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南海东北部陆坡天然气水合物多期次
分解的沉积地球化学响应
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广州海洋地质调查局国土资源部海底矿产资源重点实验室,广东广州 510075

摘要:南海地区天然气水合物资源丰富,针对其分解方式的研究有助于资源的开采.对南海东北部天然气水合物钻探区

GMGS08站位岩心沉积物开展沉积学、地球化学分析研究.结果表明:该站位自上而下分布11层含自生碳酸盐岩和双壳碎屑

层(其中6层呈粥状沉积)以及2层自生碳酸盐岩灰岩层;各层自生碳酸盐岩除一个样品δ13C值稍高(-38.85×10-3)外,其
他的δ13C值介于-41.36×10-3~-56.74×10-3,均低于-40.00×10-3,δ18O值介于2.94×10-3~5.37×10-3,明显偏重,表
明其为天然气水合物分解的产物,形成于微生物对甲烷的缺氧氧化作用,甲烷主要源自生物成因;各层自生碳酸盐岩层中的

有机质碳同位素负偏明显,最低达-82.44×10-3,可能与微生物活动有关;根据自生碳酸盐岩的分布推断该站位至少发生过

6次天然气水合物分解释放,每期次自生碳酸盐岩的差异说明其甲烷通量强弱不同.
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SedimentaryGeochemicalResponsetoGasHydrateEpisodicReleaseon
theNortheasternSlopeoftheSouthChinaSea

ChenFang,LuHongfeng,LiuJian,ZhuangChang,WuCong,CaoJun,ZhouYang,LiuGuanghu
KeyLaboratoryofMarineMineralResources,MLR,GuangzhouMarineGeologicSurvey,Guangzhou 510075

Abstract:TheresourceofgashydrateinSouthChinaSeaisplentiful.Itredoundtoresourcedevelopmentbyinvestigatinghowthegas
hydratedecompose.Asedimentologyandgeochemistrystudyhasbeendoneingas-hydrate-bearingboreholesedimentcollectedatsite
GMGS08withinthegashydratedrillingareainthenortheasternSouthChinaSea.Resultsshowthat11layersofauthigeniccarbonate
andbivalvebioclast,and2layersofcarbonatelimestonearedistributedfromtoptobottominholeGMGS08.Authigeniccarbonateand
bivalvebioclastprimarilyoccurredinsoupystructuresedimentswithhighwatercontent.Theδ13Cvaluesofauthigeniccarbonateranged
from-41.36×10-3to-56.74×10-3exceptonesamplewithahigherδ13Cvalueof-38.85×10-3,andtheδ18Ovalueswereappar-
entlyheavyrangingfrom2.94×10-3to5.37×10-3,suggestingtheywereattributedtogashydratedissociationviamicrobialanaerobic
oxidationofmethane,whichwaspredominantlybiogenicgas.Theδ13Cvaluesoforganiccarbonvariedfrom -21.33×10-3to
-82.44×10-3,inwhichtheδ13Cnegativeexcursionintervalscorrespondedtoauthigeniccarbonatelayers.Accordingtothedistribu-
tionofauthigeniccarbonate,itisconcludedthatatleast6episodesofgashydratereleaseexistedingeologicrecord,andthevaryingsi-
zesofauthigeniccarbonateamongthelayersindicatedtheintensityofmethanefluxineachepisodewasdifferent.
Keywords:soupystructure;authigeniccarbonate;carbonisotope;gashydrateepisodicrelease;marinegeology.

  天然气水合物是在一定温度、压力条件下主要

由水和甲烷形成的笼形结晶化合物,主要赋存于极

地冻土带和海底沉积物中.其属于不稳定的动态资

源,海平面下降、海水升温以及构造活动等的影响,
均能导致天然气水合物发生分解释放出甲烷气体.
世界范围内多数天然气水合物区释放的气体中超过
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99%为甲烷,其δ13C 范 围 位 于-39.5×10-3~
-93.8×10-3,通 常 轻 于 -60.0×10-3(Kven-
volden,1993).水合物分解释放的甲烷气体在AOM
(anaerobicoxidationofmethane)带中与孔隙水中

SO42-离子发生甲烷厌氧氧化反应(AOM)生成自

生碳酸盐岩,同时致使贫13C的碳进入到孔隙水的

HCO3-中,甲烷气流携带含轻碳的 HCO3-向上运

移至海底,进入海底无机碳池,从而影响沉积物的碳

同位素特征,并在沉积物中留下天然气水合物分解

的痕迹.大量研究表明:现代和地质历史时期曾多次

发生过大规模的天然气水合物分解释放事件,并在

海底和海洋沉积物中留下其分解释放事件的地质和

地球化学证据,其中海相钙质生物(如有孔虫)、碳酸

盐以及海陆相有机质记录的短暂(≤105a)而显著

的δ13C负偏移(>2×10-3)、甲烷起源的极负碳酸

盐岩碳同位素值(-40×10-3)、碳酸盐岩溶解、指示

甲烷浓度异常的生物标志化合物、生物成因重晶石

富集、海底沉积物垮塌等是指示古甲烷释放事件最

重要的依据之一(Paulletal.,1991,2000;Kennett
etal.,2000;王家生和Suess,2002;蒋干清等,2006;
王钦贤 和 陈 多 福,2010).此 外,粥 状 结 构(soupy
structure)、多孔结构(vesicularstructure)和奶泡状

结构(mousselikestructure)等沉积特征也与天然气

水合物分解有关(Tréhuetal.,2003).
南海作为西太平洋的边缘海,蕴藏着丰富的天

然气水合物资源,大量与水合物分解有关的地质地

球化学记录被发现,并先后在神狐海域和东北部陆

坡获 取 天 然 气 水 合 物 样 品(Zhangetal.,2007,

2014).但受条件限制,前期对天然气水合物分解释

放的地质地球化学记录的研究主要来自非水合物伴

生沉积物和海底自生碳酸盐岩(佟宏鹏等,2012;韩
喜球等,2013;陈芳等,2014).2013年的南海第二次

水合物钻探在海底以下获取块状、瘤状或脉状等水

合物 以 及 和 水 合 物 共 生 的 岩 心 沉 积 物 (Zhang
etal.,2014),为研究南海水合物分解沉积地球化学

记录提供了良好的素材.本文对其中的一个站位开

展沉积学、地球化学等综合分析研究,寻找来自水合

物分解的沉积地球化学记录,探寻水合物分解的期

次和甲烷通量的变化.

1 地质背景及取样分析方法

南海台西南盆地位于南海东北部东沙群岛以东

地区,新近纪以来沉积巨厚的海相沉积,沉积速率相

当高,0.12Ma以来的沉积速率介于36.9~73.3cm/

ka之间,平均值高达54.2cm/ka,陆源物质丰富,有
机碳含量介于0.50%~1.49%(陈芳等,2016),当沉

积物中的有机碳平均值大于0.50%时就足以产生大

量的生物成因甲烷(PaulandMastsumoto,2000),
盆地内气源充足;晚中新世以来的新构造活动活跃,
断层切穿较新的沉积层甚至延伸至海底,区域内还

发育大量的泥底辟构造,含气流体运移通道相当发

育(张光学等,2014),输导体系良好;台西南盆地热

流值较低,为南海低热流区之一(金春爽等,2004).
因此,具备气源充足、输导体系好和地热流值偏低等

天然气水合物形成的有利条件.
2013年6—9月期间,国土资源部中国地质调

查局、广州海洋地质调查局与辉固国际集团、英国

GEOTEK合作使用 M/VREMEtive钻探船,对南

海台西南盆地中部隆起附近地区实施水合物钻探,
在水深664~1420m范围内钻探13个站位,所研

究的GMGS08站位属于其中之一(图1).GMGS08
站位水深801m,由08B、08C、08G、08E和08F等5
个孔 拼 接 而 成.该 站 位 共 发 育 两 层 水 合 物:8~
23mbsf(meterbelowseafloor,海底以下深度)层段

发育块状、瘤状或脉状水合物;68~90mbsf层段发

育厚层块状水合物.此外,自生碳酸盐岩和双壳碎屑

也相当发育,尤其是在58~63mbsf层段发育两层

碳酸盐岩灰岩,其中几乎未见其他沉积物,多个层位

含水量高沉积物呈粥状(Zhangetal.,2014).岩心以

50~100cm间隔取样78个,分别进行粒度分析、沉
积物全岩碳同位素分析和碳酸钙含量分析;以5~
15cm间隔取样349个进行粗组分(大于0.063mm)
和砾含量(大于2mm)分析;以0.05~37.00m间隔

取样45个进行自生碳酸盐岩同位素分析.同时对岩

心剖面进行详细的沉积学描述.取沉积物干样16~
40g,将样品置于烧杯后,不加任何化学分散剂,在
自来水中浸泡1~2d至完全散开,水洗过250目的

铜筛(孔径为0.063mm),每个样品均保证冲洗干净

以免污染,留取筛上样品在60℃条件下烘干称重,
计算粗组分含量,并过2mm的筛子计算砾级颗粒

的含量.粒度分析由Mastersizer2000型激光粒度仪

测定.沉 积 物 有 机 质 碳 同 位 素 在 ThermoFisher
MAT-253气体稳定同位素质谱仪测定,方法参照

GB/T18340.2-2010方法规定,样品测试的重复性

在0.40×10-3以内.碳酸钙含量分析采用 EDTA
(ethylenediaminetetraacetieacid)容量法.上述工

作在广州海洋地质调查局实验测试所完成.
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图1 南海东北部天然气水合物钻探区地理位置和研究站位位置

Fig.1 Thegeographylocationandsiteslocationonthegashydrate-drillingareaofthenortheasternslopeoftheSouth
ChinaSea

据张光学等(2014)修改

自生碳酸盐岩碳氧同位素分析由同济大学海洋

地质国家重点实验室完成,氧、碳同位素比值在稳定

同位素比质谱仪(MAT252)上分析,分析检测时的

精度(标准偏差)δ13C为0.04×10-3,δ18O为0.07×
10-3,与国际PDB(PeeDeeBelemnite)尺度的衔接

通过国际标样NBS19进行.

2 分析结果

2.1 沉积特征

对GMGS08站位岩心剖面沉积进行细致的描

述,并结合粒度分析、粗组分含量和组成分析,获得

该站位详细的岩性、沉积特征.沉积物命名采用谢帕

德和福克碎屑沉积物三角图解分类法.根据激光粒

度仪分析结果确定的岩性比现场描述的要粗.详细

的沉积特征和岩性见图2.总体上,该站位以黏土质

粉砂为主,夹有砾、黏土质粉砂质砾,砾主要由自生

碳酸盐岩和双壳碎屑组成.自上而下出现11层含自

生碳酸盐岩和双壳碎屑层以及2层碳酸盐岩灰岩

层,多层沉积物含水量较高,呈粥状(图2).
13层自生碳酸盐岩层自上而下描述如下:
第1层:0~6.25m,青灰色黏土质粉砂,其中散

布生物碎屑(双壳类)和自生碳酸盐岩,砾最高含量

15.0%.0~15.00cm含水量高,质软.
第2层:10.20~15.00m,含砾黏土质粉砂,砾

含量2.2%~26.0%,含水量高,质软,呈粥状.生物

(腕足类)和生物碎屑常见,0.2~1.0cm不等;自生

碳酸盐岩丰富,0.2~3.0cm不等,以1.0~3.0cm为

主(图3).
第3层:21.53~21.63m,砾质黏土质粉砂,砾

含量37.2%.0.2~3.0cm的自生碳酸盐岩丰富,双
壳碎屑数枚,最大为2.5cm.

第4层:58.00~58.95m,青灰色黏土质粉砂,
质硬致密,含0.2~2.0cm的自生碳酸盐岩和双壳

碎屑数枚,砾含量1.7%~9.8%.
第5层:58.95~59.46m,黏土质砾和砾,除顶

部含黏土外,几乎由纯的大小不一的自生碳酸盐岩

组成,最大直径约为7cm(图3).
第6层:61.00~61.52m,青灰色黏土粉砂质砾,

质软,含水量高,呈粥状.砾含量51.9%~54.0%,含

4~6cm双壳碎屑和自生碳酸盐岩(图3).
第7层:61.52~62.55m,砾,由纯的大小不一的自

生碳酸盐岩组成,呈乳白色,最大直径接近7cm(图3).
第8层:62.55~62.75m,砾,由松散状乳白色

自生碳酸盐岩组成,夹有黏土,砾含量85.5%.
第9层:65.8~68.5m,青灰色黏土质粉,质软,
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图2 GMGS08站位沉积特征及自生碳酸盐岩层的分布

Fig.2 SedimentarycharacteristicsandthedistributionofautigeniccarbonatelayersinsiteGMGS08

含水量高,呈粥状,含较多0.2~1.0cm的生物碎屑

和自生碳酸盐岩,砾含量3.8%~10.2%.
第10层:81.00~82.05m,青灰色含砾黏土质

粉砂,砾含量8.8%~31.2%,质软,含水量高,呈粥

状,含0.9~3.0cm大小不等的生物碎屑(双壳类)
和自生碳酸盐岩.

第11层:84.00~85.26m,青灰色含砾黏土质

粉砂,砾含量10.9%~48.2%,质软,含水量高,呈粥

状,含0.2~3.5cm大小不等的生物碎屑(双壳类)
和自生碳酸盐岩.

第12层:93.00~93.54m,青灰色砂,砾含量

4.4%~15.2%.含丰富的2~3mm双壳碎屑和自生

碳酸盐岩,个别双壳碎片长5.5cm.
第13层:93.54~93.84m,青灰色黏土质粉砂,
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图3 GMGS08站位部分自生碳酸盐岩层和粥状沉积

Fig.3 CorephotosoftypicalauthigeniccarbonatelayersandsoupystructuresedimentsinsiteGMGS08
岩心照片上的数字表示海底以下深度(mbfs)

图4 GMGS08站位粗组分百分含量

Fig.4 ContentofcoarsefractionsfromsiteGMGS08
岩性柱图例如图2

底部93.69~93.84cm含0.2~6.0cm双壳碎屑和

0.2~1.0cm大小不等的自生碳酸盐岩.
以上除第5层和第7层为碳酸盐岩灰岩,其中

几乎未见其他沉积物外,其他11层由沉积物、双壳

碎屑和自生碳酸盐岩组成,含水量高质软呈粥状是

沉积物的主要特点之一.
2.2 粗组分、碳酸钙含量和组成特征

GMGS08站位粗组分含量变化范围较大,介于

3261
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0.06%~85.50%(图4),粗组分含量在1%以下的不

含自生碳酸盐岩和生物碎屑,由有孔虫和陆源物质

组成;粗组分含量在1%以上的含自生碳酸盐岩和

图5 GMGS08站位自生碳酸盐岩层部分层位粗组分(大于0.063mm)的组成

Fig.5 Compositionsofthecoarsefraction(≥0.063mm)fromauthigeniccarbonatelayersinsiteGMGS08
数字1、2等代表自生碳酸盐岩层数;1.00~1.15m等代表取样深度

生物碎屑(图5),粗组分为85.5%的几乎全部由自

生碳酸盐岩和生物碎屑组成.由于其他组成含量稀

少,因此,粗组分含量可替代砾或自生碳酸盐岩含量

变化.砾或自生碳酸盐岩含量及大小详见2.1的沉

积特征.CaCO3 含量变化范围较大,介于5.08%~
85.33%,CaCO3 含量在10%以下的主要由有孔虫

组 成,含量在10%以上的除少量有孔虫外,主要由
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图6 GMGS08站位天然气水合物分解期次

Fig.6 TheepisodicreleaseofnaturalgashydrateinsiteGMGS08
岩性柱图例同图2

表1 GMGS08站位各层位自生碳酸盐岩的碳氧同位素值

Table1 Theδ13Candδ18OvaluesofautigeniccarbonatesinsiteGMGS08

岩心管号 深度(cm) δ13C δ18O 自生碳酸盐岩层 岩心管号 深度(cm) δ13C δ18O 自生碳酸盐岩层

08B-1H-1a 65~70 -49.27 3.69

第1层

08C-3M-1b 1440~1445 -49.92 3.54 第2层

08B-1H-1a 75~80 -43.28 3.17 08C-3M-1b 1485~1490 -50.50 3.70 第2层

08B-1H-1a 115~120 -45.14 3.58 08C-5C-CC 2153~2163 -38.85 3.73 第3层

08B-1H-2a 170~175 -41.36 2.96 08F-1M-1a 5800~5815 -48.32 4.05 第4层

08B-1H-2a 205~210 -48.77 3.79 08E-1C-CC 5881~5897 -45.59 4.31 第4层

08B-1H-3a 325~330 -49.31 3.76 08F-2M-1 6100~6115 -50.02 3.71 第6层

08B-1H-3a 340~345 -50.32 3.96 08E-3C-1a 6110~6115 -49.66 5.66 第6层

08B-1H-3a 355~360 -51.90 3.94 08F-2M-1 6147~6152 -43.05 2.97 第6层

08B-1H-3a 370~375 -50.41 3.48 08F-2M-1 6147~6152 -51.35 4.68 第6层

08B-1H-CC 535~540 -56.09 4.02 08F-2M-1 6147~6152 -43.67 3.76 第6层

08C-1H-1a 215~220 -43.23 3.03 08E-3C-CC 6161~6177 -50.50 5.37 第7层

08C-1H-1a 310~315 -52.01 3.85 08F-2M-CC 6255~6270 -47.71 4.19 第8层

08C-1H-2a 375~380 -56.74 4.04 08E-5M-1 6580~6590 -49.83 4.87 第9层

08C-1H-3a 540~545 -55.47 4.07 08E-5M-1 6640~6654 -48.10 5.13 第9层

08C-1H-3a 565~570 -56.35 3.94 08E-5M-1 6715~6730 -56.19 3.71 第9层

08C-1H-3a 620~625 -52.22 4.06 08E-5M-2a 6780~6790 -51.79 4.97 第9层

08C-2A-1 1000~1006 -43.84 2.94

第2层

08F-8M-1a 8120~8130 -46.36 3.14 第10层

08C-2A-1 1030~1035 -53.75 3.77 08F-8M-1a 8175~8183 -49.77 3.69 第10层

08C-2A-1 1080~1085 -55.18 3.70 08F-8M-1a 8200~8205 -45.27 3.62 第10层

08C-2A-2a 1100~1105 -54.73 3.97 08F-8M-1a 8400~8415 -48.67 3.84 第11层

08C-2A-2a 1140~1145 -49.05 3.37 08F-9M-1a 8455~8463 -48.91 3.66 第11层

08C-2A-3 1245~1250 -55.27 4.18 08F-9M-1b 8500~8510 -48.77 3.64 第11层

08C-2A-3 1300~1305 -44.92 3.11 08F-11H-1a9330~9340 -49.92 3.87 第12层

08C-3M-1a 1370~1375 -51.09 3.76
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自生碳酸盐岩和生物碎屑组成,含量为85.33%的几

乎全部为自生碳酸盐岩(图6).
2.3 自生碳酸盐岩碳氧同位素组成

GMGS08站位各层自生碳酸盐岩的碳氧同位素

值见表1,除一个样品δ13C值稍高(-38.85×10-3)
外,其他的δ13C值介于-41.36×10-3~-56.74×
10-3之间,均低于-40.00×10-3,δ18O值介于2.94×
10-3~5.37×10-3之间,具有非常轻的碳同位素组成

和重的氧同位素组成.
2.4 沉积物有机质碳同位素特征

GMGS2-08站位沉积物有机质碳同位素值δ13C
变化范围较大,介于-21.33×10-3~-82.44×
10-3之间,其中1.00~6.15m,8.60~11.65m,

61.00~68.05m,81.40~81.60m,93.39~93.84m
层位有机质碳同位素明显负偏,分别为-23.09×
10-3~-26.59×10-3,-23.82×10-3~-25.10×
10-3,- 26.12 × 10-3 ~ - 82.42 × 10-3,

-24.95×10-3和-27.99×10-3~-37.55×10-3,
其中08F-2M-CC岩心的62.55~62.70m样品有机

质δ13C低至-82.42×10-3,有机质δ13C负偏层位

基本上与自生碳酸盐岩层位相当(图6).换言之,自
生碳酸盐岩层的有机质δ13C比不含自生碳酸盐岩

层的要低.

3 讨论

3.1 天然气水合物分解的响应指标

天然气水合物分解的响应指标有很多,粥状沉

积、δ13C值极负偏的自生碳酸盐岩和有机质δ13C值

极负偏的沉积物是其中常见的指标.GMGS08站位

自上而下分布11层含自生碳酸盐岩层(其中6层呈

粥状沉积)以及2层碳酸盐岩灰岩层.水合物含有大

量的固态水,当其分解时固态水转化为液态水,导致

沉积物变软变稀,这种现象在水合物脊 ODP204航

次获取的岩心中亦常见(Tréhuetal.,2003),因此,

GMGS08站位的粥状沉积可视为是对水合物分解

的响应;自生碳酸盐岩的形成通常与甲烷有关,天然

气水合物分解释放的甲烷在无氧条件下,由于硫酸

盐还原细菌作用甲烷发生缺氧氧化作用(anaerobic
oxidationofmethane,AOM),生成重碳酸根离子

(CH4+SO42-→HCO3-+HS-+H2O),引起环境

碱 度 升 高,导 致 了 自 生 碳 酸 盐 矿 物 的 沉 淀

(2HCO3-+Ca2+→CaCO3+CO2+H2O),形成自

生碳酸盐岩.同时其继承了甲烷碳来源的同位素值,

其δ13C常具极低的负值,但常高于甲烷的δ13C值

(冯东等,2005).自生碳酸盐岩甲烷的成因有热成因

甲烷和生物成因甲烷2种,生物成因甲烷主要来自

地层浅部,源自生物成因甲烷碳酸盐岩具有轻的

δ13C值(-40×10-3~-75×10-3);热成因甲烷来

自地层深部,源自热成因甲烷的碳酸盐岩具有相对

较重的δ13C值(-10×10-3~-30×10-3)(Camp-
belletal.,2006;Suessetal.,2010;韩 喜 球 等,

2013).GMGS08站位的自生碳酸盐岩δ13C值介于

-41.36×10-3~-56.74×10-3,均低于-40.00×
10-3,表明其主要导源自生物成因甲烷.同样地,

GMGS08站位自生碳酸盐岩δ18O的重值也与水合

物的分解有关.海底富δ18O流体的来源主要有2
种,其中一种与甲烷水合物分解有关,水合物形成

时,δ18O优先进入水合物晶体,因此,当水合物分解

时,释放出富集δ18O的水分子,使流体和沉淀碳酸

盐矿物的δ18O值偏高,其δ18O值可达3.50×10-3

(MatsumotoandBorowski,2000;Hensenetal.,

2004;韩喜球等,2013).GMGS08站位自生碳酸盐岩

δ18O绝大部分大于3.50×10-3,最高达5.37×10-3.
由此可见,该站位自生碳酸盐岩的形成以及其δ13C
的轻值、δ18O的重值均是水合物分解释放的甲烷发

生一 系 列 生 物 化 学 和 化 学 作 用 的 产 物.此 外,

GMGS2-08站位自生碳酸盐岩层沉积物有机质δ13

C值明显负偏,62.55~62.70m样品有机质δ13C低

至-82.42×10-3,这也是天然气水合物分解的响应

指标之一.早前研究发现与天然气水合物伴生沉积

物有机质碳同位素的明显偏负表明已受到了沉积物

中天然气水合物的形成和演化的影响,可作为水合

物分 解 的 示 踪 之 一 (王 家 生 和 Suess,2002).
GMGS08站位有机质δ13C-82.42×10-3的极低值

除与水合物甲烷有关外,还可能与微生物活动有关,
现代天然气渗漏系统中常见微生物活动产生的生物

标 志 化 合 物 及 其 碳 同 位 素 组 成 一 般 很 低,在

-83.9×10-3~-95.6×10-3(冯东等,2005),推测

该层位微生物活动非常活跃,对有机质有重要的

贡献.
3.2 天然气水合物分解的期次

综上所述,GMGS08站位记录了天然气水合物

分解的沉积和地球化学证据:多层沉积物呈粥状和

多层自生碳酸盐岩沉积,自生碳酸盐岩具有δ13C异

常轻值、δ18O值偏重.粥状沉积在钻孔多个层位出

现,分别位于10.20~15.00m、61.00~61.52m、

65.80~68.05m、81.00~82.05m和84.00~85.26m
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等层段,说明这些层位曾含有水合物,这与实际的水

合物分布是一致的,是在取样过程中由于温压变化

导致水合物分解所致.同时,在这些粥状沉积中还散

布大小不一的自生碳酸盐岩和双壳碎屑(值得一提

的是,未发现完整的双壳个体).此外,自生碳酸盐岩

还出 现 在 质 硬 较 致 密 的 沉 积 物 中,分 布 在0~
6.25m、21.53~21.63m、58.00~59.95m等层段.而
在58.95~59.46m和61.52~62.55m层段则形成

碳酸盐岩灰岩.无论以何种形式出现,自生碳酸盐岩

的存在均指示下伏水合物曾发生过分解释放.自生

碳酸盐岩的分布深度与海底处于连续沉积或受到侵

蚀有关(龚建明和成海燕,2008).如果海底处于持续

的沉积过程,自生碳酸盐岩将依次被埋深,自生碳酸

盐岩随埋深增加时代将依次变老.除非向上运移的

气流喷到海底,否则自生碳酸盐岩不会出露海底.钻
探区上陆坡有大量自生碳酸盐岩出露海底,其形成

时间相对较老,在11.5~145.0ka范围内(韩喜球

等,2013),则是由于后期沉积物遭受侵蚀而裸露海

底的.而GMGS08站位自生碳酸盐岩出现在钻孔不

同层位,说明当时海底处于持续的沉积过程,每层自

生碳酸盐岩代表一次水合物分解,因此,根据自生碳

酸盐岩分布的层数,可推断下伏水合物发生分解释

放的期次.根 据 U 系 测 年 结 果,分 布 在58.95~
62.75m 的第5、6、7、8层自生碳酸盐岩的年龄相

近,在114~130ka范围内(未发表数据),推断第5、

6、7、8层自生碳酸盐岩为同一次水合物分解释放的

产物.GMGS08站位67.9m 处地层年龄为120ka
(陈芳等,2016),说明自生碳酸盐岩与地层形成时间

相近.因此,连续沉积的相邻的自生碳酸盐岩层可视

为同 一 次 水 合 物 分 解 释 放 的 产 物.据 此,推 断

GMGS08站位至少发生过6次水合物分解释放(图

6).至于各层水合物分解的精确时间还需要依据其

自生碳酸盐岩形成的时间来确定,GMGS08站位自

生碳酸盐岩形成的时间与沉积物同期或早/晚于沉

积物的时代.
3.3 自生碳酸盐岩对甲烷通量的指示

GMGS08站位各层自生碳酸盐岩产状、形貌、
成分和大小差异极大,小到需要借助显微镜的观察,
大到肉眼可见,肉眼可见的自生碳酸盐岩主要介于

0.2~7.0cm之间,甚至形成层状碳酸盐岩.在天然

气水合物渗漏区,甲烷缺氧氧化作用是自生碳酸盐

岩形成的主要原因,但自生碳酸盐岩的形成同时受

动力学和热力学的控制,对水合物脊冷泉碳酸盐岩

的形成及其控制因素研究结果表明,影响冷泉碳酸

盐岩形成的因素包括海底沉积物表面孔隙水中甲烷

的浓度、生物扰动作用、流体流动速率、沉积速率、生
物灌洗作用等.数值计算表明,孔隙水中溶解足够

量的甲烷、冷泉渗漏强度适中、较小的生物扰动作用

有利于冷泉碳酸盐岩的生成(冯东等,2006).甲烷通

量是其中重要因素之一,一般地,甲烷通量能影响自

生碳酸盐岩的形成、大小和成分,甲烷通量小有利于

细粒自生碳酸盐岩的形成,甲烷通量大有利于粗粒

自生碳酸盐岩的形成(龚建明和成海燕,2008).此
外,高镁方解石自生碳酸盐岩主要形成于低甲烷渗

漏环境,而文石自生碳酸盐岩更容易形成于强甲烷

渗漏环境(FengandChen,2015).因此,GMGS08站

位各层自生碳酸盐岩大小和组分可以反映甲烷通量

强弱不同,中部沉积的第5、6、7层自生碳酸盐岩颗

粒偏大,以文石为主,说明甲烷通量较强,推测当时

沉积物中的甲烷气体喷溢到海底,在海底形成自生

碳酸盐岩,后被沉积物埋藏.同时,GMGS08站位与

自生碳酸盐岩伴生的双壳化石全以碎屑形式出现,
也证实海底水气动力较强.

4 结论

南海东北部含天然气水合物GMGS08站位自

上而下分布11层含自生碳酸盐岩和双壳碎屑层(其
中6层呈粥状沉积)以及2层碳酸盐岩灰岩层,粥状

结构沉积是水合物分解后释放的水稀释沉积物的结

果,为水合物分解的指示标志之一.
各层自生碳酸盐岩除一个样品δ13C值稍高

(-38.85×10-3)外,其他的δ13C值介于-41.36×
10-3~-56.74×10-3,均低于-40×10-3,δ18O值

介于2.94×10-3~5.37×10-3,明显偏重.表明其为

天然气水合物分解的产物,形成于微生物对甲烷的

缺氧氧化作用,而甲烷主要源自生物成因.
GMGS08站位沉积物有机质碳同位素值介于

-21.33×10-3~-82.44×10-3,(含)自生碳酸盐

岩层的沉积物有机质碳同位素明显负偏,最低达

-82.44×10-3.这表明该站位沉积物同样受到了天

然气水合物形成和演化的影响,可作为水合物分解

的示踪之一.
GMGS08站位记录的粥状沉积、(含)自生碳酸

盐岩层是对天然气水合物分解的响应.根据自生碳

酸盐岩的分布推断该站位至少发生过6次天然气水

合物分解释放.每期次天然气水合物分解释放形成

的不同自生碳酸盐岩反映甲烷通量强弱有差异.
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