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TÓM TẮT  

Nước thải chứa thành phần Mononitrotoluene (MNT) có ảnh hưởng đến sức khỏe con người, 

sinh vật và môi trường xung quanh. Trong nghiên cứu này, hiệu quả xử lý MNT trong môi trường 

nước của quá trình Sono-Photo- Fenton-like kết hợp vật liệu nano sắt hóa trị 0 (nZVI) được nghiên 

cứu đánh giá. Trong đó, ảnh hưởng của các yếu tố pH, nồng độ H2O2, nồng độ nZVI, thời gian 

phản ứng đến hiệu quả xử lý được nghiên cứu đánh giá thông qua quy hoạch thực nghiệm bằng 

phương pháp bề mặt đáp ứng (RSM). Kết quả nghiên cứu cho thấy hiệu quả xử lý MNT bằng quá 

trình Sono- Photo-Fenton kết hợp nZVI đạt 100% tại điều kiện pH = 2, C0
MNT = 100 mg/L, CnZVI = 

0,5 mM; CH2O2 = 5 mM, thời gian phản ứng 30 phút.  

Từ khóa: Mononitrotoluen; Sono-Photo-Fenton-like; nZVI; RSM. 

1. MỞ ĐẦU  

Mononitrotoluen (MNT) là hợp chất thuộc nhóm nitrotoluen, thường xuất hiện trong nước thải 

từ quá trình sản xuất TNT, gây ảnh hưởng đến sức khỏe của con người và môi trường xung quanh. 

Tiếp xúc với MNT có thể gây kích ứng da, mắt, gây viêm nhiễm, tác động đến hệ thống thần kinh, 

gan và thận [1].  

Một số phương pháp đã được nghiên cứu phát triển để xử lý nước thải có chứa MNT, bao gồm 

đốt, oxy hóa không khí ẩm, hấp phụ vi sinh vật và phân hủy [2-4],... Mỗi phương pháp này đều có 

những thách thức riêng. Ví dụ, quá trình đốt cháy dẫn đến ô nhiễm thứ cấp trong khí quyển. Trong 

khi, chi phí cao và vận hành phức tạp của quá trình oxy hóa không khí ẩm cản trở việc triển khai 

rộng rãi. Trong thời gian gần đây, quá trình Sono-Photo-Fenton-like đã thu hút được sự chú ý nhờ 

khả năng phân hủy các hợp chất hữu cơ phức tạp. Phương pháp này kết hợp siêu âm (sono), ánh 

sáng (photo), quá trình Fenton với vật liệu xúc tác dị thể, đã cho thấy tiềm năng lớn trong việc xử 

lý hiệu quả các chất ô nhiễm khó phân hủy. Trong quá trình Fenton-like, một loại xúc tác thường 

được nghiên cứu sử dụng là nano sắt hóa trị 0 (nZVI). Khi tham gia xử lý chất ô nhiễm trong quá 

trình Fenton-like, nZVI có thể thực hiện nhiều vai trò như chất khử trong phản ứng trực tiếp với 

chất ô nhiễm nhóm nitro (NO-
2), nguồn tái tạo ion Fe2+ cho phản ứng Fenton [5],… Siêu âm giúp 

tạo nhiều gốc tự do thông qua hiện tượng xâm thực âm thanh, đồng thời làm sạch bề mặt xúc tác 

và kích thích phân tán hạt. Ngoài ra, sự kết hợp ánh sáng UV và siêu âm cũng tạo thành các gốc 

oxy hóa mạnh. Sự kết hợp này không chỉ nâng cao hiệu quả phân hủy mà còn giảm thiểu các sản 

phẩm phụ độc hại, mang lại giải pháp bền vững và thân thiện với môi trường.  

Trên cơ sở đó, nhóm tác giả tiến hành đánh giá hiệu quả xử lý MNT trong môi trường nước 

bằng quá trình Sono-Photo-Fenton-like kết hợp nZVI. Trong đó, ảnh hưởng của một số yếu tố bao 

gồm pH (1 - 5), nồng độ H2O2 (0 – 10 mM), nồng độ nZVI (0,1 – 0,9 mM), thời gian phản ứng (0 

- 40 phút) được nghiên cứu đánh giá bằng phương pháp bề mặt đáp ứng (RSM). 
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2. THỰC NGHIỆM  

2.1. Hóa chất 

Các hóa chất hydrogen peroxide (H2O2) 30%, NaOH và H2SO4 98% được mua từ Merck (Mỹ), 

hóa chất 4-Mononitrotoluen được mua từ S.I Analytics (Trung Quốc). 

Vật liệu nano sắt hóa trị 0 (nZVI) được tổng hợp bằng phương pháp khử tại phòng thí nghiệm 

của Viện Công nghệ mới, Viện Khoa học và Công nghệ quân sự [6]. Hóa chất sử dụng để tổng 

hợp vật liệu nZVI bao gồm FeCl3.6H2O, NaBH4 được mua từ Merk, Mỹ. 

2.2. Mô hình thí nghiệm 

 

Hình 1. Mô hình thí nghiệm phương pháp Sono-Photo-Fenton. 

Ghi chú: 1 - Đèn UV; 2 - Đầu phân phối không khí; 3 - Đầu phát siêu âm. 

Mô hình thí nghiệm nghiên cứu hiệu quả của quá trình Sono-Photo-Fenton được thiết kế dựa 

trên nghiên cứu [6].  Bình phản ứng dung tích 1,2 lít, đáy vát để tăng cường hiệu quả truyền sóng 

siêu âm. Đầu phát siêu âm được gắn vào đáy bình phản ứng và được kết nối với thiết bị tạo sóng 

siêu âm tần số 40 kHz và cường độ. Đèn UV bước sóng 254 nm công suất 10 W được đặt trong 

ống thạch anh lắp thẳng đứng bên trong bể phản ứng. Nhiệt độ trong bình phản ứng có thể kiểm 

soát thông qua cảm biến đo nhiệt độ và hệ thống đường dẫn nước làm mát. 

2.3. Quy trình thí nghiệm 

Thí nghiệm được tiến hành trong cùng điều kiện đối với 1,0 lít nước chứa MNT, nhiệt độ dung 

dịch trong khoảng 30 ± 1 ⁰C. Các yếu tố: pH thay đổi từ 1 - 5, thời gian phản ứng từ 0 đến 40 phút, 

liều lượng nano sắt hóa trị 0 trong khoảng 0,1 - 0,9 mM và lượng H2O2 từ 0 - 10 mM. Đánh giá 

hiệu quả xử lý MNT thông qua thiết kế thí nghiệm trên phần mềm Design Expert 13 bằng phương 

pháp bề mặt đáp ứng (RSM) với thiết kế mô hình lặp tâm 5 điểm (CCD). Mô hình và phương trình 

hồi quy được kiểm tra mức độ phù hợp với thực nghiệm bằng kiểm định ANOVA (giá trị P-value 

= 0,05). Tổng cộng tiến hành 30 thí nghiệm (bảng 1). 

Bảng 1. Các yếu tố để thiết kế thí nghiệm. 

Biến Đơn vị Ký hiệu 
Mức 

-2 -1 0 1 2 

A: pH - X1 1 2 3 4 5 

B: Lượng nZVI mM X2 0,1 0,3 0,5 0,7 0,9 

C: Lượng H2O2 mM X3 0 2,5 5 7,5 10 

D: Thời gian phút X4 0 10 20 30 40 

2.4. Phương pháp phân tích 

Nồng độ MNT trong dung dịch được phân tích bằng thiết bị sắc ký lỏng hiệu năng cao HPLC 
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(Agilent, USA, 1100 Series) với cột Hypersil C18 (200 x 4 mm), pha động của methanol và nước 

65/35, áp suất 120 bar, pH = 7. 

2.5. Phương pháp đánh giá  

Hiệu quả xử lý được đánh giá thông qua nồng độ MNT trong mẫu thí nghiệm.  

𝐻% =  
𝐶0 − 𝐶𝑡

𝐶0
𝑥 100 (%) (1) 

Công thức tính hiệu quả phản ứng được thể hiện trong phương trình (1). Trong đó: H là hiệu 

quả xử lý, Co và Ct là nồng độ của MNT tại thời điểm ban đầu và thời điểm t, mg/L. 

3. KẾT QUẢ VÀ THẢO LUẬN  

3.1. Mô hình quy hoạch thực nghiệm 

Kết quả thí nghiệm được phân tích hồi quy và phương trình đa thức bậc hai được phần mềm đề 

xuất để mô hình hóa. Phân tích phương sai (ANOVA) được thực hiện trên mô hình đề xuất. Giá 

trị F của mô hình là 5,72, giá trị P = 0,0009 cho thấy phương trình hồi quy có ý nghĩa về mặt thống 

kê và dự đoán ảnh hưởng của các yếu tố đến hiệu quả xử lý. Mô hình bậc hai được thể hiện trong 

phương trình (2). Trong đó: X1, X2, X3, X4 lần lượt là các ký hiệu cho các biến ở bảng 1. 

%H = - 73.57768 + 36.76448 X1 + 166.62760 X2 + 9.34946 X3 + 4.86111 X4 - 35.38437 

X1*X2 - 1.56625 X1*X3 + 0.468688 X1*X4 + 8.23625 X2*X3 - 2.26094 X2*X4 - 

0.016625 X3*X4 - 6.816145 X1
2 -59.49740 X2

2 - 0.615383 X3
2 - 0.088161 X4

2 

(2)  

3.2. Ảnh hưởng của pH 

Kết quả khảo sát trong hình 2 cho thấy sau thời gian phản ứng là 30 phút, với nồng độ MNT 

ban đầu là 100 mg/L, hiệu quả xử lý tăng dần từ pH = 1 lên pH = 2 và sau đó giảm dần tại pH = 3, 

4 và 5. Tại thời điểm 30 phút phản ứng, có thể thấy rõ ở pH = 2 thì hiệu quả xử lý MNT đạt cao 

nhất là 100%. Trong khi đó, hiệu quả xử lý đạt 90% tại pH = 3. Nghiên cứu của Nguyễn Văn 

Hoàng và công sự cho thấy hệ Sono-Photo-Fenton đạt hiệu quả xử lý TNT tối đa tại pH = 2 - 3 

[6]. Tại pH>3 diễn ra sự lắng đọng của hydroxit sắt, các gốc có hoạt tính quang học thấp như 

Fe3+(OH)2+; Fe2
3+(OH)2

4+ và Fe3
3+(OH)5+ thường chiếm ưu thế [7]. Trong khi đó, ở môi trường 

pH<2,1, hình thành các gốc oxonium ions (H3O2
+) và ion [Fe(H2O)6]3+ từ đó làm giảm độ hoạt 

động của ion Fe2+ và H2O2 [8, 9]. Theo nghiên cứu của Zhu và cộng sự, quá trình hình thành 

hydroxyl tự do từ các bong bóng tạo thành bởi sóng siêu âm bị ảnh hưởng với điều kiện pH [10]. 

  
Hình 2. Ảnh hưởng của pH đến hiệu quả xử 

lý MNT tại CnZVI = 0.5 mM, CH2O2 = 5 mM. 

Hình 3. Ảnh hưởng của nồng độ nZVI tại  

pH = 3, CH2O2 = 5 mM, 20 phút phản ứng. 

3.3. Ảnh hưởng của nồng độ nZVI 

Ảnh hưởng của nồng độ nZVI đến hiệu quả xử lý MNT được nghiên cứu ở các nồng độ 0,1 mM, 

0,3 mM, 0,5 mM, 0,7 mM, 0,9 mM. Các kết quả như trong hình 3 tại mốc thời gian 20 phút cho 
thấy khi tăng liều lượng vật liệu nZVI thì hiệu quả xử lý MNT tăng lên. Cụ thể, khi nồng độ nZVI 

tăng từ 0,1 mM lên 0,5 mM, hiệu quả xử lý tăng từ 75% lên 85%. Tuy nhiên hiệu quả xử lý MNT 
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giảm khi tăng nồng độ lên 0,9 mM. Theo Thomas và cộng sự, yếu tố hạn chế ứng dụng của vật liệu 

nano sắt hóa trị 0 trong quá trình Fenton-like là độ phân tán kém [5]. Trong quá trình Sono-Photo-
Fenton-like, dưới tác động của siêu âm, các hạt nano sắt đã được phân tán tốt vào môi trường, từ đó 

làm tăng hiệu quả xử lý [11]. Đồng thời, khi tăng lượng vật liệu sẽ làm gia tăng sự hình thành các 
bong bóng cavitation trên bề mặt vật liệu, từ đó làm tăng nồng độ hydroxyl tự do [12]. Nồng độ 

nZVI tăng cũng làm tăng khả năng hấp phụ và phản ứng trên bề mặt vật liệu. Tuy nhiên, hiệu quả 
xử lý có thể bị suy giảm khi sử dụng nồng độ xúc tác cao hơn do có thể dẫn đến sự phản ứng của 

ion sắt và gốc hydroxyl tạo thành trên bề mặt vật liệu [13]. 

3.4. Ảnh hưởng của nồng độ H2O2 

Thí nghiệm nghiên cứu khoảng nồng độ H2O2 thay đổi từ 0 - 10 mM. Kết quả tại hình 4 cho 
thấy khi tăng nồng độ từ 2 đến 7 mM thì hiệu quả xử lý MNT tăng từ 72,5% đến 87,5%. Tuy nhiên, 

khi nồng độ tiếp tục tăng đến 10 mM thì hiệu quả xử lý giảm còn 81,7%. Khi tăng lượng H2O2, 
H2O2 bị phân hủy bởi UV làm tăng số lượng OH●. Tuy nhiên, khi H2O2 thừa có thể làm giảm hiệu 

quả phản ứng do H2O2 hoạt động như một chất loại bỏ gốc hydroxyl tự do (phương trình 3). Từ đó 
làm giảm sự sẵn có của các gốc hydroxyl dẫn đến việc suy giảm khả năng phân hủy MNT [14]. 

Đồng quan điểm này, theo Zang và cộng sự, nồng độ H2O2 cao có thể ảnh hưởng tiêu cực đến quá 

trình Fenton-like [15]. 
●OH + H2O2 → HOO● + H2O (3) 

3.5. Ảnh hưởng của thời gian phản ứng 

Kết quả nghiên cứu tại hình 5 cho thấy, tại điều kiện pH = 3, nồng độ H2O2 ban đầu bằng 5 

mM, lượng vật liệu nano sắt hóa trị 0 bằng 0,5 mM, hiệu quả xử lý MNT tăng từ 61% lên 91,5% 
khi tăng thời gian phản ứng từ 10 phút lên 30 phút. Sau 30 phút, hiệu quả xử lý MNT tăng nhưng 

không đáng kể. 

  
Hình 4. Ảnh hưởng của nồng độ H2O2 tại điều kiện 

CnZVI = 0.5 mM, pH = 3, sau 20 phút phản ứng. 
Hình 5. Ảnh hưởng của thời gian phản 

ứng đến hiệu quả xử lý MNT. 

3.6. Ảnh hưởng của các yếu tố kết hợp  

Từ hình 6a có thể thấy rằng, tại điều kiện CnZVI = 0,5 mM, 20 phút phản ứng, hiệu quả xử lý 

tăng lên khi tăng nồng độ H2O2 và giảm độ pH. Theo nghiên cứu của Shafieiyoun và cộng sự, hiệu 
quả của quá trình Fenton tăng lên khi tăng nồng độ H2O2 ban đầu và giảm độ pH của dung dịch 

ban đầu [16]. Ngoài ra, một số nghiên cứu đã chỉ ra ảnh hưởng của pH đến nồng độ H2O2 tối ưu 
cho quá trình Fenton. Khi ở nồng độ pH cao làm gia tăng kết tủa trên bề mặt vật liệu từ đó làm 

thay đổi nồng độ H2O2 tối ưu [17]. Đồng thời, giá trị pH đóng vai trò quan trọng trong sự ổn định 

của H2O2. Vì vậy, ở mỗi giá trị pH khác nhau sẽ có một nồng độ H2O2 tối ưu [18]. 

Từ hình 6b có thể thấy hiệu quả xử lý MNT tăng lên khi giảm đồng thời độ pH và tăng nồng 

độ nZVI. Tuy nhiên, tại mỗi giá trị pH thì hiệu quả xử lý MNT sẽ đạt tối đa tại một nồng độ nZVI 
nhất định. Hình 6c cho thấy hiệu quả xử lý tăng lên khi tăng liều lượng nZVI và H2O2. Xu hướng 

gia tăng hiệu quả phân hủy khi nồng độ nZVI và nồng độ H2O2 ban đầu tăng lên đã được quan sát 

thấy trong nghiên cứu được thực hiện bởi Devi và cộng sự [19].  
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Hình 6. Ảnh hưởng đến hiệu quả xử lý MNT của nồng độ nZVI và pH (a), 

của pH và nồng độ H2O2 (b), của nồng độ nzVI và H2O2 (c). 

3.7. Đề xuất cơ chế phân hủy MNT bằng quá trình Sono-Photo-Fenton kết hợp nZVI 

 

Hình 7. Cơ chế phân hủy Mononitrololuen bằng quá trình Sono-Photo-Fenton kết hợp nZVI. 

Quá trình phân hủy MNT được đề xuất theo hai cơ chế. Trong quá trình đầu tiên, nhóm nitro 

bị chuyển thành amin trong phản ứng với nZVI. Sản phẩm của quá trình đầu tiên là Amino Toluen. 

Tiếp đó, dưới tác dụng của gốc •OH, quá trình oxi hóa Fenton diễn ra và hình thành axit 4-

aminbenzoic. Các sản phẩm phụ này sẽ tiếp tục phân hủy dần thành các sản phẩm cuối cùng là 

nước và CO2. Một quá trình phân hủy khác được đề xuất là quá trình loại bỏ nhóm nitro khỏi vòng 

benzen (denitrification). Gốc •OH giúp phân cắt liên kết giữa vòng thơm và nhóm nitro tạo thành 

toluen. Quá trình oxy hóa tiếp tục xảy ra, tạo thành sản phẩm là benzaldehyde. Sau đó, quá trình 

decarboxyl hóa tạo axit benzoic diễn ra và cuối cùng được khoáng hóa sẽ tạo ra các sản phẩm cuối 

cùng là nước và CO2,… 

4. KẾT LUẬN  

Nghiên cứu ảnh hưởng của pH, nồng độ H2O2, nồng độ nZVI, thời gian phản ứng cho thấy hiệu 

quả xử lý MNT bằng phương pháp Sono-Photo-Fenton kết hợp vật liệu nZVI. Trong đó, tại nồng 

độ Co
MNT = 100 mg/L sau 30 phút phản ứng với điều kiện tối ưu ở môi trường pH = 2, nồng độ 

H2O2 ban đầu bằng 5 mM, nồng độ nZVI bằng 0,5 mM đạt hiểu quả xử lý 100%. Đây là cơ sở đề 

nhóm nghiên cứu tiếp tục nghiên cứu tối ưu quy trình xử lý nước thải chứa thành phần MNT và 

nước thải công nghiệp nói chung. 

Lời cảm ơn: Nhóm tác giả cảm ơn Phòng Công nghệ môi trường/Viện Công nghệ mới đã tạo điều kiện 

về cơ sở vật chất phòng thí nghiệm cho nghiên cứu này. 
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ABSTRACT 

Study on the efficiency of mononitrotoluene treatment in aqueous environments using the 
Sono-Photo-Fenton process combined with zero-valent iron nanoparticle (nZVI) catalysts 

The wastewater containing Mononitrotoluene (MNT) has adverse effects on human 
health, living organisms, and the surrounding environment. In this study, the efficiency of 
MNT treatment in water using the Sono-Photo-Fenton-like process combined with zero-
valent iron nanoparticles (nZVI) was evaluated. The effects of pH, H2O2 concentration, 
nZVI concentration, and reaction time on the treatment efficiency were investigated using 
experimental design through the Response Surface Methodology (RSM). The study results 
showed that the treatment efficiency of MNT using the Sono-Photo-Fenton process 
combined with nZVI reached 100% under the conditions of pH = 2, initial MNT 
concentration of 100 mg/L, nZVI concentration CnZVI = 0.5 mM, CH2O2 = 5 mM and a 
reaction time of 30 minutes. 

Keywords: Mononitrotoluen; Sono-Photo-Fenton-like; nZVI; RSM. 


