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Fig.S1 and Fig. S2 

SmainKorichi 等人运用化学种态分析软件 MINTEQA2 计算了在不同 pH 和铀酰浓度的条

件下铀的种态分布[1]。该计算体系中，[U(Ⅵ)]=1-20mg·L
-1

, [NaNO3]=0.1mol·L
-1。我们使用

CHEMSPEC 进行计算，其计算结果极其相似。图 1 是 CHEMSPEC 和 MINTEQA2 计算结果

的比较。可以看出, CHEMSPEC 的计算结果与 MINTEQA2 的计算结果符合很好。类似地，

Scott J. Markich运用化学种态分析软件HARPHRQ计算了铀在澳大利亚悉尼霍克斯伯里-尼皮

恩(Hawkesbury-Nepean)河中的种态分布[2]。图 2 是 CHEMSPEC 和 HARPHRQ 计算结果的比

较。可以看出 , CHEMSPEC 的计算结果与 HARPHRQ 的计算结果也符合得很好。通过

CHEMSPEC 与 MINTEQA2 和 HARPHRQ 的模拟结果对比可以看出，U 的主要化学形态及其

浓度符合得较好, 但个别化学形态的浓度有不同程度的差别。原因可能是由于三者之间采用

的数据库不同，也可能是浓度太低，三个程序设定的计算精度不同造成的。 

 

 

图 1 CHEMSPEC (右)和 PHREEQC (左)计算铀的化学形态分布结果的比较 

Fig.S1 Calculations of U speciation by two speciation codes CHEMSPEC (right) and PHREEQC 

(left) 

（[UO2
2+

]=1 mol·L
-1

(a、b)、[UO2
2+

]=20 mol·L
-1

(c、d)、[NaNO3
-
]=0.1 mol·L

-1） 



 

图 2 CHEMSPEC (右)和 HARPHRQ (左)计算铀的化学形态分布结果的比较 

Fig.S2 Calculations of U speciation by two speciation codes CHEMSPEC (right) and HARPHRQ 

(left) 

（[UO2
2+

]=0.3 μg·L
-1

(a、b)、[UO2
2+

]=30 μg·L
-1

(c、d)、[CO3
2-

]=40 mg·L
-1、[SO4

2-
]=9.4 mg·L

-1、[Cl
-
]=5.1 mg·L

-1） 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 



Fig. S3 

根据路易斯酸碱理论，碘离子被认为是“软”的路易斯碱，虽然没有“硬”的路易斯碱

NO3
-与铀酰离子的配位能力强，但是依然能表现出与铀酰离子配位的能力。因此，碘离子对

铀酰离子化学种态分布的影响依然不容忽视。图 S3 给出了四种浓度 I (1.0×10
-6、2.18×10

-5、

1.0×10
-3、1.0×10

-2
mol·L

-1
)对铀的各化学种态的影响和铀的各化学种态随 pH 和 I

-浓度的变化情

况。当 pH＜3.0，铀酰在溶液中主要存在两种种态：UO2
2+、UO2NO3

+；4.0＜pH＜5.0，两种

种态 ((UO2)3(OH)5
+、 (UO2)4(OH)7

+
)共存；在 3.0＜pH＜5.0 的范围内，有  (UO2)2OH

3+、

(UO2)2(OH)2
2+、(UO2)3(OH)4

2+等多核配合物生成。随着 I
-浓度的增大，铀酰各化学种态的分

布情况基本相似。 
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图 S3 I 浓度对铀的化学种态的影响 

Fig.S3The chemical species of uranium as a function of pH values in the presence of I 

（[UO2
2+

]=0.01mol·L
-1

, [I
-
]=1.0×10

-6
(a)、2.18×10

-5
(b)、1.0×10

-3
(c)、1.0×10

-2
mol·L

-1
(d), T=25 ℃, P=0.1 MPa） 

 

 

 

 

 

 



Fig. S4 

99
Mo 是钼的放射性同位素之一，主要用于制备医用放射性同位素 99

Tc。由于 99
Mo 具有

较高的裂变产额（6.13%，与 99
Tc 相近），因此我们也考察了 Mo 对铀化学种态分布的影响。

图 S3 是四种浓度 Mo (1.0×10
-6、6.10×10

-5、1.0×10
-3、1.0×10

-2
mol·L

-1
)对铀的各化学种态分布

的影响。可以看出，铀酰的存在形态主要与溶液 pH 有关。随着 pH 的增大，种态 UO2
2+所占

比例逐渐减少，种态(UO2)2OH
3+和(UO2)2(OH)2

2+所占比例先增大后减小，种态(UO2)3OH5
+和

(UO2)3(OH)7
+所占比例逐渐增大。随着 MoO4

2-浓度的增大，铀酰各化学种态的分布情况也基

本相似。 

综上所述，对于 I 和 Mo，通过比较四种浓度 I 和四种浓度 Mo 下铀的各化学种态的分布

发现，铀的各化学种态随 pH 和 I
-
/MoO4

2-浓度的变化规律与 Tc 对铀的化学种态分布的影响基

本相似，表明在所研究的浓度范围内，MoO4
2-对铀酰的种态分布没有显著影响，并不与铀酰

离子形成双核复合物，而碘离子也不具备将铀酰离子还原的能力。 
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图 S4 Mo 浓度对铀的化学种态的影响 

Fig.S4The chemical species of uranium as a function of pH values in the presence of Mo 

（[MoO4
2-

]=1.0×10
-6

(a)、6.10×10
-5

(b)、1.0×10
-3

(c)、1.0×10
-2

(d)mol·L
-1

 (d), T=25 ℃, P=0.1 MPa） 
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