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摘要:通过对松辽盆地徐家围子烃源岩和原油热模拟实验 、烷烃气碳同位素组成分析 , 认为在高演化阶段单一热力作用可以

引起重烃气(δ13C2 >δ
13C3 >δ

13C4)碳同位素组成倒转 , 但 CH4 与 C2H 6(δ
13 C1 >δ

13C2)却很难发生倒转.庆深气田天然气重甲

烷碳同位素组成 、烷烃气碳同位素完全倒转 、高稀有气体同位素组成(R/ Ra>1.0), 说明该气田天然气来源具有多样性.利用

R/ Ra 与 CO2/
3H e和 R/ Ra与 CH4/

3H e关系对庆深气田天然气成因类型进行识别 , 认为该气田烷烃气中甲烷有部分为无机

成因 ,重烃气则为有机成因.该地区高地温梯度导致有机成因重烃气碳同位素组成发生倒转 , 而 CH 4 与 C2H 6 碳同位素组成

倒转主要与重碳同位素的无机甲烷混入有关.
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Abstract:Acco rding to measurement o f ca rbon iso topes o f g aseous alkanes thermally cracked from the hydrocarbon sources and

oil under clo sed sy stem py rolysis , the results suggest that the rever sal o ccur rence for carbon iso topes of heavy gaseous alkanses

(δ13C2 >δ13C3 >δ13C4)would be caused by single thermal dynamics , wherea s the reversal trends of δ13C1 and δ13C2(δ13 C1 >

δ13C2)could no t be obser ved.The natural g ase s in the Q ing shen ga s field are cha racte rized by the le ss nega tive δ13C1 value s ,

reve rsa l serie s o f carbon iso topes fo r gaseous alkanes and high R/ Ra values(R/ Ra>1.0), indicating natural gases should have

stemmed from multi-sources.Based on the cor rela tion of R/ Ra and CO 2/ 3He , R/ Ra and CH 4/ 3He , the genesis of natural gases

from the Qing shen gas field were identified.The hydrocarbon gases in the Qingshen gas field are a mix ture of alkanes , in which the

heavy gaseous alkanes were derived from the thermal decomposition of org anic matters due to the high geothermal g radient , w hereas

mixing o f inorganic methane into organic gas caused the reversal of the carbon iso topic trend of CH4 and C2H6 .

Key words:Qing shen ga s fie ld;pyr oly sis experiment;carbon iso tope;inor ganic g as;or ganic g as.

　　在沉积盆地中 ,天然气一般包括生物气与热成因

气(Schoell , 1983;Galimov;1988;Xu and Shen ,

1996).虽然在沉积盆地已证明幔源 CO2 的存在

(Welhan , 1988;Sherw ood et al ., 1997;Ballentine et
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al., 2001;Sherw ood et al ., 2002;Dai et al ., 2005a;

Hopp and Trieloff , 2005;Basu et al ., 2006),但达到

工业性烃类气体并没有发现.因此 ,科学家一直认为

不存在无机成因工业性烃类气藏.关于无机气鉴别也

有许多地化指标 ,如 δ13C1 、δ13CCO
2
、反序烷烃气碳同

位素(δ13 C1 >δ13 C2 >δ13 C3 >δ13 C4)、CH4/ 3He、

CO2/3He 以及3He/ 4He 比值等(Fuex , 1977;Ox-

burgh et al., 1986;Hiyagon and Kennedy , 1992;Xu

et al., 1995a;Sherw ood et al., 1997 , 2002;Horita

and Berndt , 1999;Ballentine et al., 2001;Dai et al.,

2005a).但是对于烷烃气碳同位素组成倒转是否一定

是无机成因天然气仍存在争议(Sherwood et al.,

2002;Dai et al ., 2004).如在塔里木盆地一些非工业

性气藏也发现有烷烃气碳同位素倒转现象 ,但它们为

有机成因气(Liu et al ., 2007),因为那里至古生代以

来没有深大断裂或与地幔连通的深大构造带.这样 ,

庆深气田的发现为地球化学家进一步认识无机和有

机成因天然气提供了地质实例.本文通过对庆深气田

不同时代可能烃源岩热模拟气态物产和天然气地球

化学特征进行对比分析 ,力图有效鉴别庆深气田天然

气成因类型 ,并建立不同成因天然气鉴别指标.

1　地质背景

庆深气田为近期在徐家围子断陷首次发现的以

烃类气体为主的工业性气藏 ,2005年底探明天然气

地质储量超过 1 000×108 m3 ,其位于徐家围子断陷

中部 ,面积约 5 350 km
2
.徐家围子断陷是由徐西 、宋

西两条边界断裂控制的箕状断陷 ,由宋站低隆起和

丰乐低隆起分割成 3个局部深断陷(付广等 , 2007;

戴金星等 ,2008;付广和王有功 , 2008).徐西断裂总

体走向 NNW ,延伸长度 96 km ,东倾 ,倾角 7°～ 35°,

其断距在基岩顶面一般 1 800 m ,最大 4 328 m ,最小

954 m ,平面延伸近 S 形.宋西断裂也是徐家围子断

陷一条重要的边界断裂 ,总体走向 NNW ,延伸长度

93 km ,东倾 ,倾角 10°～ 20°,垂直断距在基岩顶面一

般为 1 860m ,最大 2 947m ,最小366m ,平面延伸近

S 形 ,其与徐西断裂共同控制了徐家围子断陷两个

西陡东缓斜列的箕状断陷.

2　实验结果

把时间和温度作为主要参数 ,提高受热温度补

偿漫长的地质效应 ,并进行烃源岩及有机质生烃过

程的热解模拟实验 ,是近 30年来国内外石油地球化

学研究中普遍采用的较有效的方法.这些模拟油气

生成与演化的实验研究 ,为评价烃源岩的成烃能力 、

成烃过程与推导成烃模式与动力学机制 ,提供了野

外地质研究难以获得的重要信息.在模拟实验过程

中 ,根据研究目的选用不同的实验样品 ,如纯天然物

质 、近代天然物质及古代沉积物 ,如不同类型的烃源

岩 、干酪根和沉积物的抽提物等.表 1为松辽盆地徐

家围子断陷不同时代烃源岩和原油在不同介质下的

热模拟实验中烷烃气碳同位素组成(冯子辉等 ,

2002;Yang et al ., 2008).不同类型烃源岩在热模

拟实验中生成烷烃气碳同位素与温度之间具有规律

性变化;一般来自腐泥型(碳质页岩)生成的烷烃具

有较轻碳同位素组成 ,而腐殖型形成烷烃气碳同位

素明显偏重.这种变化特征与沉积盆地有机成因天

然气相一致.甲烷碳同位素变化与天然气中甲烷略

有不同;热模拟实验中随着温度的升高 ,碳同位素一

般具有先重后轻 ,然后再变重的变化特征;天然气中

烷烃气碳同位素随着热成熟度的增加始终呈变重趋

势.热模拟实验中重烃气(C2H 6 、C3H 8)碳同位素较

好地反映了天然气中重烃气碳同位素的热演化特

征 ,即随着热成熟度的增加 ,重烃气碳同位素逐渐变

重.通过对徐家围子不同类型烃源岩在封闭体系热

模拟实验 ,重烃气碳同位素组成在高温阶段出现倒

转现象;即热模拟温度大于 450 ℃时 , δ13C2 >δ13C3 >

δ13C4 .根据冯子辉等(2002)对芳深 2井登楼库组轻

质油在砂岩和火山岩中热模拟实验 ,原油热模拟温

度在 500 ～ 550 ℃时 ,热成熟度 Ro 大于 2.3%～

2.8%,重烃中的 C3H 6 和 C4H10碳同位素先发生倒

转 , 即 δ
13

C3 >δ
13

C4 ;随着热 模拟温 度升高

(>550 ℃), C2H 6 与 C3H 8 也出现倒转 ,即δ
13
C2 >

δ
13
C3 >δ

13
C4 ,热成熟度 Ro 大于 2.8%.这说明在高

演化阶段(R o >2.3%)通过单一热力作用可以使烷

烃气碳同位素组成发生局部倒转.虽然 Du et al .

(2003)利用超高压(p =1 ～ 3 GP)条件下对煤的热

模拟实验发现 δ13 C1 >δ13 C2 ,但是在非超压条件下

无论烃源岩还是原油在热模拟实验中均没有出现

CH 4 与 C2H 6 碳同位素组成的倒转.由于在实际地

质体中是否存在超高压(p =1 ～ 3 GP)仍然存在异

议 ,所以 CH 4 与 C2H 6 碳同位素组成的倒转是否也

能通过单一热力作用形成 ,值得进一步研究.如果来

自有机质的烷烃气体通过单一热力作用难以形成

δ13 C1 >δ13C2 ,那么造成庆深气田烷烃气碳同位素组

793



地球科学———中国地质大学学报 第 34 卷

表 1　松辽盆地徐家围子烃源岩与原油热模拟实验烷烃气碳同位素组成

Table 1 Carbon iso tope compositions of alkane gase s fr om possible source ro cks and crude oils in the closed sy stem py roly sis

样品

肇深 6井板岩

营城组煤样

杜 13井泥岩

砂岩+油+水

火山岩+水+油

模拟温度(℃) Ro(%) δ13C1(‰) δ13C2(‰) δ13C3(‰) δ13C4(‰)

300 / -25.7 -29.9 -25.6 -25.4

350 / -24.9 -25.9 -24.9 -25.8

400 / -31.4 -26.3 -25.2 -24.7

450 / -30.1 -23.2 -24.6 -24.2

500 / -22.3 -18.1 -25.3 /

550 3.47 -24.4 -15.2 / /

250 / -23.6 -29.5 -27.3 -27.1

300 / -28.3 -26.6 -24.9 -24.9

350 / -32.8 -26.9 -25.4 -24.7

400 / -31.5 -23.5 -20.7 -19.2

450 / -23.4 -14.8 -17.6 -22.1

500 / -19.6 -16.7 -20.6 -21.4

550 2.41 -21.1 -16.5 -22.4 -23.3

250 / -32.5 -27.9 -21.7 /

300 / -33.6 -31.4 -30.7 -29.6

350 / -38.9 -31.3 -28.8 -27.5

400 / -33.8 -25.6 -23.1 -22.7

450 / -24.8 -17.5 -21.8 -26.8

500 / -22.4 -15.4 -23.7 -27.6

550 3.19 -25.7 -14.1 -22.8 /

450 1.84 -48.5 -35.0 -31.4 -30.9

500 2.33 -37.0 -29.6 -26.6 -28.0

550 2.80 -39.6 -34.8 -25.7 -27.4

400 1.35 -50.9 -41.4 -37.9 -36.4

450 1.84 -48.5 -38.3 -34.5 -33.4

500 2.33 -39.3 -30.9 -29.1 -32.2

550 2.80 -24.0 / / /

600 3.40 -24.3 -19.4 -25.8 -27.3

资料

Yang et a l., 2008

冯子辉等 , 2002

冯子辉等 , 2002

成倒转可能存在其他原因 ,如深部幔源气混入 ,因为

幔源气中主要以 CH 4 和其他非烃气体为主(CO 2 、

H 2和 He 等),重烃含量很少 ,可忽略不计(Janecky

and Sey f ried , 1986;Horita and Berndt , 1999).

3　庆深气田天然气地球化学与成因
类型

在庆深气田 ,除芳深 9 和芳深 701井天然气化

学组分以 CO 2为主外 ,其余天然气均以烃类气体为

主 ,其次为 N 2 和 CO 2 ;含有少量氢气和稀有气体

(氦和氩).虽然庆深气田天然气主要以烃类气体为

主 ,但烷烃气碳同位素组成随着碳数的增加呈变轻

趋势 ,且δ
13
C1 >-30‰,烷烃气碳同位素序列关系

具有无机成因特征;δ
13
CCO

2
值介于 -16.5‰ ～

-5.1‰之间.R/ Ra变化范围为 0.77 ～ 5.84 ,多数

样品 R/Ra 大于 1.0.在庆深气田 ,烷烃气重烃含量

较高 ,暗示了庆深气田重烃气可能来源于有机质热

图 1　庆深气田烷烃气碳同位素组成变化

Fig.1 Plo t of δ13 C values of individual n-a lkanes vs.car-

bon number fo r g as sample s f rom the Qing shen gas

field , Song liao basin

降解(Chung et al ., 1988;Galimov , 1988;Dai et

al ., 2005b),但烷烃气碳同位素组成随着碳数增加

逐渐呈变轻趋势 ,与传统认为有机质在单一热动力

作用下形成的烷烃气地球化学特征不同 ,因为有机

质在单一热动力作用下形成的烷烃气碳同位素组成

具有随着碳数增加逐渐变重的趋势(Des M arais et
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图 2　庆深气田 R/ Ra 与 CO 2/
3H e(a)和 R/ Ra与 CH4/

3He(b)关系

F ig.2 P lo ts o f R/ Ra ratio s ver sus CO2/
3 He(a)and C H4/

3H e(b)tw o component mix ing of CO 2 betw een crusta l

and mantle end-member s

a l., 1981;Schoell , 1983;Galimov , 1988;Cramer

et al ., 1998;Tang et al ., 2005),即δ
13
C1 <δ

13
C2

<δ
13
C3 <δ

13
C4 .在本次研究中 ,烷烃气(除汪 9 ～ 12

外)碳同位素组成随着碳数增加呈变轻趋势(图 1).

Dai et al .(2004)认为天然气烷烃气碳同位素组成

局部倒转可能与以下 4 种因素有关;包括有机与无

机气相混合 、煤型气与油型气混合 、同型不同源气或

同源不同期气混合和烷烃气被细菌演化导致残留组

分碳同位素变重并发生倒转(Schoell , 1983;

James , 1990).但是对于有机成因气无论怎么混合

也很难形成甲烷与乙烷碳同位素组成的倒转

(Schoell , 1983;Galimov , 1988;Xu and Shen ,

1996).同时 ,该研究区域也不存在生物气 ,因为生物

气具有很轻的甲烷碳同位素组成(Schoell , 1980;

Tang et al ., 2005;Xu et al ., 2006).虽然硫酸盐

还原也可引起甲烷碳同位素组成很重(Cai et al .,

2003),但在庆深气田天然气中并未含有 H 2S ,且储

层以火山岩和砂岩为主 ,所以在该区不存在硫酸盐

对烷烃气还原作用.这样 ,庆深气田烷烃气碳同位素

组成倒转可能与无机成因气有关.无机成因气主要

包括深部通过深大断裂直接运移成藏和在一定温度

和压力作用下 CO2 和 H2 费托反应合成烷烃气

(Lancet and Anders , 1970;Wakita and Sano ,

1983;Wang et al ., 1997),但这些无机气主要以甲

烷为主 , 乙烷等重烃含量很少 , 有时难以检测

(Berndt et al ., 1996;Horita and Berndt , 1999).

但在庆深气田 ,烷烃气重烃含量较高 ,暗示了庆深气

田重烃气可能来源于有机质热降解.

在火山活动过程中 ,会释放大量深部气体 ,化学

组分主要以 CO2 、H 2 和 CH 4 为主 ,同时含有一定量

的稀有气体 ,如 He 、A r 等(Welhan , 1988).由于稀

有气体的稀少和化学性质上的惰性 ,稀有气体在地

质作用过程中的丰度和同位素组成变化几乎不受复

杂的化学反应的影响 ,主要取决于溶解 、吸附和核反

应等物理过程(Prinzho fer and Bat tani , 2003).稀有

气体一般没有呈游离态聚集 ,它们以掺和物形式存

在于天然气中 , 其含量不超过 1%(徐永昌等 ,

1998).天然气中幔源氦主要是受深大断裂带 、火山

活动和岩浆活动控制 ,幔源挥发分的运移以直接与

地幔相连的通道为途径(Xu et al ., 1995b;徐永昌

等 ,1998), 3He 为原始大气成因的氦 ,主要与深部地

幔有关(Craig and Lupton , 1976).在本次研究中 ,

利用 R/ Ra与 CO 2/
3
He 和 R/Ra 与 CH4/

3
He关系

来识别有机与无机成因相混合模式(图 2),因为如

果天然气中 CO 2为简单的壳源与幔源二端元混合 ,

那么 R/ Ra和 CO 2/ 3He 应该表现为线性关系.如图

2a 所示 ,庆深气田 CO 2 数据点落入低于鄂尔多斯盆

地作为典型有机质成因气区域(Xu et al ., 1995b;

Dai et al ., 2005b);尽管 CO 2 丢失途径很多 ,包括

以碳酸钙形式沉淀 、石墨还原(Sherw ood et al .,

1997),但是在特定条件下 CO 2 可以还原生成 CH4

(Wakita and Sano , 1983;Horita and Berndt ,

1999).此外 ,R/Ra 与 CH 4/
3
He 的负相关性也暗含

了有机与无机成因气的混合(Wakita and Sano ,

1983;Poreda et al ., 1986;Po reda and C raig ,

1989;Xu et al ., 1995b)(图 2b);因为有机成因气

中 CH 4/
3
He为 10

9
～ 10

12
,且 R/Ra <0.32(Dai et

al ., 2005a),而东太平洋洋中脊玄武岩 、热泉气和
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火山喷气等典型无机气中 CH 4/
3
He 为 10

5
～ 10

7
,

且 R/ Ra>1.0(Welhan , 1988;Dai et al ., 2005a).

这样 ,庆深气田高的 CH 4/3He和 R/Ra比值可能主

要与深部活动有关 , 因为火山活动过程中 CO 2 和

H 2可以通过费托反应合成甲烷.在日本海的油气田

中也发现类似情况 , CH4/ 3He高达 1011 ～ 1014 ,其甲

烷主要是通过二氧化碳还原形成的(Wakita and

S ano , 1983).因此 ,在庆深气田 ,甲烷主要包括两种

气源 ,即有机质热降解和无机气(幔源气和费托合

成),重烃气体为有机成因.重烃气碳同位素倒转与该

地区烃源岩或原油遭受高地温梯度作用有关(Zhou et

al ., 2008),因为这些气源岩在高热演化阶段可以通

过热力作用形成碳同位素组成倒转 ,而甲烷碳同位素

异常主要与部分无机甲烷的混入有关.

4　结论

通过对徐家围子断陷可能气源岩热模拟实验分

析 ,不同类型干酪根或原油在高温热模拟实验中可

以形成重烃气碳同位素组成倒转 ,表明在单一热力

作用下有机成因气在高演化阶段可以形成烷烃气碳

同位素组成倒转 ,但甲烷与其他重烃气碳同位素组

成倒转很难通过单一热力作用形成.这样庆深气田

烷烃气碳同位素组成倒转可能与存在深部无机气的

混入有关.庆深气田是在特定的地质背景下形成的

工业性天然气气田 ,储层主要为火山岩和砂岩.由于

庆深气田天然气具有重的甲烷碳同位素组成 、烷烃

气碳同位素完全倒转和高稀有气体同位素组成(R/

Ra >1.0),暗示了该气田存在无机成因气.利用 R/

Ra 与 CO 2/3He和 R/Ra 与 CH4/ 3He 关系对庆深

气田天然气成因类型进行识别 ,认为该气田烷烃气

中甲烷有部分为无机成因 ,重烃气则主要为有机

成因.

致谢:在此项研究过程中 ,得到中国石油勘探开

发研究院戴金星院士的指导和支持 ,在此表示衷心

的感谢!
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