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ABSTRACT

This study aimed to synthesize and characterize FesO.@SiO2 nanoparticles with a
core-shell structure functionalized with chitosan. FesO4 nano particles were firstly
synthesized by the co-precipitation method and then covered with SiO2 by using a
silane compound derived from tetraethyl orthosilicate (TEOs) used as a reagent for
phase transition with an advantage of high bioadaptability with silica dioxide shell.
The nanoparticles covered with silica dioxide were funtionalized with chitosan, a
polymer with bioadaptable characteristics highly applied for biomedical. The result
of X-ray analysis of nanoparticles FesO4 showed a high crystalline structure and the
result of particle morphology using a vibrating sample magnetometer and
transmission electron microscope (TEM) analysis presented that the particles were
in the shape of octahedral nanoparticles and the particle size including SiO2 shell
was about 20 nm. Fourier transform infrared spectroscopy of FesOs@SiO2/CTS
showed that the apperance of peaks of C-O, N-H, C-H bonding illustrated the
presence of chitosan on the surface of FesO.@SiO: after the functionalizing step.
The result of a vibrating sample magnetometer determined super-paramegnetic
properties of the as-synthesized material and the saturation magnetization value
(Ms) of FesOa, Fes04@SiOz, and Fes04@SiO2/CTS was 92.64 emu/g, 56.97 emu/g,
52.43 emu/g, respectively.

TOM TAT

Nghién ciru nay tong hop va déanh gid tinh chdt héa Iy, ti tinh ciia vt lidu nano
Fes0u@SiOx c6 cdu triic (core—shell) dirge chitc ning héa véi chitosan. Hat nano
FesOs truede tién duwoc tao thanh bang phirong phdp dong két va bao phii béi I6p
Si0; hdng cdch sir dung cdc phdn i silane tir tetraethyl othorsilicate (TEOs) lam
tée nhdn chuyén pha cé wu diém twong thich sinh hoc cao ciia I6p vé silica tao thanh.
Hat nano Fe304 sau khi boc silica duoc chire nang héa voi chitosan la mét polymer
¢ tinh twong thich sinh hoc cao duwoc ung dung rong rdi trong cac linh vuc y sinh.
Két qua phan tich nhiéu xa tia X, TEM va tir ké mdu rung cho thdy hat nano FesOa
¢6 dé ket tinh cao va hat nano sdt tir thu duwoc cé hinh khéi bat giac voi kich thuoc
vaio khodng 20 nm ké cd [6p phii SiO». Phdn tich hong ngogi bién doi Fourier (FT-
IR) cho vt liéu FesQu@SiOx/CTS thdy diroc cic miii C-O, N-H, C-H xudt hién trén
ph(f minh chung cho sy 16n tai ciia chitosan trén bé mdt hat nano FesOs@SiOz dd
chie nang héa. Két qua tiv ké mau rung khdng dinh tinh siéu thudn ti ciia vt liéu
va dg tir héa ciia Fes0a, Fes0a@Si0z va FesOs@SiOx/CTS lin liot ld 92,64 emu/g,
56,97 emu/g, 52,43 emu/g.
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1. GIOI THIEU

Cung véi su phat trién cua vat liéu nano, cac hat
nano tir tinh ndi bat véi tinh chét siéu thuan tir, cac
thudc tinh hoa 1y dac biét, tinh twong thich sinh hoc
va tinh én dinh va nhiéu thudc tinh lién quan khac
(Khiabani et al., 2017). Hat nano oxit sat tir 14 mot
dai dién tiéu biéu cho nano tir tinh duoc tng dung
rong rai trong cac linh vuc y sinh, khoa hoc ky thuat
va moi trudng. Trén thuc té, cac hat nano FesO, voi
loi thé khong doc hai cho té bao, 6 bao hoa tir cao,
¢6 kha nang phan huay sinh hoc da duoc tng dung dé
tach chiét té bao (Chen et al., 2006), phan phdi thubc
huéng dich (Shen et al., 2018), chup cong huong tur
MRI (Shibu et al., 2013) Véi sy phat trién cia khoa
hoc k§ thuat, ngay cang c6 nhidu phuong phap didu
ché hat nano FesO4 nhu phuong phap dong két tua
(Kosa et al., 2009; Mandel et al., 2014; Nyiro-
Zheng et al, 2010), phuong phap sol — gel
(Challagulla et al., 2016), ky thuat vi nhii twong
(Tartaj et al., 2002), phuong phap ngung tu dién
phan (Guo et al., 2019) va mét sé phuong phap
khac. Phuong phap dong két tiia c6 uu diém dé thuc
hién, it doc hai, kich thudc hat sau téng hop c6 do
dong nhat cao (Wu et al., 2007). Dac biét, phuong
phap ddng két taa két hop sir dung khi tro bao vé hat
FesO4 khong bi oxy hoa trong sudt qua trinh tong
hop va vt liéu tong hop c6 d6 tinh khiét cao, tir tinh
manbh.

Bén canh d6 bén, do phan tan, kich thudc hat thi
bé mat hat nano Fez0, ciing 1a mot yéu tb quan trong
dé hat Fe;04 dwoc (ing dung manh mé trong linh virc
y sinh. Dé cai thién bé mit hat nano, tranh két ty va
tang tinh on dinh thi chirc ning hoa bé mat hat nano
tao thanh ciu tric 161 — vo 1a mot bién phap 1y tuong.
Céu triic 161 — vo Vi 16i tir FesOy thi SiO; chinh 1a
vt liéu sang gia dé tao 16p vo hinh thanh vat lidu
Fes04@SiO;. Silica voi dac tinh khong doc hai ¢
kha ning tao lién két ngang rong réi, hinh thanh mot
I6p V6 bao vé tro bén ngoai va ching rat trong thich
sinh bai bé mat I6p phu silica thuong dugc két thiic
bing Mot nhom silanol co thé phan (ng véi cac tac
nhan ghép ndi khac nhau dé gin cong hoa tri cac
phdi tir cu thé vao bé mit cua cac hat nano tir tinh
nay (Du et al., 2006; Lu et al., 2002).

Trong cong nghip san xuat dwoc pham, viéc
mang thudc dén dich té bao nhiém bénh, han ché lidu
ding va anh husng cua thude 1én cac té bao khoe
manh 1a mét trong cac linh vuc dugc nghién cuu
rong rai trong nhitng nim gan day. Cau trac 16i - vo
chinh 1a mét trong nhitng vt liéu mang thudc tiém
ning ma ndi bat 1a 13i tir tinh Fez04 duoc boc boi
cac 16p vo polymer phéan hiy sinh hoc (Lé Thi Thu
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Huong, 2018). Chitosan mét polymer khong doc, co
tinh twong thich sinh hoc, tinh phan huay sinh hoc,
trong phén tir c6 nhém -OH bac 1, -OH bac 2, nhom
NH 1a cac tdm hoat dong c6 kha nang phan tng véi
nhém aldehyde cua linker dé tao lién két ngang véi
hydroxyl cua SiO, (Kousalya et al., 2010). Nhan
thiy duoc tiém nang wng dung cua chitosan, nghién
ctru nay nham téng hop vat liéu nano Fe;0,@SiO;
chte niang hoa bé mat véi chitosan 1am vat lidu co
kha nang ing dung trong dan truyén thudc.

2. PHUONG PHAP NGHIEN CUU
2.1. Nguyén liéu

Ferric chloride hexahydrate (FeCls.6H,0), ferric
chloride tetrahydrate (FeCl..4H,0), ammonium
hydroxide (NH4OH), glutaraldehyde, ethanol dugc
mua tir cong ty héa chit Xilong. Tetraethyl
orthosilicate (TEOs), poly vinyl pyrrolidone (PVP),
chitosan (CTS) ¢6 ngudn gdc tir hoa chat Sigma-
Aldrich. Trong nghién ctru nay, nudc cat tai phong
thi nghiém Cong nghé hoa hoc dugc sir dung dé lam
dung méi hoa tan va rira san pham.

2.2. Phwong phap phan tich

Trong nghién clru nay, cac phuong phap phan
tich nhiéu xa tia X (XRD, Bruker D8 Advance, Burc)
v6i nguodn phat xa Cu-K, quét & goc 26 tir 20° — 70°
(40 kV, 30 mA), hién vi dién tir truyén qua (TEM)
(thiét bi JEOL- 1010), phd hdng ngoai bién dol
Fourier (FT-IR) (thiét bi Nicolet 6700), tir ké mau
rung (VSM) (thiét bi MicroSence EZ9), dugc sir
dung dé xac dinh tinh cht héa 1y, cdu truc tinh thé
cling nhu hinh thai hoc cua cac hat nano Fes;Oa,
F6304@Si02 va F6304@Si02/CTS.

2.3. Tong hop FesOs

Hat nano FesO, dugc tong hop bing phuong
phap dong két tua véi tién chat ban dau la
FeCl».4H,0 va FeCls.6H,0. Qua trinh téng hop
thuc hién dua trén phuong trinh phan (ng sau:

Fe" + Fe3* + 80H - Fe304 + H20 1)

Dung dich di khir oxy chira Fe?* va Fe®* theo ti
1& mol 1:2 dugc khudy tir trong méi truong khi tro
trong 30 phut. Duy tri mdi trudng khi tro, hon hop
dugc gia nhiét 6n dinh ¢ 80°C, thém ting giot dung
dich NH4OH vao binh phan tng. Hon hop phan tng
chuyén tir mau vang nau sang den. Duy tri diéu kién
phan tng trong 60 phut, san phim duoc thu bing
phuong phap ling tir, sau d6 dugc phén tan trong
ethanol va nu6c bang song siéu am trong 15 phut.
Qué trinh loc rira duoc tién hanh vai lan truéc khi
san pham duoc sdy chan khong & 60°C trong 2 gio
Vv6i ap suét 0,05 MPa.
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Hinh 1. Quy trinh t6ng hep hat nano FesOs

Trong qua trinh tong hop nano FesO4, ndng do
OH™ ¢6 anh huéng rat I6n dén do két tinh cua hat
FesO,. Xu et al. (2020) chang minh rang nong do
OH™ trong hé dung moi ethylene glycol/ diethylene
glycol anh huong rat lon dén qua trinh két tinh va
hinh dang hat nano sét tir. Do d6, ndng d6 OH" dugc
thay doi thong qua lugng dung dich NH,OH dugc
thém vao dung dich phan tng, thong tin chi tiét dugc
trinh bay trong Bang 1.

Bang 1. Khao sat thé tich dung dich NH.OH

Mau Fe?*:Fe**(qg) NH4OH (mL)
Fes04-1 9
Fes04-2 1,117:0,4475 13
Fes04-3 17

Kich thudc hat nano sit tir thuong duoc khéng
ché bang cach st dung chat hoat dong bé mat. Faiyas
et al. (2010) chi ra rang khi thém mercaptoethanol
s€ lam giam kich thudc hat nano FezO4 tir 15,03 —
8,02 nm khi hat nano Fe;O,, dugc tong hop bang
phuong phap dong két taa vai su hién dién cua dung
dich NH4OH. Vi vay thé tich chat hoat dong bé mat
(PVP1%) duoc khao sat dé tim ra diéu kién tbi uu
trong nghién ciru nay.

Bing 2. Khao sat thé tich dung dich PVP 1%

Mau NH4OH (mL) PVP (mL)
Fes0q4 -4 10
FesO, -5 20
FesO, -6 13 30
FesO, -7 50
Fe304 -8 70
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2.4. Téng hgp Fes0s@SiO: core-shell

Theo phuong phéap Stocber, cac hat FesO4 dugc
chirc nang hoa bai SiO; dugc thyuc hién trong moi
truong ethanol/nuéc (EtOH/H,0) ¢ nhiét 46 phong
bang cach sir dung cac hat Fes04 nhu cac hat mam.
Trudc tién, 0,15 g Fes04 duoc phan tan vao 40 mL
dung dich EtOH/H,O (ti 18 3:1) bang séng siéu am
trong 30 phat. Dung dich NH4OH duoc thém tirng
giot vao hdn hop cic hat tir, phan tan déu bang
khudy co vai toe do 3000 vong/phut trong 10 phut.
Sau d6, 0,3 mL TEOs dugc nho giot vao hon hop
dung dich tong hop va hdn hop dugc khudy lién tuc
trong 8 gid voi ciing toc d6 nhu trén. SiO, duoc tao
thanh trén bé mat Fe;O4 thong qua qua trinh thiy
phan va ngung tu tién chat TEOs. Cac hat
Fes04@SiO; s& dugce phan tach ra khoi dung dich
bang phuong phap ling tir va duoc rira nhiéu lan véi
EtOH va H,0 sau d6 duoc siy khd & 50°C dé thu
duoc cac hat nano tir 161 — vo.

2.5. Tong hop FesOs@Si0/CTS

Hat nano Fe;0,@Si0O; duoc bién tinh bé mat véi
chitosan (CTS) biang phwong phép sau: dung dich |
duoc tao ra bang viéc hoa tan chitosan trong 50 mL
dung dich acid acetic 2%. Phan tan 0,1 g
Fe304@Si0; vao dung dich I duéi su hd tro cua
song siéu am trong 1 gio s€ thu duogc dung dich II.
Thém ting giot glutaraldehyde vao dung dich 11 két
hop khudy co & toc do 3.000 vong/phut véi cac mirc
thoi gian 5 gio va 8 gio dé khao sat sy tao lién két
ngang cua glutaraldehyde lam cau ndi giira chitosan
va Fe30,@Si0,. Bé khao sat qua trinh chirc ning
hoa bé mit Fes04@ SiO- cua chitosan, ti 1& khdi
lwong Fe304@ SiO,:CTS dugc thay ddi tir 1:1 dén
1:4. Bong thoi, luong thé tich glutaaldehyde thém
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vao cling dugc khép sat trong khoang 0,5 — 1,5 n’]L
¢ timg muc ti 1¢ khoi lugng Fes04@Si02:CTS. Dieu
kién khao sat dugce trinh bay chi tiét trong Bang 3.

Bing 3. Khio sat méi lién hé ti 1& khéi lwong

FesO4@SiO2:CTS  va  thé  tich
glutaraldehyde
Maiu Ti1¢ Fes0:@SiO> Thé tich
:CTS glutaraldehyde (mL)
1 0,5
2 1:1 1,0
3 1,5
4 0,5
5 1:2 1,0
6 1,5
7 0,5
8 1:4 1,0
9 1,5

3. KET QUA VA THAO LUAN

3.1. Nhiéu xa tia X (XRD)

Két qua phan tich nhiéu xa tia X cua cac mau
Fes04 -1, Fe304-2 va Fe304-3 tuong ting véi thé tich
NH4OH 9, 13, va 17 mL dugc trinh bay trong Hinh
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2. Két qua cho thiy tai cac dinh nhidu xa cac goc 2
theta lan luot 1a 30,09 °, 35,42 °, 43,05°, 53,39 °,
56,94°, 62,51° dac trung cho cac pha vat liéu FesO4
turong g V4i cac mat phiang (220), (311), (400),
(422), (511), (440) dugc tim thdy ¢ ca ba mau
(Sharma et al., 2014). Két qua nay ciing phu hop Vi
thé chuan duoc trinh bay trong bao c4o cua Swanson
et al. (1970). Do céac thi nghiém dugc thuc hién
trong mdi trueong khi tro nén sy hinh thanh Fe,O3 1a
khong dang ké vi thé cac miii dic trung cho Fe,O3
khong duge tim thay ¢ hinh 2. Pay 1a mot vu diém
noi troi cua phuong phap dong két tua, nham thu
duoc vat liéu don pha FezO4. Theo Hinh 2, cuong
do két tinh ciia mau FesOs-1 va Fe304-3 c6 phan
thip hon so voi miu Fe304-2, nguyén nhan chinh
duoc cho 1a ti 16 mol cua Fe**:Fe3*:OH. O mau
Fes30,-2 ti 1& mol cua Fe?*:Fe3*:0H™ = 1:2:8 diéu nay
hoan toan phu hgp véi phuong trinh phan tng (1) va
d06 két tinh nay hoan toan phu hop vai cac cong trinh
nghién ctru trude d6 (L€ Thi Thu Huong, 2018).

Fe, O, 2

Indensity (a.u.)

(311)

(220)

Fe O, -3 f||| o A

Fe o, -1 II|| |

(400}

5511 }': )
(422

T T T
20 25 S0 35

T
E 2l

:
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50 55 L=2u &5 o

2 T heta (degree)
Hinh 2. Giin d6 nhiém xa tia X ciia cic miu FesOs-1, FesOs-2, FesOs-3 khong boc phi PVP

Dé c6 thé khing dinh sy hinh thanh cta don pha
Fes30,4 trong mau Fes0;-2, phuong trinh nhidu xa
Bragg (Doan et al., 2009) di dwoc sir dung dé tinh
toan cac gia tri hang s mang va chiing dugc thé hién
o Bang 4.

2d.sind = kA (2)

Trong d6, A 1a budc song tia X (A = 1,54056 A),
d 14 khoang cach cac mat mang tinh thé, 6 1a goc
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nhiéu xa (rad), k 1a bac nhiéu xa. Vi chu tric 1ap
phuong dny théa man biéu thic:
1 h2+k2+12
(i) ©)

Trong d6, a la hang s6 mang tinh thé (A), h, k va
114 chi s6 miller cac dinh nhiéu xa.

a?

Bing 4. Két qua tinh toan mang tinh thé
hkl D (A) Mang tinh thé (A)
311 2534 8,405
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Két qua tinh toan kich thuéc mang tinh thé cua
mau Fez;04-2 hoan toan phu hop vai hiang sé mang
tinh thé cua FesO., gia tri nay 16n hon gia tri hang
s6 mang tinh thé cua y- Fe,0s (y- Fe,0s ¢6 hing sé
mang tinh thé 14 8,32 A, JCPDS 04 -0755) (Swanson
etal., 1970). Tir day c6 thé khang dinh qué trinh tong
hop thu duoc vt liéu don pha FezOy4 téi wu nhét &
méu FE304-2.
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Do thoi gian thuc hién phan Gng dai, khéng gian
phan ung hinh thanh hat khong gidi han va sy lién
hét vat Iy cta cac hat nano hinh thanh trude va sau
lam cho hat c6 kich thudc khong dong déu va co kha
nang két tu lai v6i nhau. Dé kich thudc hat tao thanh
tuong dbi déng déu thi chét hoat dong bé mat duoc
sir dung nhu mot tic nhan khong ché khong gian
phan tmg va chéng lai su hinh thanh lién két vat 1y
gitra cac hat nano vai nhau.

Fe O,-8

3 4

Fe O, 6

4

Indensity (a.u.)

(311)
[220)

Fe,O,-7 I||HI

Fe,0,-5 fl
Fe,O,-4 |'i|

(400}

(422)c 44, (440}

— T 1
20 25 30

IS S S IS
35 40

T T T
45 50

— 71 r Tt T
55 60 65 7T

2 Theta (degree)

Hinh 3. Gian dd XRD miu FesO: bec phii PVP

Hinh 3 thé hién két qua phan tich nhidu xa tia X
cua cac mau Fe;04-4, Fes04 -5, Fes04-6, Fes0.-7 va
Fes04-8 téng hop véi diéu kién téi vu cua khao sat
trén ung véi cac thé tich PVP 1an luot 13 10, 20, 30,
50 va 70 mL. Két qua nhidu xa tia X cia cac mau &
thé tich PVP khéac nhau 1 nhu nhau vé& do két tinh
va twong dong véi mau khong sir dung PVP trong
qué trinh tong hop dugc trinh bai & hinh 2. Nhu vay
chat hoat dong bé mat PVP khong anh huong dén su
tao thanh cua cac hat sit tir. Tuy nhién d6 rong chan
mili nhiéu xa khi c¢6 sir dung PVP trong qua trinh
tong hop c6 rong hon so voi mau chua st dung, diéu
nay cho thiy PVP c6 kha ning khong ché kich thudc
hat nano tao thanh. Phuong trinh Scherrer dugc su
dung d¢é tinh toan kich thudc hat:

kA
- B.cos(0) (4)

14

Bing 5. Két qua tinh toan kich thwéc hat

MAiu Kich thuéc (nm)
Fes04-4 13,0186
Fes04-5 13,0167
Fes04-6 12,3003
Fes04-7 11,7338
Fe;04-8 9,9426

Két qua tinh toan kich thudc hat nano FesOs
dugc tdng hop vai cac thé tich khac nhau cua PVP
dugc trinh bay trong Hinh 3. Cu thé, véi luong thé
tich 10 va 20 mL PVP1%, kich thudc hat thu dugc
1a 13,0186 va 13,0167 nm, & luong thé tich nay thi
kich thuéc hat hiu nhu khéng c6 sy khac biét. Tuy
nhién, khi ting thé tich PVP1% lén dén 30 mL thi
kich thudc hat da co6 su thay khac biét, giam tir
13,0167 xudng 12,3003 nm. Néu tiép tuc ting thé
tich PVP1% 1én 50 va 70 mL thi kich thudc hat da
giam lan Iuot xudng 11,7338 va 9,9426 nm. Nhin
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chung, kich thudc hat co giam khi tang luong PVP,
tuy nhién budc giam khong 16n. Tuy nhién, khi
lwong PVP 16n s& gdy ra hién tuong tao bot nhiéu
trong qua trinh téng hop, diéu nay c6 thé dan dén
that thoat mau néu khong xir 1y kip thoi.

Ngoai tac dung lam giam kich thudc hat, PVP
con ¢6 tac dung lam giam sirc cang bé mat cia dung
dich, tao cac khong gian phan uing. Bén canh do,
chat hoat dong bé mit PVP con han ché sy keo tu
clia cac hat nano sit tir thong qua viéc hap phu lén
bé mit hat nano FesO4 lam tré ngai V& mat khong
gian va tranh sy hinh thanh lién két vat li nén giup
phén tan céc hat riéng 1é trong dung dich (Zhang et
al., 2010). Piéu nay tao dwoc cac hat nano c¢6 kich
thudce kha ddng déu, tao thuan loi cho qua trinh téng
hop hat nano Fes0,@SiO; c6 céu trac 161 — vo.
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3.2. Hién vi dién tir truyén qua (TEM)

Qua két qua anh TEM cua vat liéu Fe;0,@SiO;
xéc dinh duoc 18i FesO4 ¢6 dang hinh khdi da giac,
trong d6i dong déu va kich thudc hat nim trong
khoang 20 nm. Két qua nay phu hop vai két qua tinh
toan thong qua két qua do nhidu xa tia X va cé su
tuong dong véi két qua nghién ciru cua Jeng et al.
(2016). Su bao phu SiO, 1én bé mit cac hat nano
FesO,thé hién qua anh chup TEM cho thy hinh thai
hat gan nhu 1a khéi bat giac kha dong déu, két qua
nay tuong dong voi nghién ctru cua Hariani et al.
(2013) va Wang et al. (2018). C4c hat Fes0,@SiO>
twong phan t6i do ban chit truong tinh thé cua hat
Fe304, dugc phan phdi trong SiO; véi do trong phan
sang. SiO; khong nhing gitp 15i tir 6n dinh, tranh
sy 4n mon ma con giit dd phan tan 6n dinh so véi
hat tran FesO, ma khong c6 su bao vé caa SiO..

—
20 nm

Hinh 4. Anh hién vi dién tir truyén qua (TEM) ciia Fes04@SiO: core shell

3.3. Phin tich 4nh huwéng cha ti ¢
Fe304@Si02:CTS va thé tich linker

Bé mit hat nano dugc chirc ning héa véi cac tién
chat TEOs, EtOH, NH,OH s& c6 kha ning phan ting
véi moét nhom -CHO cua glutaraldehyde
(CHO(CH>)3CHO) tao cau ndi dé gan chitosan 1én
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hat Fe;04@SiO; biang cach gin nhém NH; cia phan
tt chitosan 1én dau —-CHO con lai cua
glutaraldehyde (Reddy et al., 2013). Vi cac ti 1€
khéi lwong cua Fes0,@Si02:CTS lan luot 1a 1:1,
1:2, 1:4 va céac thé tich glutaraldehyde lan luot 12 0,5,
1, 1,5 mL thyc hién thi nghiém theo Bang 3 thu duoc
lwong san pham trinh bay & Bang 6.
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Bing 6. Két qua khoi lwgng cac miu thu dwoc
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Mau Khdilwong ~ MAu Khdilwgng MAiu Khdi lrong
thu dugc (g) thu dugc (g) thu duge (g)
1 0,09 4 0,11 7 0,07
2 0,12 5 0,10 8  Hinh thanh gel ddc khong thu dugc hat nano
3 0,08 6 0,09 9  Hinh thanh gel ddc khong thu dugc hat nano

Tir Bang 6 khdi luong hat nano Fe;04@SiO
chirc ning hoa bé mat véi chitosan thay doi khong
qua 16n gitta cac miu. O ti 1& 1:1 coa
Fes0,@Si02:CTS, khi thé tich glutaraldehyde ting
dan tir 0,5 dén 1,0 va 1,5 mL thi khdi luong hat vat
liéu thu dugc thay doi theo chiéu hudng tang tir 0,09
g1én 0,12 g, sau do giam xudng con 0,08 g. Nguyén
nhan c¢6 thé & mirc thap thi luong glutaraldehyde
khong du dé gan két chitosan véi hat Fes0,@SiO:
nén khdi luong hat thu dugc khong nhidu. Tuy
nhién, khi tdng 1én 1,5 mL glutaraldehyde thi thu
dugc miu it hon, nguyén nhan 1a do lugng
glutaraldehyde nhiéu qua dan dén viéc tao lién két
ngang gitra cac mach chitosan vgi nhau nén giam
lwong lién két cia chitosan vao hat Fe;04@SiO,.
Khi ti I¢ ciia Fes0s@SiO2:CTS la 1:2 thi thé tich cua
glutaraldehyde tang tir 0,5 dén 1,5 mL lai lam giam
khdi lugng vt liéu thu dugc tir 0,11 g xudng con
0,09 g. Vi ti 1€ cua Fes04@SiO,:CTS dugce tang 1én
1:4, lwong glutaraldehyde duoc cho vao van & 3 muc
0,5, 1,0 va 1,5 mL thi chi thu dugc hat vat liéu & mic
0,5 mL glutaraldehyde véi khdi lwong 14 0,07 g. Hai
muc cao hon cua glutaraldehyde khong thu duoc
mau. Nguyén nhan cta viéc thu mau it & ti & 1:2,
1:3 (0,5 mL glutaraldehyde) la glutaraldehyde tao
lién két ngang giita cac mach chitosan nén giam
lugng lién két cua chitosan vao hat Fe;0,@SiO..
Déi véi ti 1§ 1:3 & thé tich 1,0 va 1,5 mL
glutaraldehyde thi khong thé thu mau 1a do ca
chitosan va glutaraldehyde du, diéu nay sé& sinh ra
hién tuong gel dic khong thé tach co ban cac hat
nano ra khoi dung dich. Khi cac hat Fes0.@SiO; it
hon so vé6i lugng can dé tao lién két véi nhém —CHO
cua glutaraldehyde, ca hai ddu —CHO s& hinh thanh
lién két voi lugng chitosan du tao nén cac chudi
polymer gin két nhau xut hién gel dic giit chat cac
hat nano (Jiang et al., 2019).

Vé co ban, khdi luong san pham thu duge khong
¢6 su khac biét qua 16n nhung van c6 thé thdy & mau
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2 (ti 1¢ Fes0,@SiOx CTS la I:1, thé tich
glutaraldehyde 1a 1 mL) cho khoi lugng mau cao
nhat. Do d6, diéu kién & mau 2 sé dugc chon cho céc
thi nghiém va phan tich tiép theo.

3.4. Phé hong ngoai bién déi Fourier (FT-IR)

Hinh 5 thé hién phé hdng ngoai bién dbi Fourier
cua cac méu Fe304, F6304@Si02,
F6304@SiOZ/CTS — l, F6304@SiOZ/CTS — 2, Véi
diéu kién tong hop nhu sau mau Fes0,@Si0,/CTS
— 1 khudy lién tuc 5 h va mau Fe;04@Si0,/CTS — 2
khuéy lién tuc 8 h. Céc hat nano FesO, tran co dinh
568 cm™ thugc ving dao dong kéo déan cua lién két
Fe-O, day la dac trung cua vat liéu nano FesO..
Ngoai ra khong co su xuét hién cua dinh 632 cm?
dic trung cua vat liéu Fe,O3 (Mou et al., 2012), diéu
nay ching minh cho sy hinh thanh FesO4 don pha
va c6 sy 6n dinh cao trong qué trinh tong hop Céc
dai hap thu & 3398 va 1634 cm™ lién quan dén dao
dong gidn va bién dang —OH tuong tng. Nhirng dai
nay chi ra sy ton tai ciia cac nhom hydroxyl két ndi
V6i cac bé mit cua hat nano FesO, (Karimzadeh et
al., 2016).

Tir pho hong ngoai bién doi Fourier cua
Fes04@SiO; co thé thay rang dinh 457 cm* 1a dao
dong udn cong cua lién két Si-O-Si (Gandhl etal.,
2012). Cac dinh hap thu & 586 va 954 cm™ tuong
g véi dao dong ubn cua Fe—O va dao dong kéo dai
Si-OH. Bdng thoi sy xuét hién dinh méi & buse
song 1095 cm™ 1a dic trung cho dao dong co gidn
bat ddi xtrng cua lién két Si—-O-Si. Sy hién dién cua
cac lién két Si-O-Si va Si—OH la minh chtng cho
SiO; dwoc phu thanh cong 1én hat nano FezO,4 bang
lién két hoa hoc. Ngoai ra, dai hip phu rong c6 tim
3419 cm! 1a dao dong gidn dai cia ~OH c6 mit trén
hat core shell Fes04@SiO; c¢6 kha nang tuong tac
V6i cac linker tao lién két khac (Copelloa et al.,
2012).
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Hinh 5. Phé FT-IR ciia (1) FesOs va Fes04@SiOy, (2) Fes04@SiO2/CTS-1, (3) Fes0s@SiO2/CTS-2

Trong phd FT-IR cua Fes0,@Si02/CTS dai hap
phu 3500 — 3000 cm™ ¢6 su chdong chat 1én nhau boi
hai dao dong kéo dai ctia nhém —OH va —NH dan
dén khong quan sat duoc dai dao dong ciia nhom —
NH (Kousalya et al., 2010). Néu chi dua vao dai hip
thu nay khong thé khing dinh c6 su hién dién cua
chitosan. Céac dinh 1384 va 1461 cm™® & mau
Fes04@Si02/CTS-1 cung véi cac dinh 1384 va
1462 cm & mau Fes0,@Si0,/CTS-2 tuong mg 1a
dai dién cho cac dao dong ubn ddi xung cua —CH
trong -CHOH- va dao dong C—N ctia nhom amino
trong chitosan (Gandhi et al., 2012). Binh 1634 cm
1 & mau Fe;0,@SiO./CTS-1 va dinh 1632 cm? &
mau Fes04@Si0/CTS-2 14 dic trung clia dao dong
ubn N-H trén bé miat cac hat nano
Fes0,@Si02/CTS, ciing 1a d4u hiéu cho thiy sy xuét
hién cia NH; trong chitosan. Ngoai ra, so v6i mau
Fes0,@Si0, dai hap thu dic trung ciia dao dong kéo
gian Si—O trung 1ap véi dao dong kéo gian C-O cua
chitosan. Cu thé trong miu Fe;04@SiO,/CTS-2
dinh 1090 cm™ ¢6 sy chuyén dich so véi dinh 1095
cm! & mau Fe30,@Si0; diéu nay minh ching rang
¢6 su hién dién dao dong kéo dan C-O cua —CONH
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trong chitosan (Pham et al., 2016). Két hop nhiing
dir lidu trén c6 thé két luan rang chitosan da lién két
thanh cong trén bé mit cia Fes0.@SiO; Vi
glutaraldehyde 1a cau néi.

Céc dinh dic trung cia chitosan déu xut hién &
ca hai mau Fe30,@SiO,/CTS va tam dinh khong c6
do chénh léch qua 16n. Nhin chung cac dinh & mau
Fe304@Si0,/CTS-2 ¢6 cuong do cao, dinh nhon va
dinh c6 sy dbi xtmg twong ddi hon cac dinh & mau
Fes0s@Si0x/CTS-1 nén c¢6 thé két luan mau
Fes0s@Si02/CTS-2 ¢6 céc lién két xuat hién rd hon
va khong bi nhiéu. Trong mau Fe;0,@Si0,/CTS-2,
dinh 876 cm™ duoc biét dén 1a dao dong kéo dai ciia
lién két C-O—C dit trung trong chitosan va & mau
Fes0,@Si02/CTS-1 khong ¢6 su Xuit hién ro rét
cua lién két C-O-C & vj tri twong duong (Jiang et
al., 2019). Piéu nay ching minh ring mau
Fe304@S|02/CTS 2 ¢6 su lién két vai chitosan tét
hon.

Mot lan nira, két qua phén tich FT-IR cua mau
thu duoc khing dinh rang SiO; da phu thanh cong
1én hat nano FesO4. Pdng thoi CTS ciing dwoc gin
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thanh coéng 1én bé mat SiO, thong qua ciu ndi
glutaraldehyde véi cau trac 16i-vo.

3.5. Phaén tich tir tinh caa vat liéu

Hinh 6 hé hién chu trinh tir tré ciia FesOq,

Tdp 57, S6 2A (2021): 10-20

Fes04@SiO;, FesO4@SiO,/CTS & nhiét dd phong.
Puong cong tir héa cho théy do tu du, lyc khang tr
gan bang khong chimg minh cho tinh chét siéu thuan
tir cuia ca ba loai hat nano.

100 -
B Fe,0,
3-a
Fe30,@SI0,
i Fe,0,@Si0,CTs | B
€ 1
2 304 2/C 2
£ $ /
5 o § o
1 k-]
8 g /
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Hinh 6. Pwong cong tir hoa cia hat nano FesOas, FesO4@SiO2, FesO4@SiO2/CTS

Do tir hoéa cuc dai cua hat nano FesO4 dat 92,64
emu/g gan nhu bdo hoa trong ving tir trudng ngoai
tr -20000 Oe — 20000 Oe, gia tri nay tuong duong
voi vat ligu FesO4 khéi siéu thuan tir o do tir hoa
cuc dai 1a 92 emu/g (Da et al., 2001). Bén canh do,
Xu et al. (2020) da chi ra rang do tir hoa ctia cac hat

Bang 7. Cac thong so tir cia miu

nano FesOs c6 dang hinh cau nam trong khoang
68,43 — 75,86 emu/g, trong khi cac hat nano Fez04
¢6 dang hinh khéi bat giac s& co do tir hoa cao hon
(88,137 emu/g). Két qua nghién ctru trén ciing giup
xac nhan rang hinh dang hat nano FesO, trong
nghién ctru nay 1a khdi bat giac.

MAau FesOq4 Fe30.@SiO> Fes04@SiO2/CTS
Do tir hoa Ms (emu/g) 92,64 56,97 52,43
Luc khang tir He (Oe) 1,565 2,639 2,444
Do tir du Mr (emu/g) 0,015 0,019 0,017

Cac hat nano Fez0,@Si0; ¢ dd tir hoa cuc dai Fes04@Si0;  xubng 52,43 emu/g cua

giam so véi hat Fes04 ban déu, 1a do sy bao phu cua
SiO, bén ngoai che chan tir tinh cua 16i FesO4
(Cheng et al., 2016). Bang 7 cho thay rang su hién
dién cua l6p phu chitosan lai mot 1an nira lam giam
di tr tinh cua vat liéu tor 56,97 emu/g cua

Fes04@SiO/CTS. Chirc niang hoa bé mat hat nano
FesO4 lam giam tir tinh tuy nhién van dam bao duoc
tinh chat siéu thuan tir cua vat liéu sau 2 16p phu vai
do tir du do duoc g'?ln nhu béng 0 emu/g va luc
khang tir khong dang ké.

Hinh 7. Miu Fes0:@SiO2/CTS
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Hinh 7 thé hién sy phan @ng lai véi tir truong
ngoai cua hat nano Fe;0,@SiO,/CTS trong dung
dich dugc hit boi nam cham bén ngoai dia petri
chira miu, khang dinh giir nguyén dugc tir tinh cua
hat nano FesO, sau khi chirc nang hoa, dong thoi 16p
phti bao vé 13i sat tir khong bi oxy hoa, dé dang phan
tach pha rin va pha long. Do d6, hat nano
Fe:0,@SiO/CTS thich hop lam vat ligu mang
thudc ciing nhu 1a chat hip phu xir 1y cac kim loai
nang trong nudc (Wei et al., 2013).

4. KET LUAN

Trong nghién ctu nay, vat lieu FesO,@SiO;
duoc tong hop thanh cong va duoc chirc ning hoa
bé mit vai chitosan bang phwong phap don gian. Hat
Fes04 tong hop dugc c6 hinh khoi bat giac va kich
thudc kha dong déu, hat nano c6 cau trac 18i vo
Fe;04@SiO; ¢6 kich thudc khoang 20 nm. Hat nano
Fes04@Si02/CTS gitr duoc tinh chat siéu thuan tir,
dd tir hoa cuc dai la 52,43 emu/g, va khong c6 sy
thay d6i vé tinh chat hoa 1y cua 13i tir sau khi chuc
nang héa. Do d6, hat nano Fe;0.@SiO,/CTS co
nhiéu kha ning ung dung vao linh vuc y sinh ciing
nhu xur Iy méi truong.
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