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Abstract: In this paper, V2O5 combining with g-C3N4 were obtained to reduce charge 

recombination rate between electrons and holes in semiconductors. X-ray photoelectron 

spectroscopy (XPS) results indicated certain interaction between V2O5 and g-C3N4 in the V2O5/g-

C3N4 heterojunction. In addition, the reducing in recombination of photogenerated electrons and 

holes was confirmed via the photoluminescence (PL) spectrum. The photocatalytic activities of the 

as-synthesized materials were investigated by the degradation of tetracycline hydrochloride (TC) 

under visible light. The V2O5/g-C3N4 heterojunction is more active than pure V2O5 and g-C3N4. 

The TC degradation efficiency by V2O5/g-C3N4 photocatalyst under visible light was 82.18% after 

180 minutes. The improvement in photocatalytic activity of V2O5/g-C3N4 can be attributed to the 
reduction of recombination rate of photogenerated electron and hole pairs. 

Keywords: V2O5, g-C3N4, photocatalytic activity, visible light, recombination, tetracycline 

hydrochloride. 
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Tóm tắt: Trong bài báo này, vật liệu V2O5 được biến tính bằng g-C3N4 nhằm hạn chế sự tái tổ hợp 

giữa các điện tử và lỗ trống quang sinh trong V2O5. Kết quả từ phổ XPS (quang điện tử tia X) cho 

thấy, có sự tương tác giữa V2O5 và g-C3N4 trong vật liệu V2O5/g-C3N4. Đồng thời, khi biến tính 

V2O5 bằng g-C3N4 tạo thành vật liệu V2O5/g-C3N4 đã làm giảm sự tái tổ hợp giữa điện tử và lỗ 

trống quang sinh thông qua sự xác nhận của phổ quang phát quang (PL). Hiệu suất phân hủy 

tetracycline hydrochloride (TC) dưới ánh sáng nhìn thấy và được xúc tác bởi vật liệu V2O5/g-C3N4 

là 82,18% sau 180 phút. Giá trị này cao hơn so với hiệu suất phân hủy TC trên vật liệu V2O5 và    

g-C3N4 trong vùng ánh sáng nhìn thấy do hạn chế được sự tái tổ hợp giữa các electron và lỗ trống 

quang sinh trong vật liệu V2O5/g-C3N4. 

Từ khóa: V2O5/g-C3N4, hoạt tính xúc tác, ánh sáng vùng nhìn thấy, tái tổ hợp, tetracycline 
hydrochloride. 

1. Mở đầu
 *
 

Hiện nay, sự tồn dư kháng sinh đang gây ra 
mối đe dọa nghiêm trọng đến cân bằng môi 
trường sinh thái, sức khỏe con người và sự 
kháng kháng sinh của các sinh vật. Để xử lý các 
chất kháng sinh, phương pháp xúc tác quang 

hóa dị thể đang được biết là có tiềm năng nhờ 
các ưu điểm về khả năng khoáng hóa, thân thiện 
môi trường, vật liệu xúc tác được tái sử dụng 
nhiều lần, có thể tận dụng được nguồn kích 
thích là bức xạ mặt trời đối với những vật liệu 
bán dẫn có giá trị năng lượng vùng cấm phù 
hợp với bước sóng ở vùng bức xạ khả kiến. 
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Gần đây, vật liệu bán dẫn xúc tác quang 
mới với vùng cấm có giá trị năng lượng nhỏ 
được quan tâm nghiên cứu [1-5]. Ưu điểm của 
các vật liệu này là hoạt động trong vùng ánh 
sáng nhìn thấy, nên khá thuận lợi để xúc tác 
phân hủy các chất ô nhiễm hữu cơ. Tuy nhiên, 

yếu điểm của nhóm vật liệu mới này là sự tái 
kết hợp nhanh giữa các điện tử - lỗ trống quang 
sinh và chỉ có điện tử ở vùng dẫn khử được O2 
thành O2

•- hoặc lỗ trống ở vùng hóa trị oxi hóa 
được H2O thành HO•. Trong số các vật liệu bán 
dẫn thế hệ mới, các hợp chất bán dẫn dạng oxide 
như V2O5 đã nhận được sự chú ý của nhiều nhà 
nghiên cứu (với giá trị năng lượng vùng cấm 

khoảng 2,10 eV) [6-9] nhờ hoạt tính xúc tác 
phân hủy cao các hợp chất hữu cơ dưới bức xạ 
vùng nhìn thấy và dễ tổng hợp. Yếu điểm của 
V2O5 là chỉ có lỗ trống ở vùng hóa trị oxi hoá 
H2O tạo thành •OH. Do đó, các nghiên cứu biến 
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tính V2O5 hiện nay tập trung chủ yếu vào việc tổ 
hợp V2O5 với một bán dẫn khác có năng lượng 
của vùng cấm nhỏ mà có thế khử ở vùng dẫn phù 

hợp (âm hơn so với thế khử chuẩn của O2/O2
•) để 

tham gia phản ứng khử O2 thành ion O2
•- là tác 

nhân trung gian tạo gốc HO• để phân hủy các chất 
hữu cơ ô nhiễm, đồng thời giảm được sự tái tổ 
hợp giữa các cặp điện tử - lỗ trống quang sinh dẫn 
đến hoạt tính xúc tác tăng [10-15]. Do vậy, trong 
nghiên cứu này, vật liệu V2O5 được biến tính 
bằng g-C3N4 nhằm phân hủy các chất kháng 

sinh trong nước. 

2. Thực nghiệm 

2.1. Tổng hợp vật liệu 

2.1.1. Tổng hợp V2O5 

 Cho 0,1g ammonium metavanadate và 0,1 

gam cetyl trimethylammonium bromide 

(CTAB) hòa tan hết vào 100 mL hỗn hợp nước 

cất - ethanol và khuấy đều (dung dịch X). Thêm 

từ từ dung dịch acid nitric vào dung dịch X 

trong điều kiện khuấy liên tục cho đến khi pH 

đạt 2,5. Hỗn hợp cho vào bình thủy nhiệt 

(teflon), sau đó đặt vào tủ và giữ ở 160 oC trong 

12 giờ, thu được chất rắn màu cam vàng. Chất 

rắn được rửa với ethanol và nước cất, đem sấy ở 

80 oC. Kết tủa sau khi sấy được nung ở 530 oC 

trong 2 giờ, thu được vật liệu V2O5 [8, 16]. 

2.1.2. Tổng hợp g-C3N4 

Cân 1 gam urea cho vào chén nung, đặt vào lò 

nung và tiến hành nung trong điều kiện yếm khí ở 

nhiệt độ 530 oC (với tốc độ gia nhiệt 5 oC/phút 

trong 2 giờ). Để nguội lò tự nhiên đến nhiệt độ 

phòng, thu được g-C3N4  màu vàng [17]. 

2.1.3. Tổng hợp vật liệu V2O5/g-C3N4 

Vật liệu V2O5 và g-C3N4 được cho vào cốc 

theo tỉ lệ mol V2O5 : g-C3N4 là 1,5:1. Sau đó, 

phân tán V2O5 và g-C3N4 trong dung môi 

ethannol theo tỷ lệ khối lượng V2O5/g-C3N4 

(g)/thể tích ethanol (mL) = 1/20. Hỗn hợp đem 

siêu âm 15 phút để phân tán đều, tiếp tục khuấy 

hỗn hợp trong 2 giờ. Sau đó, cho bay hơi hỗn hợp 

ở 80 oC, chất rắn sau bay hơi được nung ở 530 oC 

(gia nhiệt 5 oC/phút) trong điều kiện yếm khí với 

thời gian 2 giờ, thu được V2O5/g-C3N4. 

2.2. Đặc trưng vật liệu 

Phương pháp XRD (D8-Advance 5005) 
dùng để xác định cấu trúc. Phương pháp UV-
Vis-DRS (3101PC Shimadzu) để xác định đặc 
tính hấp thụ ánh sáng. Phương pháp XPS 
(Karatos Axis ULTRA) và IR (Nicolet Magna-

IR 760) để phân tích liên kết giữa các nguyên tố. 
Phương pháp PL (Fluoromax-4, Jobin-Yvon 
Co, France) khảo sát sự tái kết hợp giữa các 
điện tử và lỗ trống quang sinh. 

2.3. Thí nghiệm phân hủy TC 

Cho 0,1 gam xúc tác vào cốc thủy tinh đã 
chứa 200 mL dung dịch TC nồng độ 10 mg/L, 
đặt cốc trên máy khuấy từ, khuấy đều cốc để sự 
hấp phụ và giải hấp phụ đạt cân bằng (bóng 
tối). Sau thời gian đạt cân bằng hấp phụ, lấy 
một lượng xác định dung dịch TC đem tách 
chất xúc tác và đo nồng độ TC còn lại. Nồng độ 

TC ở thời điểm này là nồng độ đầu vào khi thực 
hiện khảo sát hoạt tính của xúc tác. Tiếp tục 
khuấy đều (600 vòng/phút) hỗn dịch dưới điều 
kiện ánh sáng đèn led trắng (30 W) có cường 
độ tại bề mặt ánh sáng đèn led tiếp xúc với 
dung dịch là 41.200 lux (sử dụng máy đo cường 
độ ánh sáng LX-1010B, dựa vào bộ phận cảm 

biến của máy để đọc và kiểm tra mức độ cung 
cấp ánh sáng của đèn led trắng), bước sóng 400 
< λ < 700 nm, đặt cách bề mặt dung dịch phản 
ứng 40 cm, nhiệt độ được duy trì ở 30 oC. Ứng 
với một thời gian nhất định, một lượng xác 
định dung dịch TC được đem tách chất xúc tác 
và đo nồng độ TC còn lại (ở bước sóng 355 nm 
bằng phương pháp trắc quang trên máy UV-Vis 

(CE-2011)). 

3. Kết quả và thảo luận 

3.1. Đặc trưng vật liệu  

Giản đồ nhiễu xạ tia X của các vật liệu 
V2O5, g-C3N4 và V2O5/g-C3N4 được trình bày ở 

Hình 1. Trên giản đồ nhiễu xạ tia X của g-C3N4 
ở Hình 1 chỉ ra rằng, vật liệu V2O5 có các đỉnh 
nhiễu xạ ở khoảng 2θ bằng 15,1o; 20,2o; 26,1o; 
31o,05 ứng với cấu trúc orthorhombic của V2O5 
(thẻ chuẩn JCPDS 75-0457), còn xúc tác g-C3N4, 
đỉnh nhiễu xạ có cường độ khá mạnh xuất hiện tại 
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vị trí 2-theta khoảng 27,40o được quy cho sự sắp 
xếp của các hệ liên hợp thơm, ứng với mặt (002) 
minh chứng cho cấu trúc của g-C3N4 (thẻ chuẩn 

JCPDS 87-1526). Đối với giản đồ XRD của xúc 
tác V2O5/g-C3N4 xuất hiện hầu hết các đỉnh 
nhiễu xạ đặc trưng của V2O5 và chỉ xuất hiện 
đỉnh nhiễu xạ ở 2θ bằng 27,4o  nhưng có cường 
độ thấp của g-C3N4. 

 

Hình 1. Giản đồ nhiễu xạ tia X của các vật liệu 

V2O5, g-C3N4 và V2O5/g-C3N4. 

Trạng thái hóa học của các nguyên tố trong 
V2O5/g-C3N4 được phân tích bằng phương pháp 
phổ XPS. Trên phổ XPS (Hình 2) của C1s trong 
vật liệu tổ hợp V2O5/g-C3N4 có ba đỉnh phổ với 
giá trị năng lượng lần lượt là 284,9; 286,6 và 
288,1 eV; đỉnh phổ thứ nhất có cường độ mạnh 
tại mức năng lượng 284,6 eV được xác định là 

carbon đối chứng của phép đo và của liên kết C-H, 
đỉnh phổ tại mức năng lượng 286,6 và 288,1eV 

ứng với Csp2 (N-C=N) trong g-C3N4, tuy nhiên 
giá trị các mức năng lượng này có sự sai khác 
so với g-C3N4 tinh khiết [18].  

 

 

 

Hình 2.  Phổ XPS của C1s, N1s, V2p và O1s trong 

vật liệu V2O5/g-C3N4 

Phổ XPS của N1s có đỉnh phổ có cường độ 
mạnh tại mức năng lượng liên kết 397,8 và 
398,9 eV được xác định là của Nsp2 (liên kết 
với hai nguyên tử C lân cận) và đỉnh phổ tại 

400,3 eV ứng với Nsp3 (liên kết với ba nguyên tử 
C lân cận) ứng với cấu tạo của g-C3N4 [19, 20]. 
Trên phổ XPS của O1s, xuất hiện đỉnh phổ có 
năng lượng liên kết ở 531,1 eV ứng với trạng 
thái O2- trong V2O5 và một đỉnh phổ ở 532,2 eV 
đặc trưng cho nhóm -OH hoặc phân tử nước 
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hấp phụ trên bề mặt vật liệu V2O5/g-C3N4 [21]. 
Phổ XPS của V2p xuất hiện các đỉnh phổ tại hai 
mức năng lượng 517,5 và 524,9 eV đặc trưng 

cho trạng thái V2p3/2 và V2p1/2 của V-V2O5 
trong vật liệu V2O5/g-C3N4 là V5+, giá trị này 
thấp hơn so với trong V2O5 tinh khiết [16, 21], 
điều này có thể do có một sự tương tác giữa 

V2O5 và g-C3N4 trong vật liệu V2O5/g-C3N4. 
Phổ IR của V2O5, g-C3N4 và V2O5/g-C3N4 

được thể hiện ở Hình 3. Phổ IR của g-C3N4 ở 
Hình 3 cho thấy, có các đỉnh phổ đặc trưng cho 
các liên kết giữa nitrogen và carbon. Đỉnh phổ 
ở số sóng 810,1 cm-1 ứng với dao động của liên 
kết C–N trong vòng thơm của triazin. Các đỉnh 
phổ có cường độ rất yếu trong khoảng 1458 - 
1246 cm-1 được quy cho những dao động hóa trị 

của C–N bên ngoài của vòng thơm. Đỉnh phổ 
có cường độ rất thấp ở 1636 và 1570 cm-1 đặc 
trưng cho dao động hóa trị của liên kết C=N. 
Dải phổ có đỉnh hấp thụ ở 3177 cm-1 có thể là 
dao động của các amin sơ cấp (melamin) và thứ 
cấp (melem) [22, 23]. Phổ IR của V2O5, xuất 
hiện một đỉnh khá rõ nét hấp thụ ở số sóng 
1004, 788 cm-1 lần lượt đặc trưng cho liên kết 

V=O và V-O-V [8, 12]. Đối với phổ IR của 
V2O5/g-C3N4 gần như có các đỉnh phổ ứng với 
V2O5 và g-C3N4. 

 

Hình 3.  Phổ IR của V2O5, g-C3N4 và V2O5/g-C3N4. 

Từ phổ UV-Vis DRS (Hình 4) của xúc tác 
V2O5 và g-C3N4 cho thấy, đều xuất hiện dải phổ 
xuất phát từ vùng ánh sáng tử ngoại sang vùng 
ánh sáng khả kiến, nhưng xúc tác V2O5 hấp thụ 

ánh sáng mạnh hơn khi so với g-C3N4. Đối với 
phổ UV-Vis DRS của xúc tác V2O5/g-C3N4 gần 
như có bờ hấp thụ ánh sáng vùng khả kiến 

mạnh hơn nhiều so với xúc tác g-C3N4 nhưng 
yếu hơn V2O5.  

 

Hình 4.  Phổ UV-Vis-DRS của V2O5, 

g-C3N4 và V2O5/g-C3N4. 

Kết quả giá trị Ebg của xúc tác V2O5, g-C3N4 
và V2O5/g-C3N4 thu được dựa vào dữ liệu của 
phổ UV-Vis DRS (Bảng 1) chỉ ra rằng, giá trị  
Ebg của V2O5/g-C3N4 (2,19 eV) là gần tương 
đương với V2O5 (2,23 eV). Điều này cho thấy, 

khi tổ hợp vật liệu V2O5 và g-C3N4 thì gần như 
không có sự giảm Ebg so với vật liệu đơn có Ebg 
nhỏ hơn. Như vậy, cả ba vật liệu V2O5 và g-
C3N4, V2O5/g-C3N4 đều có thể hoạt động tốt 
trong ánh sáng vùng nhìn thấy. 

 

Hình 5. Sự biểu diễn hàm Kubelka-Munk phụ thuộc 

vào năng lượng hấp thụ ánh sáng của V2O5, 

g-C3N4 và V2O5/g-C3N4.
 

Bảng 1. Giá trị năng lượng vùng cấm của các vật 

liệu V2O5, g-C3N4 và V2O5/g-C3N4 

Vật liệu Ebg (eV) 

g-C3N4 2,75 

V2O5 2,23 

V2O5/g-C3N4 2,19 
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Để phân tích sự tái kết hợp giữa các điện tử 
và lỗ trống quang sinh trong các xúc tác V2O5, 
g-C3N4 và V2O5/g-C3N4, phổ PL được sử dụng. 

Kết quả thu được từ phổ PL ở Hình 6 thể hiện 
sự giảm cường độ đỉnh phổ PL rõ rệt từ mẫu 
xúc tác g-C3N4, V2O5 đến V2O5/g-C3N4. Kết 
quả PL chỉ ra thứ tự tái kết hợp giữa electron 
và lỗ trống trong xúc các xúc tác giảm lần lượt 
là  g-C3N4 > V2O5 > V2O5/g-C3N4. Như vậy, 
xúc tác V2O5/g-C3N4 đã hạn chế được sự tái tổ 
hợp giữa các điện tử và lỗ trống hữu hiệu hơn 

so với xúc tác g-C3N4 và V2O5 riêng lẻ trong 
vùng khảo sát.  

 

Hình 6. Phổ quang phát quang của V2O5, g-C3N4 và 

V2O5/g-C3N4.
 

3.2. Hoạt tính quang xúc tác 

Để đánh giá hoạt tính của xúc tác V2O5, 
g-C3N4 và V2O5/g-C3N4, kháng sinh TC được 
sử dụng phân hủy như chất ô nhiễm hữu cơ mô 
hình. Kết quả thực nghiệm được thể hiện ở 
Hình 7. Kết quả phân hủy TC ở Hình 7 cho 

thấy, vật liệu V2O5/g-C3N4 có hoạt tính cao hơn 
so với g-C3N4 và V2O5 đơn lẻ. Hiệu suất phân 
hủy TC tại 180 phút trên g-C3N4, V2O5 và 
V2O5/g-C3N4 lần lượt là 52,34; 55,32 và 
82,18%. Như đã biết, khi hạn chế được sự tái tổ 
hợp giữa các electron và lỗ trống thì khả năng 
hoạt động quang xúc tác của vật liệu sẽ được 
gia tăng đáng kể. Điều này có thể được giải 

thích là khi biến tính V2O5 với g-C3N4 tạo thành 
vật liệu V2O5/g-C3N4 sẽ tạo ra được sự chuyển 
dịch điện tử theo sơ đồ dạng Z. Khi vật liệu 
V2O5/g-C3N4 được kích hoạt bằng bức xạ khả 
kiến, electron của V2O5 phân tách khỏi vùng 

hóa trị nhảy lên vùng dẫn, khi đó điện tử ở vùng 
dẫn của V2O5 có thể nhảy xuống vùng hóa trị 
của g-C3N4 nên hạn chế được sự tái kết hợp 

giữa electron - lỗ trống theo dạng Z, kết quả 
việc tổ hợp hai vật liệu bán dẫn trên cơ sở được 
đề cập trong nghiên cứu này đã làm giảm được 
sự tái kết hợp giữa electron và lỗ trống là phù 
hợp với công bố của nhiều tác giả [12, 13]. Do 
đó, sự tổ hợp V2O5 với g-C3N4 đã làm tăng thời 
gian sống của điện tử và lỗ trống dẫn đến hiệu 
quả phân hủy TC của xúc tác V2O5/g-C3N4 

tăng lên. 

 

Hình 7. Sự thay đổi C/CO của TC phụ thuộc thời 

gian của xúc tác V2O5, g-C3N4 và V2O5/g-C3N4.
 

4. Kết luận 

Vật liệu V2O5/g-C3N4 đã được tổng hợp 
thành công. V2O5/g-C3N4 có bờ hấp thụ ánh 

sáng vùng khả kiến mạnh hơn nhiều so với xúc 
tác g-C3N4 nhưng yếu hơn V2O5. Khả năng hạn 
chế sự tái kết hợp giữa electron-lỗ trống trong 
vật liệu V2O5/g-C3N4 là tốt hơn so với V2O5 và 
g-C3N4 đơn lẻ. Sự phân hủy TC trên xúc tác 
V2O5/g-C3N4 (hiệu suất đạt 82,18%) dưới tác 
dụng của bức xạ vùng nhìn thấy là cao hơn so 

với xúc tác V2O5 (55,32%) và g-C3N4 (52,34%).  

Lời cảm ơn 
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