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摘要:采用玉米秸秆为原料制备磷酸二氢钾改性的生物炭(ＰＢＣ)ꎬ并用于去除水中的 Ｕ(Ⅵ)ꎮ 对改性前后生物炭进行了
扫描电子显微镜(ＳＥＭ)、傅里叶变换红外光谱(ＦＴ－ＩＲ)和比表面积分析(ＢＥＴ)表征ꎬ结果显示ꎬ改性后的生物炭发生了显著的
结构和化学变化ꎮ 考察了溶液 ｐＨ、生物炭投加量、吸附时间、共存离子等因素对 ＰＢＣ 去除 Ｕ(Ⅵ)效果的影响ꎮ 结果表明ꎬ当
ＰＢＣ 投加量为 ０􀆰 ２ ｇ / Ｌ、溶液初始 ｐＨ＝ ３、温度 ４０℃、吸附时间为 ２４０ ｍｉｎ 时ꎬＰＢＣ 对 Ｕ(Ⅵ)的去除效果最佳ꎬ吸附量可以达到
２２８􀆰 ８７ ｍｇ / ｇꎮ ＰＢＣ 对 Ｕ(Ⅵ)的吸附过程符合准二级动力学方程及 Ｌａｎｇｍｕｉｒ 等温吸附模型(Ｒ２>０􀆰 ９９)ꎬ表明吸附过程是化学单
分子层吸附ꎻＸ 射线光电子能谱(ＸＰＳ)分析证实磷酸基团与含碳官能团参与了 Ｕ(Ⅵ)的吸附固定ꎬ这些发现表明 ＰＢＣ 具有修
复铀污染的潜力ꎮ
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　 　 Ｕ(Ⅵ)作为铀元素最常见的氧化态ꎬ因其在地

质环境中的高迁移性、化学放射性、非生物降解性及

毒性而备受关注[１]ꎮ 铀尾矿的不当处置会导致水

溶性 Ｕ(Ⅵ)进入地下水系统并长期滞留ꎬ进而引发

严重的生态环境问题[２]ꎮ 更为严重的是ꎬ水体中的

Ｕ(Ⅵ)可通过食物链在人体内累积ꎬ诱发癌症、白血

病等致命疾病[３]ꎮ 因此ꎬ开发高效处理含铀废水的

方法已成为当务之急ꎮ
目前ꎬ吸附法因其经济效益显著、去除效率高、

操作简便等优势ꎬ从化学沉淀法、膜分离法、离子交

换、电化学等众多方法中脱颖而出[４－６]ꎮ 尽管研究
人员已开发出零价铁材料[７]、金属有机框架材
料[８]、石墨烯材料[９] 等多种优异的 Ｕ(Ⅵ)吸附剂ꎬ
但这些材料普遍存在制备流程复杂、选择性差或反

应条件苛刻等不足ꎬ限制了其在实际 Ｕ(Ⅵ)污染修

复中的应用ꎮ
生物炭(ＢＣ)作为一种以生物质为原料、经高温

热解制得的富含碳素的固体材料ꎬ具有内部疏松多
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孔ꎬ比表面积大ꎬ吸附能力、氧化能力和阳离子交换

能力强等特点[１０]ꎮ 它可通过物理吸附、静电吸引、
离子交换和络合作用有效去除废水中带正电的重金

属离子ꎬ被视为极具潜力的吸附材料[１１]ꎮ 鉴于生物

炭表面的官能团可与铀发生特定配位以发挥吸附作

用ꎬ开发具有良好比表面积和丰富表面官能团的生

物炭成为提高其除铀效率的重要改性方向ꎮ
玉米秸秆因其生长周期短、产量高、分布广、碳

源丰富等优势ꎬ被广泛用于制备生物炭ꎬ并在处理重

金属废水领域得到了深入研究[１２]ꎮ 然而ꎬ玉米秸秆

生物炭在高温碳化过程中会丧失部分对铀结合能力

强的官能团ꎬ导致其对 Ｕ(Ⅵ)吸附能力下降ꎮ 因

此ꎬ对玉米秸秆生物炭进行适当改性以提升其

Ｕ(Ⅵ)吸附容量显得尤为重要[１３]ꎮ 磷酸盐改性可

以引入含磷官能团ꎬ这些官能团能与铀反应生成高

度稳定的铀酰化合物[１４]ꎮ 同时ꎬ磷酸盐还可通过脱

水、环化和缩合促进生物炭生成新的微孔ꎬ从而增加

其比表面积[１５]ꎮ
基于此ꎬ本研究以农业废弃物玉米秸秆为原料ꎬ

采用 Ｋ２ＨＰＯ４ 预浸渍热解法合成富含磷酸基团和高

比表面积的磷改性生物炭(ＰＢＣ)ꎮ 通过考察不同接

触时间、投加量、溶液 ｐＨ、温度、离子强度、竞争干扰

金属离子等物理化学条件下 ＢＣ、ＰＢＣ 对 Ｕ(Ⅵ)的

吸附特性ꎬ拟合动力学和热力学模型以分析反应机

理ꎮ 此外ꎬ采用 ＳＥＭ、ＦＴ－ＩＲ、ＢＥＴ、ＸＰＳ 等手段探

究 ＰＢＣ 的结构和表面成分及其与 Ｕ(Ⅵ)反应的微

观机理ꎬ旨在为含铀废水处理提供一种高效可行

的方法ꎮ

１　 实验部分

１􀆰 １　 实验材料

实验所用玉米秸秆采自江苏省连云港农田ꎮ 磷

酸二氢钾、偶氮砷(Ⅲ)、氢氧化钠、硝酸、硝酸铀酰、
硝酸铜、硝酸铁等主要化学试剂均购自上海麦克林

生化科技有限公司ꎬ纯度均为分析纯及以上ꎮ
１􀆰 ２　 生物炭(ＢＣ)和磷改性生物炭(ＰＢＣ)的制备

将收集的玉米秸秆洗净风干ꎬ粉碎至 １ ｍｍ 大小ꎬ
于 ６０℃下干燥 １２ ｈꎮ 随后ꎬ在马弗炉中以 １０℃ / ｍｉｎ 的

速率升温至 ５５０℃ꎬ持续热解 ２ ｈ 后自然冷却ꎮ 研磨

后过 ８０ 目筛ꎬ用蒸馏水洗去炭化物表面灰分并烘

干ꎬ得到纯净的玉米秸秆生物炭(简称 ＢＣ)ꎮ
将干燥的玉米秸秆粉末浸渍于 １００ ｍＬ ０􀆰 ２９４ Ｍ

Ｋ２ＨＰＯ４ 溶液中(生物质颗粒与 Ｋ２ＨＰＯ４ 固体质量

比为 １ ∶２) [１６]ꎮ 混合物在常温下以 １５０ ｒ / ｍｉｎ 磁力

搅拌 ２４ ｈ 后ꎬ于 ６０℃下干燥 １２ ｈꎬ抽滤水洗并干燥ꎮ
随后的热解和研磨条件和步骤与 ＢＣ 相同ꎬ所得样

品为 ＰＢＣꎮ
１􀆰 ３　 吸附实验方法

系统考察 ｐＨ、接触时间、生物炭投加量、离子强

度、离子种类对生物炭吸附 Ｕ(Ⅵ)的影响ꎬ并进行

吸附 /解吸循环实验ꎮ 除变量实验外ꎬ每组实验的固

液比均为 ０􀆰 ２ ｇ / ＬꎬＵ(Ⅵ)溶液初始浓度为 ３０ ｍｇ / Ｌꎮ
通过加入少量 ＨＮＯ３ 和 ＮａＯＨ 调节溶液 ｐＨꎻ通过改

变生物炭投加量并在 ４ ｈ 内定时取样测定 Ｕ(Ⅵ)浓
度ꎬ研究反应时间和投加量的影响ꎻ通过设置不同浓

度和种类的钠盐与硝酸盐ꎬ研究离子强度和干扰离

子种类的影响ꎻ利用 ０􀆰 １ ｍｏｌ / Ｌ Ｎａ２ＣＯ３ 对吸附铀后

的 ＰＢＣ 进行脱附ꎬ洗净烘干后再次使用ꎬ完成循环

实验ꎮ 反应完成后用聚醚砜膜(０􀆰 ２２ μｍ)分离固

相ꎬ以偶氮砷(Ⅲ)为显色剂ꎬ采用紫外－可见分光光

度计(ＵＶ)测定 Ｕ(Ⅵ)浓度ꎮ 平衡吸附量(Ｑｅ)及去

除率(Ｒｅ)计算方法如式(１)、式(２)ꎮ
Ｑｅ ＝ [(Ｃ０ － Ｃｅ)Ｖ] / ｍ (１)
Ｒｅ ＝ (１ － Ｃｔ / Ｃ０) × １００ (２)

式中:Ｑｅ 为平衡吸附量ꎬｍｇ / ｇꎻＣ０ 为溶液中初始铀

质量浓度ꎬｍｇ / ＬꎻＣｅ 为吸附平衡时铀质量浓度ꎬｍｇ / Ｌꎻ
Ｖ 为反应溶液体积ꎬｍＬꎻｍ 为生物炭投加量ꎬｇꎮ

２　 结果与讨论

２􀆰 １　 材料表征

ＢＣ 和 ＰＢＣ 的 ＳＥＭ 分析结果如图 １ 所示ꎮ ＢＣ
呈现不规则碎裂的管状形态ꎬ其粗糙表面及孔隙结

构可能源于高温下水蒸气和挥发性化合物从内向外

(ａ)ＢＣ

(ｂ)ＰＢＣ

图 １　 不同放大倍数下 ＢＣ 和 ＰＢＣ 的 ＳＥＭ 图像
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输送形成的通道[１４]ꎮ 与 ＢＣ 相比ꎬＰＢＣ 表面孔结构

显著增加ꎬ可见更多大孔和微孔ꎮ 这可能是由于玉

米秸秆在热解前经磷酸盐预活化ꎬ有效催化并加速

了生物质的分解与脱水过程ꎮ
如表 １ 所示ꎬＰＢＣ 的比表面积为 １４８􀆰 ４５ ｍ２ / ｇꎬ

接近 ＢＣ(７８􀆰 ５７ ｍ２ / ｇ)的 ２ 倍ꎮ 同时ꎬＰＢＣ 具有更大

的平均孔径和孔体积ꎬ表明 Ｋ２ＨＰＯ４ 改性优化了玉

米秸秆生物炭的孔隙结构ꎮ ＰＢＣ 更大的比表面积

和更发达的多孔结构可提供更多活性结合位点ꎬ从
而有效捕获水溶液中的 Ｕ(Ⅵ)ꎮ

表 １　 ＢＥＴ 分析结果

样品

名称

ＢＥＴ 比表面积 /

(ｍ２􀅰ｇ－１)

平均孔径 /
ｎｍ

孔体积 /

(ｃｍ３􀅰ｇ－１)

ＢＣ ７８􀆰 ５７ ２􀆰 ５３ ０􀆰 ０５

ＰＢＣ １４８􀆰 ４５ ２􀆰 ８４ ０􀆰 １１

ＢＣ 和 ＰＢＣ 的 ＦＴ－ＩＲ 光谱如图 ２ 所示ꎮ ＢＣ 红

外谱图中 ３ ４２６ ｃｍ－１附近的吸收峰对应于—ＯＨ 的

伸缩振动ꎬ１ ５７４ ｃｍ－１处的谱带归因于 Ｃ􀪅􀪅Ｏ 的伸缩

振动ꎬ表明可能存在羧酸[１７－１８]ꎮ 经 Ｋ２ＨＰＯ４ 改性

后ꎬ羟基和羧基的特征峰发生轻微偏移ꎬ且 ＰＢＣ 负

载了大量磷酸基团ꎮ １ ２８４ ｃｍ－１处的吸收峰归因于

Ｐ􀪅􀪅Ｏ 伸缩振动ꎻ１ ０９８ ｃｍ－１ 和 １ ０１１ ｃｍ－１ 对应于

Ｏ—Ｃ—Ｐ 伸缩振动ꎻ８６３、７６４、６８３ ｃｍ－１ 和 ５９６ ｃｍ－１

的低波数吸收峰通常与 Ｐ—Ｏ 伸缩振动或 Ｐ—Ｏ—Ｈ
弯曲振动相关[１９－２０]ꎮ １ ３７０ ｃｍ－１和 １ ０８９ ｃｍ－１处的

吸收峰分别属于脂肪族 Ｃ—Ｈ 弯曲振动和醇类 Ｃ—
Ｏ 伸缩振动[２１]ꎮ 磷酸盐的引入促进了 ＢＣ 中化学键

的断裂ꎬ生物质中的磷酸盐通过环化或脱水缩合与

有机物交联ꎬ形成磷酸盐和磷酸桥ꎬ并以含 Ｐ 键的

形式结合到玉米秸秆生物炭上ꎮ

１—ＢＣꎻ２—ＰＢＣ

图 ２　 ＢＣ / ＰＢＣ 的 ＦＴ－ＩＲ 图像

２􀆰 ２　 ｐＨ、投加量的影响作用

溶液 ｐＨ 对生物炭吸附性能具有重要影响ꎮ 如

图 ３ 所示ꎬ在 ｐＨ＝ ２~ ６ 范围内ꎬＰＢＣ 对 Ｕ(Ⅵ)的去

除效果显著优于 ＢＣꎮ 特别是在 ｐＨ ＝ ３ 的强酸性条

件下ꎬＰＢＣ 对 Ｕ(Ⅵ)的吸附容量高达 １３５􀆰 ５２ ｍｇ / ｇꎬ
远高于相同条件下 ＢＣ 的吸附量ꎮ ＰＢＣ 优异性能归

因于磷酸基团的引入有效降低了玉米秸秆生物炭表

面的正电荷ꎬ使其在 ｐＨ 为 ２ ~ ６ 范围内带负电ꎮ 然

而ꎬＰＢＣ 对 Ｕ(Ⅵ)的去除率随 ｐＨ 变化而有所差异ꎮ
在 ｐＨ<３ 条件下ꎬ高电荷态氢离子与铀酰竞争吸附

位点ꎬ限制了 ＰＢＣ 对 Ｕ(Ⅵ)的吸附能力ꎮ 随着溶液

ｐＨ 升高至 ３ꎬ氢离子浓度降低ꎬ更多铀酰离子与

ＰＢＣ 表面的含氧基团形成络合ꎮ 当 ｐＨ>３ 时ꎬ溶液

中 ＯＨ－浓度升高ꎬＵＯ２＋
２ 与 ＯＨ－水解生成 ＵＯ２(ＯＨ) ＋、

(ＵＯ２) ２(ＯＨ) ２＋
２ 、(ＵＯ２) ３(ＯＨ) ＋

５、(ＵＯ２) ３(ＯＨ) －
７ 等ꎬ

但 ＰＢＣ 不易捕获多羟基络合状态的 Ｕ(Ⅵ)ꎬ导致其

吸附性能下降[２２]ꎮ 因此ꎬｐＨ＝ ３ 为最适宜值ꎮ

１—ＢＣꎻ２—ＰＢＣ

图 ３　 ｐＨ 对 ＢＣ 和 ＰＢＣ 吸附 Ｕ(Ⅵ)的影响

考察了生物炭投加量对其吸附 Ｕ(Ⅵ)效果的

影响ꎬ如图 ４ 所示ꎮ ＰＢＣ 对 Ｕ(Ⅵ)的吸附速率高于

ＢＣꎮ ＰＢＣ 对 Ｕ(Ⅵ)的吸附过程可分为三个阶段:
０~１５ ｍｉｎ 的快速吸附阶段ꎬ主要依赖于其较大的比

表面积和丰富的磷酸基团ꎻ１５~１２０ ｍｉｎ 的缓慢吸附

阶段ꎬ随着 Ｕ(Ⅵ)浓度降低和吸附位点减少ꎬ吸附

速率下降ꎻ１２０ ｍｉｎ 后达到吸附平衡ꎮ 随着投加量从

０􀆰 １ ~ ０􀆰 ２５ ｇ / Ｌ 增大ꎬ ＰＢＣ 对 Ｕ(Ⅵ) 的去除率从

５０􀆰 ７３％升至 ９９􀆰 １２％ꎮ 继续增加投加量ꎬ去除率可

１—０􀆰 ２ ｇ / Ｌ ＢＣꎻ２—０􀆰 １ ｇ / Ｌ ＰＢＣꎻ３—０􀆰 １５ ｇ / Ｌ ＰＢＣꎻ
４—０􀆰 ２ ｇ / Ｌ ＰＢＣꎻ５—０􀆰 ２５ ｇ / Ｌ ＰＢＣꎻ６—０􀆰 ３ ｇ / Ｌ ＰＢＣꎻ

７—０􀆰 ４ ｇ / Ｌ ＰＢＣ

图 ４　 ＰＢＣ 投加量对其吸附 Ｕ(Ⅵ)的影响
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达 １００％ꎮ 这是因为投加量增大增加了 ＰＢＣ 颗粒碰

撞几率ꎬ使其能充分吸附溶液中的 Ｕ(Ⅵ)ꎮ 综合考

虑ꎬ选择 ０􀆰 ２ ｇ / Ｌ 作为后续实验的投加量ꎮ
２􀆰 ３　 共存离子影响作用

如图 ５ 所示ꎬ不同浓度的 ＮａＮＯ３ 对 ＰＢＣ 吸附

Ｕ(Ⅵ)效率影响较小ꎬ表明在 ｐＨ 为 ３ 时ꎬＰＢＣ 和

Ｕ(Ⅵ)之间发生了球内表面络合ꎮ 图 ６ 考察了共存

阴离子(１５０ ｍｇ / Ｌ)和阳离子(１５０ ｍｇ / Ｌ)对 ＰＢＣ 去

除 Ｕ(Ⅵ)的影响ꎮ 共存 ＣＯ２－
３ 和 ＳＯ２－

４ 离子与 Ｕ(Ⅵ)
形成 稳 定 的 可 溶 性 络 合 物ꎬ 如 ＵＯ２ ( ＣＯ３ ) ２－

２ 、
ＵＯ２ＣＯ３、 ＵＯ２ ( ＳＯ４ ) ２－

２ 和 ＵＯ２ＳＯ４ꎬ 对 ＰＢＣ 去 除

Ｕ(Ⅵ)有轻微抑制作用ꎮ 金属离子 Ｃｕ２＋、 Ｃａ２＋ 和

Ｆｅ３＋抑制了 ＰＢＣ 对 Ｕ(Ⅵ)的去除ꎬ这可能是因为这

些离子的电荷高于 Ｕ(Ⅵ)ꎮ 价态越高ꎬ对 ＰＢＣ 表面

的竞争配位越强ꎬ 导致 Ｕ (Ⅵ) 去除率明显下

降[２３－２６]ꎮ 综合以上数据ꎬＰＢＣ 对 Ｕ(Ⅵ)表现出良好

的吸附选择性ꎬ可能归因于改性后 ＰＯ３－
４ 与 Ｕ(Ⅵ)的

亲和力高于其他竞争金属离子ꎮ 因此ꎬＰＢＣ 可被视

为一种有效从废水中分离铀(Ⅵ)的吸附剂ꎬ并可作

为共分离材料ꎮ

图 ５　 离子强度对 ＰＢＣ 除 Ｕ(Ⅵ)性能的影响

图 ６　 干扰离子对 ＰＢＣ 除 Ｕ(Ⅵ)性能的影响

２􀆰 ４　 反应动力学研究

为进一步了解吸附机理ꎬ利用准一级和准二级

动力学模型对 ＰＢＣ 吸附 Ｕ(Ⅵ)的过程进行模拟分

析ꎮ 图 ７、图 ８ 为不同初始 Ｕ(Ⅵ)浓度下的吸附动

力学拟合结果ꎬ结合表 ２ 中的相关拟合参数可知ꎬ
ＰＢＣ 的准二级动力学模型相关系数 Ｒ２ 均大于

０􀆰 ９９０ꎬ明显高于准一级动力学模型拟合结果(Ｒ２ <

０􀆰 ９８０)ꎬ说明吸附过程主要为化学吸附[２７]ꎮ

１—２０ ｍｇ / Ｌꎻ２—３０ ｍｇ / Ｌꎻ３—４０ ｍｇ / Ｌ

图 ７　 ＰＢＣ 吸附 Ｕ(Ⅵ)准一级动力学模型

１—２０ ｍｇ / Ｌꎻ２—３０ ｍｇ / Ｌꎻ３—４０ ｍｇ / Ｌ

图 ８　 ＰＢＣ 吸附 Ｕ(Ⅵ)准二级动力学模型

表 ２　 ＰＢＣ 吸附 Ｕ(Ⅵ)的动力学模型参数

Ｕ(Ⅵ)
初始浓度 /

(ｍｇ􀅰Ｌ－１)

准一级动力学模型拟合 准二级动力学模型拟合

ｋ１
Ｑｅ /

(ｍｇ􀅰ｇ－１)
Ｒ２

１ ｋ２
Ｑｅ /

(ｍｇ􀅰ｇ－１)
Ｒ２

２

２０ ０􀆰 ０１５ ２０􀆰 ７３２ ０􀆰 ９２６ ０􀆰 ００２９ ９３􀆰 ５４５ ０􀆰 ９９９

３０ ０􀆰 ０１９ ７０􀆰 ９５５ ０􀆰 ９５６ ０􀆰 ００１０ １４２􀆰 ４５０ ０􀆰 ９９９

４０ ０􀆰 ０１６ ６３􀆰 ８７８ ０􀆰 ９７９ ０􀆰 ０００８ １６１􀆰 ８１２ ０􀆰 ９９８

２􀆰 ５　 反应热力学研究

分别用 Ｆｒｅｕｎｄｌｉｃｈ 和 Ｌａｎｇｍｕｉｒ 等温吸附模型对

不同温度下 ＰＢＣ 吸附 Ｕ(Ⅵ)数据进行拟合ꎬ以探究

具体反应过程机理ꎮ 如图 ９、图 １０ 中拟合曲线所

示ꎬ温度较高时ꎬＰＢＣ 的吸附量更好ꎬ性能更优异ꎮ
在 ４０℃时ꎬ最大吸附量 Ｑｍａｘ可达 ２２８􀆰 ８７ ｍｇ / ｇꎬ表明

１—２０℃ꎻ２—３０℃ꎻ３—４０℃

图 ９　 ＰＢＣ 吸附 Ｕ(Ⅵ)的 Ｆｒｅｕｎｄｌｉｃｈ 拟合曲线
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１—２０℃ꎻ２—３０℃ꎻ３—４０℃

图 １０　 ＰＢＣ 吸附 Ｕ(Ⅵ)的 Ｌａｎｇｍｕｉｒ 拟合曲线

在一定范围内ꎬ升温可提高 ＰＢＣ 的吸附性能ꎮ 等温

线拟合数据见表 ３ꎬ三种温度下 ＰＢＣ 吸附 Ｕ(Ⅵ)行
为的 Ｌａｎｇｍｕｉｒ 模型相关系数 Ｒ２ 均高于 Ｆｒｅｕｎｄｌｉｃｈ
模型的 Ｒ２ꎬ表明 ＰＢＣ 对 Ｕ(Ⅵ)的吸附为单分子层

吸附ꎬ这可能归因于分布在 ＰＢＣ 表面的官能团[２８]ꎮ
表 ３　 ＰＢＣ 吸附 Ｕ(Ⅵ)的 Ｆｒｅｕｎｄｌｉｃｈ 和 Ｌａｎｇｍｕｉｒ

模型拟合相关参数

温度 /
℃

Ｆｒｅｕｎｄｌｉｃｈ 模型 Ｌａｎｇｍｕｉｒ 模型

ＫＦ / (ｍｇ１－ｎ􀅰

Ｌｎ􀅰ｇ－１)
ｎ Ｒ２

Ｑｍａｘ /

(ｍｇ􀅰Ｌ－１)

ＫＬ /

(Ｌ􀅰ｍｇ－１)
Ｒ２

２０ ９１􀆰 ８０ ４􀆰 ４７ ０􀆰 ９２ ２１１􀆰 ０１ ０􀆰 ３８ ０􀆰 ９８

３０ １０２􀆰 ９３ ４􀆰 ５８ ０􀆰 ９１ ２２５􀆰 ０８ ０􀆰 ４７ ０􀆰 ９８

４０ １１９􀆰 ６７ ５􀆰 ３８ ０􀆰 ９３ ２２８􀆰 ８７ ０􀆰 ６２ ０􀆰 ９９

２􀆰 ６　 ＸＰＳ 分析

为了进一步确定 ＰＢＣ 固定铀后的化学状态ꎬ采
用 ＸＰＳ 对吸附前后的 ＰＢＣ 进行了分析ꎬ如图 １１ꎮ

１—ＰＢＣꎻ２—ＰＢＣ＋Ｕ
(ａ)ＰＢＣ 吸附铀前后

(ｂ)Ｕ ４ｆ

１—ＰＢＣꎻ２—ＰＢＣ＋Ｕ
(ｃ)Ｃ １ｓ

１—ＰＢＣꎻ２—ＰＢＣ＋Ｕ
(ｄ)Ｐ ２ｐ

图 １１　 ＰＢＣ 吸附铀前后的 ＸＰＳ 谱图

在固定铀的精细 ＸＰＳ 光谱中观察到碳、氧、磷和铀

元素的峰ꎮ 铀的特征峰含有两个独立的 Ｕ４ ｆ７ / ２
(３８２􀆰 ６７ ｅＶ)和 Ｕ４ ｆ５ / ２(３９３􀆰 ４８ ｅＶ)Ｕ(Ⅵ)峰[２９]ꎮ
碳(Ｃ １ｓ)的 ＸＰＳ 谱可以分为 ３ 个峰:２８４􀆰 ８０ ｅＶ 的

Ｃ—Ｃꎬ２８６􀆰 ４２ ｅＶ 的 Ｃ—Ｏ 和 ２８８􀆰 ５１ ｅＶ 的 Ｃ—Ｏ—
Ｐ / Ｃ􀪅􀪅Ｏꎮ 吸附后ꎬＯ􀪅􀪅Ｃ—Ｏ / Ｃ 􀪅􀪅Ｏ 键的比例从

１７􀆰 ０３％下降到 ６􀆰 ９３％ꎮ Ｃ １ｓ 谱的变化表明ꎬ主要是

ＣＯ—Ｐ / Ｃ􀪅􀪅Ｏ 键参与了吸附过程[３０]ꎮ 对 Ｐ ２ｐ 的位

置分析表明ꎬ铀的积累使 Ｐ ２ｐ 峰从 １３３􀆰 ９４ ｅＶ 移动

到 １３３􀆰 ５１ ｅＶꎬ表明铀的积累改变了磷酸盐的形态ꎮ
此外ꎬ与未处理铀的 ＰＢＣ 相比ꎬＰ ２ｐ 的峰面积增加ꎬ
这是由于伴随着固定铀产生了磷酸盐的积累[３１－３２]ꎮ
因此ꎬ磷酸基团与含碳官能团参与了 Ｕ(Ⅵ)的吸附

固定ꎮ
２􀆰 ７　 循环再生性能

ＰＢＣ 的循环吸附 /解吸实验通过高浓度 Ｎａ２ＣＯ３

完成ꎬ结果如图 １２ 所示ꎮ 在第一次和第二次循环

中ꎬ去除率下降ꎬ但从第三次循环开始逐渐稳定ꎬ且
吸附效果保持在原始 ＰＢＣ 吸附性能的 ７０％以上ꎬ证
明了 ＰＢＣ 具有良好的重复利用性能ꎮ

图 １２　 循环利用次数对 ＰＢＣ 除铀性能的影响

３　 结论

(１)利用磷酸二氢钾浸渍处理玉米秸秆后热解

得到富含磷酸基团的生物炭(ＰＢＣ)ꎮ 在投加量为

０􀆰 ２ ｇ / Ｌ、溶液 ｐＨ＝ ３、４０℃、吸附反应时间为 ２４０ ｍｉｎ
的条件下 ＰＢＣ 对 Ｕ(Ⅵ) 的吸附容量最高ꎬ达到

２２８􀆰 ８７ ｍｇ / ｇꎮ
(２)ＰＢＣ 对 Ｕ(Ⅵ)的吸附行为符合准二级吸附

动力学模型ꎬ吸附过程用 Ｌａｎｇｍｕｉｒ 等温式的拟合效

果优于 Ｆｒｅｕｎｄｌｉｃｈ 吸附等温式ꎬ表明该吸附为化学

单分子层吸附ꎮ 磷酸基团与含碳官能团参与了

Ｕ(Ⅵ)的吸附固定ꎮ
(３)ＰＢＣ 在其他离子干扰下对 Ｕ(Ⅵ)仍然有较

好的吸附效果ꎻ经过 ５ 次循环回用后ꎬ仍保留原始

ＰＢＣ 吸附效率的 ７０％以上ꎬ表明其具有较好的循环

吸附性能ꎮ

􀅰２３１􀅰
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