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摘要　 利用 ＺｎＯ 诱导制备了 ＺｎＯ＠ ＺＩＦ⁃８ 复合微球材料并将其用于溶液中 Ｕ（Ⅵ） 的去除． 研究表明， 制备的

ＺｎＯ＠ ＺＩＦ⁃８ 复合微球的直径为 １～７ μｍ， ｐＨ＝ ４ 时， 在水溶液中对 Ｕ（Ⅵ） 的吸附量最大， 达到 １４５ ３２ ｍｇ ／ ｇ，
吸附机理可能与铀酰离子与复合材料之间的配位作用和氢键作用相关． 考虑到复合微球中用于 Ｕ（Ⅵ） 吸附

的有效成分 ＺＩＦ⁃８ 的含量仅为 １２ ６％， 以 ＺＩＦ⁃８ 含量计算， 该材料对 Ｕ（Ⅵ） 的单位吸附量高达 １１３７ ｍｇ ／ ｇ．
关键词　 氧化锌； ＺＩＦ⁃８； 复合微球； 铀吸附

中图分类号　 Ｏ６１４ 　 　 　 　 文献标志码　 Ａ

收稿日期： ２０１８⁃０６⁃２９． 网络出版日期： ２０１８⁃１２⁃１２．
基金项目： 国家自然科学基金（批准号： ２１７６１０１０）、 海南省自然科学基金（批准号： ２１７０１８）和海南大学科研启动项目（批准号：

ＫＹＱＤ（ＺＲ）１８０６， ＫＹＱＤ１６５４， ＫＹＱＤ１６１２）资助．
联系人简介： 杨玮婷， 女， 博士， 副研究员， 主要从事复合功能多孔材料方面的研究． Ｅ⁃ｍａｉｌ： ｙｗｔ１９８２＠ １６３ ｃｏｍ

潘勤鹤， 男， 博士， 教授， 主要从事先进功能材料方面的研究． Ｅ⁃ｍａｉｌ： ｐａｎｑｉｎｈｅ＠ １６３ ｃｏｍ

当前， 绿色可持续发展已成为推动社会发展的重要方式． 开发高效、 环保的能源以解决全球变暖

和化石燃料短缺的问题是实现绿色可持续发展的关键． 核能具有效率高、 无温室气体排放等优点， 作

为新型洁净能源已被广泛关注． 近年来， 核能的利用迅速发展， 同时也对人类健康和环境安全造成了

极其严重的威胁． 铀是核能的主要核素， 通常以可溶性铀酰离子（ＵＯ２＋
２ ）的形式存在， 具有显著的流动

性， 在采矿和核燃料循环过程中可产生放射性和毒性废料． 因此， 从水溶液中捕获铀是核废料处理的

一个重要问题， 更是关乎人类健康和环境安全的关键问题． 目前， 各种材料包括纯无机矿物材料［１］、 有

机树脂［２］、 沸石［３］、 碳纳米管［４］和硫化钙［５～７］等均已被报道用于分离、 去除和回收核废料溶液中的放

射性核素．
金属有机框架（ＭＯＦｓ）作为一类经典的多孔材料已被成功用于放射性铀的吸附研究［８～１５］ ． ＭＯＦｓ 由

于具有有机⁃无机杂化的结构类型、 高的比表面积、 可调节的孔径和形状以及可控的功能特性， 使得它

们对铀的吸附优于传统的无机多孔材料． 例如 Ｙａｎｇ 等［１３］研究了 ＭＯＦ⁃７６ 在水溶液中对铀的吸附， 铀的

平衡吸附量达到 ２９８ ｍｇ ／ ｇ， 而且在各种干扰过渡金属离子的存在下， 对 Ｕ（Ⅵ） 也具有较好的选择性吸

附； Ｌｉｎ 等［１５］利用 Ｕｉｏ⁃６８ 在水溶液和模拟海水中进行了提取铀的研究， 并通过理论计算分析了官能团

与铀酰离子的相互作用； 最近报道的 ＺＩＦ⁃６７ 对铀的吸附量已达到了 １６８３ ３ ｍｇ ／ ｇ［９］ ． 氨基、 羧基或胺肟

官能团修饰的 ＭＩＬ⁃１０１ 和 ＭＩＬ⁃５３ 系列不仅对 Ｕ（Ⅵ） 表现出了较强的吸附能力， 同时大大提高了吸附

选择性［１６～２０］ ． 此外， 与磁性、 光学活性及高分子纤维材料复合的 ＭＯＦｓ 也被用于溶液中 Ｕ（Ⅵ） 的去除

和高效选择性分离［２１～２５］ ． 这些结果都表明 ＭＯＦｓ 及 ＭＯＦｓ 基复合材料在吸附提取铀元素方面具备了良

好的可行性和诱人的前景．
本文利用 ＺｎＯ 诱导制备 ＺｎＯ＠ ＺＩＦ⁃８ 核壳结构的微球材料， 并将其应用于溶液中 Ｕ（Ⅵ）的去除． 通

过扫描电镜（ＳＥＭ）、 透射电镜（ＴＥＭ）、 Ｘ 射线粉末衍射（ＸＲＤ）、 热重（ＴＧ）及元素分析等表征手段研究

了制备的 ＺｎＯ＠ ＺＩＦ⁃８ 复合微球的形貌、 结构和组成． 通过 Ｕ（Ⅵ） 吸附实验研究了接触时间、 Ｕ（Ⅵ）
浓度、 ｐＨ 等参数对吸附行为的影响， 为从水溶液中去除放射性核素和减轻环境污染压力提供了一种



新材料．

１　 实验部分

１．１　 试剂与仪器

六水合硝酸锌 Ｚｎ（ＮＯ３） ２ ·６Ｈ２Ｏ 和 ２⁃甲基咪唑（Ｃ４Ｈ６Ｎ２）购于阿拉丁试剂有限公司； 乙二胺

（Ｃ２Ｈ８Ｎ２）、 甲醇和乙醇购于西陇化工股份有限公司； 六水合硝酸铀酰（ＵＯ２）（ＮＯ３） ２·６Ｈ２Ｏ 购于湖北

楚盛威化工有限公司． 以上试剂均为分析纯．
Ｄ８ Ａｄｖａｎｃｅ 型 Ｘ 射线粉末衍射仪（德国布鲁克公司， 铜 Ｋα 辐射源， 管电压 ４０ ｋＶ， 管电流 １５ ｍＡ，

２θ 扫描范围为 ５° ～８０°， 扫描速度为 ２° ／ ｍｉｎ）； Ｓ⁃４８００ 型扫描电子显微镜（株式会社日立制作所， 加速

电压为 １０ ｋＶ）； ＪＥＭ ２１００ 型高分辨透射电子显微镜（日本光学电子公司， 电压 ２００ ｋＶ）； Ｑ６００ 型热重

分析仪（美国 ＴＡ 仪器公司， 在氮气气氛下以 １０ ℃ ／ ｍｉｎ 的升温速度程序升温至 ８００ ℃）； Ｖａｒｉｏ Ｍｉｃｒｏ
ｃｕｂｅ 元素分析仪（德国 Ｅｌｅｍｅｎｔａｒ 公司）； ＴＵ⁃１９０１ 型紫外⁃可见分光光度计（北京普析通用仪器有限

公司）．
１．２　 样品的制备

１．２．１　 中空 ＺｎＯ 微球的制备　 根据文献［２６］方法制备中空 ＺｎＯ 微球： 将 ０ ２ ｇ 六水合硝酸锌在搅拌条

件下于 ７０ ｍＬ 乙醇胺溶液中完全溶解， 然后转移至反应釜中， 放入鼓风干燥箱中进行程序升温至

１８０ ℃， 恒温 ８ ｈ 后取出反应釜， 自然冷却至室温． 离心收集固体产物， 用无水乙醇洗涤多次后在６０ ℃
真空干燥 ６ ｈ． 将所得氧化锌用研钵研磨成粉状， 然后置于坩埚中， 在马弗炉内以 ２ ℃ ／ ｍｉｎ 的速度升温

至 ５５０ ℃， 煅烧 ４ ｈ（氧化锌粉末由白色变为灰色）， 密封待用．
１．２．２　 ＺｎＯ＠ ＺＩＦ⁃８ 复合微球的制备　 将 ２⁃甲基咪唑和上述合成的氧化锌微球粉末按照质量比 ２ ∶ １ 的

比例分别加入到 ５０ ｍＬ 甲醇中， 搅拌至完全溶解后混合， 并转移至圆底烧瓶中， 于 ６０ ℃恒温反应 ６ ｈ
后离心分离， 并用甲醇洗涤多次以去除未反应的 ２⁃甲基咪唑， 收集离心管底部的固体， 于 ６０℃真空干

燥 ６ ｈ， 即得到 ＺｎＯ＠ ＺＩＦ⁃８ 粉末， 密封待用．
１．３　 样品对溶液中 Ｕ（Ⅵ）的吸附

将 ４ ｍｇ ＺｎＯ＠ ＺＩＦ⁃８ 分散于 １０ ｍＬ 不同浓度、 不同 ｐＨ 值的 Ｕ（Ⅵ）水溶液中（用硝酸或氢氧化钠溶

液调节铀酰溶液的 ｐＨ 值）， 搅拌一定时间后离心分离， 取上层清液稀释， 利用偶氮砷（Ⅲ）法测定剩余

溶液中铀的浓度， 通过吸附实验前后溶液中铀浓度变化， 计算 ＺｎＯ＠ ＺＩＦ⁃８ 对铀的吸附量和吸附效率．
Ｕ（Ⅵ）的吸附量根据公式 Ｑｅ ＝ （ ｃ０ － ｃｅ ） Ｖ ／ ｍ 进行计算， 式中： Ｑｅ 为平衡时 ＺｎＯ＠ ＺＩＦ⁃８ 的吸附量，
ｃ０ 为溶液中Ｕ（Ⅵ） 的初始浓度， ｃｅ为溶液中 Ｕ（Ⅵ） 的平衡浓度， ｍ 为 ＺｎＯ＠ ＺＩＦ⁃８ 微球的质量， Ｖ 为所

配吸附溶液的体积．
１．３．１　 ｐＨ 对铀吸附行为的影响　 将 ４ ｍｇ 吸附剂加入 １０ ｍＬ Ｕ（Ⅵ）浓度为 １００ ｍｇ ／ Ｌ 的溶液中， 用硝

酸 ／ 氢氧化钠调节溶液 ｐＨ 分别为 ２ ０， ３ ０， ４ ０， ５ ０， ６ ０， 在室温下磁力搅拌 ４ ｈ， 吸附完成后进行离

心分离， 取适量上层清液检测铀的剩余浓度 ｃｅ ． 根据实验结果得到最佳吸附 ｐＨ 值．
１．３．２　 吸附平衡等温线　 在 ｐＨ＝ ４ 条件下， 取浓度分别为 １０， ２０， ３０， ４０， ５０， ６０， ７０， ８０， ９０， １００，
１５０ 和 ２００ ｍｇ ／ Ｌ 的铀溶液 １０ ｍＬ， 加入 ４ ｍｇ 吸附剂， 在室温下磁力搅拌 ４ ｈ． 离心分离， 取适量上层清

液用偶氮砷（Ⅲ）法检测溶液中铀的剩余浓度 ｃｅ， 计算饱和吸附量 Ｑｍａｘ ．
１．３．３　 吸附动力学实验　 将 ４ ｍｇ 吸附剂加入 １０ ｍＬ Ｕ（Ⅵ）浓度为 １００ ｍｇ ／ Ｌ、 ｐＨ＝ ４ 的溶液中， 在室温

下磁力搅拌 ３０， ６０， ９０， １２０， １８０， ２４０ 和 ３００ ｍｉｎ 后离心分离， 取适量上层清液用偶氮砷（Ⅲ）法检测

溶液中铀的剩余浓度 ｃｅ， 研究吸附动力学．
１．３．４　 脱附实验　 ０ １ ｍｏｌ ／ Ｌ 的 Ｎａ２ＣＯ３溶液作为洗脱剂． 吸附平衡完成后进行离心分离， 然后用１０ ｍＬ
洗脱溶液洗脱， 室温下持续搅拌 ４ ｈ 达到平衡， 离心分离后取上层清液用偶氮砷（Ⅲ）法测定铀浓度，
根据脱附前后铀的浓度计算脱附的量和脱附效率（Ｅ）， Ｅ（％）＝ ［（ ｃｄ－ｃｅ） ／ （ ｃ０－ｃｅ）］ ×１００％［式中： ｃ０，
ｃｅ 和 ｃｄ 分别为吸附前、 吸附后和脱附后溶液中 Ｕ（Ⅵ）的浓度］．
１．３．５　 溶液中 Ｕ（Ⅵ）浓度的测定　 利用偶氮砷（Ⅲ）法测定铀吸附实验中溶液中剩余 Ｕ（Ⅵ）含量的具体

５２　 Ｎｏ．１ 　 王芙香等： ＺｎＯ＠ ＺＩＦ⁃８ 核壳微球的制备及对 Ｕ（Ⅵ）的吸附性能



方法如下： 将吸附后的溶液和偶氮胂（Ⅲ）进行络合， 然后将络合后的溶液稀释 １０ 倍， 用硝酸调节溶液

ｐＨ 值为 ２， 利用紫外分光光度计测定 ６５２ ｎｍ 处的吸光度值， 根据标准曲线求得此时溶液中 Ｕ（Ⅵ）的平

衡浓度． 标准曲线见图 Ｓ１（见本文支持信息）．

２　 结果与讨论

２．１　 ＸＲＤ 分析

图 １ 为制备的 ＺｎＯ＠ ＺＩＦ⁃８ 的粉末 ＸＲＤ 谱图与 ＺｎＯ 和 ＺＩＦ⁃８ 的标准 ＸＲＤ 谱图． 可见， 制备的

Ｆｉｇ．１　 ＸＲＤ ｐａｔｔｅｒｎｓ ｏｆ ＺｎＯ（ａ）， ＺＩＦ⁃８（ｂ） ａｎｄ
ＺｎＯ＠ＺＩＦ⁃８（ｃ）

ＺｎＯ＠ ＺＩＦ⁃８ 复合微球在 ５° ～ ２０°之间出现了明显的

ＺＩＦ⁃８ 的峰， 说明 ＺＩＦ⁃８ 成功地复合在最终材料中；
在 ３０° ～８０°之间强的衍射峰与 ＺｎＯ 标准谱图的衍射

峰一一对应， 说明合成材料中存在 ＺｎＯ． 因此， 可

以初步判定得到了 ＺｎＯ 和 ＺＩＦ⁃８ 复合的材料．
２．２　 ＳＥＭ 分析

通过 ＳＥＭ 观察制备的 ＺｎＯ 和 ＺｎＯ＠ ＺＩＦ⁃８ 微球

样品的形貌． 由图 ２（Ａ）和（Ｂ）可以看出， 所得 ＺｎＯ
是微米级球形结构， 表面比较粗糙， 且具有明显的

中空结构， 微球的大小为 １ ～ ７ μｍ； 从图 ２（Ｃ）和

（Ｄ）可以看出生长 ＺＩＦ⁃８ 之后微球尺寸变化不大，
仍然保持很好的分散性， 但 ＺｎＯ＠ ＺＩＦ⁃８ 复合微球表面变得光滑致密， 进一步说明复合微球的表面成功

生长了 ＺＩＦ⁃８．

Ｆｉｇ．２　 ＳＥＭ ｉｍａｇｅｓ ｏｆ ＺｎＯ ｍｉｃｒｏｓｐｈｅｒｅｓ（Ａ， Ｂ） ａｎｄ ＺｎＯ＠ＺＩＦ⁃８ ｍｉｃｒｏｓｐｈｅｒｅｓ（Ｃ， Ｄ）

２．３　 ＴＥＭ 分析

通过 ＴＥＭ 分析中空 ＺｎＯ 微球和 ＺｎＯ＠ ＺＩＦ⁃８ 微球样品的形貌和微观结构． 从图 ３（Ａ）可以看出，
ＺｎＯ 微球表面呈针状， 表面粗糙， 看不到明显的中空结构， 这可能是由于壳层太厚， 电子束无法有效

穿透所致； 由图 ３（Ｂ）可以明显地看到微球表面包裹着一层 ＺＩＦ⁃８， 表面变得光滑， 这进一步确认了

ＺｎＯ＠ ＺＩＦ⁃８ 微球的核壳结构．

Ｆｉｇ．３　 ＴＥＭ ｉｍａｇｅｓ ｏｆ ＺｎＯ ｍｉｃｒｏｓｐｈｅｒｅｓ（Ａ） ａｎｄ ＺｎＯ＠ＺＩＦ⁃８ ｍｉｃｒｏｓｐｈｅｒｅｓ（Ｂ）

２．４　 ＴＧ 和元素分析

图 ４ 为纯 ＺＩＦ⁃８ 和 ＺｎＯ＠ ＺＩＦ⁃８ 的热重曲线． 可见， 纯 ＺＩＦ⁃８ 有 ２ 个失重平台， 分别对应 ３００ ℃以前

孔道内溶剂分子和表面吸附溶剂的失去以及 ３００ ℃ 到 ８００ ℃ 之间 ＺＩＦ⁃８ 骨架的坍塌， 总计失重
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Ｆｉｇ．４　 ＴＧ ｃｕｒｖｅｓ ｏｆ ＺＩＦ⁃８（ａ） ａｎｄ ＺｎＯ＠ＺＩＦ⁃８（ｂ）
ｍｉｃｒｏｓｐｈｅｒｅｓ

３５ ２５％． ＺｎＯ＠ ＺＩＦ⁃８ 复合微球的失重行为则

缓和得多， 在 ５００ ℃有一个较明显的失重， 可

归结为 ＺＩＦ⁃８ 骨架的坍塌， 总失重率为 ５ ２８％．
如果忽略 ＺｎＯ 在此过程中的失重， 则根据该热

重结果可计算出 ＺＩＦ⁃８ 在复合材料中的含量为

１４ ９％． ＺｎＯ＠ ＺＩＦ⁃８ 复合微球的元素分析结果

表明， 其碳含量为 ５ ０３％， 氮含量为 ２ ５４％．
根据元素分析可计算复合材料中 ＺＩＦ⁃８ 含量约

为 １２ ６％， 与热重结果基本一致．
２．５　 吸附性能

２．５．１　 溶液 ｐＨ 对吸附行为的影响　 Ｕ（Ⅵ）在溶液中的存在形式与浓度和 ｐＨ 密切相关． 对于浓度为

１００ ｍｇ ／ Ｌ 的 Ｕ（Ⅵ）水溶液， 当 ｐＨ＜４ 时， 主要以铀酰离子（ＵＯ２＋
２ ）形式存在； 当 ｐＨ＝ ５～７ 时， 铀酰离子

开始水解缩合， 同时发生团聚， 形成多核的物种［（ＵＯ２） ３（ＯＨ） ５］
＋和 ［（ＵＯ２） ４（ＯＨ） ７］

＋等［２７］ ． 因此体

系的 ｐＨ 值是研究铀吸附的重要影响因素之一． 为了测试 ｐＨ 对 ＺｎＯ＠ ＺＩＦ⁃８ 复合微球在水溶液中

Ｕ（Ⅵ）吸附性能的影响， 首先对 ＺｎＯ＠ ＺＩＦ⁃８ 进行了耐酸性测试以评价其酸稳定性． 如图 ５ 所示， 当溶

液的 ｐＨ 值为 ２ 时， 基本观察不到明显的 ＺＩＦ⁃８ 特征峰， 只有 ＺｎＯ 的特征峰， 说明在 ｐＨ ＝ ２ 的环境下

ＺｎＯ＠ ＺＩＦ⁃８ 可能遭到了一定的破坏； 但是从 ｐＨ＝ ３ 开始到 ｐＨ＝ ６ 时， 从图中可以清楚的看到 ＺＩＦ⁃８ 和

ＺｎＯ 的特征峰， 并且与合成的 ＺｎＯ＠ ＺＩＦ⁃８ 的峰一致， 说明在此酸性条件下， ＺｎＯ＠ ＺＩＦ⁃８ 微球可以稳定

存在．

Ｆｉｇ．５　 ＰＸＲＤ ｐａｔｔｅｒｎｓ ｏｆ ＺＩＦ⁃８（ａ）， ＺｎＯ＠ＺＩＦ⁃８（ｂ）
ａｎｄ ＺｎＯ ＠ ＺＩＦ⁃８ ｍｉｃｒｏｓｐｈｅｒｅｓ ｉｎ ａｑｕｅｏｕｓ
ｓｏｌｕｔｉｏｎ ｗｉｔｈ ｐＨ ｏｆ ６（ ｃ）， ５（ｄ）， ４（ ｅ）， ３（ ｆ）
ａｎｄ ２（ｇ）

Ｆｉｇ．６　 Ｅｆｆｅｃｔ ｏｆ ｐＨ ｖａｌｕｅ ｏｆ ｓｏｌｕｔｉｏｎ ｏｎ ａｄｓｏｒｐｔｉｏｎ ｏｆ
ｕｒａｎｉｕｍ ｂｙ ＺｎＯ＠ＺＩＦ⁃８
［Ｕ（Ⅵ）］ ｉｎｉｔｉａｌ ＝ １００ ｍｇ ／ Ｌ， ｍｓｏｒｂｅｎｔ ／ Ｖｓｏｌｕｔｉｏｎ ＝

０ ４ ｍｇ ／ ｍＬ， ｔ＝ ４ ｈ．

进一步研究了不同 ｐＨ 值条件下 ＺｎＯ＠ ＺＩＦ⁃８ 复合微球对铀的吸附行为． 由图 ６ 可见， 随着溶液的

ｐＨ 值从 ２ 逐渐增加到 ４ 时， ＺｎＯ＠ ＺＩＦ⁃８ 复合微球对铀的吸附量显著增加， 在 ｐＨ＝ ４ 时吸附量最高， 为

１４５ ２４ ｍｇ ／ ｇ； 当溶液的 ｐＨ 值进一步增大时， ＺｎＯ＠ ＺＩＦ⁃８ 对铀的吸附量明显降低， 因此在后续实验中

固定溶液的 ｐＨ 值为 ４．
２．５．２　 吸附动力学　 在 ｐＨ＝ ４ 的条件下， 研究了吸附剂不同接触时间下对溶液中 Ｕ（Ⅵ） 的吸附． 如

图 ７ 所示， 吸附动力学行为符合拟二阶动力学模型 ｔ ／ Ｑｔ ＝ １ ／ （ｋＱｅ
２）＋ｔ ／ Ｑｅ（其中 Ｑｅ和 Ｑｔ分别为吸附剂在

平衡时和时间 ｔ 时的吸附量， ｋ 为吸附速率常数）， 根据公式可计算得到平衡吸附量 Ｑｅ为 １４５ ８７ ｍｇ ／ ｇ，
吸附速率常数为 ０ ００１ ｇ·ｍｇ－１·ｍｉｎ－１（Ｒ２ ＝ ０ ９９）． ＺｎＯ＠ ＺＩＦ⁃８ 微球对 Ｕ（Ⅵ）的吸附量在开始的 ２ ｈ
内增加很快， 达到饱和吸附量的 ９０％， 而后吸附逐渐变慢， 到 ３ ｈ 时基本达到平衡， 饱和吸附量为

１４５ ６１ ｍｇ ／ ｇ， 与计算值一致． 之后吸附实验当中为了保证吸附完全， 吸附时间设定为 ４ ｈ．
２．５．３　 吸附等温线　 在 ｐＨ＝ ４， 吸附时间为 ４ ｈ 的条件下， ＺｎＯ＠ ＺＩＦ⁃８ 复合微球对水溶液中 Ｕ（Ⅵ）吸
附等温线见图 ８． 随着溶液初始浓度从 １０ ｍｇ ／ Ｌ 增加到 ８０ ｍｇ ／ Ｌ 时， ＺｎＯ＠ ＺＩＦ⁃８ 材料对铀的最大吸附

量也逐渐增大， 直到 ８０ ｍｇ ／ Ｌ 时， ＺｎＯ＠ ＺＩＦ⁃８ 材料对铀的吸附量达到了最大值 １４５ ３２ ｍｇ ／ ｇ； 随着溶

７２　 Ｎｏ．１ 　 王芙香等： ＺｎＯ＠ ＺＩＦ⁃８ 核壳微球的制备及对 Ｕ（Ⅵ）的吸附性能



Ｆｉｇ．７　 Ｅｆｆｅｃｔ ｏｆ ｒｅａｃｔｉｏｎ ｔｉｍｅ ｏｎ ｔｈｅ ｕｒａｎｉｕｍ
ａｄｓｏｒｐｔｉｏｎ ｂｙ ＺｎＯ＠ＺＩＦ⁃８ ｍｉｃｒｏｓｐｈｅｒｅｓ

［Ｕ（Ⅵ）］ ｉｎｉｔｉａｌ ＝ １００ ｍｇ ／ Ｌ， ｍｓｏｒｂｅｎｔ ／ Ｖｓｏｌｕｔｉｏｎ ＝ ０ ４ ｍｇ ／ ｍＬ， ｐＨ＝ ４

Ｆｉｇ．８　 Ｅｆｆｅｃｔ ｏｆ ｉｎｉｔｉａｌ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ ｏｆ ｓｏｌｕｔｉｏｎ ｏｎ
ｕｒａｎｉｕｍ ａｄｓｏｒｐｔｉｏｎ ｂｙ ＺｎＯ＠ＺＩＦ⁃８
ｍｓｏｒｂｅｎｔ ／ Ｖｓｏｌｕｔｉｏｎ ＝ ０ ４ ｍｇ ／ ｍＬ， ｐＨ＝ ４， ｔ＝ ４ ｈ．

液初始浓度的进一步增大， 铀的最大吸附量不再增加， 图中的曲线趋于平稳． 该吸附行为符合

Ｌａｎｇｍｕｉｒ 模型， 方程为 Ｑｅ ＝ＱｍａｘＫＬｃｅ ／ （１＋ＫＬｃｅ）（其中 Ｑｅ为平衡吸附量， Ｑｍａｘ为最大吸附量， ｃｅ为平衡时

溶液中 Ｕ（Ⅵ）的浓度， ＫＬ为 Ｌａｎｇｍｕｉｒ 常数）， 根据该式算得最大吸附量 Ｑｍａｘ为 １４７ ３ ｍｇ ／ ｇ， 与实际值

吻合， ＫＬ为 ０ １２ Ｌ ／ ｍｇ（Ｒ２ ＝ ０ ９８）． 该吸附等温线表明 ＺｎＯ＠ ＺＩＦ⁃８ 微球材料对铀的吸附主要为单层

吸附．
结合图 ５ 和图 ６ 可知， 在 ｐＨ＝ ２ 时 ＺｎＯ＠ ＺＩＦ⁃８ 复合微球表层 ＺＩＦ⁃８ 基本分解了， 主要成分为 ＺｎＯ，

此时对铀吸附量较低（１４ ３ ｍｇ ／ ｇ）， 说明 ＺｎＯ 对铀吸附作用较弱； 随着溶液 ｐＨ 值增大， 铀吸附量显著

增加， 说明对铀吸附起主要作用的组分为复合微球表面的 ＺＩＦ⁃８． 我们推测 Ｕ（Ⅵ） 与 ＺＩＦ⁃８ 结构的配位

作用和氢键作用对吸附起了重要作用［２１］ ． 与已报道的 ＺＩＦ⁃８ 材料 （Ｑｍａｘ ＝ ５２３ ５ ｍｇ ／ ｇ） 相比［２１］，
ＺｎＯ＠ ＺＩＦ⁃８ 微球的吸附量较低， 这主要因为在该材料中有效吸附组分 ＺＩＦ⁃８ 含量仅为 １２ ６％， 如果仅

按有效成分 ＺＩＦ⁃８ 含量进行计算， 其单位吸附量则高达 １１３７ ｍｇ ／ ｇ． 此外， 吸附的铀可通过 ０ １ ｍｏｌ ／ Ｌ
的碳酸钠溶液洗脱， 洗脱率接近 ８５％．

３　 结　 　 论

在水热条件下制备了 ＺｎＯ＠ ＺＩＦ⁃８ 核壳结构微球， 该材料的分散性较好， 粒径分布为 １ ～ ７ μｍ． 吸

附实验表明该材料在水溶液对 Ｕ（Ⅵ） 的吸附依赖于体系的 ｐＨ， 在 ｐＨ ＝ ４ 时， 最大吸附量可达

１４５ ３２ ｍｇ ／ ｇ， 吸附的机理可能主要跟铀酰离子与复合材料的配位作用和氢键作用有关． 按照有效成分

ＺＩＦ⁃８ 含量计算， 单位吸附量可达 １１３７ ｍｇ ／ ｇ． 本文工件可为进一步研制放射性铀核素的高效吸附材料

提供参考．
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