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摘要:高性能的电催化剂对直接燃料电池的商业化应用有着至关重要的作用袁目前的阳极材料还存在活性低尧易
中毒尧成本高等问题遥 本研究以层状双氢氧化物(layered double hydroxides, LDHs)为载体通过浸渍法制备了新型纳

米钯渊Pd冤催化剂袁并通过 X 射线衍射仪尧扫描电子显微镜尧电感耦合等离子体质谱仪尧能谱仪尧透射电子显微镜尧循
环伏安法测试尧计时电流测试和电化学阻抗等方法对催化剂的结构和电催化性能进行了研究遥 结果表明袁新制备

的 Pd/Mg-Al-LDHs 仍然保持着 LDHs 的层状结构袁 循环伏安测试表明在碱性条件下袁Pd/Mg-Al-LDHs 比 Pd/C 有

更好的电催化乙醇活性和抗中间产物中毒性能袁且乙醇浓度尧扫描速率和温度等因素对峰电流有着直接影响遥 计

时电流测试表明在电催化乙醇的过程中 Pd/Mg-Al-LDHs 比 Pd/C 拥有更高的电催化活性和稳定性遥 电化学阻抗测

试表明袁Pd 插层可显著改善 Mg-Al-LDHs 的导电性袁并降低电催化过程中电荷转移阻力遥
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引用格式: Hu S X, Li L, Yang J H, Li L Q, Jin Z H. Preparations and electrocatalytic ethanol properties of palladium intercalated
hydrotalcite. J. Electrochem., 2021, 27(1): 100-107.

1 引 言
能源问题始终是制约人类社会发展的重要因

素之一袁 以化石能源为主的能源结构带来了严重

的环境问题袁 新型能源的开发成为了当前所需解

决的关键问题遥 直接醇类燃料电池渊direct alcohol
fuel cells, DAFCs冤以其能量密度高尧携带方便以及

转化效率高等优点受到了国内外的广泛关注遥 直

接乙醇燃料电池渊direct ethanol fuel cells袁DEFCs冤[1]

与直接甲醇燃料电池 渊direct methanol fuel cells袁
DMFCs冤相比袁所采用乙醇具有能量密度更高尧无
毒尧分子结构大且 Nafion 膜透过率低等优点[2]遥 然

而袁 阳极催化剂问题始终是阻碍 DEFCs 能够进一

步发展的关键因素袁金属 Pt 和 Pt 基催化剂有着较

为不错的催化效果袁 但始终面临着昂贵的成本和

催化剂中间产物中毒的问题[3]遥

金属 Pd 在地球中的含量是金属 Pt 的 6 倍袁并
且目前的研究中发现对电化学催化乙醇表现出了很

高的催化活性[4]遥在 Pd 基催化剂中引入其他金属形

成的多元金属催化剂如 PdNb[5]尧PdCu[6]尧PdRuCu[7]尧
PdNi[8]尧PdAuP[9]尧PdAg[10]尧PdSn[11]等能够有效提高

催化剂的催化活性和抗中毒的耐久性遥 此外袁有研

究表明多种载体均能够有效地提高金属催化剂的

分散性袁 从而使其催化活性提高袁 如 PdNiP/C[12]尧
Pt-Ru/f-MWCNT[3]尧PdSn-SnO2

[13]等遥 尽管对阳极催

化剂的研究很多袁 到目前为止仍然没有发现一种

催化活性高尧成本低且抗中毒性能优良的催化剂遥
本文利用层状双金属氢氧化物(layered bimetallic

hydroxides袁LDHs)为载体袁利用 LDHs 的层板之间

阴离子的可交换性将金属 Pd 插层在 LDHs 中[14]袁
研究该催化剂的电催化乙醇性能袁 为 DEFCs 的阳
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极催化剂改良提供了新的思路遥
2 实 验
2.1 试剂与仪器

碳酸根型镁铝水滑石渊Mg-Al-LDHs袁商业型冤
购于博美飞科曰四氯钯酸钠渊Na2PdCl4袁98%冤购于

阿拉丁生化科技股份有限公司曰 杜邦 Nafion 溶液

D520渊5%冤购于燃料电池材料有限公司曰10%商业

钯碳渊10%Commercial Pd/C冤购于上海麦克林生化

科技有限公司 曰 氢氧化钾 渊KOH冤尧 硫酸钠

渊Na2SO4冤尧无水乙醇渊CH3CH2OH冤尧乙炔黑等均为

分析纯袁购于国药化学试剂有限公司遥 实验用水均

为去离子水遥
本研究采用德国 Bruke D8 Advance X 射线衍

射仪分析催化剂的晶体结构袁 采用德国蔡司公司

生产的 Zeiss Sigma500 型高分辨率场发射扫描电

子显微镜对样品进行测试袁 采用美国珀金埃尔默

生产的 NexIon 300X 仪器对样品中的金属 Pd 进

行定量分析袁 采用美国伊达克斯公司的 GENESIS

XM 型色谱仪对样品进行元素分析袁采用 FEI 的场

发射透射电子显微镜对样品进行测试遥 电化学工

作站渊CHII660E袁上海辰华仪器有限公司冤尧恒温磁

力搅拌水浴锅渊DF-101S 型袁上海力辰科技有限公

司冤尧电子天平渊PL203 型袁梅特勒鄄托利多公司冤尧超
声波清洗仪渊YM-100S3 型袁深圳方奥微电子有限

公司冤尧真空干燥箱渊BPZ-6033 型袁上海一恒仪器科

技有限公司冤尧双盐桥饱和甘汞电极渊饱和 KCl 型袁
上海辰华仪器有限公司冤遥
2.2 催化剂的制备

配制一定浓度的 Na2PdCl4 溶液袁 并加入 0.5 g

碳酸根型镁铝水滑石渊Mg-Al-LDHs冤袁在 60 oC 下

恒温水浴锅中搅拌袁直至溶液红棕色褪去袁过滤后

用去离子水多次洗涤至中性袁最终置于 65 oC 真空

干燥箱中干燥 12 小时即可得 Pd/Mg-Al-LDHs遥
2.3 工作电极的制备

取粒径分别为 1 滋m 和 0.3 滋m 的 Al2O3 粉末袁
并将直径为 3 mm 的玻碳电极抛光至镜面光滑袁用
去离子水超声玻碳电极袁 室温干燥遥 称取 5.0 mg

Pd/Mg-Al-LDHs 和 2.0 mg 乙炔黑袁加入 1 mL 的乙

醇和 100 滋L Nafion 溶液超声 1 小时得到分散均

匀的催化剂溶液遥 取上述分散溶液 10 滋L 均分 5

次滴涂到已干燥的玻碳电极上袁并在室温下干燥遥
在 0.5 mol窑L-1 的 Na2SO4 溶液中袁电压为 -1.2 V 恒

电位电解 2000 s 即可得到工作电极遥

2.4 电化学性能表征
采用 CHI660E 电化学工作站袁三电极体系院玻

璃电解槽渊直径 25 mm袁高度 40 mm冤袁工作电极即

滴涂有 Pd/Mg-Al-LDHs 催化剂的玻碳电极袁 参比

电极为双盐桥饱和甘汞电极渊SCE冤袁对电极为铂丝

电极遥
3 结果和讨论
3.1 催化剂的物理表征

图 1 为 未 插 层 与 插 层 金 属 Pd 后 的

Mg-Al-LDHs 的 X 射线衍射图遥与标准碳酸根型镁

铝水滑石渊卡片编号院PDF#51-1525冤相比袁插层后

的 Pd/Mg-Al-LDHs 与 Mg-Al-LDHs 在峰的位置并

未 有 大 的 偏 移 袁 说 明 负 载 有 金 属 Pd 的

Pd/Mg-Al-LDHs 在晶体结构上并未有大的改变袁
仍然保持着典型 Mg-Al-LDHs 的层状晶体结构袁但
是在插层后 Pd/Mg-Al-LDHs 的峰的强度有减弱袁
这可能是由水滑石层板之间引入了结半径更大

PdCl42- 离子[15]遥Pd/Mg-Al-LDHs 中并未看到金属 Pd

的衍射峰袁这是由于插层在水滑石中的金属 Pd 仍

然以 PdCl42- 的形式存在袁并未形成晶体结构遥
通过电子扫描显微镜(scanning electron micro-

scope袁SEM) 对催化剂的形貌和结构进行了表征袁
图 2(A)尧(B)分别是 Mg-Al-LDHs 和 Pd/Mg-Al-LDHs

在 500 nm 尺度下的 SEM 图像遥 从图 2 (A)中

Mg-Al-LDHs 呈现出层状的平板结构袁且表面相对

比较光滑袁没有杂质遥图 2(B)为 Pd/Mg-Al-LDHs 的

SEM 图像袁图中可见 Pd/Mg-Al-LDHs 仍然保持着

较好的层状结构袁 但是其表面与 Mg-Al-LDHs 相

比袁其表面更加粗糙袁有些蓬松突起袁这可能是插

图 1 Pd/Mg-Al-LDHs 和 Mg-Al-LDHs 的 XRD 衍射谱图

Figure 1 XRD patterns of Pd/Mg-Al-LDHs and Mg-Al-LDHs
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层在 Mg-Al-LDHs 上的 PdCl42-遥
通过透射电镜对催化剂中的纳米粒子进行成

像袁用于确定催化剂的粒径大小和分布情况遥 如下

图 3 所示袁图 3(A)尧3(B)分别是 Mg-Al-LDHs 和

Pd/Mg-Al-LDHs 的透射电镜图像袁 与 A 图中的单

独的 Mg-Al-LDHs 相比袁Pd/Mg-Al-LDHs 中均匀分

散着粒径大小约为 1 ~ 2 nm 的粒子袁 这可能是通

过插层负载在 Mg-Al-LDHs 上的金属 Pd 纳米粒

子袁且这些粒子均匀地分散在 Mg-Al-LDHs 上遥
为了探究元素渊主要是 Pd冤的组成和分布袁通

过 EDS 的测试分析结果如图 4 所示袁 结果表明袁
Pd/Mg-Al-LDHs 中 n(Mg2+)与 n(Al3+)的比值近似为

2:1袁其中金属 Pd 的原子百分比为 1.39%袁质量百

分比为 7.24%遥 而通过 ICP-MS 的对金属 Pd 的定

量测试袁结果表明 Pd/Mg-Al-LDHs 中金属 Pd 所占

的质量含量为 7%袁 这与 EDS 的测试结果相差不

大袁其中插图展示了金属 Pd 的 EDS 光谱和元素映

射袁说明金属 Pd 在 Pd/Mg-Al-LDHs 中的分布非常

均匀遥
3.2 循环伏安性能测试

为了研究催化剂的电化学活性袁 本研究利用

循环伏安法对所制备的材料的电化学活性面积进

行了初步探讨遥图 5(A)显示了空白的 Mg-Al-LDHs

和插层了金属 Pd 的 Pd/Mg-Al-LDHs 在 25依2 oC

时袁 扫速为 50 mV窑s-1 在 0.5 mol窑L-1 KOH 溶液中

的循环伏安曲线图遥 由图中可知袁 在插层后的

Pd/Mg-Al-LDHs 具有更大的电化学活性面积[16]袁这
可能是由 Mg-Al-LDHs 的层状特殊结构在插入半

径更大的 PdCl42- 所引起遥 在循环伏安曲线中可以

明显的看到 Pd/Mg-Al-LDHs 在 -0.33 V(vs. SCE)的

A B

图 2 Mg-Al-LDHs (A)和 Pd/Mg-Al-LDHs (B)的 SEM 图像

Figure 2 SEM images of Mg-Al-LDHs (A) and Pd/Mg-Al-LDHs (B)

图 3 Mg-Al-LDHs (A)和 Pd/Mg-Al-LDHs (B)的TEM 图像

Figure 3 TEM images of Mg-Al-LDHs (A) and Pd/Mg-Al-LDHs (B)

A B
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图 4 Mg-Al-LDHs(A)和 Pd/Mg-Al-LDHs(B)的 EDS 图及对应元素成分渊插表冤袁图渊B冤中插图为钯元素分布图遥 渊网络版彩图冤
Figure 4 EDS spectra and the corresponding elemental contents (the inserted tables) of Mg-Al-LDHs (A) and Pd/Mg-Al-LDHs (B).

The inset in (B) shows Pd mapping image). 渊color on line冤

还原峰袁这可能是金属 Pd 在正向扫描过程中产生

的氧化态的 Pd2+ 在此重新还原为金属 Pd 的还原

峰[17]遥
为了研究催化剂对乙醇溶液电催化效果袁图 5

(B)为研究了未插层的 Mg-Al-LDHs 和插层了金属

Pd 的 Pd/Mg-Al-LDHs 以及 Pd/C 在 25依2 oC 时袁扫
速为 50 mV窑s-1 在 0.5 mol窑L-1 KOH + 1.0 mol窑L-1

乙 醇 溶 液 中 的 循 环 伏 安 曲 线 遥 由 图 可 知

Pd/Mg-Al-LDHs 以及 Pd/C 均有良好的催化效果袁
而 Mg-Al-LDHs 的空白试验表明 Mg-Al-LDHs 在

碱 性 条 件 下 对 乙 醇 电 催 化 并 没 有 效 果 袁
Mg-Al-LDHs 仅仅起着载体的作用袁在乙醇氧化过

程中起着催化作用的金属 Pd遥 在正向扫描的过程

中有着明显的峰电流袁 这是乙醇在催化剂表面的

氧化峰袁 与商业 Pd/C 相比袁Pd/Mg-Al-LDHs 有更

高的电流密度袁这可能是由于 Mg-Al-LDHs 良好的

层状结构可以给乙醇提供了更多的活性位点袁且
Mg-Al-LDHs 本身具有良好的吸附性袁可以更快的

将乙醇附着在具有催化活性的金属 Pd 的活性位

点上袁故 Pd/Mg-Al-LDHs 具有更好的催化活性遥通

常用正向扫描过程中的峰电流密度 If 与反向扫描

过程中的峰电流密度 Ib 的比值 Ib/If 来评估催化剂

抗中毒性能袁 比值越小代表催化剂抗中毒的性能

越强 [18]遥 由计算可得 Pd/Mg-Al-LDHs 和 Pd/C 的

Ib/If 值分别为 0.85 和 1.29袁这表明 Pd/Mg-Al-LDHs

比 Pd/C 有更好的抗 CO 中毒能力遥

图 5 (A) Mg-Al-LDHs 和 Pd/Mg-Al-LDHs 在 0.5 mol窑L-1 KOH 中的循环伏安曲线图曰(B) Mg-Al-LDHs尧Pd/Mg-Al-LDHs 和 Pd/C

在 0.5 mol窑L-1 KOH + 1.0 mol窑L-1 乙醇溶液中的循环伏安曲线图遥
Figure 5 Cyclic voltammetric curves of (A) Mg-Al-LDHs and Pd/Mg-Al-LDHs in 0.5 mol窑L-1 KOH, and (B) Mg-Al-LDHs,

Pd/Mg-Al-LDHs and Pd/C in 0.5 mol窑L-1 KOH + 1.0 mol窑L-1 ethanol.
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为了进一步探究 Pd/Mg-Al-LDHs 催化剂的催

化性能袁 研究探讨了温度 25依2 oC尧 扫描速率 50

mV窑s-1 条件下袁 不同乙醇浓度对电催化过程的影

响遥 图 6(A)展示了 Pd/Mg-Al-LDHs 在 0.5 mol窑L-1

KOH 和不同浓度乙醇渊0.1 mol窑L-1袁0.2 mol窑L-1袁0.5
mol窑L-1袁1.0 mol窑L-1冤中的循环伏安曲线图袁峰电流

密度与乙醇浓度的关系如图 6(B)所示遥 由图可知袁
随着乙醇浓度的增大袁 电化学氧化过程中的峰值

电流密度也随之增大袁 这可能是由于较高的乙醇

浓度能够占据催化剂上更多的活性位点袁 并抑制

催化剂对某些中间产物的吸附[19]遥 Pd/Mg-Al-LDHs

催化剂在电催化乙醇中表现出较高的催化剂容

量袁 而且催化剂表面的乙醇浓度控制着乙醇的氧

化过程[20]遥 而且袁随着乙醇浓度从 0.1 mol窑L-1 增大

至 1.0 mol窑L-1 乙醇氧化过程中的峰值电位渊Ep冤向正

向平移了 86 mV袁细微的峰电位渊Ep冤的移动和较小

的 Ib/If 比值说明该催化剂有较好的抗中毒能力[10]遥
图 7(A)为 25依2 oC 时袁Pd/Mg-Al-LDHs 在 0.5

mol窑L-1 KOH + 1.0 mol窑L-1 乙醇溶液中不同扫描速

率下的循环伏安曲线图袁 显而易见的是乙醇氧化

的峰电流密度随着扫描速率的增大而增大袁 且正

向扫描过程中的峰值电流密度与扫描速率的平方

根成线性关系袁其相关系数为 0.969袁这表明乙醇

在Pd/Mg-Al-LDHs 上的氧化过程是受扩散控制

的遥 图 7(B)为峰电位渊Ep冤与扫描速率的对数的线

性关系袁 其中相关系数为 0.984袁 说明乙醇在

Pd/Mg-Al-LDHs 表面的氧化是不可逆的[21]遥
图 8 为 Pd/Mg-Al-LDHs 在 0.5 mol窑L-1 KOH +

图 6 (A) Pd/Mg-Al-LDHs 在 0.5 mol窑L-1 KOH 和不同乙醇溶液中中的循环伏安曲线图遥 (B) 峰值电流密度与乙醇浓度的关系

图遥 渊网络版彩图冤
Figure 6 (A) Cyclic voltammetric curves of Pd/Mg-Al-LDHs in 0.5 mol窑L-1 KOH containing different ethanol concentrations. (B)

The relationship between peak current density and ethanol concentration. 渊color on line冤

图 7 (A) Pd/Mg-Al-LDHs 在 0.5 mol窑L-1 KOH + 1.0 mol窑L-1 乙醇溶液中不同扫秒速率下的循环伏安曲线图袁插图院峰值电流

密度与扫描速率平方根的关系图遥 (B) 峰值电位(Ep)与扫描速率的对数的关系图遥 渊网络版彩图冤
Figure 7 (A) Cyclic voltammograms of Pd/Mg-Al-LDHs in 0.5 mol窑L-1 KOH + 1.0 mol窑L-1 ethanol at different scanning second

rates. Inset: relationship between peak current density and square root of scanning rate. (B) Diagram of peak potential (Ep) and loga-

rithmic scan rate. 渊color on line冤
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1.0 mol窑L-1 乙醇溶液中不同温度下的循环伏安曲

线图袁扫描速率均为 50 mV窑s-1遥 当温度由 25 oC升

温至 70 oC 的过程中袁乙醇氧化过程中的正向峰值

电流密度 If 与反向扫描过程中的峰值电流密度 Ib
均增大袁说明高的温度下更加有利于乙醇的氧化袁
而 Ib/If 的的比值逐渐增大袁说明催化剂的抗中毒的

性能下降袁这可能是由于高温下袁正向扫描过程的

产生的大量中间产物吸附在催化剂表面难以解吸

引起的遥
3.3 催化剂的稳定性测试

催化剂的稳定性也是评估催化剂实用性的重

要参考指标之一袁 为了探究催化剂在电催化乙醇

过程中的稳定性袁 本文采用了计时电流法对催化

剂的稳定性进行了研究遥 图 9 所示为 25依2 oC 时袁
Pd/Mg-Al-LDHs 在 0.5 mol窑L-1 KOH + 1.0 mol窑L-1

乙醇溶液中电压为 -0.25 V渊vs. SCE冤的时间鄄电流曲

线袁其中以商业 Pd/C 作为对比袁在 0 ~ 1000 s袁Pd/C
和 Pd/Mg-Al-LDHs 的电流密度均下降较快袁在
1000 s 以后电流密度趋向于稳定这可能是由乙醇

在氧化初期产生的中间产物在催化剂表面的吸附

和积累引起[22]袁在 2000 s时袁Pd/C 和 Pd/Mg-Al-LDHs

的电流密度分别为 0.264mA窑cm-2 和 3.2239mA窑cm-2袁
Pd/Mg-Al-LDHs 在 2000 s 的温度电流密度是 Pd/C

的 12 倍袁且在电流变化的过程中袁Pd/Mg-Al-LDHs

的电流密度始终比 Pd/C 的大袁这表明 Pd/Mg-Al-

LDHs 具有更好的催化活性和稳定性遥
3.4电化学交流阻抗分析

电化学阻抗 (electrochemical impedance spec-

troscopy袁EIS) 是研究乙醇电化学氧化过程中动力

学的一种有效方法袁Nyquist 图高频区的半圆直径

的大小代表着电荷在催化剂表面转移的阻力袁半
圆的直径越小电荷在催化剂表面转移阻力越小[23]遥
在体系温度 25依2 oC尧测试电位 -0.25 V尧频率 0.01

Hz ~ 105 Hz尧交流振幅 5 mV 条件下袁Mg-Al-LDHs尧
Pd/Mg-Al-LDHs 和 Pd/C 在 0.5 mol窑L-1 KOH + 1.0

mol窑L-1 乙醇溶液中的电化学阻抗图谱如图 10 所

示袁 通过软件拟合得到的电荷转移电阻分别为

5922.35 赘窑cm2尧41.251 赘窑cm2尧58.8 赘窑cm2袁Pd/Mg-

图 8 Pd/Mg-Al-LDHs 在 0.5 mol窑L-1 KOH + 1.0 mol窑L-1 乙醇

溶液中不同温度下的循环伏安曲线图遥 渊网络版彩图冤
Figure 8 Cyclic voltammograms of Pd/Mg-Al-LDHs at differ-

ent temperatures in 0.5 mol窑L-1 KOH + 1.0 mol窑L-1 ethanol.

渊color on line冤

图 9 Pd/Mg-Al-LDHs 和 Pd/C 在 -0.25 V 处在 0.5 mol窑L-1

KOH+1.0 mol窑L-1 乙醇溶液中的计时电流曲线遥
Figure 9 Chronoamperometric curves of Pd/Mg-Al-LDHs

and Pd/C at -0.25 V in 0.5 mol窑L-1 KOH + 1.0 mol窑L-1 ethanol

(the inset: Current den sity-time plots in the time region of

1500 ~ 2000 s).

图 10 Mg-Al-LDHs尧Pd/Mg-Al-LDHs 和 Pd/C 在 0.5 mol窑L-1

KOH + 1.0 mol窑L-1 乙醇溶液中在 -0.25 V 的电化学阻抗图

谱袁插图院工作电极等效电路图遥
Figure 10 Electrochemical impedance spectra of Mg-Al-LDHs,

Pd/Mg-Al-LDHs and Pd/C at -0.25 V in 0.5 mol窑L-1 KOH +

1.0 mol窑L-1 ethanol. Inset: equivalent circuit.
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Al-LDHs 与 10%的商业 Pd/C 相比袁电荷转移阻力

更小袁电荷转移速率更高袁这与上文中 Pd/Mg-Al-

LDHs 与 Pd/C 的循环伏安曲线的对比得到的结果

是一致的袁这证明本研究所制备的 Pd/Mg-Al-LDHs

比当前商用的 Pd/C 拥有更高的电催化乙醇活性遥
4 结 论

本文制备了新型的纳米 Pd/Mg-Al-LDHs 催化

剂袁并通过 X 射线衍射仪分析袁循环伏安法袁计时

电流法和电化学阻抗法研究了其在碱性条件下电

化学催化乙醇的性能袁主要结论如下院渊1冤新制备

的材料仍然保持着 LDHs 的典型层状晶体结构袁且
金属 Pd 的插层袁催化剂表现出了更大的电化学活

性面积遥 渊2冤Pd/Mg-Al-LDHs 的峰电流密度是商业

Pd/C 的 1.3 倍袁 且 Pd/Mg-Al-LDHs 具有更好的抗

中毒性能遥 峰电流密度与乙醇浓度呈正相关袁与扫

描速率的平方根成线性关系遥峰值电位渊Ep冤与扫描

速 率 的 对 数 呈 线 性 关 系 袁 说 明 乙 醇 在

Pd/Mg-Al-LDHs 表面的氧化是受扩散控制的且不

可逆.温度越高催化剂的活性越好袁但是抗中毒能

力下降遥 渊3冤计时电流测试结果表明袁在 0 ~ 2000 s

的过程中 Pd/Mg-Al-LDHs 的电流密度均高于商业

Pd/C 电极袁 且 2000 s 时的电流密度是 Pd/C 的 12

倍袁证明 Pd/Mg-Al-LDHs 相比 Pd/C 有着更好的催

化活性和抗中毒能力遥 渊4冤Pd/Mg-Al-LDHs 的电荷

转移阻力为 41.3 赘窑cm2袁Pd/C 的电荷转移阻力为

58.8 赘窑cm2袁 因此 Pd/Mg-Al-LDHs 拥有更好的电

荷转移能力遥
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Preparations and Electrocatalytic Ethanol Properties of
Palladium Intercalated Hydrotalcite

Shou-Xun Hu, Liang Li*, Jun-Hao Yang, Liu-Qiang Li, Zhi-Hao Jin
(School of Environment and Architecture,University of Shanghai for Science and Technology袁

Shanghai 200093, China)

Abstract: High-performance electrocatalysts play a vital role in the commercial application of direct fuel cells. Current anode

materials still have such problems as low activity, easy poisoning and high cost. In this study, a new type of nano- palladium (Pd)

catalyst was prepared by dipping method using layered double hydroxides (LDHs) as the carrier. X-ray diffractometer, scanning

electron microscope (SEM), inductively coupled plasma mass spectrometer (ICP-MS), energy spectrometer, transmission electron

microscope (TEM), cyclic voltammetry, chronoamperometry and electrochemical impedance spectroscope were used to analyze the

structure and electrocatalytic performance of the catalyst. The results showed that the newly prepared Pd/Mg-Al-LDHs still

maintained the layered structure of LDHs, and the metal Pd was evenly dispersed between the layers of hydrotalcite. Cyclic

voltammetric curves showed that under alkaline conditions, the peak current density of Pd/Mg-Al-LDHs with 7% Pd in

electrocatalytic ethanol was 36 mA窑cm-2. The peak current density of commercial Pd/C in electrocatalytic ethanol was 30 mA窑cm-2,

and Pd/Mg-Al-LDHs exhibited better resistance to intermediate product poisoning. The factors including ethanol concentration,

scanning rate and temperature were found to be effective, in particular, peak current had a direct effect. The chronoamperometric

test revealed that Pd/Mg-Al-LDHs displayed higher electrocatalytic activity and stability toward ethanol than Pd/C, and the current

density of Pd/Mg-Al-LDHs at 2000 s was 12 times to that of the commercial Pd/C. The electrochemical impedance data showed

that Pd intercalation could significantly improve the conductivity of Mg-Al-LDHs and reduce the resistance to charge transfer

during the electrocatalytic process.

Key words: palladium; electro catalysis; anode catalyst; layered double hydroxides; direct ethanol fuel cells
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