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自由基化学改性氧化石墨烯对亚甲基蓝的吸附性能

孙林燕,杨　飞,封　敏,王兆慧

(东华大学环境科学与工程学院,国家环境保护纺织工业污染防治工程技术中心,上海　２０１６２０)

摘要:氧化石墨烯(GrapheneOxide,GO)拥有较大的比表面积和较高的稳定性,可用来吸附水体中的多种污染

物,其潜在功能稳定性具有规模化应用前景.考虑到 GO 在高级氧化体系中结构和形貌会发生改变,探究了经

UV/H２O２ 和 UV/过硫酸盐(Persulfate,PS)产生强氧化性自由基的体系处理后所得 GOs对亚甲基蓝(MethylＧ
eneBlue,MB)的吸附性能.氧化性自由基体系光源选择３００W 中压汞灯,３０mLGO储备液(１mg/mL)在两种

氧化体系下反应１、２、４h后制得 GOs.实验考察了不同反应条件对 GOs吸附动力学的影响,傅里叶变换红外光

谱(FTIR)研究了 GOs氧化前后表面官能团的变化.结果显示,经 UV/H２O２,UV/PS氧化１h后,GOs表面的

含氧官能团数量开始明显减少;吸附动力学过程更符合准二级动力学模型(R２＞０．９９９);吸附热力学过程更符合

Langmuir模型,MB饱和吸附量(经 UV/H２O２ 和 UV/PS氧化１、２、４h后分别记 G１Ｇ１、G１Ｇ２、G１Ｇ３、G２Ｇ１、G２Ｇ２、G２Ｇ３)

依次为５８０．２６、５９１．８０、５９８．６３、５２１．７７、５５４．９１、５６８．００mg/g.研究表明,GO 可以快速吸附较大浓度范围内的

MB,且对低浓度染料表现出更好的去除效果;GO对 MB的吸附量随着pH 值的增加逐渐增大,在碱性条件下增

加得更明显;经氧化处理后,GOs的吸附性能随氧化时间的增长,性能减弱,尤其在 UV/PS体系中更为显著.

关键词:氧化石墨烯;羟基自由基;吸附性能;亚甲基蓝

中图分类号:X５０６　　文献标志码:A　　文章编号:１６７４ ３０７５(２０１８)０６ ０１０６ ０８

　　作为石墨烯的前驱体,氧化石墨烯(Graphene
Oxide,GO)与石墨烯有着相似的化学结构,但不同

的是,GO表面分布着许多含氧官能团,其中羰基和

羧基处在 GO的边缘,而羟基和环氧官能团主要位

于其基面上(Dimievetal,２０１２).这些含氧基团的

存在,使得 GO具有独特的边缘亲水、中央疏水的二

维两性结构,且增加了化学修饰和功能化的活性位

点(杜佳媛等,２０１６),其在生物制药、传感器、环境和

能源等众多领域得到了广泛的应用(Chenetal,

２０１２;Chungetal,２０１３;Pengetal,２０１３).GO本

质上 是 单 层 石 墨,理 论 表 面 积 高 达 ２６２０ m２/g
(Stankovichetal,２００６),作为一种新型碳基吸附

材料,已广泛应用于有毒元素和化合物的去除.

Seredych等(２００７)制得的 GO 对 NH３ 表现出优异

的吸附去除效果;Zhang等(２０１３)用聚苯胺ＧGO 吸

附Cr６＋ ,吸附量达１１４９．４mg/g;Yang等(２０１０)发
现Cu２＋ 通过与 GO片层形成大的聚合物造成Cu２＋

大量吸附;李磊磊等(２０１５)制备的磁性介孔二氧化

钛/氧化石墨烯(Fe３O４＠mTiO２＠GO),去除刚果

红(CongoRed,CR)时最大吸附量为８９．９５mg/g,
且具有很好的重复使用性.

针对 GO含氧官能团的研究大多集中于对其还

原修复 GO表面缺陷(Zhangetal,２０１０),或对其进

行官能团的功能性修饰(Chenetal,２０１２).光作为

一种绿色、温和的方式,可以对 GO 进行有效还原,
得到的rGO 有很强的导电性(Matsumotoetal,

２０１０);同时,光还原可得到带有孔状结构的rGO,
且可以通过改变光照条件等对其进行有效的形貌控

制(Koinumaetal,２０１２).近期研究表明,一些氧

化条件可以改变 GO 的化学结构或形貌.Zhou等

(２０１２)研究指出,GO在光ＧFenton体系下随着氧化

的进行,其表面首先生成小孔,逐渐变成大孔,最后

GO形成大小约 ４０nm 的石墨烯量子点;Yu 等

(２０１６)认为 GO表面的含氧官能团可以被􀅰OH 氧

化去除,得到表面具有纳米孔状的 GO.
高级 氧 化 技 术 (Advanced OxidationProcesＧ

ses,AOPs)是近年来水处理领域发展十分迅速的

一项化学氧化技术,其主要是通过过渡金属、无机非

金属、光、热等方式活化过氧化物,产生氧化性极强

的自由基(如􀅰OH,􀅰OOH,O􀅰
２ 和SO􀅰

４ 等),与
污染物作用并使其降解(Anipsitakisetal,２００４;



NavalonSetal,２０１４;Johnsonetal,２００８;AntoniＧ
ouetal,２０１０).本研究选择 UV/H２O２ 和 UV/过

硫酸盐(Persulfate,PS)两种体系氧化 GO,探索

GO 经氧化后吸附性能的变化情况.UV/PS体系

主要生成的SO􀅰
４ (E＝２．５~３．１V)比 UV/H２O２ 体

系主要生成的􀅰OH(E＝１．８~２．７V)氧化还原电

位高,且PS更易被光活化(Yangetal,２０１０).本项

目组最新研究发现,片状 GO的结构和形貌在 UV/

PS体系中短时间更容易发生改变,但是针对两种氧

化处理后 GO的相关性能尚未研究.
染料亚甲基蓝(MethyleneBlue,MB)是一种水

溶性偶氮化合物,属于阳离子型染料,色度高,对水

质有不利影响.由于 GO 拥有巨大的理论表面积,
表面疏水性的 ΠＧΠ交互,亲水性,高负电荷密度和

易于从丰富的天然石墨中获得等优点,被认为是吸

附 MB 最有前景的吸附剂之一(Liuetal,２０１２;

Yangetal,２０１１);Yang等(２０１１)研究认为 GO 对

MB的吸附量达到７１４ mg/g,且当 MB 浓度较高

时,增大溶液中的离子强度和溶解性有机物(DisＧ
solvedOrganicMatter,DOM)浓度,能进一步提高

GO对 MB的吸附量;而 Zhang等(２０１１)认为 GO
吸附 MB主要得益于静电引力.本文选择 MB为目

标污染物,研究了 GO 经 UV/H２O２ 和 UV/PS体

系氧化后对其的吸附行为.

１　材料与方法

１．１　实验材料

MB、H２O２、NaNO２、HCl、NaOH、NaHCO３ 和

乙二胺四乙酸二钠(EthyleneDiamineTetraacetic
Acid,EDTA􀅰２Na)均购于国药集团;过硫酸钾

(PS)购于 AlfaAesar;实验用水为超纯水(电导率

为１８．２mΩ/cm).

１．２　实验仪器

磁力搅拌器(CJBＧSＧ１０D,河南爱博特科技发展

有限公司);超声波清洗器(JPＧ０４０S,洁盟);电子天

平(FA２００４B,上海金科天美科学仪器有限公司);

pH 计(PHSJＧ３F,上海雷磁);光化学反应仪(XPAＧ
Ⅱ型,南 京 胥 江 机 电 厂);紫 外 可 见 分 光 光 度 计

(ModelUＧ２９１０,Hitachi);傅 里 叶 变 换 红 外 光 谱

(BrukerTensorFTIRspectrometer).

１．３　GOs制备

原始 GO 粉末购于南京吉仓纳米科技有限公

司,溶解、超声分散配制成１mg/mL和２mg/mL
储 备 液,避 光 置 于 冰 箱 中 保 存.１５０ mmol/L

H２O２,PS,４ mol/L NaNO２ 储备液均现配现用.
光化学反应光源选取３００ W 中压汞灯(反应时 GO
浓度:１．２g/L;H２O２,PS浓度:６０mmol/L),分别

反应１h、２h、４h后取出,立即加入过量的 NaNO２

溶液淬灭多余的氧化剂与自由基,然后放入３００Da
透析袋(１０gNaHCO３,１８６．６ mgEDTA􀅰２Na,

５００mL水煮沸１０min)中透析１周,冷冻干燥后得

到 GOs.

１．４　GO吸附 MB实验

１．４．１　MB初始浓度和吸附时间对吸附的影响实验

　本实验所有吸附体系总体积设置为５０mL,其中

MB的初始浓度分别设置为５、２０、５０、１００mg/L,即
分别取０．５、２、５、１０mL的 MB储备液(５００mg/L),
缓慢加入５mLGO 储备液(１mg/mL),此时每个

吸附体系中 GO 质量为５mg,固液比为０．１g/L.
磁力搅拌器下进行吸附实验,分别于２、４、５、１０、２０、

３０min时取样过０．２２μm 聚醚砜(PolyetherSulＧ
fone,PES)材质的滤头,稀释相关倍数后用紫外分

光光度计测定剩余染料吸光度.按公式(１)和(２)计
算去除率(η)和吸附量(qt):

η＝(C０ Ct)/C０×１００％ (１)

qt＝(C０ Ct)V/M×１００％ (２)
式中:C０ 和Ct 分别为初始和时间t时溶液中

MB的浓度 (mg/L);qt 为时刻t 时 的吸 附 容 量

(mg/g);V 为吸附溶液的体积(mL);M 为吸附剂

GO的质量(g).

１．４．２　pH 对吸附性能的影响实验　取１０mL MB
储备液(５００mg/L)、５mLGO储备液(１mg/mL),
即吸 附 体 系 中 GO 质 量 为 ５ mg,MB 浓 度 为

１００mg/L.用０．１、１molHCl和 NaOH 调节pH.
由于 MB在高pH 时会和 OHＧ生成沉淀,此时无法

准确测定其吸附量.因此,在该部分实验中pH 设

置为２~１０.

２　结果与分析

２．１　GO对 MB的吸附行为

从图１Ｇa中可以看出,GO吸附 MB的过程十分

迅速,５min内可达吸附平衡,在后续实验中,选择

２h为吸附时间确保吸附达到平衡.从图１Ｇb可知,
总体上,MB的去除率都超过了５０％,对低浓度染料

表现出更好的去除效果.在实验所选浓度中,MB
浓度为２０mg/L时去除率最高,接近９５％.溶液中

仍有残留的、未吸附的 MB的原因可能是其优先选

择被吸附的结果(Yangetal,２０１１).在一些其他去
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除 MB的方法报道中,如 TiO２石墨烯复合物光降解

MB,可以发现溶液中也有少量的 MB(２mg/L)未
被完全降解(Zhangetal,２００９).当 MB 浓度从

５mg/L增加至２０mg/L时,其去除率是逐渐增加

的.当继续增加 MB浓度时,去除率则开始降低,而
在此过程中,GO的吸附量是逐渐增加的.

图１　GO(１００mg/L)对不同浓度 MB溶液的去除效果

Fig．１　RemovalofMBatdifferentconcentrationsbyGO(１００mg/L)

　　吸附动力学常用来描述吸附剂吸附吸附质的速

率快慢,为研究接触时间对 GO 吸附 MB的影响及

获得相关动力学参数,实验采用了准一级及准二级

动力学模型对该过程进行了模拟,其表达式分别为:
(１)准一级动力学的公式如下:

qt＝qe[１ exp(k１t)] (３)
式中:qt t时刻的染料吸附量(mg/g);qe 吸

附平衡时的吸附容量(mg/g);k１ 准一级动力学速

率常数(min１).
(２)准二级动力学的公式如下:

qt＝k２q２
et/(１＋k２qet) (４)

式中:k２ 准二级动力学速率常数[g/(mg􀅰

min)].其线性表达式为t/qt＝t/qe＋１/(k２q２
e);

qe 和k２ 的值可由t/qt 对t所作的直线斜率和截距

求得(图２).
通过对GO吸附 MB进行准一级及准二级模型

的拟合和计算,得到拟合参数qe、k１、k２ 和相关系数

R２.从表１可以看到,两种模拟的相关系数都很

高,均大于０．９９９,但总体来说,该吸附过程更符合准

二级动力学模型,即在 GO 浓度为１００mg/L,MB
浓度 为 １００ mg/L 时,平 衡 吸 附 容 量 qe 达 到

５１５．４６mg/g.

(a)准一级动力学模型;(b)准二级动力学模型

图２　GO(１００mg/L)对 MB的动力学拟合模型

(a)PseudoＧfirstＧorder;(b)PseudoＧsecondＧorder

Fig．２　KineticmodelsofMBadsorptiononGO(１００mg/L)

表１　GO(１００mg/L)对 MB的动力学模型拟合参数

Tab．１　Kineticmodelparametersforadsorption
ofMBonGO(１００mg/L)

初始染

料浓度/

mg􀅰L１

准一级动力学模型 准二级动力学模型

qe/

mg􀅰g１

k１/

min１
R２

q/

mg􀅰g１

k２/

　g􀅰(mg􀅰min)１
R２

５ ３９．８６ １．３４ ０．９９９ ３９．８６ ０．７０ ０．９９９

２０ １８８．６１ ３．８９ ０．９９９ １８８．６８ ０．５０ ０．９９９

５０ ４１７．７５ ２．３１ ０．９９９ ４２０．１７ ０．０５ ０．９９９

１００ ５１３．０４ ２．８５ ０．９９９ ５１５．４６ ０．１０ １．０００

　　为了进一步研究所选染料在 GO 上的吸附行

为,选取常用的两种吸附热力学模型对其进行了拟

合(图３),分别为Langmuir和Freundlich吸附等温

式 (Langmuir,１９１６;Freundlich,１９０６).LangＧ
muir模型假设吸附剂表面是完全均一的,即在所有

的吸附位点,吸附能是一致的,适用于单分子层的吸

附.其线性表达式为:

Ce

qe
＝

１
qmax

＋
１

KLqmax
(５)
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图３　GO(１００mg/L)吸附 MB的热力学拟合

Fig．３　AdsorptionisothermofMBon
GO(１００mg/L)

Freundlich模型假设吸附剂表面是不均匀的,
即在吸附位点能量不均一,并且吸附位点的能量按

指数曲线分布,适用于描述不均一吸附剂表面的非

理想型吸附.其等温线表达式为:

qe＝KfCe
１
n (６)

式中:qe 溶液平衡时染料的吸附量(mg/g);

Ce 染料平衡浓度(mg/L);KL Langmuir模型吸

附常数;Kf Freundlich等温常数;n 表面异质性

系数;qmax 染料理论饱和单层吸附量(mg/g).
表２显示了两种热力学拟合参数,可以看出,该

吸附过程更符合 Langmuir热力学模型,拟合相关

系数更高,说明 GO 对 MB的吸附主要发生在 GO
表面的含氧官能团活性位点上,属于单分子层吸附.
最佳拟合条件下得到的GO吸附 MB的最大吸附容

量qe 值为５１８．７５mg/g,R２＝０．９８６.
表２　GO吸附 MB的热力学模型拟合参数

Tab．２　LangmuirandFreundlichisothermconstants
forMBadsorptionontoGO

热力学吸附模型 参数 R２

Langmuir
q０＝５１８．７５

b＝０．５９２
０．９８６

Freundlich Kf＝２４１．７３ ０．９４３

　　如图４所示,当pH 从２上升到１０时,GO 对

MB的吸附量随着pH 值的增加逐渐增大且在碱性

条件下,增加得更明显.

２．２　GOs对 MB的吸附性能

将原始 GO 分别经 UV/H２O２ 和 UV/PS氧化

０、１、２、４h记为 G、G１Ｇ１、G１Ｇ２、G１Ｇ３、G２Ｇ１、G２Ｇ２和 G２Ｇ３.
图５所示为氧化前后得到的 GOs的红外表征图,其
中 ３０５０~３８００、２９００、１７３２、１６０４、１３８０、

１０５８cm１ 左 右 的 峰 分 别 对 应 为 羟 基、CＧH、

ＧCOOH、CＧC或 C＝C、CＧO 和 CＧOＧC对应的特征

峰.经氧化后 CＧH 键,CＧC或 C＝C峰位增强,而

CＧO、CＧOＧC、ＧCOOH峰位减弱,这与本项目组之前

的研究结果是一致的,即光活化过氧化物生成的自

由基会攻击含氧官能团,使其部分矿化,体现在红外

图中则表现为含氧官能团种类和数量的减少.

图４　pH值对GO吸附 MB的影响

(GO浓度为１００mg/L;MB浓度为１００mg/L)

Fig．４　EffectofpHontheremovalofMBbyGO
(initialcondition:MB１００mg/L;GO１００mg/L)

图５　GOs的傅里叶红外图

Fig．５　FouriertransforminfraredspectraofGOs
同样,对 GOs吸附 MB进行了热力学拟合,具

体拟合参数见表３.由表３可见,经 UV/H２O２ 和

UV/PS氧化后得到的 GOs的平衡吸附量qe 均得

到了不同程度的提高.对所选两种模型而言,该吸

附过程更符合Langmuir等温吸附模型.该模型的

实质可以用分离因子或者平衡常数Rl 来评价吸附

性能的优劣情况,其计算表达式如下:

Rl＝
１

１＋KlCo
(７)

式中:Kl 表示的是 Langmuir吸附平衡常数.
当Rl＝０时表示吸附过程不可逆;０＜Rl＜１时表示

对吸附过程有利,吸附剂吸附性能良好;Rl＝１时代

表线性吸附过程;Rl＞１时表示对吸附过程不利.
以Rl 对C０ 作图,得到图６所示Rl 与C０ 的变化曲

线关系.
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表３　GOs吸附 MB的热力学模型拟合参数

Tab．３　LangmuirandFreundlichisothermconstants
forMBadsorptionontoGOs

样品

标号

Langmuirisotherm Freundlichisotherm
q０ b R２ Kf １/n R２

G ５１８．７５ ０．５９２ ０．９８６ ２４１．７３ ０．２０１ ０．９４３
G１Ｇ１ ５８０．２６ ０．６４４ ０．９６０ ２７２．３８ ０．２０１ ０．８９３
G１Ｇ２ ５９１．８０ ０．６４３ ０．９６４ ２７３．０２ ０．２０８ ０．９０５
G１Ｇ３ ５９８．６３ ０．５７５ ０．９７９ ２６４．３８ ０．２２０ ０．９２２
G２Ｇ１ ５２１．７７ ０．５６９ ０．９８８ ２４０．００ ０．２０４ ０．９４１
G２Ｇ２ ５５４．９１ ０．５６３ ０．９７２ ２４６．１０ ０．２１７ ０．９３９
G２Ｇ３ ５６８．００ ０．５３３ ０．９６３ ２５１．６２ ０．２１５ ０．９１５

图６　平衡常数Rl 与C０ 的变化关系

Fig．６　Relationshipbetweenequilibriumconstant
RlandC０

由图６可知,Rl 值介于０~１,说明经自由基氧

化后的GO仍是性能良好的吸附剂.随着 MB浓度

的增加,GO的吸附性能逐渐降低,慢慢趋于饱和.
从曲线的斜率变化可以知道GO对低浓度的 MB具

有更好的吸附性能,与上文中低浓度时吸附去除率

大于８０％的结论一致.其吸附性能可近似认为G１Ｇ１

≈G１Ｇ２＞G＞G１Ｇ３＞G２Ｇ１＞G２Ｇ２＞G２Ｇ３,说明短时间内,
􀅰OH 自由基攻击 GO 反而提高了其吸附性能,而

SO􀅰
４ 对其氧化对吸附性能不利.
图７为 G１Ｇ３和 G２Ｇ３吸附 MB后的FTIR图.

图７　GOs吸附 MB后的FTIR图

Fig．７　FTIRspectrumofGOsaftertheadsorptionofMB

在 MB的红外峰中,１５９３、１４８８cm１左右代表

MB苯环的骨架振动;１３２７cm１左右为甲基特征对

称形变振动;１２４６cm１、１１６９cm１代表 CＧN 键的

指纹特征峰;１１３６cm１、１０３９cm１左右代表 C S
键的指纹特征峰.由图７可知,MB已被成功吸附.

３　讨论

３．１　pH对GO吸附 MB的影响

研究表明,pH 几乎不影响 MB的离子化,但对

GO自身的稳定性有影响.广泛认可的是,GO稳定

地分散在溶液中主要是依靠其表面羟基和羧基的去

质子化,片状 GO 相互以静电斥力存在.吸附过程

使得平衡向去质子化方向转移,即释放更多羧基处

的 H＋ .在较高的pH 条件下,GO 去质子化,更多

的以 GOＧ存在,可通过静电引力吸附更多的 MB,且
释放的 H＋ 会被中和反应消除,这更利于吸附的进

行.在较低的 pH 条件下,GO 不易去质子化,以

GOＧH 的形式存在且 H＋ 会与 MB竞争 GO的吸附

位点,使得吸附效果变差.pH 对 GO 吸附 MB的

影响结果也验证了GO主要通过静电引力与 MB吸

附.

GO表面含有许多含氧官能团,这些含氧官能

团对阳离子表现出较大的亲和力(Seredychetal,

２００８;Xuetal,２００９).在 GO 对其吸附行为中,静
电引力是主要的吸附结合力,被广泛认可的是,这种

相互作用主要是在吸附过程中形成了石墨 亚甲基

蓝复合物(Haubneretal,２０１０);同时,还存在 ΠＧΠ
的堆叠作用.在本实验条件下,GO 吸附 MB时更

符合准二级动力学和Langmuir模型.

３．２　GOs对 MB的吸附性能变化

GO 经 UV/H２O２ 和 UV/PS 氧 化 后 得 到

GOs,从红外谱图可知,氧化后的 GOs表面含氧官

能团峰强减弱,与相关研究结果一致(Houetal,

２０１６;Zhouetal,２０１２);而拟合的qe 却增大(G、

G１Ｇ１、G１Ｇ２、G１Ｇ３、G２Ｇ１、G２Ｇ２、G２Ｇ３在Langmuir模型的拟

合下qe 依 次为 ５１８􀆰７５、５８０􀆰２６、５９１􀆰８０、５９８􀆰６３、

５２１．７７、５５４．９１、５６８．００mg/g),说明在此吸附过程

中,GOs对 MB的吸附除了通过静电引力外,ΠＧΠ
的堆叠也发挥了重要角色;同时,基于项目组之前的

研究,GO经该两种方式氧化后,表面的含氧官能团

会首先被氧化至矿化,GOs会不同程度地断裂成更

小的碎片.在此过程中 GO 尺寸减小,裸露出更多

的边缘可能也是吸附量增大的一个重要原因.本次

研究结果表明,经氧化处理后的 GOs的吸附性能随
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着氧化时间的增长,性能减弱,尤其在 UV/PS体系

中更为显著;该结果与王泉珺等(２０１６)的报道一致,
其研究中氧化程度通过在制备 GO 时改变 KMnO４

的量调节.进一步研究工作可以围绕 GO基复合材

料具体某个应用过程前后的结构与性能展开.

３．３　GO对 MB的吸附原理及应用前景

GO因具有许多优良特性而应用广泛.本实验

研究了其经UV/H２O２,UV/PS氧化前后对 MB的

吸附性能.从图１Ｇa可以看出,该吸附过程短时间

内就可平衡(＜５min),与Zhang等(２０１１)观察到的

一致;而活性炭(ActivatedCarbon,AC)和碳纳米

管(CarbonNanoTube,CNT)对 MB的吸附通常

需要１h才能达到平衡(Hameedetal,２００７;Yaoet
al,２０１０),这是 GO 相比于其他碳材料的一个显著

优势.图１Ｇb中随着 MB浓度的增加,其去除率呈

先增加后减小的趋势,而饱和吸附量逐渐增加,这一

方面是因为 MB分子到达固体GO表面的过程中需

要克服水相和固相之间的阻力,初始 MB浓度较大

时,更容易克服这种阻力,另一方面是因为当继续增

大 MB浓度时,MB分子在 GO表面排列比较拥挤,
被吸附的量不及染料的初始量增加速度则表现出整

体去除率的减小.由于 GO可以吸附较大浓度范围

内的 MB,其不仅可以应用于工业排放废水的处理

中,也有望治理受污染的自然水.
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AdsorptionofMethyleneBluebyGrapheneOxideChemicallyModifiedwithFreeRadicals

SUNLinＧyan,YANGFei,FENG Min,WANGZhaoＧhui

(CollegeofEnvironmentalScienceandEngineering,StateEnvironmentalProtection
EngineeringCenterforPollutionTreatmentandControlinTextileIndustry,

DonghuaUniversity,Shanghai　２０１６２０,P．R．China)

Abstract:Grapheneoxide(GO)hasbeenusedtoabsorbpollutantsfromwaterduetoitslargespecificsurＧ
faceareaandhighstability．However,largeＧscaleproductionofGOhasraisedconcernsaboutitsfunctional
stability,giventhattheGOstructurecouldbealteredbyadvancedoxidationprocesses．Inthisstudy,the
removalefficiencyofmethyleneblue(MB)byGOwasinvestigatedafterGOoxidationbyUV/H２O２,genＧ
eratingthehydroxylradical,orUV/persulfate(PS),generatingthesulfateradical．AseriesofGOswith
varyingdegreesofoxidationweresynthesizedbyexposingGOstocksolutions(１mg/mL)toa３００W meＧ
diumＧpressureHglampfor１,２and４hinthepresenceofH２O２orPS．WeexploredtheinfluenceofreacＧ
tionconditionsontheadsorptionkineticsofGObysettingtheinitialMBconcentrationat５,２０,５０or
１００mg/LandpHintherange２ １０．ChangesinGOsurfacefunctionalgroupswerecharacterizedwith
FourierTransforminfraredspectroscopy(FITR)andfunctionalgroupdensitybegantodeclineafterone
hourofoxidation．TheadsorptionkineticsofGO werewelldescribedbypseudoＧsecondＧorderkinetics
(R２＞０．９９９)．TheLangmuirmodelbestfittheadsorptiondataandwasusedtocalculatethemaximum MB
adsorptionbyGO．ThevariousGOpreparationsweredesignatedbytwosubscripts,thefirstdenotingthe
oxidantsystem (１＝UV/H２O２and２＝UV/PS)andtheseconddenotingthetimeofUVexposure(１,２or
４h)．Themaximum MBadsorbedbyG１１,G１２,G１３,G２１,G２２andG２３ were,respectively,５８０􀆰３,

５９１􀆰８,５９８．６,５２１．８,５５４．９and５６８．０mg/g．AbsorptionbyGOdecreasedwithincreasingoxidationtime,

particularlywhenoxidizedbytheUV/PSsystem,butincreasedwithincreaingpHandalkalineconditions
obviouslyenhancedtheabsorptionprocess．ThemodifiedGOdisplayedrapidadsorptionathigherMBconＧ
centrations,butbetterremovalefficiencyatlowerMBconcentrations．
Keywords:grapheneoxide;hydroxylradical;sulfateradical;adsorptioncapacity;methyleneblue
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