
BỘ GIÁO DỤC VÀ ĐÀO TẠO 

TRƯỜNG ĐẠI HỌC QUY NHƠN 

 

 

 

NGUYỄN THỊ THANH HƯƠNG 

 

 

 

NGHIÊN CỨU TỔNG HỢP VÀ BIẾN TÍNH MS2  

(M = Sn, W) VỚI g-C3N4 LÀM CHẤT XÚC TÁC QUANG 

VÀ VẬT LIỆU ANODE PIN SẠC LITHIUM-ION 

 

 

Ngành: Hóa lý thuyết và Hóa lý 

Mã ngành: 9440119 

 

 

 

 

 

TÓM TẮT LUẬN ÁN TIẾN SĨ HÓA HỌC 

 

 

 

Bình Định,  Năm 2024 



Công trình được hoàn thành tại  

Trường Đại học Quy Nhơn 

 

 

 

Người hướng dẫn khoa học: 1. GS.TS. Võ Viễn 

          2. PGS.TS. Nguyễn Phi Hùng 

                                          

 

 

Phản biện 1: GS.TS. Dương Tuấn Quang 

Phản biện 2: PGS.TS. Nguyễn Thị Việt Nga 

Phản biện 3: PGS.TS. Hồ Sỹ Thắng 

 

 

 

Luận án sẽ được bảo vệ tại Hội đồng đánh giá luận án cấp 

Trường Đại học Quy Nhơn tại: 170 An Dương Vương, Thành 

phố Quy Nhơn, Tỉnh Bình Định  

  Vào hồi …….,  ngày…… tháng ….. năm 2024 

 

 

 

 

Có thể tìm hiểu luận án tại: 

- Thư viện Quốc Gia Việt Nam: số 31 Tràng Thi, Hoàn Kiếm, Hà Nội 

- Thư viện Trường Đại học Quy Nhơn                                         



1 

 

MỞ ĐẦU 

1. Lý do chọn đề tài 

Xã hội hiện đại đang đối mặt với những thách thức to lớn về vấn 

đề môi trường và năng lượng. Đầu tiên phải kể đến là vấn nạn mất cân 

bằng hệ sinh thái do ô nhiễm nguồn nước với hàng loạt chất thải hữu 

cơ phức tạp, khó phân hủy, gây tác động xấu đến sức khoẻ con người. 

Trong bối cảnh đó, xúc tác quang sử dụng năng lượng mặt trời nổi lên 

như một cách tiếp cận đầy hứa hẹn cho sự phân hủy lượng lớn các chất 

ô nhiễm hữu cơ trong nước.  

Bên cạnh đó, ngoài các thiết bị điện tử cầm tay, sự ra đời các 

phương tiện giao thông vận tải không phát sinh khí thải đòi hỏi nguồn 

lưu trữ năng lượng với giá thành thấp, công suất và mật độ năng lượng 

cao. Trong số các hệ thống lưu trữ năng lượng, pin sạc lithium-ion 

(Lithium-ion batteries, LIBs) được đánh giá là giải pháp khả thi nhất 

để lưu trữ tối ưu điện từ các nguồn năng lượng tái tạo. Tuy nhiên, LIBs 

hiện nay vẫn còn khoảng cách với nhu cầu thực tiễn về xe điện và trạm 

điện cố định.  

Trong số các vật liệu tiềm năng ngày nay, dichalcogenide kim loại 

chuyển tiếp (Transition metal dichalcogenide, TMDs), trong đó có  

MS2 (M = Sn, W) và bán dẫn graphitic carbon nitride (g-C3N4) sở hữu 

đặc tính hóa lý, quang học và điện tử độc đáo, mang đến nhiều ứng 

dụng quan trọng trong lĩnh vực năng lượng bền vững. Tuy nhiên, tốc 

độ tái tổ hợp nhanh của cặp electron - lỗ trống quang sinh đã làm suy 

giảm hoạt tính quang xúc tác của MS2 và g-C3N4. Vì thế việc nghiên 

cứu biến tính chúng theo định hướng nâng cao năng lực quang xúc tác 

vẫn đang được đặt ra. 

Ở một khía cạnh khác, gần đây, vật liệu anode dựa trên cấu trúc lớp 

MS2 (M = Sn, W) đang được nghiên cứu để thay thế cho graphite 
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thương mại nhờ dung lượng lý thuyết cao (433 mAh g–1 đối với WS2, 

1136 mAh g–1 đối với SnS2) và thân thiện môi trường. Tuy nhiên, sự 

thay đổi thể tích lớn của MS2 trong quá trình chèn/giải chèn lithium 

đã hạn chế công suất lưu trữ năng lượng trong LIBs. Để giải quyết vấn 

đề này, nhiều phương pháp biến tính MS2 đã được báo cáo, trong đó 

thiết kế cấu trúc composite giữa MS2 và g-C3N4 nhận được nhiều sự 

quan tâm. Hiệu ứng hiệp trợ giữa hai cấu tử thành phần thúc đẩy quá 

trình phân tách điện tích, giảm tái tổ hợp, từ đó nâng cao hiệu suất điện 

hóa và hoạt tính quang xúc tác của composite. Tuy nhiên, việc tổng 

hợp, biến tính và khai thác MS2/g-C3N4 như một vật liệu đa ứng dụng 

trong cả hai lĩnh vực môi trường và năng lượng hiện vẫn rất ít. 

Từ những vấn đề lý thuyết và thực tiễn trên, chúng tôi chọn đề tài 

“Nghiên cứu tổng hợp và biến tính MS2 (M = Sn, W) với g-C3N4 làm 

chất xúc tác quang và vật liệu anode pin sạc lithium-ion”.  

2. Mục tiêu nghiên cứu 

Tổng hợp các vật liệu composite MS2/g-C3N4 (M = Sn, W) theo 

định hướng ứng dụng trong hai lĩnh vực: (i) có hoạt tính quang xúc tác 

cao trong vùng ánh sáng khả kiến nhằm xử lý các hợp chất hữu cơ ô 

nhiễm ở môi trường nước và (ii) làm vật liệu anode cho LIBs có dung 

lượng lớn và bền nhằm thay thế anode graphite thương mại. 

3. Đối tượng và phạm vi nghiên cứu 

Đối tượng nghiên cứu: Các vật liệu MS2 (M = Sn, W), g-C3N4 và 

composite MS2/g-C3N4. 

Phạm vi nghiên cứu: Nghiên cứu tổng hợp và biến tính vật liệu MS2 

(M = Sn, W) với g-C3N4 bằng phương pháp nung trực tiếp ở pha rắn, 

khảo sát hoạt tính quang xúc tác của vật liệu bằng phản ứng phân hủy 

Rhodamine B (RhB) trong dung dịch nước và đánh giá khả năng lưu 

trữ ion lithium khi sử dụng vật liệu làm điện cực anode cho LIBs. Tất 
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cả các thí nghiệm được thực hiện ở quy mô phòng thí nghiệm. 

4. Ý nghĩa khoa học và thực tiễn 

Ý nghĩa khoa học: Kết quả của luận án xác định được thành phần 

tối ưu của vật liệu composite MS2/g-C3N4 (M = Sn, W) cho mỗi ứng 

dụng cụ thể. Từ đó, đưa ra mối quan hệ giữa hàm lượng các pha thành 

phần và hiệu năng xúc tác quang – điện hóa của composite. 

Ý nghĩa thực tiễn: Kết quả nghiên cứu góp phần làm phong phú 

thêm về hệ thống vật liệu cấu trúc lớp ứng dụng trong lĩnh vực môi 

trường và năng lượng. Từ những nghiên cứu về khả năng quang xúc 

tác và năng lực lưu trữ lithium quy mô phòng thí nghiệm, vật liệu 

MS2/g-C3N4 (M = Sn, W) có thể được khai thác, mở rộng thực tiễn cho 

các ứng dụng xử lý ô nhiễm hữu cơ trong môi trường nước hay chuẩn 

bị tiến tới sản xuất pin lithium nội địa. 

5. Điểm mới của luận án 

Đã khảo sát một cách có hệ thống mối quan hệ hàm lượng giữa các 

pha thành phần với hoạt tính quang xúc tác – điện hóa của composite 

MS2/g-C3N4 (M = Sn, W). Trong đó, khi hàm lượng g-C3N4 cao, 

composite được ưu tiên cho ứng dụng xúc tác quang; ngược lại, ở 

những hàm lượng g-C3N4 thấp, sử dụng composite làm anode cho 

LIBs thu được kết quả tốt hơn. 

Đối với ứng dụng xúc tác quang: Đã đề xuất cơ chế chuyển và phân 

tách điện tích theo sơ đồ S nhằm giải thích hiệu suất xúc tác quang 

vượt trội của composite MS2/g-C3N4 (M = Sn, W). 

Đối với ứng dụng lưu trữ lithium: Minh chứng khả năng làm vật 

liệu đệm nhằm giảm thiểu sự giãn nở điện cực và tăng cường độ dẫn 

ion lithium của g-C3N4 cho hệ vật liệu lưu trữ ion lithium theo cơ chế 

chuyển đổi và tạo hợp kim. 

Đã đưa ra một minh họa về tầm quan trọng tỷ phần các cấu tử trong 
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một composite và thiết kế vật liệu ứng dụng đa năng khi thay đổi tỷ lệ 

các cấu tử. 

6. Cấu trúc luận án 

Luận án có 140 trang, gồm: Mở đầu (5 trang); Chương 1: Tổng 

quan (40 trang); Chương 2: Thực nghiệm (19 trang); Chương 3: Kết 

quả và thảo luận (45 trang); Kết luận (2 trang); Kiến nghị (1 trang); 

Danh mục các công trình đã công bố (1 trang); Phụ lục (7 trang); Tài 

liệu tham khảo (20 trang). 

 

Chương 1. TỔNG QUAN 

Tổng quan cơ sở lý thuyết về phản ứng xúc tác quang (khái niệm, 

cơ chế phản ứng), nguồn điện hóa học và LIBs (cấu tạo, nguyên tắc 

hoạt động của LIBs và các loại vật liệu điện cực anode). Tổng quan về 

vật liệu disulfide kim loại chuyển tiếp MS2 (M = Sn, W) và ứng dụng 

của vật liệu biến tính trên cơ sở MS2 trong lĩnh vực quang xúc tác và 

làm vật liệu anode LIBs. Tổng quan về vật liệu graphitic carbon nitride 

(g-C3N4) (cấu trúc tinh thể, phương pháp tổng hợp) và ứng dụng của 

vật liệu g-C3N4 biến tính trong lĩnh vực xúc tác quang và làm vật liệu 

nền cho điện cực anode LIBs. Tổng quan về vật liệu composite MS2/g-

C3N4 (M = Sn, W). Giới thiệu về Rhodamine B. 

 

Chương 2. THỰC NGHIỆM 

2.1. Tổng hợp vật liệu 

2.1.1. Tổng hợp vật liệu g-C3N4 

Vật liệu g-C3N4 (ký hiệu CN) được tổng hợp bằng phương pháp 

nung thiourea ở 500 oC trong 3 giờ với tốc độ gia nhiệt 10 oC phút–1.  

2.1.2. Tổng hợp vật liệu composite SnS2/g-C3N4 

Các composite SCNx (x = 1, 3, 5, 7, 25, 30 và 35) được tổng hợp 
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bằng phương pháp nung pha rắn hỗn hợp tiền chất gồm tin (IV) 

chloride và thiourea theo tỷ lệ khối lượng lần lượt là 1:1, 1:3, 1:5, 1:7, 

1:25, 1:30 và 1:35 ở 500 C trong 3 giờ.  

2.1.3. Tổng hợp vật liệu composite WS2/g-C3N4  

Các composite WCNy (y là tỷ lệ khối lượng giữa thiourea và 

tungstic acid, y = 1, 3, 5, 10, 25, 30 và 35) được tổng hợp bằng phương 

pháp nung pha rắn hỗn hợp tiền chất gồm thiourea và tungstic acid ở 

500 oC trong 3 giờ.  

Vật liệu SnS2 (ký hiệu SNS), WS2 (ký hiệu WS) được tổng hợp 

bằng cách nung mẫu SCN7, WCN5 ở 650 oC dưới dòng khí N2 trong 

2 giờ. Ngoài ra, mẫu WS2 thương mại (ký hiệu com-WS) được sử dụng 

làm vật liệu hoạt động để so sánh. 

2.2. Các phương pháp đặc trưng vật liệu 

Vật liệu được đặc trưng bằng các phương pháp hóa lý hiện đại, bao 

gồm: nhiễu xạ tia X (XRD): xác định cấu trúc, thành phần pha tinh 

thể; hiển vi điện tử quét (SEM) và hiển vi điện tử truyền qua (TEM): 

xác định hình thái bề mặt của vật liệu; phổ hồng ngoại (IR), phổ 

Raman: xác định các liên kết; phương pháp TGA: xác định tính chất 

nhiệt của vật liệu; phương pháp phổ UV-vis DRS: xác định vùng hấp 

thụ bức xạ và năng lượng vùng cấm của vật liệu; phương pháp XPS: 

xác định trạng thái hóa học bề mặt; phổ quang phát quang (PL): nghiên 

cứu cấu trúc điện tử và đánh giá mức độ tái tổ hợp của các hợp phần 

mang điện quang sinh trong bán dẫn; phổ tổng trở điện hóa (EIS): đánh 

giá các giá trị như trở kháng, điện dung và độ dẫn của một hệ điện hoá. 

Hoạt tính xúc tác của vật liệu được đánh giá theo phương pháp 

chuẩn thông qua phản ứng xúc tác quang phân hủy dung dịch thuốc 

nhuộm Rhodamine B. Sản phẩm phản ứng được phân tích bằng máy 

đo UV-vis.  
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Tính chất điện hóa của vật liệu được đánh giá bằng phương pháp 

quét thế vòng tuần hoàn, đo phóng nạp dòng tĩnh và đo dung lượng 

sạc xả ion Li+. 

 

CHƯƠNG 3. KẾT QUẢ VÀ THẢO LUẬN 

3.1. Đặc trưng vật liệu 

3.1.1. Vật liệu composite SnS2/g-C3N4  

 

Hình 3.1. (a) Giản đồ XRD và (b) phổ IR của CN, SNS và SCNx  

(x = 1, 3, 5, 7, 25, 30 và 35). (c) TGA của CN, SNS,  

SCNx (x = 1, 3, 25, 30 và 35). (d) Phổ Raman của SNS và SCN3. 

Giản đồ XRD (Hình 3.1a) của CN xuất hiện hai peak đặc trưng ở 

27,4o và 13,2o. Đối với mẫu SNS, tất cả các peak nhiễu xạ đặc trưng 

đều phù hợp với các đường nhiễu xạ chuẩn của pha tinh thể berndtite 
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2T lục lăng (JPCDS No.23-0677). Hệ thống các tín hiệu nhiễu xạ 

chính của cả hai pha tinh thể g-C3N4 và SnS2 đều được quan sát thấy 

trong các composite SCNx và không có peak lạ nào xuất hiện. 

Trong phổ IR (Hình 3.1b), các peak đặc trưng của g-C3N4 đều xuất hiện 

trong composite SnS2/g-C3N4. Đối với SNS, tín hiệu peak hấp thụ xuất hiện 

ở 552 cm−1 tương ứng với dao động đặc trưng liên kết Sn–S. Ngoài ra, 

peak hấp thụ tại 2300 cm−1 trong SCNx thuộc về dao động hóa trị bất 

đối xứng của CO2 hấp phụ vật lý trong không khí. 

Dựa vào kết quả TGA (Hình 3.1c), hàm lượng tương đối của SnS2 

trong SNS, SCN1, SCN3, SCN25, SCN30 và SCN35 được tính toán 

lần lượt là 98,93; 94,80; 63,16; 43,04; 18,43 và 13,34%.  

Trong phổ Raman (Hình 3.1d), pha lục giác của SnS2 xuất hiện hai 

peak đặc trưng riêng biệt ở 311 cm−1 (dao động ngoài mặt phẳng A1g) 

và ở 205 cm−1 (dao động không suy biến Eg). Đối với composite SCN3, 

ba peak mới tại 515,8; 566,5 và 636,4 cm−1 được gán cho các dạng dao 

động thở (breathing mode) của dị vòng tri-s-triazine trong g-C3N4. 

 

Hình 3.2. Ảnh SEM và HR-TEM của (a, d) SCN1, (b, e) SCN3 và (c, f) 

SNS. Ảnh TEM (g) và ánh xạ nguyên tố (g1) Sn, (g2) S, (g3) N. 
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Tấm nano SnS2 có xu hướng giảm độ dày đồng thời tăng khoảng 

cách mặt tinh thể khi gia tăng lượng g-C3N4. Điều này thuận lợi cho 

quá trình khuếch tán ion lithium và cải thiện động học phản ứng lưu 

trữ trên điện cực. 

 

Hình 3.3. Phổ XPS (a) C1s và (b) N1s của CN, SNS, SCNx  

(x = 1, 3 và 30). Phổ XPS (c) S2p và (d) Sn3d của SNS, SCN3 và SCN30. 

Phổ XPS C1s (Hình 3.3a) của CN được phân tách thành ba peak 

thành phần đặc trưng cho nguyên tử carbon của g-C3N4, ứng với liên 

kết C=C của cấu trúc graphite, liên kết C=N và N=C–N trong vòng tri-

s-triazine. Ba peak tương ứng với pyridinic-N, pyrrolic-N và graphitic-

N/N cầu nối được tìm thấy trong phổ XPS N1s (Hình 3.3b). Đồng thời, 

tín hiệu của hệ thống các peak này cũng xuất hiện trong phổ C1s và 

N1s của mẫu SCN1, SCN3 và SCN30, minh chứng cho sự tồn tại g-

C3N4 trong vật liệu composite. Phổ XPS S2p được tách thành hai peak 

S2p3/2 và S2p1/2 gán cho trạng thái oxy hóa -2 của S. Phổ XPS Sn3d 

bao gồm hai peak thành phần đặc trưng cho các ion Sn4+ của SnS2.  
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3.1.2. Vật liệu composite WS2/g-C3N4 

Đối với giản đồ XRD của mẫu WS, các tín hiệu hoàn toàn phù hợp 

với pha tiêu chuẩn của WS2 (JPCDS No.08-0237), xác nhận rằng WS 

có cấu trúc tinh thể lục giác (nhóm không gian P63/mmc). Kết quả 

XRD (Hình 3.5a) của các composite WCNy được xem là sự kết hợp 

hai giản đồ XRD của WS và CN, thể hiện hệ thống các peak chính của 

cả hai pha g-C3N4 và WS2 cùng tồn tại.  

 

Hình 3.5. (a) Giản đồ XRD của CN, WS, com-WS và composite WCNy 

(y = 3, 5, 25 và 30). (b) Phổ IR của CN, WS và SCNx (x = 1, 3, 5, 10, 25, 

30 và 35). (c) Giản đồ TGA của CN, WS và WCNy (y = 1, 5 và 25). 

Phổ IR (Hình 3.5b) của các composite WCNy bao gồm tất cả các 

peak đặc trưng của cả hai pha g-C3N4 và WS2.  

Dựa trên kết quả TGA (Hình 3.5c), hàm lượng tương đối của WS2 
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trong các mẫu composite WCN1, WCN5 và WCN25 được tính toán 

lần lượt là 79,64; 38,27 và 15,61%. 

Các mẫu vật liệu tổng hợp đều cho thấy hình thái nano tấm của 

WS2, riêng mẫu com-WS có độ dày hơn hẳn các mẫu còn lại. Các tấm 

nano trong WCN5 có khoảng cách các mặt tinh thể tăng lên đáng kể 

so với mẫu đơn pha và com-WS.  

 

Hình 3.6. Ảnh SEM của (a) WCN5, (b) WS và (c) com-WS. 

Ảnh HR-TEM của (d, e và f) WCN5, (g) WS. 

Phổ XPS C1s và N1s (Hình 3.7a, b) biểu thị các peak tương ứng 

với các liên kết đặc trưng của g-C3N4. Sự tồn tại của pha WS2 trong 

WCN5 được giải thích bằng phổ XPS S2p (Hình 3.7c) với hai peak 

điển hình của S2–. Hình 3.7d trình bày phổ XPS W4d với hai peak 

thuộc về trạng thái W4+. Mặt khác, phổ XPS W4f (Hình 3.7e) gồm bốn 

peak: hai peak được gắn cho các thành phần spin–orbit W4f7/2 và 

W4f5/2 của W+4, hai peak còn lại ứng với các quỹ đạo spin–spin điển 

hình của W+6.  
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Hình 3.7. Phổ XPS (a) C1s và (b) N1s của CN, WCN5. Phổ XPS (c) S2p, 

(d) W4d và (e) W4f của vật liệu WCN5. 

3.2. Khảo sát hoạt tính quang xúc tác 

3.2.1. Vật liệu composite SnS2/g-C3N4 

Hình 3.8a cho thấy hiệu suất suy thoái RhB ở các composite 

SnS2/g-C3N4 hầu hết đều cao hơn so với hai cấu tử thành phần, SNS 

và CN. Đặc biệt, composite SCN30 thể hiện hiệu suất phân hủy RhB 

cao nhất là 92,22%. Hình 3.8b biểu diễn sự phụ thuộc tuyến tính giữa 

ln(Co/C) và thời gian chiếu xạ t. Kết quả thu được phù hợp với mô 

hình động học bậc nhất. Trong số các vật liệu composite, SCN30 có 

hằng số tốc độ phản ứng cao nhất (0,44402 giờ−1), cao hơn khoảng 

4,86; 1,57 và 2,20 lần so với SCN1 (0,09137 giờ−1), SCN25 (0,28279 

giờ−1) và SCN35 (0,20179 giờ−1).  

Trong Hình 3.8d, phổ PL của CN được tách thành bốn peak Gaussian 

đối xứng. Khi tăng hàm lượng hợp phần g-C3N4 từ SCN7 đến SCN25 và 

SCN30, cường độ phát xạ PL của g-C3N4 trong composite xu hướng giảm 

dần, xác nhận rằng sự hiện diện của SnS2 trong composite đã làm giảm 

tốc độ tái hợp của cặp electron - lỗ trống.  
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Năng lượng vùng cấm của các chất bán dẫn được tính toán dựa trên 

phương trình hàm Kubelka – Munk. Kết quả chỉ ra rằng các vật liệu thu 

được đều có khả năng hoạt động trong vùng ánh sáng khả kiến.  

 

Hình 3.8. (a) Quang phân hủy RhB bởi mẫu SNS, CN, SCNx (x = 1, 3, 

5, 7, 25, 30 và 35), (A) thí nghiệm với chất xúc tác mà không chiếu đèn 

và (B) thí nghiệm chiếu đèn không sử dụng chất xúc tác. (b) Mô hình 

động học Langmuir – Hinshelwood áp dụng cho mẫu vật liệu.  

(c) Phổ PL của CN và SCNx (x = 7, 25 và 30). (d) Phổ PL được tách 

peak của CN tại bước sóng kích thích laser 355 nm.  

(e) Phổ UV-vis DRS của CN, SNS và SCNx (x = 7, 25, 30 và 35). 

Vai trò của khí oxygen hòa tan trong quang phân hủy RhB được 

đánh giá trên mẫu đại diện SCN30. Mô hình động học bậc nhất 

Langmuir – Hinshelwood cho thấy thí nghiệm với O2 có hằng số tốc 

độ k cao nhất, chỉ ra rằng O2 đóng vai trò quan trọng trong hiệu quả 

quang phân hủy RhB.  
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Kết quả thí nghiệm dập tắt gốc tự do xác minh rằng O2
•− và h+ là 

các tác nhân hoạt động phản ứng chính, trong khi •OH ảnh hưởng 

không đáng kể đến quá trình quang phân hủy RhB. 

 

Hình 3.10. (a) Quang phân hủy RhB và (b) mô hình động học 

Langmuir – Hinshelwood đối với vật liệu SCN30 trong các điều kiện 

khác nhau: không khí, N2, O2. (c) Ảnh hưởng của chất dập tắt gốc tự do 

đến quá trình quang phân hủy RhB và (d) mô hình động học  

Langmuir – Hinshelwood áp dụng cho mẫu SCN30. 

Trên cơ sở các nghiên cứu về thí nghiệm bẫy gốc tự do và phân 

tích năng lượng vùng cấm, cấu trúc dị hợp SnS2/g-C3N4 được xây dựng 

theo cơ chế chuyển điện tích sơ đồ S. Dưới tác dụng của tổ hợp các 

lực, bao gồm nội điện trường, lực hút Coulomb và hiệu ứng uốn cong 

vùng năng lượng tại giao diện phân cách hai bán dẫn, các electron 
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quang sinh từ CB của SnS2 và lỗ trống quang sinh trên VB của g-C3N4 

sẽ tái tổ hợp tại giao diện dị hợp. 

 

Hình 3.11. Cơ chế quang phân hủy RhB bởi vật liệu SnS2/g-C3N4 theo 

(a) mô hình cấu trúc dị hợp loại II và (c) sơ đồ S.  

(b) Sự chuyển electron do chênh lệch mức Fermi giữa hai chất bán dẫn. 

Quá trình quang phân hủy RhB được minh họa qua các phản ứng 

sau:  

g-C3N4 + hν → g-C3N4 (e−/h+)   (3.4) 

SnS2 + hν → SnS2 (e−/h+)   (3.5) 

e− (g-C3N4) + O2 → O2
•−    (3.6) 

(O2
•−/h+)+ RhB → sản phẩm quang phân hủy (3.7) 
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3.2.2. Vật liệu composite WS2/g-C3N4 

 

Hình 3.12. (a) Quang phân hủy RhB và (b) mô hình động học 

Langmuir – Hinshelwood áp dụng cho các mẫu WS, CN và WCNy  

(y = 1, 3, 5, 10, 25, 30 và 35). (c) Phổ PL của CN và WCN25 tại bước 

sóng kích thích laser 355 nm. (d) Phổ UV-vis DRS của WS và WCNy  

(y = 3, 5, 10, 25, 30 và 35). 

Trong số các vật liệu, WCN25 là chất xúc tác quang tốt nhất với 

độ phân hủy RhB là 83,05% sau 6 giờ chiếu đèn. Mối quan hệ tuyến 

tính giữa ln(Co/C) và thời gian chiếu sáng t chứng tỏ sự phù hợp với 

mô hình động học bậc nhất. Cường độ PL giảm đáng kể do hiệu ứng 

hiệp trợ trong cấu trúc dị hợp, minh chứng việc giảm sự tái tổ hợp của 

các cặp electron - lỗ trống.  

3.3. Khảo sát đặc tính điện hóa 

3.3.1. Vật liệu composite SnS2/g-C3N4 

Từ kết quả CV, cơ chế lưu trữ ion Li+ trên điện cực SCN3 được mô 
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tả thông qua các phản ứng hóa học sau: 

SnS2 + xLi+ + xe− ⎯⎯→⎯⎯  LixSnS2 Đan cài (3.8) 

LixSnS2 + (4 – x)Li+ + (4 – x)e− → Sn + 2Li2S Chuyển đổi (3.9) 

SnS2 + 4Li+ + 4e− ⎯⎯→⎯⎯  Sn + 2Li2S Chuyển đổi (3.10) 

Sn + yLi+ + ye− ⎯⎯→⎯⎯  LiySn Tạo hợp kim (3.11) 

 

Hình 3.13. Đường cong CV ba chu kỳ đầu của (a) SCN3, (b) SNS,  

(c) CN. Dung lượng sạc/xả của (d) SCN3 ba chu kỳ đầu ở mật độ dòng 

100 mA g−1, (e) SNS và (f) SCN3 trong 600 chu kỳ  

ở mật độ dòng 500 mA g−1. 

Các điện cực được phóng nạp tại mật độ dòng 500 mA g−1. Với sự 

có mặt của g-C3N4, composite SCNx sở hữu dung lượng riêng cao hơn 

SNS, với SCN3 đạt 1592,8 mAh g−1.  

Trong chu kỳ đầu tiên, hiệu suất Coulomb (CE) của các composite 

giảm dần từ 67,8% (đối với SCN1) xuống 46,7% (đối với SCN7). Từ 

chu kỳ thứ hai trở đi, CE lên đến 96,0% và gần như đạt 100% sau 30 
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chu kỳ sạc/xả (Hình 3.14a). Tất cả các điện cực cho thấy sự mất dung 

lượng từ từ trong vài chu kỳ tiếp theo trước khi phục hồi dung lượng 

nhanh chóng và duy trì mức tăng nhẹ sau chu kỳ thứ 200. Trong các 

composite, SCN3 cho dung lượng vượt trội (1305,7 và 1720,7 mAh 

g−1 tại các mật độ dòng tương ứng 500 và 100 mA g−1). Khi tăng thành 

phần g-C3N4, điện cực SCN5 và SCN7 dù cung cấp dung lượng riêng 

thấp hơn (982,2 và 762,9 mAh g−1) nhưng vẫn cao hơn so với điện cực 

SNS và SCN1. 

 

Hình 3.14. (a) Dung lượng trao đổi ion lithium, (b) khả năng lưu trữ 

dung lượng ở các cường độ dòng khác nhau, (c) phổ EIS và (d) sự phụ 

thuộc tuyến tính giữa điện trở thực (Z’, Ω) và tần số góc (ω−0,5, s−0,5) của 

CN, SNS, SCNx (x = 1, 3, 5 và 7). (e) Dung lượng trao đổi ion lithium 

của SCN3 và SNS tại 100 mA g−1. (f) Mô hình mạch tương đương EIS. 
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Theo Hình 3.14b, dung lượng riêng của SCN3 giảm dần với sự tăng 

mật độ dòng từ 50 đến 1000 mA g−1. Khi mật độ dòng trở lại 500 mA 

g−1, dung lượng lưu trữ phục hồi nhanh chóng, đạt 609,9 mAh g−1 và 

tăng dần trong các chu kỳ sau. Điều này cho thấy khả năng thuận 

nghịch và hiệu suất sạc/xả cao của composite SCN3. Kết quả này được 

giải thích bởi điện trở chuyển điện tích thấp hơn và giảm dần khi hàm 

lượng g-C3N4 tăng lên. Hệ số Warburg thấp của các điện cực 

composite so với của SNS, chứng tỏ sự khuếch tán ion Li+ trong 

composite nhanh hơn nhiều so với SNS. Trong số các vật liệu 

composite, SCN3 có hệ số khuếch tán cao nhất là 1,35×10−15 cm2 s−1, 

cao hơn 65,2 lần so với SNS (2,07×10−17 cm2 s−1).  

3.3.2. Vật liệu composite WS2/g-C3N4 

 

Hình 3.17. Đường cong CV của các điện cực (a) WCN5, (b) WS, 

(c) com-WS trong ba chu kỳ đầu và (d) tại chu kỳ thứ hai.  
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Hình 3.17a trình bày kết quả CV của điện cực WCN5 trong ba chu 

kỳ đầu. Các phản ứng xảy ra trong vòng quét cathode đầu tiên có thể 

được mô tả như sau: 

WS2 + xLi+ + xe− → LixWS2     Đan cài (3.14) 

WS2 + 4Li+ + 4e− → W + 2Li2S     Chuyển đổi  (3.15) 

LixWS2 + (4-x)Li+ + (4-x)e− → W + 2Li2S  Chuyển đổi (3.16) 

Chất điện giải + xLi+ + xe− →   lớp SEI   (3.17) 

 

Hình 3.18. Dung lượng sạc/xả của (a) WCN5, (b) com-WS và (c) WS 

trong 200 chu kỳ. (d) Dung lượng trao đổi ion lithium  

của các điện cực tại 100 mAh g−1. 

Độ bền phóng nạp các điện cực được khảo sát tại mật độ dòng 100 

mA g−1. Trong các điện cực, WCN5 sở hữu dung lượng xả đầu tiên 
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vượt trội. Mặc dù dung lượng của WCN5 giảm dần trong 30 chu kỳ 

đầu nhưng sau đó phục hồi và tăng nhanh. Sau 200 chu kỳ sạc/xả, điện 

cực WCN5 cung cấp dung lượng riêng 1048,4 mAh g−1. Trong chu kỳ 

đầu tiên, CE của các điện cực thấp, khoảng 63,6% (WCN5); 74,0% 

(WS) và 66,8% (com-WS) do sự hình thành lớp SEI và các phản ứng 

phụ bất thuận nghịch. Tuy nhiên, sau hai chu kỳ, CE của các điện cực 

tăng nhanh chóng lên trên 97,0%, rất gần với CE của anode thương 

mại hiện nay. Sau 20 chu kỳ, CE của tất cả các điện cực đạt gần 100%. 

 

Hình 3.19. (a) Dung lượng trao đổi ion lithium của các điện cực CN và 

WCNy (y = 3, 5 và 10) tại 100 mA g−1.  (b) Khả năng lưu trữ  

dung lượng với các mật độ dòng khác nhau, (c) phổ EIS và (d) sự phụ 

thuộc tuyến tính giữa điện trở thực (Z’, Ω) và tần số góc (ω−0,5, s−0,5)  

của WS, com-WS và WCN5. 
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Khi mật độ dòng tăng từ 100 lên 200, 500, 1000, 2000 và 5000 mA 

g−1, điện cực WCN5 cung cấp dung lượng riêng tương ứng là 772, 656, 

612, 588, 548 và 502 mAh g−1 (Hình 3.19b). Khi mật độ dòng trở về 

100 mA g−1, dung lượng riêng của điện cực WCN5 nhanh chóng phục 

hồi gần như về dung lượng ban đầu (687 mAh g−1), cho thấy khả năng 

thuận nghịch cao. Điều này được giải thích bởi điện trở chuyển điện 

tích nhỏ nhất (152,5 Ω) và hệ số khuếch tán ion Li+ cao nhất 

(1,30×10−11 cm2 s−1) của điện cực WCN5, chỉ ra vai trò của g-C3N4 

trong việc tăng dộ dẫn ion và giảm thiểu sự thay đổi thể tích điện cực 

trong quá trình chèn/giải chèn lithium.  

 

KẾT LUẬN 

1. Đã tổng hợp thành công vật liệu composite MS2/g-C3N4 (M = Sn, 

W) bằng phương pháp nung đơn giản trực tiếp ở pha rắn từ các tiền 

chất muối kim loại/acid và thiourea. Kết quả cho thấy hàm lượng của 

hai pha thành phần (MS2 và g-C3N4) trong composite có thể được kiểm 

soát bởi tỷ lệ của các tiền chất. 

2. Sự tồn tại đồng thời của hai cấu tử thành phần (MS2 và g-C3N4) 

trong composite và ảnh hưởng của g-C3N4 đến cấu trúc và hình thái 

của vật liệu dạng lớp MS2 đã được xác nhận bởi các đặc trưng hóa lý 

như XRD, IR, SEM, TEM, TGA, XPS và Raman.  

3. Các vật liệu MS2/g-C3N4 (M = Sn, W) đã thể hiện hoạt tính quang 

xúc tác cao thông qua phản ứng phân hủy dung dịch RhB dưới ánh 

sáng khả kiến. Thành phần tối ưu của hai pha (MS2 và g-C3N4), tại đó 

các composite thể hiện hoạt tính quang xúc tác vượt trội so với các bán 

dẫn riêng lẻ đã được xác định. Cụ thể, mẫu SCN30 và mẫu WCN25 

có hoạt tính quang xúc tác tốt nhất, với hiệu suất phân hủy RhB tương 

ứng là 92,22% và 83,05% sau 6 giờ chiếu xạ ánh sáng khả kiến. 
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4. Cơ chế của phản ứng quang phân hủy RhB đối với mẫu đại diện 

SCN30 bằng cách sử dụng các chất dập tắt gốc tự do đã được đề xuất. 

Theo đó, cơ chế chuyển và phân tách điện tích quang sinh giữa SnS2 

và g-C3N4 tuân theo sơ đồ S.  

5. Đặc trưng điện hoá và dung lượng lưu trữ ion Li+ của SnS2 và SCNx 

(x = 1, 3, 5 và 7) đã được khảo sát. Với hàm lượng g-C3N4 thích hợp 

trong cấu trúc composite, SCN3 cho thấy hiệu suất chu trình vượt trội 

với dung lượng riêng lần lượt là 1305,7 mAh g−1 và 1720,7 mAh g−1 

tại các mật độ dòng tương ứng 500 mA g−1 và 100 mA g−1, CE ở chu 

kỳ đầu tiên đạt 52,9% và mức duy trì dung lượng sau 600 chu kỳ là 

155,0%. Điều này được lý giải là do tỷ phần thích hợp của g-C3N4 

trong composite SCN3 đóng vai trò vật liệu đệm giúp hạn chế sự thay 

đổi thể tích lớn của điện cực và tăng độ dẫn ion Li+. 

6. Đặc trưng điện hoá và dung lượng lưu trữ ion Li+ của WS2, com-

WS2, g-C3N4 và WCNy (y = 3, 5 và 10) đã được nghiên cứu. Trong số 

các composite, WCN5 thể hiện khả năng lưu trữ lithium tuyệt vời với 

CE ở chu kỳ đầu tiên đạt 63,6%. Tại mật độ dòng điện 100 mA g–1, 

điện cực WCN5 cung cấp dung lượng thuận nghịch 1048,4 mAh g–1 

sau 200 chu kỳ sạc/xả. Sự hiện diện của hàm lượng phù hợp g-C3N4 

trong composite đóng vai trò khung đệm giúp cải thiện đáng kể động 

học của quá trình vận chuyển điện tích và làm giảm thiểu sự giãn nở 

thể tích của điện cực trong quá trình chèn/giải chèn lithium.  
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