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MO PAU
1. Tinh cép thiét ciia ludn 4n

Khoang mét thap nién trd lai ddy, vat lidu td hop (nanocomposite) duoc tap trung nghién ciru va g dung
rong rai dya vao nhitng tinh chit ndi troi nhu linh dong, co thé két hop nhiéu vu diém cua cac vat liéu thanh phﬁn
cling nhu vat lidu nén 1am ting tinh sinh kha dung ciing nhu hiéu qua ing dung. Vi nhitng vu diém do, vat liéu to
hop v6i thanh phan 13 cac hat nano tir duge nhing trong 16p vo polymer phéan hily sinh hoc di dugc dwa vao tng
dung thyc tién nhu danh diu nhan sinh hoc, hé vi luu (micro fluidics), hé phan phéi thuc hudng dich, ting than nhiét
cuc b... cho thiy tiém nang to 16n cia chung trong linh vyc sinh dwoc hoc, y sinh hoc néi riéng va cac ng dung
thuc tién khic néi chung.

Pé dua vao cac tmg dung thuc tién c6 sir dung tir truong ngoai, dic biét 13 cac tng dung trong linh vuc y
sinh hoc, viéc khao sat, phan tich va danh gia cac dac trung tu tinh, cu thé 1a cac thong sb vi tir ndi tai nhu di hudng
tlr, mé-men xodn, nhiét do khoa (blocking temperature) cia cac vat liéu nay 1a rat quan trong, la nhan t6 chinh chi
phdi hiéu qua cua vat liéu khi dua vao tng dung thuc tién. Do d6, viéc xac dinh chinh x4c thong tin ham phan bd
kich thudc ciing nhu anh hudng ciia vat liéu nén va vai tro ciia twong tac ludng cuc-ludng cuc cia cac hat nano tir
bén trong vat liéu to hop déng vai tro then chdt trude khi dwa vao cac tmg dung y sinh.

Mot mat, tuy cac phuong phap phan tich thyc nghiém hién dai c6 wu diém 1a truc quan, c6 thé dinh tinh va
dinh luong cac dai lugng vi md (macroscopic) nhung ton kém vé thoi gian, nhan lyc, vat luc, do 1ap lai khong cao,
nhiéu thiét bi dat tién chua duoc trang bi trong nudc. Bén canh do, cac thi nghiém va do dac ¢ nhiing diéu kién dic
biét (nhiét do rt cao hodc nhiét do tuyét ddi 0K, kich thich xung laser tan sd siéu nhanh — ultrafast) 1a kho tham chi
mdt vai truong hop khong thé thuc hién duoc. Ngoai ra, h€ vat liéu c6 kich thude o cép d% vi mo (microscopic) dan

dén kha ning dinh lugng cac dai luong can do tré thanh thach thirc d6i véi cac phuong phéap do dac thyuc nghiém.

Thwe nghiém

Mo phéng Ly thuyét
Su lién hé giita thyc nghiém, 1y thuyét & mé phong
may tinh trong khoa hoc vat li¢u
Mit khéc, cac 1y thuyét tir tinh d c6 mot lich sir hinh thanh va phat trién lau dai bén canh thuc nghiém truc
quan, né khai quat hoa va tao ra mot nén tang viing chic cho cac nghién ctru ciing nhu tmg dung cac vt lidu tir vao
thuc tidn. Tir d6 xay dung nén cac cong cu tinh toan manh mé ching nhing gép phan hd tro giai quyét nhimng han
ché cua thyc nghiém ma con kién tao ra cic mo hinh toan — khung xwong ctia cac md phong may tinh, cho phép
khong chi dao sau nghién ctru hon nita tinh chét vi tir ndi tai cta vat liéu ma con c6 thé 1am thuc nghiém voi gia ré,
giai phong strc lao dong ciia ngudi nghién ctru, do 13p lai cao, rat ngén thoi gian nghién ciru, ¢6 thé tién nghiém cac
tinh chat vi mo cua vat liéu. Mot thap ky trd lai day, cac hé may tinh hiéu nang cao (High performance computer),
siéu may tinh (Super computer) dwoc ra doi v6i cAu hinh vuot troi cong hudng cling cac giai thuat tinh toan song
song manh m&, cho phép tinh todn va mé phong cac hé vi mé (miu thuc) tir cac tham sb & cap do vi mé (nguyén tir)
v6i s6 lugng 1én dén hang ty nguyén tir. Bén canh d6, gan day hé may tinh lugng tir (Quantum computer) ra doi, cang

thiic ddy tiém ning to 16n cho cac nghién ciru tinh toan va md phong cho khoa hoc néi chung va khoa hoc vat liéu
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ndi riéng. Ngoai ra, thanh qua cia cudc cach mang cong nghiép 1an tht tu v6i su ra doi cta cac k¥ thuat hién dai nhu
dir liéu 16n (Big data) va hoc may (Machine learning) di mé ra cac hudng nghién ciru méi mé mang ddy tinh tién
nghiém trong viéc thiét ké va nghién ctu vat li€u. Tuy nhién, nhiéu tinh chét va hién tuong cua vat liéu xay ra trén
hai hodc nhiéu quy mé (Scale) & ca khong gian va thoi gian. Dicu nay gay ra sy thiéu thong tin, danh gia khong day
du & nghién ctru thuc nghiém hodc st dung cac x4p xi gan dung/bd qua trong cac tinh toan thudn tiy/mé phong may
tinh, ma néu ¢ ging thuc hién toan bo s& dan dén lang phi thoi gian va tién bac. Thiéu sy tham chiéu qua lai giita
két qua thyc nghiém, 1y thuyét va tinh todn mo phong dan dén cac két qua thu dugc tré nén “roi rac”. Dé giai quyét
véan dé do, viéc két hop ca nghién ctru thuc nghiém, 1y thuyét va mé phong may tinh dé khao sat tinh chat cia cac
loai vt liéu dang déan tré thanh mot xu hudéng moi trén thé gioi.

2. Muc tiéu nghién ctru cia luin an

V&i mong mudn xay dung mot mé hinh nghién ciru tinh cht tir tinh cho cac cdu tric vat liéu t6 hop thong
dung dang duoc dwa vao cac ung dung y sinh hoc hién nay nhu liposome, vi cdu, vi nang, micelles, dendrimer, ké ca
c4c vt lidu dya trén nén carbon (CNT, Graphene) cung voi nhimg hiéu biét han hep cua ban than, tac gia c6 ging
thuc hién mot nghién ctru da chiéu két hop thuc nghiém, 1y thuyét tir tinh va mé phong méy tinh dé hinh thanh nén
mdt mo hinh cho phép khao sat, dinh luwong va danh gia mét cach chi tiét nhat co thé céc tinh chit vi tir noi tai cla
hé vt liéu t6 hop. Dya vao cac nghién ctru trudc ddy ciia ching t6i, ddng thoi nhim don gian hoa dé thuan loi trong
viéc khao sat, cu thé hoa nhung khong lam mét di tinh téng quat cua mo hinh, mét h¢ vt licu td hop don gian dugc
{mg dung trong nhiéu linh vuc nhu vi cau tir tinh Fe;04/Poly(glycidyl methacrylate) chira céc hat nano tir Fe;O4 dugc
lwa chon dé 1am ddi twong khao sat cu thé. Tir do, tac gia thuc hién ludn an “Mé phong Monte Carlo cho hé vi cau
tir tinh Fe;04/Poly(glycidyl methacrylate)”. Tén luan 4n — do nhimg quy dinh vé chinh sira tén nén khong bao ham
duoc toan bod sb lugng cong viéc dugce nghién ctru sinh thyc hién trong ludn an nay. Phan noi dung luan an bén dudi
s& thé hién diy du trinh ty cong viée trong nghién ctru nay.

3. Cac ngi dung nghién ciru chinh cia luin an

Trong luén 4n ndy, phan diu tac gia trinh bay cac phuong phéap thuc nghiém nhim ché tao va do dac cac dic
trung vi md ban dau cia vét lidu vi cau Fe;04/Poly(glycidyl methacrylate).

Phan tiép theo, tac gia sir dung céc tinh toan s6 dua trén cac 1y thuyét tir nham khao sat vé cac thong s6 ndi
tai cuia vat liéu téng hop dugc nhu ham phan b6 kich thuée hat, héng s6 di hudng tir hiéu dung. Cac thong sb nay két
hop véi két qua thu dugce tir thyc nghiém s& tré thanh théng s6 dau vao cho cac mé phong may tinh nham biéu thi/dai
dién mot cach chinh xac nhat vat liéu vi cau Fe;O4/Poly(glycidyl methacrylate) tong hop duoc, dong thoi ting su
chinh xac cho cac két qua mé phong.

Cubi cung, tac gia thuc hién cac phuong phap moé phong may tinh cho hé thuc (miu vat lidu da tong hop)
nhu Monte Carlo, m6 phong mé hinh spin nguyén tir dugc thyc hién dé khao sat, danh gia va dinh lugng cac thong
sO vi tir ndi tai ciing nhu hanh vi dong hoc tir tinh phirc tap cia vat liéu vi cau Fe;04/Poly(glycidyl methacrylate). Tir

nhiing két qua thu dugc, tac gia cd ging dua ra mot sd cac tién nghiém quan trong cho thyc nghiém.

CHUONG 1. TONG QUAN

1.1. Vi céu tir tinh Fe;04/Poly(Glycidyl Methacrylate)

Poly (Glycidyl Methacrylate) (PGMA) 1a mét polymer phd bién trong ca timg dung cong nghiép 13n y sinh
vi cac didc diém: ré tién, twong hop sinh hoc va khong doc hai, ¢ kha ning tu hop (seft-assembly), phan huy sinh
hoc va nhay cam véi pH. Hinh thai cua cac dan xuit PGMA rat doc ddo, c6 thé tao ra céc céu trac phure tap béng
cach tu hop, chfmg han nhu micelle (hinh cau, hinh tru ...), micelle ddo (RM), vién nang va hat nano [5]. Ngoai ra,
céc tac nhan khac nhau ciia cac yéu té bén trong va bén ngoai, chiang han nhu chiéu dai va ty 1& ciia phan ky nudc,
pH, thanh phin dung méi va nhiét do c6 thé thay déi hinh thai ciia chiing [6]. Ngoai ra, uu diém ciia PGMA 1a ua

nude, cac nhom epoxy cé thé d& dang bién déi dé mang nhiéu nhom chirc phan tmg nhu NH,, COOH, SH, c6 thé
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lién hop vdi cac phén tir sinh hoc (khang thé, peptit, thudc) [7], va tinh 6n dinh (khong két tu) trong cic mdi trudng
sinh hoc khéac nhau. Dé hinh thanh mot hé vat liéu vi cau don gian dwa vao cac img dung thyc tién b?mg vi€c st dung
tir trrdng ngoai, cac hat nano tir Fe;O4 (mot vat liéu quen thudc, ré tién, d& téng hop, tinh twong hop sinh hoc tdt, do
tir hoa bdo hoa cao) dugc phan tan vao bén trong ma tran polymer PGMA hinh thanh nén vi cau tir tinh
Fe3;04/Poly(Glycidyl Methacrylate).

Qué trinh phan tan nay con c6 tic dung nham tranh su két tu ctia cac hat nano tir (nguyén nhan 1a do céc
tuong tac ludng cuc-ludng cuc, lyc hut London-van der Waals giita cac hat nano tir) gdy anh hudng dén tinh chét tir
ctia vat liéu [8]. Cac khao sat trude ddy da cho thay tiém ning to 16n cua chiing trong y hoc nano, céng nghé sinh hoc
va sinh hoc phan t [9].

1.1.1. Thanh phan céu tao

® Oxy @ Carbon © Hydro ® Nito ® Hat nano tir Fe304

Hinh 1.2. M6 hinh minh hoa vi cau tir tinh Poly(Glycidyl Methacrylate) 2 chiéu (a) va 3 chiéu (b)
1.1.2. Vit ligu nén Poly(Glycidyl Methacrylate)
-Danh phép thuong dung: Poly(Glycidyl Methacrylate); 2 - Propenoic acid, 2 - methyl-, oxiranylmethyl ester.
-Cong thirc phan tr: (C;H1003)n
-M, = 10.000-20.000 (dvC)
- Pic diém: phan hay sinh hoc va théng minh nhay cam véi pH, poly (glycidyl methacrylate), dong ran hoic truong nd
khi c6 su thay doi pH clia mdi truong xung quanh, ¢ thé tao ra cac loai polymer khéi (block copolymer) c6 kha ning
dap tmg nhiéu hon 1 loai kich thich tir méi truong bén ngoai (dual responsive), co dang hinh cau, kich thudc kha dong
déu, it bi két tu nén duogc dung Iam tac nhan phan tan. Ngoai ra, bé mat dé bién tinh dé tao thém cac nhoém chirc
amino NHy-, dién tich bé mit 16n, dudi ky nude quay vao bén trong 15i tao thanh mot khoang tréng gitra hat vi cau.
Gan day, dugc sir dung trong cong nghé MEM (Micro ElectroMechanical) dé dong goi (packaging) cac chip st dung
trong co thé nguoi hodc cac trong cac hé twong tac voi cac phan tir sinh hoc.
1.1.3. Vit liéu thanh phén: Hat nano tir Fe30y

Oxit sét tir FesO4 1a mot oxit hdn hop FeO.Fe;O3 thugc nhom ceramic tur, dugc goi 1a Ferrite. Trong mot 6
don vi déu c6 8 vi tri tir dién va 16 vi tri bat dién.

Mot hé vat liéu tir cu thé s& ton tai cac dang nang luong tr khac nhau. Téng clia tit ca cac dang nang lugng
tir dong gép vao hé hinh thanh ning lugng tir tong cong. Cuc tiéu hoa nang luong tong cong s& quy dinh ciu trac do-
men ciia hat nano tir. Théng s6 ndy rat quan trong trong qua trinh mo phong may tinh cho cac vt lidu ti.

1.1.4. Ung dung tiém nding ciia vt ligu vi cau Fe;04/Poly(Glycidyl Methacrylate)

Vit liéu vi cau Fe;04/Poly(Glycidyl Methacrylate) hién nay dang duoc g dung rong rai trong cac ing dung
y sinh c6 st dung tir trudong ngoai quan trong nhu: phan phéi thude hudng dich, tang than nhiét cuc b, vi luu va xu
Iy nudc (hap phu i6n kim loai ning). Qua d6 cho thiy tiém ning I16n cia vat lidu vi ciu Fe;O4/Poly(Glycidyl
Methacrylate).

1.2. M6 phong may tinh trong khoa hoc vat liéu
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Mo phong trén may tinh 1a viéc sir dung may tinh dé mo phong (bt chudce) lai cac sy kién/hién twong trong
ty nhién (hé thong) dua trén mot mé hinh dwoc xay dung truée d6 (md hinh giai tich).

Qué trinh mo phong trén may tinh yéu cau cac chi tiét ky thuat nhu: trang thai ban ddu cia mé hinh, diéu
kién bién, thé twong tac. Vi cac budc chinh: xdy dung mé hinh > x4y dung chwong trinh = chay thir & tham chiéu
két qua. Viéc xay dyng chuong trinh tily vao mé hinh dugc xay dung trudc d6 va cac két qua mong mudn thu dugc,
¢6 rat nhidu nhimg phan mém mién phi hodc thuong mai duoc dung (build) va dong géi (package) san cac thu vién
nhu Materials studio, GROMACS, LAMMPS, Quantum ESPRESSO, VASP... hoac tu build béng cac ngén ngir 1ap
trinh thong dung nhu C++, Matlab, Python...
1.3.Tinh hinh nghién ciru
1.3.1.Trong nwoc

Dén thoi diém hién tai, theo hiéu biét tot nhét cua tac gia, chua ghi nhan duge cic cong trinh nghién ctru vé
hé vat liéu vi cau tir tinh PGMA tir thuc nghiém, 1y thuyét cho dén mé phong may tinh.
1.3.2.Trén thé gici

Céc nghién ciru ciia cac hoc gia trén thé gidi di cho thiy tiém ning tmg dung cia vat liéu vi cu tir tinh
PGMA trong y sinh hoc. Viéc khao sat dic trung ctia ching bang cac phuong phap phan tich thuc nghiém va cac thi
nghiém “in-vitro” cling da dugc thuc hién, tuy nhién viéc khéo sat v& tinh chét tir ciia vat liéu vi cau tir tinh PGMA
van chua duoc thuc hién mét cach thau dao.

Trong khudn kho luan 4n nay, nham khao sat tryc quan va chi tiét vé tinh chat tir ciia vat liéu vi cau
Fe;04/PGMA (polymer PGMA 1a vat li€u phi tir, nén tinh chét tir cua vat lidu vi cau phu thudc hoan toan vao tinh
chat tir ctia céc hat nano tir Fe;04 phan bd bén trong ma tran polymer PGMA) — diéu ma céc hoc gia khac chua béo
cho, tac gia s& thyc hién tong hop vat liéu vi cau tir tinh Fe;04/PGMA va sir dung mot sé cac phuong phap phén tich
thyc nghiém can thiét tdi thiéu (nh?im giam thiéu t6i da chi phi) dé khao sat cac dic trung cda vét liéu vi cau ché tao
dugc. Thém vao do, tac gia s& ap dung cac phuong phap tinh toan s6 dé udc lugng thong s vi tir noi tai quan trong
dai dién cling nhu quyét dinh tinh chét tir cua vat liéu vi cau nhu h?‘ing sb di hudng tr va xac dinh chinh xac sy phan
b kich thudc ctia cac hat nano tir Fe;O4 dinh hinh bén trong vi ciu. Ngoai ra, theo nhan dinh cia tic gia, twong tac
ludng cuc-ludng cuc giira cac hat nano tir Fe;O4 s& anh hudng dén sy phan bd ciia chiing bén trong ma tran polymer
PGMA. Hon nira, twong tac ludng cuc ciing c6 vai trd va anh huong nhét dinh dén tinh cht tir cua vat lidu vi cau.
Nham 1am sang to nhan dinh d6, phuong phap mé phong Monte Carlo duoc thuc hién dé chimg minh sy ton tai cia
tuong tac ludng cuc-ludng cuc giita cac hat nano tir Fe;O4 duoc tai trong vi cau. Cudi cung, nham khao sat cac thong
s6 khac nhu mo-men xodn, phan bd md-men tir cua céc hat nano tr, sy anh huong cua kich thudc hat nano tir I1én
tinh chat tir ciia hé vat liéu, vai tro va anh hudng cta twong tac ludng cuc-ludng cuc 1€n tinh chét tir ciia hé vat liéu. ..,
cic mo phong mé hinh spin nguyén tir s& dugc thuc hién duya trén dir lidu dau vao la cac cac két qua thu dugc tir thuc
nghiém va tinh toan ly thuyét s6 duoc thuc hién truée d6 nhdm ting tinh chinh x4c va dam bao cac mé phong mé ta
chinh x4c nhét hé vat liéu thuc dang xét. Boi vi viée khao sat dinh tinh/dinh lugng cac thong sb vi tir ndi tai bude
phai dugc thyc hién ¢ nhimng diéu kién dic biét (nhu nhiét d6 tuyét ddi, nhiét do Curie, nhiét do cao, loai bo sy ton
tai cuia twong tac ludng cuc, rang budc hudng do dac, thay dbi kich thudc/khoang cach giita cac hat nano tir trong vi
cau...) ma d6i voi cac phuong phap thuc nghiém 14 rao can/thach thirc 16n nén cac phuong phap mo phong méy tinh
duoc thuc hién dé vuot qua rao can do. Béi vi thong s6 du vao cho cac mod phong may tinh 1a thu dugc tr thuc
nghiém cho nén sai s4 néu ¢ trong md hinh nghién ctru ndy sé& chi xuat phat tir sai s6 cua thuc nghiém (do sai s cua
phép do, ngudi do dac, diéu kién thuc nghiém...) ma khong phai ban than mé hinh hay cic phuong phap mo phong
may tinh dugc trinh bay trong luén an nay. Khai quat hoa cac phuong phap nghién ctru cta luén an dugc mo ta o

hinh 1.28, chi tiét tung qua trinh thyc hién s€ dugc tac gia trinh bay cu thé & cac chuong sau.
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Hinh 1.28. Khai quat cac phuong phap nghién cuu cua ludn an
Su két hop nghién ctru da chidu: Thyc nghiém, 1y thuyét va mé phong.

CHUONG 2. PHUONG PHAP NGHIEN CUU

2.1.Thuc nghiém
2.1.1. Quy trinh t(fng hgp ® Oxy @ Carbon Hydro ~ @ Nito @ Hat nano tir Fe30, ‘E

b s

P adle

apy Trine hop‘I poya EiyleneDiamige (o a TR NILIO Fes(;;I,PGMA
Hinh 2.1. So d6 md ta quy trinh tong hop vat liéu vi cau tir tinh Fe;0./PGMA.
2.1.2.Cdc phwong phap phdn tich

Céc phuong phap do dac hién dai va co ban dugc st dung dé thu duogc cac dic trung thiét yéu nhét cua vat
lidu tong hop dugc nhu: nhifu xa tia X (XRD), quang phd hong ngoai bién dbi Fourier (FTIR), tir ké mau rung
(VSM), hién vi dién tir quét (SEM), hién vi dién tir truyén qua (TEM), phd hép thu nguyén tir (AAS).

2.2. Tinh toan ly thuyét sb

2.2.1. Pinh ludt tiép cin bio hoa (The Law of approach to saturation - LAS)
2.2.2. Lam khép véi ham Langevin

2.2.3. Cdc chwong trinh (program) tinh todn Iy thuyét sé va biéu thi két qudi
2.3. M6 phéng may tinh

2.3.1. M6 phong Monte Carlo (MC)

Phuong phap mé phong MC héng ) ap suét [87,88] dugc st dung dé mo phong su dinh hinh cic cum
(cluster) hat nano Fe;O4 bén trong vat liéu vi cau tir tinh PGMA, dé thuc hién mé phong dau tién ta phai xay dung
mo hinh toan hoc. Trong cac budc thuc nghiém téng hop vét liéu da dugc trinh bay & phﬁn trude cia luan an, cac hat
nano tir Fe304 dugc hinh thanh béng cach két taa tai chd bén trong ma trdn polymer PGMA, khi céac hat Fe;O4 dugc
hinh thanh xem nhu ching dugc phan tan én dinh bén trong dang keo (colloidal - ma trdn polymer PGMA), do d6
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chung ta s& ap dung 1y thuyét DLVO [89] dé mo ta cic twong tac dang hudng (isotropic) giita cac hat nano tir bao

gdm ai lyc Van der Waals, lyc ddy tinh dién va bao gdm nguyén 1y loai trir Pauli [90].

Bit Chon 1 hat Chon dinh huéng Tinh Giai thuat [ ] Chip nhan
»| diu [P»| nglunhién [P ngiu nhién | exp(-AU,, / k,T)»| Metropolis —
Tur choi
Chéip nhan || Giaithuat Tinh =1 Co Con bén trong X340 tron vi
T ohéi Metropolis [ # exp(-AU,_ - AU, /k,T) Kho < vat chira? €| tri cia hat
U choi ’ ong
[ I
X4o tron thé Tét ca cac 13i con Cco  p Tinh Giai thuat [#| Chip nhén
tich vat chira P bén trong vat chira? [P N exp(-AU,,, /1 k,T) id Metropolis L
Khong ) »> Tur choi
I A
Luu dir lidu

Hinh 2.9. So db giai thuat mé phong Monte Carlo cho cac hat nano
Fe;04 dinh hinh bén trong vi cau PGMA.
2.3.2. Mé phéng mé hinh spin nguyén tir

Mo phéng spin nguyén tir coi nguyén tir nhu s¢ hitu mot momen tir cuc bd, voi Iy thuyét dién tir di doi véi
phuong trinh chuyén dong ciia cac spin nguyén tir [94]. Bang cach niy, mo phong spin nguyén tir thu hep khoang
cach giita cac phuong phap md phong vi tir (micromagnetic) va mo phong tir cac nguyén 1y ban dau (ab initio), dong
thoi cho phép khao sat cac tinh chét vi mé chi tiét va phirc tap nhu di hudng bé mat, dong hoc spin gy ra boi xung
laser siéu nhanh (ultrafast), thé trao ddi hidu dich (exchange bias) & cac hat nano tir cau triic 16i vo, cdc mang mong
tir da 16p, mémen xoén cia spin tir... [95].

Dé tan dung t6t cac nén tang c6 sin va khong phai xay dung ma (build code) lai tir dau, ta c6 thé sir dung cac
g06i mo phong spin nguyén tir véi ma ngudén mo sin c6 nhu VAMPIRE, tuy nhién cac chirc ning van chua hoan thién
va con trong qua trinh phat trién [90] nén cén tinh chinh (modify) theo y8u cau cong viéc. L3i cia VAMPIRE package
dua trén nén tang céc 1y thuyét tir tinh quan trong, khong chi sir dung mé hinh spin Heisenberg mé rong bao ham céc
nguyén tic vat 1y thiét yéu cua vat lidu tir tai quy mé nguyén tir bang cach sir dung toan tir Hamiltonian spin ¢6 dién
nhu & mo hinh Ising, ma con bao ham dong hoc spin nguyén tr dua trén phuong trinh Landau-Lifshizt-Gilbert va
phuong trinh Langevin. Pé hoat dong, VAMPIRE doi hoi mot bo tép dau vao bao gém 3 loai t&p (unitcell, material
va input). Cac dai lwong tir tinh trong géi phin mém dugc quy dinh theo chuin riéng va khi tham chiéu véi két qua
thuc nghiém can phai dugc quy dbi theo chuan do luong quéc té (hé SI).

2.3.3. Hé thong thuc hién mé phong
2.3.3.1. H¢ tinh toan hiéu nang cao

Céc mo6 phong trong luan an nay dugc thuc hién trén h¢ tinh toan hi€u nang cao (HPC) ctia Trung tdm tin
hoc va tinh toan — Vién Han 1am Khoa hoc & Cong nghé Viét Nam (VAST) thong qua giao thirc Secure Shell (ssh)
bang Terminal trén hé diéu hanh Linux (hinh 2.12) hoic Cmd/Windows subsystem for Linux — WSL trén nén tang
Windows.

Céc mo phong Monte Carlo budc phai chay ¢ ché d6 don nhan (Serial), trong khi cac md phong khac duoc
chay & ché d6 da nhan (Para CPU) va tinh toan song song trén 2-3 node (Mi node 20 core) dé ting toc do tinh toan.

Hodc chay trén card GPU Tesla P100 dé giam thoi gian tinh toan.



a) nthoang@headd - - 2 0D nthosnghesd! -

Fle Edit View sSearch Terminal Heip Search Terminal sala

Hinh 2.12. H¢ HPC — VAST
(a) Workload manager & Jobs scheduler cia h¢ HPC — VAST
(b) (b, ¢) Céc tép Scripts dé chay cac md phong cia luan an trén hé HPC.

2.3.3.2. Hé dién toan luoi

a)

Fiw Edt View ron  Temmal  Halp

serverfdata -

Filw Ede View Smarch Terminal belp

(a) H¢ dién toan luéi HCMIP
(b, ¢c) Workload manager & Jobs scheduler cia cum HPC Cluster trong hé
(d) Server Data trong hé dién toan luai.
Thoi gian gan déy, do nhu cau thuc hién cac nghién ctru tinh toan ngdy cang ting, sb luong ngudi dung (SUSER)
trén h¢ HPC — VAST ting déng ké. Pé dam bao nhu cu cong viée ciing nhu nham phat trién mot mo hinh tinh toan
hiéu ning cao theo hudng hién dai hoa, chia sé tai nguyén rong khip va dap tng duoc cac ky thuat nhu dit lidu 16n
(Big data), hoc may (Machine learning) ciing nhu bao ham dugc kién tric tinh toan hién dai nhu dién toan dam may
(Cloud computing) cho cdc md phong may tinh dé nghién ctru khoa hoc vét liéu néi riéng va cac khia canh khac cta
khoa hoc noi chung, tac gia da xay dung hé dién toan lai hoa (hybrid) phuc vu tinh toan hiéu ning cao bao gdm mot
cum cluster nho (Phu luc IX) gém cac Worker Nodes (CPU va GPU) tinh toan, mot Master Node kiém Web Server
va mot Server Data dua trén kién tric dién toan ludi (Grid computing) [101,102]. H¢ théng duogc dat tai Vién Vit ly

TP.HCM — VAST (chi tiét tai http://hcmip.ac.vn/hpc), giai doan tiép theo s& thir nghiém viéc submit truc tiép cac
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jobs trén nén ting Web backend 3.0 ma khong can sir dung cac tép kich ban (scripts) phirc tap nham don gian hoa va
huéng dén sy than thién v6i ngudi dung. Dir lidu tinh toan mé phong trén hé sau khi hoan thanh s& dugc tw dong day
vé Server Data, tir 6 dit lidu s& duoc tai vé may tinh ca nhan (client) thong qua giao thirc SCP (secure copy) hodc
SFTP (Secure File Transfer Protocal). Ngoai ra, dé hop nhét va tién loi trong viéc luu trit, cac dir li¢u tinh toan sau

khi dugc thuce hién trén hé HPC — VAST ciing s& duoc truyén vé Server Data niy thong qua giao thirc SCP.

Uu diém cua hé dién toan nay 1a ¢ thé thyc hién va quan 1y cac Jobs mé phong va tinh toan trén hé thng
trén nhidu nén tang thiét bi, tir dién thoai thong minh, méy tinh bang, dén may tinh c4 nhan... Ngoai ra, dit liéu s&
dugc ghi va sap xép vao hé théng luu trir (Server Data), sau d6 c6 thé sir dung k§ thuét hoc c6 giam sat (Supervised
Learning) dé thyc hién phan loai ty dong (classification) — mot budc co ban cua quy trinh hoc may (Machine
learning). Sau khi duoc phén loai, cac dif liéu nay c6 thé duoc hdi quy (regression) dé dua ra cac tién nghiém trong

kha nang cho phép.

Hinh 2.14. HE dién toan Comphys.

Gan déy, do nhu cau tinh toan ting cling nhu md rong ra cho cc nghién ctru vé tinh toan lugng tir (Quantum
computing) trong linh vuc héa 1y va khoa hoc vat lidu ciing nhu chay céc tinh toan tién mé phong trude khi chay tryc
tiép trén may tinh luong tir ciia IBM, tac gia xay dung thém mot hé dién toan hiéu ning cao Comphys (hinh 2.14) dé
thudn tién trong céng viéc nghién ctru (phu luc X). Céu triic twong tu nhuw hé HCMIP & trén nhung ¢ nang cip thém

nhiéu chirc ndng madi dé ho trg cho céc tinh toan lugng tur.

CHUONG 3. KET QUA VA THAO LUAN
3.1. Két qua thye nghiém va tinh toan 1y thuyét s6
3.1.1. Nhiéu xa tia X (XRD)

Hinh 3.1 biéu thj gian dd nhiéu xa tia X cta cdc mau: (b) hat nano tir Fe;04 tran (khong dugc boc phu PGMA)
va (c) vat lidu Fe;04/PGMA di tong hop duge. Theo gian db nhidu xa tia X (hinh 3.1b, ¢), cac dinh (peak) nhidu xa
tai cac mat mang (22 0), (31 1), (4 00), (422), (51 1) va (44 0) trang kh6p véi dit liéu phd XRD chuén cho Fe;Oy4
(thé JCPDS No.75-0033 — hinh 3.1a). Quan sét hinh 3.1c, thanh phan pha khac khong dugc tim thay, diéu nay ching
minh ring cac hat Fe;Oy tinh khiét da dugc hinh thanh bén trong vi ciu PGMA. Tuy nhién, & diy cudng d6 nhidu xa
tia X bi sut giam va dinh nhiéu xa bi mé rong so véi hinh 3.1b, nhan dinh ban dau co thé nguyén nhan la do cac hat
Fe;04 dinh hinh bén trong vi cau Fe;04/PGMA c6 kich thudc tinh thé nho, diéu nay da duogc thao luan tai [103].
Ngoai ra, sy hién dién cia ma trin PGMA trén bé mit cac hat Fe;04 1am tang nhiéu loan trong cAu trac [104]. Mot

nguyén nhan khac 1a do khi phan bd bén trong/trén bé mat vi ciu Fe;04/PGMA, céc hat nano tir Fe;04 da bi ma tran
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polymer PGMA ¢6 dinh tir d6 1am giam kha ning két ty thanh cac cum hat (cluster) 16n dong thoi phéan tan dan tri,
tir 6 lIam cho mat d6 hat tré nén thép hon so vé6i cac hat Fe;O4 tran. Két qua 1a d6 cao dinh nhiéu xa bi suy giam
ddng thoi d6 rong ciia dinh nhiéu xa ciing bi mé rong, diéu nay ciing di duoc thao luan boi tic gia Majid Sakhi Jabir
va cong su [105]. str dung phuong trinh Scherrer dugc sir dung dé thu dugc kich thude tinh thé trung binh (dxrp) ctia

mau Fe;O; tran 13 dpe,0,= 15.8 (nm).

Curimigz dii it gon (a.u)

T T L] T
20 an a0 1] L]

20"
Hinh 3.1. Gian db nhiéu xa tia X cia: (a) Phd chuén cta Fe;Oy

(b) Hat nano tir Fe;O4 tran; (c) Vat liéu vi ciu Fe;04/PGMA

(d, e) O cosé va 6 co sé da dién cia Fe;0a.

Hinh 3.2 tham chiéu gian dd nhiéu xa tia X cua vat liéu Fe;04/PGMA ché tao duoc va polymer PGMA nén,
ta nhan thdy ring & goc nhidu xa 20 = 17° xuét hién dinh nhidu xa duy nhét dic trung cia vat liéu polymer PGMA
[106], diu nay ching to rang vat liéu Fe;04/PGMA tong hop duogc c6 2 thanh phan rd rang gdm vat lidu nén polymer
PGMA va vit liéu thanh phan Fe;Os.

Dé x4c dinh kich thudc tinh thé cia cdc hat Fe;04 phan tén bén trong vi cau Fe;04/PGMA, do kich thudc
clia cac hat ndy nhé nhu d thao luan & trén, phuong phap Scherrer sir dung do ban rong cua dinh nhidu xa dic trung
tré nén co sai sd dang ké do do rong dinh nhiéu xa bi mé rong, mot phuong phap véi do chinh xac cao nhu tan xa
chum tia X goc hep (Small Angle X-Ray Scattering - SAXS) ¢6 thé dugc sir dung. Mot mit, do didu kién chwa cho
phép nén luén an ciing chua thuc hién duoc cac phép do nay. Mit khéc, thong sé thuc nghiém quan trong can thiét
dé cung cép cho cac md phong may tinh duge thuc hién & phin sau cua ludn 4n 14 kich thudc 15i tir ma khong phai
1a kich thudc tinh thé, do d6 mot phwong phéap khac dua trén 1y thuyét tir tinh s& dugc sir dung dé thu dugc thong sb
vé kich thuéc 18i tir, chi tiét duoc trinh bay ¢ bén dudi.

——POMA
i — PGMAFe, 0,

Cudmg A0 mit gon (a.u)

bml “! H a)
T T T T T
10 0 £l R 50 ] T

(20"
Hinh 3.2. Gian d6 nhiéu xa tia X cta:
(a) Vi cau Fe;04/PGMA; (b) Polymer PGMA [106].
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3.1.2. Phé héng ngoai chuyén Fourier (FTIR)

D truyén qua (%)

Fe,Oy
Oxirane bit PGMA/Fe, 0,

- déiximg

ixirane déi ximg — PGMA

U T T T T T

T
S00 1000 1500 2000 2500 3000 3500 4000

84 song (em™)
Hinh 3.3. Phd FTIR cua cac mau ¢ ché do truyén qua
(a) PGMA; (b) Fe;04/PGMA; (c) Fe;04 [107].

Phd FTIR ciia PGMA tinh khiét (hinh 3.3a) cho thdy cac ving hép thu didc trung xudt hién tai vi tri sé song
1149 cm™ va 846 cm™', 993 em™ twong tng c6 lién quan dén vong oxirane (-CH,-O-CH,-) dbi xtig va vong oxirane
(-CH,-O-CH-) bat dbi xtng (cac epoxide) (Hinh 3.4a). Bén canh do, xudt hién dao dong kéo cang (stretch) cia nhom
chirc cacbonyl (C=0) trong PGMA xuit hién & s6 séng 1730 cm™.

Tuy nhién, phd FTIR ciia Fe;04/PGMA & hinh 3.3b cho thiy cac déc (dip) & 846 cm™ va 993 cm™ gan nhu
bién mat, dic trung twong ing véi vong oxirane bat ddi ximg (-CH,-O-CH-). Bén canh do, su xudt hién cua cac dai
hap thu méi ¢ 3399 cm™, 1566 cm™ va 1644 cm™! twong tng vé6i dao dong kéo cing (stretch) va udn cong (bend) ctia
N-H va kéo cang (stretch) cuia N-H», chiing to sy hién dién ctia cac nhom chire -NH va -NH, 1a Kkét qua cua viéc stra
d6i PGMA bai Ethylenediamine, 1am cho cic epoxide (cic vong oxirane) mé vong (hinh 3.4b). Mit khac, sy hién
dién ciia dai hap thu méi dugc quan sat & 592 cm™ & hinh 3.3b twong mg véi sy dao dong cua lién két Fe-O (quan
sat phé FTIR cua Fe;O4 tinh khiét & hinh 3.3¢ [107], ching to sy tdn tai cua cc hat nano tir Fe;Oy4 trong cac vi cau
PGMA. Mit khac, dc quan sat duoc tai 1130 cm™ tuong ung véi dao dong ctia nhom chire (C-0) bi dich chuyén
sang vung tan so cao hon, diéu nay cho thdy rang polymer PGMA tuong tic véi cac ion kim loai cia Fe;04 va cb
dinh ching (twong tac hip phu béi lyc lién phan tir & hinh thanh lién két phéi tri), két qua twong tw di duoc bao céo
bdi tac gia Jana Koubkova va cong su [108].

3.1.3. Anh hién vi di¢n tiv quét (SEM)

Ham phan b kich thudc hat ctia vi cau tir tinh Fe;04/PGMA (hinh 3.6d) dugc xac dinh bang cach do dudng
kinh cta 100 hat tir anh SEM, sau d6 duoc biéu dién bang biéu d6 dang cot, sau d6 lam khdp (fitting) biéu d6 véi
ham phan b logarit-chuan.

Anh SEM ciia vi ciu tir tinh Fe;04/PGMA 6 hinh 3.6a, b cho thiy vat liéu Fe;04/PGMA tong hop duoc co
dang hinh cau, don phan tan va kich thudc kha dong déu. Bén canh d6, bé mit ctia cic vi cau Fe;04/PGMA kha gb
ghé, 1a két qua cua viéc chinh sira bé mit vi ciu PGMA b?mg Ethylenediamine va bédi vi su hién dién cua cac hat
nano tir Fe;O4 trén bé mat. Kich thudc trung binh cua vi cau Fe;04/PGMA tong hop duge 1a <D>sgv= 1.36 pm va
d6 léch chudn twong tmg 13 osem = 0.09 um. Két qua nay nho hon so véi bao cdo cua cac nhom tac gia khac
[62,63,65,67,68]. Mot chuong trinh don gian dugc tac gia viét béng Matlab vé&i dau vao la cac thong s6 thu duge tur
anh SEM ¢ trén nham biéu thi cac vi cau Fe;04/PGMA trong khong gian 3 chiéu, gi¢i han trong mot hinh hop kich
thude 10x10%10 pm (hinh 3.6¢).



Hinh 3.6. Anh SEM a*cfla vi cau Fe;04/PGMA tai 2 thang do: (a) 10 um va (b) 2 pm.
(¢) M6 hinh biéu thi cac vi cau Fe;04/PGMA trong khong gian 3 chiéu (Matlab)

(d) Biéu d6 phan b kich thudc hat va ham phan bd logarit-chuan (dudng in dam).

3.1.4. Anh hién vi dién tie truyén qua (TEM)

Nhu vén d& da néu ra & phan trude cua luan 4n, do phan giai ciia anh TEM van khong cho phép chung ta xac
dinh chinh xac dugc kich thudc hat va ham phan bd kich thude cta cac hat Fes04 & bén trong vat liéu Fe;04/PGMA
téng hop duoc. Gia sir voi ky thuat hién vi hién dai hon nhu HRTEM véi d6 phan gidi cao hon ¢6 thé cho chung ta
quan sat t6t hon va tir d6 ¢ thé tam thoi xac dinh duge phan b6 kich thude, mic du vay thi kich thudc va ham phan
b thu duge chi dang xét cho 1 vi cau va do d6 ciing khong thé dai dién cho toan b cac vi cdu bén trong miu duge
téng hop, hay néi cach khac nd chi mang tinh chit cuc bd va khong ¢ ¥ nghia vé mat thdng ké. Do dé, cach xac dinh
chinh x4c kich thuéc hat va ham phan bé kich thudc tuong ting s& dugc trinh bay & bén dudi.

Aprro

)

Hinh 3.7. Anh TEM cia cac hat nano tir Fe;O4 trin & cac thang do:
a) 200 nm; b) 50 nm; c¢) 20 nm.

Nham muc dich quan trong la quan sat dugc truc quan hinh dang va sy két tu cta hat nano tir Fe;O4 trong
ma trén polymer PGMA dé sir dung nhitng tham s6 nay cho cic budc nghién ciru khac cua luan 4n, ta tién hanh ché
tao theo chu trinh thyc nghiém nhu phﬁn thuc nghiém ctia luan an ma khong st dung Ethylen Diamine, phu 1én dé
silic sau d6 siy kho va chup anh TEM ciia mau vét lidu (hinh 3.7). Mt diéu hién nhién ring phuong thirc nay khong
thé hoan toan dai dién cho qua trinh dinh hinh va két tu cua Fes;04 bén trong vét liéu vi ciu Fe;04/PGMA chung ta
dang xét, do chung ta di pha v cdu triic trung md (mesoscopic) cua vat liéu. Tuy nhién muc dich ciia phuong thirc

nay chi 1a dé quan sat chinh xac va tryc quan dang hinh hoc cua hat nano tir Fe;04 dé c6 thé dua ra mo hinh chinh
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xac trong cac tinh toan Iy thuyét s6 ciing nhu mé phong méy tinh dugc thuc hiéc ¢ phan sau cta luan an. Bén canh
do6, chung ta ciing c6 thé quan sat théy su két tu cta cac hat nano tir Fe;04 dudi tac dung cua cac tuong tac lién hat,
hinh dang/ kich thudc khéac nhau cua cac cum hat (cluster), déng thoi rat ra mot thong tin goi y vé sb luong céac hat
Fe;04 trong mot cluster.

Quan sat anh TEM tai thang do 200 nm va 50 nm (hinh 3.7a, b), ¢6 thé thdy rd rang cac hat nano tir Fe;O,4
khong phan bb dong déu ma két tu thanh cac cum hat (cluster) vi kich thudc va hinh dang khac nhau (dudng khoanh
viing nét dut). R3 rang 1a giita cac hat nano tir Fe;04 ¢6 ton tai twong tac ludng cuc - nguyén nhan 1lam cho cac hat
két tu thanh cac cum hat hodc cac chudi [111], diéu nay anh huong truc tiép dén hiéu suét cac ung dung tang than
nhiét cuc bo [112]. Pé khao sat tuong tic ludng cuc gitra cac hat nano tir Fe;Ou, k¥ thuat cong hudng sat tir
(Ferromagnetic resonance — FMR) c6 thé duoc str dung [113,114], tuy nhién k¥ thuét nay phirc tap, mot phuong phap
don gian hon s& dugc trinh bay & phan sau cta ludn an.

Bén canh d0, quan sat anh TEM tai thang do 20 nm, ghi nhan hat Fe;04 ¢6 dang elip gan nhu hinh cau (hinh
3.7¢). Bé don gian hoa trong qua trinh tinh toan va mo phong, ta gia sir hat Fe;Oy 14 hinh cau véi dudng kinh va ham
phan bé logarit chudn thu dugc tir phuong phap “Fitting” v6i ham Langevin dugc trinh bay & phan trude cia ludn
an.

3.1.5. Duong cong tir hoa

Vi cau Fe;04/PGMA c6 hanh vi siéu thuén tir (hinh 3.8a). Do tir hoa bdo hoa (M), do tir du (M) va luc
khang tu/treong cudng birc (H.) thu duge tir duong cong tir hda dugc liét ké ¢ bang 2.5. Cac hat nano tir dugce dinh
hinh bén trong PGMA, duéi tic dung ctia ma trdn polymer PGMA 1én cac nguyén tir b& mit, hinh thanh nén cac 16p
nhidu loan tir tinh (s& dugc trinh bay chi tiét & bén dudi) = giam manh d6 tir hoa bio hoa so vai cac hat nano Fe;Oy4

tran (hinh 3.8b). Két qua twong tu cho cac hat nano tir FeCo ciing di dugc thao luan boi tac gia Davide Peddis va

cong su [118].

Y b)

' 40

F

& 2

14
. —Fe 0y

’ — MPGMA _ — PGMAFE0,

G5 s 0 5 10 Is 15 10 3 ) 5 10 15
Tir trirémg 1T {k(de) Tir trudmg H (kOe)
Hinh 3.8. Buong cong tir héa M(H) tai nhiét do phong (300 K) cua:
(a) vi cau Fe;04/PGMA
(b) vi cdu Fe;04/PGMA va céc hat nano Fe;Oy4 tran.
Bing 2.5. Cac thong sb tir tinh cta vi ciu Fe;O4/PGMA.
M(emu/g) H. (Oe) M; (emu/g) Ker (LAS) (x10° J.m) Kerr (Tg) (x10* J.m™>)

5.61 1.42 0.015 29+0.6 1.9+0.15
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Hinh 3.9. Pudng cong tir héa ZFC/FC ciia vi cau Fe;04/PGMA.

Pudng cong tir hda ZFC/FC clia vi cdu Fe;04/PGMA (hinh 3.9). Nhiét d6 khoa (Ts) thu duoc tir dwdng cong
tir héa ZFC (dinh cta duong cong ZFC) >Tp= 10 K = hing s6 di huéng tir hidu dung Kerr = 19 kJ/m?, gié tri nay
xép xi voi cac két qua duoc bao cdo bdi cac hoc gia khac (10-20 kJ/m?) cho hat Fe;04 tran (co kich thudc ~ 5-8 nm)
va 16n hon cho vat lidu Fe;O4 dang khéi (1.1x10* J/m®) [123-131]. Nguyén nhan chinh 1a do sy phu thudc ctia Kegr
vao kich thudc hat nano tir Fe;O4 (Kesr tang khi kich thudce hat giam), diéu nay ciing da dugc thao luan boi tac gia
Abdel-Fatah Lehlooh va cong su [132], tac gia C. Nayek va cong su [133]. Cu thé, no duoc giai thich 1a do su tang
di huéng bé mit (Ks) khi kich thude hat giam (khi kich thudc hat giam, ti s6 giita bé mit va thé tich tang 1én dan dén
di hudng bé mit c6 xu hudng ting 1én).

3.1.6. Tinh todn Iy thuyét sé
3.1.6.1. Pinh ludt tié'p cdn bdo hoa

A Thac nghiém

w— it leear
1,00 o * o

0,99 4

gon (m=MM_)

i {1,958

0,97 4

3 tir hida it

0,96 -

IH® x 107 (Oe)

Hinh 3.10. Mbi lién hé gitra M/M—1/H? clia vi cau Fe;04/PGMA tai trudng 16n.
Pudng nét dam thé hién “fitting” tuyén tinh voi dir lidu thuc nghiém.

O day ching ta sir dung d¢ tir hoa rat gon (m=M/M;), né 1a ham cta 1/H? dugc lam khop (fitting) tuyén tinh
v6i phuong trinh 2.4 tai tir truong c6 do 16n cao (7.96x10° - 1.19x10° A.m™) (hinh 3.10). Gia tri b — d6 dbc cua
duong “fitting” tuyén tinh dugc st dung dé tinh Kegr theo phuong trinh 2.7. Gié tri wdc lwong cia hing sé di hudng
tir hidu dung (Kefr) ctia vi cau Fe;04/PGMA tai nhiét d6 phong (300 K) 13 Ker (LAS) = 2.9 £ 0.6x10° (J/m®). So sanh
v6i Kesr (Tg) thu duge & trén, ta nhan thdy co sy khac biét nho (Thé hién ¢ bang 2.5), didu nay c6 thé duoc hiéu dwa
trén su phu thudc nhiét do cua hiang s6 di hudng tir [134,135]. Két qua 13, d6 16n ctia Kerr giam khi nhiét d6 ting, do
do6 gia tri Ker(Ts) tai 10 K s€ 16n hon Ky (LAS) thu duoc tai 300 K.
3.1.6.2. Lam khop voi ham Langevin



Hinh 3.12. Chuong trinh nham “fitting” M(H) v&i ham Langevin duoc xdy dung bang ngén ngit Matlab.

Nham tan dung kha ning manh mé vé céc thu vién dd hoa c6 sin va tao duoc giao dién nguoi dung (user
interface), tic gia tao mot chuwong trinh bang ngdn ngit Matlab (phy luc IV) nhdm lam khép — Fitting dudng cong tir
héa M(H) cua hé vat liéu vi ciu Fe;04/PGMA thu dugce tir thuc nghiém v&i ham Langevin dé tu dong tinh todn va

tién nghiém kich thudc ciing nhu d6 1éch chuén twong tng cac 16i tir (cac hat nano tir Fe;04) ctia vat liéu (hinh 3.12).

ey i 15 Lagaeit V4 i 7304 b tramg

L A |

Hinh 3.13. D6 thi kich thuéc hat tuan theo ham phan bd

kich thudc hat logarit-chuén cho trude.

- D =3.76 (nm), op = 0.77 (nm) va ham phan bé kich thudc hat twong img — ham phan b logarit-chuan (hinh 3.13).
Dé thé hién rd hon su phén bd kich thude hat FesO4 (151 tir) bén trong vi ciu Fe;04/PGMA, mot chuong trinh dugc

tac gia viét bang Matlab dé sinh ra cac dit liéu kich thudc hat cu thé tudn theo ham phén bé logarit-chuan di thu dugc

o trén (hinh 3.13).

L6p nhiéu loan tir tinh
(Lop tir tinh chét)

Hinh 3.16. Lop nhiéu loan tir tinh trén bé mat hat nano tir Fe;O4.
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Két hop voi két qua FTIR trinh bay ¢ trén, vdi sy tuong tac cuia ma tran PGMA 1én céc hat nano tir Fe304,
s& hinh thanh nén mét 16p nhiéu loan tir tinh (disordered magnetic layer) & bé mit cua cac hat Fe;Oy4 (hinh 3.16).
Nguyén nhan cu thé 13 do tai bé mit cac hat nano Fe;O,, d6i xtng phdi tri ddi voi cac i6n kim loai giam dang ké do
su thiéu hut nguyén tir Oxy, do d6 cac phan tir PGMA c6 thé 1ap vao cac chd trong trén bé mat hat nano tir Fe;04 va
chiém vi tri cia cac nguyén tir bi thidu va lam giam su ghép cap spin-quy dao. Cac két qua twong ty da duge bao cao
va thao luan boi 2 nhém tac gia Yuan Yuan va cong su [136], Peddis.D va cong su [137]. Két qua 1a hinh thanh nén
16p nhiéu loan tir tinh/tlr tinh chét bén ngoai bé mit cac hat Fe;0.. Lép nhiéu loan tir tinh nay chi bi thay d6i vé mit
tir tinh, con vé cau trac tinh thé hoan toan khong bi anh huéng. Qua d6 ta c6 thé thiy dugc sau khi hinh thanh va
phén bd bén trong ma trin PGMA, céc hat Fe;Os4 bi ¢ dinh va chiju su tuong tac cua cac phan tt PGMA tur d6 hinh
thanh nén 16p nhiu loan tir tinh, dan dén 1am giam kich thudc 13i tir. Diéu nay gop thém minh chimg cho nguyén
nhan lam giam d6 tir hda bao hoa cta vat liéu vi cu Fe;04/PGMA khi so v6i hat nano Fe;Oy4 trin duoc trinh bay o
trén.

O day véi diéu kién gia thuyét bo qua cac sai s6 (phép do va toan hoc) va kich thudc tinh thé do dac duoc tir
thuc nghiém 1a chinh xac (Thyc hién bang phuong phép tan xa chum tia X goc hep duogc dé cap & trude do), ta co

thé dua ra mot mo hinh thé nham tinh ra dugc d6 day 16p nhiéu loan tir tinh 13 dgisodered = derystatiite— drangevin (hinh 3.16).

3.1.7. Ung dung vit liéu vi cau Fe;0/PGMA trong xi¢ Iy} nwéc

Dé thyc hién cac tmg dung y sinh hoc phirc tap, doi hoi tén kém chi phi va thoi gian rat 16n dong thoi diéu
kién thuc nghiém tai co s& nghién ctru cia tac gia cling chua cho phép thuc hién hién cac nghién ctru sdu hon cho
cac ung dung y sinh hoc, do d6 tac gia thuc hién so by viéc do kha nang hép phu i6n kim loai nang cta vi ciu
Fe;04/PGMA, cu thé 12 i6n Chi (Pb>") — i6n c6 nhiu va phd bién nhit trong cac ngudn nude dic biét 1a nudce thai tir
cac khu cong nghiép ning. Két qua khao sat cho thiy thoi gian dat can bang hip phu khoang 120 phut. Nong d6 hap
phu cuc dai dugc tinh bdi phuong trinh déng nhiét Langmuir.

Mb hinh Langmuir cho riang phan tmg hip phu trén bé mit chit hap phu thudc vé hap phu 16p don, tit ca cac
vi tri hap phu déu gidng nhau va cac chat bi hap phu khong anh huong dén ting vi tri hip phu khac. Tir cac diém
thyc nghiém, ta thuc hién “fitting” tuyén tinh dé thu duoc dang tudng minh ctia phuong trinh dang nhiét Langmuir.
Tir hinh 3.17, chung ta c6 thé thiy ring mé hinh hip phy déng nhiét Langmuir mé ta kha chinh xac sy hdp phu ion
Pb?* ctia Fe;04/PGMA (R? = 0.99523). Tir d6 dbc va diém cit truc tung, ta tinh duoc kha ning hip phu cuc dai qmax
ctia Fe;04/PGMA ddi voi ion Pb?" 1a 78.2 mg/g va hang s6 Langmuir b = 0.0822 (I/mg). Tir nhitng két qua dat duoc,
chung ta c6 thé thiy ring vat liéu Fe;O4/PGMA vé co ban c¢6 kha ning loai bo cac ion Chi (Pb?") trong cac g dung

xu ly nudec. "

S diém 5

Bac tu do

3

Téng binh phuong con lai

0.06383

Pearson's

0.99821

4 (e

0.99523

¥

0.0192.x + 0.1557

] Pb?
— Linear Fit

0 20

Hinh 3.17. Dudng hap phy dang nhiét ctia vat liéu vi cau

T
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T
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Fe;0.4/PGMA déi véi i6n Chi (Pb*").
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O day, cac mo hinh hap phu ding nhiét khac nhu Freundlich, Temkin va Dubinin Radushkevich van chua duoc xem
xét [138,139]. Sau khi hép phu i6n kim loai nang, cac vi ciu Fe;0/PGMA nay duoc loai bo béng cach st dung tur
truong ngoai dé ling dong va tach loai. Ching ta c6 thé giai hap va thu hdi idn Pb** sau khi tach loai bang cach sir
dung dung dich axit HNOs, tuy nhién diéu nay van chua duoc thuc hién bai nhom nghién ctru do diéu kién thoi gian
han ché.
3.2. Két qua md phong may tinh
3.2.1. M6 phong Monte Carlo

10430

= Dipole off
90 < —— Dipole on

800 <
700
600
300
400 =
300 - \\—/—/

200 4

DPudmg kinh cluster (nm)

100 5

10 10! 10° 10'
Ap sudt P (kN.’mJ]
Hinh 3.18. M6 phong Monte Carlo hing s6 ap suit cho qua trinh dinh hinh

c4c hat nano Fe;O4 bén trong vi cau PGMA

Hinh 3.18 biéu thi két qua md phong Monte Carlo hiang s ap suét cho qua trinh dinh hinh cac hat nano tir
Fe;0,4 bén trong vi cdu PGMA. M6 phong dat can bang sau 200.000 budc Monte Carlo. Két qua cho thay khi & ap
suét thip (twong tng vai khi vi cau PGMA truong né), cac hat nano tir FesO4 két tu thanh cum (cluster) véi kich
thudc 16n (~850 nm) gan bang kich thudc vi cau. Sau khi ap suét ting 1én (twong tmg véi sy co lai ctia vi cau PGMA),

kich thudc cua cac cum hat Fe;04 giam xudng gan nhu tuyén tinh (khi khong c6 mit tuong tac ludng cuc), sau cing

kich thudc cum hat duoc hinh thanh xp xi 350 (nm).

Hinh 3.19. a) O co s6 cua vat liéu FesOq; b) hat nano tir Fe;04 (d=3.76 nm)
¢) CAu hinh spin ctia 1 hat Fe;04; d) C4u hinh spin phong 16n

3.2.2.1. Puong cong tir nhiét
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Kiém tra thir tinh chinh x4c ctia mé phong va cac théng s dau vao duoc lay tir thuc nghiém va tinh toan ly
thuyét s6 duoc trinh bay & trén sau do dua vao tép input > mé phong dudng cong tir nhiét M(T) nham tham chiéu

nhiét d6 Curie (T.) vdi cac Kkét qua thu duogc tir thuc nghiém (hinh 3.20).

—{— LLG-ITcun
1,30 4 . —— Maonte Carlo
y 0K
0,25 T
= 0,20
5
3
a
ERUARE _
2 %
0,10+
0,05 G W
:
0,00 T T r — T
] 200 400 600 800 1000 1200
Nhiét dg ("K)

Hinh 3.20. M6 phong dudng cong tir nhiét M(T) bang 2 phuong phap LLG-Heun va Monte Carlo.

Két qua thu duoc T (md phong) = 860 K~T. (thuc nghiém) = 858 K [141-143] & mo phong phu hop rat tot
v6i thyc nghiém. Diéu nay chimg t6 viée xdy dung cac thong sé dau vao cho moé phong 13 hoan toan chinh xac, qua

d6 chimg to cac két qua thuc nghiém va tinh toan 1y thuyét s6 thu duoc & trén c6 d tin cdy cao.

3.2.2.2. Anh hiedng ciia twong tac lwéng cuwe-ledng cuwe dén tinh chdt tir ciia vi cdu

1.0 4

Eﬁ 0,54
£
E
= .
S 004 = 054
3 =
_'.‘91
=
= 0,5
=]

104 iy = ;::‘::‘m: o 00 —— Dipole ON

e Thor fiok —— Dipole OFF
e eghigm r . : . .
T T T T T T T g . s
A5 0 5 0 5 10 15 * 9 . ¢ : " 2
Tir truimg (kOe} Tur rwimg H (kCre)
Hinh 3.22. Puong cong tir hoa mé phong va thuc Hinh 3.23. Puong cong tir hoa cua mau mo
nghiém tai nhiét d§ phong cta vat liéu vi cau phong tai 0 K.

Fe;04/PGMA.

Hinh 3.22 cho thiy duong cong tir hoa thu dugc tir thyc nghiém trude d6 khép kha t6t voi dudng cong
tur hoa thu duge tir mé phong > Cac md phong dang duogc thyc hién ¢ thé dai dién tdt cho hé vat liéu thuc
(c4c hat nano Fe;O4 bén trong vi cau Fe;O4/PGMA). Ngoai ra, ta nhan thiy duong cong tir hoa thuc nghiém
phu hop tét hon véi dudng cong tir héa mé phong (Dipole ON) > Thyc té 1a cac hat Fe;04 van ton tai cac

twong tac ludng cuc-ludng cuc du duoc ¢ dinh trong ma trdin PGMA.
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Loai bo cac tic dong nhiét 1én hé hat nano tir Fe;04 = mo phong dudng cong tir héa ciia mau tai nhiét

d tuyét ddi (0 K) (hinh 3.23). Két qua thu duoc hoan toan trai nguge véi két qua tai nhiét do phong (300 K),

dudi sy c6 mat cla tuong tac ludng cuc-ludng cuc (dudng mau xanh - hinh 3.23), cac hat dat bdo hoa tai

truong thap hon, luc khang tir nho hon va dic biét c6 xu huéng giam dan khi tién vé truong yéu — hoan toan

trai nguoc khi so véi truong hop khong c6 mit tuwong tac ludng cuc-ludng cuc (duong mau do — hinh 3.23).

3.2.2.3. Tinh chdt tir ciia vi cau phu thudc khoang cach lién hat

0.3 4
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Hinh 3.27. Pudong cong tir héa cua vi cdu
Fe;04/PGMA & 0 K, c6 mat tuong tac ludng cuc-

ludng cuc voi khoang cach khac nhau giira cac hat.
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Hinh 3.28. Sy phu thudc cia tinh chat tir vao

khoang cach gitta cac hat

- Khoang cach tdi uu gilra cac hat nano tir Fe;O04 dé dam bao hiéu suit cho mdi ung dung riéng biét. Cu thé,

di€u kién t61 vu nay rat c6 y nghia doi véi cac ing dung y sinh yéu cau dd tir hoa bao hoa (M) 16n nhung can

H, nhé nhu phan phdi thuc hudng dich, luc nay khoang cach tdi wu 1a 3.6 nm, bang dung kich thudc vat Iy

ctia chinh né. Nhung dbi v6i cac ung dung y sinh can luc khang tir He 16n (ting than nhiét cuc bo -

hyperthermia) hodic mé-men xoén 16n (hé vi luu, lab-on-chip) thi khoang cach ti wu 14 5 nm.

3.2.2.4. Tinh chdt tir ciia vi cau phu thudc kich thuoc hat
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Hinh 3.29. Duong cong tr hoa cta vi cau

Fe;04/PGMA véi cac kich thudce hat Fe;O4 khac
nhau (tai 300 K).

M, M IT)

—-

-0-

¥ Md)

M)

H,(d)

] 1 15

Kich thurde hyt - dinm)

bén trong vi cau.

T

20

Hinh 3.30. Sy phu thudc cua tinh chat tir vi cdu
Fe;04/PGMA vao kich thudce hat nano tir Fe;O4

Thuc hién mé phong dudng cong tir héa ciia cac hat Fe;O4 & 0 K véi kich thude hat thay ddi tir 3.76 nm (kich
thudc hién tai) dén 20 nm (duéi kich thude t6i han) (hinh 3.29) - kich thude hat tang 1én tir 3.76 — 15 nm, d6

H_(De)

H (Oe)
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tir hoa bio hoa trude tién giam, dong thdi do tir du M, va luc khang tir H, ting (hinh 3.30) - tién nghiém cho
thuc nghiém: ddi véi vi cau Fe;0s/PGMA, dé ddm bao hanh vi siéu thuan tir, kich thude hat nano tir Fe;O4
phai nim trong khoang 3-8 nm. Hon thé nita, ta ciing c6 thé tién nghiém diéu kién t&i uvu cho mot sé cac ing
dung y sinh yéu cau d¢ tir hoa bao hoa (M) 16n nhung can H. nhé nhu phéan phéi thude hudng dich, kich thudc
Fe;04 ti wu 13 3.76 nm (bang dung kich thude cia hat Fe;O4 dang xét thyuc t&). Nhung ddi véi cac ing dung
y sinh can Iyc khang tir He 16n (ting than nhiét cuc bd - hyperthermia) hodc mé-men xoén 16n (hé vi luu, lab-
on-chip) thi kich thudc Fe;O4phu hop 1a 10-20 (nm).
3.2.2.5. Vai tro va anh huwong cua twong tac luong cuc lén nhiét dj khoa

Hinh 3.31 biéu thi két qua mé phong dudng cong tir héa Zero-Field-Cooled (ZFC) (Khong co mit tir
trudong ngoai) cua vi ciu Fe;04/PGMA véi sy ¢6 mit (Dipole ON) va khong c6 mit (Dipole OFF) ciia tuong
tac ludng cyc-ludng cuc. Co thé quan sat thiy hanh vi dong hoc tir tinh ciia vat liéu & ca 2 trudng hop 1a kha
tuong ddng (su khac biét khong nhidu) trai rong tir ving nhiét do trung binh thip dén ving nhiét d6 cao. Nhung

tai nhiét d6 tuyét d6i 0 K, do tir hoa khi ¢ mat trudong ludng cuc thap hon rat nhiéu so véi khi khong co truong

ludng cuc.

—Dipole ON: Ty, =T =26K
10 —— Dipole OFF: Ty, ,=9K

0.0 T T g T g T T T
o 200 400 GO0 800

Nhiét do T (°K)
Hinh 3.31. Dudng cong tir héa ZFC cua vi cau Fe;Os/PGMA véi sy

c6 mat/khong cia tuong tac ludng cuc-ludng cuc.

Hinh 3.32. Snapshot c4u hinh spin tir trong mé phong dudng cong ZFC v6i sy tOn tai cila tuong tac

ludng cuc-ludng cuc: (a) Tai 0 K; (b) Tai Ts.
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Nhiét d6 twong ung véi do tir hoa cuc dai ghi nhan 1an luot 14 26 K va 9 K, twong ung véi trang thai
Dipole ON/Dipole OFF. Khi c¢6 mat truong ludng cuc, tai nhiét do tuyét dbi, quan sat cAu hinh spin cua hat
(hinh 3.32a) cho thiy spin ciia mdi hat déu hoan toan song song va huéng theo truc di huéng dé ciia mdi hat
(do luc nay khong c6 cac tac dong nhiét tir moi trudng ngoai va nang luong tir truong ngoai, lic nay truong di
huéng sé& tré nén thong tri), tuy nhién mé-men tir hoa téng ctia toan bd hat trong hé lai gan bang 0 (do truc d&
ctia mdi hat c6 huéng khac nhau dan dén M ~0, céc hat nano tir lic nay bi “dong bang” va khoa tai trang thai
nay, hién tuong nay duoc goi 1a spin-glass-like [151,152]. Khi nhiét d tiép tuc dugc tang 1€n, sau khi dat do
tir héa cyc dai tai nhiét d6 26 K (hinh 3.32b — spin cta toan bo hat gan nhu song song va thing hang), xuit
hién ddc (s giam do tir héa). Nguyén nhan 14 do tuong tac ludng cuc giita cac hat nano tir Fe;Os tao ra truong
ludng cuc (Haip — 1a mot truong khir tir) va dong gop vao truong tinh thé, dan dén lam suy giam nang luong tyr
do ciia hé. Két qua 1 xuat hién mot trang thai bén viing véi rao thé ning lugng 16n va diéu nay gay ra hanh vi
dong hoc “mo khoa” cua cac hat nano tir. Mot nghién ctru thuc nghiém ciing da dugce bao cdo véi nhitng Kkét
qua twong dong [153]. Nguoc lai, khi tit truong ludng cuc (Dipole OFF), khong xut hién dbc tai ving nhiét
d6 khoa, suy ra khong ton tai hanh vi dong hoc “md khoa” (unblocking) ciia cac hat nano tir Fe;04. Két qua 1a
gi4 tri Tpbi dich di khi thay déi ndng do hat.

5= 60K ={ o =0{d)

0,30 < Ty 60K =0 = 45 (80)
o U™ 20K =r=g = 87 (40)

( ;g o = 90 {dB)
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Hinh 3.33. Dudng cong tir hoa ZFC cua vi ciu Fe;04/PGMA tai

cac goc phuong vi ¢ khac nhau.

s T, = 60K

Hinh 3.34. Gian d6 nang luong (2D va 3D) ciia hat Fe;O4 trong qua trinh
do duong cong tir hda Zero-Field-Cool.
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Mo phong duong cong tir hoa ZFC tai cac goc phuong vi ¢ (goc hop boi truong ngoai va truc di hudng

dé) (hinh 3.33, hinh 3.34) > tai goc ¢ = 87° twong {mg v&i T = 20 K hoan toan trung khép véi gia tri Tp thu
duoc tr thyc nghiém trude d6. Ngoai ra, tai cac goc phuong vi khac nhau gia tri Tg cling ¢6 sy thay ddi nhe,
khi goc ¢ = 0° (twong trng véi cac spin hoan toan song song vai trudng ngoai) va ¢ = 45° thi T = 60K.
Lién hé voi do dac thuc nghiém, két luan nay c6 mot y nghia quan trong nhit dinh. D6 1 tiry thudc vao phuong
tir truong ngoai dugc chon ban dau hodc vi tri dat mau/phan bd huéng truc dé cua hat nano tir trude khi do
dac, thi gia tri T thu dugc s€ c6 mot sy khac biét nhét dinh. Nhan dinh nay g?m day ciing vira dugc bao cao
boi tac gia Joshi va cong sy [157] nhung xét cho vt liéu phan sit tir FeosZng4F2, d6i véi vat lidu sat tir nhu
Fes04 thi chua tirng dugc bao cao va thao luan. Pé 1am 13 tién doan nay, cAn mot sw xac nhén tlr cac nghién
ctru thye nghiém cu thé cho vat liéu sit tir dé khang dinh murc do tin cdy cia tién nghiém nay.

Con d6i véi cac ung dung thuc tién, két luan nay co gia tri tién nghiém tdt cho cac ung dung nhu ting
than nhiét cuc bo (Hyperthermia). Cu thé 13, xac dinh hiéu sut cua tri liéu tang than nhiét cuc b lién quan
tryc tiép dén hé sb hép thu riéng (Specific absorbtion rate — SAR) [158-160], ma mat do nang luong di
huéng/hang sé di huéng tir hiéu dung (Kes) lai ti 16 thudn véi SAR, nhiét d6 khoa (Tg) lai ti 18 thuan véi K,
tir d6 ta c6 thé suy ra réng dé hiéu suét tang than nhiét cuc b cao thi T phai lon. Néu sir dung vat li¢u vi cau
Fe;04/PGMA cho tmg dung ting than nhiét cuc bo véi ngudn nang nhiét sir dung tir trudng ngoai xoay chiéu
nhu d3 trinh bay ¢ phan trude cia luan an, néu dam bao duoc diéu kién goc @ ludn bang 0 hodc 45° (mic du
chung ta khong thé thay d6i phwong truc d& cua vat liéu, nhung hoan toan c6 thé thay ddi phuong tir trudng
ngoai xoay chiéu dé dam bao ¢ = 0 hodc 45°) thi khi do6 hiéu suét cua trj liéu tang than nhiét cuc bd sé& dat cuc
dai t6i wu (voi Ts = 60 K).
3.2.2.6. Mé-men xodn ciia vt liéu vi cau Fe;04/PGMA

Khio sat md-men xodn cua hé vat lidu nham hudng dén cac tng dung lab-on-chip = khao st mé-
men xoén cua vi ciu FesO4/PGMA tai cac nhiét dd khac nhau & lan can nhiét do phong va cac goc phuong vi
¢ khac nhau (ttr 0-90°) (hinh 3.36, hinh 3.37).
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Hinh 3.36. Mb-men xodn ctia vi ciu Fe;04/PGMA ¢ ving duéi 1an can nhiét d6 phong (300K)
O hinh 3.36, chung ta co thé quan sat théy mo-men xodn dat cuc dai tai goc ¢ =70° & nhiét do 310 K
(37 °C), mot diéu kha thii vi 1a gi4 tri nay ding bang nhiét d¢ co thé ngudi ¢ trang thai binh thuong. Tir gié tri
thu dwoc nay, chung ta mot goi ¥ tién nghiém ring véi cac img dung trong co thé (in vivo), vat liéu vi cdu
Fe;04/PGMA sé& dat duge mod-men xodn cuc dai tai dang gia tri than nhiét binh thuong. biéu nay c6 y nghia

dbi v6i cac g dung y sinh c6 st dung tir trudng ngoai, nhu da dé cap & trén, mic du ching ta khong thé thay
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dbi hudng cua truc di hudng cia hat, nhung hoan toan c6 thé thay déi hudng dat tir trudng ngoai, sao cho mo-

men xoan dat cuc dai toi uu.

o
0= 88888858888 as-aaa

Mimen xofn (x 107 Inguyén tir)
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Hinh 3.37. Mb-men xo0én ciia vi cau Fe;04/PGMA ¢ ving 1an cén trén nhiét do phong

- Y nghia véi thuc nghiém 14m sang va dua vao cac ting dung y sinh nhu sau: ddi véi ing dung vi luu va lab-
on-chip, thang nhiét d6 phu hop 1a tir (-3 °C) d&én 27 °C, dam bao goc phuong vi ¢ = 65° va 25° @& moé-men
xodn dat cuc dai tdi wu, déng thoi chung ta co thé xdy dung mot b co s dit licu chuin dé hiéu chinh nhim
dinh tinh/dinh lwong cac phdn tir sinh hoc khac nhau. Tuy nhién, diéu nay can phdi hop véi cac thi nghiém y
sinh thuc nghiém. Ngoai ra, d6i voi tng dung bén trong co thé nhu phan phéi thudc huéng dich hodc ting than
nhiét cuc b, két hop véi Kkét qua mo phong khao sat nhi¢t 36 khoa (Tg) da thao ludn & trén, chiing ta c6 thé
dua ra tién nghiém rang nhiét d6 ban dau nén 1a 37 °C, goc phuong vi ¢ nén dam bao bang 60-70° dé vat lidu
dat moé-men xoén cuc dai, tir d6 dat duoc hiéu suét ung dung tdt nhat co thé. Ngoai ra, ching ta ciing co thé
tién nghiém duogc didu kién bao quan vat lidu vi cau Fe;04/PGMA cho cac ng dung y sinh nay nén trong
khoang (-3 °C) dén 27 °C dé vat liéu dugc bao quan tot nhét trudc khi dua vao sir dung, diéu nay hoan toan

phtt hop v6i bao céo téng quan cia tac gia Chong Li va cong su [161].

KET LUAN VA KIEN NGHI

Keét luin:

Tinh chat tir ctia cac vat lidu t6 hop dugc img dung trong y sinh dong mot vai trd hét strc quan trong
trong cac (mg dung c6 sir dung tir trudng ngoai, 1 mot trong nhitng nhan tb then chdt dé danh gia hiéu qua cua
mg dung. Viéc khao sat tinh chat tir n6i chung va dinh lugng cac thong sd tir tinh noi tai ciia vat liéu nhu hing
s6 di hudng tir, m6-men xodn, nhiét do khoa, anh huong cua tuong tac ludng cuc... 1a mot qua trinh tat yéu dé
dua cac ung dung vao thuec tién, dic biét 1a cac tmg dung y sinh hoc. Luan 4n da xay dyng mé hinh nghién ctru
tinh chat tir 4p dung cho vat liéu vi cau tir tinh Fe;04/Poly(glycidyl methacrylate) bang cach két hop thuc

nghiém, 1y thuyét va mo phong méy tinh.

Bing cac phuwong phéap thuc nghiém, tac gia di tong hop duoc vat liéu vi cdu Fe;04/Poly(glycidyl
methacrylate) dang hinh cau don phan tan v6i phan bé kich thude hep 1a 1.36 £ 0.09 pm. Cac hat nano Fe;O;4
dugc dinh hinh va phan b c6 dinh bén trong/trén bé mit ma tran polymer PGMA (véi D = 3.76 nm, op=0.77
nm) tun theo ham phan bé logarit-chuan. Dudi anh hudng cua tuong tac ludng cuc-ludng cuc da két tu thanh

cac cum hat (cluster) cé kich thudc ~ 350-800 nm. Polymer PGMA tuong tac v6i nguyén tir bé mit cc hat
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nano tir Fe;O4 hinh thanh nén 16p nhiéu loan tir tinh, dan dén 1am suy giam tinh chét tir cta vat liéu vi cau
Fe;04/Poly(glycidyl methacrylate) so véi vat liéu FesOx tran. Vi cAu 6 tinh siéu thuan tir, d tir bio hoa M=
5.61 emu/g, d6 tir du M= 0.015 emu/g, luc khang tir H.= 1.42 Oe. Dya trén dit li¢u thyc nghi€m, tinh toan ly
thuyét hang s6 di huéng hiéu dung (Kefr) xac dinh dugc 1a Ker(Ts) = 1.9 £ 0.15x10* J/m® va Ker (LAS-300 K)
=2.9+0.6 x10° J/m*. Qua d6 cho thiy rang Ke phu thudc kich thudc hat va nhiét do. Vi cau Fe;0./PGMA
téng hop dugc c6 kha ning hap phu i6n Chi (Pb*") véi do hip phu cuc dai 1a 78.2 mg/g theo mé hinh déing

nhi¢t Langmuir.

Céc két qua md phong trén hé may tinh hidu ning cao dya trén dau vao la cac dir lidu thuc nghiém da
khao sat, udc luong va danh gia dugc cac thong sb tir tinh vi mé noi tai cia vat liéu vi cau Fe;04/PGMA &
diéu kién binh thuong (nhiét do phong) va diéu kién dic biét (nhiét do tuyét d6i, nhiét ¢ Curie va nhiét do
cao). Qua d6 cho thy twong tic ludng cuc-ludng cuc cd vai trd va anh huong nhét dinh dén tinh chat tir cua
vat lidu vi cAu: khong chi 1a nguyén nhan gay nén hién tuong spin-glass-like (ngudn gbc ciia nhiét do khoa -
Ts) ma con dan dén tinh chét tir phu thudc vao khoang cach giita cac hat nano tir dinh hinh bén trong vi cau.
Khao sat su thay ddi kich thudce 15i tir bén trong vi clu, da khéng dinh tinh chét tir phu thudc manh mé vao
kich thuéc 15i tir. Tir d6 dé xuét kich thudc hat va khoang cach lién hat t&i wu cho cac ing dung y sinh trong
co thé nhu phan phéi thudc hudng dich 1a d = 3.76 nm va a = 5 nm, cho ng dung ting than nhiét cuc bé thi d
~10 - 20 nm va a = 3.76 nm. Bang viéc kiém soat phuong tir truong ngoai xoay chiéu, goc phuong vi  nén ~
65° hodc 25° ¢ mo-men xoan dat cuc dai tdi wu. Vung nhiét do t6i vu cho tng dung vi luu va bao quan vat
liéu (nhiét d6 ban dz“au) la~ -3 °C —27 °C, cho ing dung tang than nhiét cuc bd hodc phan phéi thude hudng

dich 12 37 °C. Tlr d6 cho thdy tiém nang clia vi ciu trong img dung y sinh.

Mo hinh nghién ctru nay co thé ap dung cho cic vat liéu t6 hop c6 céu trac twong tw vi cau
Fe;04/PGMA. Mic du cac két qua dat duoc da dugc tham chiéu chéo 13n nhau va vdi bdo cdo tir cac hoc gia
khéc dé tang d¢ tin cdy, tuy nhién cac nghién ctru thyc nghiém chuyén sau khac 1a rat can thiét dé xac nhan do
chinh x4c ctia cac két qua tién nghiém thu dwoc tir md hinh nghién ctru nay trude khi ap dung cho cac vt liéu

khac c6 ciu trac twong tu.
Kién nghi:

Dé phat trién hudng nghién ctru ctia ludn an, ching ta c6 thé thuc hién thay doi cac tép dau vao va lip
lai cac mo phong da duge thuc hién trong luan an (don gian bang cach 1ap trinh shell/bash script), cu thé nhu
thay ddi hinh dang/chung loai hat nano tir bén trong vt li€u nén PGMA. Ngoai ra, cling c6 thé ap dung mo
hinh nghién ctru nay cho nhiéu vat lidu t6 hop khac ¢6 ciu tric tuong ty dé xay dung bo dir liéu (data set), tir
d6 c6 thé sir dung céac ky thuat hoc may (machine learning) dé “training” cho may tinh tw dong tinh toan, thuc
hién mo6 phong va phan loai dit li€u, qua d6 dua ra céac tién nghi€m co6 gia tri cho qua trinh thi nghiém thuc
nghiém/thic nghiém 1am sang. Cac nén tang dién toan lai hoa twong tw nhu dién toan ludi (grid computing) 14

phil hop va duoc khuyén nghi dé phat trién huéng nghién ciru nay.

NHUNG PONG GOP MOI CUA LUAN AN
-Luan 4n da xdy dung moé hinh da chiéu nghién ctru tinh chét tir ap dung cho vat liéu vi cau tir tinh
Fe;04/Poly(Glycidyl Methacrylate) bang cach két hop thuc nghiém, 1y thuyét va mé phong may tinh. Tir d6
dua ra cac tién nghiém cho thi nghi€m thyc nghiém ciing nhu thyc nghiém 1am sang cu thé ddi véi vat licu vi
cau Fe;04/PGMA.

-Mb hinh nghién ciru nay c6 thé ap dung cho cac vat lidu to hop khac ¢ ciu tric tuong tu vi cau Fe;04/PGMA.
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