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Comments from Reviewer 1
1. Comments on the content, research methodology (originality, novelty, reliability, scientific and practical value, etc.)
(Nhận xét về nội dung, phương pháp (tính nguyên bản, ý tưởng mới, độ tin cậy, giá trị khoa học và thực tiễn,…))
Đây là một bài báo sử dụng phương pháp hóa học lượng tử để nghiên cứu đối với hợp chất Methylene blue (MB) về cơ chế và động học liên quan đến quá trình phân hủy MB bởi gốc tự do HO• trong pha khí. Đây là hợp chất sử dụng làm thuốc nhuộm dị vòng thơm phổ biến, được sử dụng rộng rãi trong công nghiệp, đặc biệt là trong nhuộm giấy, bông, len, lụa và các loại sợi dệt khác. Nghiên cứu này tập trung vào cơ chế phân hủy của MB trong pha khí dựa vào cơ chế cộng gốc tự do tương tác vào nối đôi. Nhóm tác giả sử dụng gốc HO• tấn công tại vị trí C4 ở nhiệt độ 298,15 K. Nghiên cứu sử dụng phương pháp tính toán lượng tử DFT M06-2X/6-311++G(d,p) tin cậy. Nghiên cứu này có ý nghĩa về lý thuyết đóng góp vào việc giải thích cơ chế phân hủy của các chất nhuộm hiện nay nói chung và MB nói riêng theo cơ chế gốc tự do.
Trả lời: Cảm ơn những nhận xét tích cực của phản biện.

2. Comments on the manuscript organization (structure, writing style, quality of language, references, etc.)
(Nhận xét về hình thức (bố cục, hành văn, cách trình bày, tài liệu tham khảo,…))
Bài báo đã chuẩn bị cẩn thận và bố cục các nội dung theo đúng trật tự của một bài báo khoa học và các yêu cầu cần thiết của một bài báo khoa học. Tác giả trình bày có trật tự có thể giúp người đọc hiểu được bản chất cơ chế của các tương tác giữa gốc HO• tại vị trí C4 có nối đôi qua các hình cấu trúc là trạng thái chuyển tiếp xảy ra trong thực tế. Các cấu trúc trạng thái chuyển tiếp cần xem lại và vẽ lại cho rõ cấu trúc có vị trí tương tác có nối đôi trên cấu trúc MB mà HO• tương tác. 
Trả lời: Cảm ơn những nhận xét tích cực của phản biện.

Tài liệu tham khảo cần bổ sung các tài liệu liên quan chính cập nhật gần đây. 
Trả lời: Tác giả đã cập nhật bổ sung các tài liệu
Tài liệu 5 cần viết ngắn gọn lại, nhiều tác giả cần xem lại cách viết. Tiếng Anh diễn đạt cơ bản dễ hiểu.

Trả lời: Theo quy định về trích dẫn tài liệu tham khảo của tạp chí QNUJS là ghi đầy đủ tất cả tên các tác giả nên chúng tôi xin giữ nguyên cách trích dẫn theo quy định.

3. Comments and suggestions (mistakes/errors which should be corrected, suggestions on the contents for further studies or for the improvements, etc.)
(Các điểm cần bổ sung, chỉnh sửa (các sai sót cần chỉnh sửa, các nội dung cần bổ sung hoặc nghiên cứu thêm,…))
Các vấn đề liên quan đến hành văn và câu chữ, ngữ pháp cũng đề nghị các tác giả xem lại các comments đã được đề nghị trong manuscript. 
Trả lời: Nhóm tác giả xin trân trọng cảm ơn các nhận xét và góp ý của phản biện. Hiện tại, chúng tôi chưa nhận được bản thảo có chứa các nhận xét trực tiếp của phản biện, do đó chưa thể thực hiện chỉnh sửa cụ thể theo từng yêu cầu. Tuy nhiên, nhóm tác giả đã rà soát và chỉnh sửa toàn bộ bản thảo nhằm hoàn thiện cấu trúc và ngữ pháp tiếng Anh của bài viết.

Các tác giả xem lại và chỉnh sửa các hình và vẽ sơ đồ thế năng quá trình biến đổi để rõ hơn các giai đoạn chuyển tiếp cho phù hợp. Các Hình cấu trúc của phân tử ở Hình 2 không cần vẽ ở dạng 3D, chỉ cần vẽ 2D trên giản đồ thế năng để thấy rõ hơn cấu trúc trạng thái chuyển tiếp phù hợp nội dung bài viết.
Trả lời: Cảm ơn nhận xét của phản biện, Hình 2 đã được chỉnh sửa kích lớn hơn và rõ ràng hơn.

Nghiên cứu này cần sử dụng phương pháp tính toán lượng tử để bổ sung thêm tính chất cấu trúc và khả năng có tính khả thi lựa chọn vùng để tương tác HO• xảy ra một cách chắc chắn. Tác giả cũng cần giải thích về việc lựa chọn tên đề tài này ngay từ ban đầu khi chưa có sự đánh giá qua kết quả tính toán. Tác giả cần có đánh giá lựa chọn ưu điểm của phương pháp lượng tử DFT M06-2X/6-311++G(d,p) so sánh với các phương pháp khác và bộ hàm khác. 
Trả lời: Cảm ơn lời nhận xét của phản biện, như đề cập trong mục 2. Phương pháp tính toán, chúng tôi đã nêu lý do lựa chọn phương pháp M06-2X/6-311++G(d,p) bởi vì phương pháp này được công nhận rộng rãi với độ chính xác trong việc xác định các tính chất nhiệt động lực học và động học trong các nghiên cứu hóa học tính toán hiện đại.1-3 Ngoài ra, trong công trình nghiên cứu trước đây của chúng tôi nghiên cứu về quá trình phân hủy MB trong dung môi,4 các hằng số tốc độ tính toán phù hợp tốt với các giá trị thực nghiệm (ktính toán/kthực nghiệm = 2,62, pH > 2, 298 K). Điều này chứng minh tính chính xác của phương pháp tính toán.

Vấn đề quan trọng của bài viết này cần kèm theo các giải thích và thảo luận phải kèm theo các kết quả nghiên cứu thực nghiệm của một chất nào đó tương tự đã được công bố. 
Trả lời: Phương pháp tính toán đã được đánh giá thông qua kết quả thực nghiệm và khẳng định độ chính xác (phần này đã được bổ sung vào bản thao). Ngoài ra, trong công trình nghiên cứu trước đây của chúng tôi nghiên cứu về quá trình phân hủy MB trong dung môi 4, các hằng số tốc độ tính toán phù hợp tốt với các giá trị thực nghiệm (ktính toán/kthực nghiệm = 2,62, pH > 2, 298 K). Điều này chứng minh tính chính xác của phương pháp tính toán. Tất nhiên, hiện chưa có kết quả nghiên cứu về thực nghiệm của MB trong pha khí nên chưa thể thực hiện so sánh đối chứng kết quả thực nghiệm.

Các tác giả bổ sung thêm một số tài liệu trong phần kết quả và bàn luận cũng như trong bảng dữ liệu. Bài báo này gồm 21 tài liệu tham khả chủ yếu trong phần tổng quan và phương pháp. Trong phần thảo luận và kết quả không có tài liệu nào sử dụng để đánh giá và so sánh với kết quả ở nghiên cứu này, vì vậy tác giả cần bổ sung thêm tài liêu liên quan đến tính toán lý thuyết và thức nghiệm liên quan trong phần thảo luận.
Trả lời: Cảm ơn lời nhận xét của phản biện, chúng tôi đã bổ sung nội dung thảo luận và so sánh kết quả trong dung môi nước.

Trong phần tóm tắt cần viết lại rõ ràng hơn về kết quả tính toán và các hằng số tốc độ từ k1 đến k17 trong hình 3. 
Trả lời: Phần tóm tắt đã bổ sung hằng số tốc độ tổng của quá trình phân hủy theo nhiệt độ ở Hình 3.
“Within the temperature range of 253–323 K, variations in the rate constants of individual reactive sites were observed; however, the RAF at the C4 position consistently dominated the MB + HO degradation process. Consequently, the overall degradation rate exhibited a minor decrease (koverall = 6.63×10101.81×1010 M1 s1).”

Bổ sung và chỉnh sửa theo các yêu cầu này, kết quả nghiên cứu này có ý nghĩa hơn.
Trả lời: Cảm ơn những đóng góp ý kiến của phản biện

Comments from Reviewer 2
1. Comments on the content, research methodology (originality, reliability, scientific and practical value, etc.)
The mechanism and kinetics of the methylene blue and OH radical reaction were investigated in 2024, especially in an aqueous environment model. This is suitable for MB in reality. Here, why do authors choose the gas phase to investigate this reaction? So, an explanation and updated references should be added in the 'Introduction' to show the significance of this study
Author reply: The gas phase model was selected to explore the intrinsic reactivity and site-selectivity of MB toward •OH radicals. Since MB may exist in aerosol drying layers, dye dust, spray processes,5,6 where solvent effects are diminished. Hence, exploring the gas phase mechanism provides complementary insights into the degradation of MB under atmospheric conditions. The explanation has been updated in the manuscript.
“Given that MB can persist in aerosol drying layers, dye particulates, and spray processes,5,6 where solvent influences are substantially reduced, elucidating its gas-phase degradation mechanism offers valuable complementary insights into its atmospheric transformation behavior.”

The reactions of MB with other radical/species need to be added in the 'Introduction' for a comprehensive overview...
Author reply: Thank you for your suggestion. The Introduction has been expanded to summarize the reported reactivity of MB with other oxidants.
[bookmark: _Hlk211451666]“Methylene blue (MB) degradation can be significantly promoted by various oxidation technologies, such as electrochemical 7, photocatalytic8-10 and ozone 11  process. Among advanced oxidation processes (AOPs), the introduction of reactive oxygen species (ROS), including HO•, SO4•, Cl•, ClO•, HOO•, and O2•⁻, represents a simple yet highly effective approach . Notably, the hydroxyl radical (HO•) is regarded as the primary oxidizing species responsible for MB degradation due to its high redox potential and non-selective reactivity.12,13”

Why do the authors choose the range of temperature 253-323K? Are the structures of the MB and an OH radical available in the gas phase at these temperatures?
Author reply: The temperature range of 253-323K was selected to cover environmentally relevant conditions from cold to warm climates.14 The reference has been updated in the manuscript.

In addition, the mechanism and kinetics of the reaction in this work should be compared to the reaction of MB in the aqueous environment in detail.
Author reply: A paragraph “comparison with the aqueous phase mechanism” has been added to our revised manuscript. 
“Compared with the reaction of MB with HO• radicals in the aqueous phase,15 the results indicate that the first-step reaction proceeds rapidly in both the gas phase and water, with overall rate constants of 3.241010 and 1.02010 M1 s1, respectively. However, the second-step reaction in the gas phase (kₒᵥₑᵣₐₗₗ = 1.451012 M1 s1) is faster than that in water, with (kₒᵥₑᵣₐₗₗ = 9.39109 M1 s1). Furthermore, distinct mechanistic pathways and product distributions were observed in the two environments, highlighting the significant role of the surrounding medium in modulating the reaction energetics and kinetics of HO•-induced MB degradation.”

2. Comments on the manuscript organization (structure, writing style, quality of language, references, etc.)
The manuscript organization is good. However, the updated references in 2022-2025 need to be added.
Author reply: Thank you for your recommendation. The recent references have been updated.
3. Comments and suggestions (mistakes/errors which should be corrected, suggestions on the contents for further studies or for the improvements, etc.)
[bookmark: _Hlk211437431]The denotes of Gibbs free energy in (1) and text (page 2), also in pages 3 and 4 should be the same. The word 'equations (2-3) should be changed to processes (2-3). 
Author reply: The typos have been corrected.

The various conformers of MB in the 3.1 section should be added to the Supporting Information for full evaluation. 
Author reply: To reduce the computational time, the conformers were pre-screened using the Spartan software, and the most stable conformer was selected for further calculations. Therefore, the optimization was only performed on the most stable structure, which was compared with the crystal structure of MB.16 The optimized structure has been updated in the Supporting Information (SI) file (Figure 1) with the Cartesian coordinates and energies of TSs. The explaination has been updated in the manuscript.
“MB can exist in multiple conformers; therefore, all possible conformations were systematically screened,17 and the conformer exhibiting the lowest electronic energy was selected for subsequent analysis”

The first sentence in 3.2.2 is similar to the first one in 3.2.1, so it should be removed. The parameters in Table 3 need a full note. 
Author reply: Thank you for your recommendation. Done

The unit of rate constants is shown two-times in line of Table 3. The values in Figure 2 need to have units. 
Author reply: The errors have been corrected and the manuscript has been revised carefully.
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