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o _ ABSTRACT
Thong tin chung:
Ngay nhdn bai: 22/11/2020 The main aim of this study is to synthesize and evaluate the physical
Ngay nhdn bai sira: 09/12/2020  chemistry, magnetic properties of Fe;Os and Fes04@SiO; core/shell
Ngay duyét dang: 25/06/2021 nanoparticles using a simple and economical process. Fe;0@SiO;
core/shell nanoparticles were synthesized from Fe3;O, nanoparticles
Title: formed by co-precipitation method and covered with SiO, layer using
Synthesis of nano silane molecules from tetraethyl orthosilicate (TEOS) as phase transition
Fes0,@SiO; core/shell with agent, and a strong base coating medium (NaOH). The results of X-ray
high superparamagnetism diffraction analysis showed that Fes3Os nanoparticles were high
crystallinity. Analysis results of scanning electron microscopy and
Tir khoa: transmission electron microscopy showed that the obtained ferromagnetic
D¢ tir héa cao, Fes04@SiO, nanoparticles had octagonal shape with fairly uniform size falling about
nano Fe;04 20 nm including SiO, coating. Fourier modified infrared analysis for
Fe;0,@SiO, material showed that Si-O-Si, O-Si-O, Fe-O, Fe-O-Si peaks
Keywords: appear on the spectrum demonstrated the existence of silica on FezO4
High superparamagnetism, nanoparticle surface. The superparamagnetic properties of the material
Fes04@SiOy, nano Fez04 was confirmed by the vibrating sample magnetometer results and the

superparamagnetism (VSM) of Fe;0. and Fe304@SiO, 90.54 emu/g and
68.42 emul/g, respectively.

TOM TAT

Muc dich chinh ciia nghién ciru nay la tong hop va danh gia tinh chat héa
Iy, tir tinh cua vdt liéu nano Fe304 va FesO4@SiO; ¢ cdu triic 16i—vé, véi
qud trinh thuc hién don gian, tiét kiém. Vit liéu Fe;04@SiO, duge tong
hop tir hat nano FesOq duweoc tao thanh bang phirong phdp dong két tia va
bao phii béi 16p SiO, bang cdch sir dung cdc phdn tir silane tir tetraethyl
orthosilicate (TEOS) lam tdc nhdn chuyén pha va méi trieong phii la mét
base manh (NaOH). Két qua phdn tich nhiéu xa tia X cho thay hat nano
FesO4 c6 do két tinh cao. Két qua phan tich hién vi dién tir quét va hién vi
dién tir truyén qua chi ra rang hat nano sat tir thu dwge cé hinh khéi bat
gidc véi kich thude kha dong déu khoang 25 nm ké ca l6p phii SiO,. Phan
tich hc”;ng ngogai bién déi Fourier cho vit liéu Fe30,@Si0; thdy duoe Cac
miii Si-O-Si, 0-Si-0, Fe-0, Fe-O-Si xudt hién trén ph(f dd minh chitng cho
Sy t6n tai cua silica trén bé mat hat nano Fe30y. Tinh siéu thudn tir ciia vdt
liéu dwoc khdng dinh thong qua két qua tir ké mau rung va dé tir héa (VSM)
ctia Fe304 va Fe;0.@Si0; lan luot Ia 90,54 emu/g va 68,42 emulg.
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1. GIOI THIEU

Vit lidu nano dang di sau vao doi song hién dai
va dang dan dan chiém mot y nghia rat I6n d6i véi
doi séng ciia con ngudi nhd vao cac tinh chat rat dac
biét cua chlng ma cac vat ligu truyen thong trude do
khong c6 duogc. Clng véi sy phat trién cua vat ligu
nano, cac hat nano tir tinh ndi bat véi cac tinh chat
nhu tinh si€u thuan tir, tinh twong thich sinh hoc,
tinh 6n dinh, thudc tinh hoéa Iy va cac thudc tinh co
lién quan khéc, trong sé d6 khong thé khdng nhac
dén do6 1a cac hat nano oxit sit tir. Hat nano oxit st
tir duoc ng dung rong rai trong cac linh vuc khoa
hoc k¥ thuat, xur ly moéi truong va dac biét 1a linh
vuc y sinh. Véi tinh chat ndi bat 1a siéu thuan ti,
khong doc hai cho té bao da dugc tng dung trong
k§ thuat phan phdi thude hudng dich (Shen et al.,
2018), tach chiét t& bao (Chen et al., 2006), chup
cong huong tr MRI (Shibu et al., 2013). Di 1én cung
v6i sy phat trién khong ngung cua khoa hoc k¥
thuat, ngay cang c6 nhiéu phuong phap téng hop hat
nano Fe;O4 nhu phuong phap sol — gel (Challagulla
et al., 2016), ky thuat vi nhil twong (Tartaj et al.,
2002), phuong phap ngung tu dién phén (Guo et al.,
2019), phuong phap laser ablation (Franzel et al.,
2012), phuong phap khi ( Abid et al., 2002) va
phuong phap dong két tua (Nyiro-Kosa et al., 2009,
Zheng et al., 2010, Mandel et al., 2014). Trong do,
ddng két taa 1a phuong phap dang duoc sir dung rat
phd bién véi wu diém dé thuc hién, dung cu thi
nghiém don gian, it doc hai va c6 thé khong ché
dugc kich thuéc hat. Bong thoi, nghién cau nay sir
dung dung dich NaOH thay vi sir dung NH3 nhu cac
nghién ciu khac véi phuong phép tuong tu va két
hop véi viéc nap khi N lién tuc trong sudt qua trinh
tdng hop gitip hat nano Fe;O4 khong bi oxy héa, hat
c6 d6 dong nhat va do tinh khiét cao, tir tinh manh.

Hat nano FesO4 sau qua trinh tong hop c6 xu
huéng két tu véi nhau do twong tac ludng cuc tir
manh va luc Van der Waals (Shao et al., 2008, Hou
et al., 2013). Do vay, hat nano tir tinh can dugc bao
boc boi cac chat khong tir tinh dé tranh sy két tu,
giam su ling dong, han ché su oxy hoa ciia hat nano
cling nhu tao cho bé mat caa chdng c6 nhimg dic
thu khac biét dé phu hop véi tirng tng dung khac
nhau (Chi et al., 2012). Dé cai thién nhitng han ché
trén, viéc chirc ning hoa bé mat hat nano Fez0, tao
thanh cau tric 16i — vo 13 mot phuong phap tbi wu
nhat. C4u tric 18i — vo vai 16 tir Fes04 thi SiO, chinh
1a g vién sang gia dé tao I6p vo hinh thanh vat ligu
Fes0,@SiO,. Silica voi dac tinh khong doc hai co
kha nang tao polymer lién két ngang rong réi, hinh
thanh mot I6p vo bao vé tro bén ngoai cac hat nano
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va chling rét tuong thich sinh hoc bai silica thuong
dugc két thic bang mot nhom silanol ¢ thé phan
tng V&i céc tac nhan ghép ndi khac nhau dé gén
cong hoa tri cac phéi tir cu thé vao bé mat caa cac
hat nano tr tinh nay (Lu et al., 2002, Du et al., 2006).

Nano silica dugc biét &én véi wu diém 1a x4p,
dién tich bé mat riéng 16n, khong doc va kha tro vé
miat hoa hoc, vi vay silica c6 kha nang hap phu va
kha nang tng dung cao. So vaéi céc hat nano khac,
nano silica c¢6 wu diém 1a d& phan tan hon trong cac
polymer. Vi nhirng tinh chat dic trung d6 cua hat
nano SiO, nén né da duoc rat nhiéu nha khoa hoc
nghién ctu ché tao hat nanocomposite
(Ramezanzadeh et al., 2011). Viéc sir dung hat nano
silica nham ting cudng céac tinh nang cho 16p phu
hiru co ngay cang dugc nghién ciru rong réi do nano
silica khong 1am anh huong téi cau tric mang
(Ranjbar et al., 2009). Bén canh d6, kha nang chirc
ning héa dé dang bé mat hat nano sau khi phu silica
d4 mang lai tiém ning ung dung to Ién cua hé hat
sau khi phu trong linh vuc y sinh (Sheng-Nan et al.,
2014; Shi et al., 2011). Cac nha khoa hoc da va dang
tap trung nghién ciru mot s polymer dugc sir dung
dé 1am bén hat nano Fe;0,@SiO,. Ngoai dic tinh
Iam bén, polymer con déng vai trdo nhu nhiing tac
nhén gidp kiém soat qua trinh phéng thich thudc tir
hé chat mang (Chan et al., 2006).

2. PHUONG PHAP NGHIEN CUU
2.1. Nguyén li¢u

Ferrous chloride tetrahydrate (FeCl..4H,0,
99%, Xilong, Trung Qudc), ferric chloride
hexahydrate (FeCl3.6H.0, 99%, Xilong, Trung
Quéc), ethanol (CoHsOH, 99,5%, HCMC, Viét
Nam), sodium hydroxide (NaOH, 99%, Merck,
buc), tetraethyl orthosilicate (TEOS, SiCgH200s,
98%, Merck, Purc). Tat ca cac hoa chat dugc sir
dung ma khong can tinh ché thém. Trong nghién ciu
nay, nudc cit tai phong thi nghiém Céng nghé héa
hoc duoc sir dung dé lam dung méi hoa tan va rira
san pham.

2.2. Phwong phép phan tich

Trong nghién ciu nay, sir dung cac phuong phap
nhiéu xa tia X (XRD) (thiét bi D8-Advance), hién vi
dién tr truyén qua (TEM) (thiét bi JEOL-1010), hién
vi dién tir quét (SEM) (thiét bi Hitachi S-4800), phd
hong ngoai bién ddi Fourier (FT-IR) (thiét bj
PerkinElmer Frontier), tir ké mau rung (VSM) (thiét
bi MicroSence EZ9), dwoc sir dung dé xac dinh tinh
chat héa ly, ciu tric tinh thé ciing nhu hinh thai hoc
cua cac hat nano FesO4 va Fez0,@Si0;.
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2.3. Tong hop FesOs

Cho hdn hop mudi sit FeCl.4H,0 va
FeCls.6H-0 theo ti 1é mol 1:2 vao binh ciu chira 50
mL nuéc khir ion. Khudy hdn hop nay biang may
khudy tir trong 20 phat véi toc do cb dinh 300
vong/pht, trong qua trinh khudy nhiét d¢ cia dung
dich mubi dwoc nang 1én 80°C va khi N, duoc suc
lién tuc cho dén khi két thuc qua trinh tao hat. Khi
dat nhiét d6 (80°C), cho dung dich NaOH vao dung
dich hén hop trén véi ti Ié mol 8OH™: 1Fe?*: 2Fe3*
dén khi c6 su chuyén mau tir cam sang nau va cudi
cuing la mau den. D& phan wng xay ra hoan toan can
tiép tuc giir nhiét do trén 80°C va khudy hdn hop
khoang 1 gio. Dung NaOH thay cho NH3 vi NaOH

DD NaOH

\

(:L,
Khudy 20 phat/ N,
_—

Téc dd 300 vip
Nhiét d6 80°C
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c6 tinh base manh hon, ma kich thudc tinh thé lai
phu thudc vao sy can bang giita toc d6 tao mam va
tbc @6 phat trién tinh thé nén khi dung NaOH voi
mot luong vira du ta s& c6 thé khdng ché duoc su
mét can bang do, dé tao ra cac hat c¢6 kich thugc on
dinh va déng déu hon so vai khi sir dung NH3. Co
thé sir dung KOH thay cho NaOH nhung do kich
thudc tinh thé ¢ xu huéng nho di khi téc do tao
mam I1n hon tdc d6 phét trién tinh thé ma KOH lai
c6 tinh base manh hon NaOH nén dung NaOH la
mat lua chon t6i wu hon vi KOH c6 thé lam téc do
tao mam 16n hon toc d phat trién tinh thé s& gay ra
hién tugng cac hat phat trién khong 6n dinh va it
ddng déu hon (Zheng et al., 2010).

Khuay 60 phut/ N,
—_—

e séy Thu va rira hat
e e

Hinh 1. Quy trinh téng hop hat nano Fe304

Céc hat nano siéu thuan tir thu dwoc bang cach
cho dung dich trén vao cbc va dat trén mot nam
cham vinh ctru, nam cham nay gidp git lai cac hat
nano khi rira mau. Sau d6 tiép tuc cho nuéc khir ion
va ethanol vao khudy 5 phat rdi dat 1én nam cham
vinh ctru, thao tac duoc 13p lai nhu ci, tiép tuc rira
vé6i nuoc khir ion va ethanol khoang 6 1an dé loai bo
hét dung dich mudi. Viéc loai b dung dich mudi ra
khoi hat nano siéu thuan tir 1a rat quan trong, vi néu
khong thi mudi s& can tré qua trinh phi 16p vo SiO,.
Trong subt qué trinh diéu ché hat nano sat tir, phai
lun suc khi N, dé chéng lai sy oxy héa. Hat nano
Fes0, sau cung duoc siy chan khdng & 60°C trong
4 gio voi &p suat 0,03 MPa. (c6 nhiéu nghién cau
cho thay sy ¢ nhiét ¢o 80-120°C van khong lam
thay di tinh chit cua sat tir nhung do didu kién ta
say chan khong khong cho phép say nhiét do va &p
suit I6n)

Qua trinh tao hat nano Fes04 duoc biéu dién theo
phuong trinh phan (tng sau:

Fe?* + 2Fe3* +80H- —> 2Fe(OH)s + Fe(OH), (1)
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2Fe(OH)3 + Fe(OH); — Fe304 + 4H,0 2

Trong qua trinh tong hop nano FesOs, ndng do
OH- c6 anh huong rat 16n dén d6 két tinh cua hat
FesO.. (Xu et al., 2020) da chimg minh dugc ring
nong d6 OH- anh huong rét I6n dén qua trinh két
tinh va hinh dang hat nano sit tir. Do d6, nng do
OH- duoc thay ddi bang tirng murc ndng d6 NaOH
dugc thém vao dung dich phan tng, thong tin chi
tiét duoc trinh bay trong Bang 1.

Kich thuéc hat nano sét tir thuong dwoc khdng
ché bang cach thay d6i méi truong base (Mascolo et
al., 2013), d6 pH (Massart, 1981) cho thiy khi ting
pH d6 qué bdo hoa trong sudt qué trinh két tua ting
cao lam tang thém s6 mam do d6 hat c6 kich thudc
nho hon, ti 1€ mol Fe?*/Fe3* (Babes et al., 1999) cho
thdy ti 16 Fe?*/Fe3* > 0,8 hoic Fe?*/Fe3* < 0,3 thi
khong hinh thanh hoic hinh thanh rit it pha FesO,
va khong c6 su thay ddi ro rang kich thudc cia cac
hat nano thu duoc khi thay ddi ti 16 s6 mol Fe?*/Fe3*
trong khoang 0,4 — 0,7. C4 dinh téc d6 khudy vi né
la mot yéu t§ anh huong dén qua trinh tong hop
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Fes0,. Néu khuay qué nhanh s& dan dén sy gia tang
nhiét d6 cua dung dich tién chat va phan ng xay ra
nhanh hon, 1am thuc ddy qué trinh oxy héa nhiét mot
phan ctiia magnetite thanh goethite, tao ra cac thanh
nano goethite bang qua trinh thiry nhiét. Néu nhiét
d6 ting qua 1on thi san pham cudi cing sé& 1a hdn
hop khong c6 tir tinh cua oxit sit, hematite va
goethite thay vi Ia magnetite.

Bang 1. Khao sat thé tich dung dich NaOH

x P NaOH Cm(NaoH)
Mau Fe**:Fe3*(g) (mL) (M)
FE304 -1 40 1
Fes04-2 1,99:5,32 2
Fes04-3 3
Fes0,4-4 4

2.4. Téng hop Fes04@SiO> core/shell

Theo phuong phap Stocber, cac hat FezO4 dugc
chuc nang hdéa boi SiO; dugc thuc hién trong moi

TEOS

"

1Fe:04: 50H:0
10EtOH: 20NaOH

Siéu am 30 phut
—_—
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truong ethanol/nuée (EtOH/H20) ¢ nhiét do ph‘c‘)ng
bang céch sir dung cac hat FesO4 nhu cac hat mam.

Dua vao ti I& tham khao cua Tran Yén Mi va ctv.
(2011), hat nano FesO4 duogc pha véi nudc, ethanol
va ammonia theo ti I¢ 1:50:10:30 nhung do thay doi
dung dich NH,OH bing dung dich NaOH va qua
nhiéu 1an khao st thi ti 1& dugc diéu chinh thanh
1:50:10:20 vé thé tich lan luot 1a nudc, ethanol va
NaOH. Sau d6, hon hop duoc rung siéu am 30 phat
dé cac hat nano phan tan déu. Hon hop trén duoc
khudy bang thiét bi khudy co véi téc do 4.000
vong/phut, TEOS dugc cho tir tir vao dung dich theo
ti & thé tich cua TEOS véi hdn hop 1 1:90, hé dugc
khudy tiép trong 8 gio. Lop SiO2 dugc tao thanh trén
bé mat cac hat nano FesO, théng qua su thity phan
va ngung tu TEOS. Hat nano Fe3;O4 da phu lop SiO;
dugc thu nhan trong cdc va dugc rira sach giéng nhur
qui trinh ria hat nano siéu thuan tir FesO4. Hat nano
sau khi rira sach s& dugc say kho o nhiét do 60°C va
sau d6 s& thu dugc mau nano Fe;0,@Si0..

Khuay 8 tiéng
bt Suiheduitd_ S

Téc d6 4000 vip

Thu va rira m au

Hinh 2. Quy trinh téng hop Fes0s@SiO: 16i-vé

Trong qua trinh phu SiO; xay ra cac phan ng
sau:

Qua trinh thay phan: nhém alkoxide (-OCzHs)
duoc thay thé bang nhém hydroxyl (-OH) dé hinh
thanh nhdm hoat déng silanol (Si-OH) trén phén ti
TEOS.
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Qué trinh ngung tu: nhdm silanol nay s& lién két
v6i nhém silanol khac va hinh thanh lién két
siloxane (Si-O-Si) thong qua phan tng khir nudc.

Qua trinh hinh thanh lién két: cac nhém -OH trén
hat nano lién két cong hoa tri voi cac nhém -O trén
chat silane.



Tap chi Khoa hoc Trirong Pai hoc Can Tho

lio

Tap 57, S6 3A (2021): 53-64

(Fe,0, )+ H,O e H()( }0,,
HO ‘(‘;H\om
- z’é g: H O - Z’é + /g.\ Quai trinh thuy phi
o~ 0~ cH ’ 0" “OH HC™ TOHM ‘ . puan
(? - Ha cl)" cx) S (,) = H,
é’/?:g/(:\c“ S "0/&\8 O/S.:g’&’(g = H,C’C\OH Qua trinh ngung ty
(I) o ? o (I) o (:) .
HO" 5 ' hoT e — 6’5':0’S'<g *+ HO

N() ()'ﬂ

CHy

no Py 0«

Bing 2. Khio sat anh hwéng ciia néng dp NaOH
dén qua trinh tong hop hat Fes0s@SiO:

10i—vé
Mau EtOH NaOH pH TEOS
(mb) (M) (mL)
FesO4-1 1x10* 8
FesO4-2 10 1x10° 10 1
F8304 -3 0,1 12

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, Fes0s-2, Fez04-3 va Fes04-4 tuong ﬁ'ﬂg
v6i ndng @6 NaOH lan luot 12 1M, 2M, 3M va 4M
dugc trinh bay trong hinh 3 cho thay cac dinh nhiéu
Xa cac goc 26=30,1° ; 35,5° ; 43,2° ; 53,8° ; 57,3°
va 62,6° dac trung cho cac pha cua cc vat liéu
Fes0, duoc danh ddu twrong ing véi cac mat phang
(220), (311), (400), (422), (511) va (440) duoc nhan
thy rd trong mau Fe;04-2 va Fe;04-3 (Wang et al.,
2009, Sharma et al., 2014). Két qua nay pht hop voi
thé chuan JCPDS No. 85-1436 duoc bao céo trong
Standard X - ray pattern section 1 ciia Swanson et

., (1962). Tuy nhién mau Fes0,-3 cac dinh nhiéu
Xa €O xuat hién nhiéu miii tap hon mau Fes04-2 va
céc dinh nhiéu xa khong thuc su ro rét diéu nay du
doan kich thuéc tinh thé trong mau Fes04-3 s& it
dong déu hon miu FesO4-2. Nguyén nhan chinh
nam & qua trinh hinh thanh va phat trién mam thanh
cac hat nano.

Khi ndng do6 cac phan tir FesO4 dat dén trang théi
bdo hoa tGi han, qua trinh hinh thanh mam dién ra,
sau d6 mam phét trién thanh c4c hat nano thdng qua
qua trinh khuéch tan caa phan tir FesO, 1én bé mit
mam. Nguyén nhan chinh dan dén hat nano duoc
hinh thanh c6 kich thudc it ddng déu va kich thudc
hat 16n 1a do tdc d6 phan ¢ng dién ra quéa nhanh va
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OQua trinh hinh thanh
lién két
M.

3 ~C~

H,C O

sé mam méi dwoc hinh thanh song song véi qua
trinh phét trién mam. Cac mam dugc hinh thanh
trude d6 s& phat trién thanh cac hat nano c6 kich
thudc 16n hon so véi kich thudce cha cie hat nano tir
nhitng mam méi hinh thanh ldc sau cia qua trinh
(Lamer et al., 1950).
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Hinh 3. Nhiéu xa tia X ciia cac mau FesOs4

Kich thuéc va hinh dang hat nano FesO4 6 thé
klem soat théng qua viéc diéu chinh cac yéu t6 nhu
nong do cac ion trong dung dich, nong d6 NaOH va
tbc do hinh thanh mam nano. Vi vay véi ti 1&
Fe?*/Fe3* va ndng d6 NaOH theo ti 16 mol 12 1:2:8 &
mau Fes04-2 c6 thé da dat duoc su can bing giira
tbc do hinh thanh tinh thé va tbc do phét trién tinh
thé. Dé c6 thé khing dinh su hinh thanh cua don pha
FesO4 trong mau Fe30,-2, phuong trinh nhidu xa
Bragg (Doan et al., 2009) da duoc sir dung dé tinh
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toan cac gia tri hang sé mang va chung dugc thé hién
& bang 3.
2d.sinb = k.A 3)
Trong dé, A 1a buéc song tia X (A= 1,54060 A),
d la khoang céch cac mat mang tinh thé, 6 la goc

nhiéu xa (rad), k Ia bac nhiéu xa. Vi cau tric lap
phuong dn théa mén biéu thirc:

(dna)? = (h*+ K>+ 1P).a%  (4)
Trong d6, a 1a hing s6 mang tinh the (A), hkl 1a
chi s6 miller cac dinh nhiéu xa.
Bang 3. Két qua tinh toan mang tinh thé ciia mau
nano FeszOs-2

hkl D (A) Mang tinh thé (A)

311 2,534 8,405

Két qua tinh toan kich thudc mang tinh thé cua
mau Fez04-2 hoan toan phu hop vai hang sé mang
tinh thé cuia FesOy, gia tri ndy I6n hon gia tri hang
s mang tinh thé cua y- Fe,0s (y- Fe,03 ¢6 hang s6
mang tinh thé 14 8,32 A, JCPDS 04 -0755) (Swanson
etal., 1962). Tir day c6 thé khang dinh qua trinh tong
hop thu duoc vt liéu don pha Fe;Oy tdi wu nhét &
mﬁu Fes04-2.

Phuong trinh Scherrer dugc st dung dé tinh toan
kich thudc hat:

d = k. L.(B.cos0)? (5)

Qua két qua tinh toan kich thudc hat nhan thiy
kich thuéc giam khi ting ndng d6 NaOH, két qua
nay twong dong vai nghién ciru cia Massart (1981).
Mau Fe30;-3, Fes04-4 ¢6 kich thudc nho hon mau
Fes04-2 nhung qua két qua nhidu xa tia X c6 xuit
hién nhiéu dinh tap va khong thé khang dinh sy hinh
thanh caa don pha Fe3O, trong hai mau Fes04-3,
FesOg4-4. Tir ddy c6 thé khang dinh lai mot lan nixa
qua trinh tong hop thu dugc vat liéu don pha Fe3O,4
t6i uu nhit & mau Fes0s-2.

Bing 4. Két qua tinh toan kich thwéc hat cia cac
mau nano Fes04

MAiu Kich thuéc (nm)
Fe304-l 13,0186
F6304-2 13,0167
Fes04-3 12,3003
Fe304-4 11,7338

Hinh 4 cho thay cac dinh nhiéu xa dic trung tai
cac goc 20 cua Fes04 da duoc tim thay ching to 1op

58

Tap 57, S6 3A (2021): 53-64

phi SiO, khoéng lam thay ddi pha cua ching
(Choolaei et al., 2012). Bén canh d6, goc 26 trong
khoang 30 - 35° ctia mau bao phu SiO; c6 cudng do
thip da chung to su tao thanh SiO, trén bé mat cac
16i tir FesO4 thdng qua qué trinh thuy phan va ngung
tu TEOS boi tc nhan xdc tac NaOH. Vay vai nong
d6 NaOH 0,1M téc d6 phan wng xay ra vira phai mau
Fes04@SiO; ¢6 16p phu SiO; khong lam thay doi
pha cia 18i FesOa,

Fe,0,@SiO,

Intensity (a.u.)

(220)

25 30 35 40 45 50

26 (Degree)

55 60 65 70

Hinh 4. Nhiéu xa tia X ciia mau FesOs va
Fe304@SiO2

3.2. Phé héng ngoai bién déi Fourier (FT-IR)

Hinh 5 thé hién phd hong ngoai bién d6i Fourier
cia cdc mau  Fe0s Fes0,@SiO, va
F9304@Si02—1, F€304@Si02—2, F€304@Si02—3
V6i sy thay d6i ndng do NaOH (M) lan lugt 1a 1x10°
4 1x107 va 1x10. C4c hat nano Fes0, tran c6 dinh
591 cm't thuge ving dao dong gian dai cua lién két
Fe-O, day la dac trung cta vat liéu nano FesO..
Ngoai ra khong c6 su xuét hién caa dinh 632 cm™®
dic trung cua vt lidu Fe,03 (Mou et al., 2012), diéu
nady chang minh cho sy hinh thanh Fe;O4 don pha
va c6 su on dinh cao trong qua trinh téng hop. Cac
dai hap thu & 3398 va 1634 cm lién quan dén dao
dong gi&n va bién dang —OH tuong tng. Nhiing dai
nay chi ra su ton tai ciia cac nhém hydroxyl két ndi
v6i cac bé mat cua hat nano FesO, (Karimzadeh et
al., 2016).
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Hinh 5. Phé héng ngoai bién dbi Fourier cia FesOs va Fes04@SiOz (A), cac mau khao sat
Fes04@SiO2 (B)

T phé hdng ngoai bién dbi Fourier cua
Fes0,@Si0; c6 thé thy rang dinh 456 cm™ 1a dao
dong udn cong cua lién két Si-O-Si (Gandhi et al.,
2012). Cac dinh hap thu ¢ 586 va 801 cm™ tuong
g véi dao dong ubn cua Fe—O va dao dong kéo dai
Si-OH. Pdng thoi sy xuét hién dinh méi & buse
song 1086 cm™ 1a dic trung cho dao dong co gidn
bat ddi xtng cua lién két Si-O-Si. Sy hién dién cua

4

Fel04 @ 5i02.001
Print Mag: 208000x @ 51 mm

céc lién két Si-O-Si va Si—OH la minh chiing cho
SiO, dugc phu thanh cong Ién hat nano FesO, bing
lien két hoa hoc. Ngoai ra, dai hap phu rong co mii
3384 cm™ 1a dao dong gidn dai cia —OH cé mit trén
hat nano Fe;04@SiO- c6 kha nang twong tac voi Cac
linker tao lién két khac (Copelloa et al., 2012). Két
qua phan tich FT-IR c¢6 thé gilp khang dinh ring
SiO; d phu thanh cong 1én hat nano Fe;04.
3.3. Hién vi dién tir truyén qua (TEM)

Fe304 @ $i02.005
Print Mag: 125000x @ 51 mm

Hinh 6. Hién vi dién tir truyén qua caa FesO.@SiO: core/shell
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Quan sé&t anh TEM cho thdy cac hat Fe;0,@SiO;
duge diéu ché vai cu tric 16i-vo duge xac dinh rd
¢6 hinh dang gan nhu khi cau. Két qua nay cho thiy
hat Fes04@SiO; c6 kich thuéc trong khoang 12 nm
t6i 30 nm pht hop véi kich thuéc tinh thé FesO4 tinh
theo cdng thac Scherrer. Cac hat Fe;O4@SiO; tirong
phan tdi do ban chit truong tinh thé cua Fes04 dugc
phan phéi trong SiO; véi do twrong phan sang SiO;
khong nhitng gitp cho I8i tir 6n dinh, tranh sy an
mon ma con giit do phan tan 6n dinh so vai hat tran
Fe304 ma khéng co su bao vé cua SiO, (Hariani et
al., 2013, Wang et al., 2018).

&?Wn Al S4800-0iHE" 10,0k 8 7mm #200k seﬂn &9y 114
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3.4. Hién vi dién tir quét (SEM)

Quan sat anh SEM cua vat lieu Fes0,@SiO;
dugc tdng hop vai hinh thai hoc dang gan nhu hinh
cau, d6 ddng nhat cao va dudng kinh trung binh
trong khoang 30 + 15 nm. Bén canh d6, médc du qua
trinh tong hop khong can sir dung hoa chat dac tién
ma tai s dung tlen chat cua qua trinh tong hop
FesO, nhung van cé thé téng hop dwoc hat
Fes0,@Si0; vai hinh dang ciu, kha dong déu va
kich thudc hat khoang 25 nm ké ca 16p phi (Wang
etal., 2018).

"’\,“ ‘1
2020 FE

Hinh 7. Hién vi dién tir quét cnia FesO4@SiO2 core/shell véi cac mire phéng dai 1000 nm (1), 500 nm
(2), 300 nm (3) va 200 nm (4)

3.5. Phén tich tir tinh caa vat liéu (VSM)

Hinh 8 thé hién chu trinh tir tr& cua FesO.,
Fes0,@Si02 & nhiét do phong va cho thiy do bao
hoa cua cac hat nano FesO, va Fes04@SiO..
DPudng cong tir hoa cho thay do tir du, lyc khang tir
gan bang khdng chang minh cho tinh chat siéu thuan
tur cua ca hai loai hat nano Fe30O4 va Fes0,@SiOs.

bo tu hoéa cuc dai cua hat nano FesO4 dat 90,54
emu/g gan nhu bao hoa trong ving tir trudng ngoai
tir -21000 Oe — 21000 Oe, gia tri nay twong duwong
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vé6i vat lieu FesO4 khéi siéu thuan tir c6 do tir hoa
cuc dai 12 92 emu/g (Da et al., 2001). Bén canh d9,
Xu et al., (2020) da chi ra ring do tir ha cua cac hat
nano Fes;O4 c6 dang hinh cau ndm trong khoang
68,43 — 75,86 emu/g, trong khi cac hat nano Fe;0,4
c6 dang hinh khéi bét giac s& co do tir hoa cao hon
va c6 gia tri 88,14 emu/g. Két qua nghién ctu trén
cling gilp xac nhan rang hinh dang hat nano Fe;O,
trong nghién ciru nay 1a khéi bat giac.
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Hinh 8. Tir ké miu rung VSM ciia FesOs, Fes04@SiO:

Bang 5. Cac thong sé tir cia miu FesOs va

Fe304@SiO2
Mau Fes0s  Fe:0s@SiO2
bo tir hda Ms (emu/g) 90,54 68,42
Luc khang tir He (Oe) 47,91 11,61
Do tir du Mr (emu/g) 9,099 2,279

Céc hat nano Fe;0,@SiO; c6 d6 tir hda cuc dai
giam so véi hat Fes04 ban déu, 1a do sy bao phu cua
SiO; bén ngoai che chan tir tinh cua 16i FesOy
(Cheng et al., 2016) va sy thay doi vé kich thudc
tinh thé, khi kich thudc tinh thé tang thi tir 46 bao
hoa tdng (Andrade et al., 2012). Tuy nhién, kich

thudc tang qua 30 nm hat nano Fe;O4 sé khéng con
tinh siéu thuan tir do tinh thé chuyén trang thai tir
don domain sang da domain (Vayssieres et al.,
1998). Hon thé nita, lyc khang tir ciing nhu tir du
khong dang ké do vay céc hat nano FesOs va
Fes04@SiO; nham trong gigi han siéu thuan tir.
Chtre ning hoa bé mit hat nano FesO4 lam giam tir
tinh (tir 90,54 emu/g xudng 68,42 emu/g) tuy nhién
van dam bao dugc tinh chit siéu thuan tir caa vat
lieu sau 1 I6p phi véi @6 tir du do duwoc gan nhu
bang 0 emu/g va luc khang tir khong dang ké, do 1a
ru diém rat dang ké di vai linh vyc y sinh, gidp hat
tai phan tan khi ngung tac déng cuaa tir trudng ngoai
va dé dang tap trung khi co tir truong 16n tac dung.

Bing 6. So sanh d9 tir hoa cia miu FesO4 va FesO4@SiO2 ciia mat sé nghién cieu

Mau P tir hoa Tai liéu tham khao
FesO4@chitosan 56 emu/g Mohammadi et al., 2013
Fes04 va 58,9 emu/g va .
Fe;0,@SiO; 237 emulg Azgomi et al., 2015
Fe304 va Fes04@Cu(OH)x 66,98 emu/g va 39,89 emu/g Shokri et al., 2017
Fes04 va 60 emu/g va .
Fe;0,@SiO,.Pd 37 emulg Khazaei et al., 2017
Fes04 va 80,7 emu/g va .
Fe:04@PY-MCM-41 41,5 emulg Lietal, 2019
Fes04 va N . , N
Fes0,@SiO; 90,54 emu/g va 68,42 emu/g Nghién cau nay

Bang 6 cho thay do tir héa cua FesO, trong
nghién ciru ndy (90,54 emu/g) c6 gié tri cao hon rét
nhiéu so vai cac nghién ciru trude diy nhu 58,9
emu/g cua Azgomi et al. (2015), 66,98 emu/g cua
Shokri et al. (2017), 60 emu/g cua Khazaei et al.
(2017) va 80,7 emu/g cua Li et al. (2019). Sau khi
dugc bao phu boi 16p vo bao vé thi d6 tir hoa cua
cac nghién ciru truée giam kha manh xudng con
23,7 emu/g (Azgomi et al., 2015), 39,89 emu/g
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(Shokri et al., 2017), 37 emu/g (Khazaei et al.,
2017), 41,5 emu/g (Li et al., 2019) va 56 emu/g
(Mohammadi et al., 2013). Trong khi d6, hat nano
Fe304@Si0; trong nghién ctru nay van duy tri dugc
do tr hoéa cao, véi gia tri VSM = 68,42 emu/g.
Nguyén nhan chu yéu cua viée thu dugc gié tri do tir
hoa cao cua hat nano sét tir trong nghién ctru nay c6
thé dén tir viéc sir dung dung dich NaOH thay cho
dung dich NH,OH thong thuong va duy tri ché do
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suc khi N lién tuc trong quétrinh t6ng hop hat nano
gitp qua trinh han che t6i da su oxy hda cling nhu
qua trinh tao mam — két tinh dwoc can bang.

4. KET LUAN

Trong nghién ctu nay, vat ligu FesO,@SiO;
duoc tong hop thanh cong bang phuong phap don
gian, tiét kiém do st dung tién chat co san, khong
doc hai. Hat Fes04tong hop duoc 6 hinh khéi bét
giac va kich thudc kha dong déu va c6 do tir hda cao
90,54 emu/g do sir dung NaOH két hop sut khi N
trong subt qué trinh tao hat. Hat nano Fe;0,@SiO;
c6 kich thudc khoang 25 nm ma khéng co su thay
dbi pha, gitr duoc tinh chét siéu thuan tir, do tir héa
cuc dai 68,42 emu/g, khong c6 su thay ddi vé tinh
chat héa ly cua I3i tir sau khi chire nang héa. Do do,
vt lieu Fes0,@Si0; c6 thé tng dung rong rai nho
Va0 Viéc chie nang hoa bé mat vat lidu vai: lignin
(tang kha nang hap phu), chitosan (ting kha ning
turong thich sinh hoc), bac (tang kha ndng khang
khuan). Hon thé nita c6 thé thtr hoat tlnh xu i cua
vat lidu Fes0,@SiO, dbi véi mot sb chat gay 6
nhiém méi trudng.
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