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摘 要：【目的】石煤废石堆存引发的铀污染风险与其资源价值构成了矿山环境治理与资源回收

的核心矛盾。微生物浸出是回收低品位铀资源的关键技术，但兼具自养与异养代谢优势的兼性营

养菌在此领域的潜力尚不明确。本研究旨在探讨土著兼性营养菌氧化铁脂环酸芽孢杆菌

(Alicyclobacillus ferrooxydans) S1-24WXX 对石煤废石中铀浸出的影响及作用机制，以解决污染控

制与资源化协同问题。【方法】从江西上饶某石煤矿山分离出土著嗜酸兼性营养菌 A. ferrooxydans 

S1-24WXX，通过设置添加有机质(TOM)、不添加有机质(TNOM)及无菌对照(CK)的浸出实验，系统

评估该菌株在富铀石煤废石中的铀浸出效率。采用 X 射线衍射(X-ray diffraction, XRD)对原矿及浸

出残渣进行矿物表征，并动态监测浸出过程中 pH、氧化还原电位(redox potential, Eh)、铁离子浓

度及铀浸出率的变化。【结果】接种 A. ferrooxydans S1-24WXX 显著提升了浸出体系的酸度(pH<2.0)、

氧化还原电位(Eh≈600 mV)及 Fe3+浓度(约 1 000 mg/L)，各项指标均远超化学浸出对照组。在 TOM

和 TNOM 条件下，铀浸出率最高分别达 46.9% 和 44.2%，分别为对照组的 4.07 倍和 3.84 倍。矿物

分析表明，菌株通过催化黄铁矿氧化形成强酸性、强氧化性且富 Fe3+的浸出环境，这是促进铀释

放的主导机制。【结论】本研究揭示了兼性营养菌 A. ferrooxydans 在铀生物浸出中的显著潜力，

其通过无机酸化作用而非有机酸络合驱动铀溶出，为低品位铀资源的绿色回收提供了新途径，对
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矿山环境治理与资源可持续利用具有重要学术价值。
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Abstract: [Objective] The uranium pollution risk and resource value associated with stone coal 
waste rock stockpiles constitute a core contradiction in mine environmental management and 
resource recovery. Microbial leaching is a key technology for recovering low-grade uranium 
resources, yet the potential of mixotrophic bacteria, which combine the advantages of both 
autotrophic and heterotrophic metabolism, remains unclear in this field. This study investigated the 
uranium leaching effect and mechanism of the indigenous mixotrophic bacterium Alicyclobacillus 
ferrooxydans S1-24WXX from stone coal waste rock, aiming to achieve the synergy between 
pollution control and resource utilization. [Methods] The indigenous acidophilic mixotrophic strain 
A. ferrooxydans S1-24WXX was isolated from a stone coal mine in Shangrao, Jiangxi. Leaching 
experiments were conducted with three groups of organic matter addition (TOM), no organic matter 
addition (TNOM), and a sterile control (CK) to systematically evaluate the uranium leaching 
efficiency of this strain from uranium-rich stone coal waste rock. X-ray diffraction was used for 
mineral characterization of the raw ore and leaching residues. Dynamic monitoring was performed 
on changes in pH, redox potential (Eh), iron ion concentration, and uranium leaching rate during 
the process. [Results] Inoculation with S1-24WXX significantly enhanced the acidity (pH<2.0), Eh 
(≈600 mV), and Fe3+ concentration (≈1 000 mg/L) of the leaching system, all of which far 
exceeded those of the chemical leaching control group. Under TOM and TNOM conditions, the 
maximum uranium leaching rates reached 46.9% and 44.2%, respectively, which were 4.07 and 
3.84 times that of the control group. Mineral analysis indicated that the strain catalyzed pyrite 
oxidation, leading to the formation of a strongly acidic, highly oxidizing, and Fe3+-rich leaching 
environment, which was the dominant mechanism of promoting uranium release. [Conclusion] 
This study reveals the significant potential of the mixotrophic bacterium A. ferrooxydans in 
uranium bioleaching. The bacterium drives uranium dissolution through inorganic acidification 
rather than organic acid complexation, providing a new pathway for the green recovery of low-
grade uranium resources. This holds important academic value for mine environmental 
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management and sustainable resource utilization.
Keywords: mixotrophic bacteria; Alicyclobacillus ferrooxydans; uranium; leaching; stone coal 
waste rock

在我国南方地区广泛分布的石煤是一种由

菌藻类生物在早古生代的浅海、潟湖及海湾等

环境中形成的低热值富铀固体可燃矿产[1]。近年

来，随着多数石煤矿山因发热量低、开发污染

严重而陆续关停，产生了大量富铀石煤废石。

这些废石在长期风化淋滤作用下持续释放铀等

污染物，对矿区及周边生态环境构成严重威

胁[2-3]。然而，从资源角度看，石煤废石分布广、

总量大，虽铀品位低，但仍被视为一种对我国

铀资源中远期可持续供给具有潜在战略意义的

非常规铀资源[4]。因此，实现石煤废石中铀的高

效、绿色提取，是协同推进矿山环境治理与资

源回收的关键课题具有重要的环境与资源双重

价值。

目前，从石煤及伴生黑色岩系中提取铀的

主要技术仍以硫酸酸浸法为主[5-7]。该方法虽工

艺成熟，但存在药剂消耗量大(如硫酸、H2O2、

KClO3 等)、成本高且易造成二次污染等问题[8]。

与之相比，微生物浸出技术凭借其成本低、环

境友好等优势，在处理低品位矿产资源方面展

现出巨大潜力[9-10]。黑色岩系中通常富含黄铁

矿，嗜酸铁/硫氧化菌，例如亚铁氧化酸硫杆状

菌(Acidithiobacillus ferrooxidans)可催化其氧化，

形成强酸性、强氧化的硫酸铁浸出剂，从而有

效释放矿石中的铀[11]。Wang 等[12]利用江西修水

地区的土著 A. ferrooxidans 浸出低品位铀矿石，

铀提取率最高达 85.14%，证明了自养型微生物

技术的有效性。

然而，以 A. ferrooxidans 为代表的自养型浸

出菌普遍存在生长速度慢、浸出周期长等局限，

且其主导的强酸性浸出环境易导致大量酸性废

水产生，增加了后续处理的环境风险[13]。为克

服这些限制，学者尝试利用异养菌[14]进行铀浸

出。这类菌株生长繁殖快，可通过代谢产生草

酸、柠檬酸等有机酸与铀络合，促进其溶

出[15-16]。异养菌浸出通常需外源添加有机基质，

增加了成本，且其浸出效率通常低于基于无机

酸溶解的自养体系[17]。

兼具自养与异养代谢能力的兼性营养菌，

为上述挑战提供了新的解决思路。此类微生物

(如脂环酸芽孢杆菌的部分菌株)代谢模式灵活，

既能利用无机物(如 Fe2+、硫化物)进行自养生

长，也可利用有机物进行异养生长[18]。它们可

能兼具自养菌强氧化能力与异养菌快速生长的

优势，在底物利用与环境适应性方面潜力突出。

特别是那些能够氧化黄铁矿与亚铁的菌株，在

低品位铀矿石生物浸出中应用前景广阔。然而，

目前关于兼性营养菌在铀浸出中作用的研究仍

较为缺乏[19]，其具体的影响机制也尚不明确。

江西省是我国石煤资源储量最丰富的地区

之一，总储量约 68 亿 t，堆存有大量富铀石煤

废石[20]，为本研究提供了理想的研究对象和场

地。本研究从江西上饶某废弃石煤矿山分离出

一株土著嗜酸兼性营养菌：氧化铁脂环酸芽孢

杆菌 (Alicyclobacillus ferrooxydans) S1-24WXX。

该菌株为革兰氏阳性菌，杆状，好氧或兼性厌

氧，嗜酸(生长 pH 不超过 6.0)，具备广泛的底物

利用能力，不仅能利用糖类、醇类等有机物进

行异养生长，还可氧化 Fe2+、黄铁矿及还原性

硫化物[21]。该菌株的获得为深入揭示兼性营养

菌在铀浸出过程中的作用机制提供了良好契

机。基于以上背景，本研究旨在系统探讨土著

A. ferrooxydans S1-24WXX 对石煤废石中铀浸出

的影响及作用机制，具体目标包括：(1) 分析添

加有机质接菌(TOM)、不添加有机质接菌(TNOM)

及无菌对照(CK) 3 种体系中 pH、氧化还原电位

(redox potential, Eh)及铁离子浓度的动态变化；

(2) 评估该菌对废石中铀浸出的效果；(3) 揭示其
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促进铀浸出的作用机制。本研究结果有望深化

对兼性营养菌在铀生物浸出中作用的认识，并

为石煤废石中铀的资源回收提供理论基础和菌

种来源。

1　　材料与方法材料与方法

1.1　试验样品

试验所用石煤废石样品采自江西上饶某废

弃石煤矿山。为获得具有代表性的均质化样品，

参照 Wang 等[12]的方法，对采集的原始样品进行

逐级破碎。随后，使用标准筛筛分出 40−100 目

的粒径组分。选择此粒径范围是基于前期试验：

既能保证足够的解离度以利于铀的浸出，又避

免了过细颗粒在振荡过程中对细菌生长产生潜

在负面影响。筛分后样品采用四分法反复混匀

至少 5 次，并从混匀后的样品中随机抽取 3 份

子样进行铀含量分析，其相对标准偏差<5%，证

实了样品具有良好的均匀性与代表性。最终制

备的均质化样品用于生物浸出试验。样品的化

学组成及铀的赋存形态分析结果见表 1。

1.2　菌株的分离、鉴定与驯化

试验中所使用的菌株同样从该石煤矿山

酸性矿坑沉积物中分离获得。培养基 (g/L)：

(NH4)2SO4 2.00， K2HPO4 0.25， KCl 0.10，

MgSO4·7H2O 0.25，葡萄糖 1.00，酵母提取物

0.10。培养基使用前以 5 mol/L H2SO4 调节初始

pH 至 2.5，以模拟其野外酸性环境，并于

121 ℃蒸汽灭菌 30 min。采用琼脂平板分离法对

细菌进行纯化，挑取形态单一、生长良好的菌

落进行后续纯培养。取分离菌株新鲜菌液进行

总 DNA 提取，使用 1% 的琼脂糖凝胶电泳检测

抽提的基因组 DNA 质量，并利用超微量紫外

分光光度计测定 DNA 浓度和纯度。以上述提取

的 DNA 为模板，利用携带 barcode 序列的上游

引物 338F (5′-ACTCCTACGGGAGGCAGCAG-3′)

和下游引物 806R (5′-GGACTACHVGGGTWTC 

TAAT-3′)对基因 V3−V4 可变区进行 PCR 扩增。

PCR 反应由上海美吉生物医药科技有限公司完

成。PCR 反应体系：5×TransStart FastPfu 缓冲

液 4 μL，dNTPs (2.5 mmol/L) 2 μL，上、下游引

物(5 µmol/L)各 0.8 μL，TransStart FastPfu DNA

聚合酶 0.4 μL，模板 DNA 10 ng，补足至 20 μL。

PCR 反应条件：95 ℃预变性 3 min；95 ℃变性

30 s，55 ℃退火 30 s，72 ℃延伸 30 s，共 27 个

循环；72 ℃终延伸 10 min。

测序得到的原始 16S rRNA 基因序列已上

传 至 NCBI GenBank 数 据 库 中 ， 登 录 号 为

PRJNA1399952。通过 BLAST 对比测序序列与

已知序列的同源性，选取 15 株序列相似度较

高的菌株作为参考序列，在 MEGA 11.0 软件

中采用邻接法构建系统发育树，bootstrap 值设

定为 1 000。菌株 S1-24WXX 与数据库中的

Alicyclobacillus ferrooxydans TC-34 相 似 度 为

99.77% (图 1)。菌株保存于东华理工大学核资源

与环境国家重点实验室的嗜酸性浸铀微生物菌

种库。

为增强菌株对石煤废石浸出体系的适应性，

在正式浸出实验前对纯化菌株进行了驯化培养。

表1　样品化学组成及铀赋存形态

Table 1　 Chemical composition and the mode of 

occurrence of uranium of the sample

Composition

SiO2

Al2O3

CaO

Fe2O3

K2O

MgO

MnO

Na2O

P2O5

Content

60.82%

6.29%

0.27%

3.63%

1.89%

0.37%

0.01%

0.04%

0.17%

Composition

LOI

S

TOC

Utot

U0

U1

U2

U3

U4

Content

25.35%

4.10%

18.0%

172.0 mg/kg

1.23 mg/kg

5.66 mg/kg

47.3 mg/kg

81.8 mg/kg

37.1 mg/kg

LOI: Loss on ignition; TOC: Total organic carbon; Utot: Total 

uranium content; U0−U4 represent the water-soluble, acid-

extractable, reducible, oxidizable, and residual fractions of 

uranium, respectively, determined using the BCR sequential 

extraction procedure. For detailed steps, refer to Wei et al.[2].
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在 BSYG 培养基中逐步增加灭菌石煤废石的添

加量，使矿浆密度从 0.5 g/100 mL 逐步提高至

2 g/100 mL，连续进行 3 次转接传代。细菌驯化

在 30 ℃、150 r/min 的恒温振荡培养箱中进行，

每天监测 pH、Eh 和吸光度(OD600)，当菌株生长

至指数期时，以 10% 比例转接至更高矿浆密度

的体系中继续驯化培养，最终获得对石煤废石

环境具有良好耐受性的菌株用于后续实验。

1.3　浸出试验方案

所有浸出试验均在好氧条件下进行，具体

操作如下：将反应体系置于 500 mL 锥形瓶中，

于 30 ℃、150 r/min 的恒温振荡培养箱中持续培

养 40 d。试验共设置 3 个组：(1) TOM 组：接种

菌液，并添加含有机营养物的 BSYG 培养基；

(2) TNOM 组：接种菌液，添加不含有机营养物的

BSYG 基础盐培养基；(3) CK 组：非生物对照

组，不接种菌液，加入含有机营养物的 BSYG

培养基。所有组别液固比均为 10:1 (mL/g)，初

始 pH 为 2.5。浸出过程分为 2 个阶段：(1) 非生

物预浸出阶段，浸出初期添加 5 mol/L H2SO4 以

维持体系酸性环境；(2) 细菌浸出阶段：当体系

pH 值稳定低于 4.5 时，向 TOM 和 TNOM 组接种

10% 经驯化的活性菌液。分别于第 0、5、10、

15、20、25、30、35、40 天进行取样。样品

静置 1 h 后，无菌采集 5 mL 上清液，经 0.22 μm

无菌滤膜过滤，测试滤液的 pH、Eh 值及 Fe2+、

Fe3+和铀浓度。每次取样后各组补加等量相应培

养基以维持恒定的液固比。

所有浸出实验均设置 3 个平行。数据处理

方式如下：pH 与 Eh 值取 3 个平行样的平均值

并计算标准偏差；其他指标则将 3 个平行样品

图1　菌株S1-24WXX的系统发育树

Figure 1　 Phylogenetic tree of strain S1-24WXX. The GenBank accession numbers were displayed within 

parentheses. The numbers at the branch points indicated confidence levels. The scale bar represented the degree 

of genetic variation.
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等体积混合后，对形成的混合样进行测定，以

获得反映浸出体系整体化学状态的平均浓度。

浸出结束后，收集废石残渣，反复用去离子水

冲洗 3 次，烘干后用于后续 X 射线衍射(X-ray 

diffraction, XRD)分析。

1.4　分析测试方法

浸出液 pH 和 Eh 值的测定采用电极法，使

用 pH-Eh 计(Ag/AgCl 电对)进行测量。Fe2+浓度

用二氮杂菲分光光度法测定，测量仪器为紫外

可见分光光度计，该方法检出限为 0.04 mg/L。

总 Fe 浓度采用电感耦合等离子体发射光谱仪进

行测定。Fe3+浓度由总 Fe 浓度与 Fe2+浓度差值

计算获取。铀浓度采用电感耦合等离子体质谱

仪进行检测。铀浸出率由公式(1)和公式(2)计算

获得。

Pi=(Qi/C)×100% (1)

Qi=Li×V/m (2)

式中：Pi 为不同浸出阶段的铀浸出率(%)，Qi 是

浸出量(μg/kg)，Li 是浸出液中铀浓度(μg/L)，V

是浸出液体积(L)，m 是浸出废石样品质量(kg)，

C 是废石样品中铀的含量(μg/kg)。

废石及浸出残渣样品矿物组成分析采用理

学 X 射线衍射仪完成。测试条件为：扫描范围

5°−90° (2θ)，步宽 0.02°，扫描速度 2 (°)/min。

利用 MDI Jade 软件对衍射图谱进行物相鉴定与

半定量分析。

2　　结果与分析结果与分析

2.1　pH 值变化

金属硫化物生物浸矿体系中 pH 值不仅是调

控细菌生长与代谢活性的关键环境因子，其动

态变化也直接反映了该类细菌的代谢强度，从

而对铀的浸出行为起到关键调控作用[11,22-23]。

3 组试验体系浸出过程中 pH 随时间变化如图 2

所示。在浸出初期(前 5 d)，各组 pH 均迅速上升

至 5.0 以上，其中 TOM 组平均 pH 最高，达到

5.9。该现象主要归因于废石中方解石等碱性矿

物的溶出及其对酸的消耗作用，此趋势与 Lin

等[24]在石煤废石矾浸出试验中的观测结果一致。

预浸出第 5 天进行体系酸化处理，并于第 10 天

接入菌液。接种后，体系 pH 开始持续下降，直

至试验结束。与无菌对照组 (CK)相比，接种

A. ferrooxydans S1-24WXX 的 TOM 与 TNOM 组 pH

下降更为明显。实验结束时，CK、TOM 和 TNOM

组的平均 pH 分别稳定在 2.5、1.6 和 1.7。这一

结果表明，A. ferrooxydans S1-24WXX 的引入增

强了体系的酸化程度，从而为铀的浸出创造了

更有利的化学环境。

2.2　Eh 值和铁浓度变化

铀矿微生物浸出工程实践已经证明，浸出

体系 Eh 和 Fe3+浓度在铀的氧化溶解中起到至关

重要的作用，同时也是浸矿菌代谢活性的指示

剂[25]。本研究各体系 Eh 值和铁离子浓度的动态

变化如图 3 和图 4 所示。从图 3 可以看出，3 组

体系 Eh 值随浸出时间的变化趋势与 pH 大致相

反。在前 5 d 的预浸出阶段，TOM、TNOM 和 CK

图2　三组试验体系浸出过程中pH值随时间的变化

Figure 2　 Temporal variation of pH during the 

leaching process in the three experimental systems. 

TOM: Inoculated with organic matter; TNOM: 

Inoculated without organic matter; CK: Sterile 

control.
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组的平均 Eh 值分别从 407、410、407 mV 下降

至 316、257、256 mV。接菌之后，TOM、TNOM

组的 Eh 值迅速上升，并最终稳定在 640 mV 左

右，明显高于对照组(CK)的 427 mV。浸出液 Eh

值主要受其中 Fe3+/Fe2+比值的控制[26]。浸出初

期，废石中碱性耗酸矿物与浸出液 H+发生中和，

导致 pH 升高，引发 Fe3+水解沉淀，从而使得

Eh 下降。随着浸出进行，废石中黄铁矿氧化持

续产酸，体系 pH 降低，促进了 Fe3+的溶解，从

而推动 Eh 回升。在细菌浸出前期，相较于

TNOM 组，添加了有机质基质的 TOM 组 Eh 上升

更快，而到了浸出后期，这 2 个生物组 Eh 值趋

于接近，表明 A. ferrooxydans S1-24WXX 在有无

外源有机质条件下均能有效提升体系的氧化

环境。

在废石浸出过程中，溶解的铁以 Fe2+和 Fe3+

形式存在，铁的浸出浓度表征着黄铁矿的氧化

程度[27]。如图 4 所示，体系 Eh 值与 Fe3+浓度

及 Fe3+/Fe2+比值均呈正相关。在 TOM 组中，接

种前的预浸出阶段浸出液中总铁浓度最高仅

为 10.67 mg/L，且以 Fe2+为主。接菌后总铁浓度

缓慢上升，至第 25 天达到 425 mg/L，其中 Fe3+

占据绝对优势(416 mg/L)。随着浸出的继续进

行，总铁浓度进一步升至峰值 1 085 mg/L，同

时体系 pH 持续下降、Eh 大幅上升。这表明

A. ferrooxydans S1-24WXX 有效促进了废石中黄

铁矿的氧化与产酸。

TNOM 组铁浓度变化趋势和 TOM 组相似，但

Fe3+浓度及 Fe3+/Fe2+比值的升高出现更晚一些，

这进一步印证了外源有机质对菌体生长及 Fe2+

氧化速率的促进作用。相比之下，无菌对照

组(CK)在整个浸出过程中总铁浓度始终较低，

第 30 天时仅为 270 mg/L，且仍以 Fe2+为主

(187 mg/L)，说明在无微生物催化的条件下，

Fe2+在空气中的自然氧化速率更慢。这一现象与

以往对自养型铁/硫氧化菌(如 A. ferrooxidans)的

研究结果一致，已有报道指出此类微生物可将

Fe2+的氧化速率提高 5 个数量级[28-29]。

浸出试验后期，3 组体系中的总铁浓度均呈

现下降趋势(图 4)。这主要归因于两方面因素：

一方面，后期浸出液中的铁主要以 Fe3+形式存

在，而 Fe3+不稳定，容易发生水解；另一方面，

酸性体系下高浓度的硫酸根会促使 Fe3+形成黄

钾铁矾等次生矿物而发生沉淀[30]。该推断在浸

出结束后得到证实：在锥形瓶内壁均观察到明

显的黄色沉淀物，其为黄钾铁矾生成的直观

证据。

2.3　铀的浸出释放特征

石煤废石中铀的浸出浓度与浸出率随时间

的变化特征分别列于表 2 与图 5。如图 5 所示，

接种 A. ferrooxydans S1-24WXX 的 TOM 与 TNOM

组表现出相似的铀浸出规律，而与无菌对照组

(CK)存在明显差异。受浸出初期(前 5 d)体系 pH

升高的影响，各组浸出液铀浓度均出现急剧

下降。以 TOM 组为例，其铀浓度从初始的

757 μg/L 降至第 5 天的 7.24 μg/L，此阶段 3 组

体系的铀浸出率均低于 1%。在体系酸化并接

种菌液后，TOM 与 TNOM 组铀浓度开始迅速上

图3　三组试验体系浸出过程中Eh值随时间的变化

Figure 3　 Temporal variation of Eh during the 

leaching process in the three experimental systems. 

TOM: Inoculated with organic matter; TNOM: 

Inoculated without organic matter; CK: Sterile 

control.
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升，并于第 35 天达到峰值，分别为 7 985 μg/L

和 7 522 μg/L，对应的铀浸出率分别为 46.9% 与

44.2%，分别为同期 CK 组浸出率的 4.07 倍与

3.84 倍。值得注意的是，在浸出末期，TOM 与

TNOM 组中铀的浓度出现一定下降，表明部分已

浸出溶解的铀发生了再沉淀。该现象在其他

黑色页岩体系的生物浸出研究中也有报道，

如韩国 Deokpyeong 地区富铀黑色页岩的风化土

壤浸铀试验[31]及中国湖北十堰含钒黑色页岩浸

钒试验[32]。

2.4　废石及浸出残渣矿物组成

废石的矿物组成对铀在浸出过程中的释放

与迁移行为具有重要影响[33]。本研究采用 XRD

分析了浸出前后样品的矿物相变化(图 6)。原矿

XRD 图谱显示，废石主要由石英、黏土矿物、

云母、方解石及黄铁矿组成(图 6D)。未检测到

明确的含铀矿物衍射峰，主要是由于其含量低

于 XRD 的检测限。与原矿相比，浸出后残渣的

图4　三组试验体系浸出过程中总铁、Fe2+、Fe3+浓度及Eh值随时间的变化

Figure 4　Temporal variation of total Fe, Fe2+, Fe3+ concentrations and Eh value during the leaching process in 

the three experimental systems. A: Inoculated with organic matter (TOM); B: Inoculated without organic matter 

(TNOM); C: Sterile control (CK). Compared with the sterile control (CK), the bacterial-inoculated treatments 

(TOM/TNOM) exhibited more active Fe2+ oxidation and Fe3+ accumulation, accompanied by a significant elevation 

in Eh.
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矿物组成发生了明显变化(图 6A−6C)。首先，所

有浸出残渣中黄铁矿的衍射峰均基本消失，表

明其在浸出过程中被充分氧化溶解。其次，原

矿中的耗酸矿物方解石在浸出后也基本消失，

这主要归因于浸出后期体系持续强酸环境对其

的溶解作用。值得注意的是，在浸出残渣中检

测到次生矿物黄钾铁矾的生成，发现其在接种

A. ferrooxydans S1-24WXX 的 TOM 与 TNOM 组中

衍射峰强度明显高于对照组(CK)，表明更高的

Fe3+浓度促进了更多黄钾铁矾的沉淀。黄钾铁矾

是硫化物矿石生物浸出体系中的常见次生相，

其可能在矿石表面形成钝化层，阻碍浸出剂与

矿石接触，从而抑制金属的进一步溶出[32]。该

次生矿物的生成也为浸出后期观察到的总铁浓

度下降现象提供了物相佐证。

3　　讨论讨论

3.1　石煤废石中铀浸出释放的影响因素

在石煤及伴生黑色岩系这类低品位铀资源

中，微生物浸出技术因其经济性与环境友好性

而备受关注。目前开展的研究多集中于自养型

铁/硫氧化菌(如 A. ferrooxidans)，其最高铀浸出

率可达 65%−85%[12,34]，高于本研究所用的土著

兼性营养菌 A. ferrooxydans S1-24WXX。在自养

型铁/硫氧化菌的浸铀体系中常以添加初始浓度

5 g/L Fe2+的 9K 培养基为基础[25-26]。这使得体系

内能生成更高浓度的 Fe3+，从而形成氧化性更

强、酸度更高的浸出环境。因此，相较于本研

究的兼性营养菌体系，其通常能促进更多的铀

释放。本研究中接种该菌的 TOM 组最大铀浸出

率为 46.9%，虽低于上述报道值，但相较于非生

物对照组，浸出效率提升了约 4 倍(图 5)，表明

该菌株对铀的浸出仍具有明显强化作用。接菌

前后铀释放行为的显著变化进一步印证了该菌

株的浸出效能。接菌前，TOM 与 TNOM 组的铀释

放率分别仅为 0.93% 与 0.68%；接菌后，两者在

第 35 天迅速上升至 46.9% 与 44.2%。这一大幅

图5　三组试验体系浸出过程中铀浸出率随时间的

变化

Figure 5　 Temporal variation of uranium leaching 

ratios during the leaching process in the three 

experimental systems. TOM: Inoculated with organic 

matter; TNOM: Inoculated without organic matter; CK: 

Sterile control.

表2　三组试验体系浸出过程中铀浓度随时间的

变化

Table 2　 Temporal variation of uranium 

concentrations during the leaching process in the 

three experimental systems

t/d

0

5

10

15

20

25

30

35

40

TOM/(μg/L)

757

7.24

159

560

2 818

4 020

6 902

7 985

7 086

TNOM/(μg/L)

851

6.96

115

404

2 928

3 805

5 872

7 522

7 077

CK/(μg/L)

829

5.00

81.3

187

1 076

1 464

1 592

3 920

4 739

TOM: Inoculated with organic matter; TNOM: Inoculated without 

organic matter; CK: Sterile control. The uranium 

concentrations in the table were determined from a mixture of 

three parallel samples.
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提升反映出 A. ferrooxydans S1-24WXX 的代谢活

动在驱动铀释放中的关键作用，证实了其在低

品位铀矿石生物冶金中的应用潜力。本研究揭

示了该兼性营养菌在铀生物浸出中的重要作用，

并拓宽了对其浸出机制的认识。

除浸出环境外，矿石中铀的赋存形态也是

影响其浸出释放行为的另一根本性因素[31]。已

报道的江西修水地区黑色页岩中铀主要赋存于

易氧化溶解的沥青铀矿和铀石，在硫酸酸化和

高 Fe3+浓度条件下，这些铀被氧化形成可溶的

铀酰离子和硫酸合铀酰，从而达到接近 85% 的

铀浸出率[12]。本次研究的石煤废石逐级提取结

果表明，铀主要赋存于可氧化态、可还原态及

残渣态，其中可氧化态铀占比达到 47.6% (表 1)；

这主要是由于废石中存在高含量有机质，TOC

含量达到 18% (表 1)，铀主要以铀酰离子或其络

图6　石煤废石样品浸出前后XRD图谱

Figure 6　XRD patterns of the stone coal waste rock sample pre-and post-leaching. A: Inoculated with organic 

matter (TOM); B: Inoculated without organic matter (TNOM); C: Sterile control (CK); D: Raw ore. The intensity of 

the characteristic peaks of pyrite decreased significantly after bioleaching, providing mineralogical evidence for 

its oxidation and the consequent driving of uranium release.
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合物形式吸附在有机质中[1]。然而易于从废石中

浸出的水溶态与弱酸提取态铀占比极低(4.0%)，

即便在强酸与强氧化条件下，废石中铀也难以

被完全释放[19]，从而在一定程度上限制了其最

终的浸出率。

在浸出末期，尽管体系仍维持较强的酸性

与氧化条件，铀浸出率却出现小幅下降。这一

现象看似矛盾，因为强酸与强氧化环境通常更

利于铀的溶解[35-36]。然而，类似的溶解态金属

再沉淀现象已在多项浸出试验研究中被报

道[37-38]。其主要原因在于，浸出后期液相中积

累的 SO4
2−、Fe3+、K+等离子为次生矿物黄钾铁

矾的形成提供了条件(图 6)。该矿物对铀具有较

强的吸附与共沉淀能力，从而导致液相铀浓度

降低。浸出后期 Fe3+浓度的下降也间接支持了

这一推论。这一机制在其他研究中也得到验证。

Armstrong 等[39]发现，爱尔兰西部黑色页岩风化

产生的黄钾铁矾可有效固定 U、As、Se 等有害

元素。Yu 等[37]通过逐级提取与长期氧化实验证

实，次生含铁矿物(如黄钾铁矾)对溶出金属的吸

附是限制其最终释放量的关键因素。Wei 等[32]的

实验进一步提供了直接证据：将浸出中生成的

黄钾铁矾分离并进行硫酸清洗，可使其中 31.6%

的金属重新释放，明确揭示了共沉淀是导致浸

出率下降的主要原因。

3.2　 Alicyclobacillus ferrooxydans S1-

24WXX 促进铀释放的作用机制

微生物可通过多种途径促进铀的溶解与释

放，包括无机酸溶、Fe3+氧化溶解以及有机酸络

合等。其中，自养菌(例如 A. ferrooxidans)浸铀

的关键途径是生物源 Fe3+的氧化作用：细菌催

化产生的 Fe3+充当化学氧化剂，将 U(IV)转化为

U(VI)，从而大幅提高铀的迁移性[9,23]。异养菌

主要通过代谢产生有机酸与铀络合来实现其迁

移[15,36]。已有研究尝试通过混合嗜酸自养菌与异

养菌来优化铀的浸出，试验结果表明异养菌的

加入对铀浸出率的增强效果有限[40]。本研究采

用的土著菌 Alicyclobacillus ferrooxydans 为一类

嗜酸兼性营养菌，可在 pH≤6.0 的环境下生长，

既能以亚铁为能源底物进行自养生长，又能利

用糖类、醇类等有机物进行异养代谢[21]。关于

该类特殊的兼性营养菌促进铀释放的机制尚不

清楚。根据本研究结果，推断有机酸络合可能

并非其在本次实验中促进铀浸出的主导机制，

原因如下：首先，实验所用为寡营养培养基，

外源添加的葡萄糖与酵母提取物含量极低，分

别为 1.0 g/L 和 0.1 g/L，限制了菌体通过异养代

谢大量产酸的能力；其次，浸出体系后期始终

维持 pH<3.0 的强酸性环境。已有研究指出，在

此条件下铀的溶解主要受无机酸驱动，有机

酸的贡献相对较弱[41]。最为直接的证据来自

TNOM 组的实验结果，该组未添加任何外源有

机质，但其铀浸出率与添加有机质的 TOM 组相

当(图 5)。这一结果进一步表明，A. ferrooxydans 

S1-24WXX 对铀浸出的促进作用并非主要依赖

于有机酸络合。

虽然黑色岩系中的有机质(干酪根)一直以来

被 认 为 是 稳 定 且 不 易 降 解 的 ， 但 从 波 兰

Kupferschiefer 页岩中萃取的有机质已证实可被

土著异养微生物作为唯一碳源和能量来源进行

降解[42]。石煤废石中高含量的有机质可能并不

能直接作为菌株 S1-24WXX 的有效生长能源，

前期研究显示，在未添加初始有机质的 TNOM 体

系中，接菌前后培养液中有机化合物几乎一致，

并未检测到有机质降解的产物释放[19]。本研究

的石煤废石和 Kupferschiefer 页岩中的有机质虽

然均为古有机质，但前者并未用氯仿萃取；此

外，石煤废石中石英含量较高(图 6)，有机质主

要充填于石英孔隙(图 7)，这些因素导致石煤废

石中的有机质可能无法直接被菌株 S1-24WXX

有效降解。

除利用有机物外，A. ferrooxydans 还被实验

证实能够以 Fe2+和黄铁矿作为能源物质进行生

长[21]，这一特性使其在硫化矿生物冶金领域展

现出重要潜力[43]。石煤废石中黄铁矿含量普遍
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丰富(2%−4%)[44]，且其中广泛存在易于氧化的

草莓状黄铁矿(图 7)，该形态被认为是产生酸性矿

山排水(acid mine drainage, AMD)的关键物相[45]。

以下实验结果为 A. ferrooxydans S1-24WXX 催

化黄铁矿氧化提供了直接证据： (1) XRD 分

析表明，与对照组相比，生物反应器中浸出

残渣的黄铁矿特征衍射峰明显减弱甚至消失

(图 6)； (2) 生物反应器体系中的总铁浓度及

Fe3+/Fe2+比值远高于对照组(图 4)。这些结果与

自养型 A. ferrooxidans 的作用机制相似[28]，证

实 A. ferrooxydans S1-24WXX 同样具有催化黄

铁矿氧化溶解的能力。基于上述结果推断，

A. ferrooxydans S1-24WXX 促进石煤废石中铀浸

出的主要机制为其对黄铁矿的生物氧化作用

(图 8)。在该过程中，黄铁矿被氧化生成 H+、

SO4
2−和 Fe2+，Fe2+在细菌催化下进一步氧化为

对铀具有强溶解能力的 Fe3+，最终形成具有低

pH、高 Eh 及高 Fe3+浓度的 AMD 环境，为铀

的浸出释放提供了理想环境(图 8)。本研究结

果表明，兼性营养菌 A. ferrooxydans S1-24WXX

也可作为铀生物浸出领域中一种极具潜力的

功能菌株。

4　　结结论论

本研究通过浸出实验与矿物学分析，证实

土 著 兼 性 营 养 菌 Alicyclobacillus ferrooxydans 

S1-24WXX 能够通过催化石煤废石中黄铁矿的

生物氧化，构建强酸性 (pH<2.0)、高氧化性

(Eh≈600 mV)且富含 Fe3+ (约 1 000 mg/L)的浸出

环境，从而显著提升铀的浸出效率。在有无外

源有机质条件下，铀浸出率分别达 46.9% 和

44.2%，较化学浸出提升约 4 倍，表明其作用机

制以无机酸化驱动为主，而非有机酸络合作

用。尽管浸出末期部分铀的浸出率(或浓度)因

次生矿物(如黄钾铁矾)的吸附与共沉淀而略有

下降，但该菌株仍展现出在低品位铀资源绿

色回收与矿山环境治理中的潜在应用价值。

研究结果为兼性营养菌在铀生物浸出领域的

应用提供了理论依据与菌种资源。在未来的

研究中需系统开展浸出过程中菌株生物量、

特定代谢产物及多组学(如转录组、蛋白质组)

分析，以期在分子生物学水平上进一步揭示

铀浸出的关键机制。

图7　废石中草莓状黄铁矿的背散射扫描电镜照片

Figure 7　Backscattered electron images of framboidal pyrite in the waste rock. Py: Pyrite; Q: Quartz; OM: 

Organic matter. These images display its typical framboidal microspheroidal aggregates. This porous structure is 

conducive to contact reactions with microorganisms and leaching agents.
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