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铁树叶纤维吸附剂的制备及其海水提铀

性能研究

曾天泽 张 辉 郭鑫欣 操 茜 谢宇帆 丁德馨
（南华大学 资源环境与安全工程学院    衡阳  421001）

摘要 海水中铀储量约45亿吨，但要从海水中提取1 kg铀，需要处理约3亿升海水。因此，如何制备能在复杂

海水环境中保持高吸附容量、长期稳定且对铀具有特异选择性的吸附材料，是海水提铀领域亟需研究解决的问

题。以具有生物可降解、来源广泛、易功能化等特性的铁树叶纤维（Cycas Leaves Fiber，CLF）为原材料，采用磷

酸盐对铁树叶纤维进行化学改性，制备一种对海水铀具有高效吸附性能的磷酸基功能化铁树叶纤维吸附剂

（Cycas Leaves Fiber-PO4，P-CLF）。考察了初始pH、温度、接触时间、初始浓度、吸附剂添加量等因素对P-CLF吸

附海水铀的影响。试验结果表明：P-CLF吸附铀的最佳 pH为 5，在此 pH下的平衡吸附容量可达 1 218.05 mg·

g−1，是目前已知最好的纤维基类吸附剂之一；在经过5次吸附-解吸后，吸附效率与解吸效率仍保持在90.29%与

87.37%；P-CLF在加入了8种高浓度干扰离子后，对5 mg·L−1铀溶液的吸附效率可达99%以上；并且对初始铀浓

度为 5 mg·L−1的模拟海水的吸附效率高达 97.9%。通过傅里叶变换红外光谱仪（Fourier Transform Infrared 

Spectrometer，FTIR）、扫描式电子显微镜与能谱仪（Scanning Electron Microscope and Energy Dispersive 

Spectrometer，SEM-EDS）和X射线光电子能谱（X-ray Photoelectron Spectroscopy，XPS）对吸附铀前后的P-CLF

进行表征，结果表明：P-CLF表面成功引入大量具有强配位能力的磷酸基团，磷酸基团通过P=O的键合作用与铀

酰离子络合形成复合物被吸附在P-CLF表面。综上所述，P-CLF具有良好的循环使用性能，在高盐、高pH以及

高浓度离子干扰的环境下仍有良好的吸附铀的性能，在海水提铀领域具有实际应用潜力。
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performance in uranium extraction from seawater
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Abstract  [Background] The uranium reserves in seawater are approximately 4.5 billion tons, but extracting 1 kg 

of uranium from seawater requires processing about 300 million liters of seawater. Therefore, how to prepare 
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adsorption materials that can maintain high adsorption capacity, long-term stability, and specific selectivity for 

uranium in the complex seawater environment is an urgent problem to be solved in the field of uranium extraction 

from seawater. [Purpose] This study aims to prepare a phosphorus-functionalized Cycas Leaves Fiber-PO4 (P-CLF) 

with high adsorption performance for uranium in seawater using CLF as raw material. [Methods] The CLF was 

chemically modified with phosphate to prepare the P-CLF, and the effects of initial pH, temperature, contact time, 

initial concentration, and adsorbent dosage on the adsorption of uranium from seawater by P-CLF were 

experimentally investigated. Meanwhile P-CLF was characterized in experiments by Fourier Transform Infrared 

Spectrometer (FTIR), Scanning Electron Microscope and Energy Dispersive Spectrometer (SEM-EDS), and X-ray 

Photoelectron Spectroscopy (XPS). [Results] The experimental results show that the optimal pH for P-CLF to adsorb 

uranium is 5, and the equilibrium adsorption capacity at this pH could reach 1 218.05 mg·g−1, which is one of the best 

fiber-based adsorbents known so far. After five adsorption-desorption cycles, the adsorption efficiency and desorption 

efficiency remain at 90.29% and 87.37%, respectively. When eight high-concentration interfering ions are added, the 

adsorption efficiency of P-CLF for a 5 mg·L−1 uranium solution could reach over 99%. Moreover, the adsorption 

efficiency for simulated seawater with an initial uranium concentration of 5 mg·L−1 is as high as 97.9%. The results 

show that a large number of phosphoric acid groups with strong coordination ability are successfully introduced onto 

the surface of P-CLF. The phosphoric acid groups coordinate with uranyl ions through the P=O bond to form 

complexes that are adsorbed on the surface of P-CLF. [Conclusions] Results of this study demonstrate that P-CLF 

has good recyclability and exhibits excellent uranium adsorption performance in high-salt, high-pH, and high-

concentration ion interference environments, showing practical application potential in the field of uranium extraction 

from seawater.

Key words Cycas Leaves fiber, Chemical modification, Extracting uranium from seawater, Phosphoric acid-based 

functionalization, Adsorbent

为实现“双碳”战略目标，全球范围内加速推进

清洁能源转型。在新型能源体系构建中，核能凭借

其独特的清洁属性，战略价值持续提升，预计 2050

年左右核能规模将达到全国能源总量的15%［1］。铀

资源作为核能发展的基础性战略物资，其稳定供应

不仅关系核电产业的可持续发展，更是国家安全保

障体系的重要基石。根据经合组织核能机构和国际

原子能机构共同编撰的《铀资源：2020年全球供需

展望报告》（第 28次修订版本）显示，全球可回收常

规铀资源总量截至 2019年初约为 807万吨，按照现

有开发进度预测，至2040年资源保有量将缩减至初

期储量的13%［2-3］。值得注意的是，海洋环境中赋存

的铀总量高达 4.5亿吨，相当于陆地储量的千倍规

模［4-5］。在此背景下，开发海洋铀资源提取技术，构

建陆海统筹的铀资源保障体系，对于确保我国核能

产业可持续发展具有深远的战略价值。

目前，海水铀的提取方法主要包括吸附法［6］、离

子交换法［7］、膜分离法［8］、生物法［9］、电催化还原

法［10］、溶剂萃取法［11］等。其中吸附法被认为是当前

从海水中分离富集铀最可行的方法之一。吸附法的

基本原理是通过吸附剂表面活性位点与海水铀发生

多种相互作用（包括物理吸附、化学键合、螯合作用、

络合反应和离子交换等），使铀被选择性吸附于吸附

剂表面。随后，通过特定的洗脱工艺将吸附的铀解

吸，从而实现铀的分离与富集。该方法具有选择性

好、操作简便、环境友好等特点。然而，海水中铀的

浓度极低，约为 3.3 μg·L−1，且以稳定的UO2（CO3）3
4−

的形式存在［12］，海水中存在大量干扰离子，这就要求

吸附剂对铀具有高选择性和大吸附容量。同时，在

海洋复杂的生物和化学因素影响下，普通吸附材料

的力学性能会大幅降低，因此不具备多次循环使用

的能力［13］。当前，吸附法提取海水铀的研究主要聚

焦于新型吸附材料的研发突破，其中已开发的吸附

材料类型包括有机高分子材料［14］、多孔碳材料［15］、金

属-有机框架材料［16］、共价有机框架材料［17］、介孔二

氧化硅［18］、金属氧化物［19］等。

而在吸附材料提取海洋铀资源技术领域，有机

高分子材料始终占据研发主导地位。这类聚合物基

材料因其分子结构可编程性、机械耐受性及重复利

用特性，近 20 年来，持续推动该领域的技术革新。

有机高分子材料通过在高分子聚合物基体上定向接

枝功能基团或实施化学修饰构建吸附位点，其性能

核心在于功能基团与聚合物骨架的协同效应，其中

功能基团的性质（如配位能力、电荷密度）直接主导

吸附过程的选择性与容量。其区别于传统无机吸附

剂的优势，在于可精确构建选择性配位基团，实现对
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铀酰离子的高效识别与捕获。其中，美国橡树岭国

家实验室在 2016年利用辐射接枝技术［20］，采用 γ射

线在聚乙烯纤维表面引发丙烯腈-衣康酸共聚物接

枝反应，随后通过羟胺修饰将氰基转化为偕胺肟配

位基团，最终获得一种新型高表面积聚乙烯纤维吸

附剂系列，命名为“（A new family of high surface 

area PE fber adsorbents，AF）”系列。海水环境模拟

测试表明，AF1 型材料在 56 d 持续实验中保持

3.9 mg·g−1的铀吸附容量，展现出显著的应用潜力。

然而聚烯烃基合成纤维（如聚丙烯、聚乙烯等）因分

子链中活性官能团的缺失，难以通过常规方法实现

表面官能化修饰。为此需采用等离子体活化、高能

射线辐照或强氧化剂处理等极端手段诱导接枝反

应，但此类工艺易引发材料内部结构劣化，显著降低

吸附剂的力学强度与耐久性。同时，受限于接枝反

应的效率，材料表面官能团分布密度不足且亲水性

能提升幅度有限，直接影响吸附位点的有效利用及

传质速率的优化［21］。

较于合成纤维，纤维素材料作为生物质的有机

高分子化合物大量存在于自然界，其表面含有大量

羟基，具有易功能化以及亲水性强的特点，极其适合

用于海水提铀吸附材料的制备。例如，董浩等［22］报

道了一种新型分子界面工程技术，通过化学接枝策

略在壳聚糖骨架上同步引入偕胺肟基与1-二甲胺基

烯丙基膦酸，成功制备了一种新型壳聚糖功能化材

料 CTS-AM-AO-DA（Chitosan-（1-（Dimethylamino）

Allyl） Phosphonic Acid-Amidoxime Group）。该材料

在模拟海水环境中的铀平衡吸附量达223.0 mg·g−1。

特别在碱性条件下，CTS-AM-AO-DA对铀的吸附仍

保持极高的吸附效率。王君课题组［23］创新性地采用

界面键合技术，通过分子组装策略将聚乙烯亚胺与

胍基乙酸功能化修饰于大麻纤维载体，成功研制出

具有多级孔道架构的吸附材料 HF/PEI/GDAC

（Hemp fibers-polyethylenimine-Guanidineacetic 

acid）。静态吸附测试数据显示，其对铀酰离子的最

大吸附容量突破414.93 mg·g−1。在模拟海洋环境动

态测试中，该材料不仅铀截留效率维持稳定，更在

15 d持续暴露实验中实现生物膜附着量降低至初始

值的18%，验证了其独特的抗污损特性［22］。

本文以具有生物可降解、来源广泛、易功能化的

铁树叶纤维为原材料，采用磷酸盐对其进行化学改

性，成功将磷酸基修饰于铁树叶纤维表面，制备磷酸

基功能化铁树叶纤维吸附剂（Cycas Leaves Fiber-

PO4，P-CLF），通过傅里叶变换红外光谱仪（Fourier 

Transform Infrared Spectrometer，FTIR）、扫描式电子

显微镜与能谱仪（Scanning Electron Microscope and 

Energy Dispersive Spectrometer，SEM-EDS）和 X 射

线光电子能谱（X-ray Photoelectron Spectroscopy，

XPS）对 P-CLF 吸附剂进行表征，考察初始 pH、温

度、接触时间、初始浓度、吸附剂添加量等对吸附海

水铀的影响，最终提供一种对海水铀具有高效吸附

性能的新型吸附剂。

1  材料和方法 

1.1　 试验原料与试剂　

本试验采用自制铁树叶纤维作为主要原料。所

用试剂包括尿素、硝酸铀酰、磷酸氢二铵、氢氧化钠、

盐酸等，上述试剂均为分析纯，使用前未经纯化处

理。试验中所用水为去离子水（电阻率：18.2 MΩ）。

1.2　 磷酸基功能化铁树叶纤维吸附剂（P-CLF）的

制备　

取新鲜铁树叶，经清洗、浸泡去除表面杂质。叶

片剪裁成小段，然后将其置于333.15 K鼓风干燥箱，

干燥至恒重。干燥后的叶片经破碎、研磨，过74 µm

筛网，得到铁树叶粉末。取适量铁树叶粉末置于

5% NaOH溶液中，于 333.15 K蒸煮处理 2.5 h，反应

浆体经离心分离和去离子水洗涤，得到铁树叶纤维

（CLF）。

将制备好的2 g CLF配制成100 mL质量分数为

2%的分散液，进行磷酸基功能化。具体试验步骤如

下：首先，在分散液中加入 2 g磷酸氢二铵和 4.54 g

尿素（摩尔比为 1∶5），进行搅拌浸渍 30 min，加入尿

素其目的是抑制植物纤维在高温固化过程中因磷酸

释放导致降解。随后，将混合液置于 343.15 K鼓风

烘箱中干燥至恒重，接着再升温至 423.15 K 保持

60 min完成固化。固化后的产物经沸腾去离子水和

冷去离子水反复洗涤，去除表面残留化学物质，最后

于333.15 K环境下干燥，研磨过74 µm筛网，得到P-

CLF。

1.3　 P-CLF的表征　

采用 FT-IR 在 4 000~400 cm−1 波数范围内，对

CLF以及吸附铀前后的P-CLF表面主要官能团的变

化进行分析。采用扫描电子显微镜对CLF以及吸

附铀前后P-CLF的表面微观形貌进行分析，同时利

用能谱对这4种样品选定区域的主要元素（C、O、P、

U）进行定性和半定量分析。采用美国赛默飞的

250XiXPS分析CLF以及吸附铀前后P-CLF的化学

组成、价态和分子结构信息。
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1.4　 批量吸附铀试验　

通过批量吸附试验探究了P-CLF对铀的吸附性

能。根据不同的试验条件，配制一定浓度的铀溶液

50 mL，并设置三组平行样，通过Na2CO3或HCl调节

溶液的pH。添加一定量的P-CLF，吸附实验在恒温

振荡装置中完成，控制温度为 298.15 K及振荡速率

200 r·min−1，反应结束后取上清液过0.22 μm滤头后，

用紫外分光光度计测定溶液中的铀浓度，记录试验

结果，计算吸附效率和吸附容量，其计算方法如下：

E =
C0 - Ce

C0

(1)

Qe = (C0 - Ce )V/m (2)

式中，Qe 为吸附容量，mg·g−1；C0 为初始铀浓度，

mg·L−1；Ce为吸附平衡浓度，mg·L−1；m为CLF-P的质

量，g；E为吸附效率，%；V为溶液体积，L。

分别配制浓度为 50 mg·L−1、100 mg·L−1的铀酰

离子溶液50 mL，并设置三组平行样，添加体积可忽

略不计的Na2CO3或HCl调节溶液的 pH为 5。再分

别加入 10 mg的 P-CLF，吸附实验在恒温振荡装置

中完成 ，控制参数包括 298.15 K 恒温环境及

200 r·min−1的振荡速率，分别在设置好的时间点取

样，计算吸附容量，将所获得的实验数据绘制成曲

线，并用准一级和准二级吸附动力学模型进行拟合。

ln (qe - qt ) = lnqe - k1t (3)

t
qt

=
1

k2q
2
e

+
t

qe

(4)

式中：qe和 qt分别为平衡时刻和 t时刻的吸附容量，

mg·g−1；k1（min−1）和 k2(g·(mg·min−1)−1)分别为准一级

和拟二级的动力学模型常数。

使用热力学模型拟合得出P-CLF吸附铀的热力

学参数：

log ( lnK0 ) = -  
∆H 0

RT
+
∆S 0

R
(5)

∆G0 = -RTln ( K0 ) (6)

式中：R=8.314 J·mol−1·K−1;T为试验中设置的热力学

温度，K；∆G0为吉布斯自由能；Kd为吸附分配系数。

通过计算可得出相关的热力学参数ΔH0、ΔS0。

为探究P-CLF对铀的等温吸附行为，使用和等

温线模型拟合吸附实验的结果。

1
Qe

=
1

KLqm

1
Ce

+
1
qm

(7)

log Qe = log KF +
1
n

logCe (8)

式中：Qe为实验得出的平衡吸附容量，mg·g−1；Ce为

吸附平衡后铀的浓度，mg·L−1；qm为吸附剂单层吸附

最大吸附容量，mg·g−1；KL为 Langmuir 方程经验常

数。KF（mg·g−1）和n是Freundlich方程中与吸附容量

和吸附强度有关的吸附常数。

2  结果与讨论 

2.1　 P-CLF的表征　

图 1（a）为 CLF 和 P-CLF 的红外光谱图。两种

吸附剂在 3 367 cm−1、2 922 cm−1和 1 057 cm−1处均出

现了纤维素特征吸收峰，分别归属于−OH的伸缩振

动峰、C−H 的伸缩振动峰和 C−O−C 的伸缩振动

峰［24］。而经磷酸基功能化的 P-CLF 在 1 229 cm−1、

927 cm−1和835 cm−1处出现了三个新的特征吸收峰，

依次对应于磷酸基团中P=O键的对称伸缩振动峰、

P−OH的弯曲振动峰以及纤维素分子链与磷酸基团

形成的P−O−C键振动峰［24］。上述结果表明，CLF的

分子链上成功修饰了磷酸基基团。

为了掌握CLF磷酸基功能化前后其表面化学

组成的变化，采用X射线光电子能谱（XPS）对CLF

和P-CLF表面元素化学状态进行了分析，结果如图

1（b）所示。与CLF相比，P-CLF的XPS谱图中出现

了明显的 P2p峰，进一步证实了 P-CLF表面成功引

入磷酸基基团。此外，谱图中还出现了N1s峰，这可

能是源于磷酸基功能化过程中尿素的残留。

进一步采用SEM-EDS分析了CLF和P-CLF吸

附剂的表面微观结构及表面元素分布。由图2（a）可

知，CLF的形貌为杆状结构，其表面光滑且结构致

密；图 2（b）中，经磷酸基功能化后的 P-CLF仍具有

完整结构，但表面出现了少量沟壑和孔洞。沟壑的

产生是由于磷酸盐高温下分解产生的磷酸对纤维表

面的腐蚀和刻蚀作用，而孔洞的出现可能是因为尿

素在浸渍过程中渗透进了纤维内部，并在高温固化

的过程中发生分解产生氨气在纤维基质内膨胀［25］。

同时，从CLF和P-CLF 的能谱图（图2（c，d））还可以

发现，CLF吸附剂表面主要含有C、O元素，而 P-CLF

表面引入了组成成分占比为 14.90%的 P元素。综

上所述，CLF经磷酸基功能化后制备的P-CLF仍保

留良好的形态，同时实现了磷酸基基团的稳定

固载。

2.2　 铀吸附性能分析　

2.2.1　磷酸盐添加量对吸附性能的影响　

P-CLF制备过程中，磷酸盐添加量会影响其表

面磷酸基接枝量，进而影响铀的吸附。本研究探讨

了磷酸盐添加量对P-CLF吸附铀的影响。由图3可

知，随着磷酸盐添加量的增大，P-CLF对铀的吸附容

量也逐渐增大，当磷酸盐浓度为 2%时，P-CLF对铀
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的吸附容量最大，达到 23.5 mg·g−1。本文没有考虑

更高磷酸盐添加量是基于以下考虑：磷酸盐添加量

高于2%后，尿素添加量相应会过多，从而导致固化

后铁树叶纤维粘黏在烧杯底部且不易研磨过筛。因

此制备P-CLF时，磷酸盐添加量为2%。

2.2.2　pH对吸附性能的影响　

溶液pH是影响材料吸附性能的关键因素之一，

它不仅会改变吸附剂表面的活性位点类型，还会影

响溶液中铀的化学形态。为了探究 pH对P-CLF吸

附铀性能的影响，本研究通过Na2CO3和HCl调节铀

溶液 pH（3.0~9.0）并进行吸附测试，试验结果如图 4

（a）所示。在低浓度铀（5 mg·L−1）条件下，P-CLF对

铀的吸附在 pH为 3~9范围内均表现出较高的吸附

效率，吸附效率>99%。值得注意的是，在 pH=8.0

图1　CLF和P-CLF的FTIR谱图(a)，CLF和P-CLF的XPS谱(b)
Fig.1　FTIR spectra of CLF and P-CLF (a), XPS spectra of CLF and P-CLF (b)

图2　CLF (a)和P-CLF (b)的SEM扫描电镜图，CLF (c)和P-CLF (d)的EDS图谱及元素含量
Fig.2　SEM scanning electron microscope images of CLF (a) and P-CLF (b), EDS spectra and 

elemental contents of CLF (c) and P-CLF (d)

图3　磷酸盐添加量对P-CLF吸附铀的影响（V=50 mL，
C0=5 mg·L−1，m=0.01 g，T=298.15 K，pH=5）

Fig.3　Influence of phosphate addition amount on the 
adsorption of uranium by P-CLF

(V= 50 mL, C0=5 mg·L−1, m=0.01 g, T=298.15 K, pH=5)



核 技 术 XXXXXX

XXXXXX-6

时，P-CLF对铀的吸附效率可达 100%，吸附容量为

25 mg·L−1，这表明P-CLF在pH=8.0时对低浓度铀具

有优异的吸附性能，可满足真实海水提铀的基本

需求。

在初始铀浓度为 200 mg·L−1条件下（图 4（b）），

P-CLF对铀的吸附效率和吸附容量随 pH的升高而

增大，当pH升高至5.0时，P-CLF对铀的吸附效率和

吸附容量达到最大值，分别为98%和992.32 mg·g−1。

随着pH的进一步升高，吸附剂对铀的吸附效率和吸

附容量开始逐渐降低。这是因为当 pH 较低时

（pH<4.0），溶液中H+浓度过高，H+会与UO2
2+竞争吸

附剂表面的结合位点［26］，从而导致铀吸附容量相偏

低。当 pH 升高至 4.0 以上时，铀主要以 UO2
2+ 、

（UO2）2（OH）2
2+ 、（UO2）3（OH）5

+ 、（UO2）2OH3+

和 （UO2）4（OH）7
+等形态存在，有利于表面带负电的

P-CLF吸附这些形态的铀［27］。当pH进一步升高（7~

9）铀易发生水解，以 UO2（OH）2−、（UO2）3（OH）7
−、

UO2（CO3）3
4−和UO2（CO3）2

2−等阴离子形态存在。由

于带负电的铀水解产物与表面带负电荷的P-CLF之

间存在强烈的静电排斥作用，导致吸附剂对铀的吸

附性能显著降低［28−29］。

2.2.3　接触时间的影响及吸附动力学　

吸附动力学主要研究吸附过程中吸附质在吸附

剂上的浓度随时间变化的规律。通过对吸附动力学

的探究，可以深入了解P-CLF对铀吸附过程的速率

控制步骤。本文研究了P-CLF在不同吸附时间对铀

吸附容量的变化，试验结果如图5所示，在初始铀浓

度为50 mg·L−1、pH为5、吸附剂投加量10 mg的条件

下，反应初期（0~10 min）P-CLF对铀表现出较快的

捕获能力；随后（10~40 min）吸附速率显著降低，最

终在 1 h左右达到吸附平衡（qe=226.57 mg·g−1）。这

一现象表明，P-CLF表面具有丰富的活性位点，能够

在初始阶段高效吸附铀；但随着反应进行，可利用的

吸附位点逐渐减少，导致吸附速率下降。在初始铀

浓度为100 mg·L−1时，P-CLF对铀的吸附表现出类似

的趋势，吸附平衡容量高达456.62 mg·g−1，但其吸附

平衡时间延长至300 min。

根据动力学模型拟合曲线（图6）及得到的相关

参数（表1）显示，P-CLF对铀的吸附过程更符合准二

级动力学模型（R2=0.999 9和 0.999 6）。这一结果表

明，化学吸附是控制P-CLF吸附铀过程的关键步骤，

吸附速率同时受铀浓度和接触时间的共同影响。准

二级动力学模型的适用性进一步证实了铀与吸附剂

表面活性位点之间可能存在化学键合作用。根据模

型拟合结果可知，P-CLF在初始铀浓度为 50 mg·L−1

和 100 mg·L−1 时对铀的平衡吸附容量分别为

229.35 mg·g−1和456.62 mg·g−1，与实验测得的平衡吸

附容量接近。

2.2.4　温度对吸附性能的影响　

温度作为热力学调控参数，会显著影响铀吸附

过程的热力学自发性和动力学特性。本研究探讨了

温度（288.15 K、298.15 K、308.15 K、318.15 K）对铀

吸附性能的影响，结果如图7（a）所示。随着温度的

升高，P-CLF对铀的吸附容量也逐渐增大，吸附容量

从 902.06 mg·g−1增加至 953.15 mg·g−1。这是因为升

图4　pH对P-CLF吸附铀的影响
Fig.4　Effect of pH on adsorption of U(VI) by P-CLF

表1 吸附动力学参数
Table 1　Kinetic parameters for the adsorption

初始浓度

Initial concentration / mg·L−1

50

100

准一级动力学Pseudo-first-order kinetic

K1

0.011 2

0.009 55

qe / mg·g−1

25.689 2

93.444 1

R2

0.903 6

0.965 4

准二级动力学Pseudo-second-order kinetic

K2

0.001 83

0.000 44

qe / mg·g−1

229.35

456.62

R2

0.999 9

0.999 6
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高温度能有效增强分子热运动，促进铀的界面传质

效率，从而有利于铀的吸附。

在不同温度条件吸附试验的基础上，本研究还

计算了吸附过程的 ΔH0、ΔS0和 ΔG0，结果如表 2 所

示。由表 2可知，ΔH0>0，表明P-CLF吸附铀是吸热

过程；ΔS0>0，表明P-CLF吸附铀过程中混乱度增加，

属熵增过程；ΔG0<0，表明P-CLF对铀的吸附过程是

自发进行的。随着温度的升高，ΔG0越小，温度的升

高越有利于铀的吸附。

2.2.5　吸附剂添加量对吸附性能的影响　

吸附剂添加量是优化铀吸附过程经济性与效能

的关键参数。吸附剂添加量不仅决定了固液界面有

效活性位点密度，还会显著影响铀吸附容量及吸附

剂利用率。图8反映了吸附效率和吸附容量随吸附

剂添加量的变化，随着P-CLF添加量的增加，铀的吸

附效率显著增加，当 P-CLF添加量为 0.035 g时，P-

CLF对的铀吸附效率接近100%，而吸附容量则随着

吸附剂量的增加一直处于下降趋势。这是由于吸附

剂量的增加使得吸附过程中的吸附活性位点增加，

促进了铀的吸附，从而使吸附效率逐渐增大。

2.2.6　初始浓度的影响及吸附等温线　

吸附等温线可以反映吸附过程达到平衡时其平

衡浓度与吸附量之间的关系。图9为初始铀浓度与

P-CLF吸附容量的关系曲线。吸附剂的吸附容量随

着铀浓度的增大逐渐增大并逐渐趋于平缓，这是由

于吸附剂的表面活性位点随着浓度的增大而逐渐饱

和，实验结果显示，该吸附剂的饱和吸附容量约为

图5　接触时间对吸附性能的影响
Fig.5　Effect of contact time on adsorption properties

图6　准一级动力学模型(a)，准二级动力学模型(b)
Fig.6　Pseudo-first-order (a) and Pseudo-second-order (b) kinetics of U(VI) absorption onto P-CLF

图7　温度的影响(a)和吸附热力学(b)（C0=200 mg·L−1，m=0.01 g，V=50 mL，pH=5）
Fig.7　Effect of temperature (a) and adsorption thermodynamics (b)

(C0=200 mg·L−1, m=0.01 g, V=50 mL, pH=5)

表2 P-CLF吸附铀的热力学参数
Table 2　Thermodynamic parameters for U(VI) adsorption

T / K

288.15

298.15

308.15

318.15

ΔH0 / kJ·mol−1

19.985 7

ΔS0 / J mol−1 K−1

101.363 4

ΔG0 / kJ·mol−1

−9.180 2

−10.329

−10.513 4

−11.082 7
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1 218.05 mg·g−1。

随后根据试验吸附数据建立等温吸附模型，结

果如图 10与表 3所示。可以看出，吸附剂的吸附过

程更符合 Langmuir 等温吸附模型（R2=0.996 9），对

铀的吸附属于单分子吸附，无吸附质间作用，且理论

最大饱和吸附容量为 1 231.25 mg·g−1，与试验结果

接近。

2.3　 循环使用性能　

材料的循环使用性能是评价其实用性及经济性

的重要指标，本研究采用 0.1 mol·L−1 Na2CO3溶液作

为解吸剂对P-CLF进行动态循环实验，其再生性能

表现出显著优势（表 4），经过 5次循环，吸附剂的吸

附效率（90.29%）与解吸效率（87.37%）仍可保持在

85% 以上，表明该吸附剂有着良好的循环使用

性能。

图8　吸附剂添加量对铀吸附的影响（C0=200 mg·L−1，
m=0.01 g，V=50 mL，T=398.15 K，pH=5）

Fig.8　Effect of adsorbent addition amount on uranium 
adsorption (C0=200 mg·L−1, m=0.01 g, V=50 mL, 

T=398.15 K, pH=5)

图9　初始铀浓度对吸附性能的影响
Fig.9　Effect of initial concentration of U(VI) on adsorption 

properties

图 10　Langmuir (a)和Freundlich (b)吸附等温线
Fig.10　Langmuir (a) and Freundlich (b) adsorption isotherm of U(VI) onto P-CLF

表3 吸附等温模型拟合结果
Table 3　Adsorption isothermal model fitting results

Langmuir 等温模型

Langmuir isotherm model

qmax / mg·g−1

1 231.25

KL / L·g−1

0.887 9

R2

0.996 9

KF / mg1−n·Ln·g−1

Freundlich 等温模型

Freundlich isotherm model

407.48 0.281 6

n R2

0.712 6

表4 吸附及解吸循环试验数据
Table 4　Adsorption and desorption cycle test data

循环次数

Number of cycles / Times

1

2

3

4

5

吸附容量

Adsorption capacity / mg·g−1

246.30

241.25

237.77

230.27

225.73

吸附效率

Adsorption efficiency / %

98.52

96.50

95.09

92.11

90.29

解吸效率

Desorption efficiency / %

97.75

95.31

90.86

88.67

87.37
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2.4　 共存离子选择吸附性能　

为了探究共存离子对铀选择性吸附性能的影

响，在浓度为5 mg·L−1的铀溶液中加入8种高浓度金

属阳离子，其中，V、Ni、Cu、Zn的浓度至少高于真实

海水的100倍（表5）。取50 mL上述混合溶液，加入

10 mg P-CLF进行吸附实验，并检测 P-CLF对铀以

及共存离子的吸附效率，试验结果如图11所示。P-

CLF在多种高浓度竞争离子的干扰下对铀仍有出色

的吸附能力，对 5 mg·L−1铀酰离子溶液吸附效率可

达 99%以上。CLF-P对Cu2+和V5+也表现出一定的

去除效果，主要可能与以下几点因素有关：1）材料表

面官能团的络合能力：磷酸基团具有较强的配位能

力，能够与高电荷密度的金属离子（如Cu2+、V5+）形成

稳定络合物，提升吸附能力。2）离子价态与半径的

匹配效应：Cu2+与V5+的水合离子半径与铀酰离子较

为接近，可能在竞争吸附过程中占据有利位置。3）

静电吸附作用：在实验 pH条件下，材料表面可能带

有负电荷，有利于吸附带正电的Cu2+，而V5+也可通

过表面络合或氢键等方式吸附［30］。

2.5　 吸附模拟海水铀的研究　

按照表 6中的组分和质量［31］，将试剂充分溶解

后转移至1 L的容量瓶中，在其中加入一定量1 g·L−1

的铀酰标准溶液，定容至1 L。使用体积可忽略不计

的Na2CO3和HCl溶液，将溶液 pH调至 8.15，得到理

论铀浓度为5 mg·L−1的加标模拟海水。

取 3组 50 mL模拟海水于 100 mL离心管中，加

入 10 mg P-CLF，在温度 298.15 K，转速 200 r·min−1

的条件下于恒温振荡器中进行吸附实验，记录试验

结果，计算吸附量。结果表明，在高盐以及高 pH环

境下，P-CLF吸附剂对初始铀浓度为5 mg·L−1的模拟

海 水 的 吸 附 效 率 高 达 97.9%，吸 附 容 量 可 达

23.53 mg·g−1。说明吸附剂在高盐以及高 pH的环境

下仍有良好的对铀的吸附能力，在天然海水提铀领

域具有实际应用潜力。

2.6　 P-CLF吸附铀的机理探究　

2.6.1　SEM-EDS分析　

采用SEM-EDS分析吸附剂吸附铀前后的微观

结构及表面形态变化，图 12（a）为吸附铀前的 P-

CLF，其表面较为平整，而吸附铀后（图12（b）），吸附

剂表面出现许多颗粒状物质。可能是吸附剂表面引

入的磷酸基团与铀酰离子发生配位形成了配位复

合物。

进一步采用能谱分析仪分析了P-CLF吸附铀前

后的表面元素分布，结果如图 12（c，d）所示，P-CLF

吸附铀后，C、O、P元素的含量以及比重有所下降，且

能谱图出现了铀元素，比重为16.95%。以上结果表

明，P-CLF有效捕获了溶液中的铀。

2.6.2　FTIR分析　

进而利用 FTIR分析了 P-CLF吸附铀前后的变

化。图13显示P-CLF-U在910 cm−1处出现新的吸收

峰，归属于U−O的伸缩振动峰。吸附铀后P−OH峰

发生偏移，这可能是由于P−OH键与铀结合，并发生

化学位移。此外，P=O峰与P−OH峰的强度皆有所

减弱，这是由于磷酸基团与铀酰离子存在强烈的相

互作用［32］。

2.6.3　XPS分析　

采用X射线光电子能谱（XPS）对P-CLF吸附铀

前后的表面元素化学状态进行了分析。如图 14（a）

所示，在吸附铀后的P-CLF XPS全谱图中可明显观

表5 铀溶液中共存离子浓度
Table 5　Concentration of co-existing ions in U(VI) solution

阳离子Types of cation / Times

浓度浓度Concentration / mg·L−1                     10 800

Na Ca

413

Mg

1 290

K

400

V

5

Ni

5

Cu

30

Zn

10

图11　共存离子的选择吸附试验结果
Fig.11　Selective adsorption test results of coexisting ions

表6 模拟海水配方
Table 6　Simulated seawater formula

成分Component

NaCl

Na2SO4

KBr

NaF

MgCl2·6H2O

CaCl2

SrCl2·6H2O

添加质量Add mass / g

23.48

3.92

0.096

0.002 9

10.61

1.11

0.04
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察到U4f特征峰。进一步通过分峰拟合技术对U4f

峰进行解析，结果如图 14（b）所示，U4f5/2和U4f7/2

的峰位相较于标准谱图存在轻微偏移，这一现象表

明铀与吸附剂表面之间存在显著的化学键合作

用［33］。根据 O1s 和 P2p 的分峰拟合结果（图 14（c，

d））可知，P-CLF对应 P=O与 P2p1/2的特征峰的结合

能在吸附铀以后有所增大，分别由 531.20 eV 和

134 eV升高至531.53 eV和134.8 eV，这主要是由于

铀酰离子的吸电子效应，导致P和O元素附近的电

子云密度降低，致使P和O的结合能向着高能方向

偏移，表明 P=O 与铀发生了化学反应［34］。综上所

述，P-CLF吸附铀的过程主要是P=O与铀酰离子的

键合。

3  结语 

本文以具有生物可降解、来源广泛、易功能化等

特性的铁树叶纤维为原材料，通过磷酸盐对铁树叶

纤维进行化学改性，制备了对铀酰离子具有高效吸

附性能和高循环使用性能的P-CLF，并开展了模拟

海水提铀的实验，得出了以下结论：

1）P-CLF在铀酰离子溶液的初始pH为5时吸附

容量最大，且理论饱和吸附容量达 1 218.05 mg·g−1，

是目前性能极为优异的铀吸附材料。

2）P-CLF在多种高浓度竞争离子的干扰下对铀

仍有优异的吸附能力，对 5 mg·L−1铀酰离子溶液的

吸附率达99%。

3）P-CLF具有良好的稳定性，对初始铀浓度为

50 mg·L−1的铀溶液在经过五次吸附和解吸循环后，

吸附效率、解吸附率和吸附容量仍分别维持在

90.29%、87.37%和225.73 mg·g−1。

4）FTIR、SEM-EDS 和 XPS 表征结果表明，P-

CLF表面成功引入大量具有强配位能力的磷酸基团

后，磷酸基团通过P=O的键合作用与铀酰离子络合

形成复合物被吸附在吸附剂的表面。

5）P-CLF在初始铀浓度为 5 mg·L−1的模拟海水

中的铀吸附率达 97.9%，吸附容量达 23.53 mg·g−1。

表明该吸附剂在海水提铀领域具有实际应用潜力。

作者贡献声明 曾天泽负责实验与写作；张辉提供

论文指导及修改；郭鑫欣负责辅助实验；操茜负责材

料表征；谢宇帆负责数据分析；丁德馨提供资源。
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