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锑烯表面铀、钍、钚的吸附性能研究：

线性响应方法结合密度泛函理论
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摘要 基于密度泛函理论（Density Functional Theory，DFT）研究了锕系元素铀（U）、钍（Th）、钚（Pu）在二维金属

材料锑烯表面的吸附特性。采用线性响应法拟合得到描述铀、钚5f轨道电子强格点库仑作用的哈伯德U值分

别为2.24 eV和2.84 eV。利用DFT+U计算发现，锑烯难以吸附钚原子（吸附能为负值），而对铀、钍原子具有较

强的表面化学吸附以及丰富的稳定吸附位点。铀和钍原子能量上最稳定的吸附位点分别为桥位——孔位之间

和孔位，吸附能分别为4.40 eV和3.62 eV。通过电子结构、电荷转移和最高占据态轨道波函数分析发现，铀、钍

原子使锑烯的带隙中出现杂质态，并与锑烯之间通过强p-d轨道耦合使其稳定吸附。进一步计算了吸附率随温

度的变化，得出铀和钍在锑烯表面的解吸温度分别达到837 K和660 K。结果预示锑烯是一种良好的铀、钍吸附

材料，在海水提铀等领域具有潜在应用。
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Abstract  [Background] The extraction of uranium (U) and its alternative resources, such as thorium (Th) and 

plutonium (Pu), from seawater is essential to address the scarcity of terrestrial U resources. The development of a 

separation material with high adsorption properties is the key to solving this problem. [Purpose] This study aims to 

reveal the adsorption behavior of actinides (U, Th, and Pu) on the surface of a two-dimensional metal material, 

antimonene. [Methods] The Hubbard U values, Ueff, were determined for the on-site Coulomb interactions of 5f 
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electrons of U and Pu atoms using the linear response method. Furthermore, the adsorption energy, adsorption 

configuration, electronic structures, charge transfer, and highest occupied molecular orbital wavefunction of a U, Th, 

or Pu atom adsorbed on the surface of monolayer antimonene were analyzed using the DFT+U approximation. The 

variation of the adsorption rate with temperature was further calculated by the equilibrium adsorption rate equation. 

[Results] The calculated Ueff values of U and Pu atoms are 2.24 eV and 2.84 eV, respectively. The Pu atom is 

energetically unfavorable to be adsorbed on antimonene (with a negative adsorption energy for each adsorption site), 

whereas the U and Th atoms exhibit strong chemical adsorption on its surface. Antimonene also offers abundant 

surficial stable adsorption sites for the U and Th adatoms. The most energetically stable sites for the U and Th 

adatoms are the B (Bridge)-H (Hollow) site and H (Hollow) site, with adsorption energies of 4.40 eV and 3.62 eV, 

respectively. The impurity states are generated in the band gap of antimonene upon the adsorption of the U or Th 

atom, and the strong p-d coupling between the U or Th adatom and antimonene in the impurity states contributes to 

the strong adsorption of the adatoms. The desorption temperatures of U and Th on the surface of antimonene reach 

837 K and 660 K, respectively. [Conclusions] The results indicate that antimonene is an excellent two-dimensional 

adsorbent material for U and Th and has potential for several applications such as in the extraction of actinides from 

seawater.
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核能由于其极高的能量密度和无温室气体排放

等优点，被认为是化石能源的最佳替代品之一［1］。

铀（U）是使用最广泛的传统核燃料，主要通过矿产

开采获得。然而长期以来我国被认为是贫铀国，目

前我国已探明的陆地铀矿资源非常有限，寻找新的

铀资源或者替代品是解决我国乃至世界铀资源困境

的必然选择。海水中的铀是陆地上可开采的铀总量

的 1 000倍，约 45亿吨［2‒3］，而钍（Th）和钚（Pu）作为

铀的替代品，也同时存在于海水中，因此从海水中提

取［4］铀、钍、钚可以作为解决铀资源困境的重要方案

之一。然而，较低的浓度（其中铀浓度约3.3×10−9）以

及复杂的组成使得从海水中高效回收铀、钍、钚非常

具有挑战性［5］，寻找高吸附性能材料是解决这一问

题的关键。得益于极大的比表面积、丰富的活性位

点、高孔隙率、低密度以及易功能化等特性，二维材

料诸如石墨烯及其衍生物［6‒7］、二维过渡金属碳化物

或碳氮化物（MXenes）［8‒9］、金属有机骨架（Metal 

Organic Frameworks，MOFs）［10］ 和 黑 磷（Black 

Phosphorus，BP）［11］已开始被研究作为可能的新型吸

附剂提取铀或其他锕系元素。

锑烯是一种与黑磷同属、具有褶皱蜂窝状原子

结构的氮族单质二维金属材料，其最稳定相为菱方

相（rhombohedral or β-Sb）。自曾海波等［12］首次通过

外延生长法制备出单原子层锑烯以来，锑烯因其独

特的电子和光学性质以及良好的环境稳定性而受到

人们的广泛关注。当锑烯的原子层数从少层减小到

单层时，发生金属到间接带隙半导体（2.28 eV）的转

变［13］；而对于单层锑烯，可通过施加双轴应力［13‒14］或

引入点缺陷［15］实现间接带隙向直接带隙的转变和带

隙大小的调控。同时，锑烯具有较高的载流子迁移

率（电子和空穴载流子迁移率分别为 150 和

510 cm2·V−1·s−1）［16］、优异的光学响应［17‒19］和非线性吸

收特性［20］、由非磁性吸附原子诱导产生的 sp电子高

温铁磁性［21］，以及比石墨烯（在 300 K 时为 2 000~

5 000 W·m−1·K−1）小得多的晶格热导率（在 300 K时

为15.1 W·m−1·K−1）［22‒23］和超常的热电性能［24］，因此在

众多领域有着广阔的应用前景［25‒26］。

进一步的理论研究发现，锑烯非局域的5s和5p

电子轨道形成表面悬挂键或激活键，因此相比于目

前广泛关注的石墨烯，锑烯具有更高的表面亲和力

和轨道杂化能力。计算发现锑烯对非金属（H、B、C、

N、O、F）、碱金属（Li、Na、K）、碱土金属（Be、Mg、Ca）

和 3d过渡金属（Sc、Ti、Co、Ni）［15，27］等原子表现出较

强的化学吸附作用，然而关于锑烯对锕系元素吸附

性能的研究尚未有报道。本文采用线性响应方法对

锕系元素（U、Th、Pu）的哈伯德U值进行拟合，采用

哈 伯 德 U 值 修 正 的 密 度 泛 函 理 论（Density 

Functional Theory，DFT）计算方法（即DFT+U方法）

模拟锑烯对U、Th、Pu原子的吸附行为，揭示其吸附

机理，为锑烯及其他二维材料在海水提铀等领域中

的应用提供理论依据。

1  计算方法 

本研究采用基于DFT的VASP软件包［28‒29］进行

计 算 ，交 换 关 联 泛 函 采 用 PBE（Perdew-Burke-

Ernzerhof）形 式 的 广 义 梯 度 近 似（Generalized 

Gradient Approximation，GGA）［30］，离子实与电子的

相 互 作 用 通 过 投 影 缀 加 平 面 波（Projected 
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electrons of U and Pu atoms using the linear response method. Furthermore, the adsorption energy, adsorption 

configuration, electronic structures, charge transfer, and highest occupied molecular orbital wavefunction of a U, Th, 

or Pu atom adsorbed on the surface of monolayer antimonene were analyzed using the DFT+U approximation. The 

variation of the adsorption rate with temperature was further calculated by the equilibrium adsorption rate equation. 

[Results] The calculated Ueff values of U and Pu atoms are 2.24 eV and 2.84 eV, respectively. The Pu atom is 

energetically unfavorable to be adsorbed on antimonene (with a negative adsorption energy for each adsorption site), 

whereas the U and Th atoms exhibit strong chemical adsorption on its surface. Antimonene also offers abundant 

surficial stable adsorption sites for the U and Th adatoms. The most energetically stable sites for the U and Th 

adatoms are the B (Bridge)-H (Hollow) site and H (Hollow) site, with adsorption energies of 4.40 eV and 3.62 eV, 

respectively. The impurity states are generated in the band gap of antimonene upon the adsorption of the U or Th 

atom, and the strong p-d coupling between the U or Th adatom and antimonene in the impurity states contributes to 

the strong adsorption of the adatoms. The desorption temperatures of U and Th on the surface of antimonene reach 

837 K and 660 K, respectively. [Conclusions] The results indicate that antimonene is an excellent two-dimensional 

adsorbent material for U and Th and has potential for several applications such as in the extraction of actinides from 

seawater.
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Augmented Wave，PAW）［31］赝势来描述，利用optPBE

方法解释范德华（van der Waals，vdW）相互作用的影

响［32‒33］，并使用Grimme的零阻尼DFT-D3方法进行

范德华校正。计算考虑的铀、钍、钚、锑原子的价电

子 排 布 分 别 为 6s26p65f26d27s2、6s26p65f16d17s2、

6s26p65f46d27s2、5s24d105p3（分别包含 14、12、16、15个

价电子）。然而，传统的DFT方法低估了锕系元素

5f 电 子 的 强 格 点 库 仑 斥 力（On-site Coulomb 

Repulsion），导致计算结果与实验结果存在较大偏

差。为了克服传统DFT方法的缺点，发展了DFT+U

方法，采用有效的哈伯德U值（Hubbard-U or Ueff）修

正不同 f电子的强库仑作用。对于锕系元素，目前

并没有一个普遍接受的U值能够解释所有的实验结

果［34］。因此，针对锑烯吸附锕系元素的特定体系，有

必要对锕系元素的U值重新进行评估。本文采用线

性响应法［35］对锕系元素的U值进行了估算，如下：

Ueff ≈ ( )∂N SCF
I∂VI

− 1

− ( )∂N NSCF
I∂VI

− 1

= χ− 1 − χ0
− 1 (1)

式中：∂N SCF
I 和∂N NSCF

I 分别指自洽和非自洽计算时铀

或钍原子的5f轨道电子占据数的变化量，∂VI指外加

的哈伯德U值的扰动变化量。

海水中的铀一般以铀酰离子与碳酸根、氢氧根

等络合的形式、或以单独铀酰离子的形式存在，然

而，作为新型二维材料锑烯表面锕系元素吸附性能

的一个初步理论研究，考虑到铀酰离子及其络合物

模型体系在本研究计算方法中的复杂性，本研究对

铀酰离子模型进行简化，计算了铀、钍、钚原子在锑

烯表面的吸附行为。Wang 等［8］关于铀原子在

MXene 表面吸附的第一原理计算很好地解释了

MXene 对铀酰离子具有较强吸附能力的实验结

果［9］，在一定程度上证明了该简化模型的可行性。

在周期边界条件下，采用菱方相单层锑烯的 5×5×1

超胞（含 50个锑原子）作为单个锕系元素原子的吸

附基底，使锑烯单层位于超胞的 xy平面，在 z方向上

取 20 Å的真空层模拟单层锑烯表面并避免周期性

边界引起的层与层之间相互作用。图 1（a）和（b）展

示了锑烯的原子构型及其表面可能的 4 个吸附位

点：桥位（Bridge site，B位），即 Sb-Sb键中心的正上

方；孔位（Hollow site，H位），即 Sb原子六边形中心

正上方；顶位（Top site，T位），即褶皱顶部Sb原子的

正上方；谷位（Valley site，V位），即褶皱底部Sb原子

的正上方。利用共轭梯度法优化原子位置，且结构

弛豫的能量以及力的收敛阈值分别设置为 10−6 eV

和 0.01 eV·Å−1。在 300~600 eV能量范围内，对结构

弛豫和自洽计算的平面波基组展开的平面波截断能

进 行 收 敛 性 测 试 ，发 现 截 断 能 设 置 为

ℏ2 || k + G
2
/2m = 500 eV 时能够达到一个满意的收

敛性结果，且足够大以消除结构弛豫期间 Pulay 

Stress引起的误差影响。采用高斯型费米能级涂抹

法，涂抹宽度为0.1 eV。布里渊区［36］k空间采样点采

用 Monkhorst-Pack 方案［37］，网格点设置为 3×3×1。

尽管自旋极化（或磁性）和自旋轨道耦合效应在

铀［38］、钍［39］、钚［40］体系中具有不同的特征，对电子结

构的贡献大小不一，本研究考虑到 f轨道电子的内

禀属性，并为了保持计算方法的一致性和更贴合实

际，对所有体系的电子结构计算均同时考虑自旋极

化以及自旋轨道耦合效应。

铀、钍、钚原子在锑烯表面的吸附能［41-43］（Eads）计

算公式如下：

Eads = Esub + Ead − Ead/sub (2)

式中：Esub指吸附前基底（锑烯）的能量；Ead指吸附前

单个孤立吸附原子的能量；Ead/sub指吸附原子与基底

形成稳定系统的总能。Eads值越大，代表所形成的吸

附结构越稳定。根据统计热力学理论，锕系元素在

单层锑烯表面达到吸附平衡时的吸附率 θ ［44］表

示为：

θ =
1

1 +
1
n ( )2πmKbT

h2

3 2

e
− Eads

KbT

(3)

式中：n指体系中锕系元素的密度；m指锕系元素的

相对原子质量；Kb指玻尔兹曼常数；h 指普朗克常

数；T指吸附时的环境温度。根据式（3），吸附率θ由

温度 T和吸附能Eads两个变量决定，其中Eads可由式

（2）通过计算得到。

2  结果和讨论 

2.1　 U值的确定　

本文利用线性响应方法［35］对超胞体系中锕系元

图1　单层锑烯超胞(5×5×1)的原子结构以及单个锕系原子4
个可能的吸附位点(B位、H位、T位、V位)

(a) 俯视图，(b) 侧视图
Fig.1　Atomic structure of the 5×5×1 antimonene supercell 
and four possible adsorption sites (B, H, T, and V sites) of an 

actinide adatom    (a) Top view, (b) Side view
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素的哈伯德U值进行了估算，格点库仑项（U）与交

换 项（J）将 合 并 为 一 个 有 效 的 U 参 数［45］

（Ueff = U − J），以解释锕系元素 5f轨道上的交换关

联误差。而在所研究的三种锕系元素铀、钍、钚中，

钍元素的5f轨道电子仅有1个，同时衬底锑原子的 f

轨道为空轨道，且一般不存在最外层的 f轨道跃迁，

因此，单个钍吸附原子的5f电子以及与衬底Sb原子

间一般不会产生 f电子之间的强库伦作用［46］，不需

要加U值进行修正。而对于铀和钚元素，则对体系

中铀原子和钚原子5f能级上的势进行扰动，并拟合

得到线性响应函数。图 2（a）和（b）分别显示了铀原

子和钚原子的 5f能级电子数随扰动势位移V的变

化，其中，蓝线和红线分别对应一系列扰动后线性拟

合 得 到 的 非 自 洽 场（Non-self-consistent Field，

NSCF）裸响应函数和自洽场（Self-consistent Field，

SCF）响应函数。

根据式（1），图2（a）中铀元素的非自洽响应和自

洽响应计算5f轨道电荷数的拟合直线斜率 χ0和 χ分

别为 1.812和 0.358，则铀元素吸附于锑烯超胞表面

的有效相互作用参数 Ueff 值为 Ueff = χ− 1 − χ0
− 1 =

2.24 eV，这与Lu等［47］测试的与实验结果吻合较好的

U 值（Ueff = 2.0 eV）以及其他使用的 U 值［38，48］相接

近。图 2（b）中钚元素的非自洽响应和自洽响应计

算 5f 轨道电荷数的拟合直线斜率 χ0 和 χ分别为

3.149和 0.317，则钚元素吸附于锑烯超胞表面的有

效相互作用参数Ueff 值为 2.84 eV。所得的Ueff值将

用于吸附与电子结构的DFT+U计算。

2.2　 吸附特征　

为检查吸附构型的稳定性，利用式（2）计算了单

个铀、钍、或钚原子在单层锑烯表面的Eads。三种锕

系元素的初始位置设为B、H、T或V位，距离单层锑

烯表面约 1.8 Å的高度进行优化。结构优化后单个

铀、钍或钚原子在锑烯表面的Eads、吸附原子与锑烯

之间的Bader电荷转移量（∆ρ）、吸附原子与锑原子

之间的最小键长（dA-Sb），以及吸附高度（h，指吸附原

子与锑烯褶皱顶部Sb原子层面之间的垂直距离）结

果如表1所示。结果表明：铀、钍原子在锑烯表面不

同位点的Eads均为正，表明它们能够稳定吸附于单层

锑烯表面，且均属于较强的化学吸附。对于铀原子

而言，其吸附在单层锑烯表面不同吸附位点的弛豫

结构如图3（a）~（d）所示，其中铀原子吸附在锑烯表

面B位的弛豫后位置向V位偏移，使得其能量上最

稳定吸附位点为B位——V位的连线之间（见图 3

（a）），此时Eads高达4.40 eV，dA-Sb为3.09 Å，吸附高度

h为 1.89 Å；同时锑烯结构发生了微小形变，靠近铀

原子的Sb-Sb键的键长减小至2.88 Å（本研究中初始

锑烯优化后的Sb-Sb键长为 2.90 Å，与Wang等计算

的锑烯键长 2.89 Å基本一致［49］）。铀原子吸附在H

位、T位和V位弛豫后均未发生偏移，吸附能分别为

3.80 eV、3.44 eV和3.64 eV，表明铀原子在这些位点

也能稳定吸附，锑烯能为铀原子提供丰富的表面活

性吸附位点。对于钍原子，其吸附在单层锑烯表面

不同吸附位点的弛豫结构如图3（e）~（h）所示，其中

钍原子吸附在锑烯表面B位的弛豫后稳定位置同样

向V位偏移（Eads为 3.47 eV），而吸附在H位、T位和

V 位的钍原子弛豫后均未发生偏移（Eads 分别为

3.62 eV、2.43 eV、和 3.47 eV），表明钍原子在这些位

点也能稳定吸附，锑烯能为钍原子提供丰富的表面

活性吸附位点。与铀原子不同的是，H位吸附的钍

原子最为稳定（见图 3（f）），此时 Eads高达 3.62 eV，

dA-Sb为3.02 Å，h为1.50 Å；锑烯结构也发生了微小形

变，靠近钍原子的Sb-Sb键的键长增大至3.43 Å。然

而，钚原子在单层锑烯表面所有吸附位点的Eads均为

负，因此从能量角度判断钚原子难以在锑烯表面形

成稳定的吸附构型。根据Bader电荷分析［50］，两种

图2　锑烯吸附锕系元素体系中(a)铀原子或(b)钚原子的5f电子数关于扰动势移V的响应函数
Fig.2　Number of 5f electrons of a U (a) or Pu (b) atom as a function of potential shift V, in a system of antimonene adsorbed 

with an actinide atom
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稳定吸附的锕系元素（铀和钍）都向锑烯基底提供电

荷，且电荷转移量较大，均接近或超过1 e，表明铀和

钍与基底锑烯的结合作用较强，因此锑烯可作为铀

和钍的潜在吸附载体，用于海水中铀、钍提取等

领域。

2.3　 电子结构分析　

为了解释锕系元素在锑烯材料表面的吸附特

征，计算了锑烯吸附单个铀或钍原子的电子结构。

铀或钍原子吸附在锑烯表面的总态密度（Total 

Density of States，TDOS）和元素轨道投影态密度

（Projected Density of States，PDOS）如图 4 所示。

Zhang等［13］在2015年报道了单层锑烯是一种带隙为

2.28 eV 的间接带隙半导体。然而，从图 4（a）中的

TDOS可以看出，铀在锑烯表面的B位稳定吸附后，

锑烯的带隙中出现明显的杂质态并具有约0.4 eV的

展宽。铀原子没有改变体系的半导体性质，费米能

位于杂质能级与导带底之间，但带隙减小至

0.27 eV。对于钍原子吸附在H位的情况，如图4（b）

中的TDOS所示，带隙中的杂质态穿越费米能级，使

吸附体系转变成金属性质。同时从图4（a）中锑和铀

的PDOS可知，在费米能级以下−0.4~0 eV的最高杂

质占据态位置，锑原子的p轨道和铀原子的d轨道都

具有明显的PDOS峰，表明锑烯与铀吸附原子形成

了较强的 p-d轨道杂化态［51］，使铀具有较大的 Eads。

同样，如图4（b）锑和钍的PDOS所示，在费米能级以

下的−0.4~0 eV的最高杂质占据态位置，锑原子的 p

轨道和钍原子的d轨道也都具有明显的PDOS峰，因

此也产生了明显的 p-d耦合，但其耦合程度略小于

铀原子，这可能是钍原子的 Eads较铀原子 Eads小的

原因。

为理解铀和钍原子吸附在锑烯表面的 p-d耦合

来源，计算了 Gamma 点处最高占据分子轨道

（Highest Occupied Molecular Orbital，HOMO）波函

数等值面图。铀原子吸附在B位时，其HOMO如图

5（a）所示，铀原子周围表现为电子富集区域，使得其

原本“纺锤+圆环”状的 dz2轨道角度分布图变得膨

胀。铀原子的3个最近邻锑原子则表现为电子贫乏

表1　单个锕系元素原子(铀、钍、或钚)吸附在锑烯表面不同位点的吸附能Eads (eV)、吸附原子与锑烯之间的电荷转移∆ρ (e)、
吸附原子与锑原子之间的最小键长dA-Sb (Å)以及吸附高度h (Å)

Table 1　Calculated values for an Actinide atom (U, Th, or Pu) adsorbed at different sites of the surface of antimonene: the 
adsorption energy (Eads, in eV), the charge transfer between the adatom and antimonene (∆ρ, in e), the smallest bond length of 

the adatom and Sb atom (dA-Sb, in Å), and the adsorption height of the adatoms from antimonene (h, in Å)

U

Th

Pu

B site

Eads 
/ eV

4.40

3.47

−0.33

∆ρ 
/ e

−0.88

−0.91

—

dA-Sb 
/ Å

3.09

3.03

3.04

h 
/ Å

1.89

1.83

0.06

H site

Eads 
/ eV

3.80

3.62

−0.45

∆ρ 
/ e

−1.03

−1.14

—

dA-Sb 
/ Å

3.06

3.02

3.14

h 
/ Å

1.63

1.50

1.82

T site

Eads 
/ eV

3.44

2.43

−1.23

∆ρ 
/ e

−0.75

−0.55

—

dA-Sb 
/ Å

3.07

2.99

3.56

h 
/ Å

2.21

2.20

2.80

V site

Eads 
/ eV

3.64

3.47

−0.92

∆ρ 
/ e

−0.92

−0.88

—

dA-Sb 
/ Å

3.10

3.02

3.15

h 
/ Å

1.95

1.80

2.01

图3　铀原子(a~d)和钍原子(e~f)分别吸附在锑烯表面B位(a, e)、H位(b, f)、T位(c, g)、或V位(d, h)位的吸附构型的俯视图和侧
视图

Fig.3　Top and side views of the adsorption structures of a uranium (a~d) or thorium (e~f) atom adsorbed on the surface of 
antimonene at the B (a, e), H (b, f), T (c, g), or V (d, h) sites
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区，其哑铃状的p轨道角度分布图变为球形，而次近

邻锑原子的p轨道形状保留较完好，因此，可推断费

米能附近的p-d耦合主要来源于铀原子的d轨道与3

个最近邻锑原子的p轨道之间的电荷转移。钍原子

吸附在H位时，其HOMO如图 5（b）所示，钍原子处

dz2轨道的形状保留较为完好，但总体表现为电子贫

乏区，同时一个最近邻锑原子（Sb1）处为富电子区

域，其 p轨道发生变形，因此，可推断费米能附近的

p-d耦合也主要来自于钍原子的 d轨道与最近邻锑

原子的p轨道之间的电荷转移。

图4　单个铀原子(a)或钍原子(b)吸附在锑烯表面的总态密度以及投影态密度图
Fig.4　TDOS and PDOS of a single U (a) or Th (b) atom adsorbed on antimonene

图5　锑烯吸附铀原子(a)或钍原子(b)后的最高占据分子轨道波函数等值面的俯视图和侧视图
（黄色和青色分别代表电子富集区和电子贫乏区，彩图见网络版）

等值面分别取(a) 1.6 × 10−6 e·Å−3和(b) 4 × 10−7 e·Å−3

Fig.5　Top and side views of wavefunction isosurfaces of HOMO for a U (a) or Th (b) atom adsorbed on antimonene
(The yellow and cyan patterns denote the electron-rich and electron-depleted regions, respectively, color online)

The isosurface values for (a) and (b) are set by 1.6 × 10−6 e·Å−3 and 4.0 × 10−7 e·Å−3, respectively
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2.4　 吸附率　

对锕系铀、钍原子在锑烯表面的平衡吸附率（θ）

进行了计算。图6给出了铀、钍原子的θ值随环境温

度（T）的变化。根据海水中锕系元素的浓度（约3.3×

10−9 ［5］），取锕系元素的密度 n = 8.35×1018 m−3。随着

环境温度T升高，铀、钍原子的 θ值分别在 708 K和

612 K开始呈急剧的指数衰减，表明铀、钍原子在此

温度开始发生快速解吸过程。铀、钍原子的 θ-T曲

线在急剧衰减段都存在一个拐点，在拐点处吸附速

率方程式（3）对T的二阶导数为零，该拐点所对应的

温度定义为临界温度Tc，即锕系元素在单层锑烯表

面发生吸附到解吸的转变温度（即接近于 θ = 0.5时

对应的T值）。当T ≤ Tc时，锕系元素几乎被锑烯完

全吸附，当T > Tc时，大部分锕系元素会从锑烯表面

释放。因此，选择一个合适的温度有助于提高锕系

元素在锑烯表面的吸附率。当锕系元素密度 n = 

8.35×1018 m−3时，铀、钍原子吸附在单层锑烯表面的

临界温度Tc分别达到837 K和660 K，能够满足在海

水提铀等实际场景中对吸附材料Tc值的要求。

3  结语 

通过第一性原理计算研究了锕系元素（铀、钍、

钚）在锑烯单原子层表面的吸附性能。利用线性响

应的方法拟合得到铀、钍原子的有效哈伯德U值分

别为 2.24 eV和 2.83 eV，并采用DFT+U计算获得了

铀、钍、钚原子在锑烯表面的最佳吸附位点与吸附

能，结果表明：单层锑烯难以实现钚原子的稳定吸

附，而对铀、钍原子具有较强的化学吸附效果。锑烯

能为铀和钍原子提供丰富的表面活性吸附位点，这

些位点的吸附能位于 2.43 eV和 4.40 eV之间，其中

铀原子在桥位——孔位之间最稳定，而钍原子在孔

位最稳定，两者的吸附能分别为4.40 eV和3.62 eV。

对吸附系统的电子结构进行了Bader电荷、DOS以

及轨道波函数分析，发现铀、钍原子的d轨道与最近

邻锑原子之间发生电荷转移，形成较强的p-d耦合，

使得单层锑烯对铀、钍原子具有稳定吸附。通过吸

附速率方程得出铀、钍原子在单层锑烯表面的吸附-

解吸转变温度分别为 837 K和 660 K。本研究揭示

了锑烯表面锕系元素的吸附特征，为开辟锑烯及其

他二维材料在锕系元素分离提取（如海水提铀）等领

域中的应用提供了理论基础。
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