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TÓM TẮT 

Vật liệu composite g-C3N4/CuWO4 được tổng hợp bằng phương pháp nhiệt pha rắn có hỗ 

trợ siêu âm tại nhiệt độ 530 oC. Vật liệu tổng hợp, được đặc trưng bằng các phương pháp nhiễu 

xạ tia X, hiển vi điện tử quét, phổ hồng ngoại và phổ phản xạ khuếch tán tử ngoại - nhìn thấy. 

Vật liệu lai ghép g-C3N4/CuWO4 tổng hợp có khả năng hấp thụ mạnh ánh sáng nhìn thấy so 
với từng hợp phần g-C3N4 và CuWO4 riêng lẻ. Kết quả khảo sát sự phân hủy kháng sinh 

tetracyline hydrochloride (TC) trên xúc tác g-C3N4, CuWO4 và g-C3N4/CuWO4 cho thấy, hiệu 

suất phân hủy TC trên vật liệu lai ghép g-C3N4/CuWO4 đạt 80,57% sau 3 giờ chiếu sáng, cao 
hơn so với vật liệu g-C3N4, CuWO4 trong vùng ánh sáng nhìn thấy, nhờ gia tăng khả năng hấp 

thụ bức xạ nhìn thấy và hạn chế sự tái tổ hợp nhanh cặp điện tử và lỗ trống quang sinh dựa 

vào sơ đồ dạng Z.  

Từ khoá: g-C3N4/CuWO4, composite, quang xúc tác, tetracyline hydrochloride. 

1. MỞ ĐẦU 

Một trong số những chất bán dẫn đã thu hút nhiều sự chú ý hiện nay là graphitic carbon 
nitride (g-C3N4) - một dạng chất bán dẫn polyme hữu cơ không kim loại, có cấu trúc lớp như 

graphene [1], được ứng dụng làm xúc tác quang tách nước tinh khiết [2] và phân hủy chất hữu 

cơ gây ô nhiễm ngay trong vùng ánh sáng nhìn thấy [3]. Ưu điểm của vật liệu g-C3N4 là có nhiều 
lợi thế như có năng lượng vùng cấm hẹp (khoảng 2,7 eV), diện tích bề mặt lớn, hình thái độc 

đáo. Tuy nhiên, nhược điểm của g-C3N4 tinh khiết là có tốc độ tái tổ hợp giữa lỗ trống và các 

điện tử quang sinh khá nhanh, dẫn đến hiệu quả quang xúc tác không cao. Để khắc phục nhược 
điểm này, nhiều phương pháp biến tính g-C3N4 đã được áp dụng nhằm tăng hoạt tính xúc tác 

quang của g-C3N4. Chẳng hạn như pha tạp g-C3N4 với các nguyên tố phi kim khác như O, S,… 

[4, 5] hoặc lai ghép g-C3N4 với một số vật liệu bán dẫn khác như: SiO2 [6], BiVO4 [7], V2O5 [8], 

SnO2 [9], WO3 [10],…. Kết quả nghiên cứu cho thấy, hoạt tính quang xúc tác của vật liệu 

composite vượt trội hơn nhiều so với g-C3N4 và oxit riêng lẻ. 

Bên cạnh đó, loại vật liệu tungstatse AWO4 (A: Bi, Co, Fe, Cu) đã thu hút nhiều sự quan 
tâm của các nhà khoa học do tính chất quang xúc tác của loại vật liệu này mới được phát hiện 

và quan tâm nghiên cứu [11-13]. Nhìn chung, các vật liệu thuộc họ AWO4 có độ rộng vùng 

cấm hẹp (nhỏ hơn 3,0 eV) nên chúng có khả năng hấp thụ ánh sáng trong vùng nhìn thấy, 
chúng có khả năng phân hủy các hợp chất hữu cơ nói chung và các chất kháng sinh nói riêng. 
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Những công bố gần đây cho thấy, vật liệu FeWO4 [13]  không có khả năng quang xúc tác phân 
hủy các hợp chất hữu cơ, còn vật liệu ZnWO4 chỉ thể hiện khả năng quang xúc tác dưới tác 

dụng của các bức xạ trong vùng tử ngoại [12]. Trong khi đó, CuWO4 với giá trị năng lượng 

vùng cấm nhỏ (2,1-2,3 eV), có khả năng hấp thụ tốt ánh sáng trong vùng nhìn thấy, do đó, 
CuWO4 là ứng viên tiềm năng cho vật liệu xúc tác quang [14]. Đồng thời, việc tổng hợp vật 

liệu CuWO4 tương đối đơn giản, nguồn nguyên liệu không đắt, có khả năng sản xuất trong 

phạm vi rộng. Do vậy, đã thu hút nhiều sự quan tâm nghiên cứu, sử dụng làm chất xúc tác 

quang cho phản ứng phân hủy các chất hữu cơ ô nhiễm dưới tác dụng của ánh sáng nhìn thấy. 

Tuy nhiên, cả g-C3N4 và CuWO4 tinh khiết đều có tốc độ tái tổ hợp cặp điện tử và lỗ 

trống quang sinh khá cao [5, 6, 14], dẫn đến hiệu quả quang xúc tác không thực sự cao trong 
vùng ánh sáng nhìn thấy. Để khắc phục nhược điểm này, nhiều nhà khoa học đã nghiên cứu  

biến tính g-C3N4 và CuWO4 bằng nhiều tác nhân biến tính khác nhau nhằm làm tăng hoạt tính 

quang xúc tác của các vật liệu tổ hợp.  

Trong nghiên cứu này, g-C3N4/CuWO4 được điều chế bằng phương pháp nhiệt pha rắn 

có hỗ trợ siêu âm với hoạt tính quang xúc tác cao trong vùng ánh sáng nhìn thấy nhằm ứng 

dụng để xử lý chất kháng sinh ô nhiễm trong môi trường.   

2. NGUYÊN LIỆU VÀ PHƯƠNG PHÁP NGHIÊN CỨU 

2.1. Nguyên liệu 

Urea ((NH2)2CO), 98%, Merck; tetracycline hydrochloride (C22H25ClN2O8), > 98%, 
Sigma; sodium tungstatse (Na2WO4.2H2O), > 98%, Sigma; acid sulfuric (H2SO4) 93 - 98%, 

cupper nitrate (Cu(NO3)2.3H2O) 99%, acid oxalic (H2C2O4) 99%, Xilong. Nước cất hai lần 

được sử dụng trong tất cả thí nghiệm. 

2.2. Phương pháp nghiên cứu 

2.2.1. Tổng hợp vật liệu 

2.2.1.1. Tổng hợp vật liệu g-C3N4 từ urea 

Urea được cho vào cối mã não nghiền mịn, sau đó cho vào chén sứ, bọc kín bằng nhiều lớp 

giấy tráng nhôm (nhằm ngăn cản sự thăng hoa của tiền chất cũng như làm tăng cường sự ngưng 

tụ tạo thành g-C3N4), đặt vào lò nung. Nung nóng mẫu ở nhiệt độ 530 oC và giữ nhiệt độ này 

trong 1 giờ với tốc độ gia nhiệt 5 oC/phút. Cuối cùng, lò được làm nguội tự nhiên đến nhiệt độ 

phòng, rồi nghiền mịn thành bột. 

2.2.1.2. Tổng hợp vật liệu CuWO4   

Dung dịch Na2WO4 0,2 M và Cu(NO3)2 0,2 M thu được bằng cách hòa tan Na2WO4 và 
Cu (NO3)2 bằng nước cất, sau đó, hai dung dịch Na2WO4 0,2 M và Cu(NO3)2 0,2 M được trộn 

lẫn với nhau theo tỉ lệ thể tích 1:1 trong cốc thủy tinh. Cho Cetyl trimethyl ammonium bromide 

vào cốc thủy tinh trên, khuấy trong 2 giờ, thu được huyền phù màu xanh lá cây. Sau đó, huyền 
phù được chuyển vào bình Teflon và đem thủy nhiệt ở nhiệt độ 190 °C trong 12 giờ. Chất kết 

tủa thu được sau quá trình thủy nhiệt đem ly tâm, rửa nhiều lần bằng nước cất, ethanol và sấy 

khô ở 80 °C trong 12 giờ. Chất kết tủa sau khi sấy đem nung trong không khí ở 550 °C trong 

4 giờ, thu được vật liệu CuWO4 [15].  

2.2.1.3. Tổng hợp vật liệu composite g-C3N4/CuWO4 

Bột CuWO4 và g-C3N4 cho vào cốc theo tỉ lệ khối lượng g-C3N4/CuWO4 là 15%, đem 

mẫu nghiền mịn. Sau đó, đem phân tán trong etanol, siêu âm trong thời gian 15 phút và nung 
ở nhiệt độ 530 oC trong 1 giờ với tốc độ gia nhiệt 5 oC/phút và làm mát tự nhiên đến nhiệt độ 

phòng. Vật liệu thu được ký hiệu g-C3N4/CuWO4. 
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2.2.2. Đặc trưng vật liệu 

Thành phần pha được xác định bằng phương pháp nhiễu xạ tia X (D8-Advance 5005, 

Bruker, Mỹ). Khả năng hấp thụ ánh sáng của xúc tác được đặc trưng bằng phương pháp phổ 
phản xạ khuếch tán tử ngoại – nhìn thấy (3101PC Shimadzu, Nhật). Đặc trưng các liên kết hóa 

học của vật liệu tổng hợp được xác định bằng phương pháp phổ hồng ngoại (Nicolet Magna-

IR 760, Mỹ). Khảo sát hình ảnh bề mặt bằng phương pháp hiển vi điện tử quét (Jeol 5410 LV, 

Nhật).  

2.2.3. Đánh giá hoạt tính quang xúc tác 

Lấy 0,1 g xúc tác và 200 mL dung dịch TC 10 mg/L vào cốc 250 mL, dùng giấy bạc 

bọc kín cốc sau đó khuấy đều cốc trên máy khuấy từ trong 2 giờ để cho quá trình hấp phụ - 
giải hấp phụ cân bằng. Gỡ giấy bạc và tiếp tục khuấy đều cốc hở dưới điều kiện ánh sáng đèn 

led (220V - 30W, 41200LUX). Sau thời gian nhất định, dung dịch TC được lấy đem ly tâm 

(tốc độ 6000 vòng/phút trong 15 phút), nồng độ TC còn lại được xác định bằng phương pháp 

trắc quang ở bước sóng 355 nm trên máy UV - Vis (CE-2011). 

2.2.4. Tetracycline 

Tetracycline là một loại kháng sinh điển hình, đã được được sử dụng rộng rãi trong nhiều 

ứng dụng cho người, thú y và nuôi trồng thủy sản, có thể gây ra mối đe dọa nghiêm trọng đối 
với hệ sinh thái và sức khỏe con người khi xâm nhập vào môi trường nước. Tetracyline đã 

được phát hiện ở các vùng nước khác nhau như nước mặt, nước ngầm và thậm chí cả nước 

uống [16]. Việc loại bỏ kháng sinh bao gồm cả tetracycline ra khỏi môi trường đã trở thành 

một vấn đề bắt buộc phải thực hiện. Tetracycline có cấu tạo hóa học như sau: 

 

Hình 1. Tetracycline  

3. KẾT QUẢ VÀ THẢO LUẬN 

3.1. Đặc trưng vật liệu 

Để xác định các hợp phần trong vật liệu tổng hợp được, các vật liệu g-C3N4 và CuWO4 
và g-C3N4/CuWO4 được đặc trưng bằng phương pháp nhiễu xạ tia X, kết quả được trình bày 

ở Hình 2.  

 

Hình 2. Giản đồ nhiễu xạ tia X của g-C3N4, CuWO4 và g-C3N4/CuWO4  



Tổng hợp vật liệu g-C3N4/CuWO4 có hoạt tính quang xúc tác cao trong vùng ánh sáng nhìn thấy 
 

91 

Kết quả từ giản đồ nhiễu xạ tia X của  các vật liệu g-C3N4, CuWO4 và composite -

C3N4/CuWO4 ở Hình 2 cho thấy, đối với vật liệu CuWO4 có các đỉnh nhiễu xạ ở khoảng 2θ bằng 

15,43o; 19,04o; 24,10o; 25,91o; 28,75o; 31,60o; 32,12o; 36,81o; 39,82o và 42,90o lần lượt ứng với các 

mặt (010), (100), (110), (011), (111), (002), (120), (102) đặc trưng cho sự tồn tại của CuWO4 
(theo thẻ chuẩn JCPDS: 88-0269) [17, 18], còn vật liệu g-C3N4 xuất hiện đỉnh nhiễu xạ có cường 

độ mạnh tại ví trí góc 2θ bằng 27,401o là do sự sắp xếp của các hệ thống liên hợp thơm, tương ứng 

với mặt tinh thể (002), đỉnh nhiễu xạ có cường độ thấp hơn vị trí góc 2θ là 13,012o là do sự sắp xếp 
tuần hoàn các đơn vị tri-s-triazin, tương ứng với mặt tinh thể (001) đặc trưng cho cấu trúc g-C3N4 

(theo thẻ chuẩn JCPDS: 87-1526) [4, 6]. Trong khi đó, trên giản đồ XRD của vật liệu g-C3N4/CuWO4 

xuất hiện các đỉnh nhiễu xạ đặc trưng cho cả 2 hợp phần g-C3N4 và CuWO4. Tuy nhiên, đỉnh nhiễu xạ 

của g-C3N4  tại ví trí góc 2θ bằng 13,012o không xuất hiện trên giản đồ do có cường độ thấp hơn 
nhiều so với đỉnh nhiễu xạ tại ví trí góc 2θ bằng 27,401o. Điều này chứng tỏ vật liệu g-C3N4/CuWO4 

đã được tổng hợp thành công. 

Để xác định độ hấp thụ ánh sáng và năng lượng vùng cấm của các vật liệu g-C3N4, 

CuWO4 và g-C3N4/CuWO4, các vật liệu được đặc trưng bằng phương pháp phổ phản xạ khuếch 

tán tử ngoại - khả kiến, kết quả được trình bày ở Hình 3. 

 

Hình 3. Phổ UV-Vis-DRS của g-C3N4, CuWO4 và g-C3N4/CuWO4 

Kết quả từ phổ hấp thụ UV-Vis-DRS ở Hình 3 cho thấy, cả vật liệu g-C3N4 và CuWO4 

đều có một dải hấp thụ bức xạ bắt đầu từ vùng tử ngoại trải dài sang vùng nhìn thấy, nhưng 

vật liệu CuWO4 có khả năng hấp thụ bức xạ trong vùng từ 400-700 nm mạnh hơn so với vật 

liệu g-C3N4. Bên cạnh đó, phổ UV-Vis-DRS của vật liệu g-C3N4/CuWO4 có bờ hấp thụ ánh 
sáng nhìn thấy mạnh hơn nhiều so với vật liệu g-C3N4 và gần tương đương với vật liệu CuWO4 

tinh khiết. Để xác định năng lượng vùng cấm của các vật liệu, chúng tôi sử dụng phương trình 

Kubelka-Munk và vẽ đồ thị sự phụ thuộc của hàm này vào năng lượng photon hấp thụ, kết quả được 

trình bày ở Hình 4. 

 

Hình 4. Sự phụ thuộc hàm Kubelka-Munk theo năng lượng ánh sáng bị hấp thụ  

của các vật liệu g-C3N4, CuWO4 và g-C3N4/CuWO4 
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Kết quả ở Hình 4 cho thấy, giá trị năng lượng vùng cấm của các vật liệu g-C3N4/CuWO4 

(2,52 eV) tổng hợp được giảm so với vật liệu g-C3N4  (2,71 eV) và CuWO4 (2,13 eV), phù hợp 

với kết quả nghiên cứu gần đây của B. Neppolian và cộng sự [16]. Việc thay đổi giá trị năng 
lượng vùng cấm, cho phép dự đoán vật liệu composite tổng hợp được có hoạt tính quang xúc tác 

tốt trong vùng ánh sáng nhìn thấy nhờ sự xúc tác hiệp trợ của cả hai hợp phần g-C3N4 và CuWO4. 

Các đặc điểm liên kết trong g-C3N4, CuWO4 và vật liệu C3N4/CuWO4 được khảo sát bằng 

phổ hồng ngoại, kết quả được trình bày ở Hình 5. 

 

Hình 5. Phổ hồng ngoại của vật liệu g-C3N4, CuWO4 và g-C3N4/CuWO4 

Kết quả phổ hồng ngoại ở Hình 5 của vật liệu g-C3N4/CuWO4 cho thấy, đối với phổ hồng ngoại 

của CuWO4, các đỉnh hấp thụ tại 738,74 và  806,25 cm-1 tương ứng với dao động đặc trưng của liên 
kết Cu-O, đỉnh hấp thụ tại 910,40 cm-1 đặc trưng cho liên kết W-O trong cấu trúc WO4

2- [19].  Đối 

với phổ hồng ngoại của g-C3N4 các đỉnh hấp thụ ở 813,96 cm-1 tương ứng với dao động đặc 

trưng của liên kết C–N vòng thơm của đơn vị triazin, một số đỉnh có cường độ mạnh trong 
khoảng 1462,04-1240,23 cm-1 cũng được cho là các dao động hóa trị của liên kết C–N ngoài 

vòng thơm, đỉnh ở 1631,78 và 1571,99 cm-1 là dao động hóa trị của lên kết C=N. Các dải hấp 

thụ có đỉnh ở 3425,58 cm-1 là dao động của các amin thứ cấp (melem) và sơ cấp (melamin) do 
sự hình thành liên kết hidro giữa các phân tử của chúng [1]. Đối với phổ hồng ngoại của vật liệu 

g-C3N4/CuWO4, đều xuất hiện đầy đủ các liên kết đặc trưng cho hai hợp phần g-C3N4 và CuWO4. 

Kết quả này là phù hợp với kết quả phân tích giản đồ XRD của các vật liệu.  

Để kiểm tra hình thái bề mặt ngoài của các mẫu vật liệu, chúng tôi tiến hành đặc trưng 

bằng phương pháp SEM, các kết quả được trình bày ở Hình 6. 

 

Hình 6. Ảnh SEM của các vật liệu g-C3N4 (a); CuWO4 (b) và g-C3N4/CuWO4 (c) 

Từ ảnh SEM của mẫu vật liệu g-C3N4, CuWO4 và vật liệu g-C3N4/CuWO4 tổng hợp được 

cho thấy, vật liệu g-C3N4 có dạng cấu trúc lớp, vật liệu CuWO4 là những hạt hình khối có kích 
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thước khoảng 0,5-1 µm. Đối với vật liệu g-C3N4/CuWO4 có sự phân tán không đồng đều các 
hạt CuWO4 trên bề mặt g-C3N4 tạo thành vật liệu lai ghép dạng Z, giúp giảm quá trình tái tổ 

hợp giữa electron (e-) và lỗ trống quang sinh (h+), từ đó làm tăng hiệu quả quang xúc tác của 

vật liệu [16, 20].  

3.2. Hoạt tính quang xúc tác của vật liệu 

Sau khi khuấy hỗn hợp vật liệu xúc tác và dung dịch TC trong bóng tối 90 phút để quá 
trình hấp phụ-giải hấp phụ đạt trạng thái cân bằng, quá trình khảo sát hoạt tính quang xúc tác 

của vật liệu g-C3N4/CuWO4 tổng hợp được tiến hành. Kết quả độ chuyển hóa TC sau 180 phút 

được trình bày ở Hình 7. 

 

Hình 7. Sự phụ thuộc C/CO của TC theo thời gian của các vật liệu g-C3N4, CuWO4 và g-C3N4/CuWO4 

Kết quả ở Hình 7 chỉ ra rằng, hiệu suất phân hủy TC trên vật liệu g-C3N4 và CuWO4 lần 

lượt là 60,95% và 52,79%. Trong khi đó, vật liệu g-C3N4/CuWO4 đạt hiệu suất là 80,57%. 
Điều này là do sự hình thành g-C3N4 trên CuWO4 đã có tác dụng hiệp trợ lẫn nhau, tăng khả 

năng hấp thụ ánh sáng nhìn thấy và giúp khắc phục nhược điểm tái tổ hợp nhanh của g-C3N4 

và CuWO4. Do đó, vật liệu lai ghép g-C3N4/CuWO4 có hiệu quả xúc tác quang cao trong vùng 
ánh sáng nhìn thấy. Thật vậy, khi được chiếu sáng, các vật liệu bán dẫn sẽ hấp thụ ánh sáng 

có bước sóng thích hợp, hình thành các cặp electron và lỗ trống quang sinh. Các electron và 

lỗ trống quang sinh được hình thành, di chuyển đến bề mặt tiếp xúc và tương tác với các chất 
bị hấp phụ trên bề mặt vật liệu như oxi và nước. Các electron ở vùng dẫn và các lỗ trống quang 

sinh lần lượt khử O2 thành 2O•−
và oxi hóa H2O thành HO•. Để khẳng định nhận định này, nhiều 

tác giả đã sử dụng các chất dập tắt (quencher) các chất trung gian làm cho chúng không hoạt 

động được.  

Trong thực nghiệm, để xác nhận các chất trung gian có mặt trong quá trình xúc tác quang, 
chúng tôi tiến hành khảo sát trên mẫu vật liệu g-C3N4/CuWO4. Quá trình xúc tác quang phân hủy 

TC được tiến hành ở những điều kiện giống nhau về lượng chất xúc tác, nồng độ TC, cường độ 

chiếu sáng, thời gian chiếu sáng nhưng so sánh với bốn loại chất dập tắt khác nhau. Các chất được 

chọn gồm: 1,4-Benzoquinone (BQ) được sử dụng để bẫy các gốc anion 2O•−
, tert-butyl ancohol 

(TBA) để bẫy các gốc hydroxyl (•OH), Dimethyl sulfoxit (DMSO) để bẫy các e- và Disodium 

ethylene diamine tetracetic acid (2Na-EDTA) để bẫy h+. Các chất dập tắt này được cho cùng với 

40 mg mẫu g-C3N4/CuWO4, 80 ml TC 10 mg/L ngay tại thời điểm ban đầu xúc tác. Các bước tiếp 

theo tiến hành tương tự như quá trình khảo sát xúc tác quang. 
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Hình 8. Đồ thị biểu diễn sự thay đổi nồng độ của TC theo thời gian trên vật liệu g-C3N4/CuWO4 (a)  

và hiệu suất chuyển hóa TC (b) trong 180 phút khi có mặt các chất dập tắt gốc tự do 

Kết quả thu được ở Hình 8 cho thấy, khi có mặt các chất dập tắt BQ thì hiệu suất phân 
hủy TC trên vật liệu composite g-C3N4/CuWO4 đạt 42,03%, sử dụng TBA thì hiệu suất đạt 

13,48%. Trong khi đó, các chất dập tắt EDTA, DMSO hiệu suất phân hủy TC của vật liệu 

composite g-C3N4/CuWO4 lần lượt là 59,87% và 64,13%. Điều này chứng tỏ gốc HO• và 2O•−
 

trong quá trình xúc tác quang phân hủy TC, chúng đóng một vai trò quan trọng trong quá trình 

xúc tác quang của vật liệu. 

Khi vật liệu composite g-C3N4/CuWO4 được kích thích bởi ánh sáng nhìn thấy, điện tử 

sẽ tách khỏi lỗ trống trên vùng hóa trị của g-C3N4, chuyển từ vùng hóa trị đến vùng dẫn và 

tham gia phản ứng với O2 hòa tan trong nước sinh ra 2O•−

 
là tác nhân chính oxi hóa phân tử 

hữu cơ thông qua các quá trình trung gian ngay tại vùng dẫn của g-C3N4, một phần điện tử từ 

vùng dẫn của g-C3N4 sẽ di chuyển xuống vùng dẫn của CuWO4. Trong khi đó, khi bị kích hoạt 

bởi ánh sáng nhìn thấy, điện tử từ vùng hóa trị của CuWO4 bị tách ra, di chuyển đến vùng dẫn, 
một phần điện tử từ vùng dẫn của CuWO4 có thể chuyển sang vùng hóa trị của g-C3N4 hạn chế 

sự tái tổ hợp cặp điện tử - lỗ trống theo kiểu hệ Z. Các hVB
+(CuWO4) có thể oxi hóa trực tiếp 

H2O tạo thành HO• nhờ sự phù hợp về thế ở vùng hóa trị của CuWO4 (+2,69 V), là dương hơn 

thế oxi hóa của cặp H2O/HO• (+2,38 V), tác nhân HO• sẽ oxi hóa các chất hữu cơ ô nhiễm 

(Hình 9). Từ kết quả thực nghiệm, quá trình quang xúc tác có thể biểu diễn như  sau: 

  3 4 3 4 3 4( ) ( )CB VBg C N hv e g C N h g C N− +− + → − + −   (1) 

  4 4 4CuWO (CuWO ) (CuWO )CB VBhv e h− ++ → +   (2) 

  3 4 2 2( ) OCBe g C N O− •−− + →      (3)  

  4 2(CuWO ) H O OH HVBh+ • ++ → +     (4) 

  2 2O H HO•− + •+ →                  (5) 

              2 2 2e +HO H H O− • ++ →
     

(6)
 

2 2e +H O H OH OH− + • −+ → +
                

(7)
 

3 4 2 2( ( ), OH) CO H OVBTC h g C N+ •+ − → +
   

(8) 
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Hình 9. Cơ chế xúc tác quang của vật liệu composite g-C3N4/CuWO4 

4.  KẾT LUẬN 

Đã tổng hợp thành công vật liệu lai ghép g-C3N4/CuWO4 bằng phương pháp nhiệt pha 
rắn có hỗ trợ siêu âm. Vật liệu composite g-C3N4/CuWO4 thu được có bờ hấp thụ ánh sáng 

nhìn thấy mạnh hơn trong vùng bước sóng khoảng 500 đến 700 nm  so với các hợp phần riêng 

lẻ g-C3N4 và CuWO4, dẫn đến gia tăng hoạt tính quang xúc tác của vật liệu lai ghép trong vùng 
ánh sáng nhìn thấy. Kết quả khảo sát sự phân hủy TC cho thấy, vật liệu lai ghép có hoạt tính 

xúc tác quang mạnh hơn so với vật liệu g-C3N4 và CuWO4 trong vùng ánh sáng nhìn thấy. Đối 

với phản ứng phân hủy TC trên vật liệu g-C3N4/CuWO4 cũng chỉ ra rằng gốc HO• và 2O•−

đóng một vai trò quan trọng trong quá trình xúc tác quang phân hủy TC. 

Lời cảm ơn: Nghiên cứu này được tài trợ bởi Bộ Khoa học và Công nghệ trong đề tài Khoa 

học và Công nghệ cấp Quốc gia mã số ĐTĐLCN.33/21. 
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ABSTRACT 

SYNTHESIS OF g-C3N4/CuWO4 COMPOSITE WITH HIGH  PHOTOCATALYTIC 

ACTIVITY UNDER VISIBLE LIGHT 

Mai Hung Thanh Tung1*
, Nguyen Thi Phuong Le Chi2,  

Nguyen Tri Quoc3, Nguyen Thi Dieu Cam4 

                          1Ho Chi Minh City University of Food Industry  
2Ho Chi Minh City University of Natural Resources and Environment 

3Mientrung Industry and Trade College 
4Quy Nhon University 

*Email: tungmht@hufi.edu.vn 

Two-component graphitic carbon nitride and copper tungstate (g-C3N4/CuWO4) 

composite photocatalyst was successfully synthesized by a sonication-assisted calcination 
method at various temperatures of 530 oC. The as-prepared samples were characterized by X-ray 

diffraction (XRD), infrared spectroscopy (IR), Ultraviolet-visible diffuse reflectance spectroscopy 

(UV-Vis-DRS), and Scanning electron microscope (SEM). The absorption of g-C3N4/CuWO4 is 
enhanced distinctly in the visible light region compared to that of pure g-C3N4 and CuWO4. 

The  tetracycline (TC) degradation evaluated the photocatalytic performance of material. 

Results show that, the photocatalytic degradation efficiency of TC by g-C3N4/CuWO4 under 

visible light irradiation reaches 80.57% after 3 hours. The enhanced photocatalytic activity of 
g-C3N4/CuWO4 composite was predominantly attributed to the synergistic effect, which 

increased visible-light absorption and facilitated the efficient separation of photoinduced 

electrons and holes (Z-scheme).  

Keywords: g-C3N4/CuWO4, composite, photocatalytic activity, tetracycline, visible light. 

 


