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新型氧化-淋洗体系对某矿区真实铀污染土壤的
修复性能研究
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摘要:研究了采用氧化-淋洗联合工艺去除某矿区真实铀污染土壤中有机质结合态的铀,重点对比了EDTA-
H2O2和SDS-H2O2两种不同新型氧化-淋洗体系对铀的去除效果。通过单因素试验考察了pH、液固体积质

量比、氧化剂浓度和淋洗剂浓度等关键参数对铀去除率的影响,并采用响应曲面法对工艺条件进行了优化,确
定了最佳工艺条件。结果表明:EDTA-H2O2体系在pH=4、液固体积质量比15/1、H2O2浓度3%、EDTA 浓度

100mmol/L条件下对铀的去除率为52.8%,经响应曲面法优化工艺条件后,可提升至56.3%;SDS-H2O2体系

在pH=4、液固体积质量比10/1、H2O2浓度3%、SDS浓度20mmol/L条件下对铀的去除率为26.8%,经响应

曲面法优化工艺条件后,可提升至29.5%;两种新型氧化淋洗体系对铀的去除效果显著优于单一淋洗剂与单

一氧化剂(EDTA24.12%、SDS0.66%、H2O213.81%)。该工艺可有效破解有机质-铀配合物,显著提升真实

铀污染土壤的修复效率,能为矿区铀污染治理提供一种可行的方案。
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  2024年《中国生态环境状况公报》中提到,我
国部分南方省份的重点铀矿开采区的土壤中铀超

标率达9.7%[1],如未经妥善处理,可能破坏土壤生

态系统,甚至通过食物链传递威胁人体健康[2],因
此采取有效措施去除土壤中的铀具有重要意义。

土壤中的铀主要以 U(Ⅵ)和 U(Ⅳ)形式存

在。其 中,U(Ⅵ)易 形 成 可 溶 性 铀 酰 离 子

(UO2+2 ),具有强迁移扩散能力;而 U(Ⅳ)虽倾向

于形成难溶化合物,但在氧化条件下可转化为更

具迁移性的U(Ⅵ)[3]。矿区土壤中65%~80%的

铀会与有机质形成稳定配合物[1],这种特殊的赋

存状态极大增加了修复难度,使得开发高效、可行

的修复技术成为了当前环境治理领域亟待解决的

核心难题。

在现有修复技术中,化学淋洗工艺因具有高

效(去除率70%~90%)、周期短(数周~数月)等
优点已成为工程应用首选[3]。但传统单一淋洗剂

均存在一些明显局限:无机酸(如 HCl)对游离态

铀去除率虽能达到45%~55%,但会严重破坏土

壤结构[4];螯合剂(如EDDS、EDTA)对 U(Ⅵ)的
配合能力较强,去除率可达40%~60%,但因存

在选择性差、难降解(半衰期>6个月)等缺点,易
破坏土壤结构,造成二次污染[5-7];表面活性剂(如

DPC、SDS)对有机质结合态铀的去除效果十分有

限,去除率一般低于15%[8-9]。为解决上述问题,
近年来一些研究人员开发了加压淋洗、微波辅助

等多种强化技术,但这些技术仍存在设备要求高

或对有机质结合态铀去除效果不佳等问题[9-12]。



第44卷第4期  石英楠,等:新型氧化-淋洗体系对某矿区真实铀污染土壤的修复性能研究

此外,还有研究人员提出了氧化-淋洗协同技术。
该技术是利用氧化剂与淋洗剂的协同作用加速铀

酰离子的溶解,可显著提升铀去除率,同时有效避

免选择 性 较 差、成 本 较 高 及 设 备 要 求 高 等 问

题[13-24],与上述方法相比具有明显优势。
江西抚州某退役铀矿的真实铀污染土壤中有

机质结合态铀占比极高,采用EDTA或SDS作

为淋洗剂时,铀去除率仅为24.12%、0.66%,可
见采用单一淋洗剂很难有效去除土壤中的铀。因

此,针对该矿区真实铀污染土壤,研究了采用

EDTA-H2O2和SDS-H2O2两种不同新型氧化-淋
洗体系去除其中的铀,考察了溶液初始pH、氧化

剂浓度、淋洗剂浓度、液固体积质量比等关键参数

的协同效应,并采用响应曲面法优化了试验条件,
建立了动力学模型。

1 试验部分

1.1 试验原料、试剂及设备

铀污染土壤:取自江西抚州某退役铀矿山,风
干并清除石块和植物根系后研磨,过200目筛,主
要化学成分见表1。

表1 铀污染土壤的主要化学成分

Table1 Mainchemicalcomponentsofuranium
contaminatedsoil %

U Cd As Pb Cu Ni Zn Mn Cr

5.37 39.53 18.6 8 8.1 9 4.9 3.7 2.8

  试剂:氯化镁(MgCl2)、醋酸钠、醋酸铵、草
酸、草酸铵、枸橼酸钠、碳酸氢钠、连二亚硫酸钠、
氢氟酸(HF)、30%双氧水(H2O2),西陇科学股份

有限公司;硝酸(HNO3),南昌长城化工有限公

司;高氯酸(HClO3),天津政成化学制品有限公

司;乙二胺四乙酸钠(EDTA-Na2)、十二烷基硫酸

钠(SDS),北京索莱宝科技有限公司。
主要仪器:电子天平(AR224CN,奥豪斯仪

器),循环水真空泵(SHZ-Ⅲ,上海亚荣生化仪器

厂),pH计(ST3100,奥豪斯仪器),恒温培育振荡

器(ZWYR-240,上海智诚分析仪器制造有限公

司),鼓风干燥箱(DHG-9070A,上海慧泰仪器制

造有限公司),扫描电子显微镜(NovaNanoSEM
450,美国FEI公司),高速离心机(SorvallLYNX
6000,赛默飞世尔科技),电感耦合等离子体发射

光谱仪(Agilent5100ICP-OES,安捷伦科技),可

调式电热板(ML-1.8-4,北京科伟永兴仪器有限

公司),集热式恒温磁力搅拌器(DF-101S,巩义市

予华仪器有限责任公司)和冷冻干燥机(FD-1A,
北京博医康试验仪器有限公司)。

1.2 试验原理及方法

试验原理:采用氧化-淋洗联合修复法处理铀

污染土壤,通过双氧水破坏有机质或改变铀的赋存

形态,释放有机质结合态和铁锰氧化物结合态的

铀,同时利用EDTA和SDS淋洗剂去除可交换态、
碳酸盐结合态和铁锰氧化物结合态的铀,实现高效

修复。考察了pH、液固体积质量比、淋洗剂浓度、
双氧水浓度和淋洗时间等对铀去除率的影响。

试验方法:将2g土壤样本放入50mL塑料离

心管中,并在恒温振荡条件(30℃、120r/min)下进

行淋洗;随后在高速离心机中,以8000r/min的转

速处理10min;之后收集液相样品,用0.22μm微

孔滤膜过滤,通过ICP-OES测定滤液中铀含量,计
算铀去除率。计算公式如下:

r=ρV
mw ×100%。

式中:r—铀去除率,%;ρ—淋洗液中铀质量浓度,

mg/L;V—淋洗液体积,L;m—土壤样品质量,

kg;w—土壤样品中铀质量分数,mg/kg。

2 试验结果与讨论

2.1 各因素对铀去除效果的影响

2.1.1 初始pH
以EDTA(浓 度 100 mmol/L)、SDS(浓 度

20mmol/L)为淋洗剂,在液固体积质量比15/1、

H2O2浓度3%、反应时间6h条件下,考察初始pH
对EDTA、SDS淋洗铀的影响,结果如图1所示。

图1 初始pH对EDTA、SDS淋洗铀的影响

Fig.1 EffectofpHonuraniumwashingby
EDTAorSDS

·535·
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  由图1可知,EDTA-H2O2 和SDS-H2O2-对
铀的去除率均随初始pH 升高呈下降趋势,初始

pH=4时,铀去除率分别为52.8%、26.8%。这

可能是多因素协同作用导致:

1)铀形态调控:在酸性条件(pH=4)下,铀主

要以高反应活性的 UO2+2 形态存在(占比大于

85%),其裸露的正电荷可与淋洗剂形成稳定配

合物;

2)氧化-配位协同:H2O2 在pH=4时具有最

佳氧化效率(氧化电位为1.78V),可有效破坏

铀-有机质结合键,同时 EDTA 的羧酸基团 和

SDS的磺酸基团在该pH下能保持适度质子化状

态(pKa=2.0~6.2),兼具配位能力和溶解性;

3)竞争抑制最小化:该pH条件可避免OH-

竞争配位(pH>6时显著)和强酸溶解土壤中的

硅酸盐、铝酸盐等矿物,破坏土壤团聚体结构,导
致土壤质地恶化(pH<2时显著)等问题。

当pH>4时,铀逐渐转化为 UO2(OH)+

(pH=5~7)和 UO2(OH)2(pH>7)等低活性形

态,同时 H2O2 分解加速(半衰期缩短60%以

上),导致铀去除率下降了30%~50%。因此,为
实现铀 活 化、氧 化 解 离 和 配 位 捕 获 的 最 优 平

衡[25-32],确定适宜的初始pH=4。

2.1.2 液固体积质量比

随液固体积质量比增大,铀离子能与淋洗剂

更好地配合,有利于铀的洗脱[25-27]。以 EDTA
(浓度100mmol/L)、SDS(浓度20mmol/L)为淋

洗剂,在初始pH=4、H2O2浓度3%、反应时间

6h条件下,考察液固体积质量比对EDTA、SDS
淋洗铀的影响,结果如图2所示。

图2 液固体积质量比对EDTA、SDS淋洗铀的影响

Fig.2 Effectofliquidvolumetosolidmassratioon

uraniumwashingbyEDTAorSDS

  由 图 2 可 知:随 液 固 体 积 质 量 比 增 大,

EDTA-H2O2对的铀去除率逐渐升高,并在液固

体积质量比增至15/1时达最大;而SDS-H2O2对
铀的去除率先升高后降低,在液固体积质量比为

10/1时达最大。这可能是因为SDS对重金属的

淋洗主要取决于临界胶束浓度(CMC),在SDS浓

度小于CMC时,SDS浓度与淋洗效果呈显著相

关性:未达到CMC前,铀去除率随SDS浓度增

大而升高;达到CMC后,继续增加SDS浓度反

而会导致铀去除率下降[31-38]。因此,确定ED-
TA-H2O2体系的适宜液固体积质量比为15/1,

SDS-H2O2 体 系 的 适 宜 液 固 体 积 质 量 比 为

10/1。

2.1.3 淋洗剂浓度

在初始pH=4、H2O2浓度3%、反应时间

6h、液 固 体 积 质 量 比15/1条 件 下,分 别 考 察

EDTA、SDS浓度对相应体系淋洗铀的影响,结果

如图3所示。

图3 EDTA、SDS浓度对相应体系淋洗铀的影响

Fig.3 EffectofEDTAconcentrationorSDSconcentration
onuraniumwashingincorrespondingsystem

  由图3可知:EDTA-H2O2体系对铀的去除

率随EDTA浓度增大而升高;EDTA浓度增至

100mmol/L时,铀去除率达最高,之后趋于稳

定,这可能是因为 EDTA 浓度为100mmol/L
时,其与铀的配合反应接近动态平衡,继续增大

EDTA 浓 度 对 铀 的 去 除 率 提 升 效 果 有 限;而

SDS-H2O2体系对铀的去除率随SDS浓度增大呈

先升高后降低趋势,在SDS浓度增至20mmol/L
时达最高,这是因为低浓度SDS(<20mmol/L)
主要通过单分子配位和表面活性促进铀的解吸,
但当SDS浓度超过临界胶束浓度(CMC)后,胶束

的形成会包裹铀离子,同时SDS会与土壤中多价

阳离子(如Ca2+、Fe3+)生成沉淀、竞争消耗有效

·635·
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SDS,并阻塞土壤孔隙,最终抑制铀的去除[38-39]。
因此,确定EDTA-H2O2体系的适宜EDTA浓度

为100mmol/L,SDS-H2O2体系的适宜SDS浓度

为20mmol/L。

2.1.4 H2O2浓度

以EDTA(浓度100mmol/L)、SDS(浓 度

20mmol/L)为淋洗剂,在液固体积质量比15/1、
初始pH=4、反应时间6h条件下,考察H2O2浓
度对 EDTA、SDS淋 洗 铀 的 影 响,结 果 如 图4
所示。

图4 H2O2浓度对EDTA、SDS淋洗铀的影响

Fig.4 EffectofH2O2concentrationonuranium

washingbyEDTAorSDS

  由图4可知:对EDTA-H2O2和SDS-H2O2体
系对铀的去除率均随 H2O2浓度增大而先升高后

降低。在H2O2浓度为3%时达最高;H2O2浓度

继续增大时,EDTA-H2O2和SDS-H2O2体系对铀

的去除率下降,这可能是因为,当 H2O2浓度超过

3%时,过量的 H2O2一方面会与EDTA、SDS反

应,另一方面会消耗部分·OH 生成 HO2·,

HO2·氧化性弱于·OH[40-41],从而导致铀去除

率降低;当H2O2浓度为0%时,即单独采用ED-
TA和SDS作为淋洗剂时,铀去除率较低,分别为

24.12%和0.66%,这可能是因为土壤中易于淋

洗的活性态铀占比较低所导致。因此,确定用

EDTA-H2O2、SDS-H2O2体系淋洗铀污染土壤时

适宜的H2O2浓度均为3%[41]。

2.1.5 淋洗时间

以EDTA(浓度100mmol/L)、SDS(浓 度

20mmol/L)为淋洗剂,在初始pH=4、液固体积

质量比15/1、H2O2浓度3%条件下,考察淋洗时

间对 EDTA、SDS淋 洗 铀 的 影 响,结 果 如 图5
所示。

图5 淋洗时间对EDTA、SDS淋洗铀的影响

Fig.5 Effectofwashingtimeonuranium
washingbyEDTAorSDS

  由图5可知:EDTA-H2O2体系的铀去除率随

淋洗时间延长逐渐升高,之后趋于稳定,在6h时

达最高,为52.8%;而SDS-H2O2体系的铀去除率也

随淋洗时间延长逐渐升高,并在8h时达最高,为

26.8%。这一差异主要源于2种淋洗剂的作用机

制不同:EDTA 通过快速螯合作用与铀离子结合,

6h后反应趋于动态平衡;而SDS依赖表面活性剂

的胶束增溶作用,需要8h才能实现铀的充分解吸

与转移。铀去除率达到最高值后,继续延长淋洗时

间,两种体系的铀去除率均没有明显升高,表明淋

洗已达到饱和状态。因此,综合考虑效率与经济

性,确定EDTA-H2O2和SDS-H2O2体系的适宜淋洗

时间分别为6、8h[42-43]。
综合单因素试验结果确定适宜淋洗条件为:

1)EDTA-H2O2 体系:pH=4,液固体积质量比

15/1,H2O2 浓度3%,EDTA 浓度100mmol/L,淋
洗时间6h。此条件下的铀去除率52.8%;

2)SDS-H2O2 体系:pH=4,液固体积质量比

10/1,H2O2 浓度3%,SDS浓度20mmol/L,淋洗

时间8h。此条件下的铀去除率26.8%。

2.2 响应曲面法优化

采用Box-Behnken试验设计方法,并结合单

因素试验数据,选取对铀去除率影响较为显著的

3个关键因素:淋洗液浓度、H2O2浓度和液固体

积质量比,每个因素设定3个水平,标记为-1、0、

1。基于上述设定,进行了响应曲面优化。
响应曲面法的优化试验设计和结果见表2~

5。基于DesignExpert11数据分析软件对试验

数据集进行多元回归建模研究。通过显著性检验

指标F 值及其对应的概率值P 值,对回归系数的

统计学意义进行判定。同时,结合决定系数R2、

·735·
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校正决定系数R2
Adj及预测决定系数R2

Pred等指标对

数学模型的拟合精度进行综合评价,最终构建出

二次多项式回归方程。

表2 EDTA-H2O2体系的响应曲面优化试验

设计因素与水平

Table2 Designfactorsandlevelsforresponsesurface
optimizationtestofEDTA-H2O2system

水平

因素

A1
EDTA浓度/
(mmol·L-1)

B1
H2O2浓度/%

C1
液固体积质量比

-1 80 1 10/1
0 100 3 15/1
1 120 5 20/1

表3 SDS-H2O2体系的响应曲面优化试验设计因素与水平

Table3 Designfactorsandlevelsforresponsesurface
optimizationtestofSDS-H2O2system

水平

因素

A2
SDS浓度/
(mmol·L-1)

B2
H2O2浓度/%

C2
液固体积质量比

-1 10 1 5/1
0 20 3 10/1
1 30 5 15/1

表4 EDTA-H2O2体系的响应曲面优化试验设计方案

Table4 Responsesurfaceoptimizationtestdesignscheme
ofEDTA-H2O2system

序号

A1
EDTA浓度/
(mmol·L-1)

B1
H2O2

浓度/%

C1
液固体积

质量比

铀去除率/%

实际值 预测值

1 80 1 15/1 49.98 50.66

2 100 1 20/1 50.59 49.91

3 120 5 15/1 47.92 47.24

4 120 3 20/1 52.54 53.28

5 100 5 20/1 48.90 48.84

6 80 5 15/1 43.34 43.40

7 100 1 10/1 53.10 53.16

8 100 3 15/1 54.53 53.68

9 80 3 20/1 46.79 46.79

10 120 3 10/1 47.71 47.71

11 100 3 15/1 53.03 53.68

12 100 5 10/1 42.23 42.91

13 80 3 10/1 50.45 49.71

14 100 3 15/1 53.98 53.68

15 100 3 15/1 53.64 53.68

16 100 3 15/1 53.23 53.68

17 120 1 15/1 51.37 51.31

表5 SDS-H2O2体系的响应曲面优化试验设计方案

Table5 Responsesurfaceoptimizationtestdesignscheme
ofSDS-H2O2system

序号

A2

SDS浓度/

(mmol·L-1)

B2

H2O2
浓度/%

C2
液固体积

质量比

铀去除率/%

实际值 预测值

1 20 5 15/1 21.97 21.30

2 30 3 15/1 19.82 20.57

3 20 3 10/1 27.54 26.69

4 20 3 10/1 26.74 26.69

5 20 3 10/1 26.99 26.69

6 30 5 10/1 22.63 22.55

7 30 3 5/1 25.14 25.38

8 20 3 10/1 26.44 26.69

9 20 3 10/1 25.73 26.69

10 30 1 10/1 20.26 19.35

11 20 1 5/1 16.09 16.76

12 20 5 5/1 24.04 23.88

13 10 3 15/1 22.84 22.59

14 10 3 5/1 22.31 21.56

15 10 5 10/1 23.98 24.89

16 20 1 15/1 15.38 15.54

17 10 1 10/1 15.13 15.21

2.3.1 铀去除率模型的建立与分析

运用DesignExpert11数据分析软件对试验

数据进行多元回归拟合,分别以EDTA-H2O2 体

系的铀去除率Y1、SDS-H2O2 体系的铀去除率Y2

为响应值进行多元回归拟合,得到多项回归模型:

Y1=53.68+1.12A1-2.83B1+0.6663C1+
0.7975A1B1+2.12A1C1+2.29B1C1-

2.43A12-3.1B12-1.88C12;

Y2=26.69+0.6684A2+3.22B2-0.9462C2-
1.62A2B2-1.46A2C2-0.34B2C2-
1.52A2

2-4.67B2
2-2.65C22。

2种体系对应的回归模型系数及显著性检验

结果分别见表6、7。
由表6看出:EDTA-H2O2体系回归模型的P

值小于0.0001,说明模型具有极高的显著性;而
失拟项的P值为0.1761,说明模型拟合效果优异,
能够对回归方程中的预测值进行准确预测;模型的

决定系数R2 为0.9793,表明该模型具有出较高的

可靠性;一次项A1、B1对铀去除率具有极显著的影

响(P<0.01),C1对铀去除率影响显著(P<0.05),
可见各因素对铀去除率的影响顺序为B1>A1>
C1,说明了添加H2O2的重要性;对于二次项的交互
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作用,A1C1和 B1C1对铀去除率的 影 响 极 显 著

(P<0.01),而A1B1未达到显著性水平(P>0.05),
因此 二 次 交 互 项 对 铀 去 除 率 的 影 响 顺 序 为

B1C1>A1C1>A1B1。

表6 EDTA-H2O2体系的回归模型系数及显著性检验结果

Table6 RegressionmodelcoefficientsandsignificancetestresultsofEDTA-H2O2system

来源 平方和 自由度 均方 F值 P 值 显著性

模型 208.46 9 23.16 36.73 <0.0001 显著

A1 10.08 1 10.08 15.98 0.0052
B1 64.13 1 64.13 101.69 <0.0001
C1 3.55 1 3.55 5.63 0.0494

A1B1 2.54 1 2.54 4.03 0.0846
A1C1 18.02 1 18.02 28.57 0.0011
B1C1 21.07 1 21.07 33.41 0.0007
A21 24.88 1 24.88 39.46 0.0004
B21 40.42 1 40.42 64.10 <0.0001
C21 14.86 1 14.86 23.56 0.0018
残差 4.41 7 0.6306

失拟项 2.98 3 0.9918 2.76 0.1761 不显著
纯误差 1.44 4 0.3598
总变异 212.88 16

决定系数R2 0.9793
校正决定系数R2Adj 0.9526
预测决定系数R2Pred 0.7658

变异系数 1.58
精度 17.6821

表7 SDS-H2O2的回归模型系数及显著性检验结果

Table7 RegressionmodelcoefficientsandsignificancetestresultsofSDS-H2O2system

来源 平方和 自由度 均方 F值 P 值 显著性

模型 254.11 9 28.23 34.97 <0.0001 显著

A2 1.61 1 1.61 2.00 0.2007
B2 82.95 1 82.95 102.73 <0.0001
C2 7.16 1 7.16 8.87 0.0206

A2B2 10.50 1 10.50 13.00 0.0087
A2C2 8.56 1 8.56 10.60 0.0140
B2C2 0.4624 1 0.4624 0.5727 0.4739
A22 9.67 1 9.67 11.97 0.0105
B22 91.94 1 91.94 113.86 <0.0001
C22 29.46 1 29.46 36.49 0.0005
残差 5.65 7 0.8074

失拟项 3.85 3 1.28 2.86 0.1684 不显著
纯误差 1.80 4 0.4498
总变异 259.76 16

决定系数R2 0.9782
校正决定系数R2Adj 0.9503
预测决定系数R2Pred 0.7519

变异系数 3.99
精度 16.6529

  由表7可知:SDS-H2O2体系回归模型的P
值小于0.0001,说明模型具有极高的显著性;而
模型的失拟项P 值为0.1684,表明模型拟合效

果较优,能够准确预测回归方程中的回归值;模型

的决定系数R2 为0.9782,表明该模型显示出较

高的可靠性;一次项B2对铀的去除率有极显著的

影响(P<0.01),而 C2也 显 示 出 显 著 的 影 响

(P<0.05),A2 对 铀 去 除 率 的 影 响 则 不 显 著

(P>0.05),可见各因素对铀去除率的影响顺序

为B2>C2>A2;对于二次项的交互作用,A2B2对

铀去除率的影响极显著(P<0.01),A2C2的影响

显著 (P <0.05),而 B2C2 的 影 响 不 显 著
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(P>0.05),可见在二次相互项对铀去除率的影

响顺序为A2B2>A2C2>B2C2。

2.2.2 各变量间的交互效应分析

基于回归模型的响应曲面与等高线能够有效

反映各独立变量间的交互关系,因此试验通过观

察响应曲面及其对应的等高线,探究淋洗剂浓度、

H2O2 浓度及液固体积质量比对铀去除率的作用

机制。淋洗剂浓度、H2O2 浓度及液固体积质量

比对EDTA-H2O2体系和SDS-H2O2体系中铀去

除效果的影响趋势如图6、7所示。

图6 EDTA、H2O2浓度和液固体积质量比对铀去除率的响应曲面(a、c、e)和等高线(b、d、f)

Fig.6 Responsesurfacediagram (a,c,e)andcontourdiagram (b,d,f)ofEDTAconcentration,H2O2concentrationand
liquidvolumetosolidmassratioforuraniumremovalrate
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  由图6(a)看出:在EDTA浓度和 H2O2 浓度

交互作用曲面上,随二者浓度升高,铀去除率的变

化速率呈先增大后减小特征;H2O2浓度对铀去除

率的影响大于EDTA浓度,进一步说明 H2O2浓
度对铀去除率的影响更为显著。由图6(b)看出:
在EDTA浓度与液固体积质量比交互曲面上,铀
去除率随EDTA浓度和液固体积质量比增大先

逐渐升高后逐渐下降;EDTA浓度变化对铀去除率

的影响高于液固体积质量比。由图6(c)看出:在

H2O2浓度与液固体积质量比交互曲面上,铀去除

率随H2O2浓度增大先逐渐升高后迅速下降,而随

液固体积质量比增大先逐渐升高后逐渐下降;

H2O2浓度变化对铀去除率的影响大于液固体积质

量比。上述结论均与表6结果相吻合。

图7 SDS、H2O2浓度和液固体积质量比对铀去除率的响应曲面(a、c、e)和等高线(b、d、f)

Fig.7 Responsesurfacediagram (a,c,e)andcontourdiagram (b,d,f)ofSDSconcentration,H2O2concentrationand
liquidvolumetosolidmassratioforuraniumremovalrate
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  由图7(a)看出:在SDS浓度和 H2O2浓度交

互曲面上,随二者浓度增大,铀去除率先升高后下

降;H2O2浓度对铀去除率的影响大于SDS。由图

7(b)看出:在SDS浓度和液固体积质量比交互作

用曲面上,随SDS浓度和液固体积质量比增大,
铀去除率先升高后下降;EDTA浓度对铀去除率

的影响明显大于液固体积质量比。由图7(c)看
出:在 H2O2浓度与液固体积质量比交互曲面上,
铀去除率随 H2O2浓度增大先逐渐升高后迅速下

降,而随液固体积质量比增大先逐渐升高后逐渐

下降;H2O2浓度对铀去除率的影响大于液固体积

质量比。上述结论均与表7结果相吻合。

2.2.3 条件优化及验证

根据回归模型得到EDTA-H2O2和SDS-H2O2
体系去除铀试验条件的预测最优值,并结合实际

工艺情况优化了试验条件后得出实际值。进行3
次平行试验验证2种体系对铀的去除率,取平均

值。试验结果见表8。

表8 试验条件的预测最优值与实际值

Table8 Optimumconditionsfortestpredictionandactualoperatingconditions

项目 淋洗体系

试验条件

液固体积质量比 H2O2浓度/%
EDTA浓度/
(mmol·L-1)

SDS浓度/
(mmol·L-1)

铀去除率/%

预测最优值
EDTA-H2O2 15.01/1 2.129 103.203 54.389

SDS-H2O2 8.892/1 3.68 20.728 27.356

实际值
EDTA-H2O2 15/1 2.1 103  56.3 

SDS-H2O2 9/1 4  20.7 29.5 

  由表8可知:EDTA-H2O2体系去除铀的预

测最优条件为液固体积质量比15.01/1、H2O2浓
度2.129%、EDTA浓度103.203mmol/L,考虑

到实际工艺情况,设置液固体积质量比为15/1,

H2O2浓度为2.1%,EDTA浓度为103mmol/L;

SDS-H2O2体系去除铀的预测最优条件为液固体

积质量比8.892/1、H2O2浓度3.68%、SDS浓度

20.728mmol/L,考虑到实际操作条件,设置液固

体积质量比为9/1,H2O2浓度为4%,SDS浓度为

20.7mmol/L;在优化试验条件下,EDTA-H2O2
体系 对 铀 的 实 际 去 除 率 为56.3%,与 预 测 值

(54.389%)之间的误差小于5%,SDS-H2O2体系

对 铀 的 实 际 去 除 率 为29.5%,与 预 测 值

(27.356%)之间的误差也小于5%,这证明预测

值与实际值的相关性较好。

3 结论

针对江西抚州某退役铀矿的真实铀污染土壤

中有机质结合态铀占比极高问题,研究采用了

EDTA-H2O2和SDS-H2O2两种不同新型氧化-淋
洗体系去除其中的铀,结论如下:

1)通过单因素条件试验可知:EDTA-H2O2
淋洗铀污染土壤的最优条件为pH=4,液固体积

质 量 比 15/1,H2O2 浓 度 3%,EDTA 浓 度

100mmol/L,淋洗时间6h,此条件下的铀去除率

为52.8%;SDS-H2O2淋洗铀污染土壤的最优条

件为pH=4,液固体积质量比10/1,H2O2 浓度

3%,SDS浓度20mmol/L,淋洗时间8h,此条件

下的铀去除率为26.8%;EDTA-H2O2 体系优于

SDS-H2O2 体系。

2)响应曲面法能够有效优化EDTA-H2O2、

SDS-H2O2 体 系 去 除 铀 的 工 艺 条 件。优 化 后

EDTA-H2O2体系的最佳工艺条件为液固体积质量比

15/1,H2O2 浓度2.1%,EDTA浓度103mmol/L;SDS-
H2O2 体系的最佳工艺条件为液固体积质量比9/1,

H2O2 浓度4%,SDS浓度20.7mmol/L。在最佳工艺

条件下,EDTA-H2O2、SDS-H2O2 体系对铀的去除

率分别为56.3%、29.5%,前者仍优于后者。

3)淋洗剂浓度、H2O2浓度与液固体积质量

比对铀去除率的影响均为正效应,其中 H2O2浓
度的影响最为显著。在对各因素的交互作用中,
对于EDTA-H2O2体系,H2O2浓度与液固体积质

量比之间的交互作用最显著,对于SDS-H2O2体
系,SDS浓度与 H2O2浓度之间的交互作用最

显著。
该技术处理周期短(<8h)、成本低,提出的
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“氧化-表面活化、氧化-解络”协同机制能为复杂

污染土壤修复提供一种新思路,具有重要的工程

应用价值和环境效益。
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RemediationPerformanceofaNewOxidative-WashingAgentfor
RealUranium-contaminatedSoilinaCertainMiningArea

SHIYingnan1,2,WANGSiyu1,2,ZHOUZhongkui1,2,ZHANGYishuo1,CAITingting1,2,CHEBin1,2

(1.StateKeyLaboratoryofNuclearResourcesandEnvironment,EastChinaUniversityof
Technology,Nanchang 330013,China;

2.SchoolofWaterResourcesandEnvironmentalEngineering,EastChinaUniversityof
Technology,Nanchang 330013,China)

Abstract:Theremovalofuraniumboundtoorganicmatterinrealuranium-contaminatedsoilfroma
certainminingareawasstudiedbyusingacombinedoxidationwashingprocess.Theremovaleffectsof
uranium bytwo differentnew oxidation-washingsystems(EDTA-H2O2 and SDS-H2O2)were
compared.TheeffectsofkeyparameterssuchaspH,liquidvolumetosolid massratio,oxidant
concentration,andwashingagentconcentrationonremovalrateofuraniumwereinvestigatedthrough
single-factorexperiments.Theprocessconditionswereoptimizedbyresponsesurfacemethodology,

andtheoptimalconditionsweredetermined.Theresultsshowthattheremovalrateofuraniumbythe
EDTA-H2O2systemis52.8% undertheconditionsofpH=4,liquidvolumetosolidmassratioof
15/1,H2O2concentrationof3%,andEDTAconcentrationof100 mmol/L.Afteroptimizingthe
processconditionsbyresponsesurfacemethodology,theremovalratecanbeincreasedto56.3%.The
removalrateofuraniumbytheSDS-H2O2systemis26.8%undertheconditionsofpH=4,liquid
volumetosolidmassratioof10/1,H2O2concentrationof3%,andSDSconcentrationof20mmol/L.
Afteroptimizingtheprocessconditionsbyresponsesurfacemethodology,theremovalratecanbe
increasedto29.5%.Theremovaleffectsofthetwooxidation-washingsystemsaresignificantlybetter
thanthoseofsinglewashingagentsandsingleoxidants(EDTA24.12%,SDS0.66%,H2O213.81%).
Theprocesscaneffectivelybreakthecomplexoforganicmatteranduranium,significantlyimprovethe
remediationefficiencyofrealuranium-contaminatedsoil,andprovideafeasiblesolutionforuranium
pollutioncontrolinminingareas.
Keywords:uranium;soil;oxidation-washing;EDTA;SDS;H2O2;removal;responsesurfacemethodology
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