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Аннотация: Исследована жидкофазная адсорбция ионов свинца Pb(II)  
из водных растворов нанокомпозитом на основе графеновых нанопластинок, мо-
дифицированных фенолформальдегидной смолой. Определены кинетические па-
раметры процесса извлечения ионов Pb(II). Максимальная сорбционная емкость 
составила 460 мг/г. 

 
 

 
Введение 

 

Графен представляет собой пленку атомов углерода в состоянии sp2-гибри-
дизации. Данный материал может эффективно использоваться для адсорбции га-
зов и паров, вредных примесей органических веществ (красителей, нефти, нефте-
продуктов и др.), а также ионообменной сорбции из водных растворов [1].  

Для эффективного применения графена в процессах адсорбции ионов тяже-
лых металлов его необходимо функционализовать группами, способными к хемо-
сорбции или ионному обмену. Наиболее известный способ функционализации 
графена – введение окисных групп. Например, продукт глубокого окисления гра-
фена – оксид графена (ОГ) представляет собой одиночный графеновый лист, по 
обе стороны которого находятся кислородсодержащие группы (эпоксидные, гид-
роксильные, карбоксильные), насыщающие свободные связи углеродных атомов, 
составляющих структуру графена. Оксид графена, в отличие от графена, способен 
образовывать устойчивые дисперсии в воде и полярных органических раствори-
телях, поскольку содержит на поверхности полярные группы [2]. 

Химическое восстановление ОГ дает графеновые вещества, промежуточные 
между ОГ и графеном. Оксид графена и его частично восстановленные формы 
обладают свойствами ионообменной адсорбции. Показано, что ОГ способен эф-
фективно извлекать Cu(II) [3], Pb(II) [4], Co(II) и др. [5 – 7]. Отметим, что ОГ яв-
ляется бифункциональным ионообменником, он способен сорбировать и катионы, 
и анионы [8].  

В результате антропогенной деятельности в природные воды ежегодно попа-
дает 500…600 тыс. т свинца [9]. Свинец может вызывать у населения хроническое 
отравление, проявляющееся в микроцитарной анемии, неврологических расстрой-
ствах – свинцовой энцефалопатии. Для человека токсичными считаются суточные 
дозы свинца свыше 0,35 мг [10].  

Таким образом, цель исследования – разработка эффективных адсорбентов 
на основе графена для извлечения соединений тяжелых металлов и изучение их 
адсорбционных свойств. 
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Материалы и методы 
 

Исходные вещества: графит природный марки ГСМ-2 (< 0,5 % минеральных 
примесей); персульфат аммония марки «ч.д.а»; резольная водорастворимая  
фенолформальдегидная смола (ФФС) марки «Фенотам GR-326» (Тамбов, Россия). 

Синтез графенового материала. Расширенное соединение графита (РСГ) 
синтезировалось согласно методике, предложенной в [11]. Графит интеркалиро-
вали раствором персульфата аммония в серной кислоте, затем выдерживали 3 ч 
при 40 оС для расширения, после чего проводили гидролиз и промывали водой до 
удаления кислоты. Добавление поверхностно-активных веществ способствовало 
образованию более тонких графеновых нанопластинок (ГНП), имеющих на своей 
поверхности 9…13 % масс. кислородсодержащих групп, что делает их подобными 
продуктам частичного восстановления оксида графита. 

В работе [12] определено, что при использовании ФФС в качестве дисперга-
тора процесс ультразвуковой эксфолиации РСГ протекает более эффективно,  
достигаемые концентрации ГНП в водной дисперсии значительно выше, чем  
в случае применения обычных поверхностно-активных веществ.  

Таким образом, для синтеза ГНП, функционализованных ФФС, в стакан ем-
костью 2 л помещали водную пасту РСГ, полученную из 5 г исходного графита, 
добавляли раствор ФФС и воду до общей массы 1500 г. Количество ФФС брали 
из расчета 0,5 масс. ч. сухого остатка ФСС на 1 масс. ч. графена, поскольку ранее 
данное соотношение было найдено как оптимальное для ультразвуковой эксфо-
лиации РСГ [12]. Полученную суспензию обрабатывали ультразвуком в течение 
6 ч при непрерывном перемешивании механической мешалкой. Скорость потока 
охлаждающей воды регулировали так, чтобы поддерживать температуру в про-
цессе ультразвуковой обработки около 40…45 °С. В результате получили колло-
идную дисперсию, в которой массовое содержание ГНП (в расчете на графеновый 
углерод без окисных групп) равнялось 3,333 г/л,  ФФС (в расчете на сухой оста-
ток) – 1,667 г/л. При этом олигомерные молекулы ФФС химически связаны с по-
верхностью ГНП, тем самым увеличивалось число групп, способных к координа-
ции и ионному обмену с ионами металлов. 

Методика проведения эксперимента. Для изучения кинетических характери-
стик процесса адсорбции готовили модельные растворы нитрата свинца 
(Pb(NO3)2) с концентрацией 200…1040 мг/л. Эксперименты проводили в статиче-
ских условиях при температуре (20 ± 2) °С. В пробирки (50 мл), содержащие  
0,01 г сорбента, вносили 15 мл модельного раствора, содержимое колбы встряхи-
вали при 100 об/мин в ротаторах Bio RS-24 (Biosan, Рига, Латвия) в течение  
10, 20, 30, 60, 90, 120, 240 мин. По окончании процесса сорбции растворы  
центрифугировали (Centrifuge 5810 R (Эппендорф, Гамбург, Германия)) при ско-
рости 10 000 об/мин в течение 10 минут. Равновесные концентрации Pb(II) после 
процесса адсорбции определяли методом количественного элементного анализа  
по атомным спектрам поглощения на атомно-абсорбционном спектрометре  
МГА-915МД (ООО «Атомприбор», Санкт-Петербург, Россия). 

Адсорбционную способность функционализованного графена по извлечению 
ионов Pb(II) рассчитывали по формуле 

 

( )(exp) ,i е
e

С С V
Q

m
−

=                                              (1) 

где (exp)
eQ – количество адсорбируемого вещества на единицу массы сорбента  

в состоянии равновесия, полученного в ходе эксперимента, мг/г; Ci, Ce – концен-
трации в растворе Pb(II) соответственно исходная и равновесная, мг/л; V – объем 
раствора, мл; m – масса сорбента, г. 
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Результаты и их обсуждение 
 
На рисунке 1 представлена зависимость количества адсорбируемых ионов 

свинца (exp)
eQ от времени t при начальных концентрациях Pb(II) 200, 500 и 1040 мг/л. 

Анализ графиков показывает, что в начальный момент времени адсорбция 
ионов Pb(II) протекает весьма интенсивно, затем незначительно замедляется  
и к 30 мин достигает постоянного значения (равновесное время контакта):  
103, 299 и 457 мг/г (200, 500 и 1040 мг/л). 

Сравнивая полученные значения адсорбционной емкости для функционали-
зованного графена с данными по извлечению ионов свинца, приведенными другими 
исследователями (активированный уголь – 12…21 мг/г, бентонит – 23…32 мг/г, 
углеродные нанотрубки – 2…11 мг/г, функционализованный графен – 406 мг/г), 
отметим, что полученная дисперсия функционализованного ФФС графена прояв-
ляет высокую адсорбционную способность, при этом время процесса извлечения 
сокращается в несколько раз [10, 13 – 16].  
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Abstract: The liquid-phase adsorption of lead ions (Pb(II)) from aqueous 

solutions using a nanocomposite based on graphene nanoplatelets modified with a 
phenol-formaldehyde resin was studied. Kinetic parameters of the Pb(II) extraction 
process were determined. The study of the kinetics of adsorption of lead ions carried out 
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with the use of traditional theoretical models revealed that the process was adequately 
described by the model of pseudo-second order, which was significantly supported by 
R2 ≈ 0.999 value of the correlation coefficient. Adsorption equilibrium was achieved in 
the system for 30 minutes. The maximum sorption capacity was found to be 460 mg/g. 
According to the results, one can conclude that the phenolic and hydroxyl oxygenated 
functional groups located on the graphene surface play a major role in the removal of 
ions Pb(II). 
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Kinetik der Adsorption von Pb(II) aus den Wasserlösungen  
vom Nanokompositensorbens auf der Grundlage des Graphenes 

 
Zusammenfassung: Es ist die Flüssigphaseadsorption der Bleiionen Pb (II) aus 

den Wasserlösungen vom Nanokomposit auf der Grundlage der vom Phenolformaldegidhalz 
modifizierten Graphennanoplatten untersucht. Es sind die kinetischen Parameter des 
Prozesses der Extraktion der Ionen von Pb(II) bestimmt. Die maximale Sorbtionskapazität 
war 460 mg/g. 
 
 

Cinétique d'adsorption Pb(II) à partir des solutions aqueuses  
par des adsorbants nanocomposites à la base du graphène 

 
Résumé: Est étudiée l'adsorption de phase liquide des ions de plomb Pb(II) à 

partir de solutions aqueuses de nanocomposite à la base des plaques du graphène 
modifiées par la résine de phénol. Sont définis les paramètres cinétiques du processus 
d'extraction des ions de Pb(II). Capacité d'adsorption maximale s'élève à 460 mg/g. 
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