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Abstract 
This article describes the recent research on graphite phase C3N4 non-metal photocatalysts and 
their composite photocatalytic materials. In particular, the composite photocatalyst improves the 
catalytic activity of single graphite phase C3N4 catalyst, with high photocatalytic performance, easy 
synthesis and stable chemical properties. The application of graphite phase C3N4 and its composite 
photocatalyst in the treatment of environmental pollutants and the photocatalytic decomposition 
of aquatic oxygen was summarized. 
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摘  要 

本文阐述了近年来石墨相C3N4非金属光催化剂及其复合光催化材料的研究。尤其是复合光催化剂，改善

了单一石墨相C3N4催化剂的催化活性，光催化性能高，易合成且化学性质很稳定。概述了石墨相C3N4及

其复合光催化剂在环境污染物处理、光电催化分解水产氧的应用。 
 

 

 

*通讯作者。 

http://www.hanspub.org/journal/hjcet
https://doi.org/10.12677/hjcet.2020.103020
https://doi.org/10.12677/hjcet.2020.103020
http://www.hanspub.org


郑芳芳 等 
 

 

DOI: 10.12677/hjcet.2020.103020 147 化学工程与技术 
 

关键词 

石墨相，C3N4，复合光催化材料 

 
 

Copyright © 2020 by author(s) and Hans Publishers Inc. 
This work is licensed under the Creative Commons Attribution International License (CC BY 4.0). 
http://creativecommons.org/licenses/by/4.0/ 

  
 

1. 引言 

光催化剂主要是一种高活性的催化剂，在光的条件下催化加快反应物的催化剂；使反应物加快分解，

从而缩短时间，有明显效果，达到我们想要的好结果，且解决我们问题的一种手段。光催化剂具有高效、

无毒或低毒、原料价廉易得、合成方法简单、化学性质稳定性好和热稳定性好，在解决能源危机和治理

环境污染、光电催化分解水产氧问题方面有着重要意义等优点。不同光催化剂光照下在不同波长区域有

不同光催化活性，石墨相 C3N4由于在紫外光条件下具有较好的催化活性和化学稳定性，但由于禁带宽度

较大[1] [2] [3] [4]，单一石墨相 C3N4的应用受到局限；因此，研究者将石墨相 C3N4为基体，合成新的材

料，使其在可见区域内具有更好的催化活性，对环境没有污染或污染较小，从而在自然条件下可以大量

使用和重复利用，解决环境污染问题和使用成本。本文概述了石墨相 C3N4非金属光催化剂及其复合光催

化材料的类型，分别从它们对污染物的降解效果来探讨其活性。其次，阐述了光催化剂的活性机理、应

用领域、优缺点，对今后解决能源和处理环境有着哪方面的应用。 

2. 光催化剂的类型 

2.1. 石墨相 C3N4光催化剂 

近几年来，随着环境严重的污染以及能源的短缺，人们把聚焦点放在如何改善环境和寻找新的材料

上面，可见光光催化剂材料的研制受到人们极大关注，非金属光催化材料也是一个重要的研究的话题。

非金属光催化剂研究最多的是石墨相氮化碳。 
2009 年，陈希峰[5]在氮化碳的研究中报道了以氮化碳为主的可见光光催化材料。氮化碳具有良好的

稳定性、绝缘性，导热性，这些良好优异的性能使其有着广阔应用前景。氮化碳存在多种相，分别是立

方相、准立方相和石墨相等几种结构[6]，其中以石墨相氮化碳为使用最广，主要是由于石墨相不同于其

它相，它在自然条件下很稳定且有很好的热稳定性；石墨相氮化碳不溶于水，在有机溶剂中也不易溶，

在一定浓度酸碱条件下可溶解；对光吸收有较大的范围，尤其在紫外区有较高的催化活性。由于石墨相

碳化氮禁带宽度较大，光催化活性也受一定的制约，因此研究者通过对石墨相氮化碳的深入研究来加深

对光催化剂的了解和认识，促进光催化材料科学的发展。 
2013 年，黄立英[6]在分析石墨相氮化碳的性能，证明了石墨相氮化碳在一定的条件下能分解水产氢、

产氧，可用于光催化光解水。通过将石墨相氮化碳光催化剂加入到污染物中，在避光的条件下，静止一

段时间；随后打开反应光源进行反应，进行到一定的时间，待反应停止后，即将对污染物进行检测，取

其上清液，进行测量它的吸光度，根据吸光度与浓度成正比，计算有机污染物的降解率。结果得到，在

没有光催化剂时对污染物的降解没有影响，有光催化剂的对污染物有一定的降解效果，部分有机污染物

被降解。因此有机非金属光催化剂有一定的催化活性和降解能力。 
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2013 年，张鹏飞[7]在石墨型氮化碳材料，介绍了非金属光催化活性与它的结构相关，有些非金属光

催化剂具有一定的半导体能带结构，半导体能带结构一般是：处于低能量的低能带的电子和处于高能量

的高能带构成，低能带和高能带之间存在禁带，不同的半导体有不同的禁带。它具有合适的能带位置，

当非金属光催化剂光照时，低能带的电子获得能量而迁移到高能带，从而低能带的有空穴产生，使低能

态的电子有效的分离。从而非金属光催化剂具有较高的氧化性，与污染物接触时，可以氧化污染物；而

电子跃迁到高能带，光生成的电子具有很强的还原性，则光催化剂具有很强的还原能力，可以还原污染

物[8]。所以，从理论上讲，非金属光催化剂的催化活性很高，可以作为分解有机污染物的催化剂。除了

优点外，非金属光催化剂还有一些缺点，如它的比表面积较小、光生成的电子与空穴的容易复合、吸光

能力较弱等，因此针对这些缺点，将对单体进行改性研究。通过非金属材料与金属材料的复合能够有效

的提高它的催化活性，有利于单体活性的提升。 

2.2. 金属光催化剂 

金属光催化剂主要有过渡金属催化剂、稀土金属催化剂、半导体金属催化剂[9]，它们在自然条件下

稳定性好、活性高、不溶于水、有些价格低廉等优点。但是，金属光催化剂存在一些问题，如稀土金属

氧化物的价格较高，不能大范围的使用，限制了我们的利用条件；有些过渡金属氧化物有毒，在治理环

境的同时也污染了环境；且它的催化活性不高，它对大量紫外光有吸收，对少量可见光有吸收，在自然

条件下不能大量使用，限制了其使用范围；因此，针对这些问题如何考虑？将如何利用它们的优点？一

直是学者寻找的方向。它们在一些领域有着不可代替的作用，且在国内，研究者可以将对它进行改性，

改性过后有很大的催化活性，可以在自然条件下使用，解决环境的污染问题，因此该研究成为学者研究

的热门。 
2006 年，龙明策等[10]在研究可见光的半导体光催化剂，介绍了金属光催化可应用于光电催化分解

水产氧、光电变色材料、和光催化降解污染物等方面有所应用。同时，金属光催化剂容易合成，合成后

可以对其进行使用，不需要大量处理；在常温常压下很稳定，不容易分解或氧化。但是这种金属光催化

剂的催化活性不理想，没有达到想要的结果；因此将对它进行改性，提高它的的化活性。 
通过对污染物降解能力来探究其活性，将金属光催剂加入到有一定浓度的污染物中，打开反应光源，

一定时间后进行观察，待反应不再进行时；取其上清液，对污染物进行测量吸光度，根据吸光度与浓度

成正比，来计算污染物的浓度，进而算出污染物的浓度差值，来了解污染物的降解效果，从而确定金属

光催化剂的活性性能；在进行结果对比时，发现无催化剂时，对污染物影响很小或没有影响，而加了金

属催化剂有一定的降解效果，说明金属光催化剂具有一定的催化活性。但是，金属光催化剂的催化活性

不理想，因此对它进行改性研究。 
2011 年，杨骏等[11]在制备方法 LaFO3 可见光光催化活性的影响，研究了比表面积的大小影响光催

化剂的活性，而催化剂的比表面积的增大，有利于光催化活性的提高，由于改性过后的金属光催化剂比

表面积增大，当比表面积增大的时候，增加了与污染物的接触概率，从而提高了光催化剂的活性性能。

除此之外，金属催化剂的结构也是影响活性另一重要因素。 
由于金属光催化剂大多都属于金属氧化物，这些金属氧化物大多属于离子化合物，它们之间存在离

子键，容易得电子或失电子，容易得到电子的金属氧化具有较强的氧化性，进而让失去电子的反应物而

被氧化，这个是它的基本特性；在光催化剂另一个金属光催化剂活性的原因是：当催化剂受到光照时，

处于较低能量的低能态获得能量，而使低能态的电子发生跃迁，电子跃迁到高能态，这时处于低能量的

低能态产生空穴；因此，金属光催化剂具有很强的氧化性，进而和反应物发生催化反应，加快反应物的

分解；所以，这是金属光催化剂具有活性的原因[12]。 
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2.3. 石墨相 C3N4复合光催化剂 

由于光催化剂单体的光催化活性不是很理想，因此将进行做出改性，改性过后对污染物降解效果明

显增加，所以，将进行探究。复合光催化剂主要有金属与金属的复合光催化剂、金属与非金属的复合光

催化剂、和非金属与非金属的复合光催化剂，本文将进行主要介绍金属与非金属复合光催化剂。金属与

非金属复合光催化剂主要是以石墨相氮化炭为母体复合的光催化剂，进行改性过后的光催化剂，催化活

性明显提高了。 
2013 年，黄立英[6]在石墨相氮化碳复合材料的制备的几种相关材料中，介绍了三氧化钼与石墨相氮

化碳的复合材料、三氧化钨与石墨相氮化碳的复合材料、二氧化铈与石墨相氮化碳的复合材料等这些材

料都有很高的催化性能，它们容易合成，可大批量生产，可用来降解污染物、光催化分解水制氢、对治

理环境问题有很大的作用，为此将对它进行展开探究。 
通过对污染降解程度，来研究金属氧化物与石墨相碳化碳复合材料在可见光照射条件下的光催化活

性。催化机理如图 1，图 2： 
 

 
Figure 1. Possible photocatalytic degradation of H2 evolution mechanism over g-C3N4 heterojunctions 
图 1. g-C3N4光催化析氢机理[13] 
 

 
Figure 2. Possible photocatalytic degradation of MB and H2 evolution mechanism over LaFeO3/g-C3N4 heterojunctions un-
der visible light 
图 2. LaFeO3/g-C3N4光催化亚甲基蓝和析氢机理[14] 
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从图 1 中可以看出，光照条件下，当光能大于或等于 g-C3N4 的禁带宽度，电子从价带跃迁至导带，

在 g-C3N4 材料的表面产生电子–空穴对。但从图 2 LaFeO3/g-C3N4的光催化机理可以看出，g-C3N4 的禁

带宽度为 2.82 ev [14]，能量较大，而 LaFeO3/g-C3N4材料在光照下，电子从 LaFeO3跃迁到导带只需要 1.92 
ev，远小于 g-C3N4。LaFeO3跃迁产生的电子与 g-C3N4电子跃迁后产生的空穴可复合，但不影响整个复合

材料产生的电子–空穴对，有利于复合光催化剂的光催化反应[14]。 

以 LaFeO3/g-C3N4为例，将一定的复合光催化剂加入到具有一定浓度的污染物溶液中，在避光的条件

下进行静止一段时间后，在不同类型光源下，在不同时间内测定污染物溶液的吸光度，根据溶液的吸光

度计算出污染物的降解率。见图 3，图 4 [15]。 
从图 3，图 4 中可以看出，当以 LaFeO3 与 g-C3N4 复合后，催化剂对亚甲基蓝的降解率大幅提高，

LaFeO3/g-C3N4对亚甲基蓝的降解率可达 90%以上。根据对污染物的降解的程度，实验表明，复合材料与

单体相比具有更高的可见光催化活性。影响复合材料的光催化活性的因素很多，例如，污染物的浓度的

大小、光催化剂的含量比的多少(见表 1)、比表面积的大小、以及温度、酸碱度和压强等，都会影响对污

染物的降解。 
 

 
1: LF-1; 2: LF-2; 3: LF-3; 4: LF-4; 5: CN-1 

Figure 3. D variation of the photocatalytic degradation of MB LaFeO3/g-C3N4 in the presence of different scavengers under 
3 W Incandescent lamp irradiation 
图 3. 3W 白炽灯下 LaFeO3-C3N4光催化降解亚甲基蓝[15] 
 

 
1: LF-2; 2: LF-3; 3: LF-4 

Figure 4. D variation of the photocatalytic degradation of MB LaFeO3/g-C3N4 in the presence of different scavengers under 
3 W LED irradiation 
图 4. 3W LED 下 LaFeO3-C3N4光催化降解亚甲基蓝[15] 
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Table 1. Ratio of C3N4 to LaFeO3 [15] 
表 1. C3N4复合 LaFeO3的配比[15] 

样品编号 LaFeO3百分含量 C3N4 Fe(NO3)3 La(NO3)3 样平总量 

CN-1 0.00 2 g -- -- 2.0 g 

LF-1 0.05 2 g 0.17 g 0.18 g 2.1 g 

LF-2 0.10 2 g 0.34 g 0.36 g 2.2 g 

LF-3 0.20 2 g 0.68 g 0.72 g 2.4 g 

LF-4 0.40 2 g 1.36 g 1.44 g 2.8 g 

 
2013 年，桂明生等[16]在进行复合型催化剂的制备和讨论，说明了复合材料的催化活性与石墨相氮

化碳的含量密切相关，当复合材料中石墨相氮化碳的含量逐渐增加时，复合材料的催化活性逐步增加，

其活性比石墨相氮化碳单体低，但是，当石墨相氮化碳含量进一步增加到最适宜的值时，复合材料具有

很高的催化活性；并且复合材料的催化活性与金属的含量也有相关，金属的含量存在合宜值，当金属含

量增加时，复合材料的催化活性逐渐增加，当达到一定值时，随着金属含量的增加而逐渐下降，原因是

由于部分金属氧化物团聚。见图 3，图 4。 
2013 年，常春[17]在催化剂制备的结果与讨论中，说明了复合材料的催化活性与光生电子的分离效

果相关，由于复合材料的活性比单体的要高，则说明形成复合材料之间存在一定的作用，形成异制结结

构体，促进光生成获得能量的电子与空穴的分离，从而提高了复合光催化剂的光催化活性。它的的催化

活性与比表面积的增大相关，由于金属和非金属形成复合材料后，其比表面积增大，比表面积增大吸光

和吸附污染物能力增强，有利于污染物从催化剂表面迁移，从而有助于提高复合材料的可见光催化活性。 
2010 年，李发堂等[18]在 Nd 掺杂 LaFe03 纳米粉体的合成中，说明了复合材料的催化活性与吸光的

能力相关，由于在单体之间吸光的范围较窄，导致光催化剂对光的吸收不是很理想，当金属与非金属材

料复合后，增大了对光的吸收范围，从而增加了对光的吸收能力，提高了光催化剂的催化活性。 

3. 结论 

本文通过介绍石墨相C3N4非金属光催化剂单一相金属光催化剂和石墨相C3N4复合光催化剂的研究，

阐述了光催化剂对污染物的降解效果的大小，分析了光催化剂的光催化活性，和光催化剂活性的机理，

从而了解光催化剂的活性、应用领域、优缺点。石墨相 C3N4复合材料光催化活性提高的主要原因在于复

合光催化剂之间形成异质结结构、比表面积的增大、吸光能力增强、和处于低能量的低能态电子的有效

分离等。这些不在是单体光催化剂所拥有的，复合光催化剂的合成，将在一些方面代替单体光催化剂。 
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