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MO DAU
1. Tinh cap thiét caa dé tai: Vi cac ky thuat khai thac dau khi hién nay,
sau giai doan khai thac so cap va thir cip, con mot lwong dau rat 16n luu lai
trong cau trdc x4p, niat né cua da via. Vi vay, viéc nghién ciu va phét trién
cac vat liéu wng dung trong ting cuong thu hoi dau (TCTHD) thu hit sy quan
tam cua nhiéu nha nghién ctru nham ting thém ty I¢é thu hoi dau. Viéc bom
ép chat long nano va dung dich polymer da duoc chirng minh 14 phuong phép
TCTHD hiéu qua boi nhitng ddc diém nhu 1am thay ddi ty s6 linh dong, thay
d6i tinh dinh w6t va giam sirc cang bé mat lién dién giira hai pha dau nudc.
Vit liéu nano tur tinh boc polymer va vat liéu nano graphene oxit (GO) ghép
polymer ciing dwoc ching minh 12 vat liéu c6 thé 1am tang hé s6 thu hoi dau,
¢ tinh kha thi va hiéu qua cao trong TCTHD.
2. Muc tiéu cia luan vin: Tong hop vat liéu nano oxit sét tir boc polymer
(PMNPs) va vat liéu GO-Polymer (GO-P(AM-NVP), GO-P(AM-PVP) dinh
hudng tng dung trong TCTHD tai cac via Miocene va Oligocene thuoc mo
Bach Ho, Viét Nam
3. Y nghia khoa hoc thuc tién: Pong gop vat liéu nano mai PMNPs va
GO-P(AM-NVP), GO-P(AM-PVP) méi c6 kha ning chiu dwoc nhiét do cao,
dd mudi, d6 ciing cao cua nuéc bién ¢ trién vong trong thuc tién dé 1am chét
bom ép trong TCTHD tai cac moé xa bo caa Viét Nam.
4. B6 cuc luan an: Luan an c6 132 trang bao gdm mé dau, Chuong 1: Téng
quan, Chuong 2: Thuc nghiém, Chuong 3: Két qua va thao luan, Két luan.
Luan &n c6 37 bang, 56 hinh, 145 tai liéu tham khao.
CHUONG 1. TONG QUAN

TCTHD la qua trinh dua vao via dau c&c tc nhan ngoai lai chua co
trong via nham thay d6i cac dic tinh cta lwu chét va dé via. Cac phuong phép
duoc sir dung trong giai doan nay nhu phuong phap bom ép chét hoat dong
bé mat, bom ép kiém, bom ép polymer hay bom ép chét long nano nhiam



gitip tang tinh linh dong cua dau dé ting san luong khai thac. Hién nay, viéc
tong hop va bién tinh vat lidu nano chiu duoc diédu kién khic nghiét cua via
dé ¢ng dung 1am chat bom ép thu hit nhiéu sy quan tdm nghién ciu.

Vit lidu nano oxit sat tir boc polymer ¢ cau trdc 18i- v duoc sir
dung trong TCTHD nho nhitng tinh chat dc biét cua vat liéu nano nhu ching
c6 thé tu sap xép lam thay doi tinh dinh duét cua da via tir wa dau sang wa
nudc va lam giam strc cang bé mat lién dién giira hai pha dau nugc. Ngoai
ra, véi 16p vo bén ngoai 1a cac polymer bén nhiét c6 thé chiu duoc didu kién
khéc nghiét ciia via nhu nhiét d6 cao, do cing d6 mudi caa nudce bién cao.

Céc polymer tong hop duogc sir dung nhidu nhét trong qué trinh bom
ép polymer trong TCTHD Ila polyacrylamide (PAM) va polyacrylamit thity
phan mot phan (HPAM). Tuy nhién HPAM/PAM rit d& bi thay phan trong
moi truong nhiét d6 cao va do climg, do mudi cao ciia nudc bién. Bé bao vé
HPAM/PAM khoi qua trinh thily phan do bi anh hudng baoi nhiét d6 va ham
luong ion hoéa tri hai, vi€c stra ddi chu tric cua chung b@“mg cac monomer
khac nhau di duoc nghién ciru rong rii. Trong khi d6, NVP c6 thé bao vé
hi€u qua cac nhom AM khdi qué trinh thiy phan & nhiét 0 cao do sy hi¢n
dién cna vong 5 lactam-pyrrolidone trong copolymer.

Viéc str dung phuong phap tring hop bai chiéu xa tia y duoc quan tim
nghién ciru. Do phuong phap nay c6 nhimng uu diém vuot bac nhu ¢ thé tao
ra cac polymer da dang, chét lugng cao, co6 thé hoa tan trong nuéc mudi va
on dinh nhiét, d& dang mé rong quy mé cho cac tmg dung ngoai khoi.

Duya trén nhiing tinh chit cta vat liéu nay ching t6i dé xuat nghién
ctru tong hop vat liéu nano oxide sit tir boc polymer(PMNPs) va vat lidu
GO ghép polymer (GO-P(AM-NVP) va GO-P(AM-PVP) bang chiéu xa tia
gamma tng dung trong TCTHD & cac via diu xa by nhiét do cao nhu

Miocene va Oligocene moé Bach Hd, Viét Nam.



CHUONG 2 THUC NGHIEM
2.1 Quy trinh téng hep vat liéu nano tir tinh bec polymer PMNPs
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Hinh 2.1. Quy trinh téng hop PMNPs

Xac dinh dic trung cua vat lisu PMNPs bing cac phan tich héa 1y nhu
XRD,FT- IR, TEM, DLS, VSM, TGA, XPS.

Dbanh gia kha nang tng dung TCTHD thong qua cac phuong phap xac
dinh d6 bén nhiét, bén hoa hoc, kha ning thay doi tinh dinh wét va giam sic
cang bé mat.

2.2. Quy trinh téng hep GO ghép polymer
2.2.1. Quy trinh téng hgp GO-P(AM-NVP)
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Hinh 2.2. So' do quy trinh tong hop GO-P(AM-NVP)
2.2.2. Quy trinh téng hep GO ghép polymer -GO-P(AM-PVP)
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Hinh 2.3. So d6 quy trinh téng hop GO-P(AM-PVP)

Céc yéu t6 anh huong t6i qua trinh tong hop copolymer P(AM-NVP)
va P(AM-PVP) nhu liéu chiéu xa tia gama, ndng do6 monomer ciing nhu t6i
uu qua trinh trung hop tao copolymer AM-PVP duoc khao sat théng qua quy
hoach thuc nghiém va phan mém stargraphic.

Céc dic trung cua vat lisu GO-P(AM-PVP) duge xac dinh bang cac
phan tich 1y héa nhu: FT-IR, Raman, SEM, SEM-EDX, XPS.

2.3. Panh gia kha ning @wng dung trong TCTHD cia cac vét li¢u

Panh gia kha nang &ng dung trong TCTHD cua vat liéu PMNPs théng
qua viéc danh gia su thay d6i goc tiép xUc cua da via va giam sirc cing bé
mit lién dién giira hai pha dau nuéc. Ngoai ra danh gia kha ning on dinh
nhiét va 6n dinh hoa hoc cua céc vat lieu PMNPs, GO-P(AM-NVP) va GO-
P(AM-PVP) dé ting dung trong TCTHD & cac via xa bé nhiét do cao thong
qua cac phép do do nhét cua dung dich trong qué trinh G nhiét & nhiét do
120°C va 135°C trong 31 ngay.

CHUONG 3. KET QUA VA THAO LUAN
3.1. Téng hop vat liéu nano oxit st tir bec polymer PMNPs
3.1.1. Pic trung ciu tric vat ligu PMNPs

Cau triic bé mat cia PMNPs va OMNPs duoc nghién ciru thong qua

quang phd hong ngoai bién doi Fourier (FT-IR). Ngoai ra, thanh phan pha



va cau trdc tinh thé caa vat lisu MNPs va PMNPs duoc xac dinh bang
phuong phép nhiéu xa tia X.

Phd FT-IR caa PMNPs (Hinh 3.1 Bb) & ving song 1600-1500 cm'!
gan nhu khong xuét hién peak dic trung ctia C=C. Piéu d6 chtng t6 phan
g dong tring hop dugc thuc hién triét dé va khong con monomer du. Su
Xuat hién cac peak hap thu dic trung ciia dao dong kéo gidin cua lién két -
NH- va C=0 cua AM & vung séng 3200-3100 cm™ va 1750-1700 cm™.
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Hinh 3.1. Phé FT-IR cua vdt liégu PMNPs

Ngoai ra con c6 su xuét hién cac peak dic trung cia NVP & viing song
1550-1500 cm™ (dao dong kéo gidn cua lién két C-N-C), 1250-1200 cm*
(dao dong kéo gidn cua lién két C-N) va 850-800 cm™ (dao dong kéo gidn
cuing chiéu va nguogc chiéu cua lién két C-C). Biéu nay ching to ring AM
va NVP di duoc boc thanh cong trén vat liéu MNPs va di tong hop thanh
cong vat liéu PMNPs.

Hinh 3.2 Ia gian d6 nhiéu xa tia X cua cac vat liégu MNPs, OMNPs va
PMNPs véi MNPs dugc tong hop theo phuong phap dong két taa (A) va
phuong phap thuy nhiét (B).
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T TR U L I AT T I T
Hinh 3.2. Gian d6 nhiéu xq tia X cia vt liégu PMNPs

Dic trung tinh thé cia Fes04 thé hién & cac goc 2 theta = 30,3°, 35,6°,
43,3°, 53,9°, 57,5° va 62,9° trong ting Vai cc mit phang (220), (311), (400),
(422), (511), (440). Ching to da tong hop thanh cong MNPs va c6 thé thay
2 phuong phap tong hop khac nhau nhung cau trdc caa vat liéu khoéng thay
d6i. Kich thudéc tinh thé tuong ddi cia Fes04 trong MNPs va PMNPs tai dinh
20=35.6° lan luot 12 12nm va 11nm. Ngoai ra két qua ciing cho thay cu tric
vat liéu MNPs khi boc thém polymer AM-NVP khong thay ddi.
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Hinh 3.3. Két qua TGA cua vat liéu PMNPs
Hinh 3.3 1a két qua TGA ctia PMNPs va cua copolymer P(AM-NVP).



Két qua cho thay copolymer ¢ ba giai doan sut giam khéi luong ¢
160 °C, 330 °C va 450 °C. Sau 450 °C khéi lugng copolymer con lai khoang
16,4 %. Két qua TGA ctia PMNPs c6 bén giai doan sut giam khéi luong &
180 °C, 310 °C, 540 °C va 740 °C. Sau 740 °C khéi lwong vat liéu con lai
khoang 81%. Su hién dién cua copolymer P(AM-NVP) trong ciu tric cua
nanocomposite cua vat liéu dan dén nhiét ¢ phan huay tang cao hon. Chiing
t6 rang vat lisu MNPs khong bi phan huy qua nhiéu ¢ nhiét do cao. Su mat
mét khdi lugng chinh 1a do sy sut giam khéi lwong cua chat ddng tring hop.
Phan tram khéi luong copolymer boc vao MNPs ¢6 thé uéc tinh khoang
10,7% chang té copolymer AM-NVP da dugc boc vao vat liéu MNPs.
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Hinh 3.4. Két qua phan tich XPS cua vt ligu PMNPs

Phé XPS cua vat liéu PMNPs thé hién trang thai hoa hoc va trang thai
dién tir cua cac nguyén té ¢ hinh 3.4. Két qua cho thay c6 sy xuat hién cua
cac nguyén té Fe2p, Ols, N1s, Cls. Diéu d6 ching t6 ¢6 sy xuat hién cua
bén nguyén t6, Fe, O, N, C. Cac dai phd cua Ols duoc gan cho anion oxy
(0%) trong Fe304, trong oleic axit va lién két C=0 ciia NVP va AM. Dai pho
ctia C1s cho thay sy c6 mat cia C lai hoa sp? trong lién két C-C, C-O cua
oleic va C=0 ctia NVP va AM. Dai ph6 cua Nls lién quan dén N* trong ciu
trdc caa AM va NVP.
3.1.2. Pic trung hinh thai va phin bd kich thwéc hat caa vat liéu PMNPs

Hinh thai va kich thudc hat cia PMNPs dugc phan tich thdng qua kinh
hién vi dién ta truyén qua TEM va tan xa dong hoc DLS.



Hinh 3.5 Ia anh TEM caa MNPs va PMNPs. Thiy ring céc hat FesO,
khi chua boc polymer phén tan khéng tét, dé bi két tu (hinh 3.5 a va c). Céac
hat c6 dang hinh cau kich thudc trung binh 12nm. Con khi dugc boc polymer
tao thanh PMNPs cac hat c¢6 kich thudc trung binh 16nm c6 dang hinh cau,
phan tan tét (hinh 3.5 b va d).

Hinh 3.5. Anh TEM cua vat licu MNPs va PMNPs
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Hinh 3.6. Phan bo kich thuwéc hat DLS va thé zeta ciia PMNPs trong nieéc
bién
Hinh 3.6 1a két qua DLS va thé zeta cia PMNPs trong nudéc bién. Két qua
cho thiy su phan b kich thuéc thuy dong hoc ciia PMNPs trong nudc bién
1a 40-130nm, kich thudc trung binh 68nm, chi s6 P1=0.214, chiing to vat liéu



¢6 tinh don phan tan. Ngoai ra gi tri dién thé zeta &m cao cua vat liéu PMNPs
trugc va sau khi i nhiét & 120 °C trong 31 ngay ciing cho thay kha ning phan
tan on dinh cua vat liéu.
3.1.3. Dic trung tir tinh caa vat ligu PMNPs

Do tir hoa cua vat lidu duoc thé hién thong qua két qua do tir ké mau
rung VSM nhu hinh 3.7:
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Hinh 3.7. Két qua VSM cua vt ligu MNPs va PMNPs

Hinh 3.7 la két qua VSM cua vt liéu MNPs va PMNPs. Cac hat MNPs
tran co do tir hda bao hoa 53 emu/g va 69 emu/g. Cac hat PMNPs c6 do tir
hoa bdo hoa 42 emu/g va 39 emu/g. Két qua cho thay c6 su giam do tir hoa
cua vat liéu sau khi boc polymer do hiéu &g tir tinh ty Ié thuan véi khoi
luong vat liéu. Ngoai ra luc khang tir va tir du cua vt liéu MNPs va PMNPs
lan luot 12 35,2; 38,1 va 2,9 va 4,4 emu /g ching to hai loai vat lidu c6 tinh
chat tir twong tu nhau biéu thi tinh siéu thuan tir caa vat liéu duoc duy tri tot
sau khi boc polymer.

3.1.4. Téi wu héa phan wng polymer hoa

Qua trinh boc AM-NVP vao MNPs duoc téi uu hoa theo % lugng
polymer boc vao. Két qua ¢ hinh 3.8 cho thay & nhiét 6 70 °C va thoi gian
phan ¢ng 12 8 h thi lugng polymer boc vao MNPs |a cao nhit 11.04 %.
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3.1.5. Panh gia kha nang @wng dung trong TCTHD cua vat liéu PMNPs
3.1.5.1. Panh gia tinh bén nhiét va bén hdéa hoc caa chit Iéng nano
PMNPs

On dinh & nhiét do cao 1a mot trong nhitng yéu té quan trong khi img
dung PMNPs trong méi truong via. Do d6, viéc xac dinh kha nang 6n dinh
nhiét ciia vat liéu nanocomposite PMNPs bang phuong phap u nhiét 1a can
thiét dé danh gi4 tinh ha cap cia n6 dic biét 1a trong TCTHD. Theo yéu cau
ky thuat cua Lién doanh VietsoPetro thoi gian u ¢ nhiét do via la 31 ngay.
Ngoai quan va d6 nhot ciia PMNPs dugc thé hién o hinh 3.9 sau:
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Hinh 3.9. Bg nhét va ngoai quan ciza PMNPs A u ¢ nhiét dé 120 °C (a) va
ciia PMNPs B # ¢ nhiéz dg 135 °C (b)

Hinh 3.9 cho thiy dung dich chat 16ng nano PMNPs 600ppm trong thir
nghiém 1 nhiét cho két qua tét & 135°C trong 31 ngay c6 do nhét va ngoai
guan gan nhu khong thay ddi chirg to cac chat phan tan on dinh nhiét va 6n



dinh hoa hoc trong diéu kién tinh twong tu nhu trong cic mé & tang Miocene

va Oligocene mé Bach Ho.
3.1.5.2. Panh gia kha niing lam thay d6i tinh dinh wét caa d4 via va
giam SCBM lién dién cia dung dich PMNPs

Két qua do goc tiép xtuc va SCBM cua dung dich PMNPs duoc thé

11

hién ¢ bang 3.1 va hinh 3.10 sau:

Bang 3.1. Tdc déng thay doi goc tiép xtc, SCBM lién dién cia dung dich

PMNPs ¢ c&c nong dé khac nhau

Nong do Tytrong | Donhst | Goc tiép SCBM
PMNPs g/lcm?® (cP) xuc (o) (Nn/m)
(ppm)

0 1.026 - 27 62.53
200 1.026 2.23 78 48.25
400 1.026 2.24 86 42.87
600 1.027 2.43 93 32.87
800 1.027 2.54 103 24.53
1000 1,027 2.55 126 12.64

Bat ké & nong do PMNPSs nao goc tiép xdc cua giot dau trén bé mat da
cat két mo Bach Ho trong chat long nano PMNPs ludn cao hon goc tiép xuc
quan sat dugc trong dung dich nuée bién méd phong cho thiy tac dong tich
cuc cua vat liéu nano tir tinh boc polymer trong viéc thay ddi bé mat da cat
két chuyén tir ky nudc sang wa nudc.
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Hinh 3.10. Anh hwéng cia nong dé PMNPs déi véi goc tiép xic va SCBM
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3.2 Tong hep vit liéu GO ghép polymer — GO-P(AM-NVP)
3.2.1. Anh hwéng caa liéu chiéu xa téi hiéu suat phan &ng tao copolymer
P(AM-NVP)

Tién hanh chiéu xa & céc lidu chiéu xa 2, 5, 10, 15 KGy. Két qua khi
chiéu xa liéu 5 KGy thi cho san pham copolymer phén tan trong nuéc bién
tot va @6 nhot cao nhat. San pham copolymer P(AM-NVP) nhu hinh 3.11:

Hinh 3.11. Copolymer P(AM-NVP) sau tinh ché (a) va khi phan tan trong
nuéc bién (b)
3.2.2. Khao sat anh huéng cia thanh phan, ndng dd monomer dén hiéu
suét san pham, khéi lweng phan tir ciia copolymer

Khao séat & céc ty 16 mol AM/NVP 4/5; 1/1; 3/1; 2/1 & c4c ndng do
15, 20, 2 5%. Két qua cho thay hiéu suat san pham va khéi lugng phan ti 6n
dinh ¢ ty 1é mol AM/NVP 2/1 va nong d6 monomer 20 %.

3.2.3. T6i wu héa qua trinh tong hop copolymer P(AM-NVP)

Qua trinh tong hop copolymer P(AM-NVP) duoc t6i wu hoa theo do
nhét cua dung dich copolymer. Két qua & hinh 3.12 cho thdy ¢ ty 1& mol
AM/NVP la 1,71 va nong 6 monomer 23,19 % thu duoc dung dich 0,5 %
P(AM-NVP) trong nuéc bién dat do nhét cao nhat 1a 5,02 cP phi hop véi do
nhét cua dau thd.

7 19 21 n oz 1 Ratio.
Concentration (%)

Hinh 3.12. Bé mat ddp irng dé nhét cua dung dich copolymer 0,5%



13

3.2.4. Pac trung ly hoa cuaa vt ligu GO-P(AM-NVP)
3.2.4.1. Két qua FT-IR cua vat liéu

@

Q

c

£ f
.E / ; i
= c=0 CN-C\
c ~a / C-
g C-H

-

Cc=C

(a) GO-P(AM-NVP)
—— (b) P(AM-NVP)
(c) GO

4000 35|00 30|00 25I00 20I00 15I00 1 OIOO 500
Wavenumber (cm-1)

Hinh 3.13. Phé FT-IR cia GO-P(AM-NVP) (a), P(AM-NVP) (b), GO(c)
Pho FT-IR cua GO-P(AM-NVP), copolymer P(AM-NVP) va GO
x&c nhan su hién dién caa P(AM-NVP) trén GO duogc thé hién & hinh 3.13.
Phé FT-IR caa GO-P(AM-NVP) c6 su xuit hién cac peak tai cac dai song ¢
3450-3350 cm™ tuong ung véi dao dong kéo dai cia nhém O-H cua GO.
Nhiing peak quan sat dugc ¢ 2900-2800 cm™ va 1090 -1110 cm™ ¢6 lién
quan dén dao dong kéo gién cua lién két Csp®-H(-CH2-) va dao dong kéo dai
ctiia nhém C-O. Cac peak xuat hién & céi dai song 1660-1650 cmt diic trung
cho lién két C=0 (nhom carbonyl) dugc quan sét thdy trong AM. Ngoai ra,
cac peak xuat hién & dai song 1320-1293 cm* trong pho FTIR cua GO-
P(AM-NVP) va P(AM-NVP) 1 dao dong kéo dai khong dbi xtng cia nhom
C-N-C cua céc vong cua NVP chiing to NVP da dugc ghép thanh cong trén
vt liéu ndy. Dic biét cac peak xuét hién & cac dai song 1550-1500cm'* cua
phd FTIR GO-P(AM-NVP) tuong tng Véi cac dao dong kéo dai cua lién két
N-O. Céc lién két nay dugc hinh thanh gitra copolymer (N) va GO (O), x4c
nhan P(AM-NVP) da duoc lién két cong hoa tri véi GO.
3.2.3.2. Phé Raman ciia vt lidu GO-P(AM-NVP)

> O-H
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Hinh 3.14 12 pho Raman cua GO va GO-P(AM-NVP). Peak dic trung
cua graphene tai dai D vai bude séng 1361cm™ cua GO va 1336 cm™ cua
GO-P(AM-NVP) va tai dai G véi budc séng 1592 cm™ cia GO va 1582 cm-
! cia GO-P(AM-NVP) chi ra sy lai héa sp? hoic lién két C=C trong cau tric
GO.

D Band © Band

Intensity (a.u.)

GO-P(AM-NVP)

(b

—(a) GO
——(b) GO-P(AM-NVP

500 10‘00 15‘00 20‘00 2500
Raman shift (cm™)

Hinh 3.14. Phé Raman cua vdt ligu GO va GO-P(AM-NVP)
Gia tri In/lg cia GO va GO-P(AM-NVP) lan luot 120,92 va 1,13
diéu nay cho thiy ring cac phan tir copolymer duoc ghép 1én GO 1am ting

cac khuyét tat cuc bo va rdi loan trong GO.
3.2.3.3. Anh SEM ciia P(AM-NVP) va GO-P(AM-NVP)
@ UL 8 e NO, S © /\

Hinh 3.15. Anh SEM cua copolymer P(AM-NVP) (a, b) va nanocomposite
GO-P(AM-NVP)

Hinh 3.15 Ia anh SEM cua copolymer P(AM-NVP) va GO-P(AM-
NVP). Vit liu P(AM-NVP) c6 dang hinh que (a, b). Anh SEM ciing cho
thay ré vé hinh thai cua vat liéu véi cau tric dang hinh que (hinh 3.13 a, b).
Hinh ¢ 12 anh SEM cua GO-P(AM-NVP) cho thiy sur phan tan 6n dinh cua
polymer (soi trang) trén bé mat tim GO. Chung to polymer da dugc ghép
thanh cong 1&n cac tim GO. Két qua nay phl hop véi két qua Raman ¢ trén.
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Bé mat vat liéu va thanh phan nguyén té trong GO-P(AM-NVP)
dugc phan tich thong qua phuong phap SEM-EDX thé hién ¢ hinh 3.16:

Hinh 3.16. Két qud SEM-EDX ciia GO-P(AM-NVP)

Hinh 3.16 1a két qua phan tich thanh phan nguyén t6 bing SEM-
EDX cua GO-P(AM-NVP). Két qua thiy c6 su xuit hién ctua C va O nhung
chua thiy N. Piéu nay co thé giai thich do phan tram khéi lugng ciia cac
nguyén ti nito trong hai monomer nhé hon murc gidi han phat hién ctia may
va cac monomer nay ciing dugc lién hop voi GO-phén tir chira nhiéu nguyén
tr cacbon va oxy.

Hinh 4nh 4nh xa nguyén t6 cia GO-P(AM-NVP) ddi v6i O, C va
N2 duoc thé hién trong hinh 3.17 lai cho thiy su phan b cua cac nguyén tir
nito trén bé mat GO (Hinh 3.17d) twong dbi phong phu va dong nhat. Két
qua anh xa nguyén t6 SEM nay cho thiy cic chit dong tring hop —

copolymer d dugc lién két thanh cong trén bé mat GO.
©) ; (@)
: c N

Hinh 3.17. 4Anh &nh xa SEM Vé cdu tric dit gay ciia GO-P(AM-NVP) (a);
Anh anh xg nguyén t6 ciia GO-P(AM- NVP):(b) oxy; (c) cacbon; (d) nito
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3.2.3.4. Két qua phan tich quang phé quang dién tir XPS

Hinh 3.18 la két qua XPS cua vat ligu GO-P(AM-NVP). Sy xuét hién
cuia ba nguyén té C, N, O dugc thé hién théng qua cac peak cua C1s, N1s,
O1s & cac ving nang luong lién két 285eV, 400eV, 532¢eV.

Hinh 3.18. Phé XPS ciia GO-P(AM- NVP)(a) va phé XPS cua Cls(b),
0O1s(c), N1s(d)

Dai phd caa nguyén té Cls trong GO-P(AM-NVP) phan tach thanh 4
peak gan cho Csp? cua chudi C-C, Csp® trong lién két C=0 cua NVP va AM.
Dai phd Ols dugc phan tach thanh 2 peak phan bé ¢ ving ning luong lién
két 531.9eV va 533.2eV duogc géan cho lién két C=0 cua NVP va AM va HO-
C cua GO. Dai phd cua N1s duoc gan cho nito pyrrole va nito than chi lién
quan dén N* trong NVP va AM.

3.2.5. Kha nang @ng dung trong TCTHD cia vat ligu GO-P(AM-NVP)
% Pdnh gid dg béen nhiét va bén hda hoc ciia hé GO-P(AM-NVP)

Két qua danh gia tinh bén nhiét cua vat liéu thong qua thi nghiém u
nhiét ¢ 135 °C trong thoi gian 31 ngay. Ngoai quan va do nhét cua hé sau
khi 1 nhiét duoc thé hién ¢ bang 3.2:

Bang 3.2. Ngoai quan va do nhot cua hé phan tan GO-P(AM-NVP)1.0 % Kl
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Hé Thoi gian @ nhiét - ngay /P nhét -cP
phan
tan 0 3 7 14 21 31

GO-
P(AM-
NVP)
1,0 %kl

]

4.57 4.59 456 4.52 4.58 4.55

Hé phan tan GO-P(AM-NVP) 1,0 % kI phan tan trong nudc bién khi
dugc 1 ¢ 135 °C trong 31 ngay cho thiy bé ngoai hau nhu khéng thay doi,
d6 nhot thay ddi khong dang ké. Pidu ndy ching té kha ning tng dung vat
liéu trong TCTHD.

3.3. Tong hop vit ligu GO ghép polymer- GO-P(AM-PVP)
3.3.1. Két qua khao sat anh hwéng cia thai gian va liéu chiéu xa téi
hiéu suat phan wng polymer hoa ghép

Hiéu suit phan tng polymer hoa ghép tang 1én khi thoi gian va lidu
chiéu xa tang. Két qua thé hién & hinh 3.19. O liéu chiéu xa 30 KGy cho hiéu
suit cao nhit tuy nhién san pham cua liéu chiéu xa nay chi tan dwoc 40%
trong nudc bién do vay liéu chiéu xa téi wu 1 20 KGy.

Thoi gian, h

—8—5KGy —®—10kGy —#—I15KGy —8—20kGy —@—30KGY

Hinh 3.19. D6 thj biéu dién anh huong ciia thoi gian va liéu chiéu xg téi
hiéu suat phan ing
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3.3.2. Téi wu héa qud trinh téng hep copolymer P(AM-PVP)

Hiéu suat qua trinh téng hop copolymer P(AM-PVP) duoc ti uu hoa
theo thoi gian phan ang va ndng d6 monomer AM. Két qua hiéu suat phan
g cao nhat dat 85,77% khi nong do AM 19.92% va thoi gian phan ung
7,46. B& mat dap tng hiéu sut phan tng nhu hinh 3.20:

hieu suat %

18 22 26 30 ° thoi gian
%AM

Hinh 3.20. Bé mdt ddp irng hiéu sudt cua phan éng polymer hoa ghép

3.3.3. Pic trung Iy héa ciia vat liéu GO-P(AM-PVP)
3.3.3.1. Két qua FT-IR cua vat ligu P(AM-PVP) va GO-P(AM-PVP)

Phd FT-IR cuia GO—P(AM-PVP) xac nhan su hién dién cua P(AM-
PVP) trén GO duoc thé hién qua hinh 3.21. Cac dao dong ¢ dai hip thu budc
s6ng 1203 cm™ twong Gng v4i dao dong kéo dai khong ddi xang cua nhém
C-N- C cua cac vong NVP ching to ¢6 sy xuét hién cua PVP trong cau tric
vt lidu. Céc dai hap thu dic trung cho nhém carbonyl C=0 1a cac dao dong
kéo dai & budc séng 1660-1650cm™ cua phd P(AM-PVP) va GO-P(AM-
PVP) ¢ hinh 3.21a duoc quan sét thdy trong AM. Diéu d6 ching to da ghép
thanh cdng AM va PVP |én vit liéu GO.

(a)

(b) 5 coxa” cn Y
: p—A\ N
—y M M~

() cH c=0"

D¢ truyén qua %T

—— (@) GO-P(AM-PVP)
(b) P(AM-PVP)
- — () GO
~
OH

T T T T T T
2000 3500 3000 2500 2000 1500 1000

6 song (em) W
Hinh 3.21. Phé FT- IR ciia GO—P(AM-PVP) (a), P(AM-PVP) (b) va GO (c)
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3.3.3.2. Phé Raman cua vt ligu GO-P(AM-PVP)

D Band

G Band

Io/le = 0.92

Intensity (a.u.)

lofle = 1.05 GO-P(AM-PVP)

(b)

(a) GO-P(AM-PVP)
| — o

T T T
500 1000 1500 2000 2500

Raman shift (cm™)
Hinh 3.22. Phé Raman cia GO va nanocomposite GO-P(AM-PVP)

Hinh 3.22 12 phé Raman cia GO va GO-P(AM-PVP). Peak dic trung
cua graphene tai dai D véi budc song 1360.81 cm? cua GO va 1339 cm?
cua GO-P(AM-NVP) chi ra sy dao dong cua cac nguyén tir Csp® bi khuyét
tat cAu trdc va tai dai G véi bude séng 1591.58 cm cua GO va 1585.9 cm?
ciia GO-P(AM-NVP) la Csp? hoic lién két C=C trong ciu tric GO. Két qua
chi ra sy chirc nang hoa oxy 1am cho GON 6n dinh.

Gia tri In/lg ciia GO va GO-P(AM-PVP) lan luot 13 0,92 va 1,05 cho
thdy cac phan tir copolymer dugc ghép 1én GO lam ting cac khuyét tat cuc
b6 va 16 loan trong GO. So sanh véi phd Raman ciia GO-P(AM-NVP) &
hinh 3.14 thy Ip/ls cia GO-P(AM-PVP) thap hon cia GO-P(AM-NVP)
chtng t6 ty 16 sai hong trong ciu truc ctia graphene cia vét liéu GO-P(AM-
PVP) giam dang ké so voi vat liéu GO-P(AM-NVP).
3.3.3.3. Két qud phan tich nhiét trong lirong TGA cuia vat liéu

Hinh 3.23 1a két qua TGA cua copolymer P(AM-NVP). Két qua cho
thiy copolymer cé ba giai doan sut giam khdi lugng ¢ 108 °C, 302 °C va 450
°C. Sau 450 °C khéi lwong copolymer con lai khoang 16,48 %.

Két qua TGA cua GO-P(AM-PVP) & hinh 3.24 ciing c¢6 ba giai doan
sut giam khéi luong & dudi 100 °C, 180 °C- 350 °C va 350 °C -450 °C.
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Am (%) -26.697
Tinf : 205.23 (*C)

N /\ 4026 (°C)
Am (%) -6.845 / \/\
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Hinh 3.23. Két qua TGA cia P(AM-PVP)

Sau 450 °C khéi lwong vat liéu con lai khoang 51 %. Két qua nay ching
t6 copolymer P(AM-NVP) da duoc gian Ién GO thanh cong va copolymer
khé bén nhiét & khoang nhiét d6 150 °C. Khi nhiét d¢ dat gan 200 °C thi méi
bat dau co su giam cip cua polymer trong cAu tric vat lidu, diéu do cho thiy
vat liu nay phd hop cho dinh huéng tng dung trong TCTHD tai tang
Oligocene mo Bach Ho.

am (%) -3.859

Tinf : 221.30 (*C)

—~— am (%) 7.208
Am (%) -13.197 > Tint : 297.73 (°C)
Tint }

101.86 (°C) =

y  CR—

5 SN /
\ / \\ /
\ / /\N/QB 69 (°C)

\
\
\// 301.21 (°C)

107.77 (°C) am (%) -59.12 \
Tint : 440.93 (°C) am (%) -1.511
Tint : 575,53 (*C)

Hinh 3.24. Két qua TGA ciia GO-P(AM-PVP)
3.3.3.4. Két qua SEM-EDX va SEM-Mapping
Hinh 3.25 la anh SEM cua copolymer P(AM-PVP) va GO-P(AM-
PVP) cho thdy rang bé mat vat liéu khdng min ma san sti. Ngoai ra, két qua
SEM cua vat liégu GO-P(AM-NVP) ciing cho thay sy phan b6 polymer (AM-
NVP) én GO twong dbi dong déu.
Két qua SEM mapping caa GO-P(AM-NVP) & hinh 3.26 cho thiy mat
d6 xuat hién cua N trén bé mat vat liéu kha day va ddng déu ching to cac
chat dong tring hop copolymer da duoc lién két thanh cong trén bé mat GO.



Hinh 3.25. Két qud SEM cia P(AM-PVP) va GO-P(AM-PVP)

Hinh 3.26. Két qua SEM mapping GO-P(AM-PVP)
3.3.3.5 Két qua quang phé quang dién tir tia X(XPS)

(©)
GO-PAM-NVP)

GO-P(AM-PVP)

Intensity (a.u)

Binding Eneriy (¢V) Binding Energy (eV)

Hinh 3.27. Phé XPS ciia GO-P(AM-NVP)/ GO-P(AM-PVP)(a) va phé XPS
cua Cls(b), O1s(c), N1s(d) cua 2 vat li¢u.

Hinh 3.27 1a két qua XPS cua vat ligu GO-P(AM-PVP) va
GO(PAM-NVP). Két qua phd & Hinh a cho thiy & ca 2 phd ngoai su xut
hién cua peak Cls & 285 eV va Ols & 532 eV dic trung cho GO con xuat
hién mot peak mai ¢ 400eV cua N1s. Vit lieu GO-P(AM-NVP) va GO-
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P(AM-PVP) c6 su hién dién ciia 3 nguyén té C,0, N chang té da gan thanh
cong AM-NVP va AM-PVP 1én GO. Su khac biét vé cuong do peak ¢ cac
dai pho cia Cl1s, O1s va N1s cua hai vat liéu 1a do hai co ché phan tng
polymer héa khac nhau. Vi phan ing chiéu xa trudc tao PVP va sau d6 ghép
AM lén dé tao copolymer AM-PVP cac peroxid duoc tao thanh khi chiéu xa
trude PVP. Khi di c6 mang PVP thi rd rang chiéu xa truéc chi tao ra mot sb
cau ndi peroxid nhat dinh. Con khi polymer hoa 2 monomer theo co ché hoa
ghép cac goc ty do c6 thé hinh thanh & dau, & cudi bit ky mot monomer,
oligomer hoac polymer nao trong qua trinh phan ng.
3.3.4. Kha ning wng dung trong TCTHD cua vit ligu GO-P(AM-PVP)
% Pdnh gid d bén nhiét va bén héa hoc ciia vit liéu GO-P(AM-PVP)

Pé ung dung trong TCTHD, tit ca cac dung dich bom ép dic biét 1a
polymer phai ton tai duoc ¢ via trong mot thoi gian dai. Két qua danh gia
tinh bén nhiét cua vat liéu thong qua thi nghiém u nhiét ¢ 135 °C trong thoi
gian 31 ngay. Ngoai quan va do nhét ctia vat liéu sau khi u nhiét dugc thé
hién & bang 3.3.

Béng 3.3. va hinh 3.28 cho thiy vat liéu nanocomposite GO-P(AM-
PVP) 0.5 % kl phan tan trong nudc bién duge u & nhiét d6 135 °C trong 31
ngay c6 d6 nhdt gan nhu khong thay dbi chimg t6 cac chat phan tan 6n dinh
nhiét va 6n dinh hoa hoc trong diéu kién tinh twong tw nhu ting Miocene va

tang Oligocene mo Bach Ho.

Do nhét, ¢

Hinh 3.28. Po thi biéu dién do nho‘t cua P(AI\/I PVP) 0,3 % kl va GO-
P(AM-PVP) 0,5% ki phdn tan trong nwéc bién i ¢ nhiét dé 120°C va 135°C
theo thoi gian u nhiét
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Bang 3.3. Ngoai quan va dé nhot cua vt lieu P(AM-PVP) 0,3 % kI va GO-
P(AM-PVP) 0,5 % Kl sau khi u:
Hé Thaoi gian G nhiét- ngay/ P9 nhot-cP

7 14 21 31

phan
tan
P(AM-
PVP)
0.3%k
I

5.56 591

GO-
P(AM-
PVP)
0.5%
K

6.06 | 6.01 6.0 5.93 591 |5.88

KET LUAN VA KIEN NGHI
1. ba téng hop dugc vt li€u nano tir tinh boc polymer- PMNPs. Bac
trung 1y hoa cua vt liu duge phan tich bdi FT-IR, TEM, TGA, XPS, DLS,
VSM. Di tim ra dugc nhiét d6 va thoi gian phan tng tdi wru ciia phan tng
trung hop boc polymer AM-NVP vao MNPs la 70°C va 8h, % khéi luong
copolymer phu 1én bé mat MNPs 1a 11%. D tir hoa bido hoa cua vat liéu
PMNPs la 42 emu/g.
2. Dai tong hop thanh cong vat liéu P(AM-NVP) va P(AM-PVP) theo
phuong phép chiéu xa tryc tiép va phuwong phap chiéu xa trudc.
% Tim dugc cac diu kién chiéu xa tdi vu: lidu chiéu xa t6i vu SKgy ddi
v6i P(AM-PVP); 20K gy d6i v6i P(AM-PVP) va ty 18 monomer AM/NVP

tdi wu 1a 1,71:1, n(‘Sng d06 cac monomer 1a 23,19%.



24

% Tim dugc cac diéu kién chiéu xa téi wu: 5Kgy ddi véi P(AM-PVP);
20Kgy ddi v6i P(AM-PVP) va ty 1&¢ monomer AM/NVP t6i wu 1a 1,71:1,
néng d0 cac monomer 1a 23,19%.

% Toéng hop thanh céng GO-P(AM-NVP) va GO-P(AM-PVP) dugc
chting minh thong qua két qua Raman, FT-IR, SEM-EDX, SEM-Mapping
va XPS.

3. Chirng minh dugc kha nang tmg dung cia PMNPs, GO-P(AM-NVP)

va GO-P(AM-PVP) trong TCTHD. Dung dich PMNPs 600ppm, hé phan tan

GO-P(AM-NVP) 1,0%KI va h¢ GO-P(AM-PVP) 0.5 %kl déu 6n dinh nhiét

va hoa hoc sau 31 ngay ¢ ¢ 120 °C va 135 °C, phii hop dé ing dung TCTHD

& cac via xa bd ¢6 nhiét do va nudc bién c6 do mudi, do cing cao.

% Ching minh dugc dung dich chat 16ng nano PMNPs 1000 ppm lam giam
sirc cang bé mit lién dién xudng con 12.4 Nn/m va lam thay doi tinh
dinh wét ciia d4 via tir wa dau sang wa nude. Két qua lam ting hé sb thu
hoi dau.

Chimng minh duoc hé chét 1ong nano PMNPs c¢6 d bén va 6n dinh cao

X3

%

sau 4 1an tai st dung. Day 1a vt liéu c6 trién vong g dung trong thuc
tién dé 1am chat long bom ép trong TCTHD gop phan giam chi phi.
KIEN NGHI
% Tiép tuc nghién ctru khao sat sy thay ddi tinh dinh u6t cua d4 via cia
hé GO-P(AM-NVP) va GO-P(AM-PVP).
% Thir nghiém bom ép cac dung dich PMNPs, GO-P(AM-NVP) va GO-
P(AM-PVP) trén mo hinh mau 16i ting Miocene va Oligocene m6 Bach HO.
% Tién t6i thir nghiém bom ép cac dung dich vt liéu trén pilot.
% Lua chon, san xuét tht nghiém va thir nghiém bom ép ngoai thuc dia
gian khai thac hé dung dich PMNPs, GO-P(AM-NVP) va GO-P(AM-PVP)
% Tién téi ap dung ba dung dich PMNPs, GO-P(AM-NVP) va GO-
P(AM-PVP) lam chit long bom ép trong TCTHD ngoai thyc té clia nganh
khai thdc dau khi.
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