BAN MO TA SANG CHE THUOC BANG POC QUYEN SANG CHE

Cong hoa xa hgi chi nghia Viét Nam (VN) (11)
CUC SO HU'U TRI TUE
1-0030055

C30B 29/14; CO01B 33/24; A61L 27/12;  (13) B

7
GD™ co1B 25/32

(21) 1-2015-00592 (22) 06/09/2013

(86) PCT/RU2013/000781 06/09/2013 (87) W0O/2014/014392 23/01/2014

(30) 2012130118 16/07/2012 RU

(45) 25/11/2021 404 (43) 25/06/2015 327A

(73) FEDERAL STATE AUTONOMOUS EDUCATIONAL INSTITUTION OF
HIGHER EDUCATION "BELGOROD STATE NATIONAL RESEARCH
UNIVERSITY" (RU)
85, Pobedy St. Belgorod, 308015 (RU)

(72) TRUBITSYN, Mihail Alexandrovich (RU); GABRUK, Natalia Georgievna (RU);
DOAN, Van Dat (VN); LE, Van Tkhuan (VN).

(74) Cong ty Co phan S¢ hitu cong nghiép INVESTIP (INVESTIP)

(54) PHUONG PHAP TONG HQP TINH THE NANO HYDROXYAPATIT BIEN TINH
BOI SILIC

(57) Sang ché dé cap dén phuong phap tong hop tinh thé nano don pha hydroxyapatit bién
tinh bai silic, phuong phép niy bao gdm budc tong hop tinh thé bang cach két tinh tir dung
dich axit photphoric, canxi hydroxit va tetraetyl octosilicat trong moi truong pH khong nho
hon 9, bude ling tao pha, budc loc va say két tia, va budc xir Iy nhiét két tua. Budc tong
hop duoc tién hanh bang cach cho tir tir dung dich axit phosphoric 10-20% véi toc do 0,2-
0,8 ml/phut trén mdi lit hdn hop dung dich canxi hydroxit va tetraetyl octosilicat, dugc
diéu ché tir dung dich canxi hydroxit ndng do 0,08-0,16% va luong tetraetyl octosilicat
dugc tinh toan vira du dé thu dugc san pham Si-HA c6 hé sb thay thé silic x = 1-2, ti 16 mol
Ca/(P+Si) béng 1,67. Budc xu ly nhiét dugc tién thanh & nhiét do khong nho hon 300°C,
nhung khong cao hon 400°C.
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Linh vire k§ thuat dwoc dé cip

Sang ché dé cap dén k¥ thuat tong hop vat liéu vo co, cu thé 1a phuong phéap san
xuét tinh thé nano hydroxyapatit bién tinh béi silic, c6 thé dugc st dung dé san xut cac
vét lidu y t€ ding cho viéc phuc hoi, thay thé nhimg khiém khuyét, thuong ton cua
xuong va khép, dic biét 1a trong phau thuét chinh hinh va nha khoa.

Tinh trang k§ thuit ciia sang ché

Trong nhitng nam gan ddy, trong linh vuc y hoc céac vt liéu photphat - canxi
duoc sir dung hiéu qua véi vai tro 13 vat lidu cdy ghép tuong thich sinh hoc ding cho
viéc phuc hdi, thay thé nhfmg khiém khuyét, thuong tén ciia xuwong va khép, dac biét 1
~ trong phau thu4t chinh hinh va nha khoa.

Tuy nhién, viéc han ché cac ngudn nguyén lidu tu than va cac rui ro lién quan
dén viéc sir dung cac vat liéu c6 ngudn gdc tir ngudi va dong vat 1am cho nhu ciu tmg
dung vat liéu xuong téng hop trong nha khoa chinh hinh tré nén cép thiét. Yéu t6 quyét
dinh trong viéc lua chon cac ngudn nguyén liéu xuong téng hop 14 phai cé tinh hoat héa
va tuong thich sinh hoc cao nhét, c6 kha nang tham gia vao qua trinh tai tao mo xuong

tu nhién trong co thé.

Trong vong 30-40 nam gin ddy, hydroxyapatit (HA) c6 cong thirc héa hoc
Cai10(PO4)(OH)2 12 mot trong nhitng vat liéu xwong tong hop véi thanh phan photphat
- canxi dugc su dung rong rai .trong nha khoa va ph?lu thuét chinh hinh do ¢6 cu tric
tinh thé tuong ty nhu thanh phan khoang chét ciia mo6 xuong ngudi va dong vat. Ngoai
ra, nh& cac dic tinh quy gid nhu ¢6 hoat tinh va do tuong thich sinh hoc cao véi céc té
bao va cac md, tao lién két truc tiép véi xuong non dan dén sy tai sinh xuong nhanh ma
khong bi co thé dao thai cho nén HA dugc st dung lam vat liéu thay thé xuong dudi
dang gbém sinh hoc [1]. Tuy nhién, gbm HA tan khong tét cho co thé va khéng duoc
hép thu trong khoang thoi gian hop 1y [2]. Thoi gian 1y twong cho viée hap thu hoan
toan nhitng vat liéu nay la tir 1-3 ndm. Trong khoang thoi gian d6 cac vat liéu nay sé€

duoc thay thé bang nhiing xuong non méi. Vi vdy, nhiém vu quan trong trong viéc tbng
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hop nhitng vat liéu nay 1a phai lam ting hoat tinh sinh hoc cling nhu kha nang tuong tac
gitta chung vdi cac mo xuong. Mot trong nhitng phuong phap giai quyét van d& nay 1a
téng hop HA ¢6 kich thudc nano cliing véi viée xtr Iy nhiét & nhiét do thich hop. Ngay
nay dé tdng hop tinh thé nano HA ngudi ta thuong ding phuong phéap két tinh HA tir
nhitng dung dich c6 chira ion canxi va photpho véi ti 1€ tuong tng. Phuong phép tuong

tu deoc mo ta trong bang sang ché RU s 2342938 [3].

Tuy nhién, nhiimg két qua nghién ctru 1am sang gan day cho thiy nhiing vét liéu
y hoc duge 1am tir HA véi cong thirc hoa hoc Caio(PO4)s(OH)2 ngoai nhimng uu diém
ndi bat ké trén, ching con c6 mot s6 nhuge diém nhu: te d6 nha cham thép, tuong tac

yéu dén su hinh thanh xurong méi.

Mot trong nhiing phuong huéng trién vong dé 1am ting tinh nha cham ciing nhu
kha ning tao xuong cia vat lidu canxi-photphat d6 12 bién tinh hoa hoc hydroxyapatit
béing nhitng ion tuong thich sinh hoc cao nhu SiO4*, CO52... M6t sb nghién ctru da chi
ra ring hydroxyapatit duoc bién tinh boi anion silicat c6 kha nang cai thién dang ké tinh
tao xuong va lam tdng qud trinh khoang hoa cia mo xuong so véi HA thong thuong.
Hydroxyapatit duoc bién tinh anion silicat (viét tit 1a Si-HA) thuong dugc biét dén véi
cong thirc héa hoc chung - Caio(PO4)6(SiO4)(OH)zr , V6i x — 12 hé s6 hay mutrc do thay
thé silic [4-5].

I. R. Gibson va ddng nghiép da phat trién phuong phap téng hop Si-HA bing
cach két tinh tir dung dich hydroxit canxi Ca(OH), va axit phosphoric HsPO4 [6]. Phan
tng thyuc hién & nhiét d6 phong, méi trudong pH duoc giit & mirc 10,5 bang cach thém
hydroxit amoni NH4sOH. Ngudn Silic dua vao trong cdu tric HA dugc cung cip tir dung
dich silic axetat Si(CH;COO)s. Luong tac nhan phan tng duge didu ché dya trén diéu
kién silic thay thé vao vi tri ctia photpho trong cdu triic tinh thé HA véi ti 16 hop thirc
Ca/(P+Si) bang 1,67. Két tua thu duoc dem nung ¢ nhiét d6 1200°C trong 2 gior. Nhuge
diém ciia phurong phap nay, mot mat 1a hé s thay thé cua silic thdp x < 1 (ham luong
silic khoang 0,8-1,5% khéi lugng), mat khac san phém thu dugc sau khi x Iy nhiét c6

chira tap chét canxi oxit hodc tricanxi photphat khi hé s6 thay thé cao, vi du x >1.

Palard va cong sy da mo ta phuong phép tuong tu dung dé thu nhén Si-HA bing
cach két tia tir dung dich véi ti 16 mol Ca/(P+Si) bang 1,67 [7]. Tuy nhién bot Si-HA
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thu dugc bang phuong phap nay c6 chia carbonat. Pong thoi tinh chit clia san pham
Si-HA véi hé sb thay thé x>1 va x<I ¢6 su khac biét tuong dbi 16n. Néu hé sb x<1, san
pham thu duoc sau khi xtr 1y nhiét khong con chira carbonat, trong khi d6 bot Si-HA
v6i hé sb thay thé x>1 sau khi nung & nhiét do 16n hon 700°C xuét hién hai pha: HA va
o-tricanxi photphat. D6 ciing chinh 1a nhuoc diém dugc ghi nhan & phuong phép cia 1.
R. Gibson.

Gan nhét v6i quy trinh ki thuat va két qua thu dugc theo phuong phéap theo sdng
ché 1a phuong phap dugc mo ta trong cong bd don sang ché US20100173009A1 [8].
Theo phuong phép nay Si-HA dugc tong hop tir dung dich canxi hydroxit Ca(OH),, axit
phosphoric H3PO4 va silic tetraaxetat Si(CH3COO)s véi moi treong pH khong nhé hon
9. Trong d6 céac tac nhan phan tng dugce cho §éo binh phan tng phai dam bao diéu kién
ti 1€ mol Ca/P trong khoang tir 2,05 dén 2,55, lugng silic trong khoang 2,9-6% khéi
lrong va ti 1€ mol Ca/(P+Si) khoang 1,50-1,66. Dung dich axit phosphoric dugc cho
vao binh va nhé timg giot vao hdn hop Ca(OH),/Si(CH3COO)4 trong khoang thoi gian
tir 60 dén 120 phut. Hon hop phan Gng dugc khudy déu trong 2 gid va sau d6 dé gia hoa
trong vong 24 gio. T4t ca phan ung dién ra ¢ nhiét d6 phong. Huyén phu duoc loc qua
gidy loc bang phéu Buchner véi su trg gitp ciia may hut chan khong. Sau khi loai bo
nuée loc, gidy loc ¢6 chtra san pham két tia duoc sdy & nhiét d6 90°C trong vong 2
ngay. Sau d6, tach két tiia va nghién thanh bot min bang cbi va chay danh cho phong
thi nghiém. Bot min duoc dua vao 10, nung & ap suit khong khi tai nhiét do 400-900°C

trong 1 gid voi te dd nung va lam ngudi twong tng 1a 2,5°C/phut va 10°C/phut.

Phuong phap nay cho phép thu duge Si-HA don pha, da tinh thé, cdu thanh tir
nhitng hat c6 kich thudc 0,05-5 micro mét (50-5000 nm), cé do tan cao va c6 kha nang

giai phong lugng silic vira da trong dung dich.

Uu diém ciia phuong phap nay 1a Si-HA thu duoc ¢ d6 tan kha cao so voi gém
Si-HA ciing nhu HA khong bién tinh, va giai phong lugng silic cao khi tiép xuc véi
dung dich. Ddng thoi ghi nhan rang luong canxi duoc gitr én dinh hodc tang 1én khi
ngam bot Si-HA trong dung dich sinh 1y. D4y chinh 14 loi thé khac biét ctia san phim
thu duoc theo phuong phép nay so véi Si-HA c6 hé s6 thay thé silic thap.
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Dién tich bé mit ctia san phdm Si-HA nhan dugc theo phuong phép trén (tir 10-
90 m%/g) ting dang ké so vai dién tich bé mit ciia HA thong thuong khi nung cac méu
vat ¢ cing mot nhiét do. Vi dy, sau khi nung ¢ nhiét 40 900°C dién tich bé mat Si-HA

1a 27 m?/g, con cuia HA 1a 13 m%/g.

Trong khi do, tac gia cling da chi ra rang viéc sir dung ti 1é mol Ca/(P+Si) = 1,667
hodc cao hon ¢6 thé dan dén sy xuit hién nhitng pha khong mong mudn trong san pham.
Chéng han nhu sau khi nung ¢ 900°C, ngoai Si-HA nguoi ta con phat hién sy hién dién
cta pha thir hai 1a CaO. Hon hfra, san pham thu dugc co thé c6 cong thirc Caio-5(PO4)s.

«(Si04)x(OH )2, v6i & 12 sur thiéu hut canxi do ti 1é mol Ca/(P+Si) nhd hon 1,667.

Nhu vay, nhitng nhwoc diém chinh cta phuong phap téng hgp Si-HA néu trén
chinh 13 san phim thu dugc khong c6 tinh hoat hoa cao, c6 nghia 1a tbc do tan trong
dung dich sinh Iy thip; tinh don pha cta san phim khong dugc 6n dinh khi hé sb thay
thé silic trong khoang tir 1 dén 2 véi ti 16 mol cac tac nhan phan tmg Ca/(P+Si) tir 1,67
dén 1,69; va nhu mét hé qua, san phém thu duoc co thé c6 su thiéu hut canxi 16n. Nhu
da biét, sy thiéu hut canxi trong cac md xwong cﬁa ngudi va dong vat c6 thé dan dén
nhitng vin dé nghiém trong hon la thiéu hut silic. Ciing cAn phai luu y ring
hydroxyapatit bién tinh béi ion silicat c6 cong thirc héa hoc Caio-5(PO4)ex(SiO4)x(OH)s-
« khoéng dam bao nguyén tic trung hoa dién tich. D4y chinh la mot trong nhitng nguyén

nhan dan dén sy xuit hién cia nhitng tap chit khong mong mudn khi nung san pham.
Ban chit k§ thuét ciia sang ché

Nhiém vu cua sang ché nay 1a dé xuét phuong phap téng hop tinh thé nano don
pha hydroxyapatit bién tinh bdi silic c6 hoat tinh sinh hoc va hé s6 thay thé silic cao x
= 1-2 v6i ti 1é mol c4c tic nhan phan tng Ca/(P+Si) gin bang 1,67.

Dé giai quyét nhiém vu dit ra 1a tong hop tinh thé nano Si-HA don pha véi hé sb
thay thé silic x = 1-2, trong Gng v6i luong silic 1én dén 6% theo khdi lugng, ti 1& mol
Ca/(P+Si) gan bang 1,67, cic tac gia sang ché dé xuat phuwong phép téng hop Si-HA
bao gdm bude tdng hop tinh thé bang cach két tinh tir dung dich axit phosphoric, canxi
hydroxit va tetraetyl octosilicat trong moi trudng pH khong nhd hon 9 va ti 1€ mol Ca/P
trong khoang tir 2,0 dén 2,5, budc lang tao pha, budc loc va sdy két thia, va bude xir Iy

nhiét két tia. Budc tdng hop duoc tién hanh bing cach cho tir tir dung dich axit

-5
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phosphoric 10-20% véi tée dd 0,2-0,8 ml/phut trén mdi lit hdn hop dung dich canxi
hydroxit va tetraetyl octosilicat, dugc diéu ché tir dung dich canxi hydroxit nong do
0,08-0,16% va lugng tetraetyl octosilicat dugc tinh todn vira du dé thu duoc san phém
Si-HA c6 hé sb thay thé silic x = 1-2, ti 16 mol Ca/(P+Si) bang 1,67. Bude xtr Iy nhiét
duoc tién thanh ¢ nhiét do khong nhé hon 300°C, nhung khong cao hon 400°C.

Hiéu qua k¥ thuét dat dugc:

e tdng hop Si-HA don pha dung ti 1& hop thirc c6 kich thudc tinh thé trung
binh khoang 9,95-12,53 nm va dién tich bé mat tir 108,7 dén132,58 m%/g
dé dam bao cho san phém thu duoc c¢6 hoat tinh sinh hoc cao.

e thu san phim Si-HA, cong thitc Ca1o(PO4)ex(SiO4)x(OH)ax, Vi 1<x<2,
¢6 tinh don pha 6n dinh va khi nung khéng xuét hién nhiing pha phu.

M6 ta vin tit cac hinh vé
Hinh 1: Gian db nhiéu xa XRD ctia Si-HA véi hé s6 thay thé silic x =2;
Hinh 2: Gian db nhiéu xa XRD ciia Si-HA v6i hé sb thay thé silic x =1;
Hinh 3: Phd hong ngoai ctia Si-HA véi hé s6 thay thé silic x = 2;
Hinh 4: Phd hong ngoai ctia Si-HA v6i hé sé thay thé silic x = 1.

M ta chi tiét sang ché
Nén tang ly thuyét ciia sang ché dugc dé xuét bao gdm nhing luan diém sau:

Hydroxyapatit bién tinh béi silic c6 thé duoc biéu dién bing cong thirc hoa hoc
Ca10(PO4)sASiO4)(OH)a. , v6i x 12 hé s6 hodc mirc do thay thé silic. Sy hién dién cua silic
trong thanh phan cia mé xuong c6 thé 1én dén 6% khdi luong va dong vai trd rat quan
trong trong su hinh thanh xuong tr nhién véi cdu tric va chirc ning can thiét. Dé dam bao
luong can thiét ciia canxi va silic trong Si-HA tong hop thi hé sé thay thé silic phai nim

trong khoang x = 1-2 véi ti 1é mol Ca/(P+Si) gan 1,67.

Tuy nhién, theo nhitng nghién ctru ctia céc tac gia trén thé gisi, cho dén thoi diém
hién nay viéc téng hop tinh thé don pha Si-HA, s& hiru nhiing tinh chét wu viét gidng
nhu HA tu nhién dugc hinh thanh trong xwong ngudi va dong vat van con 1a mot van

d8 16n chua duoc giai quyét. Dé téng hop Si-HA c6 thanh phan xéc dinh thi trong dung

-6-
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dich véi moi truong pH 16n hon 9 can phai chira cac ion canxi, photphat va silicat &
dang tu do theo dung ti 1& can thiét. Tuy nhién, khong giéng véi ion canxi Ca**va
photphat PO4>", ion silicat ¢6 tinh chét hoa hoc dic biét khi & trong dung dich nuéc, cu
thé hon 14 chiing ¢6 xu hudng polyme hoéa hinh thanh oligomer va xa hon 13 hinh thanh
c4c hat silic dang keo. Hon nira, tbc d6 polyme héa ting theo do ting ciia ndng do ion
silicat SiO4* va d6 giam tinh kiém cta méi truong.

Trong phuong phap duoc dé xuét, cling nhu trong cic phwong phap miu dugc
md ta trong bang sang ché US20100173009A 1, ngudn ion silicat dugc cung cip tir dung
dich tetraetyl octosilicat (TEOS), dugc thém véo trong dung dich (hay huyén phit) canxi
hydroxit & giai doan dau cta qua trinh tong hop. Céc ion silicat duoc tao ra tir qua trinh

thiy phan TEOS trong mdi twdong kiém theo phan tmg:

(C2Hs0)4Si + 40H" — SiOs* + 4C,HsOH 1)
Tiép theo, ion silicat SiO4* 14p tirc tham gia vao phan tng véi lugng du ion Ca>*

hinh thanh nén chét it tan canxi silicat theo phan {mg sau:

2Ca*" + SiOs*— CazSiO4] , 2)

O giai doan hai cia qua trinh téng hop, dung dich axit duge cho vao hdn hop
phan tng vé6i tde 6 xac dinh. Trong giai doan nay hinh thanh nén céc san phim trung
gian — canxi photphat v6 dinh hinh Ca3(POx4),. Hop chat nay sau d6 chuyén thanh hop
chét it tan, bén hon vé& mat nhiét dong hoc trong hé CaO-P,0s5-H20 d¢ 1a hydroxyapatit.
Do CasSi04 ¢4 dd tan cao nhét so véi Cas(PO4)2 va HA cho nén canxi silicat bt diu tan
va giai phéng ion SiOs* Nhitng ion silicat nay di vao mang tinh thé cia pha méi vira

tao nén va hinh thanh Si-HA.

3Ca*" + 2P04* — Ca3(PO4)> 3

Ca,Si04> 2Ca%" + SiO4* “)

3Ca3(POa)+ Ca?™+ xSi0s* + (2-x)OH" — Ca1o(PO4)sx(SiO4)(OH)2x| + XPO4  (5)
Khi téng hop Si-HA don pha dung theo ti 18 hop thirc v6i hé s6 thay thé x = 1-2
(dén 6% silic theo khéi lrgng) theo co ché ké trén thi tit ca cac giai doan clia qua trinh
tbng hop can phai dong bd tdc d6 phan ung cla cac qua trinh lién hop 3-5. Néu mot
phén ion silicat SiO4* duoc phén ly tir Ca»SiO4 chua kip di vao céu triac HA, thi s& hinh
thanh nén hat keo nano silicat béi qua trinh polyme héa. Cac hat keo nay khong thé thay
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thé photpho ma két tinh 1én bé mit ciia cac hat Ca(OH), hodc 1én bé mit cic hat HA
vira dugc tao thanh. Cung véi pha Si-HA trong san pham thu dwoc xuét hién cac san
phém phu nhu 13 Si-HA khéng ding ti 1€ hop thirc Cai0-5(PO4)sx(SiO4)x(OH)2x, khong
tuan theo dinh luat trung hoa dién. San pham khong bén nay co thé bj pha hiy va hinh
thanh nén tricanxi photphat Ca3(PO4)2 canxi hydroxit Ca(OH)2 hodc 1a canxi oxit CaO.

Dé giai quyét nhiém vu dat ra 14 tong hop tinh thé nano Si-HA don pha véi hé sb
thay thé silic x = 1-2, twong tmg v&i luong silic 1én dén 6% theo khéi luong, ti 1¢ mol
Ca/(P+Si) gan bang 1,67, cac tac gia sang ché @& xuét phuong phép tong hop Si-HA
bao gdm buéc tdng hop tinh thé bang cach két tinh tir dung dich axit phosphoric, canxi
hydroxit va tetraetyl octosilicat trong méi truong pH khong nho hon 9 va ti 1€ mol Ca/P
trong khoang tir 2,0 dén 2,5, budc ling tao pha, budc loc va sdy két tiia, va budc xtr Iy
nhiét két tha. Budc tdng hop duoc tién hanh biang cach cho tir tir dung dich axit
phosphoric 10-20% véi téc d 0,2-0,8 ml/phit trén mdi lit hon hop dung dich canxi
hydroxit va tetraetyl octosilicat, dugc didu ché tir dung dich canxi hydroxit nong do
0,08-0,16% va luong tetraetyl octosilicat dugc tinh toan vira du dé thu dwgc san pham
Si-HA c¢6 hé sb thay thé silic x = 1-2, ti 16 mol Ca/(P+Si) bang 1,67, Budc xir 1y nhiét
dugc tién thanh & nhiét do khong nho hon 300°C, nhung khong cao hon 400°C.

Phuong phép nay bao gém céc dac diém mdi sau:

Téc dd chp dung dich axit phosphoric ndng d6 10-20% la 0,2-0,8 ml/pht trén
mdi lit hdn hop dung dich canxi hydroxit va tetraetyl octosilicat, dugc diéu ché tir dung
dich canxi hydroxit nf‘mg do 0,08-0,16% va mot luong xac dinh etraethyorthosilicat, xtr
ly nhiét dugc tién thanh & nhiét d6 khong nhé hon 300°C, hhung khong cao hon 400°C,
tai vi viéc xir Iy nhiét thap hon 300 °C c6 thé 1am giam hoat tinh sinh hoc ciia san pham,

con néu vuot quéa 400 °C s& khong c6 loi vé mit kinh té do tiéu tén thém nang lugng.

Viéc sir dung dung dich canxi hydroxit v6i ndng do thap hon 0,08% khéi lugng
khéng c6 loi vé& mat kinh té vi higu sudt san phim khéng cao. Pong thoi sir dung dung
dich canxi hydroxit c6 ndng d6 vugt qua 0,16% khéi lugng cling khong kha thi do canxi
hydroxit c6 d6 tan thap.
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Téc do cip dung dich axit phosphoric ndng do 10-20% nhé hon 0,2 ml/phut trén
mdi lit hdn hop canxi hydroxit va tetraetyl octosilicat khong mang lai hiéu qua do hiéu

sudt thanh phdm s& khong cao.

Téc d6 cAp dung dich axit phosphoric ndng d 10-20% 16n hon 0,8 ml/pht trén
mdi lit hdn hop canxi hydroxit va tetraetyl octosilicat c6 thé din dén sy hinh thanh Si-
HA Cai0-5(PO4)sx(SiO4)x(OH)2x khong bén, khong dting ti 18 hop thirc, khong tuén theo
dinh luat trung hoa dién, va san phém nay co thé bi phan hiy béi nhiét tao nén tricanxi

photphat Ca3(POs),, canxi hydroxit Ca(OH): hodc 1a canxi oxit CaO.
Céc phuong phép ding dé phan tich

Phuong phap phén tich tinh nhiéu xa tia X (XRD) duoc thuc hién trén may nhiéu
xa Rigaku Ultima IV (Nhat Ban) véi du do D/teX Ultra. Khao sat dugc tién hanh trong
ché d6 phan xa (Breg-Brentano) véi tia birc xa CuKa (budc song A =1,54178 A). Thong
s6 1am viéc ciia may phat: dién thé gia tbc 40 kV, cuong do dong dién 250 mA. Khao
sat duoc thuc hién trong Cuvette thach anh. Khong str dung dung moi khi c¢b dinh mau
~ vAt bot. Thong s khao sat: goc quay 20 = 5-85°, toc do ghi phd 3°/phut. Phan tich dinh
tinh gian d6 nhiéu xa va hd so phd cling nhu viéc xac dinh cac thong s6 clia mang tinh
thé dugc thuc hién bang chuong trinh PDXL Qualitative Analysis dua trén co s& dit
liéu ICDD (PDF 2008).

Phan tich dinh tinh su hién dién cua ion silicat & nhiing vi tri khac nhau trong
cAu truc tinh thé duoc thuc hién bing phuong phap do phd hdng ngoai trén may phéan
tich ph6 hong ngoai Nicolet 6700 (Thermo Electron Corporation, CIIIA) véi dau do
MCT-A (50 pM).

Phé hip thu hong ngoai ciia cic mau vat dugc ghi trong khoang 400-4000 cm'!
v6i nhimng thong s6 sau: s6 14n quét 32; do phan giai 4.000; do ting tbc 8,0. Phan tich
phé hong ngoai, xac dinh gia tri s6 budc séng dugc thuc hién béi chuong trinh OMNIC
(phién ban 7.3) c¢6 st dung chirc nang loc tu dong.
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Vi du thye hién sang ché
Viduy 1:

Téng hop Si-HA véi ti 1é mol Ca/(P+Si) = 1,67 va hé s6 thay thé x =2 (gan 5,8%
silic hay 19% ion silicat theo khéi lwong) trong truong hop ndng do dung dich canxi
hydroxit-0,08% theo khdi lugng, con ndng d6 dung dich axit phosphoric 20% theo khéi

- luong.

Mau can canxi hydroxit c6 khéi lugng 0,8 g & nhiét d6 phong dugc thém vao

1000 ml nuée cét, khudy tron boi may khudy dién tir trong 10-15 phut va dé ling trong

6 gio cho dén khi tan hoan toan canxi hdroxit. Sau d6, thém 0,44 ml TEOS (0,42 g, o=

99%) vao 1000 ml dung dich canxi hydroxit 0,08%, dung dich dugc khudy manh nho
“méy khudy dién tir trong 5-10 phut.

1,72 ml axit phosphoric (1,96 g, ® = 20%) cho vao phéu chia do va thém ting
giot vao dung dich c6 chira hdn hop canxi hydroxit/TEOS véi van tbc 0,6 ml/phut. Sau
khi nho hét thé tich axit phosphoric can phai kiém tra moi truong pH ciia hdn hop phan
tmg va pH phai 16n hon 10 vi ti 1& mol Ca/P cao. Hon hgp phén tng dugc khudy trong
30 phut, sau d6 dé ling tao pha va gia hoa trong 24 gio. T4t ca cac phan tng dién ra &
nhiét d6 phong. Dung dich keo tao thanh dugc loc trén phéu Buchner véi sy trg giup
ctia may hut chan khong va gidy loc. Sau d6 két tia cling véi gidy loc duoc cho vao bat
st va siy & 90°C trong 16 sdy cho dén khéi luong khong d6i. Sau giai doan nay Si-HA
dugc nghién nhoé thanh bdt min boi ¢di va chay ding cho phong thi nghiém. Bot thu
dugce cho vao 10 nung ¢ nhiét do 300°C trong 2 gio voi tdc do nung 10°C/phut. Gian db
nhidu xa XRD ctia mau vat Si-HA v6i hé sb thay thé x = 2 dugc biéu dién trén hinh 1.

Phé hdng ngoai ctia mau Si-HA véi x =2 duoc biéu dién trén hinh 3.
Vi du2

Téng hop Si-HA véi ti 16 mol Ca/(P+Si) = 1,67 va hé s6 thay thé x =2 (gin 5,8%
silic hay 19% ion silicat theo khéi lugng) trong trudng hop ndéng do dung dich canxi
hydroxit 0,18% theo khéi lwong, con ndng d6 dung dich axit phosphoric 10% theo khéi

luong.
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M3u cén canxi hydroxit co khdi lwong 1,6 g & nhiét do phong dwgc thém vao
1000 ml nudce ct, khudy tron béi may khudy dién tir trong 10-15 phut va dé lang trong
6 gio cho dén khi tan hoan toan canxi hdroxit. Sau d6, thém 0,88 ml TEOS (0,84 g, o=
99%) vao 1000 ml dung dich canxi hydroxit 0,16%, dung dich dugc khudy manh nho
mAy khuay dién tir trong 5-10 phut.

7,4 ml axit phosphoric (7,84 g, ® = 10%) cho vao phéu chia d§ va thém ting giot
vao dung dich c6 chita hdn hop canxi hydroxit/TEOS véi van tdc 0,6 ml/phat. Sau khi
nho hét thé tich axit phosphoric can phai kiém tra méi trudng pH cia hdn hop phan tng
va pH phai 16n hon 10 vi ti 1é¢ mol Ca/P cao. Hon hgp phén ung dugc khudy trong 30
phut, sau d6 dé lang tao pha va gia hoa trong 24 gid. T4t ca cac phan ung dién ra & nhiét
d6 phong. Dung dich keo tao thanh duoc loc trén phéu Buchner véi su trg gitp cua may
hut chan khong va gidy loc. Sau do két tia cling v6i gidy loc dugc cho vao bat st va
sdy & 90°C trong 10 sdy cho dén khéi luong khong doi. Sau giai doan nay Si-HA duoc
nghién nhé thanh bot min béi c¢di va chay dung cho phong thi nghiém. Bot thu duge
cho vao 10 nung ¢ nhiét 4o 350°C trong 2 gid voi tbc d6 nung 10°C/phut.

Viduy3

Téng hop Si-HA véi ti 16 mol Ca/(P+Si) = 1,67 va hé sb thay thé x =2 (gin 5,8%
silic hay 19% ion silicat theo khéi lwong) trong trudng hop ndng d6 dung dich canxi
hydroxit 0,16% theo khéi lugng, con ndng d6 dung dich axit phosphoric 10% theo khoi

luong va toe do cip axit 1a 0,8 ml/phiit.

M3u can canxi hydroxit ¢6 khéi lugng 1,6 g & nhiét 46 phong duge thém vao
1000 ml nudc cét, khudy tron boi may khudy dién tir trong 10-15 phit va dé lang trong
6 gio cho dén khi tan hoan toan canxi hdroxit. Sau d6, thém 0,88 ml TEOS (0,84 g, 0=
99%) vao 1000 ml dung dich canxi hydroxit 0,16%, dung dich duoc khudy manh nho
mAy khudy dién tir trong 5-10 phuit.

7.4 ml axit phosphoric (7,84 g, ® = 10%) cho vao phéu chia do va thém timg giot
vao dung dich c6 chita hdn hop canxi hydroxit/TEOS véi van tdc 0,8 ml/phut. Sau khi
nho hét thé tich axit phosphoric can phai kiém tra méi trudng pH ctia hdn hop phan tng
va pH phai 16n hon 10 vi ti 1& mol Ca/P cao. Hon hop phan mg dugc khudy trong 30

phut, sau d6 dé lang tao pha va gia hoa trong 24 gio. T4t ca cac phan tng dién ra & nhiét
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do6 phong. Dung dich keo tao thanh dugc loc trén phéu Buchner véi su trg gitip cia may
hut chan khong va gidy loc. Sau d6 két tia cling véi gidy loc dugc cho vao bét sir va
sdy & 90°C trong 10 sdy cho dén khéi luong khong dbi. Sau giai doan nay Si-HA duge
nghién nhé thanh bot min béi c¢di va chay dung cho phong thi nghiém. Bot thu duge
cho vao 10 nung ¢ nhiét 46 300°C trong 2 gid voi tbc d6 nung 10°C/phit.

Vidu 4

Téng hop Si-HA véi ti 16 mol Ca/(P+Si) = 1,67 va hé sb thay thé x =2 (gan 5,8%
silic hay 19% ion silicat theo khéi luong) trong trudong hop ndng do dung dich canxi
hydroxit 0,16% theo khdi Iwvong, con ndng do dung dich axit phosphoric 10% theo khéi

lwong va tdc do cap axit 1a 0,2 ml/phut.

M3u cn canxi hydroxit ¢6 khéi luong 1,6g & nhiét d6 phong duge thém vao
1000 ml nuée cit, khudy tron boi may khudy dién tir trong 10-15 phut va dé lang trong
6 gio cho dén khi tan hoan toan canxi hdroxit. Sau d6, thém 0,88 ml TEOS (0,84 g, o=
99%) vao 1000 ml dung dich canxi hydroxit 0,16%, dung dich dugc khqu manh nh¢
mAy khudy dién tir trong 5-10 phut.

7,4 ml axit phosphoric (7,84 g, ® = 10%) cho vao phéu chia d va thém ting giot
vao dung dich c¢6 chtra hdn hop canxi hydroxit/TEOS vé&i van tbc 0,2 ml/phut. Sau khi
nho hét thé tich axit phosphoric can phai kiém tra méi truong pH ctia hdn hop phan ing
va pH phai 16n hon 10 vi ti 16 mol Ca/P cao. Hon hop phén tmg duoc khudy trong 30
phut, sau d6 dé ling tao pha va gia héa trong 24 gio. T4t ca cac phan tng dién ra & nhiét
do phong. Dung dich keo tao thanh dugc loc trén phéu Buchner véi su tro gitip ctia may
hut chan khong va gidy loc. Sau d6 két tia cung vai gidy loc duge cho vao bat sir va
sdy & 90°C trong 10 sdy cho dén khéi luong khong doi. Sau giai doan nay Si-HA dugc
nghién nho thanh bot min béi cbi va chay dung cho phong thi nghiém. Bt thu dugc
cho vao 10 nung ¢ nhiét 46 300°C trong 2 gi® voi tbc d6 nung 10°C/phuit.

Vidu s

Téng hop Si-HA vdi ti 16 mol Ca/(P+Si) = 1,67 va hé s6 thay thé x =2 (gén 5,8%

silic hay 19% ion silicat theo khéi luong) trong trudng hop ndéng d6 dung dich canxi
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hydroxit-0,16% theo khéi lwong, con ndng dd dung dich axit phosphoric 10% theo khéi

lwong va tde do cap axit 1a 1,0 ml/phut.

M3u can canxi hydroxit c¢6 khéi lugng 1,6 g & nhiét @6 phong dugce thém vao
1000 ml nudc cit, khudy tron boi may khudy dién tir trong 10-15 phut va dé lang trong
6 gio cho dén khi tan hoan toan canxi hdroxit. Sau d6, thém 0,88 ml TEOS (0,84 g, o=
99%) vao 1000 ml dung dich canxi hydroxit 0,16%, dung dich dugc khudy manh nho
mAy khudy dién tir trong 5-10 phuit.

7,4 ml axit phosphoric (7,84 g, ® = 10%) cho vao phéu chia do va thém ting giot
vao dung dich ¢6 chira hdn hgp canxi hydroxit/TEOS v&i van tdc 1,0 ml/phut. Sau khi
nho hét thé tich axit phosphoric can phai kiém tra mdi truong pH ctia hdn hop phan tng
va pH phai 16n hon 10 vi ti 1€ mol Ca/P cao. Hdn hop phéan tng dugc khudy trong 30
phut, sau d6 dé lang tao pha va gia héa trong 24 gio. T4t ca cac phan ung dién ra & nhiét
do ph(‘)ﬁg. Dung dich keo tao thanh dugc loc trén phéu Buchner véi sy trg gitip cia may
hut chan khong va gidy loc. Sau d6 két tua cung véi gidy loc duge cho vao bat st va
sdy & 90°C trong 16 sdy cho dén khdi luong khong dbi. Sau giai doan nay Si-HA dugc
nghién nhé thanh bot min bédi c¢bi va chay dung cho phong thi nghiém. Bot thu dugc
cho vao 10 nung ¢ nhiét do 300°C trong 2 gio v6i tbc do nung 10°C/phut.

Tir bang 1 nhan thay rang khi ting tdc do cip axit dan dén su xuat hién ctia pha

phu thir hai.
Vidué6

Téng hop Si-HA véi ti 16 mol Ca/(P+Si) = 1,67 va hé s6 thay thé x =1 (gan 2,85%
silic hay 9,35% ion silicat theo khéi luong) trong truomg hop ndéng d6 dung dich canxi
hydroxit 0,16% theo khdi Iwgng, con nong d dung dich axit phosphoric 10% theo khéi

luong va toe do cap axit 1a 0,6 ml/phut.

Mau can canxi hydroxit ¢ khdi luong 1,6 g & nhiét 46 phong dugc thém vao
1000 ml nudc cit, khudy tron bai may khudy dién tir trong 10-15 phut va dé lang trong
6 gio cho dén khi tan hoan toan canxi hdroxit. Sau d6, thém 0,44 ml TEOS (0,42 g, o=
99%) vao 1000 ml dung dich canxi hydroxit 0,16%, dung dich dugc khuéy manh nh¢
mAy khudy dién tir trong 5-10 phit.
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9,3 ml axit phosphoric (9,8g ® = 10%) cho vao phéu chia d6 va thém ting giot
vao dung dich c6 chira hdn hop canxi hydroxit/TEOS véi van tbc 0,6 ml/phut. Sau khi
nhé hét thé tich axit phosphoric can phai kiém tra méi trudng pH ctia hdn hop phéan ting
va pH phai 16n hon 10 vi ti 1é mol Ca/P cao. Hon hop phan tng dugc khudy trong 30
phut, sau d6 dé ling tao pha va gia héa trong 24 gio. T4t ca cac phan tng dién ra & nhiét
do phong. Dung dich keo tao thanh dugc loc trén phéu Buchner véi su trg giup clia may
hat chan khong va gidy loc. Sau d6 két tia cling véi gidy loc dugc cho vao bét sir va
sdy & 90°C trong 10 sdy cho dén khéi lugng khong dobi. Sau giai doan nay Si-HA duogc
nghién nhé thanh bét min boi cbi va chay ding cho phong thi nghiém. Bot thu dugce
cho vao 10 nung ¢ nhiét do 300°C trong 2 gid voi tbc d6 nung 10°C/phut.

Gian do nhiéu xa XRD va pho hong ngoai mau vat Si-HA véi hé so thay silic x

= 1 dugc biéu dién twong tmg & hinh 2 va 4.
Vidu?7

Tdng hop Si-HA véi ti 16 mol Ca/(P+Si) = 1,67 va hé s thay thé x =2 (gan 5,8%
silic hay 19% ion silicat theo khdi lwong) trong trudng hop ndéng d6 dung dich canxi
hydroxit 0,08% theo khéi lugng, con ndng do dung dich axit phosphoric 20% theo khéi

luong va tbe do cap axit 1a 0,6 ml/pht.

Mau can canxi hydroxit c6 khdi lugng 0,8 g & nhi¢t d§ phong dugc thém vao
1000 ml nudc cét, khudy tron boi may khudy dién tir trong 10-15 phut va dé lang trong
6 gio cho dén khl tan hoan toan canxi hdroxit. Sau dé, thém 0,44 ml TEOS (0,42 g, =
99%) vao 1000 ml dung dich canxi hydroxit 0,08%, dung dich duoc khudy manh nho
mdy khudy dién tir trong 5-10 phit.

1,72 ml axit phosphoric (1,96 g, ® = 20%) cho vao phéu chia d6 va thém timg
giot vao dung dich c6 chira hon hop canxi hydroxit/TEOS v6i van tbc 0,6 ml/phut. Sau
khi nho hét thé tich axit phosphoric can phai kiém tra méi trudng pH ctia hdn hgp phén
tng va pH phai 16n hon 10 vi ti 1€ mol Ca/P cao. Hon hop phan tng duge khudy trong
30 phut, sau d6 dé ling tao pha va gia héa trong 24 gio. T4t ca cac phan ung diénra &
nhiét d6 phong. Dung dich keo tao thanh duogc loc trén phéu Buchner véi su trg gitp
cta may hut chan khéng va gidy loc. Sau d6 két tia ciing véi gidy loc duoc cho vao bat

str va sdy & 90°C trong 10 sdy cho dén khéi lugng khong dbi. Sau giai doan nay Si-HA
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dugc nghién nhé thanh bt min boi cbi va chay dung cho phong thi nghiém. Bt thu

dugc cho vao 10 nung & nhiét do 250°C trong 2 gio véi tbc do nung 10°C/phuit.

T bang 2 nhan thdy rang, mac dit ham lugng silic chia trong mau Si-HA dugc
tdng hop theo vi du 7 (5,8% khéi luong) cao hon so v6i mau Si-HA duge téng hop theo
vi du 6 (2,85% khdi lugng) nhung luong silic gidi phong ra khi ching dugc ngam trong
dung dich SBF 1a gin nhu nhau. So sanh véi cac mau Si-HA ciia vi du 1-4 ¢6 chira cung
mot ham lugng silic trong tinh thé nhung lugng silic dugc giai phong ra khi ngdm trong
dung dich SBF gip 1,5 1dn so v6i mAu & vi du 7. Didu naydugc khing dinh bang su
giam tinh hoat héa sinh hoc khi nung mau vat & nhiét do thép hon 300°C.

Vidu8

Téng hop hydroxyapatit theo bang sang ché RU s6 2342938. Do mdt sb dic
diém, tinh chit cta hydroxyapatit khong dugc dua ra trong sang ché nay nén céc tac gia
sang ché da xac dinh ching bang thuc nghiém. Tinh thé nano HA dugc tong hop theo
phuong phap uét bang cach cho tir tir dung dich axit phosphoric HsPOs vao dung dich
bao hoa Ca(OH), voi tde do cdp 1 ml/phut. Phuong trinh phan tmg ¢ thé dugc biéu
dién nhu sau:

10Ca(OH)2+6H3P04=Ca10(PO4)s(OH)2|+18H,0

Gia tri pH khi két thuc phan tng dat khoang 10,2. Hon hop phan ung dugc dé
ling két tinh trong 24 gio. Huyén phi thu duoc ¢6 nong dd khoang 2% khéi lugng dem
sdy kho trong may sdy & nhiét d6 95°C, sau d6 dugc nung & 350°C trong 2 gio.

Vi du 9 (theo méau)

Téng hop Si-HA theo cong bb don sang ché US 20100173009 Al.

Do mdt sb dic diém, tinh chit cua Si-HA khong dugc dua ra trong sang ché nay
nén céc tac gid sang ché da xéac dinh chung bang thuc nghiém. Theo phuong phép duoc
mo ta trong cong bd don sang ché nay, cac tac gia sang ché da tién hanh téng hop Si-
HA véi ti 1& mol Ca/P = 2,5; Ca/(P+Si) = 1,67 va ham luong silic khoang 5,8% khéi

luong (19% khéi lugng ion silicat).
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0,495 mol canxi hydroxit (36,679 g) dugc thém vao 1000 ml nude cét va khudy
déu trong 15 phut véi su trg gitp clia may khudy dién tir. Sau d6, thém truc tiép 0,099
mol TEOS (20,800 g, &= 99%) vao huyén phii canxi hydroxit. Hén hop nay duoc khudy
trong 15 phut. Dung dich axit phosphoric H3PO4 ndng d6 2% theo khéi lugng duoc didu
ché bang cach cho 0,198 mol (22,828 g) axit phosphoric 85% vao 1000 ml nude cht va
khudy déu. Dung dich axit thu duge cho vao phéu chia d va thém tung giot vao dung
dich ¢6 chtra hdn hop canxi hydroxit/TEOS véi van téc 16 ml/phit. Sau khi nhé hét thé
tich axit phosphoric can phai kiém tra moi truong pH cta hon hop phén tmg va pH phai
16n hon 10. Hon hop phén tmg dugc khudy trong 60 phiit, sau d6 dé ling tao pha va gia
hoa trong 24 gio. Tt ca cac phan tng dién ra & nhiét do phong. Dung dich keo tao thanh
duoc loc trén phéu Buchner v6i sy trg giup cia may hut chan khong va gidy loc. Sau
d6 két tiia cung véi gidy loc duge cho vao bat s va sdy & 90°C trong 10 sdy trong khoing
thoi gian 2 ngay. Sau giai doan nay Si-HA dugc nghién nhé thanh bt min béi cbi va
chay dung cho phong thi nghiém. Bot thu dugc cho vao 10 nung & nhiét 4o 900°C trong
1 gid v6i toe d6 nung va lam ngudi trong tmg la 2,5°C/phut va 10°C/phit.

Cac mau Si-HA thu dugce & cac vi du 1-9 dugce phén tich xac dinh dién tich bé

mat, thé tich va kich thudc trung binh ctia 16 tréng, ciing nhu d6 hoat hoa sinh hoc.

Dién tich bé mat cta hat, thé tich va kich thudc trung binh ctia 16 tréng cua cac
mAu vat duge xac dinh bang phuong phap hép thu nito 16ng (phuong phap BET) trén
may hap thu tu dong TriStar IT 3020 (séh xuét béi cong ty Micromeritics tai M§). Dién
tich bé mit duoc tinh dua theo duong dang nhiét hép thy hoi nito bang phuong phap
mot diém BET tai diém P/Po = 0,318937093.

Po hoat tinh sinh hoc dugc xac dinh nhu sau: Luong chinh xac 0,3g mau vat
dugc cho vao 50 ml dung dich mo phdéng dich thé co thé SBF (pH = 7.4; cation: Na™ -
142 mM, K* - 5 mM, Ca*" - 2,5 mM, Mg?* - 1,5 mM; anion: Cl~ - 125 mM, HCOs ~ -
27 mM, HPO4 2"~ 1 mM, SO4 2" - 0,5 mM). Thoi gian tiép xtc — 1 gio.

Ham lugng ion Ca?" trong dung dich dugc xac dinh bang phuong phép tao phuc

v6i Trilon B va chét chi thi Eriochrome black T.

Ham luong silic trong dung dich duogc xac dinh bang phwong phap huynh quang

tia X trén may phan tich “Spectroscan”.
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Bang 1 trinh bay c4c dic tinh 1y héa cla cac miu thu duge trong cac vi du 1-9.

Bang 1. Pic tinh ly héa cia cdc miu thu dugc trong cac vi dy 1-9

. cimknéi [HE SO Ti 1e| o 88 | Thong s mang
Tén mau vat thay mol " ae | luong tinh thé, nm
lugng X Ca/(P+Si)
o the,x | Ca/P pha v
silic, % truca |trucc
Vidul 5.8 2 2,5 1,67 1 0,9430 | 0,6932
Vidy?2 5,8 2 2,5 1,67 1 0,9435 | 0,6931
Vidu 3 5.8 2 2,5 1,67 1 0,9433 | 0,6932
Vidu4 5,8 2 2,5 1,67 1 0,9432 | 0,6935
Vidu5 5.8 2 2,5 1,67 2 0,9429 | 0,6934
Vidu6 2,85 1 2,5 1,67 1 0,9428 | 0,6930
Vidy7 5.8 2 2,5 1,67 1 0,9434 | 0,6931
Vi du 8 (theo
bing sang ché |0 0 1,67 1 0,9414 | 6,8660
RU 2349381)
Vi du 9 (theo
cong bd don
sang ché US|5,8 2 2,5 1,67 2 0,9431 | 6,9330
20100173009 '
Al)

Bang 2. Chi sb thudc tinh cia cac mau thu duoc theo vi du 1-9

Kich thuéc | .. ., . | Ndéng d6 ion Ca|Nong do ion Si sau
. Dién tich . A i N .
Tén mau vat trung b%nh b mat | 52U khingém 1 gio khi ngdm .1 gio trong
: cia  tinh | 5 P | trong dung dich |dung dich SBF,

thé, mn e SBF*, pg/ml ug/ml

Vidul 11,68 122,22 89 34

Vidu2 12,53 120,34 89 33

Vidu3 10,89 125,62 90 37

Vidu4 9,95 132,58 94 38

Vidu5 14,31 120,52 78 27

Vidu6 11,37 108,97 81 20

Vidu7 12,4 125,97 70 22

Vi du 8 (theo bang

sang ché RU | 65,5 67,7 67 0

2349381)

Vi du 9 (theo cong

bd don sang ché

US Us 87,6 47 58 17

20100173009 A1)

*SBF (synthetic body fluid) — mdi trudong mo phong dich co thé ngudi.

-17-




30055

Tir bang 1 va 2 cho thdy rang, nhiém vu @& xuét phuong phap tong hop tinh thé
nano hydroxyapatit bién tinh béi silic v6i hé s6 thay thé silic x = 1-2 (twong tmg véi
ham luong silic dén 6% khéi lwong) c6 ti 16 mol Ca/(P+Si) gan bang 1,67, va xit Iy nhiét
& nhiét @6 dudi nhiét do thiéu két da dwoc giai quyét. San pham thu duoc theo phuong
phap dé xudt dap tng day du yéu cau ki thuat da dat ra, tac 1a thu dugc tinh thé nano
don pha Si-HA Cajo(PO4)sx(SiO4)x(OH)2- (1<x<2) dung theo ti 1€ hop thirc c6 kich thude
trung binh ciia tinh thé tir 9,95-12,53 mn, dién tich bé mat cua hat 108,97 -132,58 m%/g,
hoat tinh sinh hoc cao va khong tao pha phu khi nung.
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Yéu ciu bio h

1. Phuong phap tong hop tinh thé nano don pha hydroxyapatit bién tinh boi silic
bao gbm: budc téng hop tinh thé bang cach két tinh tir dung dich chat phan tng chira
axit phosphoric, canxi hydroxit va tetraetyl octosilicat trong moi trudng pH khong nho
hon 9 va ti 1€ mol Ca/P trong khoang tir 2,0 dén 2,5; budc léng tao pha; buéc loc va séy
két ttia, va bude xtt Iy nhiét két taa, khac biét & chd: budc tong hop dugc tién hanh bing
cach cho tir tir dung dich axit phosphoric 10-20% véi toc d6 0,2-0,8 ml/phut trén mdi
1it hdn hop dung dich canxi hydroxit va tetraetyl octosilicat, dugc diéu ché tir dung dich
canxi hydroxit nﬁ")ng d6 0,08-0,16% va lugng tetraetyl octosilicat dugc tinh toan vura du
dé thu dugc san phdm Si-HA c6 hé sb thay thé silic x = 1-2, ti 1& mol Ca/(P+Si) bang
1,67, va buée xt ly nhiét duge tién thanh & nhiét do khong nhé hon 300°C, nhung khong
cao hon 400°C.
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Hinh 1
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- Gian do nhidu xa XRD ctia mau vat Si-HA véi hé so thay thé silic x =2

Goc 2-theta (do)

Meas. data:Si_GAP/Data 1 —_—
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Hinh 2: Gian dd nhiu xa XRD ctia mau vét Si-HA véi hé sé thay thé silic x =1
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Hinh 3: Phé hong ngoai ctia mau vat Si-HA vé6i hé s thay thé silic x =2
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Hinh 4: Phd hdng ngoai cia miu vét Si-HA v6i hé sb thay thé silic x = 1
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