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基于生物刺激的中性地浸采铀地下水修复试验研究
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摘要：以某中性地浸铀矿山采区内地下水为研究对象，基于生物刺激修复方式，加入碳源，开展了地下水＋砂

岩混合体系的污染修复室内试验，筛选得到了优势碳源，确定了优势碳源的最佳投加水平，并验证了优势碳源

对Ｕ的修复效果。结果表明，乙醇对中性地浸地下水中 Ｕ的修复效率最高，可达９７．４８％，修复效果与ｐＨ和

犈犺显著相关（Ｐｅａｒｓｏｎ’ｓ狉＞０．７，犘＜０．０１）。乙醇的生物代谢过程对水岩体系的扰动较少，能保证 ＨＣＯ－３ 和

ＳＯ２－４ 等离子环境的相对稳定，更易实现地下水中Ｕ的长期稳定。
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　　目前，中国多座地浸采铀矿山面临退役治理

问题，虽然地下岩层的自然衰减有一定的修复作

用，但其周期较长［１］。地浸采铀地下水的不同渗

透性和非均质性特征［２］，导致ｐＨ、ＨＣＯ
－
３ 浓度、

ＳＯ２－４ 浓度等存在差异，进而影响 Ｕ的种态分布；

在高碳酸盐、硫酸盐背景下的中性地浸采铀地下

水中的Ｕ更难自然衰减。

微生物是地下水生物地球化学循环的重要参

与者之一［３］。在自然条件下，微生物群落通过感

受环境因子变化而调节功能微生物的相对丰度和

多样性水平，从而实现污染物的自然净化［４］。微

生物与铀的相互作用显著［５７］，犌犲狅犫犪犮狋犲狉、犇犲狊狌犾

犳狅狏犻犫狉犻狅、犆犾狅狊狋狉犻犱犻狌犿等微生物均能通过乳酸钠、

乙酸钠、乙醇等碳源提供的电子使 Ｕ（Ⅵ）转化为

Ｕ（Ⅳ），从而达到对水中Ｕ生物修复的目的。目

前，验证酸性条件下微生物修复可行性的研究较

多，而对中性地浸采铀地下水中碳源生物刺激还

原修复Ｕ的研究尚未见报道。

笔者基于生物刺激法，针对某中性地浸采铀

采区内的地下水，通过投加不同碳源初步验证修

复效果，进而筛选优势碳源，以开展不同投加水平

在长时间序列上的室内批试验，从ｐＨ、犈犺、ρ（Ｕ）、

ρ（ＨＣＯ
－
３ ）、ρ（ＳＯ

２－
４ ）等水质指标变化情况，综合

分析生物刺激在修复中性地浸采铀地下水时的作

用潜力和长期稳定性。

１　材料与方法

１．１　样品来源

砂岩颗粒和地下水样品来自某中性地浸采铀

矿山采区内具有代表性的抽注单元，其中，砂岩颗

粒是将钻孔获得的岩芯柱中深度为２２０～２６０ｍ的

含矿段样品破碎、研磨至５０目（２７０μｍ）后，取筛下

物于４℃保存备用；地下水样品是取洗井３次并抽

取１０ｍｉｎ后的均匀水体，保存于４℃低温环境。

砂岩颗粒和地下水样品的理化特征见表１。

１．２　碳源初步筛选试验

为验证中性地浸采铀地下水中微生物在不同

碳源作用下的生物刺激效果，采用在传统含铀介质

中能够发生生物刺激效能的糖类、有机盐类、醇类

等作为碳源，包括可溶性淀粉、蔗糖、葡萄糖、乙酸



钠、丁二酸钠、乳酸钠、β甘油磷酸钠、Ｌ抗坏血酸

钠、乙醇、丙三醇，这些碳源均为分析纯。使用时，

将１００ｇ砂岩颗粒和１００ｍＬ地下水置于２５０ｍＬ

厌氧瓶后，再向瓶中加入０．０１ｍｏｌ／Ｌ的不同碳

源，混合均匀。生物刺激全过程采用避光、厌氧、

静置处理，并且设置不加碳源的空白组作为对照。

表１　砂岩颗粒和地下水的理化特征

犜犪犫犾犲１　犘犺狔狊犻犮犪犾犪狀犱犮犺犲犿犻犮犪犾犮犺犪狉犪犮狋犲狉犻狊狋犻犮狊狅犳狊犪狀犱狊狋狅狀犲狆犪狉狋犻犮犾犲狊犪狀犱犵狉狅狌狀犱狑犪狋犲狉

砂岩
ｐＨ 犈犺／ｍＶ 狑（Ｕ）／（ｍｇ／ｋｇ） 狑（Ｆｅ）／％ 狑（Ｓ）／％ 狑（ＴＣ）／％ 狑（ＴＯＣ）／％

７．９５±０．２０ １０２±１４ ５７．４３±１５．９８ ８．１０±３．６７ ０．０５±０．０１ ２．６０±０．２９ ０．１６±０．０７

地下水
ｐＨ 犈犺／ｍＶ ρ（Ｕ）／（ｍｇ／Ｌ） ρ（ＳＯ

２－
４ ）／（ｇ／Ｌ）ρ（ＨＣＯ

－
３ ）／（ｍｇ／Ｌ） ρ（ＴＣ）／（ｍｇ／Ｌ） ρ（ＴＯＣ）／（ｍｇ／Ｌ）

８．１０±０．１６ ７１±８ ５．１１±０．９３ １４８７±１７７ ２１８５±１５３ ５５８±４４ ３．２±０．３

１．３　优势碳源长期稳定性试验

优势碳源是指能特异性刺激砂岩和地下水样

品中具有还原代谢功能的微生物，进而还原修复

地下水中Ｕ的碳源物质。基于碳源初步筛选试

验，选取优势碳源，在其他条件不变的前提下，控

制碳源投加水平为０、０．０１、０．０２、０．０５ｍｏｌ／Ｌ，在

接近真实地下水温度（１５℃）的条件下，开展优势

碳源在长时间序列上的生物刺激试验。每次取样

监测时，补充等量地下水和碳源物质。通过对比

采用不同优势碳源修复后的 ｐＨ、犈犺、ρ（Ｕ）、

ρ（ＨＣＯ
－
３ ）、ρ（ＳＯ

２－
４ ）和犗犇６００，综合分析生物刺激

作用在地下水环境中的作用潜力和长期稳定性。

１．４　测试方法

采用０．２２μｍＰＥＳ滤膜过滤试验水体样品，

取上清液，进行分析。其中，ρ（Ｕ）采用电感耦合

等离子体质谱仪ＩＣＰＭＳ（Ａｇｉｌｅｎｔ７９００，Ａｇｉｌｅｎｔ

Ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｉｅｓ）测定；ｐＨ 和犈犺采用含ｐＨ 和犈犺

复合电极的离子计（ＳＴ５０００，ＯＨＡＵＳ）测定；

ρ（ＨＣＯ
－
３ ）采用滴定法测定；ρ（ＳＯ

２－
４ ）和犗犇６００采

用紫外分光光度计（ＵＶ８０００，上海元析）测定；测

试方法均参考相关国家标准。

１．５　统计与分析

采用Ｅｘｃｅｌ２０２２和ＳＰＳＳ２２．０软件统计分

析试验数据，使用 Ｏｒｉｇｉｎ９．０软件进行数据

绘图。

２　结果与分析

２．１　不同碳源生物刺激过程中ρ（犝）变化

微生物群落对不同碳源的代谢通道不同，表

观上反映为微生物修复效果的不同。初步筛选的

糖类、有机盐类、醇类等１０种碳源对中性地浸采

铀地下水中铀修复效果存在差异（图１）。可以看

出，可溶性淀粉、蔗糖、葡萄糖、丁二酸钠、Ｌ抗坏

血酸钠、β甘油磷酸钠在９０ｄ修复中，前期ρ（Ｕ）

有一定程度的降低，但后期均有升高；乙酸钠、丙

三醇对铀溶出作用较强；而乳酸钠和乙醇在９０ｄ

时，ρ（Ｕ）下降。所以，初步确定乳酸钠和乙醇为

优势碳源，但由于试验３０ｄ时ρ（Ｕ）上升明显，修

复规律和稳定性有待长期观测。

图１　碳源对中性地浸采铀地下水的生物刺激效果

犉犻犵．１　犅犻狅狊狋犻犿狌犾犪狋犻狅狀犲犳犳犲犮狋狊狅犳犱犻犳犳犲狉犲狀狋犮犪狉犫狅狀狊狅狌狉犮犲狊

狅狀狀犲狌狋狉犪犾狌狉犪狀犻狌犿犾犲犪犮犺犻狀犵犵狉狅狌狀犱狑犪狋犲狉

２．２　优势碳源生物刺激过程中ρ（犝）变化

微生物修复效果的长期稳定性一直是生物修

复领域的关注重点。在不同投加水平的生物刺激

试验中，２种优势碳源使水中ρ（Ｕ）均呈现先上升

后下降的修复规律（图２）。微生物修复的前期波

动可能是由于菌毛、细胞膜功能基团先进行含铀

固体表面可迁移Ｕ的生物吸附，增加功能微生物

的接触几率；再通过生物代谢碳源产生电子方式

实现Ｕ的稳定化
［８］。反应进行至３０ｄ时，有“臭

鸡蛋”气味气体生成；反应进行至第９０ｄ时，有大
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量黑色沉淀出现，此时水中ρ（Ｕ）下降明显，并且

代表微生物量的犗犇６００由原始值（０．０３６～０．０５２）

提升至０．８３２～０．９５６，表明了优势碳源刺激下微

生物数量显著增加。

图２　优势碳源生物刺激作用下的ρ（犝）变化

犉犻犵．２　犜犺犲ρ（犝）犮犺犪狀犵犲狌狀犱犲狉犫犻狅狊狋犻犿狌犾犪狋犻狅狀狅犳犱狅犿犻狀犪狀狋犮犪狉犫狅狀狊狅狌狉犮犲

　　碳源投加水平主要影响功能微生物的生长周

期。由图２可知，通过乙醇修复后，水中ρ（Ｕ）较

低，最大修复率可达９７．４８％，高于加入乳酸钠时的

最大修复率（２９．３７％）。当乙醇投加量分别为０．０１、

０．０２ｍｏｌ／Ｌ时，均能使ρ（Ｕ）下降至０．３ｍｇ／Ｌ以下；

并且乙醇投加量为０．０２ｍｏｌ／Ｌ时，ρ（Ｕ）达到

０．３ｍｇ／Ｌ的修复周期较投加０．０１ｍｏｌ／Ｌ时缩短了

１４ｄ。但是当乳酸钠和乙醇均为０．０５ｍｏｌ／Ｌ时，相

比于其他投加水平，铀的修复效果出现了一定程度

的下降；对于乳酸钠尤为明显，１５０ｄ后水中ρ（Ｕ）

仍高于初始铀质量浓度，其原因可能与非功能微生

物种间竞争［９］和离子强度的还原抑制［１０］有关。

由于碳源刺激是非特异性生物作用，在高碳

源含量时，一些非还原性微生物同时被激活，存在

与还原性微生物的营养竞争行为，并且高微生物

量伴随着ＣＯ２呼吸作用的增加，大量ＣＯ２在水中

易形成更高浓度的碳酸盐，而碳酸盐的富集是干

扰微生物还原的重要因素，从而影响了最终修复

效果。因此，认为优势碳源在工程应用中的投加

量应控制在０．０２ｍｏｌ／Ｌ以下。

２．３　优势碳源生物刺激过程中狆犎变化

含铀介质中铀的稳定性与ｐＨ 的相关性较

强［１１］。在碳源刺激作用下，ｐＨ 呈先下降后稳定

的趋势（图３）。微生物生长过程会产生小分子有

机酸，能够降低中性地浸采铀地下水中的碱度，２

种优势碳源试验组的ｐＨ 最大降幅分别为１．２９

和２．１０；当投加水平相同时，乳酸钠试验组的平

均ｐＨ均大于乙醇组的平均ｐＨ。

图３　优势碳源生物刺激作用下的狆犎变化

犉犻犵．３　犜犺犲狆犎犮犺犪狀犵犲狌狀犱犲狉犫犻狅狊狋犻犿狌犾犪狋犻狅狀狅犳犱狅犿犻狀犪狀狋犮犪狉犫狅狀狊狅狌狉犮犲
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　　由图３可知，随着乳酸钠和乙醇投加量从

０．０１ｍｏｌ／Ｌ升高到０．０５ｍｏｌ／Ｌ，溶液ｐＨ呈上升

趋势，该趋势在乳酸钠的修复过程中表现得更明

显（图３ａ）。当水溶液中 ｐＨ 大于８．２时，以

ＵＯ２＋２ —ＣＯ
２－
３ 和 ＵＯ２＋２ —ＯＨ

－为代表的 Ｕ（Ⅵ）

的种态占比提升，同时增加了 Ｕ（Ⅵ）的可迁移

性［１２］，而大量可迁移性的Ｕ（Ⅵ）配合物会抑制微

生物还原Ｕ
［１３］，这可能是导致后期乳酸钠组未能

表现出Ｕ修复效果的原因之一。

修复后溶液中ｐＨ 相对较低的乙醇组，较乳

酸钠组表现出与 Ｕ 浓度变化更强的相关性（表

２），在低投加水平乙醇试验中，Ｐｅａｒｓｏｎ相关系数

狉值大于０．７，犘 值均小于等于０．００１，这表明地

下水中微生物通过乙醇为底物的代谢途径能够为

铀的稳定化创造相对适合的ｐＨ环境。

表２　狆犎与ρ（犝）变化相关性分析结果（统计项狀＝２８）

犜犪犫犾犲２　犆狅狉狉犲犾犪狋犻狅狀犪狀犪犾狔狊犻狊狉犲狊狌犾狋狊犫犲狋狑犲犲狀

狆犎犪狀犱ρ（犝）（狊狋犪狋犻狊狋犻犮犪犾狋犲狉犿狀＝２８）

试验组别
ｐＨ与ρ（Ｕ）的

相关系数狉值

ｐＨ与ρ（Ｕ）的

统计检验犘值

空白组 －０．２９３ ０．１３１

０．０１ｍｏｌ／Ｌ乳酸钠 ０．４１６ ０．０２８

０．０２ｍｏｌ／Ｌ乳酸钠 ０．５８２ ０．００１

０．０５ｍｏｌ／Ｌ乳酸钠 －０．６４７ ＜０．００１

０．０１ｍｏｌ／Ｌ乙醇 ０．７３８ ＜０．００１

０．０２ｍｏｌ／Ｌ乙醇 ０．７９３ ＜０．００１

０．０５ｍｏｌ／Ｌ乙醇 ０．５７２ ０．００１

２．４　优势碳源生物刺激过程中犈犺变化

地下水中氧化还原平衡主导了大部分变价

金属元素的迁移和稳定过程［１４］。优势碳源生物

刺激作用下的犈犺变化见图４。

图４　优势碳源生物刺激作用下的犈犺变化

犉犻犵．４　犜犺犲犈犺犮犺犪狀犵犲狌狀犱犲狉犫犻狅狊狋犻犿狌犾犪狋犻狅狀狅犳犱狅犿犻狀犪狀狋犮犪狉犫狅狀狊狅狌狉犮犲

　　由于中性地浸采铀是采用“ＣＯ２＋Ｏ２”的浸出

模式，含矿层砂岩颗粒和地下水体系普遍为氧化

体系（犈犺＞８０ｍＶ）；而通过投加乳酸钠和乙醇能

有效提升微生物代谢活性，使体系由氧化环境向

还原环境转化。本研究中生物刺激作用的氧化

还原突变时间点为４２～９１ｄ，表明生物刺激作用

驱动的还原环境构建需要相对长的作用周期。

当犈犺小于－１５０ｍＶ时，有利于水溶液中的

Ｕ（Ⅵ）向 Ｕ（Ⅳ）的转化，从而增加铀的稳定

性［１５］。由图４（ａ）和图４（ｂ）可知，不同的碳源投

加水平均能使地下水中还原电位处于－２２０ｍＶ

以下，而碳源投加水平的增加仅仅缩短了氧化还

原突变点的作用周期。乳酸钠组在０．０５ｍｏｌ／Ｌ

的投加水平下的突变点比低投加水平时的突变点

缩短了２８ｄ，而乙醇组在对应水平下的突变点则

缩短了３５ｄ。乳酸钠和乙醇组的相关系数（狉）差

异较小（表３），表明这２种优势碳源均能有效发

挥生物刺激作用，构建有利的还原环境。

２．５　优势碳源生物刺激过程中离子强度的变化

碳源刺激下在微生物介导的长期水岩反应

中，砂岩颗粒表面的含 ＨＣＯ－３ 和ＳＯ
２－
４ 的多种矿

物会出现新的溶解／沉淀平衡（图５）。可以看出，

投加乳酸钠后，溶液中的ρ（ＨＣＯ
－
３ ）和ρ（ＳＯ

２－
４ ）均

随投加水平的增加而增加，随时间序列的延长而

上升，其中ρ（ＨＣＯ
－
３ ）上升至原始值的２．０８～

６．７１倍，ρ（ＳＯ
２－
４ ）上升至原始值的１３．４３倍。但
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乙醇组中ρ（ＨＣＯ
－
３ ）提升幅度较小，并且ρ（ＳＯ

２－
４ ）

出现了下降趋势，仅为原始值的０．１１～０．４６，表

现出了一定的ＳＯ２－４ 还原稳定效果。这表明微生

物在碳源物质的代谢过程中，呼吸作用释放了

ＣＯ２，ＣＯ２水解后生成 ＨＣＯ－３ 使得 ｐＨ 升高，

ＨＣＯ－３ 的增加会干扰生物还原铀的修复进程
［１６］；

同时由于ＣＯ２的产生会加速碳酸盐矿物的水岩

反应［１７］，提升以碳酸盐矿物为基础的砂岩颗粒的

溶解性，从而释放了砂岩颗粒中的ＳＯ２－４ 。而乙醇

由于相对分子质量较低，相同投加量时代谢的

ＣＯ２产量较低，以乙醇为主代谢通路的功能微生

物提供了更适合 Ｕ稳定的中性ｐＨ 和更强的还

原犈犺，对水岩反应的扰动较少，其在中性地浸地

下水生物刺激修复中更具优势。

表３　犈犺与ρ（犝）相关性分析结果（统计项狀＝２８）

犜犪犫犾犲３　犆狅狉狉犲犾犪狋犻狅狀犪狀犪犾狔狊犻狊狉犲狊狌犾狋狊犫犲狋狑犲犲狀犈犺

犪狀犱ρ（犝）（狊狋犪狋犻狊狋犻犮犪犾狋犲狉犿狀＝２８）

试验组别
犈犺与ρ（Ｕ）的

相关系数狉值

犈犺与ρ（Ｕ）的

统计检验犘值

空白组 －０．０７８ ０．６９４

０．０１ｍｏｌ／Ｌ乳酸钠 ０．７７２ ＜０．００１

０．０２ｍｏｌ／Ｌ乳酸钠 ０．７１７ ＜０．００１

０．０５ｍｏｌ／Ｌ乳酸钠 ０．５８６ ＜０．００１

０．０１ｍｏｌ／Ｌ乙醇 ０．７５０ ＜０．００１

０．０２ｍｏｌ／Ｌ乙醇 ０．６６６ ＜０．００１

０．０５ｍｏｌ／Ｌ乙醇 ０．７０３ ＜０．００１

图５　优势碳源生物刺激作用下的离子强度变化
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３　结论

１）对于中性地浸采铀地下水，加入优势碳源

乳酸钠和乙醇，能够降低地下水中的ρ（Ｕ），实现

地下水原位修复。

２）在优势碳源投加量过高时，砂岩颗粒和地

下水混合体系中生物代谢产生的ρ（ＨＣＯ
－
３ ）会显

著上升，从而抑制 Ｕ 的生物还原。与乳酸钠相

比，０．０２ｍｏｌ／Ｌ的乙醇能够有效缩短生物刺激周

期，地下水中ρ（Ｕ）修复效率达９７．４８％；同时对

水岩反应的扰动较少，ρ（ＨＣＯ
－
３ ）和ρ（ＳＯ

２－
４ ）更

低，应用潜力较大。

３）生物刺激方式实现中性地浸采铀地下水中

铀修复具有一定可行性。在生物刺激过程中，砂

岩颗粒的物相变化、微生物群落对碳源的响应特

征，以及长期碳酸盐累积下的效果稳定性仍需进

一步观察。
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ｄｕｃｔｉｏｎ犈犺ｖａｌｕｅｓ（Ｐｅａｒｓｏｎ’ｓ狉＞０．７，犘＜０．０１），ａｎｄｔｈｅｂｉｏｌｏｇｉｃａｌｍｅｔａｂｏｌｉｓｍｐｒｏｃｅｓｓｏｆｅｔｈａｎｏｌ

ｈａｓｌｅｓｓｄｉｓｔｕｒｂａｎｃｅｔｏｔｈｅｗａｔｅｒｒｏｃｋｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔ，ｗｈｉｃｈｅｎｓｕｒｅｓｔｈｅｒｅｌａｔｉｖｅｓｔａｂｉｌｉｔｙｏｆＨＣＯ
－
３ ａｎｄ

ＳＯ２－４ ｐｌａｓｍａｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔｓａｎｄｍａｄｅｉｔｅａｓｉｅｒｔｏａｃｈｉｅｖｅｌｏｎｇｔｅｒｍｓｔａｂｉｌｉｔｙｏｆＵｉｎｇｒｏｕｎｄｗａｔｅｒ．

犓犲狔 狑狅狉犱狊：ｎｅｕｔｒａｌｉｎｓｉｔｕ ｌｅａｃｈｉｎｇ ｕｒａｎｉｕｍ；ｇｒｏｕｎｄｗａｔｅｒ；ｂｉｏｓｔｉｍｕｌａｔｉｏｎ；ｃａｒｂｏｎ ｓｏｕｒｃｅ；

ｍｉｃｒｏｂｉａｌｒｅｍｅｄｉａｔｉｏｎ

０７ 铀　矿　冶 第４３卷　


