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مطالعــه امکان‌ســنجی کنتــرل آســیب آســفالتین 
ــا ســنتز در جــای  در ســازند کربناتــه کم‌تــراوا ب

نانــوذرات اکســید آهــن

چكيده

جــذب و ته‌نشســت آســفالتین بــر ســطح منافــذ ســنگ مخــزن موجــب تغییــر خــواص ســنگ از جملــه تراوایــی، تخلخــل و ترشــوندگی 
ــرای جــذب و ممانعــت از تشــکیل رســوب آســفالتین هســتند.  ــوذرات دارای پتانســیل لازم ب و در نتیجــه، آســیب ســازند می‌شــود. نان
ــه  ــای کربنات ــفالتین در مغزه‌ه ــیب آس ــرل آس ــنجی کنت ــد و امکان‌س ــنتز ش ــت س ــا در نف ــورت درج ــوذرات به‌ص ــق، نان ــن تحقی در ای
ــن/  ــوط تولوئ ــرده در مخل ــت م ــال نف ــدل از انح ــت م ــدا نف ــور، ابت ــن منظ ــد. بدی ــی گردی ــوذرات بررس ــن نان ــور ای ــراوا در حض کم‌ت
گازوئیــل تهیــه شــد و ســپس امولســیون‌های پایــدار محلــول آبــی نمــک نیتــرات آهــن در نفــت مــدل ســاخته شــد. ایــن امولســیون‌ها 
در دمــای مخــزن و فشــارهای مختلــف قــرار گرفتنــد تــا نانــوذرات به‌صــورت درجــا ســنتز ‌شــوند. ســاختار کریســتالی، توزیــع انــدازه 
ــاً  ــر ســطح آنهــا بررســی شــد. نهایت ــوذرات خودسنتزشــو و همچنیــن، ظرفیــت جــذب مــواد هیدروکربنــی ب ــن نان و ریخت‌شناســی ای
ــا انجــام آزمایــش ســیلاب‌زنی مغزه‌هــا و ثبــت تغییــرات  ــا اندیــس زون جریانــی مشــابه انتخــاب شــد و ب دو مغــزه کربناتــه کم‌تــراوا ب
ــر کنتــرل آســیب ســازند بررســی گردیــد. در آزمایــش ســیلاب‌زنی، یکــی از  تراوایــی مؤثــر هیدروکربنــی، اثــرات نانــوذرات ســنتزی ب
ــا امولســیون آب نمــک نیتــرات آهــن در نفــت مــدل اشــباع شــدند و القــاء آســیب آســفالتین  ــا نفــت مــدل و مغــزه دوم ب مغزه‌هــا‌ ب
بــا تزریــق نرمــال هگــزان انجــام شــد. تغییــرات تراوایــی مؤثــر ســیکلوهگزان قبــل و بعــد از القــاء آســیب به‌عنــوان معیــاری از شــدت 
آســیب ســازند ثبــت گردیــد. نتایــج آنالیزهــای XRD و FESEM به‌ترتیــب نشــان از ســاختار کریســتالی نانــوذرات ســنتزی و متوســط 
ــا افزایــش  انــدازه nm 65 دارنــد کــه از قطــر منافــذ مؤثــر مغزه‌هــا کوچک‌تــر اســت. آزمایش‌هــای ســیلاب‌زنی نشــان می‌دهنــد کــه ب
افــت فشــار تخلیــه، کــه بــا دبــی تزریــق/ تولیــد بــالا همــراه اســت، هرچنــد میــزان کاهــش تراوایــی ناچیــز اســت ولــی ســنتز در جــای 
نانــوذرات در کنتــرل آســیب ســازند مؤثــر اســت. امــا در دبــی تزریــق/ تولیــد پاییــن، ســنتز در جــای نانــوذرات می‌توانــد از طریــق بــه 

تلــه افتادگــی قطــرات آبــی باعــث کاهــش هرچــه بیشــتر تراوایــی مؤثــر فــاز هیدروکربنــی گــردد.
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مقدمه

آســفالتین‌ها اجــزاء فعــال ســطحی نفــت خــام محســوب 
ــل  ــد در فص ــل دارن ــل تمای ــن دلی ــه همی ــوند و ب می‌ش
ــذب  ــت ج ــد- نف ــت-گاز و جام ــت، نف ــترک آب- نف مش
ــدار  ــای پای ــیون و فوم‌ه ــکیل امولس ــث تش ــوند و باع ش
و همچنیــن نفــت دوســت نمــودن ســنگ مخــزن ‌شــوند 
]1[. در واقــع گروه‌هــای عاملــی قطبــی مولکول‌هــای 
آســفالتین، خاصیــت فعالیــت ســطحی بــه ایــن مولکول‌هــا 
ــا در فصــل مشــترک و  ــه ســبب جــذب آنه ــد ک می‌دهن
پیامدهــای عمدتــاً نامطلــوب می‌شــوند. جــذب آســفالتین 
ــنگ  ــا و س ــطوح کانی‌ه ــون س ــال همچ ــطوح فع ــر س ب
ــاً  ــی و نتیجت ــش تراوای ــت و کاه ــث ته‌نشس ــزن باع مخ
ــکاران ]2[  ــور و هم ــین پ ــردد. حس ــازند می‌گ ــیب س آس
برهم‌کنــش الکتروســتاتیکی و فعــل و انفعــالات اســیدی/ 
به‌عنــوان برهم‌کنش‌هــای غالــب در جــذب  را  بــازی 
آســفالتین بــر ســطوح نمک‌هــا/ اکســیدهای فلــزی عنــوان 
ــه منظــور کنتــرل تشــکیل رســوب، کلوخــه‌ای  ــد. ب کردن
ــا از  شــدن و ته‌نشــینی آســفالتین، حــذف بخشــی از آنه
طریــق جــذب بــر ســطوح نانــوذرات راه حــل مناســبی بــه 
ــی  ــل توجه ــت قاب ــوذرات دارای ظرفی ــد. نان ــر می‌رس نظ
ــرای جــذب آســفالتین هســتند و ارتقــاء کیفیــت نفــت  ب
ــفالتین  ــذب آس ــکاران ج ــار و هم ــد. نص ــال دارن را به‌دنب
ــی کردنــد و دریافتنــد  بــر نانــوذرات مختلــف را بررس
ــزی  ــیدهای فل ــر اکس ــفالتین ب ــذب آس ــت ج ــه ظرفی ک
 CaO> Co3O4> Fe3O4> MgO> NiO> TiO2 به‌ترتیــب 
افزایــش می‌یابــد ]3[. تاکنــون در منابــع مطالعــه‌ای 
مبنــی بــر تأثیــر نانــوذرات خودسنتزشــو در نفــت مخــزن 
بــر جلوگیــری از تشــکیل رســوب و تــه نشســت آســفالتین 
در شــرایط جریانــی در محیــط متخلخــل و در دما و فشــار 
مخــزن گــزارش نشــده اســت. در ایــن تحقیــق، نانــوذرات 
اکســید آهــن به‌صــورت درجــا در نفــت ســنتز می‌شــوند 
و اثــرات آنهــا بــر کنتــرل ته‌نشــینی و آســیب آســفالتین 
بررســی می‌گــردد. نانــوذرات اکســید آهــن نــه تنهــا ارزان 
قیمــت و در دســترس اســت بلکــه دارای ظرفیــت جــذب 
ــا1 از  ــنتز درج ــت. در روش س ــز اس ــی نی ــفالتین بالای آس
طریــق تشــکیل امولســیون آب نمــک در نفــت، آســفالتین 

ــد  ــر می‌رس ــه نظ ــت و ب ــتقر اس ــترک مس ــل مش در فص
ــل توجهــی  ــر قاب روش ســنتز درجــا باعــث جــذب مقادی
از آســفالتین بــر ســطوح نانــوذرات و در نتیجــه تأخیــر در 

ــود. ــفالتین ش ــت آس ــوب و ته‌نشس ــکیل رس تش

مواد و روش آزمایشگاهی

 ،Fe(NO3)3.9H2O( در ایــن تحقیــق، از نیتــرات آهن 9 آبــه
ــوذرات  ــاده2 ســنتز نان ــوان پیــش م شــرکت مــرک( به‌عن
اکســید آهــن اســتفاده شــد. همچنیــن از ســدیم کلریــد 
ــباع آب  ــک و اش ــه آب نم ــرای تهی ــرک( ب ــرکت م )ش
همــزاد در مغزه‌هــا اســتفاده گردیــد. از نفــت مــرده یکــی 
از میادیــن نفتــی ایــران بــرای تهیــه نفــت مــدل اســتفاده 
شــد. درجــه API نفــت مــرده برابــر 23/7 و نتایــج آنالیــز 
IP- و ASTM D-2007 براســاس اســتانداردهای( SARA

ــباع، %41/36  ــواد اش ــی م ــر 32/44% وزن 143( آن بیانگ

وزنــی آرماتیــک، 13/56% وزنــی رزیــن و 12/64% وزنــی 
آســفالتین اســت. تولوئــن، نرمــال هگــزان و ســیکلوهگزان 
از شــرکت مــرک خریــداری و در آزمایشــات اســتفاده 
شــد. مشــخصات آســفالتین در تحقیقاتــی قبلــی منتشــر 

شــده اســت ]2، 14 و 15[.
تهیه نفت مدل

ــب  ــه مرات ــرده ب ــت م ــفالتین نف ــای آس ــدازه کلوخه‌ه ان
بزرگ‌تــر از کلوخه‌هــای آســفالتین در نفــت مخــزن اســت. 
بــه همیــن دلیــل نفــت مــدل تهیــه شــد تــا هــم از لحــاظ 
ــطحی  ــت س ــا و فعالی ــدازه کلوخه‌ه ــم ان ــروی و ه گران
ــدل  ــت م ــد. نف ــزن باش ــت مخ ــه نف ــبیه ب ــفالتین ش آس
ــوط  ــرده در مخل ــت م ــخصی از نف ــدار مش ــال مق از انح
تولوئــن/ گازوئیــل تهیــه شــد. نســبت حجمــی تولوئــن بــه 
گازوئیــل برابــر 40 بــه 60 انتخــاب گردیــد و مقــدار نفــت 
ــدل دارای  ــت م ــه نف ــد ک ــم ش ــوری تنظی ــز ط ــرده نی م
mg/L 5000 آســفالتین باشــد. تولوئــن حــال آســفالتین 

اســت پــس کلوخه‌هــای آســفالتین نفــت مــرده را ریزتــر 
می‌کنــد.

1. In-situ Synthesis
2. Precursor Salt
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از طرفــی، گازوئیــل دارای ترکیبــات پارافینــی خطی اســت 
ــد.  ــر نمای ــد کلوخه‌هــای آســفالتین را بزرگ‌ت کــه می‌توان
بنابرایــن، مخلــوط تولوئــن/ گازوئیــل دارای پتانســیل لازم 
ــت  ــن، فعالی ــا و همچنی ــدازه کلوخه‌ه ــم ان ــرای تنظی ب
ســطحی آنهــا بــرای حضــور در فصــل مشــترک آب نمــک 
و نفــت در فرآینــد تهیــه امولســیون اســت. توزیــع انــدازه 
ــرق  ــا روش تف ــدل ب ــت م ــفالتین در نف ــای آس کلوخه‌ه

ــد.     ــور )DLS( 1 بررســی گردی دینامیــک ن
تهیه امولسیون آب نمک در نفت

ــوذرات،  ــده‌ی نان ــرل ش ــنتز کنت ــای س ــی از روش‌ه یک
اســتفاده از امولســیون‌های پایــدار آب نمــک پیــش مــاده 
ــوذرات در  ــن روش، نان ــت. در ای ــت اس ــوذرات در نف نان
مایســل‌های معکــوس ســنتز می‌شــوند. در ایــن تحقیــق، 
ســورفکتانت‌های طبیعــی موجــود در نفــت مــدل، یعنــی 
رزیــن و آســفالتین، بــرای تشــکیل امولســیون آب نمــک 
ــن  ــرات آه ــول نمــک نیت ــت اســتفاده شــدند. محل در نف
در آب بــدون یــون بــا غلظــت هــای 0/01، 0/025، 
0/04، 0/05، 0/1، 0/2 و M 1 تهیــه گردیــد و تنــش 
ــت  ــا نف ــا ب ــن محلول‌ه ــه ای ــان روی ــیته می و الاستیس
ــرای تهیــه  ــا بهتریــن غلظــت ب مــدل اندازه‌گیــری شــد ت
ــول آب  ــپس محل ــود. س ــخص ش ــدار مش ــیون پای امولس
نمــک بهینــه بــا نســبت حجمــی 5 بــه 100، 10 بــه 100 
ــدت  ــد و به‌م ــه ش ــدل اضاف ــت م ــه نف ــه 100 ب و 20 ب
ــا تــوان W 200 قــرار  min 30 در التراســونیک حمامــی ب

ــری2 در  ــش بط ــا آزمای ــیون‌ها ب ــداری امولس ــت. پای گرف
دمــای محیــط، 50، 80، 120 و oC 150 بررســی گردیــد. 

اندازه‌گیری تنش و الاستیسیته میان رویه

ــرای  ــل قطــره3 به‌طــور گســترده ب ــز پروفای تکنیــک آنالی
ــود. در  ــتفاده می‌ش ــه اس ــان روی ــش می ــری تن اندازه‌گی
ــه‌ ایــن تکنیــک، تعــادل بیــن نیروهــای  واقــع اصــول پای
ــه  ــه در معادل ــت ک ــه اس ــان روی ــش می ــی و تن گرانش
ــا گــوس- لاپــاس خلاصــه می‌گــردد ]4[.  مویینگــی و ی
ایــن تکنیــک بــر ایــن اســاس اســتوار اســت کــه در ابتــدا 
تصویــری از پروفایــل قطــره ثبــت می‌شــود و از اتصــالات 
ــن  ــی بی ــه تعادل ــاس، ک ــوس- لاپ ــه گ ــراری معادل تک

1. Dynamic Light Scattering
2. Bottle Test
3. Profile Analysis Tensiometer

تغییــر شــکل گرانشــی قطــره و تنــش میــان رویــه اســت، 
بــرای بــرازش کــردن یــک پروفایــل متناســب بــا پروفایــل 
تصویــر قطــره اســتفاده می‌شــود. اندازه‌گیــری تنــش 
ــه و الاستیســیته فصــل مشــترک آب نمــک و  ــان روی می
نفــت مــدل بــا اســتفاده از دســتگاه آنالیــز پروفایــل قطــره 
ســاخت شــرکت SINTERFACE آلمــان انجــام شــد. 
ــدازه‌ی مناســب توســط  ــا ان بدیــن منظــور، یــک قطــره ب
ــک  ــفریک در ی ــار اتمس ــرایط فش ــرنگی در ش ــپ س پم
ظــرف شیشــه ای کوچــک شــفاف ایجــاد می‌شــد. مقادیــر 
تنــش میــان رویــه برحســب زمــان از طریــق تطبیــق دادن 
ــره،  ــه از قط ــری ک ــا تصاوی ــاس ب ــوس- لاپ ــه‌ی گ معادل
ــد  ــته می‌ش ــه داش ــت نگ ــره ثاب ــم قط ــه حج درحالی‌ک
)دقــت: mm3 0/01(، توســط دوربیــن ثبــت می‌شــد 
به‌دســت می‌آمــد. الاستیســیته )ε( به‌صــورت شــیب 
تغييــرات تنــش میــان رویــه بعــد از یــک افزایــش کوچــک 
در ســطح قطــره تعریــف می‌شــود ]5[. الاستیســیته‌ لایــه‌ 
ــق ایجــاد یــک آشــفتگی  ــی فصــل مشــترک از طری جذب
ــا یــک فرکانــس  ــا ســطح قطــره ب سینوســی در حجــم ی
مشــخص و آنالیــز تغییــرات تنــش میــان رویــه و اســتفاده 

ــه محاســبه شــد. ــل فوری از تبدی
سنتز در جای نانوذرات

مقــدار بهینــه مولاریتــه آب نمــک نیتــرات آهــن بــا آنالیــز 
تنــش و الاستیســیته میــان رویــه آب نمــک و نفــت 
ــه  ــک ب ــه آب نم ــبت بهین ــد. نس ــخص می‌ش ــدل مش م
نفــت مــدل بــرای تهیــه امولســیون پایــدار نیــز از طریــق 
ــنتز در  ــرای س ــد. ب ــخص می‌گردی ــری مش ــش بط آزمای
ــا  ــن ب ــرات آه ــک نیت ــول آب نم ــوذرات، محل ــای نان ج
ــد  ــه ش ــدل اضاف ــت م ــه نف ــه ب ــبت بهین ــه و نس مولاریت
و نمونــه بــرای مــدت زمــان min 30 تحــت امــواج 
ــت. امولســیون  ــرار گرف ــوان W 200 ق ــا ت ــونیک ب التراس
ــوکلاو  ــد. ات ــت‌گیری ش ــی نش ــوکلاو به‌خوب ــل در ات حاص
                                                                                    15 bar بــا گاز نیتــروژن پاک‌ســازی گرديــد و فشــار آن در

ــم شــد. تنظی
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ــای  ــن، دم ــام روغ ــوکلاو در حم ــرار دادن ات ــا ق ســپس ب
نمونــه در oC 150 تنظیــم گردیــد و فرآینــد ســنتز درجــا 
                                     1 h نانــوذرات در اثــر ترســیب حرارتــی بــرای مــدت زمــان
ــس از  ــد. پ ــام ش ــار bar 15 انج ــای oC 150 و فش در دم
 5000 rpm ســرد شــدن اتــوکلاو، محصــول نهایــی در دور
 24 h ســانتریفیوز شــد و فــاز جامــد حاصــل بــرای مــدت
در دمــای oC 80 خشــک گردیــد. نهایتــاً نمونــه جامــد کــه 
ــر  ــوذرات ســنتزی و مــواد آلــی جــذب شــده ب شــامل نان
ــرار  ســطح آن اســت، تحــت آنالیزهــای مشخصه‌ســازی ق
گرفــت. بــازه اطمینــان نتایــج آزمایشــات ســنتز در جــای 
ــق غلظــت  ــن تحقی ــاً، در ای ــوذرات 95% اســت. نتیجت نان
نمــک پیــش مــاده نانــوذرات، نســبت حجمــی آب نمــک 
ــان  ــدت زم ــاط، م ــان اخت ــدت زم ــدل، م ــت م ــه نف ب
ســنتز درجــا، دمــای ســنتز درجــا و فشــار ســنتز درجــا 
به‌عنــوان متغیرهــای روش ســنتز در جــای نانــوذرات 

مــورد بررســی قــرار گرفتنــد. 
مشخصه‌سازی نانوذرات سنتزی

از آنالیــز XRD 1 بــرای تعییــن ســاختار کریســتالی 
و نــوع فــاز کریســتالی نانــوذرات ســنتزی اســتفاده 
ــوذرات  ــس نان ــعه ایک ــراش اش ــوی پ ــن الگ ــد. همچنی ش
ــده  ــذب ش ــی ج ــواد آل ــور م ــر حض ــدی ب ــد تایی می‌توان
بــر ســطح نانــوذرات باشــد. از آنالیــز وزن ســنجی گرمایــی  
)TGA( 2 بــرای تعییــن مقــدار مــواد آلــی جــذب شــده بــر 

ــوذرات ســنتزی اســتفاده شــد. بدیــن منظــور،  ســطح نان
دمــای نمونــه در حضــور هــوا بــا نــرخ oC/min 10 افزایــش 
ــر  ــد. از تصوی ــت گردی ــا ثب ــا دم ــرات وزن ب ــت و تغیی یاف
بــرداری میکروســکوپ الکترونــی FESEM 3 بــرای بررســی 
ــد.  ــتفاده ش ــنتزی اس ــوذرات س ــطح نان ــوژی س مورفول
ــوژی  ــرات مورفول ــی تغیی ــور بررس ــه منظ ــن، ب همچنی
نانــوذرات بــا افزایــش دمــا در آنالیــز TGA، نمونــه جامــد 
 h ــدت ــوا به‌م ــور ه ــای oC 700 در حض ــنتزی در دم س
ــز  ــت آنالی ــپس تح ــد و س ــینه ش ــرارت داده و کلس 4 ح

ــت. ــرار گرف FESEM ق

آزمایش‌های سیلاب‌زنی
اثرگــذاری  بررســی  بــرای  ســیلاب‌زنی  آزمایش‌هــای 
نانــوذرات ســنتزی بــر کنتــرل ته‌نشســت آســفالتین 

و ممانعــت از کاهــش تراوایــی مؤثــر هیدروکربنــی و 
ــیب  ــدند. آس ــام ش ــازند طراحــی و انج ــاً آســیب س نهایت
ــل  ــراوا به‌دلی ــم ت ــه ک ــازندهای کربنات ــفالتین در س آس
Log-jam� �ـده  �ـز و پدی �ـای ری �ـرات و گلوگاه‌ه �ـود حف  وج

ــالا  ــی ب ــا تراوای ــب بیشــتر از ســازندهای ب ــه مرات ming ب

اســت. بــه همیــن دلیــل در ایــن پژوهــش تــاش گردیــد 
بــا  کربناتــه  مغزه‌هــای  در  روش  ایــن  امکان‌ســنجی 
تراوایــی کــم مــورد بررســی قــرار گیــرد. بدیــن منظــور، 
مغزه‌هــای کربناتــه کم‌تــراوا انتخــاب شــدند و تحــت 
ــی  ــد. تخلخــل و تراوای ــرار گرفتن ــزه ق ــز معمــول مغ آنالی
ــری شــد.  ــا اســتفاده از دســتگاه BIPERM اندازه‌گی گاز ب
ــب  ــان ضری ــری هم‌زم ــه اندازه‌گی ــادر ب ــتگاه ق ــن دس ای
ــا گاز و  ــزه ب ــای مغ ــی ناپای ــرگ و تراوای ــزش کلینکنب لغ
ــا رســم  ســپس محاســبه تراوایــی معــادل مایــع اســت. ب
لگاریتــم کیفیــت جریان‌دهــی مغزه‌هــا برحســب لگاریتــم 
ــه  ــر جریان‌دهــی مغزه‌هــا و محاســبه اندیــس ناحی پارامت
ــابه  ــان مش ــک جری ــه دارای فیزی ــزه ک ــی، دو مغ جریان
انتخــاب  ســیلاب‌زنی  آزمایش‌هــای  بــرای  هســتند 
ــت  ــرل ته‌نشس ــنجی کنت ــه امکان‌س ــرای مطالع ــدند. ب ش
آســفالتین و آســیب ســازند بــا کمــک نانــوذرات ســنتزی، 
آزمایش‌هــای ســیلاب‌زنی بــا دو ســناریو مختلــف در 
دمــای oC 120 و فشــار بــالا انجــام شــد. ســناریو اول در 
مغــزه شــماره یــک انجــام شــد. در ایــن ســناریو مراحــل 

ــد: ــال ش ــب دنب ــر به‌ترتی زی
1- مغــزه بــا آب نمــک ســدیم کلریــد بــا غلظــت 
mg/L 250000 اشــباع شــد و تراوایــی محلــول آب 

ــد.  ــت ش ــزه ثب ــق مغ ــی مطل ــوان تراوای ــک به‌عن نم
ــا تراوایــی تصحیــح شــده کلینکنبــرگ  ایــن تراوایــی ب
ــد. ــه ش ــی گاز مقایس ــا جریان‌ده ــده ب ــبه ش و محاس
2- تزریــق ســیکلوهگزان و محاســبه تراوایــی مؤثــر 
هیدروکربنــی در اشــباع کاهــش نیافتنــی آب نمــک. 
ســیکلوهگزان هیدروکربنــی اســت کــه نــه باعــث تشــکیل 

ــود. ــفالتین می‌ش ــال آس ــه انح ــوب و ن رس

1. X-ray Powder Diffraction
2. Thermo Gravimetric Analysis
3. Field-Emission Scanning Electron Microscopy
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ــا در  ــی مبن ــوان تراوای ــی به‌عن ــر هیدروکربن ــی مؤث تراوای
ــازند  ــیب س ــبات آس ــیلاب‌زنی و محاس ــای س آزمایش‌ه

در نظــر گرفتــه ‌شــد. 
3- تزریــق نفــت مــدل بــا دبــی ثابــت و بــا حجــم چنــد 
برابــر حجــم منافــذ مغــزه و ثبــت گرادیــان فشــار دو ســر 

مغــزه )محاســبه تراوایــی( برحســب زمــان.
4- تزریــق نرمــال هگــزان به‌عنــوان عامــل تشــکیل 
رســوب آســفالتین و القــای آســیب ســازند. نرمــال هگــزان 
بــا دبــی ثابــت تزریــق شــد تــا نفــت بــه اشــباع کاهــش 
ــان فشــار دو ســر مغــزه برحســب  نیافتنــی برســد. گرادی

ــد. زمــان ثبــت ‌گردی
5- تزریــق ســیکلوهگزان بــا دبــی یکســان بــا دبــی تزریــق 
مرحلــه 2 و محاســبه تراوایــی مؤثــر هیدروکربنــی پــس از 
القــای آســیب. نســبت تراوایــی مؤثــر ســیکلوهگزان پــس 
از القــای آســیب بــه تراوایــی مؤثــر ســیکلوهگزان قبــل از 
آســیب، یعنــی )k/k0(، به‌عنــوان معیــاری از آســیب ســازند 
در نظــر گرفتــه شــد. اســتفاده از ســیکلوهگزان به‌عنــوان 
فــاز هیدروکربنــی مرجــع بدیــن دلیــل اســت کــه در پایان 
ــت  ــت نف ــاز اس ــزان، نی ــال هگ ــدل و نرم ــت م ــق نف تزری
مــدل باقی‌مانــده و نرمــال هگــزان به‌صــورت امتــزاج پذیــر 
ــکیل  ــبب تش ــه س ــه ن ــود ک ــا ش ــیالی جابه‌ج ــط س توس
رســوب و تــه نشســت آســفالتین شــود و نــه ســبب انحلال 
ــن  آســفالتین‌های ته‌نشــین شــده شــود؛ ســیکلوهگزان ای
ــرآورده می‌ســازد ]6[. آزمایش‌هــای ســیلاب‌زنی  ــاز را ب نی
ســناریو دوم در مغــزه شــماره دو انجــام شــد. در ســناریوی 
دوم تمــام مراحــل ســناریوی اول تکــرار شــد و تنهــا 

تفــاوت ایــن اســت کــه در مرحلــه 3 به‌جــای تزریــق نفــت 
مــدل، امولســیون بهینــه آب نمــک نیتــرات آهــن در نفــت 
ــای  ــناریو، الق ــن س ــن در ای ــد. بنابرای ــق گردی ــدل تزری م
ــوذرات  ــا )نان ــنتزی درج ــوذرات س ــور نان ــیب در حض آس
ــای  ــب مراحــل فعالیت‌ه خودسنتزشــو( انجــام شــد. ترتی
ــکل 1  ــق در ش ــن تحقی ــده در ای ــام ش ــگاهی انج آزمایش
ــنتز  ــتفاده از روش س ــور اس ــت.به منظ ــده اس ــه ش خلاص
ــه  ــوذرات در ممانعــت از تشــکیل رســوب و ت در جــای نان
نشســت آســفالتین در میادیــن نفتــی لازم اســت محلــول 
آب- نمــک پیــش مــاده نانــوذرات کــه تنــش میــان رویــه 
ــده  ــه ش ــاً مطالع ــزن قب ــت مخ ــا نف ــیته آن ب و الاستیس
ــا  ــق شــود ت ــره چــاه تزری ــه نواحــی اطــراف حف اســت، ب
پــس از گذشــت زمــان رســوخ1، امولســیون تشــکیل گردد. 
بــه منظــور تســهیل فرآینــد تشــکیل امولســیون در نواحــی 
ــا  ــه تنه ــت ن ــاز اس ــاه، نی ــه چ ــه دهان ــک ب ــی نزدی مخزن
ــه  ــان روی ــه الاستیســیته می ــه بلک ــش میان‌روی ــدار تن مق
محلــول آب نمــک و نفــت تنظیــم شــود. پــس از تشــکیل 
امولســیون آب نمــک در نفــت، ســنتز درجــای نانــوذرات از 
طریــق ترســیب حرارتــی در شــرایط دمــا و فشــار مخــزن 

ــود.  ــام می‌ش انج

نتایج و بحث
تنش و الاستیسیته میان رویه

ــه آب نمــک  شــکل 2 نتایــج دینامیــک تنــش میــان روی
ــد. ــان می‌ده ــدل را نش ــت م ــن و نف ــرات آه نیت

شکل 1 خلاصه مراحل و ترتیب فعالیت‌های آزمایشگاهی این تحقیق

تهیه نفت مدل

تهیه امولسیون‌های 
پایدار محلول یونی 

در نفت مدل

تشکیل نانوذرات 
خودسنتزشو در 
دمای مخزن و 

فشار بالا

تست‌های سیلاب‌زنی 
در حضور و عدم 
حضور نانوذرات 

خودسنتزشو و بررسی 
آسیب سازند

مشخصه‌یابی نانوذرات 
خود سنتزشو با 
 XRD, آنالیزهای
TGA, FESEM

1. Soaking Time
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شکل 2 دینامیک تنش میان رویه آب نمک نیترات آهن و نفت مدل در غلظت‌های مختلف آب نمک
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در تمــام غلظت‌هــای نمــک، تنــش میــان رویــه بــا زمــان 
کاهــش می‌یابــد تــا بــه مقــدار تنــش میــان رویــه تعادلــی 
ــان  ــا زم ــه ب ــان روی ــش می ــش تن ــگ کاه ــد. آهن برس
ــای  ــه کلوخه‌ه ــت ک ــن معناس ــن بدی ــه ای ــت ک ــد اس کن
آســفالتین بــه آرامــی بــه فصــل مشــترک نفــوذ می‌کننــد. 
ــه کاهــش  ــا افزایــش مولاریتــه نمــک، تنــش میــان روی ب
ــور  ــردد. حض ــریع می‌گ ــز تس ــک آن نی ــد و دینامی می‌یاب
ــتاتیک  ــای الکتروس ــاد میدان‌ه ــا ایج ــک ب ــای نم یون‌ه
باعــث تســریع حضــور مــواد فعــال ســطحی در میــان رویــه 
می‌شــود کــه از یــک طــرف تنــش میــان رویــه را کاهــش 
می‌دهــد و از طــرف دیگــر، دینامیــک تنــش میــان 
ــه  ــان روی ــش می ــش تن ــد. کاه ــریع می‌کن ــه را تس روی
ــریع در  ــن تس ــر از M 0/1 و همچنی ــای بالات در غلظت‌ه
دینامیــک تنــش میــان رویــه چنــدان قابــل توجــه نیســت. 
ــوان  ــن به‌عن ــرات آه ــک نیت ــت M 0/1 نم ــن غلظ بنابرای
ــا  ــنتز درج ــیون و س ــه امولس ــرای تهی ــه ب ــت بهین غلظ
ــرات حضــور  ــع، اث ــوذرات اســتفاده شــد. براســاس مناب نان
یون‌هــای نمــک بــر تنــش میــان رویــه آب نمــک و نفــت 
بــه دو صــورت خلاصــه می‌شــود ]7[. اولاً بــا افــزودن نمک 
بــه آب، یــک پوســته هیدراتــه در اطــراف یون‌هــای نمــک 
ــاً  ــه اصطلاح ــود ک ــاد می‌ش ــای آب ایج ــط مولکول‌ه توس
ــده‌اند.  ــیده ش ــک آب پوش ــای نم ــود یون‌ه ــه می‌ش گفت
ــری و در نتیجــه،  ــن ســاختار آب پوشــیده، حالت‌گی در ای
ــای  ــری مولکول‌ه ــا حالت‌گی ــای آب ب ــی مولکول‌ه انتروپ

آب تــوده ســیال یکســان نیســت.

یون‌هــای نمــک در ایــن ســاختار آب پوشــیده یــک میدان 
ــار  ــی ب ــد و هــر چــه چگال الکتروســتاتیک ایجــاد می‌کنن
یــون بیشــتر باشــد، شــعاع آب پوشــیدگی بیشــتر اســت 
ــزا  ــترک، اج ــل مش ــا در فص ــن یون‌ه ــور ای ــا حض ]8[. ب
فعــال ســطحی نفــت از قبیــل آســفالتین و رزیــن از بالــک 
نفــت بــه فصــل مشــترک مهاجــرت می‌کننــد کــه باعــث 
ــده را  ــن پدی ــود و ای ــه می‌ش ــان روی ــش می ــش تن کاه
ــک در آب از  ــت نم ــی غلظ ــد. وقت ــک1 می‌گوین ورود نم
یــک حــدی بیشــتر شــود، ممکــن اســت پدیــده خــروج 
ــان  ــش می ــش تن ــث افزای ــه باع ــد ک ــاق افت ــک2 اتف نم
ــوع  ــه ن ــود و ب ــک می‌ش ــت نم ــش غلظ ــا افزای ــه ب روی
نمــک وابســته اســت ]9[. در ایــن پدیــده، حضــور بیــش 
از حــد یون‌هــا در فصــل مشــترک و ســاختار ســازی 
مولکول‌هــای آب در اطــراف یون‌هــا ســبب می‌شــود 
ــای  ــد و مولکول‌ه ــش یاب ــترک افزای ــل مش ــی فص انتروپ
آب موجــود در فصــل مشــترک نتواننــد به‌طــور هم‌زمــان 
ــاز نفتــی  ــا یون‌هــا و مــواد فعــال ســطحی ف در تمــاس ب
باشــند. بنابرایــن، ممکــن اســت مــواد فعــال ســطحی بــه 
فــاز نفتــی مهاجــرت کننــد و تنــش میــان رویــه افزایــش 
ــد. همان‌طــور کــه در شــکل 2 مشــاهده می‌شــود، در  یاب
ــه  ــی ن ــل توجه ــر قاب ــر از M 0/1 تغیی ــای بالات غلظت‌ه
در دینامیــک و نــه در مقــدار تعادلــی تنــش میــان رویــه 

ــود.  ــاهده نمی‌ش مش

1. Salting-In
2. Salting-Out
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ــک  ــداری ی ــرای پای ــن ب ــه پایی ــان روی ــش می ــا تن تنه
ــه  ــل اســت ک ــن دلی ــه همی ــی نیســت. ب امولســیون کاف
ــت  ــز از اهمی ــه نی ــانی میان‌روی ــوژی نوس ــی رئول بررس
خاصــی برخــوردار اســت. مولکول‌هــای آســفالتین در 
غلظــت هــای بــالا به‌دلیــل هم‌پوشــانی π الکترون‌هــا 
شــروع بــه برهم‌کنــش بــا همدیگــر کــرده )خودگردایــی( 
ــد.  ــکل می‌دهن ــر را تش ــدازه بزرگ‌ت ــا ان ــای ب و کلوخه‌ه
کلوخــه‌ای شــدن آســفالتین نــه تنهــا ســبب کوچــک تــر 
ــر  ــا می‌شــود بلکــه غلظــت مؤث ــوذ آنه ــب نف شــدن ضری
دیگــر ترکیباتــی کــه دارای ضریــب نفــوذ مولکولــی بالایی 
ــل  ــن دو عام ــد ]7[. ای ــش می‌ده ــز کاه ــتند را نی هس
ســبب می‌شــود دینامیــک جــذب کلوخه‌هــای آســفالتین 
ــه  ــه ای ک ــه گون ــود ب ــف ش ــترک تضعی ــل مش ــه فص ب
ایجــاد تغییــرات کوچــک در ســطح میان‌رویــه منجــر بــه 
نوشــدن و خالــی شــدن بخشــی از ســطح مشــترک از مواد 
فعــال ســطحی و در نتیجــه تغییــر قابــل توجــه در تنــش 
ــان  ــرات توأم ــکل 3 تغیی ــود ]10[. ش ــه می‌ش ــان روی می
 0/1 M مســاحت میــان رویــه و تنــش میان‌رویــه محلــول
آب نمــک نیتــرات آهــن و نفــت مــدل را بعــد از تعــادل 
نشــان می‌دهــد. نوســان بعــد از s 18420 تمــاس دو فــاز 
ــان  ــرات مســاحت می ــه تغیی ــه اســت. دامن صــورت گرفت
رویــه کمتــر از 10% اســت. افزایــش mm2 2 در مســاحت 
میان‌رویــه باعــث افزایــش mN/m 4 در تنــش میــان 
رویــه و کاهــش mm2 2 در مســاحت میــان رویــه منجــر 
ــه می‌شــود. از  ــان روی ــه کاهــش mN/m 3 در تنــش می ب
ــه برحســب  ــان روی ــرات تنــش می آنجــا کــه شــیب تغیی

ــاری از الاستیســیته  ــه معی ــان روی ــرات مســاحت می تغیی
ــد  ــر باش ــیب کمت ــن ش ــه ای ــت و هرچ ــه اس ــان روی می
الاستیســیته و در نتیجــه پایــداری فصــل مشــترک بیشــتر 
اســت، می‌تــوان نتیجــه گرفــت کــه میــان رویــه محلــول 
M 0/1 مــولار نیتــرات آهــن و نفــت مــدل دارای مقاومــت 
کافــی در مقابــل نوســانات مســاحت فصل مشــترک اســت. 
الاستیســیته و بــه بیــان دیگــر اســتحکام فصــل مشــترک 
ــه  ــرا ک ــردد چ ــیون می‌گ ــالای امولس ــداری ب ــبب پای س
شکســته شــدن و بهــم پیوســتگی قطــرات امولســیون را 
تعدیــل مــی کنــد. الاستیســیته بــالای فصــل مشــترک در 
مقابــل تغییــر شــکل مقاومــت مــی کنــد و یــک نیــروی 
ــاد  ــطحی ایج ــال س ــواد فع ــرای م ــر ب ــرک بزرگ‌ت مح
ــوذ  ــه نف ــان روی ــی شــده می ــه نواحــی خال ــا ب ــد ت می‌کن
ــری  ــش تراکم‌پذی ــاق، کاه ــن اتف ــه‌ ای ــه نتیج ــد ک کنن
ــرات  ــر تغیی ــت در براب ــش مقاوم ــترک و افزای ــل مش فص
ســطح اســت و در نتیجــه شکســتن و بهم‌پیوســتگی 

ــود ]5[. ــام می‌ش ــختی انج ــرات به‌س قط
پایداری دمایی امولسیون‌ها 

نتایــج آزمایــش بطــری نشــان داد امولســیون‌های آب 
نمــک M 0/1 نیتــرات آهــن در نفــت مــدل بــا نســبت‌های 
حجمــی 5 بــه 100، 10 بــه 100 و 20 بــه 100 همگــی 
در دمــای محیــط پایــدار هســتند. پایــداری امولســیون‌ها 
بــا افزایــش دمــا کاهــش می‌یابــد به‌طوری‌کــه تنهــا 
ــت  ــه نف ــی آب نمــک ب ــا نســبت حجم امولســیون‌های ب
                                                                                       150 oC مــدل برابــر بــا 5 بــه 100 و 10 به 100 در دمــای

پایــدار هســتند.

شکل 3 تغییرات تنش میان رویه محلول M 0/1 آب نمک نیترات آهن و نفت مدل در اثر نوسان در مساحت فصل مشترک
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بنابرایــن بــا در نظــر گرفتــن پایــداری دمایی امولســیون‌ها 
و همچنیــن مقــدار نانــوذرات قابــل تولیــد در واحــد حجــم 
امولســیون، از امولســیون بــا نســبت حجمــی 10 بــه 100 

در روش ســنتز درجــا اســتفاده شــد.  
مشخصه‌سازی نانوذرات سنتزشده به‌روش درجا 

ــوذرات ســنتزی  ــراش اشــعه ایکــس )XRD( نان الگــوی پ
بــه‌روش درجــا در شــکل 4 نشــان داده شــده اســت. 
ــه  ــوی XRD نمون ــای الگ ــق محــل و شــدت پیک‌ه تطبی
بــا الگوهــای اســتاندارد داده‌هــای JSPDS نشــان می‌دهــد 
ــتالی  ــاختار کریس ــا س ــنتزی Fe2O3 ب ــوذرات س ــه نان ک
ــا  ــتاندارد ب ــه اس ــاختار نمون ــا س ــق ب ــی1 و مطاب لوزوجه
کارت شــماره 1166-087-01 اســت. یــک پیــک پهــن در 
ــه ســنتزی مشــاهده می‌شــود  ابتــدای الگــوی XRD نمون
کــه بــه ترکیبــات آلــی جــذب شــده بــر ســطح نانــوذرات 
ــرداری  ــز تصویرب ــود. از آنالی ــبت داده می‌ش ــنتزی نس س
 2 EDX ــه ــز ب ــی FESEM مجه ــکوپ الکترون ــا میکروس ب

شکل 4 الگوی پراش اشعه ایکس نانوذرات Fe2O3 سنتزشده به‌روش درجا

).a
.u

ت )
شد

5 15 20 25 30 35 40 45
2Ө (o)

بــرای بررســی شــکل ظاهــری و درصــد ترکیــب عنصــری 
ســطح نانــوذرات سنتزشــده اســتفاده شــد کــه نتایــج در 
شــکل 5 نشــان داده شــده اســت. مقیــاس نــوار راهنمــا در 
شــکل 5 برابــر nm 500 اســت. مقایســه بخش‌هــای الــف 
ــوذرات  ــر ســطح نان ــه ب ــد ک و ب شــکل 5 نشــان می‌ده
سنتزشــده بــه‌روش درجــا مــواد آلــی جــذب شــده‌اند کــه 
ــن  ــوذرات حی ــن نان ــه ای ــد ک ــن باش ــر ای ــد بیانگ می‌توان
ــات  ــفالتین‌ و ترکیب ــی از آس ــل توجه ــدار قاب ــنتز مق س
ســنگین نفــت را جــذب می‌کننــد و بــا کنتــرل رســوب و 
ــیب  ــت از آس ــد در ممانع ــفالتین می‌توانن ــت آس ته‌نشس
ســازند مؤثــر باشــند. نتایــج EDX نمونــه ســنتزی حضــور 
ــروژن و  ــرد، نیت ــن، گوگ ــیژن، کرب ــن، اکس ــای آه اتم‌ه
ــوذرات  ــا کلسیناســیون نان هیــدروژن را تأییــد می‌کنــد. ب
ســنتزی در دمــای oC 700، مــواد آلــی جــذب شــده بــر 
ــدا  ــطح ج ــده و از س ــید ش ــوذرات اکس ــن نان ــطح ای س

می‌شــوند.

شــکل 5 تصویــر FESEM الــف( نانــوذرات Fe2O3 ســنتزی به‌همــراه ترکیبــات آلــی جــذب شــده و ب( نانــوذرات Fe2O3 ســنتزی پــس 
700 oC از کلسیناســیون در دمــای

بالف

1. Rhombohedral
2. Energy Dispersive X-ray spectroscopy



شماره 113، مهر و آبان 1399 64

ــدازه  ــا ان ــدا ب ــای ج ــوذرات به‌صــورت کره‌ه ــن، نان بنابرای
متوســط nm 65 مشــاهده می‌شــوند. شــایان ذکــر اســت 
ــدازه  ــالا باعــث افزایــش ان کــه کلسیناســیون در دمــای ب
نانــوذرات در اثــر کلوخــه شــدن می‌کنــد، پــس متوســط 
ــر  ــنتزی از nm 65 کوچک‌ت ــوذرات س ــی نان ــدازه واقع ان
اســت. نتایــج آنالیــز وزن ســنجی گرمایــی )TGA( نشــان 
ــر ســطح  می‌دهــد کــه مقــدار مــواد آلــی جــذب شــده ب
نانــوذرات ســنتزی برابــر g 3/22 مــاده آلــی بــه ازای هــر 
 TGA ــی ــه منحن ــت. مقایس ــنتزی اس ــوذره س ــرم نان گ
ــوذرات سنتزشــده  ــر ســطح نان مــواد آلــی جــذب شــده ب
بــه‌روش درجــا بــا TGA آســفالتین جــذب شــده بــر ســطح 
نانــوذرات کلســینه شــده Fe2O3 نشــان می‌دهــد کــه ایــن 

مــواد آلــی عمدتــاً آســفالتین هســتند.
آنالیز مغزه‌ها

ــیت  ــر کلس ــا بیانگ ــس مغزه‌ه ــعه ایک ــراش اش ــوی پ الگ
بــودن آنهــا اســت. مشــخصات فیزیکــی و تخلخــل و 
ــرای  ــتگاه BIPERM ب ــا دس ــده ب ــبه ش ــی محاس تراوای
مغزه‌هــا در جــدول 1 گــزارش شــده اســت. تخلخــل 
ــیار  ــا بس ــی آنه ــا تراوای ــت ام ــه اس ــل توج ــا قاب مغزه‌ه
ــالای  ــه نشــان از درجــه ســیمانی شــدن ب ــم اســت ک ک
ــی از آن  ــا حاک ــز مغزه‌ه ــت. آنالی ــیت اس ــای کلس دانه‌ه
ــتعد  ــراوا و مس ــه کم‌ت ــزه کربنات ــر دو مغ ــه ه ــت ک اس
ــرای آســیب ســازند هســتند. تخلخــل و تراوایــی مغــزه  ب
ــرای  I از مغــزه II کمتــر اســت. از آنجــا کــه از مغزه‌هــا ب
ــرل  ــو در کنت ــوذرات خودسنتزش ــذاری نان ــی اثرگ بررس
ــد  ته‌نشســت آســفالتین و آســیب ســازند اســتفاده خواه
شــد، نیــاز اســت فیزیــک جریــان تقریبــاً یکســانی داشــته 
بــا شــاخص  از کلاســه‌بندی  باشــند. بدیــن منظــور 
ناحیــه جریــان )FZI( اســتفاده شــد. رســم لگاریتــم 
ــر  ــم پارامت ــب لگاریت ــزه برحس ــی مغ ــت جریان‌ده کیفی
جریان‌دهــی مغــزه و محاســبه FZI مغزه‌هــا می‌توانــد 

جدول 1 خصوصیات دو مغزه استفاده شده در آزمایش‌های سیلاب‌زنی

سناریو )cm( طول )cm( قطر تخلخل هلیوم )%( )md( تراوایی تصحیح شده کلیکنبرگ

I 5/195 3/725 14/94 1/27
II 5/153 3/760 18/50 1/67

ــا از  ــا مغزه‌ه ــه آی ــخیص اینک ــرای تش ــبی ب ــار مناس معی
یــک واحــد جریــان هیدرولیکــی هســتند فراهــم مــی‌آورد 
ــریح  ــگاهی تش ــش آزمایش ــه در بخ ــه ک ]11[. همانگون
ــت  ــم کیفی ــی لگاریت ــه وقت ــد ک ــخص گردی ــد، مش ش
جریان‌دهــی برحســب لگاریتــم پارامتــر جریان‌دهــی 
ــتای  ــر دو در راس ــود، ه ــیم ش ــزه ترس ــن دو مغ ــرای ای ب
یــک خــط قــرار می‌گیرنــد کــه ایــن بدیــن معناســت کــه 
ــتند. در  ــی هس ــان هیدرولیک ــد جری ــک واح ــر دو از ی ه
آزمایش‌هــای ســیلاب‌زنی، از مغــزه شــماره 1 در ســناریو 
ــماره دو  ــناریو ش ــماره 2 در س ــزه ش ــک و مغ ــماره ی ش
ــدل  ــه تمــاس قطــره نفــت م ــق اســتفاده شــد. زاوی تزری
ــد ســدیم در  ــول آب نمــک mg/L 250000 کلری در محل
ــا  ــده از مغزه‌ه ــرش داده ش ــه ب ــطح باریک ــا س ــاس ب تم
ــوي  ــر شستش ــه بیانگ ــت ک ــا ° 13 اس ــازه 12/5 ت در ب
مناســب مغزه‌هــا و آب دوســت بــودن هــر دو مغــزه 
ــورت  ــن ص ــاس بدی ــه تم ــش زاوي ــت. آزمای ــه اس کربنات
انجــام شــد کــه یــک قطــره از نفــت مــدل در تمــاس بــا 
                                                                             250000 mg/L ســطح باریکــه غوطــه‌ور در آب نمــک
ــذر  ــا گ ــره ب ــل قط ــت و پروفای ــرار گرف ــدیم ق ــد س کلری
ــرای  ــت و ب ــالا ثب ــوح ب ــا وض ــن ب ــط دوربی ــان توس زم
اندازه‌گیــری زاویــه تمــاس آنالیــز شــد. از آنجــا کــه 
تنــش میــان رویــه نفــت مــدل و آب نمــک و همچنیــن، 
تنــش میــان رویــه نفــت مــدل و ســطح ســنگ بــا گــذر 
زمــان در حــال تغییــر اســت، پــس طبــق معــادل هانــگ 
ــن  ــد ]12[. بنابرای ــر می‌کن ــان تغیی ــا زم ــاس ب ــه تم زاوی
زاویــه تمــاس بــا زمــان مانیتــور مــی گــردد تــا بــه مقــدار 
ــزاد  ــک آب هم ــت نم ــه غلظ ــا ک ــد. از آنج ــی برس تعادل
بســیار بالاســت و غلظــت آســفالتین نفــت مــدل نیــز زیــاد 
ــه آب نمــک- نفــت  ــان روی نیســت، دینامیــک تنــش می
ــدل- ســنگ ســریع اســت و  ــت م ــن، نف ــدل و همچنی م
نتایــج نشــان می‌دهــد کــه پــس از گذشــت h 14 تعــادل 

حاصــل می‌شــود. 
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I شکل 6 منحنی کاهش تراوایی و افزایش افت فشار برحسب حجم تزریقی نفت مدل در مغزه شماره
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آزمایش‌های سیلاب‌زنی و آسیب سازند

نمــودن  از خــاء  بعــد  در آزمایش‌هــای ســیلاب‌زنی، 
کامــل مغــزه، آب نمــک mg/L 250000 ســدیم کلرایــد به 
منظــور اشــباع مغــزه و محاســبه تراوایــی مایع تزریق شــد. 
تراوایــی آب نمــک به‌عنــوان تراوایــی مطلــق در ســه دبــی 
مختلــف و تزریــق چندیــن برابــر حجــم منافــذ مغزه‌هــا بــه 
منظــور پایــدار و ثابــت شــدن گرادیــان فشــار و بــا رســم 
ــک  ــرازش ی ــار و ب ــان فش ــب گرادی ــی برحس ــر دب مقادی
خــط راســت و اســتفاده از معادلــه دارســی محاســبه شــد. 
 II ــماره ــزه ش ــماره I و مغ ــزه ش ــرای مغ ــع ب ــی مای تراوای
به‌ترتیــب 0/569 و md 0/964 محاســبه شــد. ایــن مقادیــر 
ــق گاز و اصــاح شــده  ــا تزری ــر محاســبه شــده ب از مقادی
ــن  ــر اســت. ای ــب کمت ــه مرات ــرگ )جــدول 1( ب کلینکنب
ممکــن اســت به‌دلیــل تشــکیل لایــه مایــع تقریبــا ســاکن 
ــذ  ــر مناف ــر مؤث ــش قط ــنگ و کاه ــذ س ــواره مناف ــر دی ب
ــیار  ــه گاز بس ــع را در مقایس ــی مای ــه جریان‌ده ــد ک باش
کمتــر می‌کنــد. در مرحلــه بعــد ســیکلوهگزان تــا اشــباع 
ــق  ــا تزری ــزه ه ــه درون مغ ــک ب ــی آب نم ــش نیافتن کاه
شــد. هنگامــی کــه تولیــد آب متوقــف شــد، اختــاف میان 
ــوان  ــدی به‌عن ــم آب تولی ــه و حج ــباع اولی ــم آب اش حج
اشــباع آب کاهــش نیافتنــی ثبــت گردیــد کــه ایــن مقــدار 
بــرای مغــزه I و مغــزه II به‌ترتیــب 0/44 و 0/24 محاســبه 
ــی  ــباع کاهــش نیافتن ــی ســیکلوهگزان در اش شــد. تراوای
ــی در  ــاز هیدروکربن ــر ف ــی مؤث ــوان تراوای آب نمــک به‌عن
نظــر گرفتــه می‌شــود و بــا تزریــق ســیکلوهگزان در چنــد 

دبــی مختلــف و ترســیم دبــی برحســب گرادیــان فشــار و 
ــدار  ــردد. مق ــبه می‌گ ــی محاس ــه دارس ــتفاده از معادل اس
 II و مغــزه I تراوایــی مؤثــر فــاز هیدروکربنــی بــرای مغــزه
ــه  ــد ک ــبه ش ــر 0/150 و md 0/355 محاس ــب براب به‌ترتی

بــه مراتــب کمتــر از تراوایــی مطلــق فــاز مایــع اســت. 
ــق  ــزه I و تزری ــدل در مغ ــت م ــق نف ــه 3، تزری در مرحل
امولســیون بهینــه آب نمــک نیتــرات آهــن در نفــت مــدل 
در مغــزه II انجــام شــد. ایــن تزریــق در دبی‌هــای مختلــف 
ــک  ــی نزدی ــان در نواح ــاری از جری ــه معی ــد ک ــام ش انج
و دور از چــاه تولیــدی در مخــزن اســت. در دبی‌هــای 
تزریــق بــالا، هــر چنــد گرادیــان فشــار بــالا بــود ولــی ایــن 
گرادیــان در هــر دو مغــزه ثابــت می‌شــد. ایــن بیانگــر آن 
ــل توجــه اســت از  اســت کــه وقتــی نیــروی ویســکوز قاب
ته‌نشســت آســفالتین ممانعــت می‌کنــد و بعــد از رســیدن 
ــده، دیگــر تزریــق نفــت  ــه اشــباع باقی‌مان ســیکلوهگزان ب
مــدل یــا امولســیون بــا کاهــش تراوایــی همــراه نیســت و 
ــا قطــرات  ــا ب ــا گرفتگــی گلوگاه‌ه ته‌نشســت آســفالتین ی
ــای  ــا در دبی‌ه ــد. ام ــاق نمی‌افت ــیون اتف ــک امولس آب نم
ــودن نیــروی ویســکوز،  تزریــق پاییــن، به‌دلیــل ضعیــف ب
مســدود شــدن منافــذ بــا ته‌نشســت آســفالتین و قطــرات 
ــار و در  ــان فش ــداوم گرادی ــش م ــث افزای ــیون باع امولس
نتیجــه کاهــش تراوایــی می‌گــردد. شــکل 6 منحنــی 
کاهــش تراوایــی و افزایــش گرادیــان فشــار در مغــزه 
ــان  ــی mL/h 4 را نش ــا دب ــدل ب ــت م ــق نف ــن تزری I حی

می‌دهــد.
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II شکل 7 منحنی افزایش افت فشار برحسب حجم تزریقی امولسیون آب نمک در نفت مدل در مغزه شماره
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ــک واحــد  ــدازه ی ــه ان ــق ب ــا تزری ــان فشــار ت ــدا گرادی ابت
ــاً  ــپس تقریب ــد و س ــش می‌یاب ــزه افزای ــذ مغ ــم مناف حج
ثابــت اســت و بعــد از آن وقتــی حجــم تزریــق بــه بیــش از 
ســه واحــد حجــم منافــذ مغــزه می‌رســد، گرادیــان فشــار 
ــا آن تراوایــی نیــز  شــدیداً افزایــش می‌یابــد و متناســب ب

ــد. ــت می‌کن اف

ایــن رونــد تغییــرات گرادیــان فشــار و تراوایــی در مغــزه 
ــر  ــازند در اث ــیب س ــف آس ــای مختل ــر مکانیزم‌ه I بیانگ
ته‌نشســت و خودگردایــی آســفالتین در منافــذ اســت. 
ــف آســیب ســازند توســط آســفالتین  مکانیزم‌هــای مختل
ــاد  ــوگاه و ایج ــر ســطوح، انســداد گل ــامل ته‌نشــینی ب ش
فیلتــر اســت ]13[. برخــی از کلوخه‌هــای آســفالتین 
ــا،  ــدازه گلوگاه‌ه ــه ان ــبت ب ــودن نس ــر ب ــل بزرگ‌ت به‌دلی
قــادر بــه نفــوذ نخواهنــد بــود کــه ســبب ایجاد یک ســری 
ــن  ــه ای ــردد. هم ــگ و مســدود شــده می‌گ ــای تن محل‌ه
مکانیزم‌هــای آســیب در قالــب کاهــش تراوایــی و افزایــش 
ــردد. لازم  ــت مشــاهده می‌گ ــی ثاب ــان فشــار در دب گرادی
بــه ذکــر اســت کــه نتایــج آنالیــز DLS نفــت مــدل بیانگــر 
ــفالتین  ــای آس ــدازه متوســط کلوخه‌ه ــه ان ــن اســت ک ای
ــق  ــر μm 2/5 اســت ]14 و 15[. تزری ــدل براب در نفــت م
امولســیون بهینــه آب نمــک نیتــرات آهــن در نفــت مــدل 
نیــز بــا دبــی mL/h 4 در مغــزه II انجــام شــد و گرادیــان 
فشــار برحســب حجــم تزریقــی امولســیون ثبــت گردیــد. 
همانطــور کــه در شــکل 7 دیــده می‌شــود، حیــن تزریــق 
ــش  ــانی افزای ــورت نوس ــار به‌ص ــان فش ــیون گرادی امولس
ــاق  ــن اتف ــد از ای ــانات از بع ــدت نوس ــش دارد و ش و کاه
می‌افتــد کــه حجــم تزریــق بــه بیــش از ســه برابــر حجــم 

منافــذ مغــزه می‌رســد. مقادیــر گرادیــان فشــار بــه مراتــب 
ــان از  ــم یکس ــق حج ــار در تزری ــان فش ــتر از گرادی بیش
نفــت مــدل در مغــزه I اســت. بررســی جریــان امولســیون 
در محیــط متخلخــل نیازمنــد توجــه بــه مکانیزم انســداد- 
آزاد‌ســازی قطــرات امولســیون در گلــوگاه- حفــره اســت. 
ــط متخلخــل وابســته  ــاس محی ــک ســیال در مقی دینامی
ــت.  ــیون اس ــرات امولس ــدازه قط ــی و ان ــدد موئینگ ــه ع ب
ــالا  مکانیــزم انســداد- آزاد ســازی قطــرات در دبی‌هــای ب
ــدار  ــر از مق ــی بالات ــدد موئینگ ــر در ع ــارت دیگ و به‌عب
ــه  ــن هنگامی‌ک ــد. همچنی ــاق می‌افت ــر اتف ــی، کمت بحران
ــرات و  ــدازه حف ــه ان ــدازه قطــرات امولســیون ب نســبت ان
و  واحــد  از  بزرگ‌تــر  متخلخــل  محیــط  گلوگاه‌هــای 
افزایــش یابــد، نیــاز بــه عــدد موئینگــی و نیــروی ویســکوز 
بیشــتری اســت تــا قطــرات در محیــط متخلخــل حرکــت 
کننــد. قطــرات امولســیون مــی تواننــد در گلــوگاه و 
حفــرات محیــط متخلخــل بــه دام افتنــد. بــرای بــه حرکت 
درآوردن ایــن قطــرات بــه دام افتــاده، یــک عــدد موئینگی 
بحرانــی نیــاز اســت. در عــدد موئینگــی بحرانــی، نیروهــای 
ــاز پیوســته  ــان ف ــده به‌وســیله جری ویســکوز به‌وجــود آم
ــی  ــار موئینگ ــر فش ــه ب ــتند ک ــزرگ هس ــدری ب ــه ق ب
آســتانه غلبــه مي‌کننــد و قطــرات امولســیون را بــه 
ــیون  ــق امولس ــای تزری ــد. در فرآینده ــت درمي‌آورن حرک
نفــت خــام در آب در مقادیــر زیــر عــدد موئینگــی بحرانــی 
به‌عنــوان یــک فرآینــد روش ثالثیــه ازدیــاد برداشــت 
ــازده  ــش ب ــبب افزای ــاده س ــه دام افت ــرات ب ــت، قط نف
ــرات  ــان آب به‌ســمت حف ــت جری ــل هدای ــی به‌دلی جاروب

ــوند ]16[. ــده می‌ش ــاروب نش ج



67مطالعه امکان‌سنجی کنترل ...

ــدازه قطــرات امولســیون  افزایــش فشــار باعــث کاهــش ان
ــدازه قطــرات  ــن انتظــار مــی‌رود ان می‌گــردد ]14[. بنابرای
ــش  ــت تن ــی، تح ــرایط جریان ــی در ش ــیون تزریق امولس
ــی  ــا از طرف ــردد. ام ــر گ ــق کوچک‌ت ــالای تزری ــار ب و فش
ــدار  ــث ناپای ــا باع ــورت درج ــوذرات به‌ص ــدن نان ــنتز ش س
ــردد  ــر می‌گ ــرات بزرگ‌ت ــاد قط ــیون و ایج ــدن امولس ش
کــه در عددهــای مویینگــی کمتــر از مقــدار بحرانــی باعــث 
انســداد منافــذ می‌شــوند. بنابرایــن، ته‌نشســت آســفالتین 
و بــه دام افتادگــی فــازی1 هــر دو باعــث گرادیان فشــار بالا 
و در نتیجــه کاهــش شــدید تراوایــی در دبی‌هــای تزریــق 
ــان امولســیون در مقایســه  ــاً جری پاییــن می‌گــردد. نتیجت
ــكوز  ــروي ويس ــد ني ــا نیازمن ــدل در مغزه‌ه ــت م ــا نف ب
ــفالتین،  ــت آس ــر ته‌نشس ــرا علاوه‌ب ــت زی ــری اس بزرگ‌ت

پدیــده بــه دام افتادگــی فــازی نیــز بایــد از بیــن رود.

ــفالتین،  ــیب آس ــتر آس ــه بیش ــر چ ــای ه ــور الق ــه منظ ب
نرمــال هگــزان بــا دبــی پاییــن mL/h 0/5 در هــر دو مغــزه 
تزریــق شــد تــا تنهــا باعــث تشــکیل رســوب و ته‌نشســت 
ــد  ــدی نباش ــکوز در ح ــروی ویس ــردد و نی ــفالتین گ آس
ــده را  ــت ش ــفالتین ته‌نشس ــای آس ــد کلوخه‌ه ــه بتوان ک
جابه‌جــا و از مغزه‌هــا خــارج نمایــد. در مرحلــه بعــد، 
ســیکلوهگزان بــا دبــی mL/h 0/5 در هــر دو مغــزه تزریــق 
ــد.  ــبه ش ــی محاس ــاز هیدروکربن ــر ف ــی مؤث ــد و تراوای ش
ــزه  ــزه I و مغ ــی در مغ ــر هیدروکربن ــی مؤث ــر تراوای مقادی
ــد  ــبه ش ــر 0/0026 و md 0/004 محاس ــب براب II به‌ترتی
ــب  ــی به‌ترتی ــیب، یعن ــای آس ــل از الق ــر قب ــه از مقادی ک
ــانتریفیوژ  ــت. س ــر اس ــیار کمت 0/150 و md 0/355، بس
ــوذرات  ــور نان ــی از حض ــزه حاک ــی از مغ ــه خروج نمون
ــوذرات ســنتز شــده  ــا مقــدار نان اســت. امــا در مقایســه ب
ــود  ــوذرات موج ــدار نان ــوکلاو، مق ــوده در ات ــت ت در حال
ــود دال  ــن خ ــه ای ــت ک ــر اس ــزه کمت ــی مغ در خروج
ــوذرات  ــادن نان ــه دام افت ــده Log Jamming و ب ــر پدی ب

مغــزه  باریــک  گلوگاه‌هــای  در  آب  قطــرات  به‌همــراه 
ــان  ــا گرادی ــن ی ــق پایی ــای تزری ــن در دبی‌ه دارد. بنابرای
ــوذرات به‌کمــک تشــکیل  فشــار کــم، ســنتز در جــای نان
ــد  ــرل نمای ــازند را کنت ــیب س ــد آس ــیون نمی‌توان امولس
ــازی  ــی ف ــه دام افتادگ ــث ب ــیون باع ــور امولس ــرا حض زی
ــق  ــازند از طری ــیب س ــی آس ــود نوع ــه خ ــردد ک ــی گ م
ــان فشــارهای  ــا در گرادی پدیده‌هــای مویینگــی اســت. ام
ــوذرات  ــای نان ــنتز در ج ــالا، س ــای ب ــی دبی‌ه ــالا، یعن ب
دارای پتانســیل کافــی بــرای جــذب آســفالتین و کنتــرل 
ــکوز  ــای ویس ــه نیروه ــا ک ــت و از آنج ــت آن اس ته‌نشس
ــازی نیــز  ــه دام افتادگــی ف ــده ب نیــز قــوی هســتند، پدی

نمی‌دهــد.     رخ 

نتیجه‌گیری

مقایســه دو ســناریو تزریــق نشــان می‌دهــد کــه در 
ــورت  ــوذرات به‌ص ــنتز نان ــود س ــا وج ــن، ب ــای پایی دبی‌ه
درجــا و جــذب آســفالتین، بهبــودی در تراوایــی فــاز مؤثــر 
ــه  ــده به‌دلیــل ب ــن پدی ــد. ای ــاق نمی‌افت هیدروکربنــی اتف
دام افتادگــی قطــرات امولســیون و در نتیجــه ایجــاد نــوع 
ــی  ــده مویینگ ــق پدی ــازند از طری ــیب س ــری از آس دیگ
اســت. بنابرایــن بــه نظــر می‌رســد نقــش مخــرب حضــور 
آب به‌عنــوان فــاز پراکنــده در امولســیون آب نمــک 
ــنتز  ــر س ــش مؤث ــتر از نق ــت بیش ــن در نف ــرات آه نیت
نانــوذرات و جــذب آســفالتین هــا و کاهــش آســیب ناشــی 
ــرل  ــرای کنت ــن روش ب از ته‌نشســت آســفالتین اســت. ای
آســیب ناشــی از تشــکیل رســوب و تــه نشــینی آســفالتین 
ــارهای  ــت فش ــی در اف ــای نفت ــراف چاه‌ه ــی اط در نواح
ــا  ــود. ام ــه می‌ش ــالا( توصی ــد ب ــی تولی ــالا )دب ــه ب تخلی
ــت  ــا اف ــه ب ــن ک ــدی پایی ــای تولی ــن روش در دبی‌ه ای
ــب  ــت مناس ــراه اس ــری هم ــه کوچک‌ت ــارهای تخلی فش

تشــخیص داده نمی‌شــود.

1. Phase Trapping
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Introduction
Polar functional groups of the asphaltene induces 
interfacial activity to these molecules, which it may lead 
to the asphaltene adsorption onto reservoir rocks, giving 
rise to deposit formation and permeability impairment 
[1-2]. Asphaltene adsorption onto the surfaces of metal 
oxides was found out to be diminished in the order 
NiO > Fe2O3 > WO3 > CuO [3]. A series of coreflood 
experiments were conducted by Afzal Memon et al 
[4] to evaluate the permeability impairment in porous 
media under reservoir conditions. The coreflooding 
results coupled with thin-sections analyses confirmed 
that the permeability loss by asphaltene deposits was 
more destructive in tighter core plugs.
In this study, an approach for in-situ preparation of 
ultradispered iron oxide nanoparticles in model oils 
was designed and followed by us to study their effects 
on the asphaltene deposition control in porous media 
at reservoir conditions.

Experimental Procedure
Toluene (99.8%, Merck), Cyclohexane and normal 
hexane (99%, Merck) were used as received. Iron (III) 
nitrate nonahydrate (Fe (NO3)3.9H2O, Merck) was 
employed as the iron oxide precursor salt. Vacuum 
gasoil was purchased from an Iranian petroleum 
refinery. A dead oil sample from an Iranian heavy oil 
field with 23.65 °API containing 32.44% saturate, 
41.36% aromatic, 13.56% resin and 12.64 wt% 
asphaltene was used to prepare a model oil solution. 
The model oil with asphaltene content of 5000 mg/L 

was prepared by dissolving a specified amount of 
the crude oil in toluene and then mixing the resultant 
solution with the gasoil at the weight ratio of 40/60.
Dynamic interfacial tension and interfacial elasticity 
measurements were conducted using a profile analysis 
tensiometer (PAT, SINTERFACE Co. Germany) to 
study the asphaltene behavior at the interface of the 
precursor salt aqueous solution and the model oil.
For the in-situ synthesis of Fe2O3 nanoparticles, the 
emulsions of the 0.1 M precursor salt aqueous solution 
in the model oil at a ratio of 1:10 v/v were introduced 
into an autoclave for 1 h at known temperature and 
pressure conditions to study the synthesis in liquid 
bulk. Field emission scanning electron microscopy 
(FESEM) was done to investigate the particle size and 
morphology of the nanoparticles and adsorbed species.
Two series of coreflooding tests were performed to 
investigate the in-situ synthesis in porous media and 
its effects on the asphaltene damage control. The 
following steps were followed using two core plugs: 
(1) saturating the plugs with brine (250000 mg/L 
NaCl) and measuring the absolute permeability, (2) 
injecting the cyclohexane to reach the irreducible 
brine saturation, (3) injecting several pore volumes of 
the heavy oil model at a constant flow rate and 120 
°C, (4) injecting the normal hexane to induce the 
damage, and (5) injecting cyclohexane to measure 
the effective permeability of hydrocarbon phase after 
induction of the damage. Formation damage caused 
by the asphaltene was evaluated through permeability 
measurement with
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flushing the core with cyclohexane at the same 
conditions before and after induction damage.  In the 
second scenario, all the five steps were repeated, and 
the only difference is that, in step 3, the w/o emulsion 
of 0.1 M iron precursor salt solution in the model oil 
was injected into the core instead of the model oil. 
Analysis of the cores is reported in Table 1.
Results and Discussion
As illustrated in Fig. 1, dynamic IFT shows a reduction 
of about 11 mN/m during 1800 seconds to approach the 
equilibrium IFT of 14.1 mN/m. This behavior indicates 
the presence of surface-active molecules in the model 
oil. Elasticity, in other words, the rigidity or strength 
of the interface, makes the emulsion highly stable 
because it suppresses the breakage and coalescence of 
the emulsion droplets [5]. When an emulsion droplet 
moves through the porous media, interfacial forces will 
counteract the viscous forces applied to the drop. If the 
stresses exceed a certain limit, the interfacial force will 
be diminished and the drop will be broken. Therefore, 

Table 1 Routine core analysis results of the core plugs.
Scenario Length (cm) Diameter (cm) Helium porosity (%) Klinkenberg-corrected permeability (mD)

I 5.195 3.725 14.94 1.27
II 5.153 3.760 18.50 1.67

a highly elastic interface needs a high driving force 
for transfer of drops in porous media. Hence, liquid 
blockage and clogging of the drops can occur in small 
pore throats and cavities. 
The FESEM image of the in-situ prepared Fe2O3 
nanoparticles is depicted in Fig. 2. The mean 
diameter of the nanoparticles is 65 nm. The surface 
morphology of the nanoparticles exhibits sphere-like 
interconnected structures so that their boundaries are 
difficult to identify.
Prior to the core flood tests, the cores were initially 
evacuated and several pore volumes of synthetic 
brine were injected at various flow rates. The absolute 
permeability was obtained by drawing injection flow 
rate values (Qt) versus stabilized pressure drop (ΔP) 
and fitting a straight line. The calculated absolute 
permeabilities for the liquid were 0.569 and 0.964 
mD for the cores used in the first and second scenarios 
respectively.

Fig. 1 Drop surface area variation and dynamic IFT of the 
model oil and 0.1 M precursor salt solution.

Fig. 2 FESEM image of the in-situ prepared Fe2O3 nanopar-
ticles after calcination. Scale bar is 500 nm.

Afterward, to establish the connate water saturation 
and measure effective permeability of the hydrocarbon 
phase before induction of damage, cyclohexane was 
injected to reach the brine endpoint saturation. The 
effective hydrocarbon permeabilities were 0.150 and 
0.355 mD for the core I and II respectively. In the 
first scenario, the model oil was then injected into the 
core I at a constant flow rate of 4 cc/h. As shown in 
Fig. 3, the higher the injected pore volume of the oil, 
the lower is the ratio of instantaneous permeability to 
initial permeability. This is ascribed to various damage 
mechanisms by asphaltene.
Step 3 in the second scenario is the injection of the 
prepared emulsion at the flow rate of 4 cc/h into the 
core II to synthesize in-situ Fe2O3 nanoparticles. The 

pressure drop versus pore volume injected of the 
emulsion in the second coreflooding scenario is shown 
in Fig. 4. The sinusoidal behavior of the pressure drop 
is attributed to the blockage-release emulsion flow 
mechanism in the porous media. This mechanism 
occurs at capillary number below the critical value. 
Injection of normal hexane was then done in two 
scenarios to complete the diffusion, transverse 
dispersion, and damage process. In the final stage, 
cyclohexane flooding was carried out at the low flow 
rate of 0.5 cc/h to decrease the chance of asphaltene 
dislodgement. After the damage, the effective 
hydrocarbon permeability is 0.0026 and 0.004 md for 
the core I and II, respectively.
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Fig. 3 Pressure drop and instantaneous permeability 
reduction versus injected pore volume of the model oil 
into the core I in the first core flooding scenario.

Fig. 4 Pressure drop versus injected pore volume of 
the emulsion into the core II in the second flooding 
scenario.

Conclusions
No significant control of the asphaltene damage 
is observed in the presence of the in-situ prepared 

nanoparticles at low flowrates. Therefore, the method 
of synthesis of in-situ nanoparticles may not be 
effective for inhibition of asphaltene deposition at 
low drawdown production rates. However, the method 
seems to be effective in high-perm porous media. 

Nomenclatures
FESEM: Field emission scanning electron microscopy 
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