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  摘 要:
 

为获得活性位点丰富、导电性好与活性高的碲化铜(Cu7Te4)催化剂,通过对静电纺丝所制备的前驱体

薄膜进行碳化处理得到Cu7Te4 纳米颗粒与碳纳米纤维复合的材料Cu7Te4@CNFs;利用SEM、TEM、XRD、XPS等

表征复合纤维材料的形貌和结构组成,并通过电化学测试技术分析复合材料的电催化析氢(HER)、肼氧化(HzOR)
及HzOR辅助全水解性能。结果表明:Cu7Te4@CNFs具有丰富的催化活性位点,在碱性电解液中分别仅需

394
 

mV的过电位和544
 

mV(vs.
 

RHE)的工作电位,能产生10
 

mA/cm2 的HER和HzOR催化电流密度,表现出良

好的电催化性能;在400
 

mV的过电位和550
 

mV(vs.
 

RHE)的工作电位下恒电位电解12
 

h,催化电流密度没有明显

衰减,表现良好的电催化稳定性;HzOR辅助全水解仅需1.23
 

V的工作电压就能达到10
 

mA/cm2 的催化电流密度,
相较于传统全水解体系有效降低了1.96

 

V的工作电压。该研究为高活性铜基双功能催化剂的设计合成以及在低

能耗电解水制氢的研究策略方面提供了新的研究思路。
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  Abstract:
  

To
 

fabricate
 

a
 

Cu7Te4-based
 

catalyst
 

with
 

abundant
 

active
 

sites,
 

excellent
 

conductivity
 

and
 

high
 

catalytic
 

activity,
 

Cu7Te4@CNFs
 

composites
 

integrating
 

Cu7Te4 nanoparticles
 

and
 

carbon
 

nanofibers
 

were
 

synthesized
 

by
 

carbonizing
 

the
 

precursor
 

films
 

prepared
 

by
 

electrospinning.
 

The
 

morphology
 

and
 

structure
 

composition
 

of
 

the
 

synthesized
 

Cu7Te4@CNFs
 

composites
 

were
 

observed
 

by
 

SEM,
 

TEM,
 

XRD
 

and
 

XPS.
 

The
 

electrocatalytic
 

performances
 

of
 

Cu7Te4@CNFs
 

for
 

hydrogen
 

evolution
 

reaction
 

(HER),
 

hydrazine
 

oxidation
 

reaction
 

(HzOR)
 

and
 

HzOR-assisted
 

overall
 

water
 

electrolysis
 

were
 

measured
 

by
 

a
 

series
 

of
 

electrochemical
 

techniques.
 

The
 

results
 

demonstrated
 

that
 

Cu7Te4@CNFs
 

was
 

endowed
 

with
 

abundant
 

catalytic
 

active
 

sites,
 

could
 

achieve
 

the
 

HER
 

and
 

HzOR
 

catalytic
 

current
 

density
 

of
 

10
 

mA/cm2
 

under
 

an
 

overpotential
 

of
 

394
 

mV
 

and
 

a
 

working
 

potential
 

of
 

544
 

mV
 

(vs.
 

RHE)
 

in
 

alkaline
 

electrolyte,
 

exhibiting
 

excellent
 

electrocatalytic
 

performances.
 

The
 

catalyst
 

was
 

electrolyzed
 

at
 

constant
 

potential
 

for
 

12
 

h
 

at
 

an
 

overpotential
 

of
 

400
 

mV
 

and
 

a
 

working
 

potential
 

of
 

550
 

mV
 

(vs.
 

RHE),
 

respectively.
 

And
 

the
 

catalytic
 

current
 

density
 

did
 

not
 

decrease
 

significantly
 

but
 

exhibit
 

good
 

electrocatalytic
 

stability.
 

The
 

required
 

cell
 

voltage
 



was
 

only
 

1.23
 

V
 

at
 

10
 

mA/cm2
 

for
 

HzOR-assisted
 

overall
 

water
 

electrolysis,
 

which
 

was
 

1.96
 

V
 

lower
 

compared
 

with
 

traditional
 

water
 

electrolysis.
 

This
 

study
 

presents
 

a
 

novel
 

research
 

strategy
 

in
 

designing
 

highly
 

active
 

bifunctional
 

Cu-based
 

catalysts
 

toward
 

energy-saving
 

water
 

electrolysis
 

for
 

hydrogen
 

production.
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0 引 言

  随着化石能源(煤、石油和天然气)的不断消耗和

环境污染程度的日益加剧,绿色清洁能源的发展和应

用受到广泛关注[1-3]。氢气(H2)因能量密度高、环境

友好的特点,被誉为未来的“终极能源”,是传统化石

能源的理想替代品[4]。与甲烷水蒸气重整、水煤气等

传统制氢方法相比,电解水制氢是一种绿色可持续的

方法,在制备出高纯度氢气的同时不产生任何碳排

放[5]。电解水是由阴极析氢反应(Hydrogen
 

evolution
 

reaction,HER)和阳极析氧反应(Oxygen
 

evolution
 

reaction,OER)构成,而OER具有较高的反应电势

(1.23
 

V
 

vs.
 

Reversible
 

hydrogen
 

electrode(RHE)),
是造成电解水制氢电能消耗的主要原因[6]。利用热

力学更有利的有机小分子氧化反应(尿素、乙醇、水
合肼等)代替阳极的OER,为降低整体反应能耗、提
高制氢效率提供了可行的解决方案[7]。电催化肼氧

化反应(Hydrazine
 

oxidation
 

reaction,HzOR)具有

极低理论电位(-0.33
 

V(vs.
 

RHE)),采用HzOR
代替OER不仅可以有效降低整体工作电压,而且

可以耦合降解工业废水中的肼污染物[8]。此外,
HzOR的唯一副产物是氮气,可以避免直接电解水

产生的氢氧混合气的风险[9]。目前,贵金属基催化

剂如铂(Pt)、铱(Ir)和钌(Ru)等具有较高的电催化

HER和HzOR活性,但其资源稀缺、成本高昂的特

点限制了规模化应用[10-11]。
近年来,过渡金属碲化物(Transition

 

metal
 

tellurides,TMTs)由于其优异的电催化活性以及独

特的物化性质在电催化领域受到了广泛关注[12]。
例如,Shi等[13]使用碲粉作为碲源,通过化学气相沉

积法制备了具有超高结晶质量的NiTe2,展现出良

好的HER电催化性能;Zhang等[14]通过水热法制

备了RhTe多孔纳米线表现出优异的电催化活性;
Wang等[15]利用锂离子插层的剥离法制备了具有丰

富活性位点的超薄 WTe2 纳米片,从而提高了

WTe2的电催化性能。目前,TMTs的制备方式主

要包括化学气相沉积法、水热法、剥离法等。然而,
化学气相沉积法往往伴随着有毒的气态碲产生,水

热法需要高温高压的苛刻条件,而剥离法制备条件

要求高且结构调控性较差。碲粉是TMTs制备过

程中经常使用的碲源,却存在高毒性、易燃的潜在风

险[16-17]。与之相比,碲酸是一种毒性较小、热稳定性

良好的化合物,并且容易与金属离子形成稳定络合

物,有利于后续碲化反应的充分进行[18-19]。
设计碳纳米材料与TMTs耦合的杂化结构可

有效优化催化剂的组成结构暴露有利的催化活性位

点,从而进一步提高TMTs的整体电催化性能。在

各种结构的碳纳米材料中,一维碳纳米材料可在径

向提供丰富的活性位点,并在轴向实现快速电子传

输[20]。其中,基于静电纺丝法可以制备出连续均匀

和较大长径比的碳纳米纤维材料,并形成三维导电

网络体系[21-22]。基于静电纺丝法制备的碳纳米纤维

载体可以有效地分散、担载和稳定TMTs纳米颗

粒,避免TMTs的团聚以提高活性位点暴露数量,
实现电子的快速传导,增强气体/电解液的传质扩

散,从而提高TMTs的电催化活性[23]。
铜(Cu)是一种非贵金属元素,不仅储量丰富、

成本低廉,而且具有独特的物理化学性质,在电催化

领域具有潜在优势[24]。近年来,金属Cu(合金)、磷
化Cu和硫化Cu等Cu基材料因为良好的催化活性

在电催化领域受到了研究者的关注[25-28]。与之相

比,目前Cu基 TMTs材料在电催化领域(包括

HER和HzOR)的应用和研究鲜有报道。
本文以氯化铜为铜源、碲酸为碲源、聚丙烯腈为

载体,通过对静电纺丝所制备的前驱体纳米纤维进

行碳化处理获得了Cu7Te4 纳米颗粒与碳纳米纤维

复合的材料 Cu7Te4@CNFs,测试了 Cu7Te4@
CNFs的HER、HzOR以及HzOR辅助全水解的电

催化性能。本文采用HzOR代替OER的策略实现

了低能耗高效电解水制氢的目的。

1 实验部分

1.1 主要试剂与仪器

  实验材料:碲酸(H6TeO6,TA,98%)和氯化铜

二水合物(CuCl2·2H2O)购自麦克林试剂网;聚丙

烯腈(PAN,99%,Mw
 =150000)购自合肥思品公
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司;水合肼(N2H4·2H2O,≥80%)购自无锡市展望

化工试剂有限公司;氢氧化钾(KOH,≥85%)和N,
N-二甲基甲酰胺(DMF,99.8%)购自杭州高晶精细

化工有限公司;高纯空气和高纯氩气(99.999%)购
自杭州气体有限公司。

实验仪器:JA3003型电子天平(上海舜宇恒平

仪器有限公司),LSP02-1
 

B型注射泵(保定兰格恒

流泵有限公司),一次性使用无菌注射器(江苏治宇

医疗器材有限公司),管式炉(合肥科晶材料技术有

限公司),真空烘箱(上海实验设备有限公司),玻璃

电解槽(上海越磁电子有限公司),L型玻碳电极(上
海越磁电子有限公司),CHI660E型电化学工作站

(上海辰华仪器有限公司),ZEISS
 

VLTRA-55型场

发射扫描电子显微镜(SEM,德国蔡司公司),JEM-
2100

 

HR型透射电子显微镜(TEM,日本电子公

司),Bruker
 

D8型 X射线衍射仪(XRD,布鲁克

AXS有限公司),Reinshaw
 

invia型拉曼光谱仪

(Raman,英国雷尼绍公司)和K-Alpha型X射线光

电子能谱仪(XPS,美国赛默飞世尔公司)。
1.2 实验方法

1.2.1 CuCl2-TA@PAN、CuCl2@PAN和PAN
纳米纤维的制备

采用静电纺丝法制备CuCl2-TA@PAN、CuCl2
@PAN和PAN纳米纤维。
CuCl2-TA@PAN的制备过程如下:将CuCl2·

2H2O(0.5
 

mmol)、TA(1.0
 

mmol)和PAN(1
 

g)加
入到DMF(9

 

mL)中,搅拌12
 

h后形成混合均匀的

纺丝溶液,将装有纺丝溶液的一次性注射器固定在

注射泵上,注射器尖端装有不锈钢针头;在静电纺丝

过程中,不锈钢针头与包裹了铝箔的滚轴之间的纺

丝电压设置为13
 

kV,针头与滚轴之间的距离为

20
 

cm,滚轴的转速是90
 

r/min,温度保持在30
 

℃,
相对湿度保持在30%~40%,然后以0.25

 

mL/h注

射速率纺丝12
 

h来收集样品;纺丝结束之后,将收

集的纤维薄膜在60
 

℃下干燥12
 

h,即获得前驱体

CuCl2-TA@PAN。
前驱体CuCl2@PAN的制备方法与CuCl2-TA

@PAN 相同,除了不加入 H6TeO6。在不加入

CuCl2·2H2O和H6TeO6 的条件下,使用与CuCl2-
TA@PAN相同的制备方法得到了前驱体PAN纳

米纤维。
1.2.2 Cu7Te4@CNFs、Cu-Cu2O@CNFs和CNFs
的制备

将前驱体CuCl2-TA@PAN放置于充入空气的

管式炉中在270
 

℃预氧化1
 

h,升温速率为1
 

℃/
min。随后充入氩气,在900

 

℃碳化2
 

h,升温速率

为2
 

℃/min;自然冷却获得在碳纳米纤维上锚定了

Cu7Te4纳米颗粒的复合材料Cu7Te4@CNFs。
对比实验中,分别使用CuCl2@PAN和PAN

纳米纤维作为前驱体在相同的条件下制备了Cu-
Cu2O@CNFs和CNFs。
1.3 测试与表征

  通过场发射扫描电子显微镜和透射电子显微镜

表征了合成纤维形貌;在工作电压为40
 

kV、工作电

流为40
 

mA条件下,采用X射线衍射仪分析了材料

的晶体结构,测试范围为10°~90°;在532
 

nm的激

光波长下,采用拉曼光谱仪分析样品的石墨化程度,
测试范围为1000~2000

 

cm-1;采用X射线光电子

能谱仪对样品的组成元素和化学状态进行表征,所
制备样品的 HER,HzOR和 HzOR辅助全水解性

能均使用CHI660E型电化学工作站进行测试得到。
电催化HER和HzOR的性能测试均是以碳棒

为对电极,饱和甘汞电极(SCE)为参比电极,负载了

催化剂样品的玻碳电极作为工作电极,在配置有标

准三电极体系的电化学工作站上进行的。在

1
 

mol/L
 

KOH电解液中进行 HER性能测试,而
HzOR性能测试是在含有0.5

 

mol/L
 

N2H4 的

1
 

mol/L
 

KOH溶液进行。过电位和工作电位的结

果是将实验测得的电位带入能斯特方程计算得到

的,见式(1):
ERHE=ESCE+0.059×LpH+0.244 (1)

其中:ERHE为可逆氢电极的电位,ESCE 为饱和甘汞

电极的电位,LpH 为电解液的pH值。
根据式(1)可得,在1

 

mol/L
 

KOH中ERHE=
ESCE+1.05。线性扫描伏安法(LSV)测试的扫描速

率为2
 

mV/s,测得了催化剂的 HER过电位和

HzOR工作电位;催化剂的HER和HzOR的塔菲

尔(Tafel)斜率通过对LSV曲线进行线性拟合计算

得到;通过长时间的恒电位电解测试了催化剂样品

的HER和HzOR稳定性。

2 结果与讨论

2.1 Cu7Te4@CNFs的表征

通过SEM 和TEM 测试分析了CuCl2-TA@
PAN和Cu7Te4@CNFs的形貌特征,结果如图1所

示。图1表明:静电纺丝所得的CuCl2-TA@PAN
前驱体薄膜由直径350

 

nm±40
 

nm的纳米纤维交

错形成网络结构(见图1(a));随后将CuCl2-TA@
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PAN在900
 

℃下碳化处理获得了Cu7Te4@CNFs
催化剂样品,碳化之后的纤维形貌得到了完整的保

留,纤维直径缩小到220±30
 

nm(见图1(b));并且

大量的Cu7Te4 纳米颗粒均匀地分布于碳纳米纤维

中(见图1(c));而且Cu7Te4@CNFs的晶格条纹的

间距为0.32
 

nm,对应于Cu7Te4的(012)晶面(见图

1(d)),表明成功制备具有良好结晶性的Cu7Te4@
CNFs。将Cu7Te4 纳米颗粒锚定在高导电性载体

的碳纳米纤维中,不仅可以暴露更多的活性位点以

提高催化性能,而且在电催化过程中还能沿着碳纳

米纤维载体进行轴向的快速电子转移,此外碳纳米

纤维相互交织形成网状结构有利于电解液的渗透和

气体的逸出[29-30]。
图2(a)为Cu7Te4@CNFs的XRD图谱,其衍

射峰全部对应于Cu7Te4(JCPDS
 

No.
 

65-2057)的特

征峰,表明CuCl2 与TA之间发生了充分的碲化反

应,获得纯相的Cu7Te4。图2(b)Cu7Te4@CNFs的

Raman光谱显示出碳材料的D(缺陷和无序)峰和

G(石墨)峰[31]。D峰和G峰的强度比ID/IG 值为

0.92,表明Cu7Te4@CNFs中碳纳米纤维载体具有

较好的石墨化程度。对比样品Cu-Cu2O@CNFs的

   

XRD图谱(见图2(c)),可以观察到Cu-Cu2O@
CNFs的峰与金属Cu(JCPDS

 

No.04-0836)和Cu2O
(JCPDS

 

No.99-0041)的特征峰一致,表明前驱体不

加入TA的情况下,煅烧之后的Cu基产物由Cu和

Cu2O共同组成。

图1 CuCl2-TA@PAN的SEM图以及Cu7Te4@CNFs的

SEM图、TEM图和HRTEM图

图2 Cu7Te4@CNFs的XRD图和Raman谱图以及Cu-Cu2O@CNFs的XRD图

  Cu7Te4@CNFs的 XPS图谱如图3所示。
Cu7Te4@CNFs的XPS总谱(见图3(a))表明所制

备的催化剂由五种元素Cu、Te、C、N和 O组成。
Cu

 

2p的高分辨图谱显示:结合能位于952.3
 

eV和

932.4
 

eV的2个峰对应于Cu-Te键的特征峰,而位

于954.5
 

eV和934.6
 

eV的2个峰归属于Cu—O
键(见图3(b)),这是由于不可避免的表面氧化造成

的[32]。Te
 

3d的高分辨图谱(见图3(c))显示:结合

能位于586.7
 

eV和576.3
 

eV的峰是Te—Cu键的

特征峰,而位于584.4
 

eV和574.1
 

eV的峰是由于

Te的表面氧化形成的Te—O键[33-34]。C
 

1s的高

分辨图谱(见图3(d))显示:结合能位于284.8
 

eV,

285.9
 

eV和287.8
 

eV的3个峰对应于C􀪅􀪅C键、
C􀪅􀪅N键和O—C􀪅􀪅O键的特征峰,表明PAN的N
原子掺杂进入碳材料内部。图3(e)N

 

1s的高分辨

图谱显示:结合能位于398.5
 

eV,399.8
 

eV 和

401.1
 

eV的3个峰对应于吡啶N、吡咯N和石墨N
的特征峰,进一步表明N掺杂在碳纳米纤维中。富

N碳纳米材料有利于界面电荷极化、电子转移和传

质扩散,从而提高了碳材料的导电性[35]。综上可

知,SEM、TEM、XRD、Raman和XPS的测试技术

表明成功制备了Cu7Te4@CNFs催化剂材料,在一

维的N掺杂碳纳米纤维上Cu7Te4纳米颗粒均匀分

布,纤维之间进一步构成多孔催化网络结构。
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图3 Cu7Te4@CNFs的XPS谱图

2.2 Cu7Te4@CNFs的电催化HER和HzOR性能

碱性电解液中,采用三电极体系测试Cu7Te4@
CNFs、Cu-Cu2O@CNFs和CNFs样品的电催化

HER和HzOR等性能,结果如图4所示。图4(a)
的LSV曲线是在1

 

mol/L
 

KOH溶液中测试的,可
以观察到CNFs基本没有 HER电催化活性,而在

碳纳米纤维载体上负载了Cu基纳米颗粒的催化剂

样品对 HER的催化电流密度具有良好的响应,
Cu7Te4@CNFs和Cu-Cu2O@CNFs在电流密度达

到10
 

mA/cm2时,分别需要394
 

mV和485
 

mV的

过电位,表明Cu7Te4@CNFs的HER电催化性能

明显优于Cu-Cu2O@CNFs。图4(b)的Tafel曲线

是根据 HER的LSV结果线性拟合计算得到的,
Cu7Te4@CNFs和Cu-Cu2O@CNFs的Tafel斜率

分别 为165.2
 

mV/dec和183.5
 

mV/dec,表 明

Cu7Te4@CNFs对 HER具有良好的动力学作用。
表1显示:Cu7Te4@CNFs的 HER电催化性能与

已报 道 的 Cu基 催 化 剂 相 比 也 具 有 明 显 的

优势[36-39]。
Cu7Te4@CNFs的 HzOR电催化性能测试是

在含有0.5
 

mol/L
 

N2H4 的1
 

mol/L
 

KOH溶液中

进行,相同测试条件下Cu-Cu2O@CNFs和CNFs
作为对比样也进行了HzOR电催化性能测试,LSV
曲线结果如图4(c)所示。图4(c)表明:CNFs不具

有明显的电催化HzOR性能,而Cu基纳米颗粒与

碳纳米纤维复合的催化剂样品对HzOR的催化电

流密 度 具 有 良 好 的 响 应,当 催 化 电 流 密 度 为

10
 

mA/cm2 时,Cu7Te4@CNFs仅需要544
 

mV
(vs.

 

RHE)的工作电位,优于 Cu-Cu2O@CNFs
(698

 

mV(vs.
 

RHE))。图4(d)的Cu7Te4@CNFs
和Cu-Cu2O@CNFs的Tafel曲线是根据HzOR的

LSV结 果 线 性 拟 合 计 算 得 到 的,可 以 观 察 到

Cu7Te4@CNFs和Cu-Cu2O@CNFs的Tafel斜率

分别 为147.8
 

mV/dec和233.1
 

mV/dec,表 明

Cu7Te4@CNFs对HzOR具有良好的动力学作用。
表2显示:Cu7Te4@CNFs的HzOR电催化性能与

已报道的Cu基催化剂相比也有一定的优势[40-42]。
在碱性条件下对 Cu7Te4@CNFs样品进行

HzOR和OER性能测试,其中OER的电解液中没

有加入0.5
 

mol/L
 

N2H4。图4(e)的LSV曲线显

示,采用Cu7Te4@CNFs作为OER催化剂,在产生

10
 

mA/cm2 的电流密度时其工作电位为2.54
 

V
(vs.

 

RHE),远高于 HzOR的工作电位(544
 

mV
(vs.

 

RHE))。因此,采用 HzOR取代OER,选择

Cu7Te4@CNFs作为催化剂,在10
 

mA/cm2的电流

密度下可以有效减少约2.00
 

V的工作电压。图4
(f)为Cu7Te4@CNFs的HzOR与OER的Tafel曲

线,HzOR 的 Tafel斜 率 明 显 低 于 OER,表 明

Cu7Te4@CNFs电催化HzOR较OER具有更快的

反应动力学。
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图4 Cu7Te4@CNFs、Cu-Cu2O@CNFs和CNFs在1
 

mol/L
 

KOH和

含有0.5
 

mol/L
 

N2H4的1
 

mol/L
 

KOH中的电催化性能曲线

表1 Cu7Te4@CNFs与已报道的Cu基催化剂电催化HER性能对比

催化剂 电解液 过电位η10/mV Tafel斜率/(mV·dec-1) 数据来源

Cu7Te4@CNFs 1
 

mol/L
 

KOH 394 165.2 本文

FeCu 1
 

mol/L
 

KOH 591 140.0 文献[36]
CoCu1 0.5

 

mol/L
 

H2SO4 810 124.7 文献[37]
[Cux(Cu-ett)]n 0.5

 

mol/L
 

H2SO4 450 144.0 文献[38]
CFTS-PVP 0.5

 

mol/L
 

H2SO4 421 54.0 文献[39]

表2 Cu7Te4@CNFs与已报道的Cu基催化剂电催化HzOR性能对比

催化剂 电解液 电位(mV(vs.
 

RHE)) 数据来源

Cu7Te4@CNFs 1
 

mol/L
 

KOH+0.5
 

mol/L
 

N2H4 544(η10) 本文

polyCuDAB-CB 1
 

mol/L
 

KOH+0.01
 

mol/L
 

N2H4 ~620(η2) 文献[40]
(Cu0.9Pd0.1)O 0.1

 

mol/L
 

KOH+0.01
 

mol/L
 

N2H4 ~1300(η6) 文献[41]
Cu2O纳米球 0.1

 

mol/L
 

KOH+0.1
 

mol/L
 

N2H4 ~1260(η4) 文献[42]
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  通过在400
 

mV的过电位下电解12
 

h来评估

了Cu7Te4@CNFs催化剂的HER稳定性,可以发

现其电流密度没有明显变化,并对比了恒电位电解

前后的LSV曲线可以发现该催化剂的过电位基本

保持不变,展现出该催化剂具有良好的HER稳定

性(图5(a));然后测试了恒电位电解之后催化剂材

料的 XRD,发现其对应的衍射峰还是与Cu7Te4
(JCPDS

 

No.
 

65-2057)的特征峰一致,也表明该催

化剂具有良好的电催化稳定性(见图5(b))。在

550
 

mV(vs.
 

RHE)的工作电位下对 Cu7Te4@
CNFs催化剂进行12

 

h的电解,评估其HzOR稳定

性,可以发现其电流密度基本没有衰减,恒电位电解

之后又进行了HzOR性能测试,其LSV曲线基本

保持不变,表明Cu7Te4@CNFs催化剂具有良好的

电催化HzOR稳定性(见图5(c))。

图5 Cu7Te4@CNFs的电催化稳定性测试曲线以及恒电位电解之后的XRD图像

2.3 Cu7Te4@CNFs的电催化HzOR辅助全水解

性能

鉴于Cu7Te4@CNFs优异的HER和HzOR电

催化性能,进一步利用Cu7Te4@CNFs作为双功能

催化剂构建两电极体系,进行HzOR辅助全水解电

催化性能测试,两电极装置示意图如图6(a)所示。
图6(b)为Cu7Te4@CNFs在含有0.5

 

mol/L
 

N2H4

的1
 

mol/L
 

KOH电解液中测试HzOR辅助全水解

的LSV曲线,产生10
 

mA/cm2 的电流密度时所需

电压是1.23
 

V,与之相比,传统电催化全水解产生

10
 

mA/cm2的电流密度则需要3.19
 

V的电压。上

述结果表明,利用HzOR替代OER,通过HzOR辅

助全水解可实现工作电压的大幅降低,从而实现低

能耗高效率制氢。

图6 HzOR辅助全水解示意图与Cu7Te4@CNFs的HzOR辅助全水解和传统全水解的LSV曲线

3 结 论

  本文通过静电纺丝和碳化相结合的方式制备在

一维碳纳米纤维上均匀负载了Cu7Te4 纳米颗粒的

催化剂Cu7Te4@CNFs,测试Cu7Te4@CNFs的电

催化HER、HzOR以及HzOR辅助全水解的性能。
得到主要结论如下:
a)使用碲酸作为碲源制备了Cu7Te4@CNFs,有

效避免了使用碲粉时所产生的高毒性和易燃的尾气;

b)电流密度为10
 

mA/cm2 时,Cu7Te4@CNFs
催化剂HER过电位是394

 

mV,HzOR工作电位是

544
 

mV(vs.
 

RHE),电催化性能优于对比样品及一

系列已报道的Cu基催化剂;
c)利用Cu7Te4@CNFs作为双功能催化剂构建

两电极体系进行HzOR辅助全水解,通过HzOR代

替OER实现了高效节能制氢,在产生10
 

mA/cm2

的电流密度时仅需1.23
 

V的工作电压,远低于传统

水解的工作电压。
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