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摘要:针对现有海水提铀水凝胶材料存在吸附容量有限及易受干扰离子影响等问题,研制了一种新型复合水

凝胶吸附材料———壳聚糖/咪唑交联偕胺肟水凝胶(CS/PAO@IA)。该材料以壳聚糖为三维网络骨架、咪唑-
2-甲醛为化学交联剂,通过氢键效应和希夫碱反应构建了兼具刚性与柔性的三维网络。利用多种表征方法验

证了该材料的结构正确性,分析了材料表面的微观样貌及材料吸附铀前、后表面元素的组成及价态变化。系

统测试了CS/PAO@IA材料对铀的吸附性能与离子选择性能。结果表明;在铀质量浓度为3.3mg/L的加标

海水中,该材料对铀酰离子具有良好的吸附选择性,铀吸附容量最高可达18.13mg/g。该研究可为开发高

效、稳定、多功能的海水提铀水凝胶材料提供一种新思路。
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  海洋中蕴藏着约45亿t铀资源,可作为陆地

铀资源的潜在补充,因此发展海水提铀技术对保

障核能可持续发展具有重大战略意义[1]。吸附法

是目前最具应用前景的海水提铀技术之一,其核

心在于高性能吸附材料的开发。偕胺肟基团因对

铀酰离子具有特异性的强配位能力,已成为海水

提铀功能材料的首选官能团[2]。偕胺肟基团的分

子结构中同时含有胺基(—NH2)和肟基( N􀪅􀪅 —

OH),二者可与铀酰离子(UO2+2 )形成稳定的五

元环螯合结构。在近中性或弱碱性条件下(如海

水pH≈8),偕胺肟基团会发生去质子化反应,此
时,肟基中的氧原子和胺基中的氮原子能同时提

供孤对电子,与铀酰离子中心的铀原子形成配位

键,并通过“侧向配位”或“桥联配位”的方式形成

稳定的配合物。但传统的偕胺肟基吸附材料,如
合成纤维或多孔颗粒,仍面临动力学缓慢、在复杂

海水环境中稳定性不足,以及易受微生物和有机

物附着(生物附着)影响导致性能衰减等问题。

水凝胶材料因具有三维亲水网络结构,能实

现功能基团的高密度负载,并为离子传输提供快

速通道,近年来引起了海水提铀领域研究人员的

广泛关注[3]。在结构设计层面,通过蜡铸造法和

“相转换”过程制备了具有大孔结构的聚偕胺肟水

凝胶粒子,并将其包覆于海藻酸-聚丙烯酸球中,
所得复合球材料兼具高吸附容量、良好机械强度

和重复使用性,对加标真实海水中铀的提取率达

95.9%以上[4];在功能复合层面,将两性离子聚合

物引入偕胺肟水凝胶体系,利用其反聚电解质效

应增强材料在海水中亲水性的同时,通过定量论

证介观尺度下聚合物链段构象对吸附性能的影响

规律,实现了具有链段构象优势的嵌段聚合物型

海水提铀材料的优化设计与精准合成,为突破功

能配体利用率低的瓶颈提供了理论指导[5]。在宏

观形态层面,通过对静电纺丝聚丙烯腈纳米纤维

进行预环化处理,并构建薄层偕胺肟水凝胶壳层,
避免了偕胺肟化过程导致的纤维脆化,并保留了
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纳米纤维高比表面积的优势[6]。有关水凝胶在海

水提铀领域的研究虽取得一定进展,但仍存在吸

附性能不佳、吸附选择性差等问题,因此进一步加

强相关研究具有重要意义。
壳聚糖作为一种天然氨基多糖,生物相容性

较好,其分子链上丰富的氨基和羟基易于改性,是
构建功能性水凝胶的优良基底[7]。通过将聚偕胺

肟与壳聚糖网络相结合,有望协同提升材料的吸

附性能与机械稳定性。此外,引入具有化学交联

潜力的功能单元(如咪唑衍生物中的咪唑-2-甲
醛)可使水凝胶结构更为稳定[8]。

试验研究设计并合成了一种兼具高吸附性能

和良好吸附选择性的新型复合水凝胶。主要通过

将聚偕胺肟、壳聚糖与咪唑-2-甲醛进行一体化交

联,构建兼具刚性与柔性的三维网络。系统分析

了该材料的微观结构,探讨了其对海水中铀的吸

附-脱附行为,以期为海水提铀水凝胶吸附材料的

实际应用提供理论依据与技术参考。

1 试验部分

1.1 试验原料与试剂

原料:壳聚糖(CS,脱乙酰度80%~95%,黏
度50~800mPa·s,生化试剂BR),聚丙烯腈(分
子量≈150000),咪唑-2-甲醛(99%,AR)。

试剂:氢氧化钠(99%,AR),盐酸(标准溶液,

2mol/L),无水甲醇(99%,AR),N,N-二甲基甲

酰胺(99%,AR),偏钒酸铵(98%,AR),六水合氯

化铁(98%,AR),二水合氯化铜(98%,AR),六水

合氯化钴(98%,AR),氯化镍(98%,AR),氯化锌

(98%,AR)等。试验用水为超纯水,天然海水取

自海南省昌江县附近海域,吸附测试用加标海水

使用铀质量浓度为14.5g/L的硝酸铀酰溶液与

天然海水配制。

1.2 材料的制备

聚偕胺肟的制备:将3.0g盐酸羟胺(NH2
OH·HCl)溶于25mLN,N-二甲基甲酰胺溶

剂,在室温下磁力搅拌30min至完全溶解;向溶

液中加入1.75gNaOH 粉末,持续搅拌30min
以中和HCl;加入2.5gPAN粉末,于60℃下恒

温搅拌5h,之后以10000r/min转速将反应液

离心,将上清液滴入大量去离子水中进行相分离

以取得 沉 淀;取 2g沉 淀 溶 解 于 20 mL、8%
NaOH溶液中,得聚偕胺肟溶液。

壳聚糖交联聚偕胺肟水凝胶的制备:将1.5g
壳聚糖粉末缓慢加入100mL、2% HCl溶液中,
机械搅拌至完全溶解,得到澄清黏稠溶液;再将聚

偕胺肟溶液逐滴加入溶液中,混合均匀后,用盐酸

标准溶液调节溶液pH 至4.5;将咪唑-2-甲醛溶

于少量无水甲醇后缓慢滴加至上述混合溶液中,
并于20℃下搅拌10min,之后倒入模具中静置

4h定型;最后在-45℃下冷冻干燥8h,得壳聚

糖交联聚偕胺肟水凝胶(CS/PAO@IA)。

1.3 材料的结构表征

采用 WQF-510A型傅里叶变换红外光谱仪

测定所合成材料的红外光谱(FT-IR),扫描范围

为4000~350cm-1;使用配备有能量色散X射

线光谱分析仪(EDS,INC250,日本)的扫描电镜

(SEM)来观察材料的形貌。X射线光电子能谱

(XPS)测 定 通 过 具 有 单 色 AlKα辐 射(hν=
1846.6eV)的ThermoESCALAB250Xi光谱仪

进行。用承德鼎盛JY-82C型视频接触角测定仪

检测材料的静态亲水性。

1.4 CS/PAO@IA对铀的吸附试验

固定其他试验条件,分别研究单一因素(pH、
温度等)对铀吸附容量的影响。各因素每组试验

进行3次,结果取平均值,并按式(1)计算铀吸附

率r。

r= mq
ρ0V

×100% (1)

式中:ρ0—配制铀溶液中铀初始质量浓度,mg/L;

q—材料对铀的吸附容量,mg/g;m—材料质量,

g;V —配制铀溶液体积,L。

1.5 吸附动力学分析

配制铀质量浓度为3.3mg/L的加标海水

(调节pH=8)进行吸附测试。每组试验投加

0.2gCS/PAO@IA材料于2L加标海水中,分
别在吸附2、4、8、16、24、32、40、48h后取出并测

定该材料对铀的吸附容量。同一吸附时间条件下

平行测试3次,分析铀吸附容量,并绘制吸附动力

学曲线,之后分别采用准一级和准二级动力学模

型对试验数据进行拟合[9]。

1.6 吸附等温线

分别配制铀质量 浓 度 为10、20、200、500、

1000mg/L的 加 标 海 水 各200mL,调 节 初 始

pH=8,每 组 溶 液 中 投 加 CS/PAO@IA 材 料

0.2g,吸附48h。同一铀质量浓度条下平行测试
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3次,分析材料的铀吸附容量,对比不同铀质量浓

度下该材料对铀的吸附率。绘制吸附等温线并分

别采用Langmuir和Freundlich等温吸附模型对

试验数据进行拟合。

1.7 铀的解吸

选取不同浓度的盐酸溶液作为解吸剂。每组

试验称取0.2g负载铀的CS/PAO@IA材料,将
其分别置于400mL不同浓度的盐酸中,振荡反

应4h后取部分解吸液,同一盐酸浓度下平行测

试3次,测定溶液中铀质量浓度,对比不同盐酸浓

度的解吸效果并确定其最佳解吸液浓度。铀解吸

率s计算公式如下:

s=ρV'
mq×100% (2)

式中:ρ—解吸液中铀质量浓度,mg/L;V'—解吸

液体积,L;q—材料对铀的吸附容量,mg/g;m—
材料质量,g。

1.8 材料的离子选择性

配制1000倍于真实海水中 VO-3 、Co2+、

Ni2+、Cu2+、Zn2+浓度的加标海水(铀质量浓度为

3.3mg/L),并保持Na+、Mg2+、K+、Ca2+在海水

中的浓度不变。将CS/PAO@IA材料加入到该

海水中,在室温下振荡吸附48h后取出,同一条

件下平行测试3次,测定各离子吸附容量,分析该

吸附材料的离子选择性。

2 试验结果与讨论

2.1 水凝胶材料的结构表征

2.1.1 红外光谱表征

为分析和鉴定材料功能基团在合成前后是否

有改变,对比了 CS与 CS/PAO@IA 的红外光

谱,结果如图1所示。

图1 CS与CS/PAO@IA的红外光谱对比

Fig.1 ComparisonofFT-IRspectraforCSandCA/PAO@IA

  由 图 1 可 知:在 CS/PAO@IA 谱 线 的

3430cm-1处出现了宽峰,该峰归属于 O—H 和

N—H的伸缩振动;与CS谱线对比,1569cm-1

处出现了1个尖锐吸收峰,这是壳聚糖链上氨基

(—NH2)与咪唑-2-甲醛醛基反应生成的希夫碱

键(—CH N􀪅􀪅 —)中C N􀪅􀪅 伸缩振动峰,是化学交

联成功的关键证据[7,10],同时,在916cm-1附近出

现了明显的吸收峰,其对应聚偕胺肟中偕胺肟基

团的N—O伸缩振动峰(C N􀪅􀪅 —O),证实聚偕胺

肟被成功引入水凝胶网络中。

2.1.2 水接触角测试

为分析水凝胶合成前后材料的亲水性能,分
别对CS与CS/PAO@IA进行静态水接触角测

试,结果如图2所示。可知,CS的静态平均水接

触角为58.04°±0.17°,CS/PAO@IA的静态平

均 水 接 触 角 为12.07°±0.67°,相 比 之 下,

CS/PAO@IA显示出更良好的亲水性,有利于水

分子和铀酰离子在凝胶网络内部的扩散。

图2 CS与CS/PAO@IA的静态水接触角对比

Fig.2 Comparisonofstaticwatercontactanglesfor
CSandCS/PAO@IA

2.1.3 扫描电镜表征

为 观 察 水 凝 胶 合 成 后 材 料 的 形 貌,对

CS/PAO@IA 进 行 扫 描 电 镜 表 征。 可 知,

CS/PAO@IA水凝胶呈现出相互连通的三维多孔

结构,可为铀酰离子的快速扩散与高效吸附提供

有利条件。

图3 CS/PAO@IA的扫描电镜照片

Fig.3 Scanningelectronmicroscopeimagesof
CS/PAO@IA
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2.1.4 X射线光电子能谱表征

为探究材料在铀吸附前后各元素的化学价态

变化,分别对CS与CS/PAO@IA进行X射线光

电子能谱表征,结果如图4所示。

a—CS/PAO@IA和CS/PAO@IA-U的全谱;b—CS/PAO@IA-U的U4f单谱;c—CS/PAO@IA的N1s单谱;

d—CS/PAO@IA-U的N1s单谱;e—CS/PAO@IA的O1s单谱;f—CS/PAO@IA-U的O1s单谱

图4 CS/PAO@IA吸附铀前、后的XPS图谱

Fig.4 XPSspectraofCS/PAO@IAbeforeandafteruraniumadsorption

  由图4(a)可知:吸附铀前,材料的XPS全谱

中含有C、N、O,这些元素是咪唑环和偕胺肟基团

的特征元素;吸附铀后,材料的XPS全谱中出现

了U4f的特征峰,结合(图4(b))中出现了新的

U4f5/2(393.01eV)和U4f7/2(382.28eV)强双

峰判断,U(Ⅵ)成功吸附在 CS/PAO@IA 的表

面。这与文献[10-11]的结论基本吻合。
图4(c)中出现了3个特征谱峰,分别对应希夫

碱氮(—CH N􀪅􀪅 —)、偕胺肟基氮(—C(NH2) N􀪅􀪅 —
OH)和少许氨基(—NH2),进一步说明了各组分通

过化学键成功复合[7-9]。对比图4(c)、(d)可知,吸
附铀后的结合能均升高,且偕胺肟基氮峰发生明

显位移并出现新峰(401.62eV)。这是因为偕胺

肟基与UO2+2 配位时,氮原子电子云密度降低,导
致其结合能升高,因此在401.62eV处形成归属

于金属配位氮的峰。这也是铀发生化学吸附的最

直接的证据。
图4(e)中出现了2个特征谱峰,分别对应酰

胺双键氧(C O􀪅􀪅 )和壳聚糖糖环和偕胺肟基的羟

胺单键氧(C—O—H/C—O—C)[10-11]。对比图4
(e)、(f)可知,与铀配位的偕胺肟基上的氧原子

(O—N 或 O—H)结合能升高,而在531.84eV
处出现了1个明显的新峰,这归因于配位到铀上

的水分子中的氧所贡献信号[12]。上述分析结果
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均表明,CS/PAO@IA的偕胺肟和氨基均参与吸

附 过 程,这 些 官 能 团 的 协 同 作 用 赋 予 了

CS/PAO@IA铀吸附性能。

2.2 CS/PAO@IA对铀的吸附性能分析

2.2.1 pH对铀吸附行为的影响

在铀吸附过程中,溶液酸度的影 响 很 大,
水溶液中铀的存在形式受pH及其化学性质和

吸附材料表面结合位点的影响[13-14]。在配制

的加标海水(2L,铀质量浓度为3.3mg/L)中
通过添加稀硝酸和碳酸氢钠调 节 溶 液pH 为

4~9,在CS/PAO@IA材料投加量0.2g、室温

((25±0.5)℃)条件下吸附24h,考察溶液pH
对铀吸附行为的影响,结果如图5所示。

图5 不同pH下CS/PAO@IA对铀的吸附容量的变化

Fig.5 Variationofuraniumadsorptioncapacityof
CS/PAO@IAunderdifferentpHvalues

  由图5可知,溶液pH在4~8范围内,铀吸

附容量随pH升高明显升高;pH升至9时,铀吸

附容量下降。这是由于偕胺肟基团会在酸性环境

中发生质子化效应,携带的正电荷产生静电斥力,
抑制其对铀的吸附;pH大于9时,铀酰离子一般

以配合阴离子(如 UO2(OH)-3 、(UO2)3(OH)2-8
和(UO2)3(OH)4-10 )形式存在,同样不利于吸附。
当pH=8时,CS/PAO@IA材料对铀吸附容量

达最高,为(14.3±0.316)mg/g,这表明该材料对

海水中铀的吸附具有一定应用潜力。

2.2.2 温度对铀吸附行为的影响

温度 主 要 通 过 影 响 离 子 传 导 速 率 影 响

CS/PAO@IA材料对铀的吸附。配制3组2L的

加标海水(铀质量浓度为3.3mg/L),调节初始

pH为8,加入CS/PAO@IA材料0.2g,在不同

温度(10、20、30℃)下分别吸附4、8、12、24h,之
后取 样 测 定 其 铀 吸 附 容 量。不 同 温 度 下

CS/PAO@IA对铀的吸附容量变化如图6所示。

图6 不同温度下CS/PAO@IA对铀的吸附容量变化

Fig.6 Variationofuraniumadsorptioncapacityof
CS/PAO@IAunderdifferenttemperatures

  由图6可知:随温度升高,铀吸附速率和吸附

容量均缓慢升高;吸附材料在10、20、30℃下吸附

24h后,铀吸附容量分别为 (10.25±0.096)、
(14.46±0.316)、(15.60±0.244)mg/g。这是因

为温度升高有利于材料表面及水溶液中离子

的传质,加快吸附速率,说明 CS/PAO@IA材

料在 常 温 下 对 海 水 中 的 铀 具 有 较 好 的 吸 附

效果。

2.2.3 吸附动力学分析

CS/PAO@IA吸附铀的准一级、准二级动力

学拟合曲线如图7所示,拟合参数见表1。

图7 CS/PAO@IA吸附铀的准一级、准二级动力学

拟合曲线

Fig.7 Pseudo-first-orderandpseudo-second-orderkinetic
fittingcurvesforuraniumadsorptionbyCS/PAO@IA

  CS/PAO@IA材料对铀的平衡吸附容量最

高为18.67mg/g,此时虽已形成吸附平衡,但仍

未达到饱和吸附容量,小于理论值。由图7及表1
可知,准二级动力学模型的拟合相关系数R2比准

一级动力学的R2更接近于1,说明CS/PAO@IA
材料的吸附过程更符合准二级动力学模型,吸附

过程以化学吸附为主导[11,15]。
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表1 CS/PAO@IA吸附铀的动力学拟合参数

Table1 KineticfittingparametersforuraniumadsorptionbyCS/PAO@IA

配制溶液初始

铀质量浓度/
(mg·L-1)

准一级动力学 准二级动力学

qe,理论/(mg·g-1) k1/h-1 R2 qe,理论/(mg·g-1) k2/(g·mg-1·h-1) R2

3.3 18.55 0.0647 0.99106 26.14 0.00189 0.99216

2.2.4 吸附等温线

取铀质量浓度为14.5g/L的硝酸铀酰溶液,
用天然海水稀释,配制质量浓度分别为10、20、200、

500、1000mg/L的加标海水。调节初始pH为8
(接近海水pH),取不同浓度的加标海水200mL进

行试验,每组试验投加CS/PAO@IA材料0.2g,
吸附48h。CS/PAO@IA对不同铀质量浓度的加

标海水中的铀的吸附容量如图8所示。可知,

CS/PAO@IA的铀吸附容量随溶液中铀质量浓度

升高而升高,对铀质量浓度分别为10、20、200、

500、1000mg/L的加标海水吸附48h后,铀吸附

容量分 别 为(8.23±0.21)、(15.41±0.46)、
(148.1±2.08)、(357.4±6.09)、(674.7±5.85)mg/g,
但对应 的 铀 吸 附 率 分 别 为 82.33%±2.10%、

77%±2.31%、74.03%±1.04%、70.94%±1.22%、

67.47%±0.58%。

图8 CS/PAO@IA对不同铀质量浓度的加标海水中的

铀吸附容量

Fig.8 UraniumadsorptioncapacityofCS/PAO@IAin
spikedseawaterwithdifferenturaniumconcentrations

  根据CS/PAO@IA在不同铀质量浓度下的吸

附试验数据绘制吸附等温线,并分别用Langmuir
和Freundlich等温吸附模型进行拟合,结果如图

9、10所示,热力学参数见表2。

图9 CS/PAO@IA吸附铀的Langmuir等温吸附拟合曲线

Fig.9 Langmuirisothermaladsorptionfittingcurveof
uraniumadsorptionbyCS/PAO@IA

图10 CS/PAO@IA吸附铀的Freundlich等温吸附拟合曲线

Fig.10 Freundlichisothermaladsorptionfittingcurve
ofuraniumadsorptionbyCS/PAO@IA

  由图9、10及表2可知:Freundlich等温吸

附模型的拟合相关系数(R2=0.99427)明显

高于Langmuir等温吸附模型的拟合相关系数

(R2=0.68353),表明CS/PAO@IA材料吸附

铀的过程更符合Freundlich等温吸附模型,存
在不均匀表面的多分子层吸附[11,16];1/n<1,
说 明CS/PAO@IA材 料 对 铀 有 一 定 的 吸 附

能力。

表2 CS/PAO@IA吸附铀的等温吸附拟合参数

Table2 EquilibriumadsorptionfittingparametersofuraniumadsorptionbyCS/PAO@IA

T/℃
Langmuir Freundlich

qm/(mg·g-1) kL/(L·mg-1) R2 1/n kF/(L·mg-1) R2

25 1247.77 0.00311 0.68353 0.85692 4.71585 0.99427
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2.3 铀的解吸

根据文献[17-18]的试验方法,采用不同浓度

的盐酸溶液对载铀CS/PAO@IA进行解吸试验,
结果如图11所示。可知:HCl浓度较低时,铀解

吸率较低;当 HCl浓度增至0.8mol/L时,解吸

率可达92.37%±1.83%;继续增大HCl浓度,铀
解吸 率 逐 渐 趋 于 平 稳。经 分 析 推 断 盐 酸 对

CS/PAO@IA的解吸机制为:盐酸提供的酸性环

境,使得H+与 UO2+2 竞争偕胺肟基团上的配位

位点,偕胺肟基团中的氮原子(—NH2)和氧原子

(—OH)在酸性条件下会发生质子化,而质子化

后的偕 胺 肟 基 带 正 电 荷,会 与 同 样 带 正 电 的

UO2+2 产生静电斥力,从而削弱或破坏其与UO2+2
的配位键,促使 UO2+2 从材料表面被解吸并进入

溶液。

图11 不同浓度的盐酸对载铀CS/PAO@IA的

解吸率对比

Fig.11 Comparisonofdesorptionrateof

uranium-loadedCS/PAO@IAbydifferent

concentrationsofhydrochloricacid

2.4 材料的离子选择性能

配制1000倍于天然海水中的 VO-3 、Co2+、

Ni2+、Cu2+、Zn2+浓度的含铀(3.3mg/L)海水2L,
并保持Na+、Mg2+、K+、Ca2+在海水中的浓度不变

(表3)。在CS/PAO@IA材料投加量0.2g条件下

吸附48h,考察各干扰离子对吸附铀的影响,结果

如图12所示。可知:CS/PAO@IA材料对VO-3 、

Zn2+和Cu2+ 的吸附容量分别达 (2.77±0.11)、
(3.51±0.34)和(3.78±0.21)mg/g,说明这些干扰离

子对铀的吸附有一定干扰作用;但即使加标海水中

含有大量干扰离子,CS/PAO@IA材料对铀仍有良

好的吸附性能,铀吸附容量达(18.13±0.54)mg/g。
该材料对 UO2+2 吸附容量较高,这可能是由于材

料中希夫碱基团与偕胺肟基团协同作用的结

果[8];该材料对Na+、Mg2+、K+、Ca2+的吸附容量

很高,这是因为这几种金属离子在海水中含量较

高,初始浓度比UO2+2 高3、4个数量级(表3),且
大多在吸附过程中物理吸附于材料表面[13],经

CS/PAO@IA吸 附 48h 后,Na+、Mg2+、K+、

Ca2+的吸附容量分别可达 U吸附容量的1.32、

0.96、0.80、1.23倍左右,均与铀的吸附容量在同

一量级。综上说明,该材料在含有大量干扰离子

的加标海水中仍对铀酰离子具有较高的选择性。

表3 1000倍干扰离子浓度

Table3 Listof1000-foldcompetitiveionconcentrations

干扰

离子

天然海水中

干扰离子

浓度/10-9

1000倍于天然

海水中干扰离子

浓度(计算值)/

10-6

1000倍于模拟

海水中干扰离子

浓度(实际值)/

10-6

UO2+2 3.3 3.3 3.58

VO-3 1.5 1.5 1.84

Co2+ 0.05 0.05 0.08

Ni2+ 1.0 1.0 1.13

Cu2+ 0.6 0.6 0.79

Zn2+ 4.0 4.0 5.2

Na+ 10.77×106 10.77×103 9.98×103

Mg2+ 1.29×106 1.29×103 1.35×103

K+ 0.399×106 0.399×103 0.432×103

Ca2+ 0.412×106 0.412×103 0.406×103

图12 不同干扰离子的吸附容量

Fig.12 Adsorptioncapcitiesofdifferentinterfering
ionsinterferingionsAdsorption

3 结论

通过希夫碱交联反应研究制备了一种新型壳聚

糖/聚偕胺肟/咪唑-2-甲醛复合水凝胶(CS/PAO@
IA),并将其用于海水提铀,研究结论如下:

1)CS/PAO@IA材料具有三维多孔结构和

良好亲水性。当吸附溶液pH在7~9时,其对铀
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的吸附效果较好;当pH为8时,其对铀吸附容量

可达最大值,表明该材料适用于海水中进行铀的

吸附。此外,吸附时间的延长和温度的适当升高

均对该材料的铀吸附容量有促进作用。

2)吸 附 动 力 学 和 热 力 学 分 析 结 果 表 明,

CS/PAO@IA对海水中铀的吸附过程更符合准二

级动力学模型和Freundlich等温吸附模型,吸附

过程以化学吸附为主导,属于不均匀的多分子层

吸附。

3)CS/PAO@IA的铀吸附容量随溶液铀质

量浓度升高而升高,但对应的铀吸附率会随溶液

的铀质量浓度升高而降低,该材料更适用于低铀

质量浓度环境。吸附铀后的CS/PAO@IA水凝

胶用0.8mol/L的盐酸溶液解吸效果最佳,解吸

率可达92.37%±1.83%。

4)CS/PAO@IA水凝胶在富含干扰离子的铀

质量浓度为3.3mg/L的加标海水中吸附48h后,
材料的铀吸附容量可达(18.13±0.54)mg/g,其对

铀的吸附性能受其他干扰离子影响较小,在真实

海水环境中具有一定应用潜力。
后续研究将集中在真实海水中进行长期吸附

与抗生物附着性能测试,并进一步优化组分结构

以增强其再生及循环使用性能。
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PreparationofChitosan/ImidazoleCrosslinkedPolyamidoximeHydrogel
andItsPerformanceinUraniumExtractionfromSeawater

LIHe1,2,CHENShusen1,2,LIHao1,2,CUIQi1,2,WANGFengju1,2,LIZiming1,2,

SONGYan1,2,WUHaotian,SHANGZiming1,2

(1.BeijingResearchInstituteofChemicalEngineeringandMetallurgy,CNNC,

Beijing 101149,China;

2.NationalKeyLaboratoryofUraniumResourcesExplorationandExtractionandNuclear
RemoteSensing,Beijing 101149,China)

Abstract:Inresponsetotheproblemsoflimitedadsorptioncapacityandsusceptibilitytointerference
fromionsintheexistingseawateruraniumextractionhydrogelmaterials,anovelcompositehydrogel
adsorbent,chitosan/imidazolecrosslinkedpolyamidoximehydrogel(CS/PAO@IA)wasdeveloped.
Thismaterialisbasedonchitosanasthethree-dimensionalnetworkframeworkandimidazole-2-
formaldehydeasthechemicalcrosslinkingagent.ThroughhydrogenbondeffectsandSchiffbase
reactions,aflexibleandstrongthree-dimensionalnetworkwasconstructed.Thecorrectnessofthe
synthesizedmaterialstructurewasverifiedbysystematiccharacterizationmethods,andthemicroscopic
morphologyofthematerialsurfaceandthecompositionandvalencestatechangesoftheelementson
thesurfaceafteruraniumadsorptionwereanalyzed.Theuraniumadsorptionperformanceandion
selectivityofthematerialweretestedseparately.Theresultsshowthatthematerialhasgood
adsorptionselectivityforuranylionsinthespikedseawaterwithuranium massconcentrationof
3.3mg/L,andtheuraniumadsorptioncapacityisupto18.13mg/g.Thisstudycanprovideanew
ideaforthedevelopmentofefficient,stableand multifunctionalhydrogelmaterialsforuranium
extractionfromseawater.
Keywords:uranium;uraniumextractionfromseawater;hydrogel;chemicalcrosslinking;polyamidoxime;

schiffbase;adsorption
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