方程的拟合

曲线示于图
"

#相关拟合参数列入表
)

$由图
"

和

表
)

可知"吸附拟合准二级动力学方程线性更好#

线性相关系数达到了
*'DD)

#说明阳江花岗岩吸

附
.̂

)[主要以化学吸附为主$准二级动力学方程

拟合所得的平衡吸附容量为
*'E#+8

?

(

@

#与实验

所得平衡吸附容量%

*'E)>8

?

(

?

&也更为接近$

)DFe

#

,

*

c)"8

?

(

@

#固液比为
)*

?

(

@

#

&cD8@

#

V

IcE

+ +++ 准二级#

==

+++ 准一级

图
"

!

不同接触时间下阳江花岗岩对
.̂

)[的

吸附量以及动力学曲线

S6

?

<"

!

.̂

)[

049%.

V

:6%/20

V

026:

;

0/4b6/3:622-.W39

%1N0/

?K

60/

??

.0/6:3-/43.46113.3/:2%/:02::683

表
)

!

阳江花岗岩吸附
.̂

)[的动力学方程拟合参数

Y0P&3)

!

S6::6/

?V

0.083:3.9%1b6/3:623

O

-0:6%/%1N0/

?K

60/

??

.0/6:3049%.

V

:6%/%1̂ .

)[

准一级 准二级

K

>

(

4

\>

H3

#

>

(%

8

?

-

?

\>

&

!

)

K

)

(%

?

-

8

?

\>

-

4

\>

&

H3

#

)

(%

8

?

-

?

\>

&

!

)

#'F#F *'E*F *'D>! *'DD) *'E#+ *'DD)

89898

!

.̂

)[初始浓度的影响
!

.̂

)[的初始浓度

会对阳江花岗岩的吸附行为造成较大影响#不同

.̂

)[初始浓度下阳江花岗岩的平衡吸附容量示于

图
+

$由图
+

可知"

.̂

)[的初始浓度较低时#阳江

花岗岩吸附
.̂

)[的能力随着
.̂

)[初始浓度增加而

增加!在
.̂

)[初始浓度较高时#吸附容量增加速率

变得缓慢#并趋于平衡$说明即使面对
.̂

)[浓度

较高的核废物#阳江花岗岩仍具有一定的阻滞能

力$这种现象表明吸附位点的饱和度随
.̂

)[浓度

增加而增加)

)E

*

#吸附率由于花岗岩吸附位点有限

随
.̂

)[浓度增加而减小#在核素初始质量浓度为

"**8

?

(

@

时#阳江花岗岩对
.̂

)[的吸附达到最大

!")
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吸附量
>'))D8

?

(

?

#此时去除率仅为
!'D>a

$为

了进一步探究阳江花岗岩的吸附行为#拟合了

@0/

?

8-6.

和
S.3-/4&627

两种等温吸附模型#两种

)DFe

#

/cF4

#固液比为
)*

?

(

@

#

&cD8@

#

V

IcE

+ +++

@0/

?

8-6.

!

==

+++

S.3-/4&627

图
+

!

不同
.̂

)[初始浓度下阳江花岗岩的

平衡吸附容量以及吸附等温线

S6

?

<+

!

T

O

-6&6P.6-8049%.

V

:6%/20

V

026:

;

0/4

049%.

V

:6%/69%:73.8%1N0/

?K

60/

??

.0/6:3049%.

V

:6%/

0:46113.3/:6/6:60&̂ .

)[

2%/23/:.0:6%/9

模型的方程如式%

"

&'%

+

&$

H3

*

)

S

,

>

-

3

%

"

&

H3

*

H8

)

@

-

,

3

>

+

)

@

-

,

3

%

+

&

式中"

H8

#花岗岩对
.̂

)[ 的最大吸附量#

8

?

(

?

!

)

@

#

@0/

?

8-6.

模型吸附常数!

)

S

和
>

(

-

为
S.3=

-/4&627

模型吸附常数$拟合结果示于图
+

#线性

相关系数列入表
#

$阳江花岗岩的吸附过程与

@0/

?

8-6.

吸附等温线%

!

)

c*'DD+

&拟合效果更

好#表明阳江花岗岩吸附
.̂

)[是单层吸附的过程#

且计算得
.̂

)[的最大吸附量为
>')"E8

?

(

?

#和实

验值接近$将阳江花岗岩的吸附量数据和其他核

废物处理处置所用到岩石对
.̂

的吸附数据进行

对比#结果列入表
!

$由表
!

可知"阳江花岗岩吸

附
.̂

)[的能力明显弱于膨润土'白云石等回填材

料#不利于粉碎后作为回填材料使用$但阳江花

岗岩作为围岩#其吸附
.̂

)[的能力与北山花岗岩

相近#且具有低渗透性%无裂缝&的特点#可以很好

地减少
.̂

的释放和迁移#将
.̂

阻滞在处置库内$

表
#

!

阳江花岗岩吸附
.̂

)[的等温拟合参数

Y0P&3#

!

L9%:73.80&16::6/

?V

0.083:3.9%1N0/

?K

60/

??

.0/6:3049%.

V

:6%/%1̂ .

)[

@0/

?

8-6.

等温模型
S.3-/4&627

等温模型

)

@ H8

(%

8

?

-

?

\>

&

!

)

)

S

>

(

-

!

)

*'*E) >')"E *'DD+ *'!*) *'>D! *'F>*

表
!

!

不同岩石吸附
.̂

)[的平衡吸附容量

Y0P&3!

!

T

O

-6&6P.6-8049%.

V

:6%/20

V

026:

;

%1̂ .

)[

049%.P34P

;

46113.3/:.%2b9

岩石种类 实验方法
平衡吸附容量(

%

8

?

-

?

\>

&

文献

膨润土 静态吸附
>D'E>

)

)F

*

累托石 静态吸附
>>'F#

)

)F

*

沸石 静态吸附
>)')E

)

)F

*

白云石 静态吸附
#)')"F

)

)D

*

沸石 静态吸附
!F

)

#*

*

埃洛石黏土 静态吸附
#"'E

)

#>

*

北山花岗岩 静态吸附
>

)

)>

*

阳江花岗岩 静态吸附
>'))D

本工作

8989:

!

温度的影响
!

由于放射性衰变热#温度会

影响花岗岩的吸附行为$温度对吸附的影响示于

图
E

%

0

&$由图
E

%

0

&可知"阳江花岗岩的平衡吸附

容量随温度的增加而增加$为了解释吸附的热力

学行为#实验数据借助热力学方程%

E

&和%

F

&拟合

得到三个基本的热力学参数列入表
"

#拟合图像

示于图
E

%

P

&$

.̂

)[在阳江花岗岩上的吸附热力

学参数
,

C

%

*

#说明吸附反应自发进行!

,

N

'

*

说明阳江花岗岩吸附
.̂

)[会吸收热量#这也解释

了阳江花岗岩的吸附量随温度升高而升高)

#)

*

!

,

6

'

*

表明吸附体系稳定#这说明吸附过程的随

机性自发增加)

##

*

$综上#热力学参数说明阳江

花岗岩吸附
.̂

)[是一个自发进行的吸热过程#核

废物在处置过程中散发的热量一定程度上可以

促进阳江花岗岩对
.̂

)[的吸附行为$

&/)

4

*

,

6

,

3

,

N

,

4

>

7

%

E

&

,

C

*,

N

3

7

,

6

%

F

&

其中"

,

#理想气体常数#

F'#>!,

(%

e

-

8%&

&!

7

#反

应温度#

e

!

,

N

#反应焓变#

b,

(

8%&

!

,

6

#反应熵

变#

b,

(%

8%&

-

e

&!

,

C

#吉布斯自由能#

b,

(

8%&

$

"")

第
#
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,

*

c)"8

?

(

@

#

/cF4

#固液比为
)*

?

(

@

#

&cD8@

#

V

IcE

图
E

!

不同温度下阳江花岗岩的平衡吸附容量%

0

&及热力学拟合曲线%

P

&

S6

?

<E

!

T

O

-6&6P.6-8049%.

V

:6%/20

V

026:

;

%1̂ .

)[

%

0

&
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的影响
!

矿物表面和水性金属离子

的质子化作用强烈依赖于
V

I

#图
F

为
V

I

对阳江

花岗岩吸附
.̂

)[的影响$由图
F

可知"

V

I

对阳

江花岗岩吸附
.̂

)[有显著影响#酸性较强时吸附

受到明显抑制#在
V

Ic+

时吸附效果最佳$可能

有以下两点原因"第一#阳江花岗岩的
V

I

UHR

?

"'#*

#对于
V

I

%V

I

UHR

时#花岗岩表面吸附位点

的质子化%式%

D

&&相较于脱质子化%式%

>*

&&更占

优势)

#!

*

#导致花岗岩表面带正电荷而抑制了花岗

岩对
.̂

)[的吸附$其次#

I

[大量存在于酸性条件

下#会占据一部分吸附位点)

)"

*

$因此#阳江花岗岩

吸附̂
.

)[在酸性条件下受到明显抑制$而在碱性

条件下%

V

I

'

E

&

CI

\会和
.̂

)[形成配合物
.̂CI

[

#

从而不利于吸附)

#"

*

$基于以上研究#在处置含有

.̂

的核废物过程中规避酸性的填埋环境对于处

置库的长期安全更有利$

质子化"

C

6̂C

d

I[I

56

[

6̂C

d

I

[

)

%

D

&

去质子化"

C

6̂C

d

I[CI

\

\I

)

56

C 6̂C

\

d

%

>*

&

8989J

!

阴阳离子的影响
!

地下水中存在各种复

杂的阴阳离子#会对花岗岩的吸附行为造成一定

影响#这里参考了各地地下水的成分)

D

#

>!

*

#选择了

地下水中常见的五种离子
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)[
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RC

)\

#

'

(C

\

#

#探究其对阳江花岗岩吸附行为的影

响#结果示于图
D

$由图
D

可知"

S3

#[

'

R0

)[

'

Z

?

)[三种阳离子均会抑制阳江花岗岩对
.̂

)[的

吸附#且抑制效果明显#三价离子抑制能力强于二

价离子$这可能是因为阳离子会和
.̂

)[形成竞争

吸附而抑制吸附)

#+

*

$

(C

\

#

也会轻微抑制阳江花

岗岩的吸附行为#这里考虑是由于
(C

\

#

的存在影

响了花岗岩的表面电位)

)#

*从而影响了阳江花岗

岩的吸附行为$而
RC

)\

#

存在时的样品去除率达到

了
DF'!+a

#这可能因为̂
.

)[和
R0

)[性质相似#

RC

)\

#

和
.̂

)[发生配位生成了不溶于水的
.̂RC

#

)

#E

*

#从

而使
.̂

)[沉降了下来$为了验证猜想#设置了一

+")
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个不含有阳江花岗岩的对照样品#测量其上清液

.̂

)[浓度仅为初始浓度的
E'>+a

#证实了去除率

是阳江花岗岩和
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)\

#

共同作用的结果$这和
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&在北山花岗岩上的吸附有相似效应)
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论

本研究通过各种表征手段研究了阳江花岗岩

的物化性质#并通过静态吸附实验研究了接触时

间'初始浓度'温度'

V

I

和阴阳离子对阳江花岗

岩吸附
.̂

)[的影响#得到了如下结论$

%

>

&阳江花岗岩是一种主要由硅氧化物构成

的岩石#呈现不均匀的片状或层状结构!石英'钠

长石'微斜长石和黑云母是阳江花岗岩的主要组

成矿物#其矿物组成和氧化物含量和北山花岗岩

均存在少许差异$吸附前后阳江花岗岩的形貌总

体变化不大#仅表面变得粗糙$

%

)

&阳江花岗岩对̂
.

)[的吸附在
"4

时达到平

衡#更加符合准二级动力学方程#属于化学吸附$

%

#

&阳江花岗岩对̂
.

)[的吸附量随
.̂

)[初始浓

度升高而增加#直至趋于饱和#在̂
.

)[初始质量浓度

为
"**8

?

(

@

时取得最大吸附量为
>'))D8

?

(

?

$吸

附过程与
@0/

?

8-6.

等温吸附模型拟合效果更好#

说明̂
.

)[更多吸附在花岗岩的表面$和其他研究

结果对比可知#阳江花岗岩吸附能力明显弱于膨润

土等回填材料#不利于粉碎后作为回填材料使用$

%

!

&升温可以促进阳江花岗岩的吸附#拟合

热力学方程表明阳江花岗岩吸附
.̂

)[是一种自发

进行的吸热过程#说明核废物在处置过程中产生

的衰变热可以在一定程度上促进阳江花岗岩对

.̂

)[的吸附$

%

"

&阳江花岗岩在中性条件下吸附效果更

好#酸性和碱性均会抑制阳江花岗岩的吸附行为!

地下水中存在的
R0

)[

'

Z

?

)[

'

S3

#[

'

(C

\

#

均会抑

制花岗岩对
.̂

)[的吸附#其中
RC

)\

#

会和
.̂

)[生成

聚合物沉降下来而干扰吸附$因此含
.̂

的核废

物应填埋在中性环境下#且处置过程中应该严格

监测地下水的流向以确保处置库的安全$

上述研究可以补充阳江中低放核废物处置库

的基础数据#相关数据可以用于后续迁移扩散模

拟#可以为阳江中低放核废物处置库的安全评估

提供一些参考$
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