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摘要:采用逆硫化法ꎬ以硫磺、植物油和三烯丙基胺等为原料ꎬ制备多孔高硫聚合物吸附剂(ＳＯＴ)用于去除水中 Ｈｇ２＋ꎮ 通
过傅里叶变换红外光谱(ＦＴ－ＩＲ)、扫描电子显微镜(ＳＥＭ)、热重分析(ＴＧ)、Ｘ 射线衍射(ＸＲＤ)及比表面积与孔径分析(ＢＥＴ)等
对材料进行了系统表征ꎬ并探究了吸附剂投加量、溶液 ｐＨ、温度及 Ｈｇ２＋初始浓度对吸附性能的影响ꎮ 在最优条件(Ｈｇ２＋质量浓
度 ５０ ｍｇ / Ｌ、吸附时间 １２ ｈ、温度 ３０℃、ｐＨ≈５、ＳＯＴ 投加量>０􀆰 ３ ｇ)下ꎬ吸附效率达 ９８％以上ꎮ 该吸附过程符合 Ｌａｎｇｍｕｉｒ 模型和
准二级动力学模型ꎬ表明其以单层化学吸附为主ꎮ ＳＯＴ 具有制备简单、成本低廉、适用 ｐＨ 范围宽(２~８)、适用温度范围广(３０~
５０℃)以及良好的重复使用性(５ 次循环后效率>５０％)等优势ꎬ有良好的应用前景ꎮ
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子材料ꎬ通讯联系人ꎬｋｋｍｃ２００２＠ １６３.ｃｏｍꎮ

　 　 重金属污染是当前全球面临的重大环境挑战之

一[１－３]ꎮ 其中汞污染因其高毒性、易生物累积和难

降解性ꎬ对生态系统与人类健康构成严重威胁[４]ꎮ
尤其是工业废水中汞离子的高效去除尤为迫

切[５－６]ꎮ 传统吸附材料普遍存在制备过程复杂、成
本较高、适用范围小以及再生循环性能不佳等问题ꎬ
限制了其在实际废水处理中的大规模应用[７－９]ꎮ 近

年来ꎬ逆硫化技术迅速发展ꎬ该技术通过将过量硫磺

与不饱和化合物共聚ꎬ合成含硫量高的功能性聚合

物ꎻ其凭借硫原子与汞之间的强亲和性ꎬ成为汞污染

治理领域的新兴材料方向[１０－１１]ꎮ 且该技术契合绿

色化学理念ꎬ合成共聚物时无需溶剂ꎬ环境友好性突

出[１２]ꎮ 植物油作为来源广泛的可再生资源ꎬ其不饱

和脂肪酸结构可与硫磺发生自由基聚合ꎬ构建稳定

的高硫聚合物网络ꎮ 目前ꎬ已有研究以植物油、硫磺

为原料ꎬ通过逆硫化法制备高硫聚合物用于汞离子

吸附ꎬ但因植物油中双键含量有限ꎬ导致共聚物交联

密度偏低ꎬ不仅造成硫磺在聚合物中残留ꎬ并且使得材

料网络结构松散ꎬ易于坍塌ꎬ宏观表现为材料易碎[１３]ꎮ
为解决上述问题ꎬ本研究引入少量三烯丙基胺

作为交联剂:其分子含 ３ 个双键ꎬ可补充逆硫化反应

所需的不饱和位点ꎬ促进与多硫链的充分反应ꎬ提升

硫磺利用率ꎬ又能构建更均匀的聚合物骨架ꎬ以改善

材料易碎性ꎻ同时引入氯化钠作为致孔剂ꎬ提升材料
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比表面积[１４]ꎮ 该方法原料来源广泛、成本低廉、环
境友好ꎬ且合成过程简便、周期短ꎬ具备规模化生产

的潜力ꎮ
本文考察了溶液 ｐＨ、汞离子初始浓度、温度和

吸附剂投加量等因素对吸附效果的影响ꎬ并分别采

用 Ｌａｎｇｍｕｉｒ 和 Ｆｒｅｕｎｄｌｉｃｈ 等温线模型对吸附过程进

行拟合分析ꎬ以揭示其吸附机制[１５]ꎮ 此外ꎬ通过拟

合准一级和准二级动力学模型ꎬ探究汞的去除动力

学行为[１６]ꎮ

１　 实验部分

１􀆰 １　 试剂与仪器

硫磺(≥９９􀆰 ９５％)ꎬ天津市大茂化学试剂厂ꎻ三
烯丙基胺(９９％)ꎬ上海麦克林生化科技有限公司ꎻ
硝酸汞(≥９５％)、氯化钠、氢氧化钠ꎬ上海阿拉丁化

学公司ꎻ植物油为市售菜籽油ꎮ
ＵＶｍｉｎｉ－１２４０ 型紫外－可见分光光度计ꎻＦＡ２００４

型分析天平ꎻＴＨＺ－３１２ 型台式恒温振荡器ꎻＤＦ－１０１Ｓ
集热式恒温加热磁力搅拌器ꎻＤＨＧ－９０７０Ａ 型电热

鼓风干燥箱ꎻＤ２００４Ｗ 型电动搅拌器ꎮ
１􀆰 ２　 ＳＯＴ 的制备

采用逆硫化法制备高硫聚合物的步骤如下:
(１)将硫磺粉加热至 １４０℃熔化ꎬ缓慢加入植物

油、少量三烯丙基胺ꎬ升温至 １８０℃反应 ２ ｈ 左右ꎬ溶
液由橙色逐渐变为棕黑色ꎻ(２)加入氯化钠继续搅

拌ꎬ待混合物变为棕色粘稠状后停止加热ꎬ冷却后得

固体ꎻ(３)将所得固体研磨成颗粒ꎬ随后用蒸馏水多

次洗涤以去除氯化钠ꎬ经 １２ ｈ 干燥后过筛ꎬ获得柔

软橡胶状的产品即为高硫聚合物吸附剂(ＳＯＴ)ꎬ反
应路径如图 １ 所示ꎮ

图 １　 ＳＯＴ 反应路径

１􀆰 ３　 ＳＯＴ 的表征

采用傅里叶变换红外光谱(ＦＴ－ＩＲ)、粉末 Ｘ 射

线衍射(ＸＲＤ)、扫描电子显微镜(ＳＥＭ)、氮气吸附－
脱附(ＢＥＴ)、热重分析( ＴＧＡ) 及差示扫描量热法

(ＤＳＣ)分别对材料的官能团、晶体结构、微观形貌、
比表面积及热稳定性进行了表征ꎮ
１􀆰 ４　 吸附性能测试

将 １ ０００ ｍｇ / Ｌ 的 Ｈｇ２＋储备液稀释至所需浓度ꎬ
量取 １０ ｍＬ 的 Ｈｇ２＋溶液置于锥形瓶中ꎬ加入一定量

ＳＯＴꎬ在 １５０ ｒ / ｍｉｎ 振荡条件下反应至设定时间ꎮ 反

应结束后ꎬ将混合液过滤ꎬ取滤液经罗丹明 Ｂ 显色

后ꎬ在最大吸收波长 ４９８ ｎｍ 下使用紫外－可见分光

光度法测定其中 Ｈｇ２＋的残留浓度ꎮ 每个方案进行 ３
组平行实验ꎬ最终实验结果取平均值ꎮ

吸附量 ｑ 计算公式如式(１)所示ꎮ
ｑ ＝ [(Ｃ０ － Ｃｅ)Ｖ] / ｍ (１)

　 　 吸附效率 η 计算公式如式(２)所示ꎮ
η ＝ [(Ｃ０ － Ｃｅ) / Ｃｅ] × １００％ (２)

其中ꎬｑ 为单位质量吸附剂吸附 Ｈｇ２＋的质量ꎬｍｇ / ｇꎻ
Ｃ０ 为 Ｈｇ２＋的初始浓度ꎬｍｇ / ＬꎻＣｅ 为 Ｈｇ２＋经吸附后的

平衡浓度ꎬｍｇ / ＬꎻＶ 为溶液体积ꎬＬꎻｍ 为吸附剂的质

量ꎬｇꎻη 为吸附效率ꎮ
１􀆰 ５　 吸附等温模型

吸附等温模型是研究吸附过程的重要理论工

具ꎬ可定量描述吸附质在吸附剂表面与液相中的平

衡关系ꎮ 采用 Ｌａｎｇｍｕｉｒ 和 Ｆｒｅｕｎｄｌｉｃｈ 两种经典模型

对 ＳＯＴ 吸附 Ｈｇ２＋的过程进行分析ꎮ
Ｌａｎｇｍｕｉｒ 模型假设吸附表面均一、吸附位点能

量相同、仅形成单分子层ꎬ其表达式如式(３)所示ꎮ
Ｃｅ / ｑｅ ＝ １ / ｑｍＫＬ ＋ Ｃｅ / ｑｍ (３)

其中ꎬＣｅ 为平衡 Ｈｇ２＋浓度ꎬｍｇ / Ｌꎻｑｅ 为平衡吸附量ꎬ
ｍｇ / ｇꎻＫＬ 为 Ｌａｎｇｍｕｉｒ 吸附常数ꎬＬ / ｍｇꎻｑｍ 为最大吸

附量ꎬｍｇ / ｇꎮ
Ｆｒｅｕｎｄｌｉｃｈ 模型适用于非均相表面吸附ꎬ允许存

在多分子层吸附且无饱和极限ꎬ其表达式如式(４)
所示ꎮ

􀅰８１１􀅰



２０２６ 年 ８ 月 孙晓迪等:植物油基高硫聚合物的制备及其 Ｈｇ２＋吸附性能

ｌｎｑｅ ＝ ｌｎＫｆ ＋ (１ / ｎ)ｌｎＣｅ (４)

　 　 以上方程中ꎬＣｅ 为平衡 Ｈｇ２＋ 浓度ꎬｍｇ / Ｌꎻｑｅ 为
平衡吸附量ꎬｍｇ / ｇꎻＫ ｆ、ｎ 为 Ｆｒｅｕｎｄｌｉｃｈ 吸附常数ꎮ
１􀆰 ６　 动力学模型

吸附动力学模型是研究吸附过程动态行为的重

要工具ꎬ能够揭示吸附质在液相中的迁移转化规律

以及吸附材料的吸附速率机制ꎮ 选用准一级和准二

级动力学模型ꎬ分析 ＳＯＴ 对水相 Ｈｇ２＋的吸附动力学
特征ꎮ

准一级动力学模型假设吸附受扩散控制ꎬ速率
与(ｑｅ－ｑｔ)成正比ꎬ表达式如式(５)所示ꎮ

ｌｎ(ｑｅ － ｑｔ) ＝ ｌｎｑｅ － ｋ１ ｔ (５)

其中ꎬｑｔ 为 ｔ 时刻吸附剂对 Ｈｇ２＋的吸附量ꎬｍｇ / ｇꎻｑｅ

为平衡吸附量ꎬｍｇ / ｇꎻｋ１ 为准一级动力学吸附速率

常数ꎬｍｉｎ－１ꎻｔ 为吸附反应时间ꎬｍｉｎꎮ
准二级动力学模型基于化学吸附机制ꎬ认为吸

附受表面化学反应控制ꎬ吸附容量与吸附剂表面有

效活性位点数量呈正相关ꎬ表达式为:
ｔ / ｑｔ ＝ １ / ｋ２ｑ２

ｅ ＋ ｔ / ｑｅ (６)

其中ꎬｑｔ 为 ｔ 时刻吸附剂对 Ｈｇ２＋的吸附量ꎬｍｇ / ｇꎻｑｅ

为平衡吸附量ꎬｍｇ / ｇꎻｋ２ 为准二级动力学吸附速率

常数ꎬｇ / (ｍｇ􀅰ｍｉｎ)ꎻｔ 为吸附反应时间ꎬｍｉｎꎮ

２　 结果与讨论

２􀆰 １　 ＳＯＴ 的表征
２􀆰 １􀆰 １　 ＳＯＴ 的 ＦＴ－ＩＲ 分析

图 ２ 为植物油与 ＳＯＴ 的 ＦＴ－ＩＲ 光谱图ꎮ 植物

油在 １ ６５３ ｃｍ－１和 ３ ００８ ｃｍ－１处的吸收峰分别归属
于 Ｃ􀪅􀪅Ｃ 键及􀪅􀪅Ｃ—Ｈ 键的伸缩振动ꎬ而 ＳＯＴ 的光

谱中这 ２ 个特征峰消失ꎬ表明植物油中的碳碳双键

参与了化学反应[１７]ꎮ 同时ꎬ在 １ ６４０ ｃｍ－１处未观察
到三烯丙基胺的 Ｃ􀪅􀪅Ｃ 键的特征吸收峰ꎬ说明其烯

丙基双键也已参与反应ꎻ在 １ ０２３ ｃｍ－１处出现了 Ｃ—
Ｎ 键伸缩振动吸收峰ꎬ并伴随 ９６５ ｃｍ－１处 Ｃ—Ｓ 键特
征吸收[１８]ꎬ共同证明三烯丙基胺通过双键有效嵌入
聚合物骨架ꎬ形成更致密的交联网络ꎮ

１—ＳＯＴꎻ２—菜籽油

图 ２　 ＳＯＴ 的红外光谱图

２􀆰 １􀆰 ２　 ＳＯＴ 的 ＸＲＤ 分析

图 ３ 为硫磺及 ＳＯＴ 的 ＸＲＤ 曲线图ꎮ 单质硫在

２θ＝ ２３°附近出现一个尖锐的衍射峰ꎬ该峰对应晶态
α－Ｓ８ 的结晶相ꎮ 而 ＳＯＴ 的 ＸＲＤ 图谱中ꎬ该衍射峰

强度显著降低ꎬ表明材料整体已转变为非晶态结构ꎬ
结晶度明显下降[１９]ꎮ 这说明在逆硫化反应过程中ꎬ
硫的八元环晶体结构遭到破坏ꎬ成功发生开环反应

并嵌入到聚合物骨架之中ꎮ ＳＯＴ 图谱中在 ２θ ＝ ２０°
附近出现的宽弥散峰进一步证实了聚合物结构的

形成ꎮ

(ａ)硫

(ｂ)ＳＯＴ

图 ３　 ＸＲＤ 曲线

２􀆰 １􀆰 ３　 ＳＯＴ 的 ＴＧＡ / ＤＳＣ 分析

为了探究 ＳＯＴ 的热稳定性能ꎬ对其进行 ＴＧＡ /
ＤＳＣ 表征ꎮ ＴＧＡ 曲线(图 ４)显示出 ２ 个明显的失重

台阶:第 １ 个台阶出现在 ２００℃左右ꎬ对应于多硫化

物结构的分解ꎻ第 ２ 个失重台阶出现在约 ３００℃ꎬ归
因于聚合物中植物油的热分解ꎮ 另外ꎬ在 ５００℃ 左

右的一个小的失重台阶可能是市售植物油中的添加

剂的分解ꎮ 由此可知ꎬ在 ＳＯＴ 低于 ２００℃的温度下

可保持良好的热稳定性[２０]ꎮ ＤＳＣ (图 ５) 曲线在

１—ＤＴＧꎻ２—ＴＧ

图 ４　 ＳＯＴ 的热失重曲线

􀅰９１１􀅰



现代化工 第 ４６ 卷第 ８ 期

１—ＳＯＴꎻ２—硫磺

图 ５　 硫和 ＳＯＴ 的 ＤＳＣ 曲线

１００~１５０℃范围内出现的吸热峰对应硫从正交晶态

转变为单斜晶态ꎬ然后熔化并转化为液态硫ꎬ该吸热

峰强度较弱ꎬ说明游离硫残留量很少[２１]ꎮ
２􀆰 １􀆰 ４　 ＳＯＴ 的 ＳＥＭ 分析

ＳＯＴ 的 ＳＥＭ 图像(图 ６)显示ꎬ材料表面呈不规

则形态ꎬ整体具备粗糙多孔特征ꎮ 该形貌可提升材

料比表面积ꎬ并为 Ｈｇ２＋提供更多的吸附位点和扩散

通道ꎮ Ｍａｐｐｉｎｇ 结果表明ꎬ硫与氮元素在 ＳＯＴ 中均

匀分布ꎬ证实三烯丙基胺已成功参与聚合反应ꎬ下方

存在小范围富硫区域ꎬ推测为聚合物内部残留的少

量游离硫ꎬ与 ＤＳＣ 中的结果相互印证ꎮ

(ａ)ＳＥＭ (ｂ)Ｍａｐｐｉｎｇ

图 ６　 ＳＯＴ 的 ＳＥＭ 与 Ｍａｐｐｉｎｇ 图

２􀆰 １􀆰 ５　 ＳＯＴ 的 ＢＥＴ 分析

在制备过程中预先引入的氯化钠致孔剂ꎬ使得

材料在研磨时内部大孔孔壁发生撕裂ꎬ形成具有高

比表面积的撕裂状多孔结构ꎬ ＳＯＴ 孔结构数据

(表 １)表明其比表面积达到 ４􀆰 ４２５ ６ ｍ２ / ｇꎬ总孔容

为 ０􀆰 ００４ ９ ｃｍ３ / ｇꎬ平均孔径为 ４􀆰 ４２８８ ｎｍꎮ 图 ７ 所

示的 ＳＯＴ 孔径分布可知ꎬ其孔径主要集中在 ２ ｎｍ
左右ꎬ说明材料中存在大量介孔结构ꎮ 这类孔道不

仅能够提供更多的吸附活性位点ꎬ也有利于 Ｈｇ２＋的

传输与扩散ꎮ
表 １　 ＳＯＴ 的孔隙结构参数

　
比表面 /

(ｍ２􀅰ｇ－１)

总孔体积 /

(ｃｍ３􀅰ｇ－１)

平均孔径 /

ｎｍ

ＳＯＴ ４􀆰 ４２５６ ０􀆰 ００４９ ４􀆰 ４２８８

图 ７　 ＳＯＴ 的孔径分布图

２􀆰 ２　 ＳＯＴ 对水中 Ｈｇ２＋的吸附性能研究

２􀆰 ２􀆰 １　 ＳＯＴ 的加量对水中 Ｈｇ２＋吸附性能的影响

在吸附温度为 ３０℃、初始浓度为 ５０ ｍｇ / Ｌ、
ｐＨ≈５ 和吸附时间 １２ ｈ 条件下ꎬＳＯＴ 用量对水中

Ｈｇ２＋吸附效率及吸附量的影响如图 ８ 所示ꎮ 结果表

明ꎬ在吸附剂用量为 ０􀆰 ０２５~１􀆰 ０ ｇ 的范围内ꎬ随吸附

剂用量的增加ꎬ其对 Ｈｇ２＋吸附效率呈现先上升后趋

于平稳趋势ꎬ最大吸附效率可达到 ９８􀆰 ９％ꎻ吸附容

量随着 ＳＯＴ 投加量的增加逐渐减小至平稳ꎬ这是由

于随 ＳＯＴ 投加量增大ꎬ单位质量 ＳＯＴ 所吸附的 Ｈｇ２＋

减少ꎬ吸附剂活性位点不饱和程度增加ꎬ吸附容量减

小ꎮ 当吸附剂用量为 ０􀆰 ３ ｇ 时ꎬＨｇ２＋ 的吸附效率即

可达 ９８％ꎻ继续增加用量ꎬ效率提升幅度显著减小ꎮ
基于吸附性能与经济成本的综合考虑ꎬ最终确定

０􀆰 ３ ｇ 为适宜吸附剂用量ꎮ

１—吸附效率ꎻ２—吸附量

图 ８　 ＳＯＴ 的用量对水中 Ｈｇ２＋吸附效果的影响

２􀆰 ２􀆰 ２　 ｐＨ 对水中 Ｈｇ２＋的吸附性能的影响

溶液 ｐＨ 通过影响 Ｈｇ２＋的存在形态及 ＳＯＴ 表面

官能团的质子化程度ꎬ进而影响 ＳＯＴ 对 Ｈｇ２＋的吸附

行为ꎮ 在吸附剂投加量为 ０􀆰 ３ ｇ、温度为 ３０℃、吸附

时间 １２ ｈ 及 Ｈｇ２＋初始浓度 ５０ ｍｇ / Ｌ 的条件下ꎬ考察

了 ｐＨ 对吸附效率的影响ꎮ 如图 ９ 所示ꎬ吸附效率

随 ｐＨ 升高呈现先增大后减小的趋势ꎬ并于 ｐＨ≈５
时达到最大值 ９８％ꎬ此为最优吸附条件ꎬ后续实验

也选择 ｐＨ 为 ５ 的溶液开展ꎻ同时 ＳＯＴ 对 Ｈｇ２＋的吸

附性能受 ｐＨ 变化的影响较小ꎬ表明所制备的材料

可在较宽的 ｐＨ(３~７)范围内使用ꎮ 具体来看ꎬ在较

􀅰０２１􀅰
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低 ｐＨ 区域(ｐＨ<３)ꎬ高浓度 Ｈ＋会与 Ｈｇ２＋竞争吸附

剂表面的活性位点ꎬ抑制吸附反应ꎮ 当 ｐＨ 升至 ３ ~
５ 范围内ꎬＨ＋竞争减弱ꎬＳＯＴ 表面含硫、氮等官能团

逐步去质子化ꎬ增强了与 Ｈｇ２＋ 的配位能力ꎬ吸附效

率显著提升ꎮ 当 ｐＨ>５ 时ꎬＨｇ２＋ 发生水解生成 Ｈｇ
(ＯＨ) ２ 沉淀(ＫｓｐꎬＨｇ(ＯＨ) ２

＝ ３􀆰 ０ × １０－２５)ꎬ溶液中游离

Ｈｇ２＋浓度下降ꎬ导致效率降低[２２]ꎮ

图 ９　 ｐＨ 对水中 Ｈｇ２＋吸附效果的影响

２􀆰 ２􀆰 ３　 温度对水中 Ｈｇ２＋的吸附性能的影响

在 ＳＯＴ 投加量为 ０􀆰 ３ ｇ、溶液 ｐＨ≈５、吸附时间

为 １２ ｈ 的条件下ꎬ不同温度(３０、３５、４０、４５、５０℃)对
Ｈｇ２＋吸附效率的影响如图 １０ 所示ꎮ 结果表明ꎬ在
５０ ｍｇ / Ｌ 初始浓度下ꎬＳＯＴ 对 Ｈｇ２＋的吸附效率均随

温度升高呈现缓慢上升趋势ꎮ 这表明升温加剧了分

子热运动ꎬ促进了 Ｈｇ２＋与 ＳＯＴ 表面富硫官能团之间

的碰撞传质ꎬ从而增强了吸附效果[２３]ꎮ 上述结果表

明ꎬＳＯＴ 对 Ｈｇ２＋ 的吸附性能受温度变化的影响较

小ꎬ表现出良好的热稳定性与较宽的适用温度范围ꎮ
考虑到在 ３０℃时 ＳＯＴ 已具备良好的吸附效率ꎬ继续

升高温度使吸附效果增幅有限ꎬ综合考虑实验操作

的简便性和能源消耗的经济性ꎬ最终选择 ３０℃作为

标准吸附温度进行实验ꎮ

图 １０　 温度对水中 Ｈｇ２＋吸附效果的影响

２􀆰 ２􀆰 ４　 时间对水中 Ｈｇ２＋的吸附性能的影响

吸附时间对 ＳＯＴ 吸附 Ｈｇ２＋ 的影响如图 １１ 所

示ꎮ 在初始阶段(１~５ ｈ)ꎬＨｇ２＋的去除率从 ５９􀆰 １８％
迅速提高至 ９２􀆰 １１％ꎻ５ ｈ 后去除速率显著减缓ꎬ１２ ｈ
后趋于平衡ꎬ达到最大吸附效率 ９８􀆰 １８％ꎮ 这种现

象可归因于材料表面初始具有丰富的活性位点对吸

附的促进作用ꎬ随着吸附进行ꎬ活性位点逐渐饱和ꎬ
延长吸附时间对去除率提升不再显著ꎮ 综合考虑吸

附效果与反应效率ꎬ确定最佳吸附时间为 １２ ｈꎮ

图 １１　 吸附时间对水中 Ｈｇ２＋吸附效果的影响

２􀆰 ２􀆰 ５　 溶液初始浓度对水中 Ｈｇ２＋ 的吸附性能的

影响

图 １２ 展示了在 ＳＯＴ 投加量为 ０􀆰 ３ ｇ、溶液 ｐＨ≈
５、吸附时间 １２ ｈ 及温度 ３０℃的实验条件下ꎬＨｇ２＋初

始浓度对吸附性能的影响ꎮ 结果显示ꎬ在 ５０ ~
２７５ ｍｇ / Ｌ 浓度区间内ꎬ吸附量随 Ｈｇ２＋初始浓度的升

高呈线性增长趋势ꎻ当浓度超过 ２７５ ｍｇ / Ｌ 后ꎬ吸附

量的增长速率减缓ꎬ并在 ４００ ｍｇ / Ｌ 时达到峰值ꎬ最
大吸附量为 ７􀆰 ０３ ｍｇ / ｇꎮ 与此同时ꎬ随着 Ｈｇ２＋ 初始

浓度的不断增加ꎬ吸附效率持续下降ꎮ 该现象可通

过吸附动力学与热力学的竞争机制进行解释:在较

低初始浓度范围内ꎬ较大的浓度梯度强化了传质驱

动力ꎬ促使吸附量迅速上升ꎻ而当初始浓度超过

４００ ｍｇ / Ｌ 后ꎬ吸附剂表面的活性位点逐渐趋于饱

和ꎬ吸附过程接近平衡状态ꎮ 此时即便溶液中 Ｈｇ２＋

浓度进一步增加ꎬ吸附量亦不再显著增长ꎬ最终趋于

饱和ꎮ

１—吸附效率ꎻ２—吸附量

图 １２　 溶液初始浓度对水中 Ｈｇ２＋吸附效果的影响

２􀆰 ２􀆰 ６　 重复利用性分析

吸附材料的可重复使用性是评估其实际应用价

值与经济效益的关键指标ꎮ 为考察 ＳＯＴ 的再生性

能ꎬ本研究对其进行了 ５ 次连续的吸附－解吸循环

实验(图 １３)ꎮ 每次吸附饱和后ꎬ使用质量分数为

５％的盐酸在常温下解吸 １２ ｈꎬ随后将材料洗涤至滤

􀅰１２１􀅰
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液 ｐＨ 呈中性、烘干并用于下一轮吸附ꎮ 结果表明ꎬ
尽管吸附性能随循环次数的增加呈下降趋势ꎬ但经

历 ５ 次循环后ꎬＳＯＴ 对 Ｈｇ２＋的去除率仍保持在 ５０％
以上ꎮ 这证明了材料具备良好的结构稳定性与再生

能力ꎬ展现出优异的可重复使用性ꎬ在含汞废水处理

中具有实际应用潜力ꎮ

图 １３　 不同循环次数下对 Ｈｇ２＋的吸附效率

２􀆰 ３　 Ｈｇ２＋吸附等温线拟合

通过绘制 Ｃｅ / ｑｅ 与 Ｃｅ 以及 ｌｎｑｅ 与 ｌｎＣｅ 的关系

曲线ꎬ获得了 ＳＯＴ 吸附 Ｈｇ２＋的 Ｌａｎｇｍｕｉｒ 和 Ｆｒｅｕｎｄｌｉｃｈ
吸附等温线(图 １４)ꎬ相关拟合参数详见表 ２ꎮ 相应

的拟合方程分别为 ｙ ＝ ０􀆰 １３６ ４９ｘ＋１􀆰 ７７１ ７７ 和 ｙ ＝
０􀆰 ２７７ ４５ｘ＋０􀆰 ５４９ ８４ꎮ 基于 Ｌａｎｇｍｕｉｒ 模型计算得到

的饱和吸附量为 ７􀆰 ３２ ｍｇ / ｇꎬ与实验测定值 ７􀆰 ０３
ｍｇ / ｇ 较为接近ꎮ 数据分析表明ꎬＬａｎｇｍｕｉｒ 模型的相

关系数 Ｒ２ 高于 Ｆｒｅｕｎｄｌｉｃｈ 模型ꎬ同时该模型的决定

系数接近 １ꎬ说明前者能更准确地描述该材料对汞

离子的吸附行为ꎬ表明 Ｈｇ２＋在 ＳＯＴ 表面的吸附遵循

单分子层覆盖机制ꎮ 另外ꎬＦｒｅｕｎｄｌｉｃｈ 模型拟合参数

１ / ｎ 为 ０􀆰 ２８(０􀆰 １<１ / ｎ<０􀆰 ５)ꎬ表明吸附反应易于进

(ａ)Ｌａｎｇｍｕｉｒ 吸附等温线

(ｂ)Ｆｒｅｕｎｄｌｉｃｈ 吸附等温线

图 １４　 吸附等温模型

表 ２　 ２ 种吸附等温线参数

Ｌａｎｇｍｕｉｒ 模型 Ｆｒｅｕｎｄｌｉｃｈ 模型

ｑｍ / (ｍｇ􀅰ｇ－１) ＫＬ / (Ｌ􀅰ｍｇ－１) Ｒ２ ｎ Ｋｆ Ｒ２

７􀆰 ３２ ０􀆰 ０７７０ ０􀆰 ９９３４ ３􀆰 ６０４２ １􀆰 ４９４６ ０􀆰 ９６４９

行ꎮ 该值小于 １ꎬ说明 ＳＯＴ 对所研究浓度范围内的

Ｈｇ２＋具有良好的吸附适用性[２４]ꎮ
２􀆰 ４　 Ｈｇ２＋吸附动力学拟合

本研究分别采用准一级和准二级动力学模型对

ＳＯＴ 吸附水体中汞离子的过程进行非线性拟合ꎬ拟
合曲线见图 １５ꎮ 通过解析曲线斜率和截距等特征

参数ꎬ得到动力学参数于表 ３ꎮ 准一级动力学方程

为 ｙ＝ ６􀆰 ７７５ ７－０􀆰 ３５８ ２６ｘꎬ准二级动力学方程为 ｙ ＝
０􀆰 ６００ ６５ｘ＋０􀆰 ３２０ ７１ꎮ 准二级模型的 Ｒ２ 值高于准

一级模型ꎬ且接近 １ꎬ同时ꎬ其理论平衡吸附量(１􀆰 ６６
ｍｇ / ｇ)与实验测定值(１􀆰 ６４ ｍｇ / ｇ)接近ꎮ 因此ꎬ该吸

附过程更符合准二级动力学模型ꎬ表明其以化学吸

附机制为主[２５]ꎮ

(ａ)准一级动力学方程拟合结果

(ｂ)准二级动力学方程拟合结果

图 １５　 吸附动力学模型

表 ３　 ２ 种动力学模型参数

准一级 准二级

ｑｍ /

(ｍｇ􀅰ｇ－１)

ｋ１ /

(ｍｉｎ－１)
Ｒ２

ｑｍ /

(ｍｇ􀅰ｇ－１)

Ｋ２ / (ｇ􀅰

ｍｇ－１􀅰ｈ－１)
Ｒ２

８７５􀆰 ７ ０􀆰 ３５８３ ０􀆰 ９６１１ １􀆰 ６６４８ １􀆰 １５７０ ０􀆰 ９９９８

２􀆰 ５　 ＳＯＴ 吸附水中 Ｈｇ２＋后的表征

对吸附 Ｈｇ２＋后的 ＳＯＴ 进行 ＥＤＳ 扫描分析(图
１６)ꎬ结果显示 Ｓ 与 Ｈｇ 的质量百分比分别为
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２６􀆰 ７６％和 ３􀆰 ９２％ꎬ证实该处为 Ｈｇ２＋ 富集区域ꎮ 此

外ꎬ材料整体形貌未发生明显改变ꎬ表明 ＳＯＴ 在吸

附过程中结构稳定ꎬ未因 Ｈｇ２＋ 的负载而遭到破坏ꎬ
具有良好的结构稳定性ꎮ 图 １７ 为吸附 Ｈｇ２＋后的元

素 Ｍａｐｐｉｎｇ 图ꎬ结果表明硫与汞在空间分布上高度

重合ꎬ呈现出明显的共定位特征ꎬ进一步说明含硫官

能团在汞吸附过程中起关键作用ꎮ

图 １６　 吸附 Ｈｇ２＋后 ＳＯＴ 的 ＥＤＳ 图

图 １７　 吸附 Ｈｇ２＋后 ＳＯＴ 的 Ｍａｐｐｉｎｇ 图

３　 结论

(１)以硫磺、植物油和三烯丙基胺等为原料ꎬ采
用逆硫化法成功合成了高硫聚合物 ＳＯＴꎬ材料呈不

规则多孔形貌且 ２００℃以下热稳定ꎮ
(２)表征显示ꎬＳＯＴ 为非晶态ꎬ硫、氮官能团均

匀分布ꎻ吸附 Ｈｇ２＋ 后形貌未破损ꎬ硫与汞空间高度

共定位ꎬ证实含硫官能团是吸附关键位点ꎮ
(３)在 Ｈｇ２＋ 离子质量浓度 ５０ ｍｇ / Ｌ、吸附时间

１２ ｈ、温度 ３０℃和 ｐＨ≈５ 条件下 ＳＯＴ 对水中 Ｈｇ２＋吸

附效率可达 ９８％ꎬ饱和吸附量为 ７􀆰 ３２ ｍｇ / ｇꎻ且在

ｐＨ 为 ２~８、温度 ３０ ~ ５０℃范围内吸附性能稳定ꎬ适
用性强ꎮ

(４)吸附过程符合 Ｌａｎｇｍｕｉｒ 等温线和准二级动

力学模型ꎬ表明其主要为单分子层化学吸附机制ꎮ
此外ꎬＳＯＴ 具备良好的重复使用性能ꎬ５ 次循环后吸

附效率仍超 ５０％ꎬ具实际应用潜力ꎮ
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影响和氧气浓度相关ꎮ 在低浓度氧气下ꎬ适当提高
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本研究通过以上实验为优化催化剂性能提供理论基

础ꎬ为 Ｎ２Ｏ 脱除催化剂的制备提供了新思路ꎮ
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