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NiCo-LDHs/VMT 复合材料的制备 

及电解尿素制氢性能 

黄丽丽，徐康康，唐风琴，李  仲，孙  丹，胡群洋，孙  源* 
（塔里木大学 化学化工学院 新疆兵团南疆化工资源利用工程实验室，新疆 阿拉尔  843300） 

摘要：以Ni(NO3)2•6H2O、Co(NO3)2•6H2O 和尿素为原料，通过水热法与蛭石（VMT）复合，制备了 NiCo-LDHs/VMT

复合材料。采用 XRD、Raman、TEM、SEM、XPS 对其结构组成和微观形貌进行了表征，并将其用于尿素电解

制氢，考察了制备条件对其电催化尿素氧化反应（UOR）性能的影响，采用三电极体系对 NiCo-LDHs/VMT 工

作电极电解尿素性能进行了测试。结果表明，NiCo-LDHs/VMT 复合材料上既有 VMT 的微米片状结构，还具有

NiCo-LDHs 的六边形结构；在 n(Ni)∶n(Co)=2∶1、反应温度 100 ℃、反应时间 8 h 的条件下制备的

Ni2Co1-LDHs/VMT 具有良好的催化活性，当电流密度为 10 mA/cm2 时，其 UOR 过电位为 0.98 V；在电流密度

为 10 mA/cm2、电位为 1.35 V 的条件下，Ni2Co1-LDHs/VMT 可电解尿素产生 N2，在–0.23 V 电位下电解尿素产

生 H2；Ni2Co1-LDHs/VMT 具有稳定的电解尿素性能，可稳定工作 10 h 电位基本保持不变。 
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Preparation of NiCo-LDHs/VMT composites and its electrolysis  
performance on urea for hydrogen production 

HUANG Lili, XU Kangkang, TANG Fengqin, LI Zhong, SUN Dan, HU Qunyang, SUN Yuan* 
（Engineering Laboratory of Chemical Resources Utilization in South Xinjiang of Xinjiang Production & Construction 

Corps, College of Chemistry and Chemical Engineering, Tarim University, Alaer 843300, Xinjiang, China） 

Abstract: NiCo-LDHs/VMT composites were synthesized by combination of Ni(NO3)2•6H2O, Co(NO3)2•6H2O 

and urea with vermiculite (VMT) via hydrothermal method, characterized by XRD, Raman, TEM, SEM and 

XPS, and then used to electrolyze urea for hydrogen production. The effect of preparation conditions on 

their electrocatalytic performance for urea oxidation reaction (UOR) was analyzed via three-electrode 

system. The results showed that NiCo-LDHs/VMT composites had both micron sheet structure of VMT and 

hexagonal structure of NiCo-LDHs. Ni2Co1-LDHs/VMT prepared at n(Ni)∶ n(Co)=2∶ 1, reaction 

temperature of 100 ℃, reaction time of 8 h exhibited good catalytic activity. When the current density was 

10 mA/cm2, the UOR overpotential was 0.98 V. Under the conditions of current density of 10 mA/cm2 and 

potential of 1.35 V, Ni2Co1-LDHs/VMT could electrolyse urea to produce N2, and at potential of –0.23 V, 

urea could produce H2. Ni2Co1-LDHs/VMT displayed stable electrolytic performance of urea, which could 

work statically for 10 h and kept the potential basically unchanged. 
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氢气作为一种在双碳背景下符合可持续发展战

略的绿色清洁能源，有望成为取代传统不可再生化

石能源的新能源之一[1-4]。当前，传统工艺主要通过

甲烷水蒸气重整裂解制备氢气[5]，该工艺存在设备

昂贵、能耗高、运输成本高等诸多劣势，还会产生

温室气体二氧化碳。因此，亟需开发出一种新型的

有机电化学与工业 
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高效无污染的绿色制氢路线。通过电解水制备氢气

是当前制备氢气的重要途径之一，研究者们在该领

域进行了许多研究。但是水电解制备氢气所需能耗

高，析氧反应（OER）所需理论电压为 1.23 V，极

大地增加了水裂解制备氢气的成本[6]。为解决电解

水制备氢气存在的问题，研究者们提出了几种有效

的解决思路，如：设计出高性能的催化剂来提升反

应过程中动力学过程或用其他更有利的反应取代

OER 等。 

研究[7-11]发现，尿素电解反应（UOR）所需理

论电压为 0.37 V，该过程相比于 OER 所需能耗更低。

与水相比，尿素通常留下“肮脏”的刻板印象[12-13]。

但电解尿素过程有诸多优势：一方面可以降解排放

到废水中的尿素，避免其对环境造成进一步污染；

另一方面可以产生清洁无污染的氢气作为清洁能

源，起到解决能源危机的作用[14]。尽管尿素电解技

术具有上述优点，但该工艺与电解水制备氢气类似，

仍需要通过贵金属催化剂达到优异的催化效果[15]。

然而，贵金属昂贵和稀缺的缺点使该技术难以商业

规模化发展。非贵金属 Ni、Fe、Co 在催化尿素氧

化反应中也具有良好的性能[16-18]，但此过程存在催

化剂活性低和稳定性差等问题。而催化剂的活性和

稳定性是其科研应用和工业化的决定性因素，因此，

研究和制备对电解尿素具有低过电位、高活性、高

稳定性的电催化剂具有重要意义。 

水滑石（LDHs）是一种独特的插层材料，因其

具有优异的导电性能，而引起了研究者广泛的研究

兴趣[19-21]。蛭石（VMT）作为天然的二维层状功能

材料，是中国具有优势的无机矿产，在新疆有非常

丰富的储量。目前，蛭石主要用于建筑、水处理和

热催化等领域[22]。 

本文拟以 Ni(NO3)2•6H2O、Co(NO3)2•6H2O 和尿

素为 原 料， 通过 水 热法 与蛭 石 复合 ，制 备了

NiCo-LDHs/VMT 复合材料，并将其用作电解尿素

制氢的催化剂。以期为尿素电解催化剂的制备提供

参考，为中国蛭石的高附加值利用开拓思路。 

1  实验部分 

1.1  材料、试剂与仪器 

蛭石，新疆尉犁蛭石有限责任公司；聚四氟乙

烯乳液（D210C）、乙炔黑、泡沫镍（孔隙率 95%），

苏州晟尔诺科技有限公司。 

Co(NO3)2•6H2O、Ni(NO3)2•6H2O、尿素，阿拉丁

试剂（上海）有限公司；无水乙醇，天津市北联精

细化学品开发公司；KOH，天津市鑫铂特化工有限

公司；盐酸（质量分数 36%~38%），国药集团化学

试剂有限公司。以上试剂均为分析纯，未经二次纯

化；实验用水均为蒸馏水，自制。 

D8 Advance A25 型 X 射线衍射仪（XRD），德

国 Bruker 公司；JSM-2000EX 型扫描电子显微镜

（SEM），日本 JEOL；Kratos Ultra DLD 型 X 射线

光电子能谱仪（XPS），日本 Shimadzu 公司；LabRAM 

HR Evolution 型 原 位 共 聚 焦 显 微 拉 曼 光 谱 仪

（Raman），日本 Horiba 公司；Sigma 300 XA-2 型

场发射扫描电子显微镜（SEM），德国 Carl Zeiss

公司；WaveDrive10 型电化学工作站，美国 PINE 公

司；PARSTAT 4000A 型电化学工作站，美国 Ametek

公司。 

1.2  方法 

1.2.1  膨胀蛭石的制备 

准确称量 50 g 蛭石，用蒸馏水清洗以除去蛭石

片上的泥沙，然后将洗净的蛭石片放入坩埚中，置

于微波炉中在 2000 W 下加热 5 min，即可得到膨胀

蛭石。使用前，在室温下用蒸馏水超声清洗膨胀蛭

石 30 min 后，放入鼓风干燥箱中于 80 ℃干燥 10 h。 

1.2.2  NiCo-LDHs/VMT 复合材料的制备 

采用水热法制备 NiCo-LDHs/VMT 复合材料。

首先将 0.2908 g（1.0 mmol）Ni(NO3)2•6H2O、0.1455 g

（0.5 mmol）Co(NO3)2•6H2O 和 0.6000 g（10.0 mmol）

尿素溶于 40 mL 蒸馏水中；然后将 0.2500 g 烘干的

膨胀蛭石分散于上述混合溶液中，超声 30 min，将

其转移到聚四氟乙烯内衬的高压反应釜中，放入鼓

风干燥箱于 100 ℃反应 10 h，降至室温，得到绿色

沉淀。将沉淀用蒸馏水洗涤 3 次，过滤，在 80 ℃

干燥 12 h，即得 NiCo-LDHs/VMT 复合材料，记为

Ni2Co1-LDHs/VMT，其中，Ni 和 Co 下标表示 n(Ni)∶

n(Co)＝2∶1。NiCo-LDHs/VMT 复合材料制备过程

示意图如图 1 所示。 
 

 
 

图 1  NiCo-LDHs/VMT 催化剂的制备流程示意图 
Fig. 1  Schematic diagram of NiCo-LDHs/VMT catalyst 

preparation 
 
按照上述步骤，只是制备过程中不加入 VMT，

制备得到 Ni2Co1-LDHs。 

按照上述步骤，添加不同量的 Ni(NO3)2•6H2O 和
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Co(NO3)2•6H2O，调整 n(Ni)∶n(Co)＝3∶1、1∶1、1∶

2、1∶3，制备了不同 Ni、Co 物质的量比的 NiCo- 

LDHs/VMT 复合材料，分别记为 Ni3Co1-LDHs/VMT、

Ni1Co1-LDHs/VMT、Ni1Co2-LDHs/VMT 和 Ni1Co3- 

LDHs/VMT，考察 n(Ni)∶n(Co)对制备的 NiCo-LDHs/ 

VMT 复合材料催化性能的影响。 

按照上述步骤，调整反应时间分别为 4、6、8、

10、12 h，考察反应时间对制备的 Ni2Co1-LDHs/VMT

复合材料催化性能的影响。 

按照上述步骤，调整反应温度为 80、100、120、

140和 160 ℃，考察反应温度对制备的 Ni2Co1-LDHs/ 

VMT 复合材料催化性能的影响。 

1.2.3  工作电极的制备 

1.2.3.1  泡沫镍的预处理 

首先将泡沫镍剪成尺寸为 1 cm×1 cm、厚度为

0.02 cm 的方块，用浓度 1 mol/L 的盐酸超声（功率

60 W）洗涤 10 min 以除去其表面的油渍和表面氧化

物；然后依次用无水乙醇和蒸馏水各超声洗涤 10 

min；最后放入真空干燥箱于 80 ℃烘干，备用。 

1.2.3.2  蛭石水滑石工作电极的制备 

采用滴涂法制备工作电极。首先称取 0.08 g 的

NiCo-LDHs/VMT 复合材料，随后将其加入到 5 μL 聚

四氟乙烯乳液（D210C）和 400 μL 质量分数 70%乙醇

水溶液中分散均匀，再加入 0.015 g 乙炔黑，密封后于

室温下超声（功率 60 W）30 min，得到分散均匀的悬

浊液。用移液枪在泡沫镍上均匀地涂抹上述悬浊液，

并用保鲜膜将涂抹好的工作电极进行密封处理，最后

将其放入 80 ℃真空干燥箱中 12 h 烘干，待测。 

1.3  表征与测试 

XRD 测试：2θ为 10°~80°，测试电压 40 kV，

测试电流 40 mA。Raman 测试：使用 514 nm 的激光

激发样品，功率为 1.7 mW，光栅为 2400。TEM 和

SEM 测试：测试前向样品中加 1 mL 无水乙醇，超

声分散 2 min，滴到 230 目碳膜上，上机测试，加速

电压 120 kV。XPS 测试：单色 Al Kα X 射线，束斑

300 μm×700 μm，窄扫通能 40 eV，步长 0.1 eV。 

1.4  电化学性能测试 

采用三电极体系对 NiCo-LDHs/VMT 工作电极

的电解尿素性能进行测试分析。三电极体系由工作

电极（NiCo-LDHs/VMT 复合材料）、对电极（Pt 电

极）以及参比电极（Hg/HgO，填充液为 1 mol/L 

KOH）组成，分别连接电化学工作站的绿色、红色

和白色外接工作线（图 2）。所有电化学测试都在

室温下进行。 

循环伏安（CV）曲线、线性扫描伏安（LSV）

曲线和过电位均在 WaveDrive 10 型电化学工作站中

进行测试。所用电解液分别为 1 mol/L 的 KOH 水溶

液和 1 mol/L 的 KOH 水溶液+0.33 mol/L 尿素溶液。

CV 测试：以 50 mV/s 的扫速扫描活化各电极 28 个

循环，直到获得稳定的循环伏安曲线。LSV 测试：

在电解质溶液中以 10 mV/s 的扫速获得，但是由于

电阻的存在，为了更好地反映特性曲线，根据公式

（1）将电位转换成可逆氢电极电势（RHE）。 
 

 
 

图 2  NiCo-LDHs/VMT 电解尿素所用三电极体系示意图 
Fig. 2  Schematic diagram of three electrodes used for urea 

electrolysis over NiCo-LDHs/VMT 
 

 E(vs. RHE)=E(vs. Hg/HgO)+(0.095+0.059×pH)（1） 

式中：E(vs. RHE)为相比于可逆氢电极的电位，E(vs. 

Hg/HgO)为相比于 Hg/HgO 的电位，单位均为 V；

pH 为 KOH 溶液的 pH。 

过电位（η）反映催化剂尿素氧化反应催化活性，

过电位越小，尿素氧化反应催化活性越好。不同反

应的过电位用式（2）～（4）计算： 

 ηUOR= E(vs. RHE)–0.37 （2） 

 ηOER= E(vs. RHE)–1.23 （3） 

 ηHER=0–E(vs. RHE) （4） 

式中：ηUOR、ηOER 和 ηHER 分别为 UOR、OER 和 HER

（析氢反应）的过电位，单位为 V。 

电化学阻抗谱（EIS）和电化学活性表面积

（ECSA）在 PARSTAT 4000A 型电化学工作站中进

行测试。EIS 测试：扫描频率为 0.1~5.0×105 Hz，用

10 mA/cm2的恒定电流密度记录计时电位。根据LSV

来拟合 Tafel 斜率。 

在非法拉第电位区间内以 20~100 mV/s 扫速测

定 CV 曲线以得到 ECSA。以扫速为横坐标，阴阳

极双电层电流密度绝对值之和的一半（ΔJ）为纵坐

标，线性拟合得到双电层电容（Cdl）。ECSA 可根据

公式（5）计算。 

 ECSA＝Cdl/Cs （5） 

式中：ECSA 为测试样品的电化学活性表面积；Cdl

为双电层电容，mF/cm2；Cs为样品的比电容，0.04 mF/cm2。 

2  结果与讨论 

2.1  NiCo-LDHs/VMT 复合材料的表征分析 

2.1.1  XRD 分析 

图 3 为 VMT、Ni2Co1-LDHs 和 Ni2Co1-LDHs/ 

VMT 复合材料的 XRD 谱图。 
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图 3  VMT、Ni2Co1-LDHs 和 Ni2Co1-LDHs/VMT 复合材

料的 XRD 谱图 
Fig. 3  XRD patterns of VMT, Ni2Co1-LDHs and Ni2Co1- 

LDHs/VMT composites 
  

从图 3 可以看出，2θ=8.5°、17.7°、18.9°、26.0°、

36.7°、44.3°、54.3°处的衍射峰 [23]分别对应 VMT

（JCPDS No. 42-1413）的(001)、(002)、(020)、(022)、

(13-2)、(22-3)、(13-5)晶面；Ni2Co1-LDHs 在 2θ=11.7°、

24.4°、34.1°、60.2°处的衍射峰也与 NiCo-LDH（JCPDS 

No. 40-0216）的(003)、(006)、(012)、(110)晶面吻合。

结果表明，NiCo-LDHs 与 VMT 复合后，Ni2Co1- 

LDHs/VMT 复合材料的结晶度保持完整，既保留了

VMT 的结构，也保留了 NiCo-LDHs 的结构。 

2.1.2  Raman 分析 

图 4 为 Ni2Co1-LDHs/VMT 复合材料和 Ni2Co1- 

LDHs 的 Raman 谱图。可以看出，两者在 457.8 和

529.2 cm–1 都有特征峰，分别对应 Ni—O 键的弯曲

振动和拉伸振动信号[24]，表明成功制备出了 Ni2Co1- 

LDHs/VMT 以及 Ni2Co1-LDHs 催化剂。 
 

 
 

图 4  Ni2Co1-LDHs/VMT 和 Ni2Co1-LDHs 的 Raman 谱图 
Fig. 4  Raman spectra of NiCo-LDHs/VMT and NiCo-LDHs 

  

2.1.3  TEM 和 SEM 分析 

图 5 为 VMT、Ni2Co1-LDHs 和 Ni2Co1-LDHs/VMT

复合材料的 TEM 图。由图 5 可以看出，VMT 形貌

呈 微 米 片 状 ， Ni2Co1-LDHs 形 貌 呈 六 边 形 ，

Ni2Co1-LDHs/ VMT 复合材料上既有 VMT 的微米片

状结构，还具有 Ni2Co1-LDHs 的六边形结构。 

 
 

图 5  VMT（a）、Ni2Co1-LDHs（b）和 Ni2Co1-LDHs/VMT

（c）的 TEM 图 
Fig. 5  TEM images of VMT (a), Ni2Co1-LDHs (b) and 

Ni2Co1-LDHs/VMT (c) 
  

图 6 为 Ni2Co1-LDHs/VMT 复合材料的 SEM 图、

元素含量图和 EDS 元素分布图。 
 

 
 

图 6  NiCo-LDHs/VMT 复合材料的 SEM 图（a）、元素含

量（b）和 EDS 元素分布图（c） 
Fig. 6  SEM image (a), elemental content map (b) and 

element distribution (mapping) (c) of NiCo-LDHs/ 
VMT composites  

  

从图 6a 可以看出，Ni2Co1-LDHs/VMT 复合材

料上既有 VMT 的微米片状结构，还具有 Ni2Co1- 

LDHs 的六边形结构。Ni2Co1-LDHs/VMT 复合材料

中，Ni、O、Co、Mg、Si 和 Ca 的质量分数分别为

35.49%、26.03%、17.42%、13.23%、7.63%和 0.20%

（图 6b）；从 Ni2Co1-LDHs/VMT 复合材料的 EDS

元素分布图（图 6c）中可以看出，O、Mg、Si、Ca、

Co 和 Ni 元素分布均匀。 

2.1.4  XPS 分析  

图 7 为 Ni2Co1-LDHs/VMT 复合材料和 Ni2Co1- 

LDHs 的 XPS 谱图。 

从图 7a 的 XPS 全谱可以看出，Ni2Co1-LDHs/ 

VMT 复合材料存在 Ni、Co、O、Ca、Mg、Si 元素，

NiCo-LDHs 存在 Ni、Co、O 元素。 



·642· 精 细 化 工  FINE CHEMICALS 第 42 卷 

 

 
 

a—XPS 全谱；b—Co 2p 高分辨谱图；c—Ni 2p 高分辨谱图；d— 

O 1s 高分辨谱图；KLL 代表俄歇峰 

图 7  Ni2Co1-LDHs/VMT 和 Ni2Co1-LDHs 的 XPS 谱图 
Fig. 7  XPS spectra of Ni2Co1-LDHs/VMT and Ni2Co1- 

LDHs 
 
从图 7b 的 Co 2p 高分辨 XPS 谱图可以看出，

Ni2Co1-LDHs 和 Ni2Co1-LDHs/VMT 复合材料的 Co 

2p 可分为 4 组双峰。Ni2Co1-LDHs 在结合能 780.9、796.8 

eV 和 786.4、802.9 eV 处峰分别对应 Co3+和卫星峰，

在结合能 783.0、799.3 eV 和 790.7、805.6 eV 处峰

分别对应 Co2+和卫星峰；Ni2Co1-LDHs/VMT 复合材

料也可以观察到 Co2+和 Co3+向低结合能方向偏移。

这是因为，Ni 原子向 Co 原子转移电子，表明 Ni 和

Co 之间存在电子相互作用。 

从图 7c 的 Ni 2p 高分辨 XPS 谱图可以看出，

Ni2Co1-LDHs 和 Ni2Co1-LDHs/VMT 复合材料的 Ni 2p 可

分为 4 组双峰。Ni2Co1-LDHs 在结合能 855.8、873.3 eV

和 861.9、879.7 eV 处峰分别对应 Ni2+和卫星峰，在结合

能 857.0、875.3 eV 和 867.1、882.3 eV 处峰分别对应 Ni3+

和卫星峰。Ni2Co1-LDHs/VMT 复合材料可以观察到 Ni2+

和 Ni3+峰向低结合能方向偏移[25-26]。这是因为，Co 向 Ni

转移电子，表明 Ni 和 Co 之间存在电子相互作用。 

从图 7d 的 O 1s 高分辨 XPS 谱图可以看出，

Ni2Co1-LDHs 和 Ni2Co1-LDHs/VMT 复合材料的 O 1s

可分为两组峰。Ni2Co1-LDHs 在结合能 531.7 和 533.1 

eV 处 峰 分 别 对 应 晶 格 氧 和 吸 附 水 物 种

Ni2Co1-LDHs/VMT 复合材料也可以观察到晶格氧向

低结合能方向偏移和吸附水物种的峰向高结合能方向

偏移[27]。这是因为，Ni 和 Co 之间存在电子相互作用。 

2.2  NiCo-LDHs/VMT 复合材料制备条件的影响 

2.2.1  n(Ni)∶n(Co)的影响 

图 8 为 n(Ni)∶n(Co)对制备的 NiCo-LDHs/VMT

复合材料催化性能的影响，在 WaveDrive 10 型电化

学工作站中进行测试。 
 

 
 

a—LSV 曲线；b—过电位 

图 8  不同 Ni、Co 物质的量比的 NiCo-LDHs/VMT 复合

材料的 UOR 性能 
Fig. 8  UOR performance of NiCo-LDHs/VMT with different 

molar ratios of Ni to Co 
 

从图 8 可以看出，当电流密度为 10 mA/cm2 时，
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随 着 n(Ni) ∶ n(Co) （ 3 ∶ 1~1 ∶ 3 ） 的 减 小 ，

NiCo-LDHs/VMT 复合材料的 UOR 电位大致呈现先

降后升的趋势（图 9a），由 n(Ni)∶n(Co)为 3∶1、2∶

1、1∶1、1∶2、1∶3 制备的 NiCo-LDHs/VMT 复

合材料的 UOR 电位分别为 1.35、1.33、1.35、1.37、

1.36 V，这是因为，Ni、Co 物质的量比不同，催化

剂电解尿素的活性不同。NiCo-LDHs/VMT 在电流

密度为 10 mA/cm2时的 UOR过电位也呈现相似的变

化趋势，由 n(Ni)∶n(Co)为 3∶1、2∶1、1∶1、1∶

2、1∶3 制备的 NiCo-LDHs/VMT 复合材料的 UOR

过电位分别为 1.00、0.98、1.00、1.02、1.01 V，这

是因为，Ni、Co 物质的量比不同，催化剂电解尿素

活性不同。当 n(Ni)∶ n(Co)=2∶ 1 时，制备的

Ni2Co1-LDHs/VMT 具有最低的 UOR 电位和过电位，

表明其催化电解尿素活性最高，后续研究 Ni、Co

物质的量比均为 2∶1。 

2.2.2  反应时间的影响 

图 9 为 100 ℃下，不同反应时间对制备的

Ni2Co1-LDHs/VMT 复合材料催化性能的影响，在

WaveDrive 10 型电化学工作站中进行测试。 
 

 
 

a—LSV 曲线；b—过电位 

图 9  不同反应时间制备的 Ni2Co1-LDHs/VMT 的 UOR

性能 
Fig. 9  UOR performance of Ni2Co1-LDHs/VMT prepared 

at different reaction time 
 
从图 9 可以看出，当电流密度为 10 mA/cm2 时，

随着反应时间（4~12 h）的增加，Ni2Co1-LDHs/VMT

的 UOR 电位大致呈现先降后升的趋势（图 9a）。反

应时间为 4、6、8、10、12 h 时制备的 Ni2Co1- 

LDHs/VMT 的 UOR 电位分别为 1.39、1.38、1.35、

1.39、1.38 V，这是因为，Ni、Co 物质的量比不同，

催化剂电解尿素活性不同。Ni2Co1-LDHs/VMT 在电流

密度为 10 mA/cm2时的 UOR 过电位也呈现相似的变

化趋势，反应时间为 4、6、8、10、12 h 时制备的

Ni2Co1-LDHs/VMT 的 UOR 过电位分别为 1.02、

1.01、0.98、1.02、1.01 V，这是因为，Ni、Co 物

质的量比不同，催化剂电解尿素活性不同。当反应

时间为 8 h 时，制备的 Ni2Co1-LDHs/VMT 具有最

低的 UOR 电位和过电位，表明其催化电解尿素活

性最高。 

2.2.3  反应温度的影响 

图 10 为反应时间 8 h 时，不同反应温度对制备

的 NiCo-LDHs/VMT 复合材料催化性能的影响，在

WaveDrive 10 型电化学工作站中进行测试。 
 

 
 

a—LSV 曲线；b—过电位 

图 10  不同反应温度制备的 Ni2Co1-LDHs/VMT 的 UOR

性能 
Fig. 10  UOR performance of Ni2Co1-LDHs/VMT prepared 

at different reaction temperatures 

 
从图 10 可以看出，当电流密度为 10 mA/cm2

时，随着反应温度（80~160 ℃）的增加，Ni2Co1- 

LDHs/VMT 的 UOR 电位呈现先降后升的趋势（图

10a）。反应温度为 80、100、120、140、160 ℃时，

制备的 Ni2Co1-LDHs/VMT 的 UOR电位分别为 1.38、

1.35、1.36、1.37、1.38 V，这是因为，担载量不同，

催化剂电解尿素活性不同；Ni2Co1-LDHs/ VMT 的过
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电位也呈现相应趋势变化，反应温度为 80、100、

120、140、160 ℃时，制备的 Ni2Co1-LDHs/VMT

的过电位分别为 1.01、0.98、0.99、1.00、1.01V，

这是因为，Ni、Co 物质的量比不同，催化剂电解尿

素活性不同。当反应温度为 100 ℃时，制备的

Ni2Co1-LDHs/VMT 具有最低的 UOR 电位和过电位，

表明其催化电解尿素活性最高。 

综上所述，在 n(Ni)∶n(Co)=2∶1、反应温度为

100 ℃、反应时间为 8 h 下制备的 Ni2Co1-LDHs/ 

VMT 催化电解尿素活性最高。后续将以其为测试对

象进行电化学活性考察。 

2.3  Ni2Co1-LDHs/VMT 催化活性分析 

2.3.1  UOR 和 OER 性能分析 

表 1 为 Ni2Co1-LDHs/VMT 在不同电流密度下

UOR、OER 电位和过电位。 
 

表 1  Ni2Co1-LDHs/VMT 在不同电流密度下的 UOR、

OER 电位和过电位 
Table 1  Potential and overpotential data of UOR, OER for 

Ni2Co1-LDHs/VMT at different current densities  

电流密度/(mA/cm2) 
  

10 20 40 60 80 

UOR 电位/(V vs. RHE) 1.35 1.39 1.47 1.56 1.71

ηUOR/V 0.98 1.02 1.10 1.19 1.34

OER 电位/(V vs. RHE) — 1.59 1.67 — — 

ηOER/V — 0.36 0.44 — — 

注：“—”代表无数据。 
 

从表 1 可以看出，在 20 和 40 mA/cm2 电流密度

下，Ni2Co1-LDHs/VMT 的 UOR 需要 1.39 和 1.47 V

的电位，远小于 OER 所需电位 1.59 和 1.67 V。在

电流密度为 10 mA/cm2、电位为 1.35 V 的条件下，

Ni2Co1-LDHs/VMT 可电解尿素产生氮气。 

2.3.2  HER 性能分析 

表 2 为 Ni2Co1-LDHs/VMT 在不同电流密度下

HER 电位和过电位。 
 

表 2  Ni2Co1-LDHs/VMT 在不同电流密度下的 HER 电位

和过电位 
Table 2  Potential and overpotential of HER for Ni2Co1 

LDHs/VMT at different current densities 

电流密度/(mA/cm2) 
 

–10 –20 –40 –60 –80

HER 电位/(V vs. RHE) –0.23 –0.29 –0.36 –0.42 –0.47

ηHER/V 0.23 0.29 0.36 0.42 0.47

 

从表 2 可以看出，在–10、–20、–40、–60 和–80 

mA/cm2的电流密度时，HER需要–0.23、–0.29、–0.36、

–0.42 和–0.47 V 的电位（过电位为 0.23、0.29、0.36、

0.42 和 0.47 V），表明制备的 Ni2Co1-LDHs/VMT 既

可以高效电解尿素产生氮气（UOR），也可以产生氢

气（HER），是一种优异的双功能催化剂。 

2.3.3  UOR 性能分析 

表 3 为 Ni2Co1-LDHs 在不同电流密度下的 UOR

电位和过电位。 
 

表 3  Ni2Co1-LDHs 在不同电流密度下的 UOR 电位和过

电位 
Table 3  Potential and overpotential of UOR for Ni2Co1-LDHs 

at different current densities  

电流密度/(mA/cm2) 
 

10 20 40 60 80 

UOR 电位/(V vs. RHE) 1.37 1.45 1.63 1.72 — 

ηUOR/V 1.00 1.08 1.16 1.25 — 

注：“—”代表无数据。 
 

可以看出，电流密度分别为 20、40 和 60 mA/cm2

时，Ni2Co1-LDHs/VMT 的 UOR（表 1）需要 1.39、

1.47 和 1.56 V 的电位（过电位为 1.02、1.10 和 1.19 

V），远小于 NiCo-LDHs 的电位（表 3）1.45、1.63

和 1.72 V（过电位为 1.08、1.16 和 1.25 V）。表明

Ni2Co1-LDHs/VMT电解尿素的活性高于Ni2Co1-LDHs，

这是因为，相比于 Ni2Co1-LDHs，Ni2Co1-LDHs/VMT

活性位点更多，从而催化活性升高。 

2.4  电化学性能结果分析 

2.4.1  Tafel 斜率分析 

图 11 为 Ni2Co1-LDHs/VMT 和 Ni2Co1-LDHs 的

Tafel 斜率分析，在 WaveDrive 10 型电化学工作站中

进行测试。从图 11 可以看出，Ni2Co1-LDHs/VMT

在 UOR 测试过程中的 Tafel 斜率（66.88 mV/dec）

远远小于 Ni2Co1-LDHs（145.71 mV/dec），这与表 1

的 LSV 结果一致，说明 Ni2Co1-LDHs/VMT 拥有更

好的 UOR 性能和反应动力学，可以降低 UOR 反应

过程中的能耗。 
 

 
 

图 11  Ni2Co1-LDHs/VMT 和 Ni2Co1-LDHs 的 Tafel 斜率 
Fig. 11  Tafel slope of Ni2Co1-LDHs/VMT and Ni2Co1-LDHs 

 
2.4.2  ECSA 分析 

图 12 为 Ni2Co1-LDHs/VMT 和 Ni2Co1-LDHs 的
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ECSA 测试结果，在 PARSTAT 4000A 型电化学工作

站中进行测试。由图 12a 和 b 可以观察到，随着扫

速从 20 mV/s 增大到 100 mV/s，CV 曲线所围成的

面积逐步增大。由图 12c 可以看出，Ni2Co1-LDHs/ 

VMT 的 Cdl 为 1.51 mF/cm2，大于 Ni2Co1-LDHs 的

1.16 mF/cm2，这与表 1 和表 3 的结果一致。通过

ECSA 对表 1 和表 3 的数据进行了校正，观察到当

电流密度为 1 mA/cm2 时，Ni2Co1-LDHs/VMT 的

UOR 电位为 1.46 V，小于 Ni2Co1-LDHs 的 UOR 电

位为 1.54 V，表明 Ni2Co1-LDHs/VMT 本征活性依旧

大于 Ni2Co1-LDHs。由图 12d 也可以看出，Ni2Co1- 

LDH/VMT 的本征活性高于 Ni2Co1-LDHs。 

以上结果表明，Ni2Co1-LDHs/VMT 能够高效地

电解尿素，拥有更多暴露的表面催化反应活性位点

以及拥有优异的电催化性能。这是因为，Ni2Co1- 

LDHs/VMT的 ECSA为 37.75，Ni2Co1-LDHs的 ECSA

为 29.00，表明 NiCo-LDHs 和 VMT 复合后有效提高

了复合材料的电化学活性表面积，从而更易于电解

尿素。 
 

 
 

 
 

a—Ni2Co1-LDHs/VMT 的 CV 曲线；b—Ni2Co1-LDHs 的

CV 曲线；c—Cdl 曲线；d—LSV 曲线 

图 12  Ni2Co1-LDHs/VMT 和 Ni2Co1-LDHs 的 ECSA 测试

结果 
Fig. 12  ECSA test results of Ni2Co1-LDHs/VMT and 

Ni2Co1-LDHs 
 

2.4.3  EIS 分析 

图 13 为 Ni2Co1-LDHs/VMT 和 Ni2Co1-LDHs 的

EIS 测试结果，在 PARSTAT 4000A 型电化学工作站

中进行测试。 
 

 
 

图 13  Ni2Co1-LDHs/VMT 和 Ni2Co1-LDHs 的 Nyquist 曲线 
Fig. 13  Nyquist plots of Ni2Co1-LDHs/VMT and Ni2Co1- 

LDHs 
 
通过图 13 中的模型对 Ni2Co1-LDHs/VMT 和

Ni2Co1-LDHs 的 EIS 数据进行了拟合，Rs 为溶液电

阻，CPE1 为常相位角原件，Rct1 为电荷转移电阻。

从图 13 可以看出，Ni2Co1-LDHs/VMT 的 Rct1 仅为

16.14 Ω，远远小于 Ni2Co1-LDHs 的 27.16 Ω，表明

Ni2Co1-LDHs/VMT 拥有更快的电荷转移效率，能高

效电解尿素。 

2.4.4  计时电位（CP）分析 

图 14 为 Ni2Co1-LDHs/VMT 和 Ni2Co1-LDHs 的

计时电位（CP）曲线，在 WaveDrive 10 型电化学工

作站中进行测试。可以看出，相比于 Ni2Co1-LDHs，

当电流密度为 10 mA/cm2 时，Ni2Co1-LDHs/VMT 能

稳定地工作 10 h，电压基本保持不变，表明其有稳

定的电解尿素性能。 
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图 14  Ni2Co1-LDHs/VMT 和 Ni2Co1-LDHs 的计时电位曲线 
Fig. 14  Chronopotential curves of Ni2Co1-LDHs/VMT and 

Ni2Co1-LDHs 
 

3  结论 

采用水热法制备了 NiCo-LDHs/VMT 复合材料，

并将其用于电解尿素制氢。在 n(Ni)∶n(Co)=2∶1、反

应温度 100 ℃、反应时间8 h的条件下，制备的Ni2Co1- 

LDHs/VMT 复合材料在电流密度为 10 mA/cm2 时，其

UOR 过电位最低，为 0.98 V；在电流密度为 10 

mA/cm2、电位为 1.35 V 的条件下，Ni2Co1-LDHs/VMT

可电解尿素产生氮气，在–0.23 V 电位下电解尿素产生

氢气，具有良好的电解尿素制氢活性。 

在电流密度为 10 mA/cm2 的条件下，Ni2Co1- 

LDHs/VMT 的 ηUOR 和 ηHER 分别为 0.98 和 0.23 V，

并且能稳定工作 10 h，电位基本保持不变，表明其

具有稳定的电解尿素性能。 

本文在富尿素废水降解和产氢方面具有广阔的

应用前景。 
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