
 

MoS2/八面体 Fe3O4 复合界面催化电化学
海水提铀的性能与机理研究
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摘要：电化学海水提铀是一种可持续补充核燃料的有效策略，但由于海洋中铀的浓度极低 （铀质量分数为

3.3×10−9）与复杂的环境干扰，高活性电催化剂的合理设计仍然是一个挑战。本工作提出界面键合策略，通过

简单水热法制备 MoS2/八面体 Fe3O4 复合材料，通过 X射线光电子能谱（XPS）、高分辨透射电镜（HRTEM）等一

系列表征，表明成功将八面体 Fe3O4 的{2 2 2}晶面与 MoS2 的{0 0 2}晶面进行键合。在模拟溶液中，经过 7 h的

电化学提取，铀提取效率可以达到 96%。同时，共存离子下的铀提取实验结果表明，MoS2/Fe3O4 对铀具有良好

的选择性和对共存离子的抗干扰性。在 10 L天然海水中进行电化学提取，提取到 27.2 μg的铀，提取容量为

5.44 mg/g。通过对催化剂与提铀性能之间构效关系的研究，验证了界面键合面向电化学海水提铀的可行性。

机理探究揭示了界面键合策略对降低 Fe3O4 的电荷转移电阻、提高电子在界面处的转移速率与 Fe3O4 的循环

稳定性的促进作用，对电化学海水提铀的催化剂设计与开发提供了思路。
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Performance and Mechanism of MoS2/Octahedral Fe3O4 Composite
Interface Catalytic Electrochemical Seawater Extraction of Uranium
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Abstract:  Extracting  uranium  from  seawater  is  an  effective  strategy  for  sustainable  nuclear  fuel
supplementation. Uranium in seawater mainly exists in the form of hexavalent uranyl(U(Ⅵ)), although the
total  amount  is  large,  the  mass  fraction  of  U(Ⅵ)  is  only  3.3×10−9,  and  many  metal  ions  coexist  with
uranium.  Extracting  uranium  from  seawater  is  extremely  challenging.  Electrochemical  seawater  uranium
extraction  has  become  an  emerging  method  for  seawater  uranium  extraction  due  to  its  advantages  over
physical and chemical adsorption processes, such as fast reaction rate, strong anti-interference ability, and
simple  desorption.  However,  due  to  the  lack  of  research  on  the  structure-activity  relationship  between
catalysts and uranium extraction performance, the rational design of highly active electrocatalysts remains a
challenge. In this work, we proposed an interface bonding strategy by using a simple hydrothermal method
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to bond the {2 2 2} fact of octahedral Fe3O4 to the {0 0 2} fact of MoS2.  This significantly improves the
electron transfer rate at the interface and the cycling stability of Fe3O4, verifying the feasibility of interface
bonding  for  the  electrochemical  extraction  of  uranium  from  seawater.  After  7  hours  of  electrochemical
extraction  in  a  simulated  solution,  the  extraction  efficiency  of  uranium  can  reach  96%.  Meanwhile,  the
experimental results of coexisting ion extraction of uranium indicated that MoS2/Fe3O4 has good selectivity
for  uranium  and  anti-interference  ability  against  coexisting  ions.  Electrochemical  extraction  is  also
performed in 10 L natural seawater with a yield of 27.2 μg. The extraction amount of uranium is 5.44 mg/g.
A  series  of  characterizations  such  as  XPS  and  HRTEM,  show  that  Fe3O4  is  dispersed  on  the  surface  of
MoS2  and  effectively  bound  through  interfacial  interactions.  This  dispersion  effectively  solves  the
aggregation problem of Fe3O4, and the stability of MoS2 structure ensures the cycling stability of Fe3O4. By
combining the MoS2 and Fe3O4 at  the interface,  an efficient  electron transfer channel can be constructed,
accelerating electron transfer and achieving the goal of simultaneously improving the selectivity, stability,
and electron transfer rate of the catalyst. Therefore, the interfacial regulation strategy proposed in this work
utilizes the synergistic effects of different components in the composite material to achieve stability and the
cyclicity of the catalyst in seawater uranium extraction. At the same time, the interface control strategy will
also  provide  a  feasible  solution  for  achieving  efficient  reduction  and  extraction  of  uranyl  in  a  series  of
complex environments such as seawater. And the electron transfer path and the species change of uranium
during catalytic reduction need to be further explored in the mechanism analysis in this work.
Key words:  electrochemistry； uranium extraction from seawater； interface

核能由于其能量密度高及绿色环保而倍受关

注。但是作为核电的主要燃料，随着清洁核能的

快速发展，铀资源的需求也不断增加。新版红皮

书预测到 2040 年的全球核电装机容量最高将达

到 6.77 亿千瓦，年度铀需求为 10.83 万吨铀，现已

探明的 760 万吨铀储量将在一个世纪内耗尽 [1-2]。

因此，迫切需要开拓新的铀资源供应。据统计，

海洋中的铀储量高达 45 亿吨，远远多于陆地铀资

源，并且从海水中提取铀比陆地开采对环境的负

面影响更小，因此海水提铀具有相当大的潜力 [3-5]。

然而，海水的高盐环境和复杂的成分为海水提铀

工作增加了难度 [6]。目前面向海水提铀的方法主

要以吸附法为主，对于传统的吸附法而言，吸附

剂仍有其固有局限性，如选择性差、吸附位点容

易被干扰离子占据及动力学缓慢等 [7-8]。而新兴的

电化学方法，通过施加外部电场，实现对离子的

牵引移动，具有动力学迅速、提取容量大等特点。

但是该方法要求对电极催化剂进行合理的设计。

对于电化学海水提铀而言，电极材料的催化

性能与配位作用调控和还原作用调控相关，但目

前的研究主要集中在电极材料对铀酰的配位作

用调控 [ 9 ]。如山东大学王志宁团队 [ 1 0 ] 通过在

Fe3O4@TiO2 表面修饰偕胺肟的功能化基团，实现

了对铀酰的选择性配位。除配位作用外，电极材

料的还原作用调控也影响着铀的电化学分离效

率。如王祥科团队 [11] 设计了碳氮掺杂的空心胶

囊结构（ In-Nx-C），提高了电子的质量，加快了电

子的转移速率，在天然海水中，24 h 铀提取容量高

达 6.35 mg/g。再如，竹文坤团队 [12] 通过在金属铜

纳米颗粒中同时引入了间隙硼原子和表面磷酸

盐离子（B∶Cu-PO4），实现了整个材料的分层电荷

分离，最终从 10 L 真实海水中提取 24.9 μg 铀，达

到从海水中高效电化学分离铀的目的。但到目

前为止，构筑对铀酰具备强配位作用与还原作用

的电极材料，并将其应用于真实海水中的电化学

提铀领域还鲜有报道 [13]。针对这一难题，界面协

同作用是同时提升催化剂的选择性、稳定性与电

子的转移速率的有效举措。Fe3O4 因其成本低、

毒性低、易于分离等特点而受到广泛关注，在还

原铀方面具有足够的配位表面基团暴露（丰富的

Fe2+位点），可以与氧阴离子相互作用，有助于 U（Ⅵ）

的还原，研究已有相关报道 [14-15]。但 Fe3O4 自身易

发生团聚，阻碍了电子传递，导致催化性能变差，

使 Fe3O4 对铀还原响应有限。因此，选择合适的

基材实现对 Fe3O4 的高效分散，可达到提高催化

还原能力的目的 [16]。MoS2 是典型的二维过渡金

属二卤代化物材料，通常比金属氧化物具有较低

的电荷转移电阻，同时利用 MoS2 具有较大的比
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表面积和丰富的表面基团的特点，可作为催化基

材有效提高对铀酰的吸附和选择 [17]。此外 MoS2

的结构十分稳定，不溶于水、稀酸、浓硫酸，以及

其他碱、有机溶剂中，对于海水复杂环境体系下

铀的提取具有一定的优势 [18]。但是由于层间范德

华力和高表面能，MoS2 纳米片易于积聚，因此导

致仅在边缘的活性位点可用于反应，大大减少了

活性位点的暴露，限制了MoS2 对铀酰催化还原的

活性 [19]。因此，将 Fe3O4 分散在 MoS2 表面，通过

界面键合作用有效地将 Fe3O4 束缚在 MoS2 上 ，

不仅有效解决了 Fe3O4 自身表面结合能较高易发

生聚集的问题，同时利用 MoS2 结构的稳定性特

点促进了 Fe3O4 的循环稳定性。将二者进行复

合，通过界面的键合，可以有效地构建高效电子

传输通道，加快电子的转移，达到同时提升催化

剂的选择性、稳定性与电子的转移速率的目的。

因此，本工作提出催化剂界面调控思路，利用复

合材料中不同组分的协同作用，使电催化反应的

中间体具有高效的电子转移效率和适当的结合

能 [15， 20-21]，提高催化剂在海水提铀方面的稳定性

与循环性，同时界面调控策略还将对实现海水等

一系列复杂环境下铀酰的高效还原提取提供可

行的解决思路。 

1   实验部分
 

1.1    材料与仪器

六水三氯化铁（纯度 99%）、七水硫酸亚铁（纯

度 99%）、硝酸钾（纯度 99%）、硫脲（纯度 99%）、

四水钼酸铵（纯度 99%）、氢氧化钠（纯度 98%）、

乙二醇（纯度 99.7%）、氯乙酸（纯度 99.5%）、无水

乙醇（纯度 99.7%）、无水硫酸钠（纯度 99%）、无水

乙酸钠（纯度 99%）、七水硫酸锌（纯度 99.5）、一

水硫酸锰（纯度 99%）、六水硫酸镍（纯度 98.5%）、

七水硫酸钴 （纯度 99.5%） 、五水硫酸铜 （纯度

99%）、二水偏钒酸钠（纯度 99%），分析纯，成都市

克隆化学品有限公司 ；六水合硝酸铀酰 （纯度

99%），上海麦克林生化科技有限公司；偶氮胂Ⅲ，

格玛奥德里奇（上海）贸易有限公司。

透射电子显微镜（TEM ）和高分辨透射电镜

（HRTEM）采用场发射高分辨透射电子显微镜

（FEI Tecnai F20, 美国 FEI），加速电压为 200 kV。

扫描电子显微镜（SEM）使用场发射扫描电子显微

镜（ZEISS Sigma 300, 德国蔡司）进行。采用 X 射

线光电子能谱（XPS, Thermo Scientific K-Ala, 美国

赛默飞）分析材料的电子结构。通过 X 射线衍射

仪使用 X 射线衍射（XRD, Rigaku Ultima IV, 日本

理学Rigaku）图谱来记录材料的晶体结构。用UV-5 800

分光光度计（Metash, 上海元析仪器有限公司）在

380~700 nm 的光谱区域记录紫外 -可见光谱。采

用电感耦合等离子体发射光谱仪（ ICP, Agilent 公

司）检测液体中离子浓度。 

1.2    MoS2 的合成

MoS2 纳米片的合成参照文献 [18]，将 1.164 g

四水合钼酸铵和 2.284 g硫脲溶于 40 mL去离子水

中。然后将上述混合物进行机械搅拌，直至得到

均匀的溶液。将得到的溶液转移到 50 mL 聚四氟

乙烯内衬的高压反应釜中，在 200 ℃ 的烘箱中放

置 20 h。冷却至室温后，将所得产物离心并用去

离子水和无水乙醇洗涤。将黑色产物置于真空

干燥箱中进行干燥。 

1.3    MoS2/Fe3O4 的合成

纳米八面体 Fe3O4 参照本团队以往报道[22] 方法

制备。在此基础上，改进了 MoS2/Fe3O4 的合成方

法。将 4 mmol六水合三氯化铁、20 mmol NaOH和

制备的MoS2 纳米片溶于 40 mL乙二醇中，搅拌 2 h。

然后将上述混合物转移到聚四氟乙烯内衬的高

压反应釜中，在 200 ℃ 烘箱中放置 10 h。所得黑色

产物经洗涤、干燥，得到的黑色产物为MoS2/Fe3O4。 

1.4    电化学测试

所有电化学测试均在 CHI660 电化学工作站

（上海辰华有限公司）上进行，以 Pt 丝为对电极，

Ag/AgCl 为参比电极。以 100 mL 0.5 mol/L Na2SO4

为电解液，模拟溶液中铀的质量浓度为 8 mg/L 进

行对应的性能测试。并按照天然海水中干扰离

子（Zn2+、Cu2+、V5+、Co2+、Ni2+和 Mn2+）和 U（Ⅵ）浓

度的比例，在电解液中加入干扰离子进行选择性

测试。在真实海水中掺入 8 mg/L 的铀进行加标

海水中的性能测试。

阴极制备：将 5 mg MoS2/Fe3O4 复合材料和 3 mg

炭黑溶于 2 mL 无水乙醇中，加入 30 μL Nafion 溶

液，制成均匀分散液。将上述制备的混合物均匀

涂刷在碳纸上得到工作电极。 

2   结果与讨论
 

2.1    结构表征

对初始的 MoS2 纳米片进行了形貌表征，结果
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示于图 1。如图 1（a）和图 1（b）所示，MoS2 为薄片

堆积状，片状结构具有相对大的比表面积和较多

的活性位点，能够形成 Fe3O4 的界面结合条件。

图 1（ c）为 MoS 2 的 HRTEM 照片 ，其晶面间距

为 0.66 nm，对应于 MoS2 的{0 0 2}晶面 [23-24]。然

后，采用水热法合成了 MoS2/Fe3O4，在 MoS2/Fe3O4

的 SEM 和 TEM 图 像 中 （ 图 1 （ d—e ） ） ， 发 现

MoS2 纳米片中含有八面体形状的 Fe3O4 纳米颗粒。

图 1（ f）展示了 MoS2/Fe3O4 的 HRTEM 图像，发现

了 0 . 2 4   nm 和 0 . 6 5   nm 的 晶 格 间 距 ， 与 初 始

Fe3O4 和 MoS2 的晶格间距值相同 ，分别对应于

Fe3O4 的{2 2 2}晶面和 MoS2 的{0 0 2}晶面 [25]。证

明了 Fe3O4 暴露的{2 2 2}晶面和 MoS2 的{0 0 2}晶

面的成功键合。

 
 

（a） （b） （c）

（d） （e） （f）

500 nm

500 nm

100 nm

200 nm 20 nm

5 nm

0.24 nm

0.65 nm

Fe3O4 {2 2 2}

MoS2 {0 0 2}

0.66 nm

MoS2 {0 0 2}

（a、b、c）—MoS2，（d、e、 f）—MoS2/Fe3O4；

（a、d）  —SEM照片，（b、e）—TEM照片，（c、 f）—HRTEM照片和晶格间距

图 1    MoS2 与MoS2/Fe3O4 的形貌图

Fig. 1    Morphology of MoS2 and MoS2/Fe3O4

 

NH−2

MoS2/Fe3O4 和 MoS2 的形貌证明 Fe3O4 和 MoS2
形成复合，MoS2/Fe3O4 结构组成进一步验证了该

结果（图 2（a—d））。图 2（a—d）的 EDS mapping 能

谱中呈现 Fe、O、Mo、S 元素，Fe、O 元素均匀分

布在 MoS2 存在的区域。图 2（e）为 Fe3O4、MoS2 和

MoS2/Fe3O4 的 XRD图谱，MoS2/Fe3O4 的典型特征峰

对应于 Fe3O4（PDF#65-3107）和 MoS2（PDF#73-1508）

的标准卡片，也表明 Fe3O4 和 MoS2 成功复合，合

成的 MoS2/Fe3O4 具有良好的晶体结构。FTIR 光

谱（图 2（f））进一步描述了 MoS2/Fe3O4 的结构和合

成。如图 2（ f）所示，主峰位于 576.6 cm−1 处，为

Fe3O4 中 Fe—O 键的伸缩振动峰，460.9 cm−1 处的

峰位是由于 Mo—S 键的伸缩振动造成的 [26]。其

他峰分别位于 1 049.7、1 625.6 cm−1 和 3 409.8 cm−1。

而 1 049.7 cm− 1 和 1 625.6 cm− 1 处的峰对应于

 

[27]，这是由于钼酸铵的引入导致的。

为了表征材料的电子性质 ，分别对 Fe 3O 4、

MoS2 和 MoS2/Fe3O4 进行了 XPS 测试。图 3（a）显

示了 XPS 测量图谱，表明存在 Fe、O、Mo 和 S 物

种，与上述表征结果一致。图 3（b）显示了 Fe 2p

的 XPS 精细谱，Fe3O4 的 Fe 2p 和 MoS2/Fe3O4 的

Fe 2p 具有相同的特征峰位置。图 3（ c）为原始

MoS2 与 MoS2/Fe3O4 的 Mo 3d XPS 精细谱，从中可

发现，位于 Mo 3d5/2 的峰有了明显的偏移，证明

MoS2 与 Fe3O4 产生了电子的转移。并且在位于

235.8 eV 处的峰面积有明显的增加 ，这是由于

MoS2 被 Fe3O4 部分氧化产生了 MoO3，这一明显的

Mo—O 信号来自于界面处的 Mo—O—Fe 相互作

用 [28-29]。图 4（a）显示了 MoS2/Fe3O4 的 S 2p XPS

精细谱 ，与原始 MoS 2 相比 ，峰位发生了正移。

161.5 eV 和 163.0 eV 处的峰对应于 S 2p 3 / 2 和

S 2p1/2，164.3 eV 处的峰对应于未饱和的 S 元素。

168.8 eV处的峰对应于 S2−，与原峰相比，面积显著

增加。同时，Fe3O4 和 MoS2 之间的相互作用可以

第4期　　吕莹童等：MoS2/八面体Fe3O4复合界面催化电化学海水提铀的性能与机理研究 337



通过 O 1s 的高分辨率光谱进一步阐明，图 4（b）展

示了 MoS2 /Fe3O4 的 O 1s 的特征峰位于 530.1、

531.4 eV，分别属于晶格氧原子和邻近氧空位的氧

原子，与原始的 Fe3O4 的 O 1s XPS 图谱对比发现，

MoS2/Fe3O4 的 O 1s XPS 与 S 2p 的结合能也向更高

的结合能有所偏移，并且拥有更高的结合能，与Mo 3d

的 XPS 谱也存在电子转移一样，通过 Mo—O—Fe

的形式将 Fe3O4 与MoS2 键合。
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图 3    Fe3O4、MoS2 和MoS2/Fe3O4 的 Fe 2p、Mo 3d XPS图

Fig. 3    Fe 2p and Mo 3d XPS spectra of Fe3O4, MoS2 and MoS2/Fe3O4

 
 

2.2    性能测试 

2.2.1   铀溶液中的电化学提取性能　为了研究纳

米八面体 Fe3O4 与MoS2 的界面键合对铀提取效率

的影响，首先在含 8 mg/L U（Ⅵ）的模拟溶液中测

试了铀的提取性能。在电化学工作站中，以恒定电

压法对 MoS2/Fe3O4 的电化学提铀性能进行测试。

采用经典的三电极系统，以 Ag/AgCl 为参比电极，

以铂丝为对电极，在 100 mL 0.5 mol/L Na2SO4 和

8 mg/L U（Ⅵ）电解质中进行测试。通过施加−1.6 V

（vs. Ag/AgCl）的电压从模拟海水中对铀进行提

取，对应的电流密度为 0.1～150.0 mA/cm2。图 5

展示了纳米八面体 Fe3O4 与MoS2/Fe3O4 对 U（Ⅵ）的

提取效率。在电化学提取铀 420 min后，MoS2/Fe3O4

对 U（Ⅵ）的提取效率为 96%，而纳米八面体 Fe3O4

在 420 min 时的提取效率为 91%，可见 MoS2/Fe3O4

复合结构在低浓度的溶液中对铀的提取性能优
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图 2    MoS2/Fe3O4 的 TEM-EDS元素 mapping图（a—d），Fe3O4、MoS2 和MoS2/Fe3O4 的 XRD（e）与 FTIR图（f）

Fig. 2    TEM-EDS element mapping of MoS2/Fe3O4(a-d), XRD(e) and FTIR(f) of Fe3O4, MoS2 and MoS2/Fe3O4
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于纳米八面体 Fe3O4 的，在海水提铀方面有一定

的潜力。考虑到海洋环境的高盐度的复杂环境，

在实验条件的基础上在电解液中添加干扰离子，

进行干扰离子测试及循环性能测试，进一步评估

了 MoS2/Fe3O4 的抗干扰性和耐久性。在电化学提

铀实验中，按照天然海水中干扰离子（Zn2+、Cu2+、

V5+、Co2+、Ni2+和 Mn2+）和 U（Ⅵ）浓度的比例，在电

解液中加入干扰离子。图 6（a）为 MoS2/Fe3O4 的干

扰离子测试与循环性能测试结果。如图 6（a）所

示，U（Ⅵ）的电化学提取效率在干扰离子存在时

仍然达到 95% 左右，干扰离子的存在未降低提取

效率，说明 MoS2/Fe3O4 具有一定的抗干扰性能。

通过施加+1.6 V（vs. Ag/AgCl）的正电位进行了电

化学解吸，发现在 3 min 内可以解吸出原 8 mg/L

铀溶液中 80% 的铀，与团队前期工作 [22] 中报道的

纳米八面体 Fe3O4 相比，解吸速率更快，并且最终解

吸效率也更高（图 6（b））。确定解吸效率之后，采用

循环实验确定了材料的耐久性和稳定性（图 6（c））。
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图 4    Fe3O4、MoS2 和MoS2/Fe3O4 的 S 2p、O 1s XPS图

Fig. 4    S 2p and O 1s XPS spectra of Fe3O4, MoS2 and MoS2/Fe3O4
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Fig. 6    Anti-interference, cyclicity test and desorption test in uranium solution of MoS2/Fe3O4
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如图 6（c）所示，经过 7 次提取 -解吸循环，电化学

提取铀的提取效率仍能保持在 90% 以上，可见经

过界面键合的 MoS2/Fe3O4 拥有优异的铀提取性

能、稳定性及可重复性。基于 MoS2/Fe3O4 良好的

抗干扰性和稳定性，进一步测试了其在海水环境

中的铀提取性能。 

2.2.2   海水环境电化学铀提取测试　配制了含

8 mg/L U（Ⅵ）的海水溶液作为电解液，以证实晶

面调控关联电化学提取铀的效率的可行性。同

样采用三电极恒压实验，对 8 mg/L 铀加标海水进

行了实验，论证了 MoS2/Fe3O4 电化学海水提铀的

可能性。图 7（a）为纳米八面体 Fe3O4 和MoS2/Fe3O4

在含铀加标海水中的铀提取效率 -时间曲线。以

MoS2/Fe3O4 为工作电极进行电化学提取 6 h 后，其

U（Ⅵ）提取效率可以达到 90%左右，与纳米八面体

Fe3O4 的 6 h 提取效率相比，可以看出 MoS2/Fe3O4

比纳米八面体 Fe3O4 的提取效率明显更快。可见

在多离子共存的海水环境下，界面键合的MoS2/Fe3O4

的铀提取效率也明显高于纳米八面体 Fe3O4 的。

同时，通过测定 8 mg/L 铀加标海水中其他竞争离

子的浓度，评价海水中其他共存干扰离子对活性

位点的占用情况（图 7（b））。如图 7（b）所示，经过

6 h 的电化学提取，U（Ⅵ）的提取效率明显大大高

于其他竞争离子的。采用双电极体系 ，以涂有

MoS2/Fe3O4 的碳纸为阴极，Pt 丝电极作为对电极，

对真实海水中铀的提取进行了测试。真实海水

的电化学提取采用恒定电流法，限制测试的电流

为−100 mA，分别在不同体积（1、2、4、6、8、10 L）

的真实海水中进行了电化学提取（提取时间 7 h），

以探讨海水体积对电化学铀提取效率的影响。

测试结果示于图 8。如图 8 所示，不同体积的真

实海水的铀提取效率达到 80% 左右。在 10 L 真

实海水中进行电化学提取铀 7 h 后，MoS2/Fe3O4 从

天然海水中提取铀 27.2 μg，提取容量为 5.44 mg/g。
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Fig. 7    Electrochemical performance test in 8 mg/L uranium-spiked seawater(−1.6 V vs. Ag/AgCl)
 
 

2.3    MoS2/Fe3O4 提取铀的机理表征

对电化学提取铀 7 h 后的材料进行了回收，并

对材料与铀中间体的组成与结构进行了研究与

分析，探索 MoS2/Fe3O4 对铀的提取机理。图 9 为

铀物种提取测试结果。如图 9（a）所示，在电化学

提铀后的 EDS-mapping 图谱可以明显看到 Fe、O、

Mo、 S 和 U 五个物种的信号 ，可以清晰地看到

U 元素均匀地分布在 MoS2/Fe3O4 的区域中。为直

观验证铀的成功提取，增加铀的浓度，在 400 mg/L

的铀溶液中进行电化学提取，发现了明显铀的黄

色结晶物（图 9（b）），可见 MoS2/Fe3O4 成功地对铀

进行了提取。

随后对铀的物种与赋存形式进行了更多的表

征，结果示于图 10。图 10(a) 的 XRD 测试展示了

电化学提取后材料的存在物种与形式，可以看出

存在 Fe3O4 与 MoS2 的峰（PDF#65-3107 和 PDF#37-

1492）。并且图中存在着明显的 UO2 与 UO3 的峰，

符合标准卡 PDF#41-1422 与 PDF#45-0856。通过

FTIR对电化学提取后的材料进行了表征（图 10（b）），

如图 10（b）所示，发现原始催化剂的 Fe—O 键的

特征峰位于 1 047.4 cm−1 与 620.0 cm−1，Mo—S 键的

特征峰位于 522.6 cm−1，并且仍然存在钼酸铵中的
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NH−2

SO2−
4

 的峰，分别位于 1 402.0 cm−1 与 1 631.8 cm−1 。

新产生了位于 1 137.5、887.1 cm−1 与 415.0 cm−1 的

肩峰分别对应    

[30]、UO3
[31] 与 UO2

[32]。之后对

反应后材料的电子状态进行了表征，如图 10(c) 所

示，展示了电化学提取铀之后的 XPS 全谱，可以

明显看到 U 物种的存在，与之前的结果相印证。

除了催化剂与提取物的 XPS 光谱峰，在图中也存

在 Na 与 F 的 XPS 峰，Na 的存在归因于电解液中

的 Na+，F的存在主要是由于 Nafion溶液的使用。

图 11 为反应后的 XPS 图谱。如图 11（ a）所

示，U 4f 在 388～395 eV 和 377～386 eV 区域的

XPS 光谱分别对应于 U 4f5/2 和 U 4f7/2。U 4f7/2 峰信

号在 380.3 eV 和 381.5 eV 分别归属于 U（Ⅳ）和

U（Ⅵ）[33]。U 4f5/2 的峰信号位于 391.0 eV和 392.4 eV，

分别对应 U（Ⅳ）和 U（Ⅵ） [34]。因此提取后铀物种

具有四价和六价两种价态，分别属于 UO2 与 UO3，

与 XRD 的结果一致。另外，对电化学提铀后的
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图 9    铀物种提取测试

Fig. 9    Uranium species extraction test
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MoS2/Fe3O4 的 O 1s 光谱进行了测试。图 11（b）显

示其有三组特征峰，分别位于 530.1、531.8、532.5 eV。

其中 530.1 eV 对应为晶格中的氧原子，531.8 eV 对

应为吸附氧，532.5 eV 为水中—OH 的峰。发现材

料的吸附氧峰位同电化学提取铀前相比，发生了

正向的偏移，这是由于 Fe3O4 中的 O 与铀酰离子

发生了作用，形成了 U=O，产生了电子转移。通

过对比反应后的 S 2p XPS图谱进一步研究铀的还

原提取机制。如图 11（c）所示，电化学提取铀之

后的 S 2p 峰向更大的结合能处移动，表明存在电

子从 S 转移到 U[35-36]，纳米八面体 Fe3O4 与 MoS2 同

时对铀进行了电还原反应，产生了协同作用，因

此相比于单独的纳米八面体 Fe3O4 催化，界面键

合的 MoS2/Fe3O4 催化剂具有更高的铀还原提取

效率。

进一步利用电化学表征探索提取机制。图 12（a）

为 Fe3O4 与MoS2/Fe3O4 的循环伏安曲线，发现MoS2
与 Fe3O4 的界面键合使材料对铀的还原电位降

低，对铀的还原提取更加有利。在相同的实验条

件下，发现 MoS2/Fe3O4 的峰电流更大，意味着转移

的电子量更大，铀的还原量更高。之后对两种材

料的电化学阻抗（EIS）进行测试分析，结果示于

图 12（b）。如图 12（b）所示，发现 MoS2/Fe3O4 在相

同的实验条件下拥有更小的半径，表明MoS2/Fe3O4

拥有更快的电子转移效率，提升了铀的还原提取

效率。 

3   结　论

（1）  通过水热法成功制备了界面键合的MoS2/

Fe3O4 催化剂 ，在铀的标准溶液和加标海水中 ，

MoS2/Fe3O4 对铀的提取性能明显优于纳米八面体

Fe3O4 的提取效率。经过 7 次电化学提取 -解吸循

环，其电化学海水提铀效率仍达到 90% 以上。在

10 L 天然海水中，MoS2/Fe3O4 经过 7 h 的电化学提

取，铀的提取量达到 27.2 μg，提取容量为 5.44 mg/g。

（2）  通过表征手段如 XPS、EIS 等，证明了将
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图 11    MoS2/Fe3O4 在电化学提取铀 7 h后的 XPS图谱

Fig. 11    XPS spectra after 7 h of electrochemical extraction of MoS2/Fe3O4
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图 12    Fe3O4 与MoS2/Fe3O4 电化学提铀性能的机理探索

Fig. 12    Mechanism exploration of electrochemical uranium extraction performance of Fe3O4 and MoS2/Fe3O4
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MoS2 与 Fe3O4 进行界面键合，降低了材料的阻抗，

MoS2 的协同作用不仅加快了电子的转移速率，提

高了催化剂对铀的提取效率，还提升了纳米八面

体 Fe3O4 催化剂的稳定性与循环性。

本工作通过对 Fe3O4 与 MoS2 界面进行合理的

设计与调控，以及机理的探究，为电催化铀酰还

原和高效提取提供了可行的解决思路。然而，本

工作对于整个反应过程中铀的物种变化以及对

电子的转移路径分析仍缺乏深入的探究，需借助

更多现代分析技术和多谱学方法实现对微观尺

度下反应过程的进一步揭示，从而实现在真实海

水环境中的工程化应用。
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