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摘  要 采用黄金管 ) 高压釜封闭体系,对吐哈盆地艾试 1井的泥岩和煤岩进行了低温热解实验。根据实验结果,分

别求取了干气 ( C1 )、湿气 ( C2~ C5 )生成过程的初始动力学参数, 然后将单一活化能的动力学参数进一步优化为具有

高斯分布的活化能, 优化后的动力学参数能较好拟合实验数据。利用优化后的动力学模型模拟了吐哈盆地丘东凹陷

八道湾组天然气早期生成过程,并将模拟结果与实际地质资料进行了对比。结果表明,经过优化后的低温恒温热解

动力学, 能有效评价早期生气过程; 在丘东次陷发现的天然气,与八道湾组源岩关系密切。
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0 引言

  生烃动力学是用化学反应动力学原理来研究地
质条件下低温长时间慢速反应过程的一种热解实验

和模拟方法。它是联系盆地热史、生烃史和热模拟实

验之间的纽带
[ 1]
, 可以将实验室内短时间高温条件

下获得的动力学参数用于研究低温长时间的地质过

程。因而,近年来动力学实验得到长足发展, 被应用

于多个油气盆地的研究与勘探中
[ 2~ 13]

。

  按照热解实验的加温方式,生烃动力学热解实验

大体可分为二种:程序升温热解和恒温热解。程序升

温热解实验的温度区间, 一般为 300~ 600e , 通常在

热解温度达到 380e 以后,气态烃产物方能达到色谱

的检测限。程序升温热解适合于通常情况下的烃源

岩生烃过程的研究。恒温热解实验的温度通常较低,

一般不超过 400e 。目前,与恒温热解实验相关的研

究相对较少, 国内仅有少量文献
[ 14, 15]

报道。恒温热

解实验因热解温度相对较低,适合于低温生烃过程和

有水参与的热解实验研究
[ 16 ~ 19]

。

  吐哈盆地气源岩低温热解实验采用恒温热解实

验技术,获得动力学参数, 为低温条件下天然气成因

研究提供基础数据。

1 实验

1. 1 样品的基本地球化学特征
  样品为采自吐哈盆地艾试 1井下侏罗统八道湾

组的煤和泥岩 ( J1 b ), 开展了恒温热解实验和动力学

研究。样品的镜质组反射率和有机碳含量由中国科

学院地质与地球物理研究所兰州油气与资源研究中

心完成。热模拟实验在中国科学院广州地球化学所

有机地球化学国家重点实验室完成。样品的基本地

球化学特征列于表 1。本研究所用艾试 1井的样品

均为未熟源岩 (Ro < 0. 4% ),为了更好的再现其早期

生气过程, 在四个温度 ( 370e 、380e 、390e 和

395e )下开展了不同时间系列的恒温热解实验。

1. 2 实验方法
  模拟实验采用金管高压釜热解系统。将样品用

去离子水洗净,粉碎至 100目,经二氯甲烷抽提 72 h,

然后经 50e 烘干、备用。按样品设置的热解时间长

短 ( 6~ 92 h) ,分别将 40~ 100 mg不等的样品装入黄

金管,在氩气保护下焊封。黄金管置于高压釜中,高

压釜放入程序控制温度的热解炉中。各高压釜间保

持连通, 通过外界流体加压使其始终处于 30MPa的

压力之下。设置电炉升温程序, 使温度在 6 h内从室

温分别升至 370e 、380e 、390e 和 395e ,恒温 100 h。
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表 1 样品基本地球化学特征

Tab le 1 The geochem ical charac teristics of the samp les

井号
埋深

/m
层位 岩性

R o

/%

TOC

/ %

S1

/m g. g- 1

S2

/m g. g- 1

S3

/m g. g- 1

H I

/m g gTOC - 1

OI

/m g gTOC- 1

Tm ax

/e
艾试 1 1090 J1 b 煤 0. 36 66. 93 1. 10 80. 56 29. 44 120 43 425

艾试 1 1098 J1 b 泥岩 0. 33 6. 95 0. 08 9. 66 3. 72 139 53 425

在设置的取样时间点 ( 8、20、32、56、72、92 h)取出高

压釜, 用冷水淬火至常温, 取出黄金管。

  热解气体全组分测定:用二氯甲烷将金管表面洗

净,然后置于气体采样系统中, 在真空条件下用针扎

破金管, 待热解产物充分释放、混匀后用 W asson)

ECE Ag ilent 6890型气相色谱仪分析产物成分, 外标

法定量, 相对误差低于 ? 0. 5%。色谱初始温度

70e , 保留 6 m in后, 以 15e /m in的速率升温至

130e ,然后再以 25e /m in的速率升温至 180e , 最

后再保留 4 m in。可以同时完成所有气态烃 ( C1 ~

C5 )和无机气体组分的分析。

1. 3 实验结果

  图 1分别展示了煤和泥岩热解气态烃 ( C1~ 5 )在

不同温度、不同热解时间下的产率。

  在 370e 、380e 、390e 和 395e 四个温度系列

中,煤岩总的热解气态烃产率最大值别是 48、64、86

和 104m l/gTOC;泥岩则是 107、112、149和 159m l/g

TOC。总体上,煤和泥岩表现出相似的规律: 整个热

演化过程中,随着热模拟温度 /热解时间的增加,累计

气态烃产率都相应增高。值得注意的是, 在同一温度

同一时间点,单位有机碳上泥岩的气态烃产率则要高

于煤岩,这说明泥岩的生气性能要强于煤岩。

2 动力学参数拟合

2. 1 动力学参数的求取

2. 1. 1 计算原理

  对于恒温热解反应。适合实验数据的动力学方

程为:

  kT = Ln[ 1 /( 1- XT ) ] / t ( 1)

  式中: kT为在温度 T 下的反应速率;

XT为在温度 T下的转化率;

t为热解时间。

  将不同温度下的一系列 XT和 t代入上式,求出相

应温度下的 kT值。

  根据 Arrhen ius公式,有

  k= A e
- E /RT

( 2)

  对 ( 2)式两边取自然对数,得:

  Ln[ kT ] = - E /RT + Ln[A ] ( 3)

  式中: A:频率因子; E:活化能; R:通用气体常数。

  通过不同温度下求得的 kT值代入 ( 3)式即可求

出活化能 (E )和频率因子 (A )。

2. 1. 2 计算方法

  众所周知,几何上两点决定一条直线。因而,一

般在求 kT值时, 要求最少 3个点。为了获得较高精

度的 kT值,本次实验采用 5~ 6个实验点。同理,在计

算活化能 (E )和频率因子 ( A )时, 也要求至少 3个温

度的热解数据。我们采用 4个热解温度 ( 370e 、

380e 、390e 和 395e )进行动力学参数的拟合。详

细计算步骤, 亦请参阅文献
[ 15~ 19]

的描述。获得的初

始动力学参数列于表 2。

图 1 艾试 1井煤 (图 ( A )、泥岩 (图 ( B)不同温度系列下的气态烃 ( C1~ 5 )产率

F ig. 1 The gaseous hydrocarbon ( C1~ 5 ) y ie lds from W e ll AS-1 coal ( A ) and m udstone ( B ) w ith pyro lys is tem pera ture
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表 2 天然气生成动力学参数 (压力: 30MPa)

Tab le 2 The kinetic param eters of natura l gas generation

( pressure: 30M Pa)

样品与产物

初始动力学参数 优化后动力学参数 (高斯分布 )

A

/ ( s- 1 )

E

/ ( kJ /mo l)

A

( s- 1 )

E

/ ( k J /m ol)

R

( kJ /m ol)

吐哈煤
干气 1. 07E + 11 210. 814 1. 07E+ 11 209. 00 6. 27

湿气 1. 91E + 08 171. 79 1. 91E+ 08 169. 00 6. 76

吐哈泥岩
干气 1. 10E + 10 191. 75 1. 10E+ 10 191. 00 2. 87

湿气 1. 42E + 07 155. 91 1. 42E+ 07 147. 00 7. 35

2. 2 动力学参数的优化

  国内外进行恒温热解动力学的研究不多。据我

们了解的情况,国外主要是 Lew an
[ 16]
、Behar

[ 17]
等, 特

别是 Lew an一直从事加水热解实验研究
[ 16, 18, 19]

。其

动力学研究一直沿用上述方法。然而, Lew an等没有

提供动力学参数对实验数据拟合情况。我们的实验

与动力学模拟结果显示,用单一的活化能 (E )和频率

因子 (A )对实验数据的拟合并不十分理想。W aples

在研究原油在储层内裂解与天然气形成时发现:对于

原油裂解而言, 窄的高斯分布比单一活化能效果更

好;对于拟合高温形成的凝析气效果也有改善
[ 20]
。

因而, 我们对单一的活化能 (E )和频率因子 (A )进行

了进一步优化, 获得了高斯分布的动力学参数 (表

2)。

  图 2至图 5显示了不同温度下煤和泥岩甲烷与

湿气 ( C2 ~ 5 )产率及其动力学模拟结果。可见, 优化

后的高斯分布动力学参数对实验数据拟合比较理想,

可以用于模拟地质条件下源岩生成天然气的生成过

程。

图 2 艾试 1井煤不同温度下热解甲烷产率 (点 )

与动力学模拟值 (线 )的比较

F ig. 2 The com parison o f me thane y ields be tw een pylyrosis

( do ts) and k inetics m ode ling ( lines) ofW e ll AS-1 coal

3 地质条件下天然气生成过程

  模拟地质条件下天然气生成过程是生烃动力学

研究目标之一。本研究以丘东次凹为例,探讨早侏罗

世八道湾组低熟气源岩的生气史。

3. 1 丘东次凹地质背景概述

  丘东次凹位于吐哈盆地台北凹陷中部,北起博格

达山南缘,南部以七克台断裂为界,西起核桃沟 ) 巴
喀,经丘陵、鄯善、温吉桑、红胡、萨克桑,向东至萨克

桑一带, 勘探面积 2 600 km
2[ 21]
。本研究模拟的目的

层 ) 八道湾组,属下侏罗统 ( J1 b) ,在丘东次凹发育较

好,层序完整,以辫状河平原相含煤碎屑岩建造和三

角洲前缘相碎屑岩沉积为主
[ 22]
。横向上,在鄯勒一

带最发育,最大厚度在 700m以上;其次为丘陵地区,

一般为 300~ 500 m;呈西厚东薄、北厚南薄的趋势。

垂向上分上下两段,下段主要发育砾岩、砂岩,上段发

育砂泥岩夹煤层。其中,上段的泥岩和煤岩是热演化

程度较低的源岩, 现今成熟度 ( R o )平均在 0. 7%左

右,基本处于低熟阶段。

图 3 艾试 1井煤热解湿气 ( C2~ 5 )产率 (点 )

与动力学模拟值的 (线 )比较

F ig. 3 The we t gas ( C2~ 5 ) y ie lds d iagram, show ing a

com par ison between py ly rosis ( dots) o fW ellAS-1

coa l and k inetics m ode ling ( lines)

3. 2 模拟所用地质参数

  丘东次陷八道湾组简化后的埋藏史 ) 热史示于

图 6。早侏罗世八道弯组沉积以来, 本区地温梯度一

直不断降低。晚侏罗世 ) 早白垩世,八道湾组达到较

高温度, 此后一直处于相近温度范围内波动。进入新

生代,地层快速沉降、地温上升。

3. 3 模拟结果

  根据丘东次凹陷源岩的埋藏史 ) 热史,结合生烃
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动力学参数,分别对丘东次凹煤和泥岩生成天然气过

程进行了模拟 (图 7、8、9)。

  ( 1) 从模拟结果中可以很清楚的看到,就单位有

机碳气态烃产率而言, 现今泥岩的产率为 160 mL /

gTOC,煤岩为 70mL /gTOC, 泥岩产气率高于煤的产

气率, 是煤的 2倍多。这与 Rock) Eva l数据所反映

的规律完全相同。如表 1所示, 煤岩和泥岩的氢指数

分别是 120和 139 mg /gTOC, 在相同的热解温度和

热解时间下,八道湾组泥岩的产烃率要高于煤岩。两

种样品的生烃特征也有一定差别 B泥岩的干气产率

为 110mL /gTOC,远高于湿气的 40 mL /gTOC; 煤岩

的干气产率为 30 mL /gTOC, 则小于湿气的 40mL /

gTOC (图 7、8)。相对而言, 泥岩显示出倾气性的特

图 6 丘东次凹八道湾组埋藏史 ) 热史

(据吐哈石油勘探指挥部简化 )

F ig. 6 The therm a-l bur ia l h isto ry o f the Badaowan

Forma tion in the Q iudong subsag ( simp lified a fter the

Tu-H a pe tro leum exp loration headqua rter)

点,煤岩则显示出倾油性的特征。

  ( 2) 湿气 ( C2~ 5 )比干气生成略早, 主要在 165~

150M a间,干气生成于 150~ 85M a之间,晚期甲烷

生成的较少。这表明源岩早期生气以湿气为主。表

2显示, 煤、泥岩的干、湿气生气动力学参数分别为

202. 73 ~ 215. 27、162. 24 ~ 175. 76和 189. 13 ~

193. 87、139. 65 ~ 154. 35 kJ/mo,l指前因子是 1. 07E

+ 11, 1. 91E+ 08和 1. 10E + 10, 1. 42E + 07 ( s
- 1

)。

从中可以发现,湿气生成的活化能和指前因子要小于

生成干气的活化能和指前因子, 因而湿气比干气更早

生成。这一特点在恒温热解动力学研究中得到充分

的展现 (图 7、8), 而程序升温热解实验中则表现不明

显。

  ( 3) 模拟结果显示,天然气总体上较湿。这与程

克明
[ 23]
的研究 /丘东气田的天然气重烃含量高, 为湿

气 0相吻合。具体而言, 煤成天然气干气系数不到

0. 50,泥岩生成的天然气干气系数最高在 0. 75左右

(图 9)。如考虑煤成气和泥岩生成的天然气发生混

合,则干气系数应在 0. 5~ 0. 75之间。这与 Q d-3井

实测资料显示的干气系数约为 0. 82
[ 24]
有一定出入,

推测与其他来源的干气混入有关。尽管如此,干气系

数上较强的相似性,仍旧说明了丘东次凹的天然气与

八道湾组低熟源岩关系密切。这与程克明
[ 23]
、王昌

桂
[ 25 ]
、曾凡刚

[ 26]
, 陈建平

[ 27]
、苏传国

[ 28]
等关于台北

凹陷天然气主要来源于煤岩或煤系泥岩的结论是一

致的。我们的结果显示,泥岩的单位有机碳最大产气

率为 160mL /gTOC,煤岩为 70mL /gTOC,所以究竟主

力烃源岩是煤岩还是煤系泥岩, 取决于二者单位面积
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上有机碳的质量。
4 结论

  ( 1) 采用低温恒温热解生烃动力学, 研究了艾试

1井八道湾组煤岩和泥岩的生气动力学过程, 获得了

符合高斯分布的动力学参数, 煤岩生成 C1、C2~ 5和泥

岩生成 C1、C2~ 5的活化能范围分别为 202. 73 ~

215. 27、162. 24~ 175. 76和 189. 13~ 193. 87、139. 65

~ 154. 35 kJ/mo l。

  ( 2) 研究发现,相对于只有单一的活化能 ( E )和

频率因子 (A )的动力学模型而言,高斯分布的动力学

模型能更好的模拟地质条件下源岩生成天然气的过

程。

  ( 3) 利用获得的动力学模型,模拟了吐哈盆地丘

东天然气生成动力学过程, 结果显示: ¹ 单位有机碳
上,煤系泥岩对生成天然气的贡献较大, 而煤岩贡献

相对较小; º 湿气 ( C2~ 5 )比干气生成略早, 主要在

165~ 150M a间,干气生成于 150~ 85M a之间, 晚期

甲烷生成的较少; »总体上,天然气较湿,煤成天然气

干气系数不到 0. 50,泥岩生成的天然气干气系数最

高在 0. 75左右。上述模拟结果与早期研究和实际地

质资料基本吻合。

  ( 4) 与常规热解实验相比, 低温下的恒温热解实

验,可以更好地模拟、再现源岩早期低温生烃过程。
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LowMature GasGeneration and K inetics in Q iudong Depression,

Turpan-Ham iBasin
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Abstract The low temperature pyro lysis for coal and mudstone samples collected from W ellAS-1 in Turpan-H am i

basin w as carried out in the closed system w ith go ld- tube autov laves. The in itia l kinetic parameters of dry and w et ga-

ses generat ion are calcu lated according to the py ro lysis data. Then the kinet ic parameters o f single activat ion energy

are further opt im ized in to Gaussian d istribut ion of activation energies, w hich is better to fit emp irica l data. The opt-i

m ized k inetic parameters are applied tomodeling the early gas generation o fB adaow an Fo rmation in Q iudong subsag,

Turpan-Ham i basin, wh ich show s that themodeling results match w ellw ith the geo log ica l process of early natura l gas

generat ion; the isothermal pyro lysis at low temperature is an effectua lw ay to evaluate the early gas generat ion; the

natura l gas discovered in Q iudong subsag is c losely associated w ith the source rocks of the Badaow an Forma tion.

Key words pyrolysis, natural gas, kinet ics, low mature gas, Turpan-Ham i Basin
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