
Ｓｅｐ. ２０２４ 现代化工 第 ４４ 卷增刊 １
Ｍｏｄｅｒｎ Ｃｈｅｍｉｃａｌ Ｉｎｄｕｓｔｒｙ ２０２４ 年 ９ 月

Ｐ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝胶吸附剂的制备及其
对亚甲基蓝染料吸附性能的研究

韩志成１ꎬ贾伟娜１ꎬ王　 璇２ꎬ于世超１ꎬ刘奕含１ꎬ于良民２∗

(１.中国海洋大学三亚海洋研究院ꎬ海南 三亚 ５７２０２５ꎻ ２.中国海洋大学化学化工学院ꎬ山东 青岛 ２６６１００)
摘要:将 Ｎ－羟甲基丙烯酰胺引入聚丙烯酸－丙烯酰胺体系ꎬ采用“一锅煮”法合成了 Ｐ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝胶ꎮ 结果显示ꎬ当

ｎ(ＡＭ) ∶ｎ(ＡＡ)为 １ ∶４、中和度为 ６０％、交联剂用量为 ０􀆰 ４％、ｎ(ＡＭ) ∶ｎ(Ｎ－ＭＡ)＝ ９􀆰 ５ ∶０􀆰 ５ 时ꎬＰ(Ｎ－ＭＡＡｍ)对亚甲基蓝(ＭＢ)的
实测最大吸附量可达 １ ６０３􀆰 ７７ ｍｇ / ｇꎻ降低环境温度、盐度ꎬ提高 ｐＨ 有利于 Ｐ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝胶吸附 ＭＢꎻ吸附动力学曲线符合
准一级动力学模型(Ｒ１>０􀆰 ９９９)ꎬ吸附等温线更符合 Ｌａｎｇｍｕｉｒ 模型(ＲＬ>０􀆰 ９８１)ꎬＰ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝胶对 ＭＢ 的吸附过程更倾向
于是物理吸附ꎬ并且可能是多分子层吸附ꎮ Ｐ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝胶通过 Ｌａｎｇｍｕｉｒ 模型拟合计算得到理论最大吸附量为 ３ １７０􀆰 ２７
ｍｇ / ｇꎻ具有良好的可重复利用性能ꎬ５ 次吸附－解吸循环后对 ＭＢ 的去除率仍高于 ９５％ꎮ
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向为环境友好型海洋防护材料与应用技术、先进高分子复合材料、类天然产物及其生态特性ꎬ通讯联系人ꎬｙｕｙａｎ＠ ｏｕｃ.ｅｄｕ.ｃｎꎮ

　 　 染料废水是指染料制造和使用过程中产生的工

业废水ꎬ其主要来源包括染料厂以及纺织、印染等行

业[１－２]ꎮ 染料废水中常含有复杂的化学成分ꎬ包括

多种有机染料[３]、助剂以及金属离子等[４]ꎮ 此外ꎬ
染料废水还呈现出酸性或碱性的特性[５]ꎬ使得对其

的处理更加具有挑战性ꎮ 亚甲基蓝染料是所有染料

中较为常用的一种ꎬ其使用范围较广[６]ꎬ常见于印

染[７]、生物医药[８－９] 等领域ꎬ其废水毒性和致癌

性[１０]不仅对人体健康造成危害ꎬ还可能对水体生态

系统产生深远的影响[４]ꎮ
为有效应对染料废水带来的环境问题ꎬ需要采

取科学高效的处理方法ꎮ 传统的物理化学处理法包

括沉淀、吸附、氧化还原[１１]等ꎬ这些方法均存在一定

的局限性ꎮ 近年来ꎬ随着人们对水凝胶的深入研究

发现ꎬ水凝胶具有大比表面积、可调孔道结构以及良

好吸附性能等特点ꎬ使其具备了成为新型高效吸附

材料的发展潜力ꎬ为废水处理提供了新思路[１２]ꎮ
水凝胶是一种具有卓越吸水性能的高分子材

料ꎬ其名称源于其在水中呈现胶状状态的特性ꎮ 水

凝胶具有三维网状结构ꎬ通过水分子的吸附和膨胀ꎬ
能够形成一种类似凝胶的稠密网络结构[１３]ꎮ 这种

独特的结构赋予水凝胶优异的吸附能力和稳定性ꎬ
使其在环境领域得到广泛应用ꎮ 丙烯酸－丙烯酰胺

类水凝胶表面含有羧基(ＣＯＯＨ)、氨基(ＮＨ２)和酰

胺基(ＣＯＨＮ２)等大量亲水性基团ꎬ其在染料吸附的

应用上已经有了广泛的研究[１４－１５]ꎮ 本实验室以亚
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甲基蓝染料溶液模拟染料废水ꎬ对聚丙烯酸－丙烯

酰胺(ＰＡＡｍ)合成体系进一步探索ꎬ将 Ｎ－羟甲基丙

烯酰胺引入 ＰＡＡｍ 体系ꎬ等摩尔比替换部分丙烯酰

胺的用量ꎬ合成出了一种具有低溶胀度、高吸附性、高
耐酸碱盐性、高重复利用性的 Ｐ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝胶ꎮ

１　 实验部分

１􀆰 １　 仪器与试剂

Ｕｎｉｐｕｅ－Ｒ２０ 型多功能超纯水系统(厦门锐思捷

水纯化技术有限公司)、ＨＨ.Ｓ２１－８ 型电热恒温水浴

锅(上海博迅医疗生物仪器股份有限公司)、ＳＢ －
４２００ＤＴＤ 型超声波清洗机(宁波新芝生物科技股份

有限公司)、ＢＧＺ－７６ 型电热鼓风干燥箱(上海博迅

医疗生物仪器股份有限公司)ꎮ
丙烯酰胺(ＡＭꎬ分析级)ꎬ麦克林试剂ꎻ丙烯酸

(ＡＡꎬ分析级)、氢氧化钠(ＮａＯＨꎬ分析级)ꎬ国药集

团化学试剂有限公司ꎻＮ－羟甲基丙烯酰胺(Ｎ－ＭＡꎬ
分析级)、ＮꎬＮ′ －亚甲基双丙烯酰胺 (ＭＢＡꎬ分析

级)、偶氮二异丁脒盐酸盐(ＡＩＢＡꎬ分析级)、氯化钠

(ＮａＣｌꎬ分析纯)ꎬ罗恩试剂ꎻ亚甲基蓝 (ＭＢꎬ分析

级)、盐酸(ＨＣｌꎬ分析级)ꎬ西陇科学ꎮ
１􀆰 ２　 Ｐ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝胶的制备

取适量 ＡＡ、ＮａＯＨ、ＡＭ 和 Ｎ－ＭＡ 溶于水中ꎬ加
入交联剂、引发剂ꎬ室温下超声搅拌 １０ ｍｉｎ 至混合

液完全溶解ꎬ于电热恒温水浴锅 ７０℃条件下聚合反

应 ０􀆰 ５ ｈꎻ合成产物用去离子水洗涤多次以除去未反

应的试剂ꎻ将水凝胶于 ５０℃电热鼓风干燥箱干燥至

恒重ꎬ粉碎并筛分备用ꎮ
１􀆰 ３　 Ｐ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝胶的正交实验设计

将单体配比、中和度、交联剂用量作为变量因

素ꎬ用正交试验进行合成配方优化[１６]ꎬ以获得对 ＭＢ
具有最大吸附量的水凝胶配比ꎮ 正交试验因素－水
平表如表 １ 所示ꎮ

表 １　 正交试验因素－水平表[Ｌ９(３４)]

水平

Ａ
ｎ(ＡＭ) ∶
ｎ(ＡＡ)

Ｂ
中和度 /

％

Ｃ
交联剂用量 /

％

Ｄ
ｎ(ＡＭ) ∶
ｎ(Ｎ－ＭＡ)

１ １ ∶２ ４０ １０􀆰 ０ ９􀆰 ５ ∶０􀆰 ５
２ １ ∶３ ５０ １２􀆰 ５ ９ ∶１
３ １ ∶４ ６０ １５􀆰 ０ ８ ∶２

１􀆰 ４　 吸附条件对 Ｐ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝胶吸附性能的

影响

准确称取 ０􀆰 ０５ ｇ 水凝胶样品ꎬ加入 ５０ ｍＬ、１ ｇ / Ｌ
ＭＢ 溶液ꎬ于 ２００ ｒ / ｍｉｎ、２０℃条件下恒温振荡 ２４ ｈꎬ静

置取上清液ꎬ稀释后测定溶液中 ＭＢ 的吸收值ꎬ并通过

公式(１)、(２)计算水凝胶的单位吸附量与去除率[１７]ꎮ
Ｑｅ ＝ Ｖ(Ｃ０ － Ｃｅ) / ｍ (１)

Ｒ(％) ＝ (Ｃ０ － Ｃｅ) / Ｃ０ (２)

式中ꎬＱｅ 为单位吸附量ꎬｍｇ / ｇꎻＶ 为 ＭＢ 溶液体积ꎬ
ＬꎻＣ０ 和 Ｃｅ 分别为吸附前后 ＭＢ 溶液浓度ꎬｍｇ / Ｌꎻｍ
为样品质量ꎬｇꎻＲ 为去除率ꎮ

通过单因素变量法研究不同吸附条件对水凝胶

吸附性能的影响ꎮ 吸附性能实验的变量范围分别

为:ＭＢ 溶液 ｐＨ 值(２ ~ １０)ꎬ吸附温度(１５ ~ ５０℃)ꎬ
Ｎａ＋浓度(０􀆰 ５~３ ｇ / Ｌ)ꎮ
１􀆰 ５　 Ｐ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝胶的吸附动力学

准确称取 ０􀆰 ０５ ｇ 水凝胶样品ꎬ加入 ５０ ｍＬ、
１ ｇ / Ｌ ＭＢ 溶液中ꎬ于 ２００ ｒ / ｍｉｎ、２０℃条件下恒温振

荡吸附不同时间(５、１０、１５、２０、２５、３０、４０、５０、６０、
１２０ ｍｉｎ 和 １８０ ｍｉｎ)ꎻ吸附结束后ꎬ测定 ＭＢ 溶液剩

余浓度ꎬ并通过准一级动力学、准二级动力学模型拟

合ꎬ研究改性水凝胶的反应动力学过程ꎮ 其方程表

达式如公式(３)、(４)所示[１８－１９]ꎮ
ｌｎ(Ｑｅ － Ｑｔ) ＝ － ｋ１ ｔ ＋ ｌｎ Ｑｅ (３)
ｔ / Ｑｔ ＝ ｔ / Ｑｅ ＋ １ / (ｋ２Ｑ２

ｅ) (４)

式中:ｔ 为吸附时间ꎬｍｉｎꎻＱｅ 和 Ｑｔ 分为吸附平衡时

和 ｔ 时刻水凝胶对 ＭＢ 的单位吸附量ꎬｍｇ / ｇꎻｋ１ 和 ｋ２

分别为准一级和准二级吸附速率常数ꎮ
１􀆰 ６　 Ｐ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝胶的吸附热力学

准确称取 ０􀆰 ０５ ｇ 水凝胶样品于 １００ ｍＬ 锥形瓶

中ꎬ加入 ５０ ｍＬ 不同初始浓度(１、５、１０、５０、１００、５００、
１ ０００、２ ０００ ｍｇ / Ｌ 和 ３ ０００ ｍｇ / Ｌ) ＭＢ 溶液ꎬ于

２００ ｒ / ｍｉｎ、２０℃条件下恒温振荡吸附 １２０ ｍｉｎꎻ吸附

结束后ꎬ测定 ＭＢ 溶液剩余浓度ꎬ计算 Ｐ(Ｎ－ＭＡＡｍ)
水凝胶的平衡吸附量ꎬ并通过 Ｌａｎｇｍｕｉｒ 和 Ｆｒｅｕｎｄｌｉｃｈ
吸附等温模型拟合ꎬ研究 Ｐ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝胶的吸

附等温线变化规律ꎮ 其方程表达式如公式(５)、(６)
所示[２０]ꎮ

Ｃｅ / Ｑｅ ＝ １ / (ＫＬ􀅰Ｑｍ) ＋ Ｃｅ / Ｑｍ (５)
ｌｎ Ｑｅ ＝ ｌｎ ＫＦ ＋ １ / ｎ(ｌｎ Ｃｅ) (６)

式中:Ｃｅ 为 ＭＢ 溶液初始平衡浓度ꎻＱｅ 为吸附平衡时

对ＭＢ 的吸附量ꎬｍｇ / ｇꎻＱｍ 为水凝胶对ＭＢ 的饱和吸附

量ꎬｍｇ / ｇꎻＫＬ 和 ＫＦ 分别为 Ｌａｎｇｍｕｉｒ 和 Ｆｒｅｕｎｄｌｉｃｈ 平

衡常数ꎻｎ 为 Ｆｒｅｕｎｄｌｉｃｈ 吸附指数ꎮ
１􀆰 ７　 Ｐ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝胶的脱附再生实验

将吸附染料后的水凝胶用 ０􀆰 １ ｍｏｌ / Ｌ 盐酸浸泡

解吸[２１]ꎬ再用 ０􀆰 １ ｍｏｌ / Ｌ ＮａＯＨ 溶液活化ꎬ处理完后

用去离子水充分浸泡洗涤、烘干ꎬ进行再次吸附ꎮ 进

􀅰７６１􀅰
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行 ５ 个循环ꎮ

２　 结果与讨论

２􀆰 １　 Ｐ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝胶的 ＦＴＩＲ 分析

Ｐ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝胶、丙烯酸、丙烯酰胺、Ｎ－羟
甲基丙烯酰胺的红外光谱见图 １ꎮ 由图 １ 可见ꎬ样
品在 ３ ２００ ｃｍ－１和 ３ ４４３ ｃｍ－１间存在强烈光谱吸收

带ꎬ是由丙烯酰胺中酰胺基(伯胺)的双峰 ３ １９３ ｃｍ－１、
３ ３７３ ｃｍ－１与 Ｎ－羟甲基丙烯酰胺中的胺基(仲胺)
３ ３００ ｃｍ－１和羟基吸收峰重合导致ꎻ１ ６８０ ｃｍ－１对应 ＡＡ
中二聚体 Ｃ􀪅􀪅Ｏ 的伸缩振动峰ꎬ１ ４０２ ｃｍ－１、１ ５６０ ｃｍ－１

对应羧酸钠中的羰基吸收峰[２２]ꎮ ２ ３６０ ｃｍ－１处的强

烈吸收峰为空气中 ＣＯ２ 形成的信号峰ꎬ可忽略不

计ꎮ 通过红外光谱图可侧面证明 ＡＭ、ＡＡ、Ｎ－ＭＡ 实
现了共聚ꎬ合成了 Ｐ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝胶ꎮ

１—Ｐ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝胶ꎻ２—丙烯酸ꎻ３—丙烯酰胺ꎻ
４—Ｎ－羟甲基丙烯酰胺

图 １　 Ｐ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝胶、丙烯酸、丙烯酰胺、
Ｎ－羟甲基丙烯酰胺的红外光谱图

２􀆰 ２　 Ｐ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝胶的 ＳＥＭ 分析
Ｐ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝胶的 ＳＥＭ 图见图 ２ꎮ

(ａ)Ｐ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝胶冻干

(×５００)
(ｂ)Ｐ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝胶冻干

(×１ ０００)

(ｃ)烘干水凝胶(×１ ０００) (ｄ)吸附 ＭＢ 后烘干水凝胶

(×１ ０００)

图 ２　 Ｐ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝胶冻干、烘干以及吸附

ＭＢ 后烘干水凝胶的 ＳＥＭ 图

图 ２(ａ)、２(ｂ)所示为 Ｐ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝胶放

大 ５００ 倍与 １ ０００ 倍后的 ＳＥＭ 图ꎬ从图中可以看出

水凝胶内部均匀分布着大量的孔洞ꎬ孔径范围在

１５~３０ μｍ 之间ꎬ孔壁较薄ꎮ 这表明本研究通过一

锅法合成出了具有多孔三维网状结构的聚丙烯酸－
丙烯酰胺基 Ｐ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝胶ꎮ 大量的孔洞使

得吸附材料具有更大的比表面积ꎬ从而提供更多的

活性点位ꎬ有利于结合更多的染料分子ꎬ提高水凝胶

的单位吸附量[２３]ꎻ图 ２(ｃ)为经恒温干燥至恒重但

未吸附 ＭＢ 的水凝胶ꎬ表面相对光滑但有褶皱ꎻ吸附

ＭＢ 后恒温干燥的水凝胶如图 ２(ｄ)所示ꎬ表面仍然

褶皱但布满絮状凸起ꎬ这可能与吸附 ＭＢ 后水凝胶

的分子结构有关[２４]ꎮ
２􀆰 ３　 Ｐ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝胶共聚正交试验结果

正交试验结果的显著性和极差分析结果表明ꎬ
Ｐ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝胶对 ＭＢ 的最优吸附水平分別为

Ａ３Ｂ３Ｃ３Ｄ１ꎻ因素 Ａ 的不同水平梯度对 Ｐ(Ｎ－ＭＡＡｍ)
水凝胶吸附 ＭＢ 的影响更为显著ꎬ不同因素水平条

件下合成的 Ｐ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝胶对 ＭＢ 的平衡吸附

量最大差值可达 １６４􀆰 ６５ ｍｇ / ｇꎮ
２􀆰 ４　 Ｐ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝胶的吸附性能

２􀆰 ４􀆰 １　 ｐＨ 值对吸附效果的影响

溶液 ｐＨ 值对 Ｐ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝胶吸附亚甲基

蓝溶液的影响如图 ３ 所示ꎮ

１—Ｑｅꎻ２—去除率

图 ３　 ＭＢ 溶液的 ｐＨ 值对吸附效果的影响

从图 ３ 可以看出ꎬ当溶液 ｐＨ ＝ ２ 时ꎬ Ｐ ( Ｎ －
ＭＡＡｍ)水凝胶的单位吸附量为 １１７􀆰 ２１６ ｍｇ / ｇꎬ去除

率为 １０􀆰 ５８％ꎮ 当 ｐＨ＝ ３ 时ꎬＰ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝胶的

单位吸附量迅速上升至 １ ０４４􀆰 ５１１ ｍｇ / ｇꎬ去除率也

提高到 ９５􀆰 ６７％ꎮ 随着 ｐＨ 值继续升高ꎬ Ｐ ( Ｎ －
ＭＡＡｍ)水凝胶对亚甲基蓝溶液的单位吸附量与去

除率趋于稳定ꎮ 当 ｐＨ>４ 后不同 ｐＨ 值下的单位吸

附量存在上下波动ꎬ因为在调节 ｐＨ 时ꎬ难以保持各

亚甲基蓝染料初始浓度完全一致ꎬ无法维持单一变
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量ꎬ又因为亚甲基蓝染料的初始浓度对 Ｐ ( Ｎ －
ＭＡＡｍ)水凝胶的吸附性能有较大影响ꎬ因此导致了

较明显的数据波动ꎮ 但通过对单位吸附量以及去除

率整体数据走势的分析可以看出ꎬＰ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水
凝胶在弱酸性以及碱性环境中对亚甲基蓝溶液均具

有优异的吸附性能ꎮ
２􀆰 ４􀆰 ２　 温度对吸附效果的影响

为探究 Ｐ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝胶的温度适应性ꎬ确
定实验温度范围在 １５ ~ ５０℃ꎬ吸附温度对吸附效果

的影响结果如图 ４ 所示ꎮ

１—Ｑｅꎻ２—去除率

图 ４　 吸附温度对吸附效果的影响

随着环境温度的升高ꎬＰ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝胶的

吸附性能呈下降趋势但降幅较小ꎬ可见 Ｐ ( Ｎ －
ＭＡＡｍ)水凝胶具有良好的温度适应性ꎮ １５ ~ ２５℃
曲线平缓ꎬ最大单位吸附量 Ｑｅ 为 １ １２８􀆰 ３８６ ｍｇ / ｇꎮ
温度升高导致 ＭＢ 溶液水分子与染料分子的运动加

剧ꎬ不利于 Ｐ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝胶与 ＭＢ 分子的静电

引力结合ꎬ因此吸附量随温度升高逐渐降低ꎬ在
５０℃时降低至 １ １２０􀆰 ６２５ ｍｇ / ｇꎮ Ｐ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝

胶中亲水性功能基团如羧基(—ＣＯＯ－)可以与水分

子形成氢键ꎬ同时也可以与带正电的染料分子发生

静电吸引[１５]ꎮ
２􀆰 ４􀆰 ３　 盐度对吸附效果的影响

为探究 Ｐ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝胶在复杂水体中的

吸附性能ꎬ考察了不同盐度环境下对吸附性能的影

响ꎬ如图 ５ 所示ꎮ

１—Ｑｅꎻ２—去除率

图 ５　 盐度对吸附效果的影响

由图 ５ 可见ꎬ随着溶液盐度的升高ꎬ Ｐ ( Ｎ －
ＭＡＡｍ)水凝胶的吸附性能呈下降趋势但降幅较小ꎬ
可见 Ｐ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝胶具有良好的耐盐性ꎮ ＮａＣｌ
浓度达到 ３􀆰 ０ ｇ / Ｌ 时ꎬ单位吸附量为 １ １００ ｍｇ / ｇꎮ 亚

甲基蓝分子溶于水带有正电荷ꎬＮａＣｌ 溶于水产生的

Ｎａ＋离子会与亚甲基蓝分子竞争 Ｐ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝

胶表面的负电荷位点ꎬ导致吸附量下降[２５－２６]ꎮ
２􀆰 ５　 Ｐ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝胶的吸附动力学

Ｐ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝胶吸附动力学曲线如图 ６ 所

示ꎬＰ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝胶在 ０ ~ ５ ｍｉｎ 内活性位点丰

富ꎬ亚甲基蓝染料分子与活性位点快速结合ꎬ单位吸

附量迅速增加到 ９４９􀆰 ４５７ ｍｇ / ｇꎻ１０ ~ ４０ ｍｉｎ 内水凝

胶活性位点减少并逐渐被染料分子完全占据ꎬ吸附

量增长速度减缓ꎬ４０ ｍｉｎ 后基本趋于平衡ꎬ此时水凝

胶对 ＭＢ 的去除率达 ９８􀆰 ９８％ꎮ 因此ꎬ水凝胶对于亚

甲基蓝溶液的吸附相对较快ꎮ

图 ６　 Ｐ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝胶吸附 ＭＢ 的

动力学曲线

分别采用准一级动力学、准二级动力学模型对

水凝胶吸附 ＭＢ 过程进行拟合ꎬ结果如图 ７、表 ２
所示ꎮ

１—准一级动力学曲线ꎻ２—准二级动力学曲线

图 ７　 Ｐ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝胶吸附 ＭＢ 的

准一、二级动力学模型拟合曲线

表 ２　 Ｐ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝胶对 ＭＢ 的吸附动力学拟合参数

Ｑｅ /

(ｍｇ􀅰

ｇ－１)

准一级动力学模型 准二级动力学模型

Ｑｅ１ /

(ｍｇ􀅰ｇ－１)
ｋ１ Ｒ１

Ｑｅ２ /

(ｍｇ􀅰ｇ－１)
ｋ２ Ｒ２

１０２４􀆰 ６３３ １０１９􀆰 ５４１ ０􀆰 ５２７ ０􀆰 ９９９ １０３４􀆰 ６２８ ０􀆰 ００１ ０􀆰 ９１８
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　 　 通过动力学模型拟合结果可得ꎬ准一级动力学、
准二级动力学拟合所得平衡吸附量 Ｑｅ１、Ｑｅ２均与实

际观测值 Ｑｅ 相仿ꎬ准一级动力学拟合相关系数

(Ｒ１>０􀆰 ９９９)大于准二级动力学拟合的相关系数

(Ｒ２>０􀆰 ９１８)ꎬ因此 Ｐ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝胶对亚甲基蓝

染料的吸附过程可以看作以物理吸附为主、化学吸

附为辅ꎬ即水凝胶对亚甲基蓝染料的吸附主要是通

过亚甲基蓝染料分子与 Ｐ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝胶表面

的静电吸引以及作为活性点位的特定功能基团如

—ＣＯＯ－等与染料分子发生电荷转移、共价键形成或

其他形式的物理、化学等相互作用共同实现的[１９]ꎮ
２􀆰 ６　 Ｐ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝胶的吸附热力学

Ｐ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝胶的吸附等温线与拟合曲线

如图 ８ 所示ꎮ

１—实测值ꎻ２—Ｌａｎｇｍｕｉｒ 曲线ꎻ３—Ｆｒｅｕｎｄｌｉｃｈ 曲线

图 ８　 Ｐ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝胶吸附 ＭＢ 的 Ｌａｎｇｍｕｉｒ 和
Ｆｒｅｕｎｄｌｉｃｈ 吸附等温模型拟合

当亚甲基蓝溶液初始浓度从 ０ 增大到 １ ６９０􀆰 ５７
ｍｇ / Ｌ 时ꎬ水凝胶的吸附量迅速增大ꎻ当浓度大于

１ ６９０􀆰 ５７ ｍｇ / Ｌ 后吸附量的增加逐渐趋于平缓ꎬ但
仍然保持上升的趋势ꎮ 由此可见ꎬ染料初始浓度对

水凝胶的吸附性能具有一定的影响ꎮ 对吸附等温线

进行 Ｌａｎｇｍｕｉｒ 与 Ｆｒｅｕｎｄｌｉｃｈ 模型拟合ꎬ拟合结果表

明ꎬＬａｎｇｍｕｉｒ 模型可以更好的拟合水凝胶对亚甲基

蓝溶液的吸附过程ꎬ相关系数 ＲＬ、ＲＦ 分别为 ０􀆰 ９８１、
０􀆰 ９６０ꎮ 由此可见ꎬＰ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝胶对 ＭＢ 的吸

附过程更倾向于是物理吸附ꎬ并且可能是多分子层

吸附[２０]ꎮ 实测最大单位吸附量为 １ ６０３􀆰 ７７ ｍｇ / ｇꎬ
经拟合计算得到理论最大吸附量为 ３ １７０􀆰 ２７ ｍｇ / ｇꎮ

Ｐ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝胶对 ＭＢ 的吸附等温线拟合

参数见表 ３ꎮ
表 ３　 Ｐ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝胶对 ＭＢ 的吸附等温线拟合参数

Ｌａｎｇｍｕｉｒ 模型 Ｆｒｅｕｎｄｌｉｃｈ 模型

ＫＬ Ｑｍ / (ｍｇ􀅰ｇ－１) ＲＬ ＫＦ ｎ Ｒｆ

４􀆰 ８３３ ３１７０􀆰 ２７０ ０􀆰 ９８１ １２􀆰 ０３９ １􀆰 ５６７ ０􀆰 ９６０

２􀆰 ７　 Ｐ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝胶的脱附再生性能

将吸附 ＭＢ 后的 Ｐ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝胶用 ０􀆰 ０５
ｍｏｌ / Ｌ 的 ＨＣｌ 溶液在 ５５℃ 下恒温磁力搅拌 １０ ｍｉｎ
以解吸附ꎬ进行 ５ 次循环再生实验ꎬ测定解吸后水凝

胶的吸附性能变化ꎬ结果如图 ９ 所示ꎮ

１—Ｑｅꎻ２—去除率

图 ９　 脱附次数对 Ｐ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝胶的

吸附性能影响

由图 ９ 可见ꎬ５ 次循环后ꎬＰ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝胶

对 ＭＢ 的单位吸附量略有下降ꎬ但仍然具有较高的

吸附性能ꎬ说明所制备的 Ｐ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝胶具有

良好的回收再利用价值ꎮ

３　 结论

将 Ｎ－羟甲基丙烯酰胺引入丙烯酸－丙烯酰胺

水凝胶合成体系ꎬ采用水溶液聚合法合成了一种低

吸水率、低溶胀度、高吸附性能的 Ｐ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水

凝胶ꎮ 目前国内研究聚丙烯酰胺－丙烯酸类水凝胶

对亚甲基蓝染料的单位吸附量普遍在 １ ０００ ｍｇ / ｇ
左右[２７]ꎬＰ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝胶通过 Ｌａｎｇｍｕｉｒ 模型拟

合计算得到理论最大吸附量为 ３ １７０􀆰 ２７ ｍｇ / ｇꎬ实测

值为 １ ６０３􀆰 ７７ ｍｇ / ｇꎬ 吸附性能取得较大提升ꎮ
Ｐ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝胶具有均匀的多孔三维网状结

构ꎮ 提高 ｐＨ、降低环境温度、降低溶液盐度有利于

Ｐ( Ｎ － ＭＡＡｍ) 水凝胶对于 ＭＢ 的吸附ꎮ Ｐ ( Ｎ －
ＭＡＡｍ)水凝胶对 ＭＢ 的吸附过程以单分子层的可

逆性静电引力吸附为主ꎮ 在最适解吸条件下ꎬ循环

解吸 ５ 次后 Ｐ(Ｎ－ＭＡＡｍ)水凝胶仍然具有较高的吸

附量ꎬ具有良好的重复利用价值ꎮ
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