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摘要：油田地面生产中副产品老化油中具有复杂界面特性，脱水处理困难。利用老化油研制钻井液用润滑油，可以利用其中的乳化稳定性能，可以免于脱出老化油中泥、砂、水的难题。通过大量的实验，优选基于老化油研制钻井液用润滑剂的关键乳化剂为烷基酚聚氧乙烯醚OP-4、润湿剂为十二烷基苯磺酸钠ABS、稳定剂为羧甲基纤维素钠Na-CMC，实验确定最佳配方为：100ml钻井液+3ml老化油+1.5gOP-4+0.15gABS+0.015gNa-CMC。实验中基于老化油研制钻井液用润滑剂，通过对标国家标准实验，研制的润滑剂符合标准中对润滑剂的要求。以老化油为作为基油研制钻井液用润滑剂是一种可行性的老化油资源化处理方案，有较大应用价值。
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Abstract：Aging oil, a by-product of oil field surface production, has complex interface characteristics and is difficult to be dehydrated.  Using aging oil to develop drilling fluid lubricant can make use of its emulsifying stability and avoid the problem of removing mud, sand and water from aging oil.Through a large number of experiments, the key emulsifier of drilling fluid lubricant based on aging oil is OP-4, the wetting agent is ABS, and the stabilizer is Na-CMC. The experiment determines that the best formula of the drilling fluid lubricant is 100ml drilling fluid + 3ml  aging oil + 1.5g OP-4 + 0.15g ABS + 0.015gNa-CMC. Through the benchmarking national standard experiment, the developed drilling fluid lubricant based on aging oil meets the requirements for lubricants in the standard. Using aged oil as base oil to develop drilling fluid lubricant is a feasible resource treatment scheme for aged oil, which has great application value.
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前言

老化油是油田地面处理生产中的一种副产品，主要来自沉降罐的乳化带、落地油、修井作业废水、压裂返排液、装置反冲洗液等。油田地面处理生产中的污油与沉降罐的罐底污泥一起排入站内废液池，在废液池沉降分离，同时经长时间的受空气、温度和阳光等环境因素作用和各种乳化剂、沙尘混入混合，发生复杂的物理化学反应，不断地聚结在油水界面带，形成稳定性很强的乳状液，俗称老化油。各油田老化油产生量很大，尤其是在三次采油区域，由聚合物处理剂大量使用会大大增加老化油的产生量[1] 。

对于老化油的处理，由于其含有原油成分，具有经济价值，所以一般情况下是将老化油回掺至原油脱水分离处理系统中处理，以提取其中的原油。但由于老化油形成机理多样，成分十分复杂，其性质、形态与原油相比相差甚远，难以用原油处理工艺将其成功经济地处理。因此将老化油回掺到原油处理系统，会对原油处理系统造成很大地冲击，经常导致脱水不合格[2~4]。且老化油中含有铁、锌、锰和FeS等导电性较强的固体颗粒，在电脱水处理时会导致电脱水器频繁跳匝，甚至造成电脱水器内部电极板和绝缘装置被击穿等事故，此外常由于老化油处理不成功，只能在原油脱水系统循环处理，反复沉降分离，增加脱水系统能耗，大大降低了原油的处理效果[5.6]。为此，有的处理站采用电化学破乳、离心分离、热化学沉降等方法单独处理老化油，但单独处理温度较高，且加药浓度是常规原油处理的2-3倍[7~11]。

老化油处理是油田地面工程中的难题，但对于钻井液用润滑剂的生产来说，老化油是一种可用的成分。钻井液用润滑剂的生产基础物质主要是各类油类产品、乳化剂、润湿剂等，油类产品提供吸附固体表面的亲油基团，乳化剂的作用是使其分散在钻井液中、润湿剂作用是帮助油品吸附在固体表面，共同的作用是起到钻井液内部液体与液体之间润滑、液体与加重材料固体之间的润滑，减少钻井能耗[12~14]。老化油中含有钻井液用润滑剂所需的沥青质、胶质、乳化剂，且由于钻井液是由水、泥沙、重晶石、处理剂组成的，老化油中的水和泥沙在润滑剂生产中不需要分离脱出[15~16]。因此，本文通过一些列实验研究，充分利用老化油中有用成分，用以生产钻井液用的润滑剂，形成一种简单、经济、有效的老化油资源化利用方法。
1  实验部分

1.1  材料和仪器

实验中乳化剂采用烷基酚聚氧乙烯醚系列OP-4、OP-7、OP-10、OP-40、OP-50，临沂绿森化工有限公司生产，分析纯；十六烷基三甲基氯化铵CTAC，临沂绿森化工有限公司生产，分析纯。稳定剂采用羧甲基纤维素钠Na-CMC，天津光复科技发展有限公司生产，分析纯；聚丙烯酰胺PAM，天津光复科技发展有限公司生产，分析纯；羟丙基甲基纤维素HPMC，临沂绿森化工有限公司生产，分析纯；羟乙基纤维素HEC，临沂绿森化工有限公司生产，分析纯。润湿剂采用十二烷基硫酸钠SDS，天津市北联精细化学品开发有限公司生产，分析纯；十二烷基苯磺酸钠ABS，国药集团化学试剂有限公司生产，分析纯。

实验中评价仪器有三目透反射偏光显微镜，XP-64C，上海蒲柘光电仪器有限公司；旋转粘度计，ZNN-D6型，青岛神宇石油石油机械有限公司；原油凝点测定仪，WZ-510，大连鑫五洲石油仪器有限公司；中压滤失仪，ZNS-2，肯测仪器（上海）有限公司；粘滞系数测定仪，NZ-3A型，青岛善德石油仪器有限公司。
1.2  实验方法

老化油性质测试方法

老化油的密度测试采用GB/T 1884-2000 原油和液体石油产品密度实验室测定法（密度计法）测定；老化油的粘度测试按照《GB/T 16783.1-2014石油天然气工业　钻井液现场测试　第1部分：水基钻井液》中第六章方法测定；老化油含水率测试按照《GB/T 8929-2006 原油水含量的测定 蒸馏法》方法测定；老化油的凝点测量根据《GB/T 510 石油产品凝点测定法》测定。老化油形态测试采用显微镜直接观察得到。

（2）钻井液性能测试和润滑剂性能评价方法

实验中钻井液的密度、粘度、滤失量、泥饼黏附系数均按照《GB/T 16783.1-2014石油天然气工业　钻井液现场测试　第1部分：水基钻井液》中第四章、第六章、第七章要求进行测定。钻井液用润滑剂性能评价按照《QSY17088-2016 钻井液用液体润滑剂技术规范》对于钻井液用润滑剂的要求进行。

2  结果与讨论

2.1老化油形态及性能分析

（1）老化油油水界面形态分析

老化油的形态和性能是进行老化油资源化利用的基础，实验中分别取自现场的老化油样品，利用电子显微镜观察老化油的形态，见图1。
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图1 老化油在显微镜下形态

从图1中可以看出，在显微镜下，油水相互混合，形成稳定的乳化体系，其油水界面形态主要是油包水（W/O），对油水界面形态继续放大，可以看到有水包油包水（W/O/W），因此，老化油体系中存在着多重复杂的油水界面，此原因决定了老化油难以用常规的破乳方法单独处理老化油。

老化油的性能测试

实验中，使用取自现场大罐中的老化油样品，分别使用称量法测试油品密度、国标法测试油品含水率和凝点，结果见表1，采用 ZNN-D6型旋转粘度计测试油品常温下（15℃）和加温后（55℃）的粘度，实验结果见表2。

表1 老化油基础物性测试结果

	样品编号
	密度，g/cm3
	含水率， %
	凝点， ℃

	1#
	0.8105
	4.02
	-4

	2#
	0.8299
	0.87
	-1

	3#
	0.8491 
	40.57 
	4

	4#
	0.8523
	47.26
	-1

	5#
	0.920
	90.16
	1

	注：1#~5#老化油样品是从大罐表层到水层每间隔一定距离取的样品。


表2 老化油流变性测试结果

	样品

编号
	测试温度

℃
	Ф600

读数
	Ф300

读数
	Ф200

读数
	Ф100

读数
	Ф6

读数
	Ф3

读数

	4#
	15
	81
	36
	18
	6.1
	4.2
	2.5

	
	55
	70
	30
	12
	4.5
	1
	0.3

	5#
	15
	2.7
	1.8
	1.3
	1
	0.8
	0.2

	
	55
	1.5
	1
	0.7
	0.1
	0
	0


从实验数据可以看出老化油油样密度均在0.8 g/cm3以上；含水率随取样位置不同变化较大，一般老化油含水率40%-90%之间；凝点受油品性质不同而不同，实验中取自新疆油田稠油中老化油油品凝点-1℃~4℃；含水率50%左右油品表观粘度40mPa.s左右。根据油品性质，选取40%~50%的老化油为基础油，研制钻井液用润滑油。

2.2 评价用的基础钻井液性能

实验中用于评价和优选老化油处理剂的基础钻井液有两种，一种取自XJ油田现场使用的钻井液样品，另一种是按照润滑性评价实验要求配置的膨润土基浆，测定其性能见表3和表4。

表3 评价用的基础钻井液基本性能测试结果

	钻井液样品
	密度，g/cm3
	FLAPI， mL
	泥饼黏附系数kf

	现场钻井液
	1.505
	5.5
	0.1228

	膨润土基浆
	1.023
	20.2
	0.2217


表4 评价用的基础钻井液流变性测试结果

	钻井液样品
	测试温度℃
	Ф600

读数
	Ф300

读数
	Ф200

读数
	Ф100

读数
	Ф6

读数
	Ф3

读数

	现场钻井液
	15
	20
	10
	6
	4.5
	2
	1

	
	50
	14
	7
	4
	2.5
	1
	0.5

	膨润土基浆
	15
	21.5
	14.5
	11.5
	9
	5
	4

	
	50
	18
	12
	10
	8
	5
	4


2.3 基于老化油的钻井液用润滑油关键处理剂优选

（1）乳化剂优选

老化油主要以油相为主，其中还有少量的乳化剂，但直接加入钻井液中相溶性不好，起不到相应的效果，因此需要选择合适的乳化剂，使老化油均匀分散在水基钻井液中。大多数的乳化剂都是属于表面活性剂，有亲水基和疏水基两种基团，乳化剂可以排列在油和水的界面形成的分子薄膜，降低油水界面的表面张力[17.18]。常用的乳化剂有阳离子型、阴离子型、非离子型以及两性离子型表面活性剂，本实验中选用烷基酚聚氧乙烯醚系列（OP-4、OP-7、OP-10、OP-40、OP-50，分析纯）、十六烷基三甲基氯化铵（CTAC，分析纯）等常用的乳化剂，其加量均为1.5%（每100ml钻井液中加入1.5g）。乳化剂评价优选实验中，稳定剂选用羧甲基纤维素钠（Na-CMC，分析纯），其在配方中加量为0.02%（每100ml钻井液中加入0.02g），润湿剂采用十二烷基苯磺酸钠（ABS，分析纯），其加量为0.1%（每100ml钻井液中加入0.1g）。实验结果如表5。
表5 乳化剂优选实验结果

	序号
	钻井液
	乳化剂
	密度

g/cm3
	表观粘度

mPa·s
	塑性粘度

mPa·s
	FLAPI

 mL
	泥饼黏附系数

	
	
	
	
	
	
	
	滑棒
	滑块

	1
	现场钻井液
	OP-4
	1.520
	9.50
	10.0
	4.4
	0.0875
	0.0875

	2
	
	OP-7
	1.505
	22.00
	20.0
	1.6
	0.1944
	0.2035

	3
	
	OP-10
	1.510
	9.00
	9.5
	2.2
	0.2035
	0.2126

	4
	
	OP-40
	1.498
	8.25
	8.5
	2.6
	0.1139
	0.1228

	5
	
	OP-50
	1.509
	9.00
	9.0
	2.0
	0.1853
	0.2217

	6
	
	CTAC
	1.512
	8.50
	9.0
	25.0
	—
	—

	7
	膨润土基浆
	OP-4
	1.019
	10.00
	7.0
	7.5
	0.0699
	0.0699

	8
	
	OP-7
	1.011
	9.00
	6.5
	10.0
	0.0699
	0.0875

	9
	
	OP-10
	1.018
	9.00
	6.5
	10.2
	0.0699
	0.0787

	10
	
	OP-40
	1.025
	8.75
	6.0
	13.5
	0.1051
	0.1228

	11
	
	OP-50
	1.015
	9.00
	6.0
	12.5
	0.1051
	0.1139

	12
	
	CTAC
	1.012
	32.0
	38
	20.5
	0.1317
	0.1584

	评价配方：100ml钻井液+3ml老化油+0.1gABS+0.02gNa-CMC+1.5g各种乳化剂


从实验数据可以看出：使用CTAC时体系的粘度、滤失量和泥饼黏附系数均是最大的，效果不好，而OP系列乳化剂的粘度、滤失量性能都比较接近，泥饼黏附系数较好。经过48小时以上的静置后，OP-4的不易脱乳（分层现象较其余乳化剂不明显），并且考虑到OP-4的加入后钻井液滤失量最小，所以优选OP-4作为乳化剂。

（2）稳定剂优选
稳定性是乳化液重要性质之一，钻井液用润滑剂的功能发挥需要保持老化油的稳定分散在钻井液中。稳定剂主要是大分子聚合物，利用大分子链增加液相粘度稳定体系，常用的稳定剂有羧甲基纤维素钠（Na-CMC，分析纯）、聚丙烯酰胺（PAM，分析纯）、羟丙基甲基纤维素（HPMC，分析纯）、羟乙基纤维素（HEC，分析纯）等。稳定剂优选实验中，稳定剂的加量均为0.02%（（每100ml钻井液中加入0.02g）），乳化剂采用OP-4，其加量为1.5%（每100ml钻井液中加入1.5g），润湿剂采用ABS，加量为0.1%（每100ml钻井液中加入0.1g），实验结果见表6。
表6 稳定剂优选实验结果

	序号
	钻井液
	稳定剂
	密度

g/cm3
	表观粘度

mPa·s
	塑性粘度

mPa·s
	FLAPI

 mL
	泥饼黏附系数

	
	
	
	
	
	
	
	滑棒
	滑块

	1
	现场钻井液
	Na-CMC
	1.520
	9.50
	10.0
	4.4
	0.0875
	0.0875

	2
	
	PAM
	1.504
	9.25
	9.5
	5.6
	0.0612
	0.0699

	3
	
	HPMC
	1.503
	10.00
	10.5
	5.5
	0.2126
	0.2217

	4
	
	HEC
	1.500
	15.75
	17.0
	5.2
	-
	-

	5
	膨润土基浆
	Na-CMC
	1.019
	10.0
	7
	7.5
	0.0699
	0.0699

	6
	
	PAM
	1.018
	23.0
	21
	7.0
	0.0612
	0.0612

	7
	
	HPMC
	1.017
	14.5
	9
	6.8
	0.0437
	0.0612

	8
	
	HEC
	1.011
	15.5
	10
	6.3
	0.0437
	0.0524

	评价配方：100ml钻井液+3ml老化油+1.5gOP-4+0.1gABS+0.02g各类稳定剂


实验结果显示：改变稳定剂类型，HPMC和HEC降低泥饼黏附系数值较大，但体系的表观粘度和塑性粘度增加较多；PAM和Na-CMC降低粘度效果比较接近，但是PAM增加粘度较多，因此选择以Na-CMC作为稳定剂。

（3）润湿剂优选

润湿剂也是一种表面活性剂，润湿剂在润滑剂中作用主要是改变其中固相颗粒（加重剂、岩屑等）的表面性质，使钻井液中油相吸附在固体表面，形成油膜，减少钻井液中液体与固体之间的摩擦，起到润滑作用。常用的润湿剂有有十二烷基硫酸钠（SDS，分析纯）、十二烷基苯磺酸钠（ABS，分析纯）。润湿剂优选实验中，润湿剂加量均为0.1%（每100ml钻井液中加入0.1g），乳化剂采用OP-4，其加量1.5%（每100ml钻井液中加入1.5g），稳定剂采用Na-CMC，加量0.02%（每100ml钻井液中加入0.02g），实验结果见表7。
表7 润湿剂优选实验结果

	序号
	钻井液
	润湿剂
	密度

g/cm3
	表观粘度

mPa·s
	塑性粘度

mPa·s
	FLAPI

 mL
	泥饼黏附系数

	
	
	
	
	
	
	
	滑棒
	滑块

	1
	现场钻井液
	SDS
	1.520
	9.5
	10.0
	4.4
	0.0875
	0.0875

	2
	
	ABS
	1.491
	9.0
	9.5
	5.8
	0.0699
	0.0875

	3
	膨润土基浆
	SDS
	1.019
	10
	7
	7.5
	0.0699
	0.0699

	4
	
	ABS
	1.011
	9
	5
	8.5
	0.0612
	0.0699

	配方：100ml钻井液+3ml老化油+1.5gOP-4+0.02gNa-CMC+0.1%各类润湿剂


从实验数据可以看出：ABS降低泥饼黏附系数的效果较SDS好，且加入ABS，体系的表观粘度和塑性粘度相较于SDS小一些。因此优选ABS作为润湿剂。

2.4 润滑剂配方优化
通过优选实验，优选乳化剂为OP-4、润湿剂为ABS，稳定剂为Na-CMC。为了获得最佳配方，开展了老化油加量评价、处理剂用量评价等配方优化实验。
（1）老化油样最佳加量评价实验

为了验证老化油的加量对钻井液性能和润滑剂功能发挥情况，在基浆中加入1%~5%的老化油样（每100ml钻井液中加入1~5ml），然后进行泥饼粘滞系数的测定，实验数据如表8所示，实验泥饼如图2所示。

表8  不同老化油加量下钻井液性能测试结果

	序

号
	油样加量
%
	密度

g/cm3
	表观粘度

mPa·s
	塑性粘度

mPa·s
	FLAPI

 mL
	泥饼黏附系数

	
	
	
	
	
	
	滑棒
	滑块

	1
	1
	1.0205
	10.0
	6
	12.5
	0.0612
	0.0699

	2
	2
	1.0195
	10.0
	6
	11.0
	0.0612
	0.0612

	3
	3
	1.0200
	10.5
	6
	10.3
	0.0524
	0.0524

	4
	4
	1.0210
	11.0
	7
	8.8
	0.0524
	0.0612

	5
	5
	1.0110
	12.0
	7
	8.0
	0.0699
	0.0699
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图2  老化油加量为1%~5%的实验泥饼
由图2可以看出，随着油样含量加量的增加，泥饼的颜色越深，并且加量为1%和2%时，泥饼比较厚。通过表8和图2可以发现，油品加量为1%~3%时，加量增加泥饼黏附系数值有所减少，加量为4%~5%时，泥饼的黏附系数略有增加；实验中钻井液的滤失量随着油样的含量的增加而减少，粘度随着油样含量的增加而有轻微的增加。综合考虑后，油样的含量在3%时，是最佳的用量。

（2）处理剂最佳加量评价实验

实验中分别考察了乳化剂加量为1%、1.5%、2%（1#~3#），润湿剂加量为0.05%、0.1%、0.15%（4#~6#），稳定剂的加量为0.015%、0.02%、0.025%（7#~9#），实验测定钻井液性能和泥饼黏附系数数据见表9，实验中的泥饼见图3所示。
从实验数据可以看出：当乳化剂的用量为1%、1.5%、2%时，其滤失量先减小后增加，泥饼黏附系数值很接近，3#样的泥饼较厚，不利于钻井液性能稳定，因此，乳化剂的最佳加量为1.5%；随着润湿剂用量的增加，滤失量从12.2 mL减小到8.2 mL，泥饼黏附系数逐渐减小，表观粘度和塑性粘度略微增加，综合考虑，润湿剂的最佳加量为0.15%；当稳定剂的加量为0.015%时，滤失量最小，且泥饼黏附系数值最小，因此，稳定剂的最佳加量为0.015%。

表9  不同乳化剂、润湿剂、稳定剂加量下钻井液性能测试结果

	序号
	乳化剂

加量

%
	润湿剂

加量

%
	稳定剂

加量

%
	密度

g/cm3
	表观粘度

mPa·s
	塑性粘度

mPa·s
	滤失量

mL
	泥饼黏附系数

	
	
	
	
	
	
	
	
	滑棒
	滑块

	1
	1.0
	0.10
	0.02
	1.02
	10.75
	6
	10.5
	0.0524
	0.0524

	2
	1.5
	0.10
	0.02
	1.02
	10.9
	5.8
	9.3
	0.0437
	0.0524

	3
	2.0
	0.10
	0.02
	1.022
	10.75
	6.5
	9.9
	0.0437
	0.0524

	4
	1.5
	0.05
	0.02
	1.009
	10
	6
	12.2
	0.0787
	0.0875

	5
	1.5
	0.10
	0.02
	1.014
	10.5
	6
	9.7
	0.0524
	0.0612

	6
	1.5
	0.15
	0.02
	1.007
	11.5
	7
	8.2
	0.0437
	0.0524

	7
	1.5
	0.15
	0.015
	1.019
	12
	7
	7.5
	0.0349
	0.0437

	8
	1.5
	0.15
	0.02
	1.018
	11
	6
	8.5
	0.0437
	0.0524

	9
	1.5
	0.15
	0.025
	1.020
	12
	6
	8.5
	0.0524
	0.0699
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图3  不同乳化剂、润湿剂、稳定剂加量下钻井液滤失实验泥饼

2.5 润滑剂功能评价实验

通过以上实验评价与分析，建立了基于老化油研制钻井液用润滑油配方：100ml钻井液+3ml老化油+1.5gOP-4+0.15gABS+0.015gNa-CMC，实验中按照国家标准《钻井液用液体润滑剂技术规范（QSY17088-2016）》中对于钻井液用润滑剂的要求测定在润滑剂加入膨润土基浆后在常温（15℃）与50 ℃下的粘度和泥饼黏附系数变化值见表10。

表10  老化油配置的润滑油性能评价结果
	实验项目
	密度

g/cm3
	15℃表观粘度，mPa·s
	50℃表观粘度，mPa·s
	泥饼黏附系数

	
	
	
	
	滑棒
	滑块

	膨润土基浆
	1.023
	10.75
	9.0
	0.1317
	0.1405

	基浆+润滑油
	1.019
	14.5
	12.0
	0.0349
	0.0437

	性能变化值
	0.004
	3.25
	3.0
	73.50%
	68.90%

	国标要求
	≤0.08
	≤5.0
	≥50.0%


实验结果显示：基于老化油研制的钻井液用润滑油加入膨润土基浆后密度变化值为0.004 g/cm3，小于指标要求的0.08 g/cm3；常温下的表观粘度为变化值为3.25 mPa·s，50 ℃下的表观粘度变化值为3.0 mPa·s，均小于指标要求的5.0 mPa·s；泥饼黏附系数的降低率分别为73.50%和68.90%，大于指标要求的50.0%。因此，此此配方满足国标《QSY17088-2016 钻井液用液体润滑剂技术规范》对于钻井液用润滑剂的要求。

3  结论

（1）老化油中具有复杂界面特性，脱水处理困难，利用老化油研制钻井液用润滑油，可以利用其中的乳化稳定性能，可以免于脱出老化油中泥、砂、水的难题，通过优选关键处理剂，形成钻井液用乳化剂是对老化油资源化处理的一种手段，具有可行性。

（2）通过大量的实验，优选基于老化油研制钻井液用润滑剂的关键乳化剂为烷基酚聚氧乙烯醚OP-4、润湿剂为十二烷基苯磺酸钠ABS、稳定剂为羧甲基纤维素钠Na-CMC，实验确定最佳配方为：100ml钻井液+3ml老化油+1.5gOP-4+0.15gABS+0.015gNa-CMC。

（3）实验中确定的基于老化油研制钻井液用润滑剂，通过对标国家标准《钻井液用液体润滑剂技术规范（QSY17088-2016）》，结果显示此配方研制的润滑剂符合标准要求。
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修改说明：
实验的最佳配方应注明：钻井液+3%老化油+1.5%OP-4+0.15%ABS+0.015%Na-CMC，应当注明是“质量浓度”还是“摩尔浓度”，另外在摘要中首次出现的药品名称尽量用中文表示。

  说明：本文中采用的浓度为钻井液工艺中常用的质量体积比浓度，质量体积比浓度不是常用的质量分数或体积分数，但是现场非常实用，质量体积比浓度的含义为每100ml钻井液中加入多少克固体或多少毫升的液体来表示，为此，为了便于读者阅读此浓度表示方法，已经将浓度修改为加量，并直接用文字说明。

    首次出现的药品名称已经用中文表示
关于油品样密度测定尽量采用国标GB/T 1884—2000。

    说明：已经修改为按照国标方法测定
图1中的并未出现水包油（O/W）和油包水包油（O/W/O）。

     说明：删除照片中未显示的油水形态。
4、2.3节中评价配方需注明出处，文章内容注意书写规范。

      说明：已经按照要求进行了修改、确认。
5、补全表9中的数据。

     说明：已经按照要求进行了补充。
6、以上问题均在文章中注明，修改后可以发表。

   感谢评委认真仔细的评阅，提出了很多宝贵的意见，这将对论文提高起到极大的作用，同时对自己写作论文严谨性方面的一次审视，感谢您的辛勤付出。
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