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 The g-C3N4/SrTiO3 composite was hydrothermally synthesized at 150 oC for 12 

hours from a dispersed mixture of g-C3N4 and SrTiO3 in water, in which SrTiO3 

was hydrothermally synthesized at 150 oC for 12 hours using strontium nitrate, 

propan-2-ol, titanium tetrachloride and sodium hydroxide as precursors 

without assistance of any surfactant; and g-C3N4 was prepared by pyrolysis of 

melamine at 520 oC. The properties of materials were characterized by various 

techniques such as X-ray diffraction (XRD), infrared spectra (IR), scanning 

electron microscopy (SEM), energy-dispersive X-ray spectroscopy (EDS). The 

photocatalytic activity of materials was assessed by degradation of methylene 

blue (MB) under visible light. The enhancement of photocatalytic activity of the 

g-C3N4/SrTiO3 composite compared to single components g-C3N4 and SrTiO3 

was observed. 
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Giới thiệu chung   

 

Vật liệu kiểu perovskite đã được nghiên cứu rộng rãi vì 

các ứng dụng thực tiễn của chúng như vật liệu xúc tác, 

vận chuyển oxy, áp điện và điện môi [1, 2]. Strontium 

titanate (SrTiO3) là một perovskite điển hình có khả 

năng điều chỉnh các tính chất vật lý và hóa học bằng 

cách thay đổi thành phần của nó. Ví dụ, nó dễ dàng 

chuyển đổi thành phần chất bán dẫn loại n ở nhiệt độ 

phòng bằng cách khử hoặc pha tạp [3, 4]. Vì lý do đó, 

SrTiO3 đã được nghiên cứu như một vật liệu quang xúc 

tác [5] và nhiệt điện [6, 7]. SrTiO3 tinh khiết có năng 

lượng vùng cấm 3,2 eV; là vật liệu siêu ổn định nhiệt 

và hóa học. Nhiều nghiên cứu đã được thực hiện để 

cải thiện hoạt tính quang xúc tác của SrTiO3, chẳng 

hạn như điều chỉnh hình thái để tăng diện tích bề mặt 

[8, 9], pha tạp với dị nguyên tử để điều chỉnh năng 

lượng vùng cấm [10, 11] nhằm thúc đẩy sự phân tách 

điện tích [12, 13]. Tuy nhiên, trong quá trình xúc tác 

quang, sự tái kết hợp nhanh chóng của các thành 

phần mang điện tích đã làm hạn chế hiệu suất quang 

xúc tác của SrTiO3. Gần đây, một số vật liệu của SrTiO3 

đã được điều chế bằng cách đưa các khuyết tật (như lỗ 

rỗng oxygen) vào chất xúc tác quang này, ví dụ TiO2, 

có thể thu hẹp năng lượng vùng cấm và mở rộng sự 

hấp thụ ánh sáng nhìn thấy, và quan trọng hơn, nó có 

thể thúc đẩy hiệu quả sự phân tách điện tích và nâng 

cao hiệu quả hoạt tính xúc tác quang.  

Đã có những công trình nghiên cứu nhằm khắc phục 

những nhược điểm của g-C3N4 và SrTiO3 bằng cách lai 

ghép trực tiếp hai chất bán dẫn tạo thành các vật liệu 

composite. Đây là một cách tiếp cận mới mẻ, thúc đẩy 
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sự phân tách các hạt mang điện nhằm tăng cường 

hoạt tính quang xúc tác [14–16].  

Với mục đích tiếp cận các phương pháp đơn giản để 

lai ghép g-C3N4 với SrTiO3 nhằm tạo ra vật liệu xúc tác 

quang hiệu quả, trong công trình này nhóm nghiên 

cứu tổng hợp vật liệu g-C3N4/SrTiO3 bằng phương 

pháp thủy nhiệt từ hỗn hợp hai tiền chất g-C3N4 và 

SrTiO3. 

 

Thực nghiệm và phương pháp nghiên cứu 

 

Hóa chất 

 

Các hóa chất chính được sử dụng trong nghiên cứu 

này đều được mua từ hãng Sigma Aldrich (Đức) bao 

gồm: melamine (C3H6N6, ≥ 99%), propan-2-ol 

(C3H7OH, ≥ 99,5%), titanium tetrachloride (TiCl4, ≥ 

99,9%), ethanol (C2H5OH, ≥ 99,9%), strontium nitrate 

(Sr(NO3)2, ≥ 99,0%), sodium hydroxide (NaOH, ≥ 98%), 

methylene blue hydrate (C16H18ClN3S·xH2O, ≥ 97%). Tất 

cả các hóa chất đều độ tinh khiết cao. 

 

Phương pháp tổng hợp vật liệu 

 

Trộn g-C3N4 và SrTiO3 (thu được từ quá trình điều chế 

g-C3N4 [17] và SrTiO3 [18]) theo tỉ lệ 10%, 15%, 20% và 

25% về khối lượng của g-C3N4 (hỗn hợp X). Phân tán X 

vào 100 mL nước và siêu âm trong 2 giờ. Cho toàn bộ 

dung dịch trên vào autoclave, tiến hành thủy nhiệt 

trong 12 giờ ở 150 oC. Sản phẩm thu được đem li tâm 

và rửa sạch nhiều lần bằng nước cất và ethanol đến 

pH trung tính. Tiếp tục sấy khô sản phẩm trong tủ 

chân không ở 80 oC trong 24 giờ. Các mẫu vật liệu thu 

được kí hiệu 10%CN/ST, 15%CN/ST, 20%CN/ST, 

25%CN/ST tương ứng theo % khối lượng của g-C3N4. 

 

Phương pháp đặc trưng 

 

Nhiễu xạ tia X (XRD) của các mẫu được đo trên máy 

Brucker D8 Advance, ống phát tia X bằng Cu có bước 

sóng λ=1,540 Å, điện áp 30kV, cường độ dòng ống 

phát 0,01A. Phổ hồng ngoại (IR) của mẫu vật liệu được ghi 

trên máy GX - PerkinElmer. Phổ tán xạ năng lượng tia X 

(EDS) và ảnh hiển vi điện tử quét (SEM) được đo trên 

máy Nova Nano SEM 450. Nồng độ dung dịch MB 

được xác định bằng phương pháp đo quang trên máy 

UV–vis Jenway 6800. 

 

Khảo sát hoạt tính xúc tác quang 

 

Nồng độ dung dịch MB xác định được thực hiện quá 

trình quang xúc tác ở các thời điểm khác nhau được 

xác định dựa vào đường chuẩn được thiết lập bởi mối 

quan hệ giữa độ hấp thụ theo nồng độ trên máy UV-

vis Jenway 6800, tại bước sóng 663 nm. Hiệu suất phân 

hủy MB của các vật liệu được xác định theo công thức: 

0 t

0

C - C
H = ×1 00%

C
 

trong đó, C0 là nồng độ đầu của MB tại thời điểm đạt 

cân bằng hấp phụ - giải hấp phụ và Ct là nồng độ MB 

tại từng thời điểm khảo sát. 

 

Kết quả và thảo luận 

 

Đặc trưng vật liệu 

 

Thành phần pha của các mẫu vật liệu x%CN/ST, g-

C3N4 và SrTiO3 được xác định bằng nhiễu xạ XRD, kết 

quả được trình bày ở Hình 1a.  

 

 
Hình 1: Nhiễu xạ XRD (a), phổ IR (b) của các vật liệu 

x%CN/ST (x = 5, 10, 15, 20) và g-C3N4 và SrTiO3 

Từ Hình 1a cho thấy, nhiễu xạ đặc trưng của SrTiO3 tại 

2θ = 22,96o; 32,42o; 40,14o; 46,52o và 57,84o tương ứng 
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với các mặt nhiễu xạ (100), (110), (111), (200), (211) [19, 

20] và nhiễu xạ đặc trưng của g-C3N4 tại 2θ = 27,34° 

tương ứng với mặt nhiễu xạ (002) [21, 22] đều hiển thị 

đầy đủ trong mẫu x%CN/ST. Kết quả này khá trùng 

hợp với nhiều công bố trước đây về composite g-

C3N4/SrTiO3 [15, 23]. Như vậy, phương pháp đặc trưng 

này đã xác nhận sự tạo thành composite g-

C3N4/SrTiO3. Trong đó, sự hình thành g-C3N4/SrTiO3 ở 

mẫu 20%CN/ST là tốt nhất bởi cường độ nhiễu xạ, độ 

tinh thể cao hơn. Liên kết hóa học trong các vật liệu 

ST, CN và x%CN/ST được trình bày ở Hình 1b. Trên 

phổ IR của x%CN/ST xuất hiện đầy đủ các dao động 

đặc trưng của các liên kết trong g-C3N4.  

 

Hình 2: Ảnh SEM của vật liệu SrTiO3 (a) và composite 

20%CN/ST (b) 

Cụ thể, ở số sóng 810 cm-1, 1412–1250 cm-1, 1576–1632 

cm-1 và dải rộng ở 3190 cm-1 là dao động đặc trưng 

của liên kết C-N ngoài vòng thơm, liên kết C-N và 

C=N  trong vòng thơm của đơn vị cấu trúc triazine, các 

nhóm amine –NH2, –NH– ngưng tụ không hoàn toàn 

tương ứng [24, 25]. Ngoài ra, trong phổ IR của 

x%CN/ST còn xuất hiện dao động đặc trưng của liên 

kết Sr-Ti-O của SrTiO3 ở số sóng 586 cm-1 [26, 27]. Tuy 

nhiên, dao động của liên kết này trong x%CN/ST hơi 

lệch về phía có số sóng nhỏ hơn so với trong SrTiO3 

tinh khiết, rõ ràng nhất là đối với mẫu 20%CN/ST. Điều 

này chứng tỏ, đã có sự tác dụng tương hỗ giữa các 

thành phần hình thành nên các mẫu vật liệu x%CN/ST. 

Từ kết quả XRD, FT-IR, mẫu 20%CN/ST được sử dụng 

cho các nghiên cứu tiếp theo.  

Ảnh SEM của vật liệu SrTiO3 và composite 20%CN/ST 

được trình bày ở Hình 2. Từ Hình 2a cho thấy, SrTiO3 là 

các hạt có dạng hình cầu khá rõ nét, kích thước đồng 

nhất từ 50–100 nm tính theo thang đo. Còn composite 

20%CN/ST (Hình 2b) gồm các hạt có hình dạng tương 

đồng và kích thước tương đương SrTiO3. Tuy nhiên, bề 

mặt của vật liệu này không được rõ nét, đây được cho 

là do sự có mặt của g-C3N4 phủ lên SrTiO3 trong 

20%CN/ST.  

Phổ EDS của các nguyên tố trong mẫu vật liệu 

20%CN/ST được trình bày ở Hình 3. Thành phần khối 

lượng của các nguyên tố trong mẫu vật liệu SrTiO3 và 

20%CN/ST được đặc trưng theo phương pháp này 

cũng được chỉ ra ở Bảng 1. 

Bảng 1: Thành phần khối lượng các nguyên tố của vật 

liệu SrTiO3 và 20%CN/ST 

Vật liệu 
% khối lượng 

Sr Ti O C N 

SrTiO3 47,74 26,10 26,16 0 0 

20%CN/ST 40,59 22,19 22,25 5,86 9,11 

Từ kết quả này cho thấy, ngoài sự xuất hiện peak của 

nguyên tố Sr, Ti, O (của SrTiO3) còn có sự xuất hiện 

peak của các nguyên tố C, N (của g-C3N4) mà không 

tìm thấy có mặt của bất kì nguyên tố nào khác. Kết 

hợp với kết quả thu được từ đặc trưng XRD, IR và HR-

TEM có thể khẳng định vật liệu có độ tinh khiết. 

 
Hình 3: Phổ EDS của mẫu vật liệu 20%CN/ST 

 

Đánh giá hoạt tính xúc tác quang 

 

Kết quả khảo sát hoạt tính quang xúc tác phân hủy MB 

(5 mg/L) tại pH=8,5 dưới sự chiếu xạ ánh sáng đèn 
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LED–30W bởi các vật liệu được trình bày ở Hình 4a. Từ 

kết quả thu được cho thấy, mẫu vật liệu 20%CN/ST có 

hoạt tính xúc tác rất cao, cao hơn rất nhiều so với các 

vật liệu thành phần g-C3N4, SrTiO3 và cao hơn các mẫu 

composite còn lại. Sau 7 giờ chiếu sáng, sự phân hủy 

MB bởi mẫu này đạt 91,38%; còn đối với g-C3N4 và 

SrTiO3 hiệu suất phân hủy MB chỉ đạt 58,17% và 

37,81% tương ứng ở cùng điều kiện chiếu sáng. 

Có nhiều yếu tố khác nhau ảnh hưởng đến hoạt tính 

xúc tác quang của vật liệu trong môi trường nước, 

trong đó cấu trúc, hình dạng, kích thước, bề mặt ... vật 

liệu xúc tác đóng một vai trò quan trọng. Ngoài ra, các 

yếu tố bên ngoài như môi trường như pH của dung 

dịch, loại chất ô nhiễm và nồng độ ban đầu, cường độ 

và nguồn ánh sáng, liều lượng chất xúc tác... cũng là 

những yếu tố ảnh hưởng có tính chất quyết định đến 

hoạt tính xúc tác quang của vật liệu [28–30]. 

Ảnh hưởng của pH đến tốc độ phản ứng quang phân 

huỷ chất màu có thể được hiểu theo tương tác tĩnh 

điện giữa các hạt mang điện với các màu hữu cơ, sự 

hình thành gốc hydroxyl (•OH) do phản ứng giữa các 

ion hydroxide (OH-) với các lỗ trống quang sinh xảy ra 

trên bề mặt vật liệu.  

Trong khuôn khổ của công bố này, ảnh hưởng của pH 

dung dịch chất màu đến hoạt tính xúc tác quang của mẫu 

vật liệu 20%CN/ST được khảo sát. 

Kết quả thí nghiệm đã xác định được pHPZC=7,39. 

Nghĩa là, ở vùng pH<7,39 bề mặt mẫu vật liệu 

20%CN/ST tích điện dương, ngược lại ở vùng pH > 

7,39 bề mặt vật liệu tích điện âm. 

Ở thí nghiệm này, pH của dung dịch MB được chọn 

trên cơ sở điểm điện tích 0 (tại pHPZC=7,39), cụ thể 

chọn các giá trị pH=4,02; 6,13; 8,06; 10,15 và 11,67. 

Nguồn chiếu xạ là ánh sáng đèn LED–30W, kết quả 

được trình bày ở Hình 4b. Từ đây cho thấy, hiệu suất 

phân hủy MB bởi mẫu vật liệu 20%CN/ST trong môi 

trường base cao hơn nhiều so với môi trường acid. 

Trong môi trường acid, hiệu suất phân hủy MB của 

mẫu vật liệu 20%CN/ST đạt 68,56% ở pH=4,02 và 

81,01% ở pH=6,13. Điều này được giải thích, khi 

pH<7,39 (môi trường acid), bề mặt mẫu vật liệu 

20%CN/ST tích điện dương nên MB hấp phụ kém lên 

bề mặt vật liệu ở pH vùng này (do lực đẩy tĩnh điện 

giữa thuốc nhuộm cation MB và điện tích dương trên 

bề mặt chất xúc tác) do đó làm giảm số phân tử MB 

tiếp xúc với các tâm xúc tác và làm giảm hiệu quả 

quang phân hủy MB. 

Ngược lại, trong môi trường base, hiệu suất quang 

phân hủy MB bởi mẫu vật liệu 20%CN/ST rất cao, đạt 

89,40% ở pH=8,06; đạt 92,11% ở pH=10,15 và đặc biệt 

ở pH=11,67 đạt 96,83%. Điều này là do, ở môi trường 

pH cao, sự hiện diện của nhiều ion hydroxyl có sẵn 

trong dung dịch cao hơn các ion này bị hấp phụ trên 

bề mặt chất xúc tác, tạo điều kiện thuận lợi hơn cho 

việc di chuyển các lỗ trống đến các ion hydroxyl bị hấp 

phụ, do đó ưu tiên hình thành các gốc •OH [31]. Ngoài 

ra, sự hấp phụ của MB (thuốc nhuộm cation) trên bề 

mặt chất xúc tác tích điện âm (ở pH>7,39) sẽ dễ dàng 

hơn do lực hút tĩnh điện giữa các phần mang điện tích 

trái dấu, do đó làm tăng số phân tử MB tiếp xúc với 

các tâm xúc tác dẫn đến hiệu quả quang phân hủy MB 

cao trong môi trường này.  

Như vậy, mẫu vật liệu 20%CN/ST có hoạt tính quang 

xúc tác vượt trội trong môi trường base, đặc biệt tại giá 

trị pH=8,5. 

 

 

Hình 4: (a)-Sự quang phân huỷ MB (5 mg/L) của các 

mẫu vật liệu; (b)-Hiệu suất phân huỷ MB ở pH khác 

nhau bởi mẫu vật liệu 20%CN/ST (chiếu sáng bởi đèn 

Led-30W, lượng xúc tác 0,05 g) 
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Vietnam Journal of Catalysis and Adsorption, 12 – issue 1 (2023) 29-34 

 

https://doi.org/10.51316/jca.2023.005 

33 

 

Kết luận 

 

Composite g-C3N4/SrTiO3 đã được tổng hợp thành 

công. Sản phẩm được đặc trưng và xác nhận bởi các 

phương pháp phân tích hóa lý hiện đại như XRD, IR, 

EDS, SEM. Tại pH=8,5 hiệu suất quang phân hủy MB (5 

mg/L) bởi composite g-C3N4/SrTiO3 là cao nhất, đạt 

91,38%, cao hơn nhiều so với hiệu suất quang phân 

hủy MB bởi vật liệu riêng lẻ g-C3N4 và SrTiO3, đạt 

58,17% và 37,81% tương ứng ở cùng điều kiện khảo 

sát. 

Ảnh hưởng của pH đến hoạt tính quang xúc tác của 

vật liệu g-C3N4/SrTiO3 cũng được khảo sát, trong môi 

trường base, hoạt tính xúc tác quang của vật liệu cao 

hơn nhiều trong môi trường acid, hiệu suất quang xúc 

tác phân huỷ MB đạt cao nhất ở pH=11,67. 
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thực hiện bài báo này. 
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