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超声衰减谱法测量含蜡原油中蜡晶粒度 

林春丹，梁永燊，张万松，邵长金 

(中国石油大学理学院，北京 102249) 
摘要：利用超声衰减法测量了不同频率不同温度下南海原油、丘陵原油和白油中的声衰减系数。同时，结合超声耦

合相模型(Harker-Temple 模型)和声散射模型(Bouguer-Lambert-Beer-Law 模型)进行了数值研究，模拟出油样在两个不

同频率下的声衰减系数以及它们的比值随蜡晶粒度的变化关系，较为准确地计算预测含蜡原油中声衰减系数。经过

比较理论预测获得的声衰减模型与实验获取的声衰减系数，计算出了原油中所含蜡晶在不同温度下的平均粒度大小。

结果表明，随着温度的降低，蜡晶的平均粒度大小呈增大趋势。测量结果与显微镜法测量所得结果进行对比，表明

此方法应用到含蜡原油中蜡晶粒度大小的测量是可行的。 
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Particle size characterization of  wax crystal in crude oil by  

ultrasound attenuation spectroscopy 

LIN Chun-dan, LIANG Yong-shen, ZHANG Wan-song, SHAO Chang-jin 

(College of  Sciences, China University of  Petroleum, Beijing 102249, China) 

Abstract: The ultrasonic attenuation coefficients of  Nanhai oil, Qiuling oil and white oil are measured under different 

frequencies and different temperatures. At the same time, the numerical study is made by combining the ultrasonic 

coupled phase model (HT model) and the Bouguer-Lambert-Beer-Law (BLBL model) scattering model to simulate the 

relationship of  the variation of  the ultrasonic attenuation coefficients and their ratio with the particle size of  wax crystal 

in oil samples under two different frequencies. Then the ultrasonic attenuation coefficients of  waxy crude oil could be 

predicted rather accurately. Average particle sizes of  wax crystal at different temperatures are determined by comparing 

the attenuation model obtained by theoretical prediction with the ultrasonic attenuation coefficients measured by expe-

riments. It is found that as temperature decreases, the average particle size of  wax crystal increases monotonically. 

Comparing these results with those measured by microscope shows that this method might be feasible for monitoring the 

average particle size of  wax crystal in crude oil. 
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0  引 言
 
 

我国生产的原油大多数为含蜡原油，原油蜡含

量高、凝点高、粘度高
[1]
。原油温度越低，其高粘、

易凝的特性越明显，极易结蜡堵塞管道，导致原油

管道运输困难，造成了极大的损失。近年来，为了

使原油易于运输，我国原油的管道输送普遍采用热

输送方法。然而，蜡在原油中的溶解度对温度有很

强的依赖性，随着温度的降低而大幅下降，在较高

的温度下，原油中的蜡以分子的形式溶解于其中，
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形成具有牛顿流体性质的溶液。随着油温的降低，

蜡将以不断结晶状态析出，并以固体颗粒的形式悬

浮于液态原油中，使得原油成为以蜡晶颗粒为主要

分散相的胶体体系或固液悬浮体系。若温度进一步

下降，原油中的蜡晶浓度继续增大，蜡晶颗粒相互

联结成为复杂的空间网络结构，成为凝胶原油。 

为了研究原油中蜡晶颗粒的形成过程，目前已

经有不少研究人员利用声速和声衰减谱去分析蜡

晶颗粒，已发现原油中析出的蜡晶为不规则形状的

粒子如片状或长针形状颗粒
[2-4]
。近几年，许多国内

外研究人员运用超声方法对颗粒粒度进行分析，并

且取得了很多的成功研究结果。Shukla
[5]
等人研究

了用超声测量所得的声速进行计算液固两相和气

液两相体系中的颗粒粒度大小，分别把 34 μm、
110.2μm 大小的颗粒及两者混合放进蒸馏水中，浓
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度范围为 2%~10%，进行批量实验处理。同样的方

法用在谷氨酸钠和谷氨酸中进行实验，基于典型的

颗粒粒度分析基础 Epstein-Carhart-Allegra-Hawley 

(ECAH)
[6]
模型声衰减测量法计算得到的晶体粒度

和析出量并不准确，发现热导性在这个数学模型中

没有实际意义，所以不适用于含蜡原油。Barbara
[7]

等人实验发现可利用宽频带超声衰减谱和声速方

法研究高剪切流的低浓度液体体系中的固体颗粒。 

超声波在含蜡原油中传播时，除了原油本身的

粘滞吸收和热传导吸收等因素外，析出的蜡晶还会

对声波产生散射作用。它改变了声传播方向，使得

沿原传播方向的声波能量减少。当蜡晶大小与声波

波长有相当级数时，散射损失将占主导地位。因此

当声波波长远远大于蜡晶粒度大小时，可以把蜡晶

的形状看成是圆球状来讨论研究。频率为兆赫级的

超声波其波长通常是微米级的，原油中析出的蜡晶

的平均粒度大小大约是几至几十微米，为简化问

题，把原油中的蜡晶看做是圆球形状。本文中吸收

和散射的损失共同作用与光学中的消光作用相似，

而对于光有一个重要公式“衰减=吸收+散射”，这

个公式同样可以类比应用到声学中。它是本文利用

声衰减谱测量颗粒粒度分布的一个声学理论基础。 

1  实验与测量 

1.1  实验部分 

本文所研究油样的物理化学特性见表 1。为了

研究它们的流变特性和声学特性，选取温度范围为

6~60℃，最低温度均分别低于南海原油和丘陵原油

的凝点。 

表 1  所测油样的物理-化学特性 

Table 1  Physicochemical properties of the studied crude oil 

油样 
含蜡量 

/% 

含胶量 

/% 

20℃密度

/(kg/m3) 

凝点 

/℃ 

沸点 

/℃ 

南海原油 23.9 7.86 887 36 158 

丘陵原油 22.1 8.95 872 13.9 53.4 

白油 − − 856 2 − 

实验开始前，将待测油样装入一个测量容器

中，先升温至 70℃，保持 1h 左右，以使原油中蜡

晶完全溶解于原油中，形成具有牛顿流体性质的溶

液。为了研究声衰减系数随油样的含蜡量的变化趋

势，把从含蜡原油中获取的石蜡按照不同比例(0%, 

5%, 20%)加入到 10#白油中，作为测量对照。 

1.2  热分析 

差示扫描量热(Differential Scanning Calorime-

try, DSC)技术是在温度程序控制下，测量输出物质

与参比物的功率差与温度关系的一种技术
[8]
。实验

所用的差示扫描量热仪为 M176215 MIDWEST-G

型，选择铟和锌作为参比样。把原油油样(取 15 mg)

装入铝盆中，以 3 
o
C/min冷却，另外一个空盆装参

比样作为参照。实验测得南海原油和丘陵原油的

DSC热谱图如图 1、2所示，对 DSC热谱图上某一

温度区间[t1, t2]的热量进行积分，则得到这一温度区

间内的原油析蜡量 θ，即 
2

1

dQ

Q
θ =
∫
t

t   (1) 

式中： dQ为在温度 ~ dt t t+ 间油样中蜡结晶放出的

热量，J/g；Q为蜡的平均结晶热，J/g。利用南海原

油和丘陵原油的 DSC 热谱图计算其含蜡量，计算

结果见表 2、3。 

 
图 1  南海原油的热谱图 

Fig.1  DSC curve of  Nanhai oil 

 
图 2  丘陵原油的热谱图 

Fig.2  DSC curve of  Qiuling oil 

表 2  南海原油中不同温度下的含蜡量 

Table 2  The ratio of wax precipitation in Nanhai crude oil 

温度/℃ 40.2 35.0 28.9 25.4 20.5 16.1

含蜡量/% 0.64 1.34 3.17 5.59 8.27 11.6

表 3  丘陵原油中不同温度下的含蜡量 

Table 3  The ratio of wax precipitation in Qiuling crude oil 

温度/℃ 30.6 26.3 20.3 15.2 10.1 7.9

含蜡量% 0.08 0.17 0.30 1.13 2.69 3.35



 

296                                          声   学   技   术                                      2013年 

 

1.3  超声实验系统 

为了在实验室中测量含蜡原油中随温度变化

的声传播衰减系数，设计了一套实验装置，如图 3

所示。主要实验装置有：超声脉冲函数发生器(HP 

8116A)，Panametrics Pulser/Receiver 5800超声脉冲

信号源(P/R-5800)，VC-6155 型数字存储示波器，

声测量容器和 CS2092 动态信号分析仪等。数字存

储示波器和动态信号测试分析仪都具有 100MSPS 

(Sample Per Second)的采样速率，可以满足对

25MHz信号的采样要求。 

 
(a) 系统间的连接 

 
(b) 换能器尺寸 

 
1 底座、支架      2 弹簧平衡调节螺钉 

            3 玻璃反射板      4 加热、冷却恒温盘管 

            5 温度计          6 不锈钢移动管     7 游标卡尺 

(c) 测量容器 

图 3  实验装置示意图  

Fig.3  Experimental configuration 

装有样品的容器置于 HC-2010 型低温恒温水

浴中，工作温度范围为−20~95℃，稳定后温度波动

小于±0.05℃。容器中部用三根支柱固定一厚度为

1cm(该厚度可以满足分辨玻璃反射板上下表面反

射脉冲串的需要)的耐高温平板玻璃作为声反射板，

该反射板位于测试样品中部。 

超声探头封固于一不锈钢管一端，该不锈钢管

另一端固定在游标卡尺的一个测量爪上，通过游标

卡尺测定探头和玻璃反射板上表面的间距。制作换

能器材料为压电陶瓷(锆钛酸铅、铌酸锂两种)，由

中国科学院声学研究所定做完成，换能器的标称频

率为 4~25 MHz不等，实际工作频率因工作状态不

同而有出入，通过动态信号分析仪的频谱分析可以

确定其工作中心频率。 

本实验中，脉冲函数发生器产生一组约 15 个

周期的正弦脉冲串，激励换能器产生声脉冲，经反

射板反射后输入 P/R5800超声脉冲接收仪进行信号

放大，然后输出至示波器和动态信号分析仪进行测

量和频谱分析。分别读取换能器两个不同高度位置

h1、h2下反射回波的最大峰峰值 V1、V2，便可由式

(2)求出脉冲串法测得衰减系数。 

2

2 1 1

1
ln( )

2( )

V

h h V
α = −   (2) 

1.4  实验结果 

图 4、5 是由实验测量得的南海原油和丘陵原

油的声衰减系数随温度变化的曲线(6~60℃)，图 6

为含蜡量不同的白油在多种频率下的声衰减系数

随温度的变化曲线。由图易见，随着温度 T 的降

低，各原油中的声衰减系数 α 均呈增大趋势，温度

较高时，其声衰减系数随温度的增高而变小，但是

变化比较缓慢，当温度低于某一定值后，声衰减系

数随温度的降低，α 亦变小但变化急剧。为了方便，  

 
图 4  南海原油中的声衰减 

Fig.4  Ultrasonic attenuation spectra for Nanhai oil 

 
图 5  丘陵原油中的声衰减 

Fig.5  Ultrasonic attenuation spectra for Qiuling oil 
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图 6  白油(含蜡)中的声衰减 

Fig.6  Ultrasonic attenuation spectra for White oil 

我们把这某一定值称为拐点。各油样出现声衰减系

急剧增大的温度拐点各不相同，南海原油约为

37℃，丘陵原油低频时约为 22℃、高频时约为 30℃，

20%含蜡的白油约 27℃，5%含蜡的白油约 15℃。 

由各油样的声衰减系数-温度曲线，可以预测当

水浴温度降低至蜡晶析蜡点时，将会慢慢析出蜡

晶。随着蜡晶的增多长大，开始聚集成凝胶体，析

出的蜡晶与原油中的胶质、沥青质共同作用，形成

不同形状大小的小颗粒，以固体颗粒的形式悬浮于

液态原油中，这样原油成为以蜡晶颗粒为主要分散

相的胶体体系或固液两相悬浮体系。超声波在固液

两相悬浮液中传播时，除了原油本身的粘滞吸收和

热传导吸收等因素外，析出的蜡晶还会对声波产生

散射作用。它改变了声传播的方向，使得沿原传播

方向的声波能量减少，即出现声衰减。特别是，当

蜡晶尺寸与声波长具有相当数量级时，散射损失将

占主导地位。因此，超声波在含蜡原油中传播，通

常认为引起声衰减的原因包括粘性损失、热损失及

散射衰减三个方面，一般把粘性损失和热损失看做

能量损失，总的声衰减可表示成“声衰减= 能量损

失 + 散射损失”。 

2  分析讨论  

2.1  声衰减模型  

为了描述入射声波与固液两液中的固体颗粒

的相互作用，Epstein、Carhart、Allegra 和 Hawley

研究建立了经典理论模型 ECAH模型，全面考虑了

声波和颗粒的粘性、热耗散和声散射效应。然而该

模型的求解最终归结为一个 6 阶复线性方程组求

解，对于无因次颗粒粒径较大时，函数值将会呈指

数规律改变，求解遇到数值困难，甚至出现函数值

溢出问题
[9]
。 

对于粘性损失和热损失，Harker 和 Temple
[10]

从流体力学的观点考虑悬浊液中的声波动现象，两

相间存在表面张力Ω ( )f pu u− ， fu 和 p
u 分别是液相

和颗粒相的速度， =i fΩ wφρ S ，提出耦合相模型(HT

模型)，推导出了复波数方程： 

[ ]
[ ]

2 2

2

(1 ) (1 )
[(1 ) ]

(1 ) (1 )
t t

ρ ρ' φ φS ρS φ
k w φ κ φκ'

ρ' φ ρ S φ φ

− + + −= − + ×
− + + −  (3) 

对于散射衰减，通常认为声散射中颗粒仅仅是

将部分的声能流方向作了改变。对于半径 R、颗粒

体积浓度 U 的颗粒系，散射损失的声衰减系数 αs

可按 Riebel
[11]
提出的 BLBL(Bouguer–Lambert–Beer- 

Law)模型进行预测： 

3
=
8

s ext

φ
α K

R
  (4) 

其中，
ext

K 为消声效率。 

然而，HT 模型并没有考虑散射损失在声衰减

中的作用，它仅仅适用于粘性损失占主导地位的稀

悬浮液中的声衰减。但是在大颗粒悬浮液中，往往

散射损失是引起声衰减的主要因素。因此，高温时，

原油中含蜡量少，散射衰减无明显作用，声衰减主

要是由粘性损失产生，考虑 HT 模型即可。当低于

析蜡点开始，析出越来越多蜡晶并且变大，散射损

失将起作用，此时需结合 BLBL模型。本文提出利

用近年来发展起来的 HT 模型，结合声散射模型

BLBL 模型，较为准确地计算从高温到低温整个变

化过程的含蜡原油悬浊液中声衰减系数 α，见式(5)。 

3
Im( )

8 ext
k K

R

ϕα = +   (5) 

式中： Im( )k 为考虑粘性损失和热损失，对式(3)的

波数 k取虚部，后半部分为考虑散射损失。 

图 7 给出在 20
o
C 条件下，由上述模型计算模

拟出丘陵原油中两个不同频率下(15 MHz、24 MHz)

的声衰减系数(
1
α 、

2
α )以及它们的比值(

1 2
/α α )随蜡

晶粒度的变化关系。由图可见，计算模拟预测得到

的声衰减系数曲线变化趋势与实验获得的结果相

似，它们的比值曲线呈单调递增趋势，由比值即 

 
图 7  声衰减系数比值随蜡晶粒度大小的变化曲线(20°C) 

Fig.7  Variation of  simulated ultrasonic attenuation coefficient (α) 

with particle size of  wax crystal at 20°C 
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可反演求出蜡晶粒度大小。 

2.2  蜡晶粒度分析 

由图 5获得丘陵原油 20℃时，在 15 MHz和 24 

MHz频率下的声衰减系数分别是 114.4、329.9，它

们的比值是 0.35，与图 7理论计算结果进行比较，

即可寻找到合适的平均粒度大小，见表 4。 

表 4  丘陵原油中蜡晶粒度大小(20℃) 

Table 4  The average size of wax crystal at 20℃ in Qiuling oil 

频率 α α1/α2 R/µm 

15MHz 114.4 
0.35 16.5 

24MHz 329.9 

图 8和图 9分别是对南海原油和丘陵原油两种

油样中蜡晶粒度平均大小的测量结果。为了进行比

较，我们还用显微镜法测量了两种油样中蜡晶的粒

度平均大小。显然超声测量法的测量结果与显微镜

法比较吻合，基本上能反映出所测原油中蜡晶的粒

度大小。 

 
图 8  蜡晶平均粒度大小随温度的变化曲线(南海原油) 

Fig.8  Variation of  average particle size of  wax crystal with temperature 

for Nanhai oil 

 
图 9  蜡晶平均粒度大小随温度的变化曲线(丘陵原油) 

Fig.9  Variation of  average particle size of  wax crystal with temperature 

for Qiuling oil 

3  总 结 

本文实验分别测量出了南海原油和丘陵原油

两种油样中的声衰减系数，计算出了其随温度变化

的蜡晶平均粒度大小。得出以下结论： 

(1) 在较高温度下，含蜡原油中的声衰减系数

随温度的变化趋势平缓，当超过某一拐点时，衰减

系数随温度降低而急剧增大。同时，超声波频率越

高，声衰减系数越大，表明超声波频率对含蜡原油

中声衰减会产生影响。 

(2) 用实验测量得到的两个频率下的声衰减比

值与由声衰减模型理论计算结果进行比较，可以寻

找到原油中蜡晶的合适平均粒度大小。蜡晶的平均

粒度随温度的升高呈下降趋势，可以预测出当温度

低于析蜡点时，原油中慢慢析出蜡晶，随着蜡晶的

析出，形成大颗粒形状，使得含蜡原油成为固-液两

相的悬浮液。 

(3) 超声衰减谱法测量结果与显微镜法测量结

果吻合较好，此法较适用于测量原油中蜡晶大小。 
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