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 In this study, the catalytic performances of the complete oxidation of 
toluene over different transition metal oxides including MnO2, Co3O4 
and NiO were investigated. These oxides were synthesized by 
hydrothermal method, followed by annealing. The catalysts were 
characterized by X-ray diffraction (XRD), Scanning Electron 
Microscope (SEM) and Nitrogen isotherm adsorption-desorption 
before being evaluated their catalytic activity for the total oxidation of 
toluene in air. As a result, MnO2 was illustrated as the best catalyst 
having largest surface area and lowest activation energy, followed by 
Co3O4 and NiO. 
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Giới thiệu chung 
 
Trong thập kỷ qua, việc nghiên cứu tổng hợp các xúc 
tác oxit kim loại chuyển tiếp (như MnO2, Co3O4, NiO, 
CeO2, Fe2O3, Cr2O3…) đang trở thành xu thế của các 
nhà khoa học trên thế giới nhằm thay thế các xúc tác 
trên cơ sở kim loại quý như Pt/Al2O3, Pd/Al2O3. Các xúc 
tác này dùng để xử lý các dòng không khí chứa các 
hợp chất hữu cơ bay hơi VOCs - (Volatile Organic 
Compounds) bằng quá trình oxi hóa hoàn toàn nhằm 
chuyển hóa chúng thành CO2 và nước. Các hợp chất 
VOCs như toluene, benzene, formaldehyde, các loại 
rượu, ketone, trichloroethylene, dichloroethylene, 
chloroform… bị phát thải trong dân dụng [1,2,3,4]. Các 
hợp chất VOCs này gây ô nhiễm môi trường không khí 
trong các tòa nhà cao tầng, trung tâm thương mại và 
có thể gây tổn hại đến sức khỏe con người, đặc biệt là 
khi tiếp xúc lâu với chúng dù ở nồng độ rất thấp 

[5,6,7,8,9]. Để giảm tác hại của chúng, việc phát thải 
các hợp chất VOCs này được quy định nghiêm ngặt 
bởi các quy định của Mỹ, liên minh châu Âu, các chính 
phủ và liên hợp quốc thông qua các hiệp định như 
Goteborg-1999, COP21-2015. Như vậy, các hợp chất 
này cần phải được xử lý triệt để trước khi phát thải ra 
môi trường. Trong các phương pháp xử lý các hợp 
chất VOCs ở nồng độ thấp (khoảng vài chục đến vài 
trăm ppm), phương pháp oxi hóa hoàn toàn sử dụng 
chất xúc tác rẻ hơn nhờ xử lý ở nhiệt độ từ khoảng 
300-400°C, thấp hơn rất nhiều so với phương pháp xử 
lý nhiệt truyền thống (~ 800-1000°C). Các oxit kim loaị 
chuyển tiếp có giá thành rẻ nhưng hoạt tính xúc tác 
gần tương đương so với các xúc tác kim loại quý nhờ 
chứa các phần tử chứa oxi trên bề mặt, các khuyết tật 
trong cấu trúc và các cặp oxi hóa hoạt động mạnh như 
Mn3+/Mn4+, Co2+/Co3+, Ni2+/Ni3+, Ce3+/Ce4+ [1, 10, 11, 
12, 13, 14]. Bản thân các kim loại chuyển tiếp này chứa 
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các orbital d còn trống giúp cho sự chuyển đổi số oxi 
hóa của chúng được diễn ra dễ dàng khi thực hiện 
phản ứng oxi hóa với các hợp chất VOCs [3,13]. Theo 
cơ chế Mars-Van Krevelen, các phân tử VOCs bị oxi 
hóa bởi các phần tử chứa oxi của xúc tác (như oxi bề 
mặt, oxi trong mạng tinh thể) làm cho các kim loại 
chuyển tiếp bị khử và chuyển số oxi hóa từ cao về 
thấp. Môi trường phản ứng chứa oxi ở nhiệt độ cao sẽ 
oxi hóa các ion kim loại đã bị khử về số oxi hóa cao để 
tạo thành một chu trình xúc tác [1]. Hoạt tính xúc tác 
phụ thuộc rất lớn vào hình thái, cấu trúc, bề mặt riêng, 
các cặp oxi hóa khử và cấu trúc mao quản của các oxit 
kim loại chuyển tiếp [15,16]. Hiệu quả xúc tác cũng như 
các đặc tính trên lại phụ thuộc trực tiếp vào (1), loại oxit 
kim loại chuyển tiếp và (2), các phương pháp tổng hợp 
hay các điều kiện, tiền chất sử dụng để tổng hợp nên 
các loại oxit. Do hoạt tính của các oxit thương mại 
thường thấp nên đa phần các nghiên cứu tập trung 
vào các phương pháp tổng hợp mới như oxi hóa khử, 
kết tủa bằng cách nhỏ giọt hay thủy nhiệt để tạo ra 
các xúc tác MnO2, Mn3O4, Mn2O3, Co3O4, hay NiO có 
các cặp oxi hóa khử thích hợp hay các khuyết tật đáng 
kể nhằm tăng hiệu quả xử lý hợp chất VOCs [2,3].  
Trong nghiên cứu này, các oxit kim loại chuyển tiếp 
MnO2, Co3O4, và NiO được tổng hợp, đặc trưng và 
dùng làm xúc tác cho phản ứng oxi hóa hoàn toàn 
toluene. Các xúc tác oxit này được tạo ra thông qua 
hai giai đoạn liên tiếp. Đầu tiên là tạo ra các carbonate 
hay hydroxyl-carbonate của các muối kim loại bằng 
phương pháp thủy nhiệt đơn giản từ tiền chất muối 
kim loại của chúng như mangan (II) nitrate, cobalt (II) 
nitrate và niken (II) nitrate với dung dịch chứa urea. Sau 
đó là nung phân hủy các carbonate hay hydroxyl-
carbonate trong không khí ở 350 °C để hình thành các 
oxit tương ứng. Khí CO2 thoát ra trong quá trình nung 
sẽ tạo ra kết cấu xốp cho xúc tác. Các tính chất lý hóa 
cơ bản của xúc tác được đánh giá bằng các kỹ thuật 
hiện đại như nhiễu xạ tia X (XRD), kính hiển vi điện tử 
quét (SEM), hấp phụ vật lý nitơ. Trong nghiên cứu này, 
toluene được chọn là hợp chất mô hình đại diện cho 
các hợp chất bay hơi VOCs.  

 
Thực nghiệm và phương pháp nghiên cứu 

Thực nghiệm 

Các oxit kim loại chuyển tiếp được tổng hợp từ tiền 
chất là các muối nitrat Mn(NO3)2.6H2O, Co(NO3)2.6H2O 
và Ni(NO3)2.6H2O có độ tinh khiết >99% của hãng 
Wako, Nhật) và urea (>99%, Xilong, Trung Quốc) bằng 
phương pháp thủy nhiệt theo quy trình như trong hình 
1. Đối với một xúc tác cụ thể, một lượng các chất phản 

ứng với tỉ lệ mol muối nitrat : urea = 1:1 (0,01 mol muối) 
được cho vào cốc nhựa teflon dung tích 100 ml, hòa 
tan bởi 25 ml nước cất rồi đặt trong thiết bị phản ứng 
gián đoạn, đóng kín và đặt trong tủ sấy. Nhiệt độ 
buồng sấy được duy trì ở 180 oC trong vòng 18 giờ. 
Sản phẩm sau phản ứng đem lọc rửa nhiều lần bằng 
nước cất, sau đó rửa lại bằng cồn nóng để loại bỏ các 
tạp chất và sấy qua đêm ở nhiệt độ 110 oC. Sản phẩm 
sau khi sấy được nung ở 350 oC trong 4 giờ với tốc độ 
gia nhiệt 1 oC/phút. Kí hiệu mẫu là M-a hoặc M-c với M 
là kim loại của muối nitrat sử dụng, a và c lần lượt đại 
diện cho mẫu chưa nung và mẫu đã nung. 

 
Hình 1: Sơ đồ quy trình tổng hợp các xúc tác MnO2, 

Co3O4 và NiO (ký hiệu M: Mn, Co, và Ni) 

Các phương pháp phân tích đặc trưng hoá lý  

Thiết bị nhiễu xạ tia X, SmartLab (Rigaku - Nhật Bản) 
được dùng để phân tích cấu trúc tinh thể và thành 
phần pha của mẫu trước và sau nung với bức xạ Cu Kα 
tại 40kV và 30 mA. Kính hiển vi điện tử quét SEM JSM-
6010 Plus/LV (Jeol – Nhật Bản) dùng để đo hình thái bề 
mặt của mẫu. Phương pháp hấp thụ vật lý đẳng nhiệt 
N2 ở 77K được đo trên thiết bị ASAP 2020 
(Micromeritics – Mỹ) để xác định diện tích bề mặt riêng 
(SBET) và sự phân bố lỗ xốp của các xúc tác. Trước khi 
tiến hành phép đo, các mẫu được đuổi khí trong chân 
không ở 150 oC trong 2h. 

Đánh giá hoạt tính xúc tác  

Phản ứng oxy hóa hoàn toàn toluene trên xúc tác dị 
thể oxit kim loại chuyển tiếp được thực hiện ở nhiệt độ 
từ 30 °C đến 300 hoặc 400 °C trên thiết bị phản ứng 
liên tục (BTRS-jr Parker, Mỹ) dạng ống (đường kính 
trong 8 mm) với tầng xúc tác cố định. Một lượng chất 
xúc tác (100 miligam) được nạp vào thiết bị phản ứng 
và được cố định bằng lớp bông thủy tinh đặt dưới lớp 
xúc tác. Trước khi phản ứng, xúc tác được hoạt hóa 
trong không khí (50 mL/phút) ở nhiệt độ 250 °C, trong 
vòng 2 giờ rồi làm nguội đến 30 °C. Dòng nguyên liệu 
đi vào hệ thống xúc tác có lưu lượng 100 mL/phút 
(gồm có không khí 94 mL/phút, nitơ 6 mL/phút, và 500 
ppm toluene) được thiết lập bằng hệ thiết bị điều 
khiển lưu lượng (Parker).Lượng hơi toluene trong 
nguyên liệu được tạo ra bằng cách sục dòng nitơ vào 
bình chứa toluene lỏng ở 2 °C. Dòng khí đi ra khỏi 
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bình chứa toluene được pha loãng bởi dòng không 
khí. Hỗn hợp này được ổn định trong vòng 1 giờ ở 
30°C để xúc tác hấp phụ bão hòa toluene. Sau đó 
nhiệt độ tầng xúc tác được nâng lên từ 30 °C đến 300 
hoặc 400 °C với tốc độ gia nhiệt 1 °C/phút. Vận tốc 
không gian thể tích (GHSV, gas hourly space velocity) 
của quá trình là 40000 h-1. Dòng sản phẩm chứa CO2 
và toluene chưa phản ứng được phân tích bằng đầu 
dò dẫn nhiệt TCD và đầu dò ion hóa ngọn lửa FID gắn 
trên sắc ký khí Agilent 7890 B. Nồng độ CO2 được định 
lượng thông qua bình khí chuẩn chứa 5000 ppm CO2. 
Nồng độ toluene được xác định gián tiếp thông qua 
việc đốt cháy hoàn toàn thành CO2 ở nhiệt độ cao. 

Độ chuyển hóa toluene (ηtol) và hiệu suất thu sản 
phẩm của CO2 (YCO2) được tính theo các công thức 
sau: 

        (CT1)             

      (CT2) 

Trong đó, PinC7H8 và PC7H8 là áp suất riêng phần của 
toluene đầu vào và đầu ra của thiết bị phản ứng, YCO2 
(%) là hiệu suất thu CO2; PCO2 là áp suất riêng phần 
của khí CO2 tạo thành tại nhiệt độ khảo sát. Hệ số 7 
chính là tỉ lệ mol giữa CO2 tạo thành so với toluene đi 
vào phản ứng. Cân bằng cacbon được tính từ tổng số 
mol nguyên tử cacbon đầu ra so với đầu vào thiết bị 
phản ứng. Một mol toluene ứng với 7 mol cacbon. Một 
mol CO2 ứng với một mol cacbon. 

 
Kết quả và thảo luận 

Thành phần pha và cấu trúc 

Hình 2 biểu diễn giản đồ nhiễu xạ tia X của các mẫu 
thu được sau quá trình tổng hợp thủy nhiệt (Hình 2A, 
B, và C) và sau nung ở 350 °C (Hình 2D). Đối với mẫu 
Mn-a, pha hình thành là hỗn hợp 2 pha gồm chủ yếu 
là MnCO3 (jcpds 073-04352) và Mn3O4 (jcpds 024-
0734) ở dạng vết. Các pic MnCO3 được xác định tại vị 
trí 2θ = 31.4°, 37.6°, và 49.8° trong khi đó Mn3O4 tại vị 
trí 2θ= 32.4°, 36.1°, và 60.2°. Đối với Ni-a, thành phần 
pha là α-Ni(OH)2 với pic 2θ =12.7°, 71.5°, và 73.2° có 
cấu trúc dạng lớp và β-Ni(OH)2 (jcpds 076-8990) với 
các pic tại 2θ  = 19.2°, 33.1°, 38.6°, và 59.1° [17, 18]. Còn 
đối với mẫu Co-a, thành phần pha là Co2(OH)2CO3 
(dicobalt dihydroxide carbonate – jcpds 079-7085) với 
các pic thu được tại vị trí 2θ = 14.5°, 17.4°, 24°, 34.7°, 
và 35.2°. Như vậy, trong quá trình tổng hợp, urea bị 

thủy phân thành các ion CO32- và NH4+ như phương 
trình (1). Các ion này tương tác với nước theo phương 
trình (2) và (3) để tạo thành NH3 và OH-. Các ion CO32- 
và OH- này sẽ tương tác với các ion kim loại để có thể 
tạo ra các carbonate hay hydroxit kim loại. Đối với 
mangan, chỉ có MnCO3 tạo thành. Do tác dụng của 
nhiệt độ, một phần các carbonate này bị phân hủy và 
oxy hóa bởi oxy có mặt trong bình phản ứng để tạo 
thành Mn3O4. Trong khi đó, các ion của Co, Ni kết hợp 
với CO32- và các ion OH- để hình thành các phức chất 
carbonate và hydroxit như Co2(OH)2CO3. Các phức 
niken hydroxyl carbonate có thể không bền và phân ly 
thành các hydroxit niken ở dạng alpha và beta bền 
hơn với nhiệt nên không xuất hiện oxit kim loại. Các 
phương trình phản ứng như sau: 

(NH2)2CO + 2H2O  2NH4+ + CO32-                 (1) 

CO32- + H2O  2OH- + CO2                            (2) 

NH4+ + OH-  NH3 + H2O                               (3) 

Mn2+ + OH-  Mn(OH)2                                  (4) 

 

  

 
Hình 2: Giản đồ XRD của các mẫu trước nung A) Mn-a, 
B) Ni-a, và C) Co-a và sau nung D) trong đó a) Mn-c, 

b) Ni-c, và c) Co-c. 

Mn2+ + CO32- → MnCO3                                                      (5) 

Co2+ + 2OH- + 4NH3  [Co(NH3)4](OH)2                (6) 

2Co2+ + CO32- + 2OH-   Co2(OH)2CO3                  (7) 

Ni2+ + 2OH-  Ni(OH)2                                                        (8) 

Ni(OH)2 + 4NH3  [Ni(NH3)4](OH)2                              (9) 

Sau khi nung, các muối mangan carbonate hay cobalt 
hydroxyl carbonate đều bị phân hủy và oxi hóa thành 
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các oxit ε-MnO2, Co3O4 như hình 2D. Đối với mẫu Mn-
c đã hình thành hỗn hợp chủ yếu là pha ε-MnO2 với 
tên pha là akhtenskite (JCPDS 030-0820) tại các vạch 
2θ= 37.1o, 42.4o, 56.3o, 65.1o và 72.5o. Pha Co3O4 
(JCPDS 043-1003) hình thành trên mẫu Co-c với các 
vạch tại các vị trí 2-theta (2θ) = 18.9o, 31.2o, 36.8o, 
38.5o, 44.7o, 55.6o, 59.3o, 65.2o và 77.3o. Trong khi đó, 
pha của Ni-c là NiO (JCPDS 078-4359), với các vạch tại 
các vị trí 2θ= 8.2o, 37.2o, 43.2o, 62.8o, 75.2o, 79.3o. Như 
vậy, các pha niken hydroxit đã chuyển hóa thành NiO.  

Hình thái bề mặt  

 
Hình 3: Ảnh SEM mẫu trước (trái) và sau nung (phải) 

Hình thái bề mặt của các mẫu vật liệu trước và sau 
nung được trình bày trong Hình 3. Đối với các mẫu 
chứa mangan, hình thái trước và sau nung gần như 
nhau, đều có dạng khối hình hộp với kích thước 
khoảng 10 μm. Các khối hình hộp của MnCO3 gần như 
được giữ nguyên khi nung tạo ra các khối ε-MnO2. 
Trong khi đó, các mẫu Co-a có hình thái dạng các tấm 
ghép lại còn Ni-a có dạng các khối cầu với kích thước 
khác nhau. Sau khi nung, hình thái tổng quát của các 
mẫu này ít thay đổi. 

Diện tích bề mặt riêng và phân bố mao quản 

Để đặc trưng sâu hơn về kết cấu lỗ xốp, bề mặt riêng 
và phân bố mao quản được đo bằng phương pháp 
hấp phụ vật lý đẳng nhiệt nitơ. Đây là tính chất quan 
trọng khi ứng dụng vật liệu làm xúc tác dị thể cho các 
loại phản ứng oxi hóa. Kết quả cho thấy đường hấp 
phụ - giải hấp phụ của cả 3 mẫu đều xuất hiện vòng 
trễ loại IV như trên Hình 4A, chứng tỏ rằng tất cả các 

mẫu oxit đều thuộc loại vật liệu mao quản trung bình 
(tức là vật liệu có đường kính mao quản phần lớn nằm 
trong khoảng 2 - 50 nm) theo phân loại của IUPAC 
(Liên minh Quốc tế về Hóa học thuần túy và Hóa học 
ứng dụng). Phân bố kích thước mao quản của các mẫu 
xúc tác được thể hiện trên Hình 4B. Chúng được tính 
toán theo phương pháp BJH (Barrett – Joyner – 
Halenda) dựa trên số liệu của đường giải hấp. Mẫu 
Mn-c có bán kính mao quản phân bố hẹp trong 
khoảng từ 40 - 100 Å với đỉnh pic nằm ở 75 Å. Trong 
khi đó, các lỗ xốp của các mẫu Ni-c và Co-c rộng hơn 
khoảng 100 - 400 Å và với các đỉnh pic lần lượt là 289 
Å và 187 Å. Bề mặt riêng của các mẫu Mn-c, Ni-c và 
Co-c lần lượt là 53, 44, và 25 m2/g. 

 

 
Hình 3: Đường hấp phụ/giải hấp đẳng nhiệt N2 (A) và 

phân bố mao quản (B) của các mẫu a) Mn-c, b) Ni-c và 
c) Co-c 

Bảng 1: Diện tích bề mặt riêng, thể tích lỗ xốp và kích 
thước hạt trung bình, hiệu quả của các xúc tác 

Xúc 
tác 

SBET 

(m²/g) 
Vp 

(cm3/g) 

Hiệu quả xúc tác 

T10 T50 T90 
Ea 

(kJ/mol) 

Co-a

Ni-a Ni-c 0

50

100

150

200

0 0.2 0.4 0.6 0.8 1

)PTS g/³
mc( debrosd

A ytitnau
Q

Relative Pressure (p/p°)

A)

a)

b)

c)

0

0.1

0.2

0.3

0.4

0.5

0.6

0.7

0 100

dV
/d

lo
g(

w)
 P

or
e 

Vo
lu

m
e 

(c
m

³/g
)

B)

a)

0

50

100

150

200

0 0.2 0.4 0.6 0.8 1

Q
ua

nt
ity

 A
ds

or
be

d 
(c

m
³/g

 S
TP

)

Relative Pressure (p/p°)

A)

a)

b)

c)

0

0.1

0.2

0.3

0.4

0.5

0.6

0.7

0 100 200 300 400 500

)g/³
mc( e

muloV eroP )w(gold/
Vd

Pore Width (Å)

B)

a)

b)

c)



100

 
87

87
HC

HC kP
dt

dPr =−=

 y
O

x
HC

HC PkP
dt

dPr 287
87 =−=

 )
.

exp(
TR
EAk a−

=

Vietnam Journal of Catalysis and Adsorption, 9 – issue 1 (2020) 88-94 

 

92 

 

MnO2 53 0.10 168 224 251 52 

NiO 44 0.31 225  303  330  70 

Co3O4 25 0.16  
190 

 
241 

 
256 58 

T10, T50, và T90: Nhiệt độ của xúc tác mà tại đó toluene 
chuyển hóa 10%, 50% và 90%; SBET: bề mặt riêng BET, 

Vp: thể tích xốp   

Hoạt tính xúc tác  

Trên các xúc tác MnO2, Co3O4 và NiO đã tổng hợp, 
toluene đã chuyển hóa thành CO2 và nước khi tăng 
nhiệt độ lên đến 300 °C hoặc 400 °C. Hoạt tính của 
các xúc tác này được đánh giá thông qua độ chuyển 
hóa toluene theo nhiệt độ như trình bày trên Hình 5A. 
Cân bằng cacbon được tính cho toluene và CO2 là 
100±5%. Chứng tỏ toluene đã chuyển hóa hoàn toàn 
thành CO2. Độ chuyển hóa toluene tăng dần khi nhiệt 
độ tăng và đạt 100% ở 260 °C đối với mẫu Mn-c, Co-c 
và ở 360 °C đối với mẫu Ni-c. Ở các nhiệt độ thấp hơn, 
để đánh giá hiệu quả của xúc tác, các giá trị T10, T50 và 
T90 tương ứng với độ chuyển hóa toluene ở 10, 50 và 
90% được nội suy dựa vào các đường cong trên Hình 
5. Kết quả được cho trong Bảng 1. Các giá trị T10, T50 và 
T90 của xúc tác MnO2 đều thấp hơn rất nhiều so với hai 
mẫu còn lại. T90 của MnO2 thấp hơn 5 °C so với Co3O4 
và 79 °C so với NiO. Như vậy, hiệu quả xúc tác oxi hóa 
toluene thành CO2 và nước theo xu hướng tăng dần 
theo thứ tự NiO<Co3O4< MnO2. 

Để hiểu sâu hơn vì sao phản ứng trên xúc tác MnO2 dễ 
xảy ra nhất so với 2 loại còn lại, năng lượng hoạt hóa 
của phản ứng trên các xúc tác NiO, Co3O4 và MnO2 
được xác định thông qua phương trình Arrhenius khi 
độ chuyển hóa toluene nhỏ hơn 20%. Tức là chỉ xét 
đến bản chất của quá trình phản ứng và bỏ qua ảnh 
hưởng của các quá trình khuếch tán từ ngoài vào đến 
tâm hoạt tính. Hình 5B biểu diễn sự phụ thuộc của lnk 
vào nhiệt độ theo phương trình Arrhenius:  

                                  (CT3) 

Trong đó, Ea, R, T và A lần lượt là năng lượng hoạt hóa 
(J/mol), hằng số khí lý tưởng (8.314 J/mol/K), nhiệt độ 
của phản ứng (K) và hằng số trước hàm mũ. k là hằng 
số vận tốc của phản ứng:  

C7H8   +  9O2  → 7CO2 + 4H2O                 (10)  

và được xác định thông qua định luật vận tốc:  

                    (CT4) 

 

 
Hình 4: A) Độ chuyển hóa toluene theo nhiệt độ và B) 
giản đồ Arrhenius đối với phản ứng oxi hóa toluene 

trên các xúc tác a) Mn-c, b) Ni-c và c) Co-c 

Trong đó, PC7H8 và PO2 lần lượt là áp suất riêng phần 
của toluene và oxi trong phản ứng. x và y lần lượt là 
bậc phản ứng đối với toluene và oxi. Trong phản ứng 
này, lượng oxi (~20%) đưa vào phản ứng lớn hơn 
nhiều so với toluene (500 ppm). Tỉ lệ mol của 
oxi/toluene gần bằng 400 lớn hơn nhiều so với tỉ lệ 
cần thiết của phản ứng theo phương trình (10). Khi đó, 
nồng độ của oxi gần như không thay đổi sau phản 
ứng dù ở bất cứ nhiệt độ nào của phản ứng, và bậc 
của phản ứng đối với oxi gần như bằng 0. Ngoài ra, 
theo các nghiên cứu về phản ứng oxi hóa hoàn toàn, 
để loại bỏ các hợp chất hữu cơ bay hơi, bậc của 
toluene được giả sử gần bằng 1 [19, 20]. Như vậy, 
chúng ta có thể giả sử rằng phản ứng này là bậc 1 đối 
với toluene. Và phương trình (CT4) được viết thành:  

                         (CT5) 

Hơn nữa, thiết bị phản ứng tầng xúc tác cố định trong 
nghiên cứu này rất nhỏ, thuộc loại thiết bị phản ứng 
dòng chảy (Plug flow reactor) và có thể giả sử bỏ qua 
quá trình chuyển khối và truyền nhiệt giữa các vị trí 
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bên trong tầng xúc tác [21]. Như vậy, k (đơn vị s-1) phụ 
thuộc vào độ chuyển hóa ηC7H8 theo công thức CT6 
như sau: 

     (CT6) 

Các số liệu hằng số vận tốc k phụ thuộc tuyến tính vào 
nhiệt độ theo giản đồ Arrhenius trình bày trên Hình 5B. 
Năng lượng hoạt hóa Ea của phản ứng oxi hóa toluene 
đối với các xúc tác MnO2, Co3O4 và NiO dao động 
trong khoảng từ 52-62 kJ/mol (Bảng 1). Các giá trị này 
cũng nằm trong khoảng tính toán được của các 
nghiên cứu về oxi hóa các hợp chất hữu cơ bay hơi 
trên xúc tác oxit kim loại [19, 22]. Ea giảm dần theo thứ 
tự NiO (67 kJ/mol) >Co3O4 (58 kJ/mol)> ε-MnO2 (50 
kJ/mol). Thứ tự này hoàn toàn phù hợp với thứ tự của 
hoạt tính xúc tác. Như vậy, xúc tác MnO2 có hoạt tính 
tốt nhất và có năng lượng hoạt hóa nhỏ nhất so với 
các xúc tác còn lại. 
 
Kết luận 
 

Nhóm nghiên cứu đã tổng hợp thành công các vật liệu 
xốp của các oxit kim loại chuyển tiếp như dioxit 
mangan loại ahktenskite (ε-MnO2), oxit cobalt (Co3O4) 
và oxit niken (NiO) bằng phương pháp thủy nhiệt và 
nung ở 350 °C để làm xúc tác cho phản ứng oxi hóa 
hoàn toàn toluene. Xúc tác ε-MnO2 có dạng khối hình 
hộp, NiO có dạng khối cầu và Co3O4 có dạng lớp và 
có bề mặt riêng lần lượt là 53, 44 và 25 m2/g và thể 
tích xốp từ 0.10-0.31 cm3/g. Trong đó, xúc tác ε-MnO2 
có hiệu quả cao nhất. Xúc tác này làm giảm đáng kể 
năng lượng hoạt hóa so với các xúc tác còn lại. 
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