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In this study, a visible-light-driven SiO,/g—C3N4 composite was prepared
by heating a mixture of SiO, and urea. The products were characterized
by X-ray diffraction (XRD), infrared spectra (IR), scanning electron
microscopy  (SEM), and  ultraviolet-visible  diffuse  reflectance
spectroscopy (UV-Vis DRS). Results indicate that the composite only
contained SiO; and g-C3Ng4, and the SiO,/g—C3N4 composite had higher
photocatalytic activities in the degradation of rhodamine B (82.2%)
compared to the pristine g-C3Ns (43.9%) under visible light. The
SiO/g-C3N4  composite is a promising new material for the
photodegradation of organic pollutants in wastewater due to its high
photocatalytic performance, low cost, and convenient collection for

reuse.

1. Gidi thiéu chung

V&I sy phét trién cla dat nudc, khong thé khong ké
dén sy gbp suc cla nganh khoa hoc va céng nghé.
Tuy nhién, nhiing hé qua ma né dé lai cling la van dé
nan giai, doi hoi ching ta phai gidi quyét nhu: su 6
nhiém nghiém trong khong khi, dat va dac biét la
ngudn nudc. Trong do, phai ké dén thudc nhudém hitu
co 1a chat gay & nhiém ngudn nudc phé bién, dong
gép tdi 0,7 triéu tan san lugng toan cau hang nam.
Cac nganh dét may, thuc phdm, my pham, thudc
nhuém téc, da da tiéu thu gan 0,28 triéu tan thudc
nhuém hitu cc trén toan thé gidi. Thudc nhudm Uc ché
qué trinh quang hgp cla thuy sinh va lam can kiét oxy
hoa tan, dan dén déc tinh déi véi hé thuc vat, dong vat
va con ngudi. Lay vi du vé thudc nhuém nhém azo,
néu bi phan hdy trong diéu kién ki khi, n6 sé tao ra cac
amin thom kha déc hai, gdy ung thu va gay doét bién

[1]. D€ loai bd cac chat & nhiém nay, ngudi ta st dung
phucng phép quang xdc tac vdi chat xdc tac la cac
chat ban dan. Phan huy quang xdc tac la mot qué trinh
hoa ly thu hidt nhigu sy chd y do kha ndng xtr ly hiéu
qua cao trong nudc hodc trong maoi trudng long.
Graphitic carbon nitride (g-C3Na) 1& mét chat ban dan
polymer hitu ca khong kim loai, c6 cdu tric nhu
graphene d& thu hdt nhiéu sy chd y trong viéc Ung
dung lam xtc tac quang phan hly cac chét httu cg gay
6 nhiém dudi ving anh sang kha kién. Vat liéu nay co
nhiéu Igi thé nhu nang lugng ving cdm khoang 2,7 eV,
khd nang san xudt trén quy mo I68n, gia thanh hgp ly,
diéu ché dé dang, dé 8n dinh hoéa hoc cao, than thién
véi moi trudng nén dugc st dung phé bién va réng rai
[2]. Tuy nhién, g-CsN4 c6 hoat tinh quang xUc tac thap
vi né cé dién tich bé mat nho, dé tai hap electron va 16
tréng quang sinh dan dén hiéu sudt xic tac quang
thép. D€ khéc phuc nhugc diém nay, nhiéu phuong
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phép dugc dp dung dé ting hoat tinh quang xuc tac
clia g-C3N4. Cac nha khoa hoc da bién tinh g-CsNs véi
nhiéu phuong phéap khac nhau nhu pha tap kim loai
(nhu Au, Ag..) [3], pha tap phi kim (nhu O, S, P..) [4]
hay la phuong phéap ghép dé tao vat liéu composite
(nhu WOs [5], TiO: [6], ZnO [7],..).

Cac hat nano SiO; én dinh, cé gia tri, gia thanh thap
da dugc quan tam rat nhiéu trong cac linh vuc khac
nhau [2]. SiO; la mét chét cach dién, hau nhu khéng
c6 hoat tinh quang xutc tac do dac tinh ndi tai clia nd
va thudng st dung lam dé dé tang dién tich bé mat
clia chét xdc tac [8]. Bén canh dé, trang thai bé mat
clia chét cach dién SiO, cé thé thuc déy su di chuyén
clia cac hat mang dién dudc tao ra dan dén viéc tang
cudng khad nang quang oxy hda cla g-CsNa. Do vay,
khi co su két hgp vai g-CsNs sé lam phan tan cac hat
nano SiO, trén bé mat vat liéu, lam gidm dang ké su
két tu cla cac hat SiO,. Chinh diéu nay d& cai thién
déang ké hiéu qua quang xUc tac vt liéu.

Trong nghién clu nay, su két hgp gilta vat liéu SiO; va
g-CsNs bdng phuong phap nung don gian, hiéu qua
khdc phuc dudc cac nhudc diém cla mbi vat liéu va
tao ra vat liéu composite c6 hoat tinh quang xuc tac
t6t cho qua trinh phan hdy chat mau RhB dudi ving
anh sang kha kién.

2. Thyc nghiém va phucng phép nghién cdu
Héa chat

Céc hda chét dugc st dung trong nghién cliu nay déu
dugc mua tU hang Sigma Aldrich (Bic) bao gom:
CTAB (Hexadecyltrimethylammoniumbromide)
([(CeH33)N(CH3)3]Br = 99,0%), Ethanol (C:HsOH >
99,5%), Ammonia (NHs = 99,0%), TEQS (Tetraethyl
orthosilicate) (CgH2004Si > 99,5%), Urea (CONoH4 >
99,0%), Rhodamine B (C2sH31CIN2O3, 99,0%).

Phuong phdp téng hgp vat liéu

T6ng hgp SiO,: Vat liéu SiO, dugc téng hgp theo quy
trinh sau: can 0,16 gam hexadecyl trimetyl amoni
bromua (CTAB) cho vao 50 mL nudc cét, sau dé cho
thém 15 mL ethanol va 1T mL dung dich amonia thém
vao dung dich. Khudy trong 0,5 gid, cho 1 mL tetraetyl
orthorsilicate (TEOS) vao dung dich tung giot mot
trong khi khudy trong 24 gi¢. San phém thu dugc dugc
rila bang nudc cét, sau do rita véi ethanol trong ba
[an, sdy trong 24 gic & 60 °C, ky hiéu SiO..

Tong hgp g-CsNg Nghién 10 gam urea cho vao céc su,
boc kin bang gidy nhém, nung trong méi trudng khi
trg & nhiét do 550 °C trong 1 gid. BE ngudi dén nhiét
do phong, nghién va rlta mau bang nudc cét cho dén

trung tinh. San phdm thu dugc sdy & 80 °C trong 12
gid va dudc ky hiéu la CN.

T6ng hgp Vit liéu composite SiO2/g-CsNs Quy trinh
t6ng hap vat liéu SiO./g-C3Na: Tron 0,1 gam SiO; va 3
gam bot urea rdi nghién min. Cho hdn hgp vao cde s,
nung trong mai trudng khi trg Ar & nhiét dé 550 °C trong
1 gis. BE ngudi dén nhiét dé thudng, nghién min va ria
mau bang nudc cat cho dén trung tinh. Mau dudc sdy &
80 °C trong 12 gic va ky hiéu la SiO./CN.

Phugng phdp ddc trung

Nhiéu xa tia X (XRD) cla cac mau dugc do trén may
Bruker D8 Advance, 6ng phét tia X bang Cu cé budc
song A = 1,540 A, dién ap 30 kV, cudng doé dong éng
phat 0,01 A. Phé hdng ngoai (IR) clia mau vét liéu dugc
ghi trén may GX - PerkinElmer. Anh hién vi dién t0f quét
(SEM) dugc do trén méy Nova Nano SEM 450, phan xa
khuéch tan tr ngoai khé kién (UV-Vis DRS - Shimadzu
UV-2600). Néng d6 dung dich RhB dugc xéac dinh bang
phuaong phap do quang trén may UV-vis Jenway 6800.

Khdo sdt hoat tinh xtc tdc quang

DE danh gia hoat tinh quang xuc tac cla cac vat liéu,
rhodamine B (RhB) dugc chon lam chat 6 nhiém hitu
ca. Lay 0,1 gam mau SiO./g-CsN4 dugc phan tan trong
100 mL dung dich RhB 10 mg/L, dung dich dugc khudy
lién tuc bang may khudy tir 60 phut trong bong téi dé
dat dudc trang thai can bang hép phu - gidi hdp phu.
Sau khodng thdi gian nay, dung dich dugc chiéu xa
bang anh sang den LED 30W — 220V. Su suy giam
néng do RhB dugc theo d&i sau cac khoadng thdi gian
chiéu sang maoi 10 phut. Nong do dung dich RhB cla
qua trinh quang xuc tac dugc xac dinh dua vao ducng
chuén thiét 1ap bdi méi quan hé gita d6 hap thu theo
nong dé RhB trén may UV-vis Jenway 6800, tai budc
song 553 nm [9].

Hiéu sudt phan hiy RhB cla cac vat liéu dugc xac dinh
theo cong thuc:
Co - Ct

0
trong dé, Co la ndbng dé dau clia RhB tai thai diém dat
can bang hép phu — giai hdp phu va C; la nébng dé RhB
tai tUng thai diém khao sat.

H= x100%

3. Két qua va thao luan
Ddc trung vt liéu

Cau tric tinh thé va thanh phan pha cla vat liéu
nanocomposite SiO;, g-CsNs (CN) va SiO»/g-C3Na4
(SiO2/CN) dugc téng hop dudc thé hién trong hinh 1.
K&t qua & Hinh 1 cho thdy mau vat liéu composite
https://doi.org/10.62239/jca.2024.037
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SiO2/CN thé hién day du cac pic dac trung cla ca hai
vat liéu don chat g-CsNg va SiOs. Trong do, vai Si0; co
pic & 23° va khong thé hién ré rang trong mau
composite 1a do cau trdc vo dinh hinh cda SiO,. Hai pic
dac trung tai 20 = 27,4° c6 cudng dd manh va 26 = 13°
y&u hon tuong Ung véi mat phang (002) va (100) cla g-
C3N4 [10]. Cu thé, dinh 26 = 13° c6 thé dudc quy cho cac
I6p xép chdng céu truc trong mat phang dya trén cu
trdc tri-s-triazine (s-heptazine) clia g-CsN4, con dinh
nhiéu xa manh & vi trf tai 20 = 27,3° 1a két qua clia su xEp
chdng gilta cac mat phang clia cac don vi thom lién hop
clia g-CsNg [17].

* SiO,
+ CN

Si0,/CN

L]
W N SiO,

Cwong dod (a.u)

10 20 30 40 50 60 70
26 (d0)

Hinh 1: Gidn d6 XRD cla cac vat liéu CN, SiO, va
composite SiOz/CN

Cé thé ndi rang su hién dién cla cac dinh nhiéu xa &
khodng 13° va 27,4° la dau hiéu cho thay su hinh thanh
cla g-C3N4 vdi pha tri-s-triazine thu dugc thdng qua
qua trinh nung tién chét urea & nhiét dé 550 °C trong
thai gian 1 gid. K&t qua tir gian dd XRD clng cho thdy
viéc dua cac hat SiO, 1én g-CsNa khong lam thay déi
céu trdc tinh thé clia g-C3N4 nhung dé két tinh cla vat
liéu giam [12].

Céc dac trung lién két cta vét liéu dugc dac trung
bang phd héng ngoai IR, két qua dudc trinh bay nhu
Hinh 2.

K&t qua & Hinh 2 cho thdy trén phd IR clia mau SiO;
xudt hién pic manh trong pham vi s¢ séng 1086 ¢cm™
cho thay su hién dién cua cac lién két Si-O-Si phu hgp
véi 16p silicon dioxide. Binh pic & 796 cm™ dugc géan
cho dao déng kéo dai déi xiing Si-O [2]. Quan sét cac
dinh pic cta g-CsN4 trong khodng 1100 — 1750 cm’
tuong Ung vdi cac dao déng kéo gidan C-N va C=N
thom. Han nita, dinh pic quan sat dugc & khodng 810
cm™ dugc cho la ¢ sy xudt hién dao dong cla cac
dan vi s-triazine. Cac dinh pic réng & 3700 - 3500 cm’”
dugc gan cho cac dao dong gian O-H tur H,O bi hdp

phu. Mau composite SiO2/CN xuét hién day du cac lién
két dac trung cla SiO; va g-C3N4. Bén canh do, vdi
mau composite con xudt hién & dai budc song rong tur
3000 — 3500 cm™" thé hién ngoai su ¢ mat cla lién két
nhom —OH clia cac phan ti nudc bi hdp phu thi con
o lién két N-H c¢é trong vat liéu [13].

N-H

SiO,/CN

Cuong doé (a.u)

C-N, C=N ‘9

Si-0-Si
si-0

T

T 1] T L] T v
4000 3500 3000 2500 2000 1500 1000 500
Sé séng (em™)

Hinh 2: Ph& IR clia céc vét liéu CN, SiO, va composite
SIO2/CN

Cac mau vat lieu CN; SiO2 va composite SiO2/CN d3
téng hop dugc quan sat hinh thai cau tric bé mat theo
phuong phép hién vi dién tir quét, két qua anh SEM
dugc thé hién trén Hinh 3.

Hinh 3: Anh SEM cla cac vat lieu CN (a); SiOs (b) va
composite SiO>/CN (c) va phd EDX cla mau vat liéu
SiO,/CN (d)

Nhu dugc hién thi trong Hinh 3a, mau g-CsN4 ban dau
cod cdu tric dang tdm dién hinh, dugc hinh thanh
thong qua viéc téng hap cac hat g-CsNy Idn. Anh SEM
clia SiO, (Hinh 3b) cho thdy céu tric dang hinh cdu
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nano dong nhéat va hat SiO2 nay cé bé mat nhan min.
Hinh 3c hién thi anh SEM dién hinh cla composite
Si02/g-C3Na, két qua cho thay vat liéu composite van
gitr nguyén hinh thai dang hat hinh cdu cta cac hat
SiO, xen k& vdi cac 16p xép chéng cia g-CsNa. Digu
nay cho thay co su lién két gilia cac hat SiO, vdi cac
I6p g-C3N4 khi hinh thanh composite SiO,/CN. Két qua
trén phé EDX (hinh 3d) cling cho thdy c6 su xuét hién
va thanh phan cla cac nguyén té Si, O, N, C cé mat &
trong vat liéu composite SiO/CN [an luct la 17,64;
60,08; 8,74 va 13,54%.

Tinh chat hdp thu quang cla cac mau vt liéu dugc
khdo sat bang phuong phéap phd phan xa khuéch tan
tl ngoai-kha kién (UV-Vis DRS) va két qua dugc thé
hién & Hinh 4a.

a

——CN
——Sio,
——SiO,/CN

D06 hap thu (a.u)

T T T T T T
350 400 450 500 550 600 650 700
Budc song (nm)

——CN b
——Si0,/CN

(FIRI*hv)?

1.5 20 “ 2{5 3.0 35
Eg (eV)

Hinh 4: PhS UV-Vis DRS (a) va nang lugng vung cam

dugc xac dinh theo ham Kubelka-Munk (b) cla cac

mau vat liéu

K&t qua & Hinh 4a cho théy vat liéu SiO, hdp thu anh
sang trong vung UV [14]. B&i vdéi vat liéu g-CNas cho
thady ba hép thu & khodng 438 nm, diéu nay thé hién vat
liéu hdp thu trong viing anh séng kha kién [15]. Khi cac
vat liéu don SiO, két hgp vdi g-CsNs tao thanh
composite cho thdy bd hap thu clia vat liéu chuyén vé
budc sébng hap thu dnh sang trong viing kha kién va kha
nang hép thu t&t hon so véi mau don chét 1a g-CsNa.

Tu két qué do phé UV-Vis DRS, nang lugng viung cdm
clia cac mau vat lieu cling dugc xac dinh theo ham

Kubelka-Munk dugc trinh bay & Hinh 4b. Két qué cho
théy vat liéu CN va SiO»/CN c6 nang lugng ving cdm
[an luct la 2,82 va 2,24 eV. Va sau khi phan tich theo
ham Kubelka-Munk thi ndng lugng ving cdm cla mau
composite SiO2/CN gidm so v&i miu CN don chét.
Diéu nay c6 thé két luan rang da cai thién mét phan
nao vé sy tai t8 hap gilta electron — 16 tréng quang
sinh cla vat liéu composite SiO,/CN.

TU mét vat liéu SiO, dan chat cd nang lugng viung cdm
rét 16n (khodng 9,0 eV), hép thu anh sédng chu yéu
trong vung t& ngoai va gan nhu khéng cé hiéu qua
quang xUc tac nhung khi cé su két hgp véi mot vat liéu
khac 1a g-CsNs da khéc phuc dugc nhuge diém cla
SiO, mét cach dang ké. BE hiéu rd diéu nay moét cach
cu thé, cac vat lieu dugc st dung lam chét xdc tac
phan hly chat mau RhB trong viing anh sang kha kién.

Khdo sdt hoat tinh quang xdc tdc caa vat liéu

Hoat tinh quang xtc tac cla vat liéu CN, SiO; va
composite SiO»/CN dugc thd nghiém cho qué trinh
phan hiy RhB dudi den LED (d4nh sang kha kién), vdi
nong dé ban dau 1a 10 mg/L. Cac mau vat liéu dudc
hap phu trong bong t6i véi thai gian 1a 60 phut dé dat
can bang hdp phu bdo hoa trudc khi thuc hién qué
trinh quang xuc tac. K&t qua khao sét hoat tinh xUc tac
clia vat liéu dugc thé hién trén Hinh 5.

Quan sat két qua & Hinh 5a cho théy, sau 120 phut
thuc hién phan Ung phan hdy RhB dudi ving &nh séng
kha ki€n, hiéu suat xr ly RhB trén cac mau xdc tac lan
luct 1& 7,3%; 43,9% va 82,2% tucng Ung vai cac mau
SiOz; CN va SiO2/CN. So véi cac mau don chat thi mau
composite thé hién kha ndng quang xdc tac cao hon
nhiéu. Piéu nay cang khdng dinh viéc tao composite
da cai thién déang k& hiéu sudt quang xuc tac cla vat
liéu do hiéu Ung hiép trg gitia viéc st dung dong thai
gita SiO, va g-C3N4 dé lam tédng phan bd cac vi tri
hoat tinh xUic tac cla vét liéu, tdng téc dd truyén dién
tich, va khéc phuc nhugc diém tai t6 hop nhanh cla
electron — 16 tréng quang sinh tao ra trong qua trinh
quang xUc tac clia cac chat ban dan théng thuang.

Déng hoc clia qua trinh quang xUc tac va hang sé téc
dé cta phan Ung phan hiy RhB ciing la mét tiéu chi
quan trong dé danh gia hoat tinh xUc tac cla vat liéu.
D€ thuc hién danh gid nay, md hinh Langmuir -
Hinshelwood dugc Iua chon dé 4p dung. Hinh 5b biéu
dién su phu thudc tuyén tinh cla In(Co/C) vao thdi
gian phan Ung clia cac mau vat liéu.
https://doi.org/10.62239/jca.2024.037
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Hinh 5: D6 thi biéu dién sy phu thudc C/Co clia dung
dich RhB (a) va mé hinh Langmuir — Hinshelwood (b)
theo thdi gian chiéu sang clia cac mau vat liéu CN,
SiOz va composite SiO,/CN

K&t qua cho thdy su phu hgp qua trinh quang xuc tac
clia cac mau ddi véi mo hinh d& &p dung. Hang s6 téc
dé tuang Ung vdi quéa trinh quang xUc tac cla ting
mau dudc théng ké & Bang 1.

Bang 1: DU liéu cua cac vat liéu CN, SiO; va SiO»/CN
thu dugc tU md hinh déng hoc Langmuir —

Hinshelwood
MEL Hang s6t6c d6 k  Hé s6 tuong quan
(phat™ R?
CN 0,0059 0,96
SiOz 0,0014 0,94
SIO2/CN 0183 0,97

TU céc gia tri 3 Bang 1 cho théy vat liéu SiO./CN cb
hang s& t6c dé phan Ung cao nhét (k = 0,183 phut™),
khdng dinh hiéu Ung hiép trg gitta SiO2 va CN lam
nang cao hiéu qua quang xUc tac cla vat liéu mot cach
dang ké.

4. Két luén

Vat liéu composite SiO./CN dugc téng hop bang
phuong phap xtr ly nhiét ti cac tién chét urea va SiO..
Composite SiO,/CN thé hién hiéu quad quang xuc tac
(82,2%) cao hon so vdi cac dan chat SiOz (7,3%) va CN
(43,9%) cho qua trinh phan hdy chat mau RhB dudi
vung éanh sang kha kién. Vat liéu composite da khac
phuc dugc nhugc diém cta cac don chat SiO; va g-
5Ny nhes khé nang giam téc do tai t6 hop electron —
16 tréng quang sinh va m& réng vung hoat déng
quang vé vung anh sang cé nang lugng thap do la
nang lugng anh sdng mat trai. Diéu nay md ra hudng
Ung dung mdi cla vat liéu SiO,/CN vao Iinh vuc quang
xUc tac trong viéc xtf ly hgp chédt mau hitu ca khé phéan
hdy trong méi trudng nudc.
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