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用于高效电化学海水提铀的氮/硫共掺杂炭纳米片
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摘　要：　碳基催化剂是最具潜力的电化学海水提铀材料之一，但其实际应用性能常受高昂成本与低催化活性限制。本文利

用廉价的聚苯乙烯磺酸树脂与三聚氰胺为原料，结合低温水热处理与高温炭化，开发了一类具有高催化活性的氮/硫共掺杂

炭纳米片（CNSs），进一步与聚偕胺肟（PAO）共混后制备出一种吸附-催化一体化海水提铀复合电极。得益于 CNSs自身

高导电性与杂原子掺杂带来的高催化活性，基于 CNSs的复合电极能在−2 V的电位下将海水中的铀酰离子催化为易于回收

的 Na2O(UO3·H2O)x 沉淀物，并能在 1×103 mg L−1 的高浓度铀加标海水中实现 3 923.7 mg g−1 的提取容量与 98.1% 的铀去除

率。原位拉曼光谱表明，电化学提铀 40 min内，复合电极表面出现大量的铀化合物。值得指出的是，即使在铀浓度极低的

天然海水中，该复合电极仍能回收 72.7% 的铀，具有优异的应用前景。
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1    前言

目前，核电规模已占世界总发电量的 13%[1]，

随着核电规模的进一步发展，未来陆地铀储量将

面临短缺的风险，而海洋中蕴含的铀资源足以支

撑核电的长期发展[2–4]。因此，发展海水提铀对于

保障核能可持续发展和推进海洋资源综合利用

具有重要战略意义 [5]。目前，物理/化学吸附法是

海水提铀中最为常用的技术手段之一，已有各种

海水提铀吸附剂被先后开发 [2,6,7]。尽管已取得一

定成果，但海水中极低的铀浓度与复杂的离子环

境所导致的动力学缓慢、饱和提取容量低以及吸

附成本高昂等问题严重制约了海水提铀吸附剂

的实际应用；而且，严苛的洗脱环境也常使吸附

材料快速钝化失去重复利用价值 [8]。因此，开发

新型的海水提铀材料对实现工业化海水提铀具

有重要意义。

电化学海水提铀技术主要通过施加外部电

场，促使海水中的金属离子向电极迁移，进而实

现对铀酰离子的富集或诱导铀酰离子在电极表

面沉积。与物理/化学吸附法相比，电化学法在提

取速率与容量上具备明显优势，同时电化学提取

材料的洗脱过程更为温和，不易造成吸附剂钝

化。得益于上述优点，电化学海水提铀被认为是

未来海水提铀技术的发展方向之一。近年来，随

着电化学海水提铀技术的兴起，大量基于电化学

的海水提铀吸附剂被先后开发，例如碳基单原子

催化剂 [8,9]、聚合物导电多孔芳香骨架 [10,11]、石墨

烯基多孔材料 [12,13]、羟基氧化铁 [14] 等。其中，碳

基催化剂因其具备可调的骨架结构、高导电性与

优异的催化性能而受到广泛关注。目前，已有多

种基于炭材料的电化学海水提铀吸附剂被报道[15]，

但现有研究中提出的电化学提取材料往往存在

催化活性低、制备工艺复杂、成本高昂、选择能

力不足以及铀酰离子亲和力差等诸多问题。

将具有不同电子构型和电负性的杂原子（如

N、B、S 和 P 等）部分取代碳原子，可在炭骨架中

引入结构缺陷，重构其电子结构，形成更多活性

位点，同时提高电极材料的电解液浸润性，从而

显著改善其电化学性能 [16–20]。有鉴于此，本文将

廉价的商业树脂（聚苯乙烯磺酸，PSSH）与三聚氰

胺（MA）进行简单热处理，开发出了一类具有高

催化活性的氮 /硫共掺杂炭纳米片（CNSs），进一
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步与聚偕胺肟（PAO）共混后制备出一种吸附-催
化一体化海水提铀复合电极。得益于炭纳米片

自身高导电性与杂原子掺杂带来的高催化活性，

该电极能在−2 V 的电位下将铀酰离子转化为

Na2O(UO3·H2O)x 沉淀，从而在铀加标海水中实现

3 923.7 mg g−1 的超高提取容量，相应的铀提取率

高达 98.1%。此外，该复合电极在天然海水中还

表现出良好应用潜力，可以回收天然海水中 72.7%
的铀。 

2    实验
 

2.1    材料

质量分数 18% 聚苯乙烯磺酸（PSSH）水溶液

购自默克化工有限公司，三聚氰胺（MA）、聚丙烯

腈（PAN）、无水碳酸钠（Na2CO3）购自上海麦克林

有限公司，盐酸羟胺（NH2OH·HCl）、浓硝酸购自

阿拉丁有限公司，碳毡购自碳能科技股份有限公司。 

2.2    CNSs 的制备

将 1 g PSSH 水溶液（质量分数 18%）以及 9 g
MA 加入 20 mL 去离子水并搅拌均匀，随后将其

装入水热釜中，于 100 °C 下水热 4 h，得到炭前驱

体（PSSH/MA）。将 PSSH/MA 放入刚玉瓷舟中，

在 N2 氛围下以 5 °C min−1 的升温速率升至 700 °C
并保温 2 h，得到氮/硫共掺杂炭纳米片（CNSs-700）。
将 CNSs-700 于 N2 氛围下继续以 5 °C min−1 的升

温速率分别升温至 800、900、1 025 和 1 150 °C 并

恒温 2 h，得到样品 CNSs-800、CNSs-900、CNSs-
1025和 CNSs-1150。 

2.3    电极的制备

首先，将 CNSs、PAN 与 DMF 以特定比例混

合，将上述分散液搅拌 6 h 并超声 2 h 得到电极浆

料，随后将其滴加于体积为 0.5 cm 3 的炭毡方

块，并在 70 °C 加热板上烘干。将负载有 10 mg
CNSs 与 PAN 的炭毡方块加入 25 mL 含有 2.0 g
NH2OH·HCl 与 1.5 g Na2CO3 的水溶液中，并于

70 °C 的油浴锅中反应 1.5 h。反应结束后将所得

偕胺肟功能化电极用去离子水清洗 3 次后备用。 

2.4    材料表征

材料结构表征仪器包括扫描电子显微镜（S-
4800，日本日立公司）、激光显微拉曼谱图仪（DXR-
3xi，美国赛默飞世尔科技公司）、X 射线光电子

能谱仪（K-Alpha，美国赛默飞世尔科技公司）、元

素分析仪（Elementar Vario EL，美国赛默飞世尔科

技公司）、光学接触角测量仪（OCA50，德国德飞

公司）、X 射线衍射仪（SmartLab，日本理学株式

会社）、粉末电阻测试仪（ST2722-SD，苏州晶

格）、氮气吸附仪（ASAP2460，美国麦克仪器公

司）以及热重分析仪（Pyris 1，美国珀金埃尔默公

司 ）等。电化学吸附的仪器包括信号发生器

（UTG2000A，优利德有限公司）、电化学工作站

（CHI660E，上海辰华仪器有限公司）以及电感耦

合等离子体质谱仪（iCAPRQ，美国赛默飞世尔科

技公司）。 

2.5    吸附性能测试

将制备的电极插在铂丝电极上组成工作电

极，铂片电极为对电极。吸附前，利用稀硝酸将

海水的 pH 值调至 5.5。随后以工作电极为负极、

对电极为正极将吸附装置与信号发生器连接。

吸附完成后用电感耦合等离子体质谱仪（ ICP-
MS）测试海水中剩余的铀浓度，电极对铀的提取

容量通过以下公式计算： 

q =
(C0−Ct)×V

M
式中，q（mg g−1）是样品对铀的提取容量，C0（mg L

−1）

是海水中铀的初始浓度，Ct（mg L
−1）是吸附后海

水中的铀浓度，V（L）是用于吸附的海水体积，

M（g）为吸附剂质量。 

2.6    循环伏安测试

将炭毡（工作电极），铂片电极（对电极），甘

汞电极（参比电极）组成三电极系统，采用电化学

工作站进行伏安循环测试（CV）。测量电压范围

为−1.0～1.0 V，扫描速率为 0.2 mV s−1。 

2.7    电化学阻抗测试

将炭毡（工作电极），铂片电极（对电极）和甘

汞电极（参比电极）组成三电极系统，采用电化学

工作站在 100 kHz～10 mHz 的频率范围内进行交

流阻抗测试（EIS）。直流电压为 0 V，交流扰动电

压振幅为 5 mV。 

2.8    原位拉曼测试

将碳毡（工作电极）和铂片电极（对电极）在

原位拉曼电解池中组成双电极系统，以信号发生

器为电源，激光拉曼光谱仪以 0.8 min间隔采样。 

3    结果与讨论

图 1a 为 CNSs 的制备过程。首先，采用廉价

的商用 PSSH 和 MA 作为原料，在水热过程中将
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PSSH与MA结合形成前驱体（PSSH/MA）（图 1b）。
如图 S1 所示，PSSH/MA 在 3  469 和 3  417 cm−1

处出现明显的―NH2 特征峰。与 PSSH相比，PSSH/
MA 中―SO3 的对称振动吸收峰由 1 039 偏移至

1 029 cm−1，表明 PSSH 与 MA 在水热过程中发生

反应 [21,22]。随后，对 PSSH/MA 进行炭化处理，基

于 MA 在炭化过程中形成的片状 C3N4 中间体起

到的模板导向作用，PSSH/MA 最终在高温作用下

形成氮 /硫共掺杂多孔炭纳米片。为研究 PSSH/
MA 在炭化过程中的相互作用，采用热重分析研

究 CNSs 的成型过程。如图 S2 所示，PSSH/MA
在 250～400 °C 下发生快速失重，这主要与 MA
的分解有关。随着温度进一步升高，MA在 400 °C
后逐渐转化为片状的 C3N4。基于 C3N4 的结构导

向作用，热解产物也开始逐渐形成片状形貌。如

图 1c 所示，所制 CNSs-900 仍保持了片状结构特

征。元素映射图显示，N 和 S 元素在 CNSs-900 中

均匀分布（图 S3）。通过元素分析测试（EA）可
知，CNSs-900 中 N 和 S 的元素质量分数分别为

16.49% 和 2.80%。如图 1d、e 所示，CNSs-900 中

的 N 原子主要为吡啶氮 （398.2 eV）和石墨氮

（401.0 eV），并含有一定量的吡咯氮（399.6 eV）和
氧化氮（402.5 eV） [ 23 ,24 ]；硫原子主要为噻吩硫

（164.0 以及 165.2 eV）与氧化硫（166.8 eV） [25–28]。

这些掺杂于炭骨架中的氮原子与硫原子可在电

化学催化反应过程中作为催化位点，有效促进铀

酰离子的催化反应动力学 [29,30]。此外，通过 N2 等

温吸脱附测试，分析了 CNSs-900 的孔隙特征。

如图 1f、g 及表 S1 所示，CNSs-900 的 BET 比表面

积（SBET）以及外部孔比表面积（Sext）分别为 184 与
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图 1    （a）CNSs的制备过程示意图。（b）PSSH/MA和（c）CNSs-900的 SEM照片。CNSs-900的高分辨率（d）S 2p和（e）N 1s XPS谱图。CNSs-900的

（f）吸附-脱附等温线和（g）DFT孔径分布曲线

Fig. 1    (a) Schematic diagram of the fabrication process for CNSs. SEM images of (b) PSSH/MA and (c) CNSs-900. High-resolution (d) S 2p and (e) N 1s
XPS spectra of CNSs-900. (f) N2 adsorption-desorption isotherm and (g) DFT pore size distribution curve of CNSs-900
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156 m2 g−1。这说明 CNSs-900 含有大量介孔及中

大孔，可促进电化学提取过程中离子快速传输。

而且，CNSs-900 还表现出优异的亲水性（图 S4），
这有利于 CNSs-900 在催化过程中与海水的充分

接触。

进一步分析炭化温度对 CNSs 结构的影响。

在 700、800、1 025 和 1 150 °C 下对 PSSH/MA 进

行炭化处理，可分别得到 CNSs-700、CNSs-800、
CNSs-1025和 CNSs-1150，其均具有典型的片状结

构特征（图 S5）。N2 等温吸脱附测试表明，不同

炭化温度下制备的 CNSs 均含有丰富的孔结构

（图 S6、S7 与表 S1）。通常，炭骨架中的吡啶氮、

石墨氮与噻吩硫对材料的电化学性能有着重要

影响 [31–34]。随着炭化温度从 700 升高至 1 150 °C，
CNSs 中的 N 质量分数从 33.11% 下降至 4.06%
（表 S2）。高分辨率 X 射线光电子能谱进一步表

明，随着炭化温度升高，CNSs 中的吡啶氮与吡咯

氮在 1 025 °C 时几乎被完全去除，更为稳定的石

墨氮也在 1 150 °C下逐渐从炭骨架中脱出（图 S8）。
此外，由于噻吩硫较为稳定，硫在炭化过程中的

质量分数变化不大（图 S9）。低的杂原子质量分

数使炭纳米片在电化学提取过程中的活性中心

数量与亲水性降低（图 S4），使其无法与海水充分

接触，并降低材料的催化性能。拉曼光谱图（图

S10）显示，随着炭化温度升高，CNSs 的 ID/IG 呈现

先降低后升高的趋势，这主要因为炭化温度升高

后 CNSs 的石墨微晶排列更有序 [35]，但炭化温度

进一步升高后炭骨架中的杂原子容易脱出而形

成缺陷 [36]。如表 S3 所示，随着炭化温度的逐渐

提升，CNSs 的电导率也不断增加，其中 CNSs-900
的电导率为 2.8 S cm−1，远高于 CNSs-700（1.1 ×
10−4 S cm−1）。

随后，将 CNSs 与 PAN 负载于炭毡上，经偕

胺肟化，获得 CNSs/PAO复合电极，并探究该电极

在铀加标海水中的电化学提铀性能。首先，评估

了不同炭化温度下 CNSs 的铀提取性能。如图 2a
所示，随着炭化温度的升高，CNSs 的电化学海水

提铀性能呈现先上升后下降的趋势。其中，基于

CNSs-900 的复合电极在 10 mg L−1 铀加标海水中

的铀提取率高达 99.8%，高于其他炭化温度下得

到的 CNSs。这主要因为炭化温度过低时，CNSs
的导电性较差（CNSs-700，1.1 × 10−4 S cm−1），难以

实现电子的快速传输；炭化温度过高时（CNSs-

1150，38.6 S cm−1），炭骨架中的杂原子大量脱出，

CNSs 的活性位点数量与亲水性下降，使得 CNSs
催化活性降低且难以被海水充分浸润（图 S4e）。
电化学阻抗证实，基于 CNSs-900 的复合电极的

界面阻抗显著低于 CNSs-700 与 CNSs-1150（图
S11）。

通常，电极中适量的 PAO 组分能提高电极

对于铀酰离子的亲和力，从而提高电极在吸附-催
化过程中的吸附效率，但过高的 PAO质量分数则

会覆盖 CNSs 的活性位点并阻碍铀酰离子与

CNSs 间的电接触。对此，测试了含有不同 CNSs
与 PAN 质量比的电极的铀提取性能。图 2b 表

明，当 CNSs 与 PAN 的质量比为 1∶1 时，基于

CNSs-900的复合电极具备最佳的提铀性能。

基于上述结果，进一步评估了基于 CNSs-
900 的复合电极在不同浓度铀加标海水中的电化

学吸附性能。如图 2c所示，该电极在 1–20 mg L−1

的铀加标海水中均能实现近乎 100% 的铀提取

率。这显著高于该复合电极在依靠化学配位作

用下的铀吸附性能（图 S12），表明电场驱动的电

化学吸附相较于化学吸附具有巨大优势。随后，

测试了该电极的电化学提铀动力学。如图 2d 所

示，在电场的驱动作用下，基于 CNSs-900 的复合

电极能在 640 min 内实现超过 95% 的铀去除率。

值得指出的是，得益于 CNSs 的独特优势，该电极

能在仅为−2 V 的电压下实现最高 99.8% 的铀提

取率，这一铀提取效率优于以往各类电化学海水

提铀材料，包括炭材料 [8,9,39]、抗菌蛋白 [37] 和导电

多孔芳香骨架[10] 等（图 2e 和表 S4）。由于电化学

吸附能将铀酰离子转化为不溶性沉淀从而不断

促进铀酰离子的吸附，因此电极在电化学吸附过

程中不会发生明显的饱和吸附点。得益于此，即

使在 1×103 mg L−1 高浓度铀加标海水中，该电极

也具备 3 923.7 mg g−1 的提取容量与 98.1% 的铀

去除率。此外，由于电场驱动大大加速了离子与

电极表面的接触，该电极能将天然海水中的铀浓

度从 3.3 μg L−1 降低至 0.9 μg L−1，提取率高达

72.7%。

如图 3a、b 所示，电极在 1×103 mg L−1 铀加标

海水中电化学提铀 24 h 后，电解池中出现大量黄

色沉淀，同时铀加标海水的颜色由黄绿色变为无

色。SEM 照片也表明电极表面出现大量颗粒状

产物（图 3c、d）。随后采用 XRD 表征以确定电化
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学产物的组成。通过与标准卡片对比可知，电化

学沉积物的主要成分为 Na2O(UO3·H2O)x（图 3e、
f）。进一步使用循环伏安（CV）法对电化学提铀

过程中的氧化还原反应进行表征。如图 3g 所

示，CV 曲线中位于−0.16 V 处的还原峰来自于海

水中的氧还原，位于−0.47 V 处的还原峰来自于

铀（Ⅵ）向铀（Ⅴ）的转化。而在第一圈 CV 曲线中

位于+0.82 V 处的氧化峰则可能来自于铀（Ⅴ）向

铀（Ⅵ）的转化 [38,39]。此外，图 3g 中并未显示铀

（Ⅴ）向铀 （Ⅳ）的还原峰 ，这表明在催化过程

中 铀（Ⅴ）并未向铀（Ⅳ）转化，这一结果也与催化产

物中铀的组成相对应。依据上述结果推测，Na2O
(UO 3·H 2O) x 的产生主要经历以下过程：首先，

U(Ⅵ)O2
2+在电化学活性位点被还原形成 U(Ⅴ)O2

+，

随后 U(Ⅴ)O2
+与海水中的 Na+、OH−结合，并在活

性中心被氧化形成 Na2O(UO3·H2O)x
[8,9]。

进一步采用原位拉曼光谱表征电化学产物

的形成过程，图 S13 为原位拉曼测试时的实物装
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图 2    （a）不同炭化温度所得 CNSs的铀提取率。（b）CNSs与 PAN的质量比对提铀性能的影响。基于 CNSs-900的复合电极（c）在不同浓度的铀加标

海水中的提铀性能，（d）在铀加标海水中的提铀动力学以及（e）与以往提铀材料的性能对比[8–10,37–39]。

Fig. 2    (a) Effect of carbonization temperature of CNSs on uranium extraction. (b) Effect of the mass ratio of CNSs-900 to PAN on uranium extraction.
(c) Uranium extraction performance of the composite electrode based on CNSs-900 in uranium-spiked seawater with different concentrations. (d) Uranium

extraction kinetics of the composite electrode based on CNSs-900 in uranium-spiked seawater. (e) Comparison of the uranium extraction performance between
the electrode based on CNSs-900 and previous uranium extraction materials[8–10,37–39]
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置图。如图 4a 所示，在电化学提铀前，电极的拉

曼光谱图显示出明显的 D 峰与 G 峰，而在电化学

提铀开始后的 40 min 内，电极表面的拉曼谱图在

827.7 cm−1 处出现电化学沉积物的散射峰（图 S14）。

随着时间的延长，电极表面被铀化合物覆盖，炭

纳米片的 D 峰和 G 峰强度也逐渐减小，此时电极

表面也出现大量黄色沉淀。在提铀后电极的元

素映射图中也可以看出，产物中的 U、Na 等特征
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图 3    （a）提取前及（b）提取后 1×103 mg L−1 铀加标海水的数码照片。（c）提取前及（d）提取后复合电极的 SEM照片。电化学提取产物的（e）XRD谱图

及（f）实物图片。（g）复合电极在 50 mg L−1 铀加标海水中的 CV曲线

Fig. 3    Digital photos of 1×103 mg L−1 uranium-spiked seawater (a) before and (b) after electrochemical extraction of uranium for 24 h. SEM images of the
composite electrode (c) before and (d) after electrochemical extraction of uranium. (e) XRD pattern and (f) digital photo of electrochemical extraction products.

(g) CV curves of the composite electrode with 50 mg L−1 uranium-spiked seawater
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图 4    （a）复合电极在铀加标天然海水中电化学提铀过程的原位拉曼光谱图。（b-g）电化学提铀后复合电极的 U、Na、C、O和 N的元素映射图。

（h）电化学提铀前后复合电极的 XPS全谱图。电化学提铀前后复合电极的高分辨率（i）O 1s 和（j）U 4f XPS谱图

Fig. 4    (a) In situ Raman spectroscopy of the composite electrode during the electrochemical extraction process in uranium-spiked seawater. (b-g) Elemental
mapping for U, Na, C, O and N of the composite electrode after electrochemical extraction. (h) XPS survey spectra of the electrodes before and after

electrochemical extraction. (i) High-resolution O 1s and (j) U 4f spectra of the composite electrode before and after electrochemical adsorption
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元素均匀的分布于炭毡纤维表面，表明了电提取

产物在炭毡中均匀负载（图 4b-g）。此外，采用

XPS表征电化学提铀后电极的成分变化。如图 4h
所示，在电化学提铀后，电极的 XPS 全谱中出现

明显的 U 4f 双峰；高分辨率 O 1s 光谱（图 4i）显示

在电化学提铀后，位于 530.9 eV 处的 C―O 的特

征峰已完全消失，且位于 532.2 eV 处的 N―O 特

征峰也几乎消失不见。与此同时，提铀后电极在

533.6 eV 处出现强烈的 U―O 特征峰 [40]。上述结

果表明，电极表面已几乎被含铀沉积物所覆盖。

如图 4j 所示，U 4f 的高分辨率 XPS 光谱图可分为

两个主峰（U 4f7/2 和 U 4f5/2）与一个卫星峰。通常

U 4f7/2 和 U 4f5/2 的峰位置用于表明 U 的价态，而

卫星峰用于表明 U 的氧化物型态 [41]。图 4j 显示，

U 4f7/2 和 U 4f5/2 特征峰分别位于 383.9和 394.8 eV，
且 U 4f7/2 和 U 4f5/2 特征峰并未在低结合能处出现

铀（Ⅴ）和铀（Ⅳ）的分峰。表明电极表面沉积物

中的铀仍为铀（Ⅵ）[42,43]。这进一步证实在电化学

沉积中的铀并未发生价态变化 [ 8 ]。此外，位于

386.5 eV 处的卫星峰也表明电极表面的铀以单一

种类的氧化物型态存在，这也与电化学沉积物的

成分相符。 

4    结论

综上所示，本文以廉价的 PSSH 与 MA 为原

料，通过简单温和的热处理制备了一类氮/硫共掺

杂多孔炭纳米片，并通过将其与 PAO的复合制备

出一种吸附-催化一体化海水提铀电极。得益于

CNSs 的丰富孔结构及高氮、硫掺杂量，该电极能

在−2 V 的电位下将海水中的铀酰离子催化为易

于回收的 Na2O(UO3·H2O)x 沉淀物。结果表明，该

电极能在 1×103 mg L−1 高浓度铀加标海水中实现

3923.7 mg g−1 的提取容量与 98.1% 的铀去除率。

此外，该催化电极还能回收天然海水中 72.7% 的

铀。该工作通过改变炭化温度实现对 CNSs 的导

电性、杂原子质量分数与亲水性等参数的调控，

并阐明了 CNSs 结构参数与其电化学海水提铀性

能间的构效关系，为设计新型的低成本无金属海

水提铀电催化剂提供了新的思路。
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N/S co-doped carbon nanosheets for the efficient electrochemical
extraction of uranium from seawater

YI Tan1, 　HUANG Jun-long2,*, 　CEN Zong-heng1, 　JI Yi-wei1, 　LIU Shao-hong1,*

（1. School of Chemistry, Sun Yat-sen University, Guangzhou 510006, China;

2. Medical Research Institute, Guangdong Provincial People's Hospital, Southern Medical University, Guangzhou 510080, China）

Abstract：　Carbon-based catalysts are promising materials for the electrochemical extraction of uranium from seawater. However,
their practical application is often limited by high cost and low catalytic activity. Using low-cost polystyrene sulfonic acid resin and
melamine as raw materials, a class of nitrogen and sulfur co-doped carbon nanosheets (CNSs) with high catalytic activity has been
developed by a low-temperature hydrothermal treatment and high-temperature carbonization. Because of their high conductivity and
high  catalytic  activity,  CNS-based  electrodes  can  catalyze  uranyl  ions  in  seawater  into  easily  recoverable  Na2O(UO3·H2O)x

precipitates at −2 V, and achieve an extraction capacity of up to 3 923.7 mg g−1 with a uranium removal of 98.1% in uranium-spiked
seawater (1.0×103 mg L−1). In situ Raman spectroscopy showed that a large number of uranium compounds appeared on the surface
of  the  composite  electrode  within  40  min  of  extraction.  The  electrode  also  recovered  72.7%  of  the  uranium  in  natural  seawater,
demonstrating  excellent  prospects  for  this  application.  This  work  provides  a  new approach  into  the  design  of  low-cost,  metal-free
electrocatalysts for the efficient uranium extraction from natural seawater.
Key words:  Carbon nanosheets；Uranium extraction from seawater；Heteroatom doping；Electrocatalysis
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