
书书书

第!"卷 第#期 地球科学!!!中国地质大学学报 $%&’!"!(%’#

)""*年#月 +,-./0123413!5%6-4,&%78/24,942:3-;2.<%7=3%;123413; 5,4’!)""*

基金项目!国家自然科学基金项目"(%’>"#?)"*>#$国家重点基础研究发展规划项目"(%’=#@@@">!!"A#’
作者简介!王龙樟"#@B*C#%男%博士后%副研究员%主要从事石油地质与沉积地质研究工作’+DE,2&&F,4G&%4GH!;24,’1%E$F,4G&H!G2G’,1’14

自生伊利石!"#$"%&#$法定年技术及

气藏成藏期的确定

王龙樟#!)!戴橦谟#!彭平安#

#’中国科学院广州地球化学研究所有机地球化学国家重点实验室!广东广州 *#"B>"

)’中国地质大学资源学院!湖北武汉 >!""?>

摘要!为了确定天然气藏的成藏期%进行了自生伊利石的>"I-’!@I-法同位素定年实验’实验重点解决了自生伊利石的
>"I-’!@I-法定年的几个技术难题&第一%粘土矿物的提纯%避免伊利石以外的含J矿物混入$第二%自生伊利石与碎屑伊利

石的分离$第三%克服核反冲造成的I-原子丢失’利用冷冻C加热循环碎样技术获得高纯度的粘土矿物$通过阶段加热得

到的年龄谱可以区分自生伊利石与碎屑伊利石$利用(显微包裹)技术有效克服了核照射反冲问题’对鄂尔多斯盆地北部苏

里格气田研究发现%二叠系储层中的伊利石有)种年龄图谱&一种只有自生伊利石的坪年龄$另一种图谱既有自生伊利石

的坪年龄%也有碎屑伊利石的年龄%形成二阶式的图谱’通过自生伊利石的形成时间推断%天然气的最早充注时间晚于

#B@"#A@K,’实验的结果表明%冷冻C加热循环碎样技术可以有效地避免伊利石以外的含J矿物混入%是获得高纯度粘土

矿物的关键技术$自生伊利石>"I-’!@I-法定年技术可以用于确定天然气藏的成藏期’
关键词!自生伊利石$>"I-’!@I-法定年$鄂尔多斯盆地$成藏期$天然气藏’
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!!利用自生伊利石的同位素定年来确定油气藏的

成藏时间是基于这样一个假设!在油气充注过程中

孔隙水被驱替#水C岩反应会因此而减慢并最终停

止#伊利石的生长受到抑制最终也停止生长#因此自

生伊利石的年龄代表了油气充注的最老时刻#即油

气藏的最大成藏时间%N33%#$=’##@A*$Y%GG%#
$=’##@@!&’基于这种假设#在北海油田广泛开展了

JCI-法定年的研究工作#旨在确定油气藏的最大

成藏时间%N33%#$=’##@A*$N23F2G%#$=’##@A?$
Y,E2&.%4%#$=’##@A@##@@)$Y%GG%#$=’##@@!$
Z%T24;%4%#$=’##@@!&’

与JCI-法相比#>"I-"!@I-同位素定年方法

具有明显的优势!%#&精度提高#因为>"I-"!@I-法的

测试全部在高精度的质谱计上进行#而JCI-法测

J时是在原子吸收计上进行#J和I-的样品用的

是不同的缩份#无法排除样品分布的不均$%)&样品

用量减少#对于来自井下的样品来说#这无疑是非常

有利的#因为对于碎屑储层来说#充填在孔隙中的粘

土矿物是相当少的#自生伊利石的量更少#如果只有

少量的岩心就无法满足JCI-法的用量$%!&>"I-"
!@I-法提供了更加丰富的信息#包括矿物的缺陷’伊
利石生长的多期性’受热的历史等关于矿物结晶和

埋藏史方面的信息#JCI-法就不具备多种信息’
但是该法也存在一些技术难题#因为该方法需要进

行核照射#需要解决核照射带来的问题#如I-原子

反冲丢失’实验测试周期显著加长’粉末样品的包装

和放射性安全等问题’为了有效地克服核照射反冲

问题#0E2./%#$=’%#@@!&提出了(显微包裹)技术#
即通过高真空封样#将核照射反冲形成的气体包裹

起来#然后在进样系统中超高真空状态下通过击碎

的办法来采集核照射反冲形成的气体’由于粘土矿

物是粉末样品#很容易造成对仪器的污染和对人体

的安 全 构 成 直 接 威 胁#因 此 Y3;;,4RN2SS%&.
%#@AB&专门在石英安瓿外面加了铝箔纸进行保护’

>"I-"!@I-法与JCI-法一样#还存在着其他

一些问题#其中如何分离和判别自生伊利石并对自

生伊利石进行定年是两者共同存在的最大问题’当
然#首先要对粘土矿物进行提纯#为此N23F2G%#$=’
%#@A?&提出一种轻缓的碎样方法!利用周而复始的

冷冻C加热循环对样品进行重复的冷冻C解冻过

程#对岩心样品进行物理风化#可以有效地避免除了

粘土矿物以外其他碎屑矿物的混入’提纯后的样品

如何有效地区分自生伊利石和碎屑伊利石就成了突

出问题’前人在这一方面提出了很多解决方案!%#&
8/,6R/6-2%#$=’%#@@@&利用烷基铵选择性地置换

碎屑伊利石中的J#以保证粘土矿物中的J全部来

自自生伊利石#从而达到对自生伊利石定年的目的’
%)&O%4G%#$=’%#@@?&在岩石薄片中直接进行激光

熔样#对自生伊利石进行直接>"I-"!@I-法定年#可

以避免由于浸泡造成粘土矿物中的离子丢失’%!&
O%4G%#$=’%)"""&利用阶段加热的图谱进行自生

伊利石和碎屑伊利石的判别#从图谱中判识自生伊

利石’碎屑伊利石’蒙脱石在P"0互层中的混层比’
本实验在克服了众多技术难题之后#对自生伊利石

进行了>"I-"!@I-法定年#并将之用于天然气藏的成

藏期确定’

#!样品采集与分析

@’@!样品采集

样品采自鄂尔多斯盆地苏里格气田二叠系下石

盒子组含天然气储层砂岩’储层砂体厚度较大#粒度

较粗#为中粗粒石英砂岩和岩屑石英砂岩’石英含量

通常在A*[以上#岩屑成分也主要是石英岩和硅质

岩屑’极少量的火山岩屑和凝灰质岩屑’贫长石#填
隙物含量通常在#*[左右#主要为伊利石和绿泥

石#少量高岭石’铁方解石及硅质’储层砂岩属辫状

河和辫状河三角洲相沉积%李文厚等#)"")&’由于储

层砂岩的主要成分是稳定的矿物#石英以及石英岩’
硅质岩屑成分往往占A*["@"[#极少量的长石几

乎全部高岭石化#火山岩屑和凝灰质岩屑也大量地

被溶蚀#因此这种岩石易于粘土矿物的提纯’加之粘

土矿物中伊利石的比例非常高#最高可占粘土矿物

的A"[左 右#因 此 该 区 的 储 层 砂 岩 非 常 适 合 于
>"I-"!@I-法同位素定年工作’
@’A!实验流程

实验流程按下述步骤进行!%#&样品破碎’岩心

样品用锤子碎成直径#’*1E大小的碎块#用蒸馏水

清洗碎块表面的污物和粉末后放入一聚乙稀容器

中#加入蒸馏水#置于冷冻C加热循环碎样仪中#调

@?
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图#!粘土矿物\ZO物相

]2G’# \ZOS,..3-4;%71&,<E243-,&;
样品取自0BC"#井"粘土矿物粒度#")#E’样品采用冷冻C加热

反复循环的碎样方法"提高了粘土矿物的纯度"主要矿物成分为伊

利石和绿泥石"少量蒙脱石"不含粘土矿物以外的碎屑矿物

节碎样仪于 !̂"_"C#?_之间循环’#)$样品提

纯’待样品碎成单矿物颗粒时"将样品在"B"_条

件下干燥"用8Y)8&) 和8Y!XY混合试剂抽提有

机质"并根据Y,E2&.%4%#$=’##@A@$和Y%GG%#$=’
##@@!$描述的方法对]3和8,等不利元素进行去

除"再用Y)X) 彻底去除有机质’#!$粘土矿物的分

级’根据0.%1W;定律"分离出")#E粒级的粘土矿

物"然后再用高速离心机进行"##E和""’*#E
粒级粘土矿物的分离’#>$粒度和纯度检测’利用

0+K对分离出来的样品进行粒度检测"利用\ZO
对分离出来的粘土矿物进行纯度和粘土矿物成分检

测’分离的结果%粘土矿物的纯度很高"除粘土矿物

以外未发现其他矿物颗粒#图#$’#*$真空封样’符

合要求的样品在"B"_条件下干燥"然后在真空封

样系统中将样品封装在石英安瓿里"最后将石英安

瓿和黑云母标样‘aYC)*"B封装在石英瓶中’#B$
核照射’将封装好的石英瓶送交反应堆进行快中子

照射"累计快中子通量为A’)>b#"#?4&1E)"慢中子

用"’*EE厚的8R膜屏蔽’#?$I-同位素测试’I-
同位素是在KK#)""质谱计上进行的"对进样系统

进行了必要的改装"将原来的全金属的电阻炉改为

石英进样加热系统"以满足真空击碎和低温条件下

的精确控温’测试过程中选择了冷阱’海绵钛’蒸发

钛’锆C铝泵等纯化系统进行纯化"采用阶段升温方

法进行I-同位素的提取"起始温度为#""_"最高

温度为A""_"!""_以下和?""_以上升温间隔为

#""_"!""_"?""_之间的升温间隔为*"_’#A$
数据处理’根据I-同位素测试数据对8,和J进行

了干扰校正"8&元素由于样品中含量低未予以干扰

校正’

)!实验结果

本实验对0B井和0#A井的样品中的粘土矿物

进行>"I-&!@I-法同位素分析"其结果如下#图)"!$%
##$各图谱都存在比地层年龄小的坪年龄"坪的释气

比例占总释气#即!@I-[$的B*["?"["可见伊利

石具有相当好的囚禁能力"自生伊利石结晶得比较

好(#)$自生伊利石的的年龄与粒度的大小密切相

关"粒度越大"坪年龄越大"这种现象曾被广泛用于

成藏期的JCI-法定年研究#N33%#$=’"#@A*(
Y,E2&.%4%#$=’"#@@)$(#!$伊利石的生长有)种情

况"一种是只有一期"形成一个比较宽的坪#约占总

释气的?"[左右"图)$(另一种情况有)个台阶

#图!$"第#个台阶是一个坪"与第#种情况类似

#约占总释气的B*[$"反映的是含量比较高的自生

伊利石"第)个台阶很窄"约占总释气量的*["
#*["视年龄值比坪高出很多"比地层的年龄略大

#)?"")A"K,"图!,$"可能是沉积期搬运来的伊利

石"这个台阶也可能只比坪高出不太多#图!T$"但

是可以看出与第#种情况的差别来(#>$核反冲释放

出来的气体比较多"占总释气量的#"[")"["说

明核反冲现象比较明显"不容忽视(#*$8,&J的比

值都普遍较小"一般"*"如果剔除高温阶段的高值"
一般都"#’因此8,的干扰比较小"从图中可以看

出#图)"!$"8,的分布总的来说是比较均匀的(#B$
年龄谱图在低温阶段#"!*"_$表现为随着温度的

升 高 视 年 龄 快 速 上 升 的 趋 势"在 高 温 阶 段

##?""_$表现为随着温度的升高视年龄快速下降

的趋势’

!!讨论

实验证明"鄂尔多斯盆地二叠系气藏储层砂岩

是伊利石>"I-&!@I-法定年的理想对象%从砂岩中提

取出来的伊利石含量高’结晶度高’并以自生的伊利

石为主"可以获得自生伊利石的坪年龄"自生伊利石

形成以后再没有遭受热扰动的影响"这在我国是不

多见的’坪年龄不但存在"而且占很大的释气比例"
说明伊利石的结晶比较好"生长时间相对集中"从期

次的角度来说是同一期生长的’生长期集中在早中

侏罗世"与区域性的构造运动!!!燕山运动早期#聂
宗笙"#@A*$相一致’与构造运动相联系的是区域性

"A
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图)!0B井中伊利石的>"I-"!@I-年龄谱及8,"J变化曲线

]2G’) IG3;S31.-,%72&&2.3>"I-"!@I-R,.24G,4R16-:3;%78,"J-,.2%24F3&&0B
样品选自0B井二叠系储层砂岩#,’粘土矿物粒度为#")#E$T’粘土矿物粒度""’*#E$,图和T图特征非常相似#都可以见到坪年龄$坪

年龄代表自生伊利石的形成年龄

图!!0#A井砂岩中伊利石的>"I-"!@I-年龄谱及8,"J变化曲线

]2G’! IG3;S31.-,%72&&2.3>"I-"!@I-R,.24G,4R16-:3;%78,"J-,.2%24F3&&0#A
样品选自0#A井二叠系储层砂岩#,’粘土矿物粒度为#")#E$T’粘土矿物粒度""’*#E$,图与T图比较大的差别是,图除了坪以外还存

在一个大于)*"K,的台阶#代表两期伊利石的形成年龄#T图基本上只有一期#是自生伊利石形成年龄#另一期不明显

热流值的升高#古地温的升高是伊利石快速生长的

主要机制’
伊利石的生长受到抑制乃至停止#常常被视为

烃类充注的结果%N33%#$=’##@A*$Y%GG%#$=’#
#@@!&’对于鄂尔多斯盆地北部气田来说#关键时刻

是#B@"#A@K,#这一时间代表了气藏开始充注’这
也是区域性热流升高以后#生排烃开始并逐渐增加

的结果’受燕山运动中期异常热事件的强烈影响#在
晚侏罗世’早白垩世达到生排气高峰期%刘新社等#

)"""&#气藏的充注因此而进入高峰期#伊利石的生

长完全停止#说明自生伊利石的年龄代表了最大的

成藏时间’这个年龄的获得是通过实验技术的不断

完善来实现的#具体地说包括!%#&粘土矿物的提纯

技术’JCI-法实验过程中已经提出这个问题#碎

屑矿物含量外推归零的办法无法克服碎屑矿物多物

源的问题#而且伊利石自身也存在碎屑伊利石和自

生伊利石的区别#多元化以后是没有办法归零的$倒
是N23F2G%#$=’%#@A?&提出的冷冻C加热反复循

环碎样法可以有效避免伊利石以外的碎屑矿物混

入#可惜在提出这一技术时还没有彻底解决碎屑矿

物的混入问题#这里的实验彻底解决了这个问题#使
得粘土矿物的纯度至少\ZO检测不出其他碎屑矿

物的存在’%)&自生伊利石与碎屑伊利石的区别’这
个问题8/,6R/6-2%#$=’%#@@@&提出置换的办法#
也带来有机质污染的问题#这对于同位素测试来说

可能难以克服有机质裂解气的干扰问题#而且置换

了J以后#>"I-能否同时被带出来也还没有证实$

O%4G%#$=’%#@@?&提出直接用激光对薄片样品进

行烧熔#这种方法适用于孔隙度粗大(自生伊利石丰

富的样品#因为激光光斑的直径就有)*"#E#因此

其应用前景并不乐观’O%4G%#$=’%)"""&利用阶段

加热获得的图谱进行模式识别#是一种非常有效的

办法#本实验获得的模式与他的模式有一定差别#主
要的差别在技术层面上#激光熔样有可能存在熔样

是否彻底的问题’%!&如何克服核反冲问题’这个问

题前人已经基本解决#目前是在机理解释方面还有

一定困难’从本实验的图谱上看#坪年龄段的第一个

阶视年龄最大#之后随着温度的升高视年龄略有减

#A
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小"可能说明核反冲主要集中在低囚禁能力的矿物

晶格或矿物缺陷中"这些位置多数在矿物的边缘部

位"因此随着温度的升高"矿物内部的位置开始释

气"这些位置基本上没有受到核反冲的影响"因此坪

年龄是可靠的’

>!结论

通过实验初步解决了自生伊利石>"I-#!@I-法

定年的技术难题"包括粘土矿物的提纯$自生伊利石

与碎屑伊利石的区别$有效克服核反冲问题等技术

问题’所研究的储层砂岩中的伊利石有)种情况%一
种是只有自生伊利石的坪年龄"另一种图谱是既有

自生伊利石的坪年龄"也有碎屑伊利石的年龄"呈二

阶式图谱’实验结果表明"鄂尔多斯盆地北部苏里格

气田二叠系气藏的成藏时间晚于#B@"#A@K,’
致谢!特别感谢桂林矿产地质研究院提供I-

同位素测试条件"感谢中国工程物理研究院核物理

与化学研究所提供照射条件’实验过程中"代君龙高

级工程师和胡志勇工程师提供了照射方面的技术支

持"冯乔博士在采样方面提供了帮助"陈民扬高级工

程师协助完成同位素测试工作"金铭成#卢承祖工程

师协助完成玻璃C真空系统的焊接"徐剑光#岑久根

高级工程师帮助完成仪器的维修和维护工作"徐文

炘#于赤灵#黄大然#李蘅#张静等人在测试分析工作

中提供了大量的帮助"在此表示由衷的感谢’
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