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1. Đặt vấn đề
Việt Nam là một trong mười nước chịu ảnh 

hưởng nhiều nhất của vấn đề biến đổi khí hậu. 
Nguyên nhân chủ yếu là do các loại chất thải mà con 
người thải ra môi trường khi chưa được xử lí, chủ 
yếu là các chất hữu cơ độc hại bền về mặt hóa học và 
khó phân hủy sinh học. Việc tìm ra phương pháp xử 
lý các chất thải hữu cơ là một thách thức lớn đối với 
các nhóm nghiên cứu. Hiện nay phương pháp quang 
xúc tác đang thể hiện là phương pháp có tiềm năng 
lớn trong vấn đề xử lý chất thải hữu cơ gây ô nhiễm 
môi trường bởi các ưu điểm như: giá thành rẻ, hiệu 
quả cao và an toàn. 

Gần đây, g-C3N4 được biết đến là vật liệu bán dẫn 
với vùng cấm hẹp (Eg2,7 eV), có hình thái đặc biệt 
và được kì vọng nhiều trong lĩnh vực sản xuất Hydro 
từ việc phân tách nước và khả năng quang xúc tác 
phân hủy các chất hữu cơ độc hại dưới tác dụng của 
ánh sáng Mặt Trời [1]. Việc nghiên cứu chế tạo vật 
liệu g-C3N4 còn được triển khai theo nhiều hướng 
khác nhau như pha tạp chất như Fe, Cu, Zn …[2, 3]; 
tạo composite với chất bán dẫn khác như TiO2, ZnO, 
WO3…[4-6]; phủ các hạt nano kim loại như Ag, Au, 
Pt …[7-9] để có thể thu được vật liệu có bề rộng dải 
cấm và tính chất tối ưu, đáp ứng được yêu cầu sử 
dụng ánh sáng khả kiến.

Báo cáo này trình bày một số phương pháp cải thiện 
và kết quả đã đạt được về tăng cường khả năng quang 
xúc tác của vật liệu g-C3N4 đã được các nhà khoa học 

công bố nhằm giúp các bạn sinh viên có một cách nhìn 
tổng quan về các phương pháp nghiên cứu tăng cường 
khả năng quang xúc tác của vật liệu g-C3N4.
2. Nội dung nghiên cứu
2.1. Tổ hợp g-C3N4 với một số vật liệu khác

Khả năng quang xúc tác của vật liệu g-C3N4 có 
thể được tăng cường bằng cách tạo lớp chuyển tiếp 
với các bán dẫn khác (bán dẫn dị thể). Các bán dẫn dị 
thể có thể được chia thành 3 loại: Loại I (Hình 2.1a), 
loại II (Hình 2.1b) và loại III (Hình 2.1c) [10]. 

Hình 2.1. Các loại bán dẫn dị thể [10].
Như được hiển thị trong Hình 2.1, sự truyền và 

tách điện tích là khác nhau trong ba loại cấu trúc dị 
thể. Loại I cho thấy sự phân tách điện tích kém nhất 
vì cả điện tử và lỗ trống đều được chuyển theo một 
hướng tới bán dẫn SCI, kết quả là làm tăng tốc độ tái 
hợp điện tích, và do đó làm giảm hoạt tính quang xúc 
tác. Với tiếp xúc dị thể loại III, dải hóa trị và dải dẫn 
của chất bán dẫn SCI thấp hơn chất bán dẫn SCII. 
Trong quá trình quang xúc tác, các điện tử ở CB của 
chất bán dẫn SCI tái kết hợp với lỗ trống trong VB 
của SCII có khả năng oxy hóa thấp hơn. Vì vậy, các 
điện tử trong CB ở bán dẫn SCII có khả năng khử 
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và lỗ trống trong VB ở SCI có khả năng oxy hóa sẽ 
được duy trì. Kết quả là sự phân tách điện tích trong 
tiếp xúc dị thể loại III sẽ hiệu quả hơn. Tuy nhiên, loại 
tiếp xúc dị thể này cần có chất trung gian hoặc cầu nối 
để kết nối hai chất bán dẫn với nhau nhằm nâng cao 
hiệu quả sự truyền và tách điện tích. Đối với dị thể 
bán dẫn loại II, hai chất bán dẫn liên kết với nhau tạo 
thành dị thể bền và vị trí VB của chất bán dẫn SCII 
cao hơn chất bán dẫn SCI. Trong trường hợp này, do 
sự khác biệt về điện áp, lỗ trống quang sinh di chuyển 
từ VB của bán dẫn SCI sang bán dẫn SCII, đồng thời 
các điện tử  cũng được chuyển từ CB của chất bán dẫn 
SCII sang chất bán dẫn SCI. Sự tách rời các điện tử  
và lỗ trống sẽ làm giảm tốc độ tái hợp và do dó làm 
tăng thời gian sống của các cặp điện tử - lỗ trống này. 
Do vậy, các nghiên cứu về tổ hợp g-C3N4 với bán dẫn 
khác đều tập trung vào bán dẫn dị thể loại II. Một số 
chất bán dẫn dị thể loại II dựa trên g-C3N4 đã được 
nghiên cứu như tổng hợp trong bảng 2.1 dưới đây.
Bảng 2.1. Đặc tính quang xúc tác của một số chất 

bán dẫn dị thể dựa trên g-C3N4 [1].
Chất xúc tác Chất 

phân 
hủy

Sự tăng cường khả năng 
quang xúc tác so với 

g-C3N4 tinh khiết (lần)

Tài liệu 
tham 
khảo

Fe3O4/g-C3N4 RhB 1,31 [11]

WO3/g-C3N4 MB 2,9 [4]

MoS2/g-C3N4 MO 5,9 [12]

V2O5/g-C3N4 RhB 2,5 [13]

Bi2MoO6/g-C3N4 RhB 3 [14]

ZnO/g-C3N4 MB 1,63 [6]

TiO2/g-C3N4 RhB 2,25 [5]

Theo các kết quả chỉ ra trong bảng 2.1 thì hầu hết 
các vật liệu tổ hợp dựa trên g-C3N4 này đều thể hiện 
hiệu suất xúc tác quang tăng cường so với g-C3N4 
tinh khiết. 
2.2. Pha tạp các nguyên tố kim loại

Pha tạp kim loại là một phương pháp hiệu quả 
trong việc điều chỉnh cấu trúc hình học, cấu trúc điện 
tử và năng lượng vùng cấm của g-C3N4, giúp mở rộng 
phạm vi đáp ứng ánh sáng nhìn thấy và tăng cường 
sự phân tách điện tử để cải thiện khả năng quang xúc 
tác bằng cách tăng cường khả năng hấp thụ ánh sáng, 
tạo điều kiện cho việc phân tách và vận chuyển điện 
tích, tăng thời gian sống của các hạt mang điện. Do 
tính chất điện tử hoàn toàn khác nhau của phi kim và 
kim loại, các nguyên tử kim loại pha tạp vào không 
thể thay thế các nguyên tử C hoặc N trong tinh thể 
g-C3N4. Thêm vào đó, bán kính  nguyên tử của kim 
loại tương đối lớn, do dó trong trường hợp của gh-

heptazin thì việc pha tạp các cation kim loại có thể 
diễn ra dưới hai hình thức khác nhau: pha tạp điền kẽ 
(hang động) hoặc pha tạp kiểu xen kẽ giữa các lớp 
như trong hình 2.2 [10]. Các ion kim loại có thể được 
đặt vào bên trong các lỗ hình tam giác của các liên 
kết trong mặt phẳng triazine của g-C3N4 bằng cách sử 
dụng các tương tác phối hợp mạnh giữa chúng và cặp 
điện tử đơn lẻ của các nguyên tử N (pha tạp điền kẽ). 
Các ion kim loại chuyển tiếp như Fe3+, Zn2+, Mn3+, 
Co3+, Ni3+ và Cu2+ và các kim loại quý plasmonic 
như Au, Ag, Pt và Pd được lắng đọng trên bề mặt 
g-C3N4 thuộc kiểu pha tạp điền kẽ này. Trường hợp 
của các ion kim loại kiềm ví dụ Li+, Na+ và K+ thì 
pha tạp theo kiểu xen kẽ giữa các lớp. Sự pha tạp 
này gây ra sự phân bố điện tích không gian không 
đồng nhất làm tăng nồng độ hạt mang điện tự do, cải 
thiện tốc độ vận chuyển và phân tách điện tích. Như 
vậy với các nguyên tố kim loại thì định nghĩa “pha 
tạp” không còn phù hợp vì các cation kim loại về cơ 
bản không đi vào bên trong mạng của đa lớp g-C3N4. 
Thay vào đó, sự kết hợp của các cation kim loại với 
g-C3N4 thường được mô tả là “trang trí kim loại”.

Hình 2.2. Vị trí của các cation kim loại trong cấu 
trúc gh-heptazin của g-C3N4: (a) pha tạp kiểu điễn 

kẽ và (b) pha tạp giữa các lớp [10].
2.3. Phủ hạt nano kim loại Ag lên bề mặt vật liệu 
g-C3N4

Kết hợp kim loại quý với g-C3N4 là phương pháp 
hiệu quả để cải thiện hoạt tính quang xúc tác của vật 
liệu nền g-C3N4 [8]. Nguyên nhân làm tăng hiệu suất 
quang xúc tác của các hạt nano kim loại quý chủ yếu 
là do: 1. Sự hấp thụ năng lượng ánh sáng ở cả vùng 
tử ngoại và vùng nhìn thấy; 2. Khi chiếu xạ ánh sáng, 
các điện tử trong dải dẫn sẽ tạo ra các điện tử năng 
lượng cao để kích hoạt cho các phản ứng quang hóa; 
3. Trong các hệ quang xúc tác phủ kim loại quý, cả 
quá trình hấp thụ ánh sáng và xúc tác đều diễn ra trên 
bề mặt các hạt nano kim loại quý; 4. Mật độ các điện 
tử  quang sinh trên bề mặt kim loại quý cao hơn nhiều 
so với các chất bán dẫn do các kim loại này có tính 
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dẫn điện tốt; 5. Quan trọng nhất là trên bề mặt các 
kim loại quý thường xảy ra hiện tượng cộng hưởng 
plasmon bề mặt [7].

Tác giả Zhang và cộng sự đã nghiên cứu tăng 
cường hoạt tính quang xúc tác của g-C3N4 thông qua 
khả năng phân hủy Diclofenac (DCF) bằng cách phủ 
các hạt Ag lên trên bề mặt của g-C3N4. Các chất xúc 
tác quang hỗn hợp Ag/g-C3N4 với phần trăm Ag khác 
nhau được điều chế thông qua phương pháp phản 
ứng quang hóa. Sự pha tạp kim loại Ag không ảnh 
hưởng đến hình thái và cấu trúc tinh thể của chất xúc 
tác quang g-C3N4. Vật liệu tổng hợp Ag/g-C3N4 cho 
thấy khả năng hấp thụ ánh sáng mạnh hơn và hoạt 
tính quang xúc tác tốt hơn so với g-C3N4 tinh khiết 
trong quá trình phân hủy DCF dưới ánh sáng nhìn 
thấy (Hình 2.3a). Sự phân hủy quang học DCF tuân 
theo định luật động học bậc nhất và giá trị hằng số 
tốc độ của sự phân hủy DCF so với Ag/g-C3N4 (54%) 
lớn gấp 3,1 lần so với g-C3N4 tinh khiết. Hoạt tính 
xúc tác quang tăng cường của Ag/g-C3N4 bắt nguồn 
từ hiệu ứng plasmon bề mặt của các hạt nano Ag và 
sự tiếp giáp dị thể tốt giữa Ag và g-C3N4 (Hình 2.3b). 
Trong vật liệu này, các lỗ trống phát sinh quang đóng 
một vai trò quan trọng và các điện tử đóng vai trò 
nhỏ trong phản ứng phân hủy DCF. 

Hình 2.3. (a) Khả năng phân hủy DCF và (b) cơ chế 
tăng cường hoạt tính quang xúc tác của g-C3N4 phủ Ag.

Trong một nghiên cứu của tác giả Sun và cộng sự, 
nhóm tác giả đã công bố rằng vật liệu g-C3N4 phủ Ag 
có khả năng phân hủy gần như hoàn toàn RhB sau 
120 phút chiếu sáng. Kết quả của tác giả Li và cộng 
sự lại cho thấy g-C3N4 phủ Ag có thể phân hủy được 
90% RhB 10 ppm chỉ sau 30 phút chiếu sáng. 
3. Kết luận

Theo các kết quả nghiên cứu trên, có thể nâng 
cao khả năng quang xúc tác của vật liệu g-C3N4 bằng 
nhiều cách khác nhau, như tạo vật liệu tổ hợp với 
các bán dẫn khác, pha tạp kim loại hoặc phủ các kim 
loại quý. Tuy nhiên việc lựa chọn phương pháp tổng 
hợp để đạt được mẫu có chất lượng tốt, cho khả năng 
quang xúc tác cao còn phụ thuộc vào nhiều yếu tố 
như tiền chất và điều kiện phòng thí nghiệm. 
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