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摘要!通过吸附动力学实验及等温吸附实验%研究了()!A)F榕 树 叶>活 性 污 泥 协 同 曝 气 吸 附 铀 的 热 动 力 学 性

质&结果表明%调节[Nb!&)%吸附时间B)86/%榕树叶>活性污泥体系对初始质量浓度为"))8=’Q的CO(h( 的

吸附率超过**D%室温()F下最大吸附量达到"!&)AA8=’=&吸附动力学过程可用准二级吸附速率方程 来 描

述%计算值与实测值吻合良好%相关系数达)&**以上&吸附平衡符合Q0/=8-6.和‘.3-/4%627等温吸附方程%相

关系数都大于)&*+%体 现 了 单 层 吸 附 与 多 层 覆 盖 相 结 合 的 吸 附 模 式!求 得 反 应 的 ’D& b_?A&(G,’8$%%

’0&b_?B&(,’"8$%(T#%’%& 分别为_!"&@"()F#%_!"&("!)F#%_!)&@"?)F#%_!)&!"A)F#G,’

8$%&根据’%&")%’D&")及平均吸附能大小判断%榕树叶>活性污泥协同曝气体系吸附铀是自发)放热的物

理吸附反应&
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!!随着中国核电事业的不断发展及对退役核设

施的处理!由此产生的放射性废水的种类和数量

越来越多"由于这些废水中放射性核素的毒性及

它们的复杂化学形式!以及环境的迁移性!人们越

来越重视废水中铀的去除和回收的研究"在放射

性废水尤其是含铀废水的处理方面!国内外的学

者进行了许多试验和生产实践!但以最传统的物

理化学处理法为主"这些方法成本高#过程繁琐#
并易造成二次污染!尤其当重金属离子质量浓度

低于"))8=$Q时!处理效果更不理想%"&"因此!
多年来人们一直致力于研究和寻求高效经济的含

铀放射性废水处理方法"近年来!生物吸附法应

运而生!这种方法富集回收水溶液中的放射性核

素效率高#成 本 低#耗 能 少 且 无 二 次 污 染%(>A&"但

大多数研究只侧重于对含铀废水中铀的吸附效果

及影响因素的讨论!而未进行对含铀废水处理的

设备设计和操作所必需的吸附动力学#热力学等

方面的研究"本工作在前期工 作%B&的 基 础 上!研

究具 有 强 富 集 性 的 榕 树 叶’E0/;0/%30]39!WQ(
和具有 絮 凝 作 用 的 活 性 污 泥’02:6]0:349%-4=3!

<U(协同曝气 对 铀 吸 附 的 动 力 学#热 力 学 和 吸 附

反应机制!为其工业化发展提供理论依据和参考

价值"

;!实验部分

;$;!实验材料

榕树叶)取自南华大学校园内榕树落叶!用自

来水冲洗干净!再用蒸馏水冲洗!!?次!于烘箱

中烘干!捣碎#研磨至类黄豆大的碎片!将样品中

带有茎的叶子挑出!再用AD盐酸浸泡!直至上层

溶液的棕色褪出!再到烘箱中烘干!最后放入生化

培养箱中备用"
吸附水样)按文献%@&用铀标准溶液配制"
活性污泥)取经过静置沉淀并弃去上 清 液 的

污 泥 作 为 种 污 泥!接 种 量 为 吸 附 反 应 器 体 积 的

!)D!在 污 泥 中 投 加 少 量 葡 萄 糖 作 营 养 物 质#

’N?V%作氮源 及 微 量 硫 酸 亚 铁 以 提 高 污 泥 的 絮

凝 沉 降 性 能"用 自 来 水 稀 释 至 化 学 需 氧 量

’VOR(为A))!B))8=$Q!再间歇进水"接种!4
后!闷曝(?7后换水"次!接着改曝气"(4后换

水"次"保 持 混 合 液 中 溶 解 氧 质 量 浓 度 约 为

A8=$Q![Nb!!A!每次曝气结束后沉淀(7!然
后排出反应器中上清液"驯化()4后!发现污泥

沉淀 性 能 良 好!沉 淀 速 度 快!污 泥 体 积 也 略 有 增

加!出 水 VOR 去 除 率 达*(D!!)86/沉 降 比

’U#!)(为 !)D !!AD!污 泥 浓 度 ’YQUU(为

A&AD!镜检发现菌胶团紧密!色浅透明!有许多游

泳型纤毛虫#钟虫等丝状菌!污泥外观呈浅褐色!
表明污泥驯化培养已成熟%+&"

浓NV%#浓 N(UO?!’0ON!湖南师范大学试

剂 厂!化 学 纯*葡 萄 糖!上 海 助 剂 厂!分 析 纯*

’N?V%!广 东 台 山 化 工 厂!分 析 纯*‘3UO? +

@N(O!汕头市光华化工厂!分析纯"

;$#!实验装置与仪器

实验装置示于图""总容积A&AQ!侧面设有

出水口!底部设有排泥口!内置曝气用的烧结砂蕊

曝气头!由空压机产生的压缩空气通过空气转子

流量 计 调 节 曝 气 量 进 行 曝 气 充 氧!其 中 接 有[N
测定仪及溶解氧’RO(测定仪"

@((型 分 光 光 度 计!上 海 光 学 仪 器 进 出 口 有

限公司*,PW>B)@型便携式溶氧仪![NU>!V型精

密酸度计!上海雷磁仪器厂*Q5N>"A)W生化培养

箱!广东省医疗器械厂"

图"!实验装置示意图

‘6=&"!U27380:62460=.08$1:733X[3.683/:0%93:-[
",,,空压机’<6.2$8[.399$.(!

(,,,转子流量计’5$:$.‘%$\83:3.(!

!,,,[N测定仪’[N>83:3.(!

?,,,RO测定仪’RO>83:3.(!

A,,,排水口’U-[3./0:0/:$-:%3:(!

B,,,排泥口’U%-4=3$-:%3:(

;$<!实验方法

吸附水样中&)’C(b"))8=$Q!溶 液[Nb
!!吸附 温 度(AF!活 性 污 泥 质 量 浓 度 为+=$Q
’含水率?)D(!榕树叶粒径)&"!)&"A88#质量

浓度为A=$Q’干重(!吸附时间B)86/!溶解氧的

质量浓度为!&)!A&)8=$Q"
将粒径)&"!)&"A88(A=榕 树 叶 和?)=

活性污泥混合均匀!投加于AQ用铀标准溶液配

制的浓度为"))8=$Q的含铀废水样中进行曝气
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吸附反应!由空压机产生的压缩空气通过烧结砂

蕊曝气头向溶液中通入空气!用空气转子流量计

调节 曝 气 量!保 持 溶 解 氧 的 质 量 浓 度 为!&)!
A&)8="Q!用 N(UO?"’0ON 调 节 吸 附 水 样[N
值#吸附B)86/后!从反应器出水口取")8Q溶

液于试管中!自然静置A!")86/!取上清液采用

三氯化钛还原"钒酸铵氧化滴定 法$@%测 定 溶 液 中

剩余 铀 浓 度!再 计 算 铀 的 吸 附 百 分 率 和 吸 附 量#
实验结束后将活性污泥等固体物质从反应器底部

的排泥口排出#
铀的吸附百分率及吸附量的计算如下式&

*b"))’&)_&3("&3# ’"(

E3b2’&)_&3("!# ’((

E$b2’&)_&$("!# ’!(
式中!*为铀的吸附百分率!D)&) 为铀的初始质

量浓度!8="Q)&3 为吸附平衡时溶液中铀的质量

浓度!8="Q)&$ 为吸附$时间后溶液中铀的质量

浓度!8="Q)E3 为 吸 附 平 衡 时 榕 树 叶 和 活 性 污

泥对铀的吸附量!8="=)E$ 为$时刻榕树叶和活

性污泥对铀 的 吸 附 量!8="=)2 为 液 相 体 积!Q)

!为榕树叶和活性污泥的投加质量之和#

#!结果和讨论

#$;!榕树叶"活性污泥吸附铀的动力学分析

()!A)F时!榕 树 叶>活 性 污 泥 协 同 吸 附 铀

的动力学曲线示于图(#由图(可知!榕树叶>活

性污泥协同吸附铀是一个动态过程#吸附由(个

阶段组 成!第 一 阶 段 为 快 速 阶 段!在 此 过 程 中!

CO(h( 离子可以通过配位*离子交换*物理吸附以

及微沉淀等作用中的一种或几种机制将铀转移至

吸附剂表面)第二阶段为慢速阶段!在该阶段铀被

运送到吸附剂细胞内!最后达到吸附平衡#该体

系对铀的吸附在前!)86/较快!!)86/吸附量达

到B&A@8="=!占最大吸附量的+A&+D!之后吸附

缓慢上升!B)86/后吸附趋于平衡#由图(还发

现!随着温度的升高!吸附量逐渐增大#
动力学研究是工艺设计的基础!有助 于 探 讨

吸附机理#为了分析 CO(h( 的生物吸 附 动 力 学!
将实 验 数 据 用Q0=3.0.3/><//04-.06>G.697/0/准

一级*准二级吸附速率模型进行拟合!各模型表达

式如下$*>")%&
准一级吸附速率模型方程&

%=’E3_E$(b%=E3_#"$"(&!)!# ’?(
准二级吸附速率模型方程&

图(!榕树叶>活性污泥协同吸附铀的动力学曲线

‘6=&(!T6/3:622-.]39$1E6$9$.[:6$/$1

-.0/6-8$/WQ><U0:46113.3/::38[3.0:-.39
"!F&9+++()!$+++!)!#+++?)!%+++A)

$"E$b""’#(E(3(h$"E3# ’A(
式中!#"!#( 分 别 为 准 一 级*二 级 的 吸 附 速 率 常

数!单位分别为9_"!9,8="=#
准一*二级反应动力学模型拟合曲线 示 于 图

!!通过计算得到各方程相关参数!结果列入表"#
比较表"中>(" 和>((!可知准二级反应动力学模型

更适合描述榕树叶>活性污泥对铀的吸附动力学!
实验数据与拟合方程吻合很好#进一步分析表"
中的 速 率 常 数 发 现!随 着 温 度 的 升 高!速 率 常 数

#( 出 现 了 相 应 增 加!证 明 吸 附 反 应 需 要 活 化!升

温有利于反应加快#

#$#!榕树叶"活性污泥吸附铀的吸附等温线分析

平衡吸附等温线用来研究吸附物与被吸附物

之间的相互 作 用!确 定 吸 附 机 理!常 用Q0/=8-6.
和‘.3-/4%627方程来描述吸附平衡#

Q0/=8-6.吸附等温线方程&

&3"E3b""’FE80X(h&3"E80X# ’B(

‘.3-/4%627吸附等温线方程&

%=E3b%=#h’"""(%=&3# ’@(
式中!E80X!饱和吸附量!8="=)F为Q0/=8-6.常

数!Q"8=)"""!#为‘.3-/4%627常数#
将实验数据与Q0/=8-6.和‘.3-/4%627吸附

等 温 线(种 模 型 拟 合!分 别 以&3"E3>&3!%=E3>
%=&3作图’图?!A(!得出各相关系数!结果列入表

(#比较(个等温线方程可知!在本研究的浓度

范围内!Q0/=8-6.和‘.3-/4%627等温线模型都能

较好地拟合榕树叶>活性污泥对铀的吸附!体现了

单层吸附与多层覆盖相结合的吸附模式!这也说

明 了 榕 树 叶 与 活 性 污 泥 确 实 存 在 协 同 吸 附!但

‘.3-/4%627等 温 线 拟 合 得 更 好#表(中 Q0/=>
8-6.等温线参数的F随温度的升高而减少!说明

A@"第!期!!!!!!!!!!!!!夏良树等&榕树叶>活性污泥协同曝气吸附铀的热动力学



该体系吸附铀的作用力随温度升高而下降!‘.3>
-/4%627等温线参数中"="表明"在研究范围内#
榕树叶和活性污泥体系有利于吸附铀的进行!

#$<!榕树叶"活性污泥吸附铀的热力学分析

#$<$;!吸附过程的热力学参数!热力学参数标

准 吉 布 斯 自 由 能 变 $’%& %&标 准 反 应 焓 变

$’D&%&标准反应熵变$’0&%由下式计算’""("

%/Cb_’D&)$*’%h’0&)*! $+%

’%&b_*’%/C! $*%
式中#C#Q0/=8-6.平 衡 常 数#Q)8$%#即Q0/=>

8-6.等温吸附方程式中的回归参 数F#考 虑 单 位

换算#Cb")))B. F̂b(&!+̂ ")AF#B.b(!+#
铀的相对原子质量*’#绝对温度#T**为理想气

体常数#,)$8$%+T%!以%/C 对")’ 作 图 示 于

图B!由图B中直线的斜率和截距可求得’D&b
_?A&(G,)8$%#’0&b_?B&(,)$8$%+T%#根

据式$*%求得’%& 分别为_!"&@$()F%#_!"&(
$!)F%#_!)&@$?)F%#_!)&!$A)F%G,)

8$%!不同温度 下 反 应 的’%& 为 负 值#表 明 该 吸

附反应 是 自 发 进 行 的#温 度 越 高#自 发 进 行 的

图!!准一级反应动力学$0%和准二级反应动力学$E%模型拟合曲线

‘6=&!!ZX[3.683/:0%40:016::6/=022$.46/=:$[93-4$"9:>$.43.G6/3:629$0%0/4[93-4$(/4>$.43.G6/3:629$E%

"#F"9,,,()#$,,,!)##,,,?)#%,,,A)

表"!榕树叶>活性污泥协同吸附铀的各反应动力学模型参数

H0E%3"!<49$.[:6$/G6/3:629[0.083:3.9$1-.0/6-8$/WQ><U

")F

准一级反应动力学模型

$P93-4$"9:>$.43.G6/3:6298$43%%

E3)$8=+=_"% #")9_" >("

准二级反应动力学模型

$P93-4$(9:>$.43.G6/3:6298$43%%

E3)$8=+=_"%#()$9+8=+=_"% >((

() ")&(A ?&(!+̂ ")_( )&*@BA "*&*B B&B@"̂ ")_? )&**AB

!) ""&)* (&?B?̂ ")_( )&*?*@ "+&(A +&*+?̂ ")_? )&***?

?) "(&)! (&)*B̂ ")_( )&*?B! "@&?( "&)*"̂ ")_! )&**(?

A) "A&)+ "&+?(̂ ")_( )&*?)) "B&?( "&?!B̂ ")_! )&**@A

图?!Q0/=8-6.等温线方程

‘6=&?!Q0/=8-6.69$:73.80%

2-.]3$1E6$9$.[:6$/
"#F"9,,,()#$,,,!)##,,,?)#%,,,A)

图A!‘.3-/4%627等温线方程

‘6=&A!‘.3-/4%62769$:73.80%2-.]3$1E6$9$.[:6$/
"#F"9,,,()#$,,,!)##,,,?)#%,,,A)
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表(!榕树叶>活性污泥吸附铀的各等温线参数

H0E%3(!<49$.[:6$/69$:73.80%[0.083:3.9$1-.0/6-8$/WQ><U

"!F
Q0/=8-6.等温线参数

E80X!"8=#=_"$ F!"Q#8=_"$ >("

‘.3-/4%627等温线参数

# " >((

() "!&)AA "&+A) )&*+)) "&@)!A "&+)" )&**+@

!) "!&)+* "&)!@ )&*+"* "&*?*? "&+!* )&****

?) "!&"(! )&AB@ )&*+)A (&(!?) "&*!A )&**+!

A) "!&"A* )&!!! )&*+?? (&AAA* "&*"A )&***?

程度越大%说明升温有利于该体系吸附反应的进

行&’D&")%表明榕树叶>活性污泥吸附铀的过

程为放热过程&离子在固体表面的吸附会导致自

由度变小%但在实验中’0&")%可能是因为榕树

叶骨架上有亲水性功能基团%孔道内的水分子通

过氢键与功能基团结合%致使 CO(h( 离子被吸附

到榕树叶相后受到更大限制%使熵值减少%从而导

致’0&")&

图B!铀初始质量浓度"))8=!Q下

%/C与’_"的关系

‘6=&B!P%$:$1%/C]9’_"1$.

"))8=!Q6/6:60%2$/23/:.0:6$/$1-.0/6-8

#&<&#!吸附活化能!阿仑尼乌斯"<..73/6-9$公

式常 用 于 对 反 应 活 化 能 的 求 解%其 线 性 表 达

式为’""()

%/#(b%/(_)0!*’& "")$

式中%(为指 前 因 子*)0 为 反 应 活 化 能%G,!8$%&
在(&(节中求得了?种温度"()%!)%?)%A)F$
下用准二级吸附速率反应方程求得的铀吸附动力

学反应速率常数#(%以%/#( 对’_"作图可得到一

条直线"图@$%根据直线的斜率可得到WQ><U吸

附铀的活化能)0b"*&B?G,!8$%&

#&<&<!平均吸附能!平均吸附能是判断吸附类

型的重要指标%其计算表达式为)

) b"_(:$_"!(& """$

图@!活化能的<..73/6-9法图解

‘6=&@!P%$:$1%/#(]9’_"

根据R>5模型的线性形式’""(%以%/E3 对’( 作直

线%根据直线的斜率可求得:)

%/E3b%/E80Xh:’(& ""($
其中) ’b*’%/""h"!/3$& ""!$
式中%)为平均吸附能%G,!8$%*:为与吸附能有

关的常数*’为P$%0/;6势 能%G,&根 据R>5模 型

的线性形式%以%/E3 对’( 作 直 线"()%!)%?)%

A)F下线性相关系数分别为)&+*"!%)&*)*?%

)&*!"B%)&*A!"$%结果示于图+%根据直线的斜

率可求得:%代入式"""$%求得在"b()%!)%?)%

A)F下%WQ><U吸 附 铀 的 平 均 吸 附 能) 分 别 为

"+&@()%("&!(A%(?&B(@%(B&A+*G,!8$%&因化

学吸附的平 均 吸 附 能 大 于+)G,!8$%%物 理 吸 附

的)"?)G,!8$%%其中离子交换反应的能量范围

为+!"BG,!8$%’"((%故 该 吸 附 反 应 属 于 物 理

吸附&

<!结!论

""$榕树叶和活性污泥协同吸附铀是一个动

态过程%由快速和慢速(个阶段组成%表面吸附是

动力学控制步骤*准二级反应动力学模型比准一

级反应动力学模型更为适合描述榕树叶和活性污

泥对铀的吸附动力学&

@@"第!期!!!!!!!!!!!!!夏良树等)榕树叶>活性污泥协同曝气吸附铀的热动力学



图+!不同温度的R>5吸附等温线

‘6=&+!P%$:$1%/E3]9’(

"!F"9###()!$###!)!####?)!%###A)

$(%榕树叶和活性污泥吸附平衡符合Q0/=>
8-6.和‘.3-/4%627等温吸附方程!相关系数都在

)&*+以上!体现了单层吸附与多层覆盖相结合的

吸附模式&
$!%热力 学 研 究 表 明!该 体 系 吸 附 铀 是 自 发

的’放热的物理吸附过程&
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