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碳酸盐岩烃源岩不同热模拟方式下

气体碳同位素演变特征
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摘要：我国海相烃源岩普遍处于高—过成熟阶段，现有的烃气碳同位素指标不能直接应用于判识海相碳酸盐岩天然气成因类型

以及进行油气源对比。 利用云南禄劝Ⅱ１型低成熟海相碳酸盐岩烃源岩，开展了不同热模拟方式下的系列热解生烃实验，对收集

的气体产物进行碳同位素分析。 结果表明：①在整个热演化阶段，干酪根碳同位素值随成熟度变化不大，而甲、乙烷碳同位素值

均随成熟度增加先变轻再变重，具有相似的演变特征，在油气生成的主要阶段，明显小于其母质干酪根碳同位素值，在过成熟阶

段，乙烷碳同位素变重的趋势明显加快，甚至大于其母质干酪根的碳同位素值，呈现出“煤型气”特征，故单纯地采用甲、乙烷碳同

位素值来判识天然气类型时需要慎重；②在成熟度相同时，半封闭—半开放体系模拟实验所得气体碳同位素值相比封闭体系模

拟实验的要轻，这指示同一烃源岩排出烃气所形成的常规天然气藏，其烃气碳同位素值与滞留在源内的页岩气碳同位素值存在

一定的差异，显示出似乎“不同源”的特征，在利用碳同位素模版或回归公式开展气源对比时也需要注意；③两种热模拟方式下、
同一种烃源岩在全演化阶段，甲烷碳同位素值总是比乙烷的要小，这表明由单一烃源岩直接供气形成的常规天然气藏，不会发生

甲、乙烷碳同位素的“倒转现象”。
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　 　 同位素地球化学是油气勘探领域研究中较为

常用的方法，而烃气稳定碳同位素指标业已广泛用

于开展天然气成因鉴别与气源对比，如干酪根碳同

位素由于其受成熟度的影响程度较小，用以判别有

机质类型［１－５］，利用甲烷、乙烷碳同位素值作为划

分油型气与煤型气的重要指标［６－１１］。 然而，随着海

相碳酸盐岩油气勘探的不断深入，在使用这些指标

的过程中也出现了一些按照传统观点难以理解的

新问题。 例如，按照甲、乙烷碳同位素值的划分标

准，塔里木盆地阿克莫木气田很容易被判识成为煤

型气，但是随着研究的深入，越来越多的学者认为

其天然气主要来源于腐泥型或者偏腐泥型的石

炭—二叠系海相深层碳酸盐岩烃源岩［７，１２］。 李友

川等［１３］指出，部分腐泥型有机质碳同位素具有异

常高的碳同位素值，且可能受到了成熟度的影响。
针对利用天然气碳同位素指标判识海相碳酸盐岩

天然气成因类型以及进行油气源对比时所存在的

一些不确定性，笔者系统采集了云南禄劝泥灰岩开

展了热压生排烃模拟实验，收集了不同成熟阶段烃

类气体并进行了碳同位素分析，旨在进一步揭示碳

酸盐岩烃源岩干酪根母质及其烃类气体碳同位素

值在不同成岩阶段的演变规律，为更精细地开展天

然气成因鉴别与进行更为有效的气源对比分析提

供科学依据。

１　 实验样品与方法

样品取自云南禄劝泥盆系华宁组，该地区中

泥盆统为一套海相碳酸盐台地相沉积，发育了灰

黑色、深灰色灰岩、白云岩夹少量硅质岩、泥灰

岩，具水平层理及缝合线构造，属潮下低能带沉

积环境［１４－１７］ 。
本次研究所采集的 ３ 件深黑色泥灰岩样品，有

机碳含量（ＴＯＣ）在 ３．４５％ ～ ５．３３％之间，等效镜质

体反射率（ＶＲｏ）为 ０．５８％，氢指数（ ＩＨ）在 ４００ ｍｇ ／ ｇ
左右，显微组分中以腐泥组为主，其次为壳质组，综
合判断其干酪根类型为Ⅱ型，均为较高丰度、低成

熟海相碳酸盐岩烃源岩样品，适合于开展全演化阶

段生排油气模拟实验。 样品的基本油气地球化学

特征见表 １。
为了进一步厘清高丰度优质海相碳酸盐岩烃

源岩在不同演化阶段、不同生排滞留油气过程中，
其残余干酪根及其烃气碳同位素演化特征，本文采

用封闭体系与半封闭—半开放体系 ２ 种生排烃模

拟实验方法，对三件碳酸盐岩烃源岩样品进行全演

化阶段生烃模拟实验。 其中 ＬＱ－４、ＬＱ－５－２ 两件

样品采用封闭体系进行生烃模拟实验，ＬＱ－２ 样品

则同时采用 ２ 种体系进行对比实验，半封闭—半开

放体系生烃模拟实验采用的是地层孔隙热压生排

表 １　 云南禄劝泥盆系华宁组泥灰岩基本油气地球化学特征
Ｔａｂｌｅ １　 Ｂａｓｉｃ ｇｅｏｃｈｅｍｉｃａｌ ｃｈａｒａｃｔｅｒｉｓｔｉｃｓ ｏｆ ｍａｒｌ ｉｎ Ｄｅｖｏｎｉａｎ Ｈｕａｎｉｎｇ Ｆｏｒｍａｔｉｏｎ， Ｌｕｑｕａｎ ａｒｅａ， Ｙｕｎｎａｎ ｐｒｏｖｉｎｃｅ

样品
编号

ω（ＴＯＣ） ／
％

ＶＲｏ ／
％

沥青“Ａ” ／
％

ＩＨ ／
（ｍｇ·ｇ－１）

碳酸盐
矿物 ／ ％

显微组分 ／ ％

腐泥组 壳质组 镜质组 惰质组

类型
指数

干酪根
类型

ＬＱ－２ ３．４５ ０．５８ ０．１４５ ２ ４２５ ４０．０４ ７８ １２ ４ ６ ７５ Ⅱ１

ＬＱ－４ ４．５５ ０．５８ ０．２０４ ７ ４２９ ３５．９５ ７４ １５ ６ ５ ７５ Ⅱ１

ＬＱ－５－２ ５．３３ ０．５８ ０．２７８ ６ ３５６ ３３．１５ ７２ １６ ５ ７ ７５ Ⅱ１

·２２１·
石　 油　 实　 验　 地　 质　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　
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烃模拟仪［１８］。 根据前人对川东地区二叠系烃源岩

至少存在二次生烃（成熟期生油高峰期及高成熟

期尚未排出的残留液态烃裂解生气高峰期）及 Ｒｏ

值分布在 ０．４％～ ３．９％的认识基础上，保留原始样

品矿物组成及层理结构基础，依据川东地区二叠系

大隆组埋藏史［１９］，设置了本次实验边界条件（表
２）。 在热压生排烃模拟过程中，当流体压力达到

某个值后，排出已生成的油气，实现幕式生排烃。
封闭体系生烃模拟实验采用的是高压釜生烃模拟

仪，该装置只能实现烃源岩热解生烃，而无法实现

幕式排烃，２ 种生烃模拟实验方式的区别详见文献

［２０］。 为了较为完整地模拟从低成熟到高—过成

熟整个热演变过程，热模拟实验设置了 ２５０，３００，
３５０，４００，４５０，５００，５５０ ℃７ 个温度点，升温速率按

照 １ ℃ ／ ｍｉｎ 进行加热并恒温 ４８ ｈ，具体模拟实验

条件见表 ２。 有关生烃模拟实验仪器、实验流程及

产物收集方法等详见参考文献［２１－２２］。 每次模

拟实验结束之后收集所生成的气体，依据《地质样

品有机地化测试 有机质稳定碳同位素组成分析方

法：ＧＢ ／ Ｔ １８３４０．２—２００１》进行甲烷、乙烷碳同位素

检测，收集残留的固体样品，制备成干酪根，进行干

酪根碳同位素检测；依据《沉积岩中镜质体反射率

测定方法：ＳＹＴ ５１２４—２０１２》测定其中固体沥青反

射率，并按照文献［２３］所提供的转换公式将沥青

反射率换算成等效镜质体反射率。

２　 结果与讨论

实验结果（表 ３，图 １）表明，随着成熟度的升

高，母质干酪根碳同位素值在不同演化阶段集中

分布于－３３．４‰ ～ －３１．７４‰之间，变化不大，且与

低成熟原始样品干酪根碳同位素值（ －３３．２８‰ ～
－３２．５５‰）接近。 根据国内学者利用干酪根碳同位

素对海相烃源岩有机质类型的划分标准［１，５，１１，１９］，
进一步证实云南禄劝地区台盆相泥灰岩有机质类

型主要为Ⅱ１型干酪根。
２．１　 不同演化阶段天然气碳同位素演变特征

烃气碳同位素值演变特征与油气的生成演化

过程密切相关。 由图 １ 可知，无论是采用封闭体系

生烃模拟实验还是采用半封闭—半开放体系生排

烃模拟实验，所有样品的甲、乙烷碳同位素值演变

特征为：①与干酪根碳同位素演变特征不同，甲烷

与乙烷碳同位素随着成熟度增加，整体上呈现出先

变轻再变重的趋势，其中甲烷碳同位素值在全演化

阶段均比其母质干酪根碳同位素值要小，而乙烷碳

同位素值在过成熟之前较干酪根碳同位素值要小，
在过成熟之后，则比其原始母质干酪根碳同位素值

要大；②在生油高峰之前（ＶＲｏ＜１．１％时），石油伴生

烃气中的甲烷碳同位素值具有由大变小的演变趋

势，最小碳同位素值甚至低于－４７‰，显示生物成

因气的碳同位素特征［８］；当进入生油高峰后至凝

析油湿气阶段（１．１％＜ＶＲｏ ＜２．０％），其甲烷碳同位

素值开始变大，但是变大趋势较缓；而随着成熟度

的进一步增加进入干气阶段（ＶＲｏ ＞２．０％），甲烷碳

同位素值明显增大，且增大趋势较前一阶段明显加

快；③乙烷的碳同位素值整体演变趋势与甲烷类

似，但也存在区别（图 １ｃ），在生油高峰之前（ＶＲｏ＜
１．１％）的变化趋势与甲烷大致相同，在还未进入生

油高峰期（ＶＲｏ＜０．８％）时，其碳同位素值就开始随

着成熟度的增大而由大变小，但变化趋势较缓，直
至凝析油湿气阶段（１．１％＜ＶＲｏ ＜２．０％）结束；而到

干气阶段（ＶＲｏ＞２．０％），其碳同位素值变大趋势明

显加快，直至大于干酪根碳同位素值。
天然气的来源分为 ２ 个方面，即干酪根直接生

气与干酪根先生成油再裂解成天然气。 而对于绝

大多数的烃源岩来说，造成碳同位素分馏的主要原

因是温度所导致的热成熟作用，且干酪根的类型越

差，这种由温度造成的同位素分馏效应就越明

显［２４］ 。根据碳同位素分馏机理，由于甲烷分子是

表 ２　 云南禄劝泥盆系华宁组海相泥灰岩生烃模拟实验条件
Ｔａｂｌｅ ２　 Ｓｉｍｕｌａｔｉｏｎ ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔ ｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓ ｆｏｒ ｈｙｄｒｏｃａｒｂｏｎ ｇｅｎｅｒａｔｉｏｎ ｉｎ ｍａｒｉｎｅ ｍａｒｌ

ｉｎ Ｄｅｖｏｎｉａｎ Ｈｕａｎｉｎｇ Ｆｏｒｍａｔｉｏｎ， Ｌｕｑｕａｎ ａｒｅａ， Ｙｕｎｎａｎ ｐｒｏｖｉｎｃｅ

序号
模拟

温度 ／ ℃
恒温

时间 ／ ｈ
上覆静岩压力 ／ ＭＰａ

ＤＫ－ＬＱ－２ ＬＱ－２ ＬＱ－４

流体压力 ／ ＭＰａ

ＤＫ－ＬＱ－２ ＬＱ－２ ＬＱ－４ ＬＱ－５－２

等效镜质体反射率 ／ ％

ＤＫ－ＬＱ－２ ＬＱ－２ ＬＱ－４ ＬＱ－５－２

１ ２５０ ４８ ３．５ ２．８ ３．２ ０．６２ ０．６１ ０．６５
２ ３００ ４８ ９４ ４８．８ ５．８ ６．２ ６．９ ０．７１ ０．７８ ０．７５ ０．７８
３ ３５０ ４８ １０８ ５６．３ １０．２ １１．４ １２．３ １．０５ １．１２ １．１８ １．１５
４ ４００ ４８ １２１ ６３．１ ２３．５ ２４．６ ２６．８ １．５７ １．６８ １．６６ １．７０
５ ４５０ ４８ １３９ ７２．５ ２６．４ ２８．６ ２９．２ １．９６ ２．２５ ２．１１ ２．１７
６ ５００ ４８ １６３ ８５．０ ３２．２ ３５．１ ３５．９ ２．７９ ２．７５ ２．６７ ２．７１
７ ５５０ ４８ １７３ ９０．０ ３．２２

　 　 注：ＤＫ－ＬＱ－２ 为半封闭—半开放体系实验；其他样品为封闭体系实验。
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表 ３　 云南禄劝泥盆系华宁组泥灰岩在不同热模拟方式下干酪根和气体碳同位素值
Ｔａｂｌｅ ３　 Ｃａｒｂｏｎ ｉｓｏｔｏｐｉｃ ｖａｌｕｅｓ ｏｆ ｋｅｒｏｇｅｎ ａｎｄ ｇａｓ ｇｅｎｅｒａｔｅｄ ｆｒｏｍ ｍａｒｌ ｉｎ Ｄｅｖｏｎｉａｎ Ｈｕａｎｉｎｇ Ｆｏｒｍａｔｉｏｎ，

Ｌｕｑｕａｎ ａｒｅａ， Ｙｕｎｎａｎ ｐｒｏｖｉｎｃｅ ｗｉｔｈ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｔｈｅｒｍａｌ ｍｏｄｅｌｉｎｇ ｍｅｔｈｏｄｓ

热模拟
方式

样品号
模拟

温度 ／ ℃
δ１３ＣＰＤＢ ／ ‰

干酪根 甲烷 乙烷 丙烷

碳同位素差值 ／ ‰

Δδ１３ＣＰＤＢ （干酪根 － 甲烷） Δδ１３ＣＰＤＢ （乙烷 － 甲烷）

封
闭
体
系

半
封
闭—

半
开
放
体
系

封
闭
体
系

ＬＱ－２ －３２．５５
ＬＱ－２ ２５０ －３２．７２ －４２．１４ －３６．３２ －３４．４０ ９．４２ ５．８２
ＬＱ－２ ３００ －３２．６１ －４３．６６ －３８．４ －３６．３３ １１．０５ ５．２６
ＬＱ－２ ３５０ －３２．５３ －４５．１１ －３７．６０ －３５．９６ １２．５９ ７．５１
ＬＱ－２ ４００ －３２．３５ －４４．４０ －３６．５９ －３４．１９ １１．６５ ７．８１
ＬＱ－２ ４５０ －３２．１７ －４０．９６ －３４．０３ －２６．６５ ８．７９ ６．９３
ＬＱ－２ ５００ －３２．３８ －３８．１５ －２６．３２ ５．７７ １１．８３

ＤＫ－ＬＱ－２ ３００ －３２．２５ －４０．４１ －３６．８４ －３６．１７ ８．１６ ３．５７
ＤＫ－ＬＱ－２ ３５０ －３２．４３ －４７．９２ －３９．３０ －３６．５６ １５．４９ ８．６２
ＤＫ－ＬＱ－２ ４００ －３２．７８ －４７．１０ －３７．５７ －３４．９１ １４．３２ ９．５３
ＤＫ－ＬＱ－２ ４５０ －３２．３６ －４５．１０ －３６．４２ －３４．２ １２．７４ ８．６８
ＤＫ－ＬＱ－２ ５００ －３１．７４ －４１．４４ －３１．６５ －２２．３６ ９．７０ ９．７９
ＤＫ－ＬＱ－２ ５５０ －３１．９３ －３８．６３ －２３．９７ －２０．５３ ６．７０ １４．６６

ＬＱ－４ －３２．９６
ＬＱ－４ ２５０ －３２．６４ －４１．４４ －３７．５２ －３５．１８ ０．８９ ３．９２
ＬＱ－４ ３００ －３２．８９ －４２．１８ －３８．０９ －３６．５３ ９．２９ ４．０９
ＬＱ－４ ３５０ －３２．８ －４５．９５ －３７．５６ －３６．１０ １３．１５ ８．３９
ＬＱ－４ ４００ －３２．７５ －４５．３６ －３６．４９ －３４．７３ １２．６１ ８．８７
ＬＱ－４ ４５０ －３２．２１ －４１．７２ －３３．６２ －２６．３０ ９．５１ ８．１０
ＬＱ－４ ５００ －３２．６６ －３８．５４ －２６．４１ ５．８８ １２．１３

ＬＱ－５－２ －３３．２８
ＬＱ－５－２ ２５０ －３３．４０ －４０．７８ －３８．４６ －３６．５３ ２．３０ ２．３２
ＬＱ－５－２ ３００ －３３．４０ －４１．２１ －３８．７０ －３７．２１ ７．８１ ２．５１
ＬＱ－５－２ ３５０ －３３．１９ －４６．４９ －３７．５６ －３６．０６ １３．３０ ８．９３
ＬＱ－５－２ ４００ －３３．２ －４５．５８ －３６．２０ －３４．２７ １２．３８ ９．３８
ＬＱ－５－２ ４５０ －３３．０７ －４１．６７ －３３．１２ －２６．２０ ８．６０ ８．５５
ＬＱ－５－２ ５００ －３３．１１ －３８．５９ －２６．０８ ５．４８ １２．５１

　 　 　 　 　 注：Δδ１３ＣＰＤＢ （干酪根 － 甲烷）与 Δδ１３ＣＰＤＢ （乙烷 － 甲烷）表示括号内两者之间的差值。

最稳定的气态分子，且１２Ｃ－１２Ｃ 键较１３Ｃ－１３Ｃ 键键能
小，因此， 在低成熟—成熟阶段 （ ０． ６％ ＜ ＶＲｏ ＜
１．１％），随着成熟度的增加，干酪根中不稳定支链

优先断裂，生成热成因油伴生天然气，致使甲烷、乙
烷中的１２Ｃ 相对富集，其碳同位素值较小。 从生油
高峰之后一直到高成熟度晚期 （ １． １％ ＜ ＶＲｏ ＜
２．０％），干酪根生成的油开始直接裂解生气，油的

产率不断下降，天然气的产率则不断上升，烃源岩

所生成的气体产物是干酪根与原油随着成熟度的

增大共同生成的，天然气碳同位素值也表现为持续

变大的演变特征。 在过成熟阶段，天然气（以甲

烷为主）主要由残余干酪根中少量低分子烷基侧

链进一步脱落生成，而干酪根则进一步缩聚形成

富碳的残余物质并最终石墨化［２５］，所生成的甲、
乙烷碳同位素值进一步变大。 总之，天然气碳同位

素的这种“先轻后重”演变特征，主要受控于油气

的生成演化阶段。
随着成熟度的增加，乙烷碳同位素值始终大于

甲烷的（图 １ｃ），且在 ＶＲｏ＞２．２％以后会明显重于干

酪根碳同位素，且随着成熟度的增加，变重趋势越

强［２６］。 干酪根生成油气的热演化过程是一个歧化

反应过程，在高过成熟阶段，缩聚反应逐渐占据主

导地位［２７－２８］，残余干酪根一方面进一步缩合成更

大分子的固体有机质，同时由键能相对较大的
１３Ｃ－１３Ｃ连接的甲、乙基团脱落，因此该阶段生成的

甲烷、乙烷气体的碳同位素值相对加大。
此外，从图 １ｃ 还可以看出，海相碳酸盐岩烃源

岩在全演化阶段，其甲烷碳同位素值总是小于乙烷

碳同位素值，这暗示了由同一套烃源岩在不同演化

阶段直接供气形成的常规天然气藏，不会发生甲

烷、乙烷碳同位素值的“倒转现象”。
２．２　 不同热模拟方式下天然气碳同位素演变特征

封闭体系与半封闭—半开放体系这 ２ 种热压

生排烃模拟实验方式，分别代表了烃源岩的 ２ 种生

烃演化过程。 封闭体系热压生烃模拟实验模拟了

烃源岩层系在持续埋藏过程中没有油气排出，干酪

根所生成的油气全部滞留在烃源岩中，在高过成熟

度生成的天然气可以近似地代表页岩气；而半封

·４２１·
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图 １　 云南禄劝泥盆系华宁组海相碳酸盐岩烃源岩碳同位素随成熟度的演变特征

样品 ＤＫ－ＬＱ－２ 为半封闭—半开放体系实验；其他样品为封闭体系实验。

Ｆｉｇ．１　 Ｅｖｏｌｕｔｉｏｎ ｏｆ ｃａｒｂｏｎ ｉｓｏｔｏｐｅｓ ｗｉｔｈ ｍａｔｕｒｉｔｙ ｏｆ ｍａｒｉｎｅ ｃａｒｂｏｎａｔｅ ｓｏｕｒｃｅ ｒｏｃｋｓ
ｉｎ Ｄｅｖｏｎｉａｎ Ｈｕａｎｉｎｇ Ｆｏｒｍａｔｉｏｎ， Ｌｕｑｕａｎ ａｒｅａ， Ｙｕｎｎａｎ ｐｒｏｖｉｎｃｅ

闭—半开放体系热压生排烃模拟实验，模拟了烃源

岩层系在不断升温增压时油气的持续生成与间歇

式排出过程，在高过成熟阶段所排出的天然气，可
近似地代表常规天然气藏。 从图 ２ 中不难看出，
２ 种模拟方式下，甲烷、乙烷碳同位素演变趋势虽

较为一致，但在同一演化阶段其值存在明显差别；
当 ＶＲｏ＜０．８５％时，半封闭—半开放体系热模拟方

式下的甲烷、乙烷碳同位素值会明显大于封闭体

系，而在 ＶＲｏ＞０．８５％之后会轻于封闭体系。 例如，
封闭体系下 ＶＲｏ ＝ ２．８％时的甲烷、乙烷碳同位素

值，相当于半封闭—半开放体系下 ＶＲｏ ＝ ３．１５％时

的甲烷、乙烷的碳同位素值。
存在上述差异的原因主要与甲烷和乙烷的不

同热模拟生成方式有关［２９］。 根据实验条件设置的

差异，封闭体系生成的天然气一直滞留于源内，类
似于非常规方式生成的页岩气；而半封闭—半开放

体系能“边生边排”，即产生幕式排烃，天然气不会

全部滞留于源内，接近于真实地下油气生成与排出

过程。 同时，封闭模式只考虑了温度这单一要素，
反应空间较大，反应体系压力较小；而半封闭—半

开放体系则除了温度以外，还考虑到了压力对生排

烃的作用，模拟样品受到了上覆静岩压力的压实，
导致了样品生烃空间是这种处于受压状态的孔隙

空间，这就说明在生烃过程中天然气的生成与碳同

位素分馏还受到了孔隙空间及流体压力等方面的

制约。
从图 ２ 可以看到，当 ＶＲｏ ＞０．８５％后，即烃源岩

进入主要生油阶段之后，半封闭—半开放体系生成

的甲烷与乙烷碳同位素值总是小于封闭体系模拟

的，似乎显示出“不同源”的特征；δ１３Ｃ１—δ１３Ｃ２的关

系图（图 ３）中也具有相似的特征。 实际上 ２ 种实

验方式使用的是同一烃源岩样品，仅在生烃体系的

开放与封闭程度上存在差异，也就是烃源岩在持续

埋藏时油气的生成、排出与滞留过程不同，结果也

会导致其天然气碳同位素值相差较大。 这暗示在

利用前人所建立的甲、乙烷碳同位素判识模板或回

·５２１·　 第 １ 期　 　 　 　 　 　 　 　 陈磊，等． 碳酸盐岩烃源岩不同热模拟方式下气体碳同位素演变特征　
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图 ２　 云南禄劝泥盆系华宁组海相碳酸盐岩 ２ 种热模拟方式下甲烷、乙烷碳同位素演变特征对比
ＤＫ－ＬＱ－２ 为半封闭—半开放体系实验；ＬＱ－２ 为封闭体系实验。

Ｆｉｇ．２　 Ｃｏｍｐａｒｉｓｏｎ ｏｆ ｃａｒｂｏｎ ｉｓｏｔｏｐｉｃ ｅｖｏｌｕｔｉｏｎ ｏｆ ｍｅｔｈａｎｅ ａｎｄ ｅｔｈａｎｅ ｗｉｔｈ ｔｗｏ ｔｈｅｒｍａｌ ｍｏｄｅｌｉｎｇ ｍｅｔｈｏｄｓ
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图 ３　 云南禄劝泥盆系华宁组海相碳酸盐岩烃源岩不同演化阶段热模拟天然气 δ１３Ｃ１—δ１３Ｃ２的关系

底图来源于文献［３０］。

Ｆｉｇ．３　 Ｒｅｌａｔｉｏｎｓｈｉｐ ｂｅｔｗｅｅｎ δ１３Ｃ１ ａｎｄ δ１３Ｃ２ ｖａｌｕｅｓ ｏｆ ｔｈｅｒｍａｌｌｙ ｓｉｍｕｌａｔｅｄ ｎａｔｕｒａｌ ｇａｓ ｉｎ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｅｖｏｌｕｔｉｏｎ ｓｔａｇｅｓ
ｏｆ ｍａｒｉｎｅ ｃａｒｂｏｎａｔｅ ｓｏｕｒｃｅ ｒｏｃｋｓ ｉｎ Ｄｅｖｏｎｉａｎ Ｈｕａｎｉｎｇ Ｆｏｒｍａｔｉｏｎ， Ｌｕｑｕａｎ ａｒｅａ， Ｙｕｎｎａｎ ｐｒｏｖｉｎｃｅ

归公式开展气源对比示踪时需谨慎。
２．３　 甲、乙烷碳同位素演变特征对天然气成因与

类型判识的影响

国内利用乙烷碳同位素进行天然气成因类型

分类的学者很多，且标准也存在差异。 戴金星

等［６］ 将 δ１３ Ｃ２ ＜ － ２８． ８‰划分为油型气， δ１３ Ｃ２ ＞
－２５．１‰划分为煤型气。 张士亚等［３１］将－２９‰作为

划分油型气和煤型气的界限，δ１３Ｃ２ ＞－２９‰的划分

为煤型气， δ１３ Ｃ２ ＜ － ２９‰的划分为油型气。 宋岩

等［８］认为油型气的 δ１３Ｃ２＜－２９‰，煤型气的 δ１３Ｃ２＞
－２６‰，介于二者之间的为混合气。 目前，国内在

天然气成因类别的判断中，一般以－２８‰ ～ －２９‰

作为油型气与煤型气的判断界限。 上述这些经典

的基于经验总结出来的天然气成因划分标准，可能

未考虑油气的生成演化阶段及生排滞留过程对乙

烷碳同位素值的影响。 如图 ４ 所示，随着成熟度的

增加（ＶＲｏ＞２．８％），甚至会表现出煤型气的特征；在
干气阶段，乙烷碳同位素值变大趋势会明显加快。
同时在成熟度相同的情况下，封闭体系下的乙烷碳

同位素值大于半封闭—半开放体系，表明生排滞留

过程对乙烷碳同位素分馏存在抑制作用。
同样，在利用甲烷与乙烷碳同位素值判识干酪

根母质类型时，也需要考虑成熟度的影响。 由图 ３
可知，利用过成熟阶段的甲烷与乙烷碳同位素值判

·６２１·
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图 ４　 云南禄劝海相碳酸盐岩烃源岩不同热模拟演化阶段天然气 δ１３Ｃ２与 δ１３Ｃ２－δ１３Ｃ１的关系

底图据戴金星等［６］修改。

Ｆｉｇ．４　 Ｒｅｌａｔｉｏｎｓｈｉｐ ｂｅｔｗｅｅｎ δ１３Ｃ２ ａｎｄ δ１３Ｃ２－δ１３Ｃ１ ｏｆ ｎａｔｕｒａｌ ｇａｓ ｉｎ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｔｈｅｒｍａｌ ｓｉｍｕｌａｔｉｏｎ ｓｔａｇｅｓ
ｏｆ ｍａｒｉｎｅ ｃａｒｂｏｎａｔｅ ｓｏｕｒｃｅ ｒｏｃｋｓ ｉｎ Ｄｅｖｏｎｉａｎ Ｈｕａｎｉｎｇ Ｆｏｒｍａｔｉｏｎ， Ｌｕｑｕａｎ ａｒｅａ， Ｙｕｎｎａｎ ｐｒｏｖｉｎｃｅ

识其干酪根母质为Ⅲ型，这显然与采用氢指数和有

机显微组分判识的干酪根类型（表 １）相矛盾。 前

人［１３］研究证实，烷烃气碳同位素主要受天然气母

质类型的影响，同时也受热演化程度及后生改造等

方面的影响。 本次研究进一步说明，利用过成熟阶

段的海相碳酸盐岩烃源岩所生成的天然气碳同位

素值，判识干酪根母质类型时可能产生误判，还需

结合其他油气地球化学参数，才能准确判识原始母

质的有机质类型。

３　 结论

（１）海相碳酸盐岩烃源岩所生成的天然气，其
甲、乙烷碳同位素值随着成熟度增加呈现规律性变

化，而母质干酪根的碳同位素值基本保持不变。
（２）两种热模拟方式下同一烃源岩在全演化

阶段的甲烷碳同位素值总是小于乙烷碳同位素值，
暗示由烃源岩直接供气形成的天然气藏，可能不会

发生甲、乙烷碳同位素的“倒转现象”。
（３）乙烷碳同位素值随着成熟度的增加会出

现变大的趋势，其变化趋势与甲烷碳同位素值基本

一致；在高—过成熟度（特别是过成熟度）情况下，
利用前人的模板判识得到禄劝泥灰岩会呈现出煤

型气的特征，同时，同一烃源岩在不同的热模拟方

式下似乎显示出“不同源”的特征。 因此，单纯采

用甲、乙烷碳同位素值作为判断天然气类型与气源

对比时需谨慎。
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ｔｉｃｓ ａｎｄ ｐａｌｅｏｇｅｏｇｒａｐｈｙ ｉｎ ｔｈｅ Ｘｉｙｉ ａｒｅａ，Ｂａｏｓｈａｎ Ｃｉｔｙ，ｗｅｓｔｅｒｎ

Ｙｕｎｎａｎ Ｐｒｏｖｉｎｃｅ［Ｄ］．Ｂｅｉｊｉｎｇ：Ｃｈｉｎａ Ｕｎｉｖｅｒｓｉｔｙ ｏｆ Ｇｅｏｓｃｉｅｎｃｅｓ

（Ｂｅｉｊｉｎｇ），２０１６．

［１８］ 　 郑伦举，秦建中，何生，等．地层孔隙热压生排烃模拟实验初

步研究［Ｊ］ ．石油实验地质，２００９，３１（３）：２９６－３０２．

　 　 　 ＺＨＥＮＧ Ｌｕｎｊｕ，ＱＩＮ Ｊｉａｎｚｈｏｎｇ，ＨＥ Ｓｈｅｎｇ， ｅｔ ａｌ． Ｐｒｅｌｉｍｉｎａｒｙ

ｓｔｕｄｙ ｏｆ ｆｏｒｍａｔｉｏｎ ｐｏｒｏｓｉｔｙ ｔｈｅｒｍｏｃｏｍｐｒｅｓｓｉｏｎ ｓｉｍｕｌａｔｉｏｎ ｅｘｐｅｒｉ⁃

ｍｅｎｔ ｏｆ ｈｙｄｒｏｃａｒｂｏｎ ｇｅｎｅｒａｔｉｏｎ ａｎｄ ｅｘｐｕｌｓｉｏｎ ［ Ｊ］ ． Ｐｅｔｒｏｌｅｕｍ

Ｇｅｏｌｏｇｙ ＆ Ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔ，２００９，３１（３）：２９６－３０２．

［１９］ 　 吴群，彭金宁．川东北地区埋藏史及热史分析：以普光 ２ 井

为例［Ｊ］ ．石油实验地质，２０１３，３５（２）：１３３－１３８．

　 　 　 ＷＵ Ｑｕｎ，ＰＥＮＧ Ｊｉｎｎｉｎｇ．Ｂｕｒｉａｌ ａｎｄ ｔｈｅｒｍａｌ ｈｉｓｔｏｒｉｅｓ ｏｆ ｎｏｒｔｈ⁃

ｅａｓｔｅｒｎ Ｓｉｃｈｕａｎ Ｂａｓｉｎ： ａ ｃａｓｅ ｓｔｕｄｙ ｏｆ ｗｅｌｌ Ｐｕｇｕａｎｇ ２ ［ Ｊ］ ．

Ｐｅｔｒｏｌｅｕｍ Ｇｅｏｌｏｇｙ ＆ Ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔ，２０１３，３５（２）：１３３－１３８．

［２０］ 　 郑伦举．ＰＶＴ 共控作用下油气的形成过程与演化模式［Ｄ］．

武汉：中国地质大学，２０１３．

　 　 　 ＺＨＥＮＧ Ｌｕｎｊｕ．Ｆｏｒｍａｔｉｏｎ ｐｒｏｃｅｓｓ ａｎｄ ｅｖｏｌｕｔｉｏｎ ｍｏｄｅ ｏｆ ｐｅｔｒｏｌｅｕｍ
ｃｏｎｔｒｏｌｌｅｄ ｂｙ ＰＶＴ［Ｄ］．Ｗｕｈａｎ：Ｃｈｉｎａ Ｕｎｉｖｅｒｓｉｔｙ ｏｆ Ｇｅｏｓｃｉｅｎｃｅｓ，
２０１３．

［２１］ 　 马中良，郑伦举，李志明．烃源岩有限空间温压共控生排烃

模拟实验研究［Ｊ］ ．沉积学报，２０１２，３０（５）：９５５－９６３．
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ｅｘｐｕｌｓｉｏｎ ｉｎ ｆｏｒｍａｔｉｏｎ ｐｏｒｏｓｉｔｙ［Ｊ］．Ａｃｔａ Ｓｅｄｉｍｅｎｔｏｌｏｇｉｃａ Ｓｉｎｉｃａ，
２０１２，３０（５）：９５５－９６３．

［２２］ 　 李志明，郑伦举，马中良，等．烃源岩有限空间油气生排模拟

及其意义［Ｊ］ ．石油实验地质，２０１１，３３（５）：４４７－４５１．
　 　 　 ＬＩ Ｚｈｉｍｉｎｇ，ＺＨＥＮＧ Ｌｕｎｊｕ，ＭＡ Ｚｈｏｎｇｌｉａｎｇ，ｅｔ ａｌ．Ｓｉｍｕｌａｔｉｏｎ ｏｆ

ｓｏｕｒｃｅ ｒｏｃｋ ｆｏｒ ｈｙｄｒｏｃａｒｂｏｎ ｇｅｎｅｒａｔｉｏｎ ａｎｄ ｅｘｐｕｌｓｉｏｎ ｉｎ ｆｉｎｉｔｅ
ｓｐａｃｅ ａｎｄ ｉｔｓ ｓｉｇｎｉｆｉｃａｎｃｅ ［ Ｊ］ ． Ｐｅｔｒｏｌｅｕｍ Ｇｅｏｌｏｇｙ ＆ Ｅｘｐｅｒｉ⁃
ｍｅｎｔ，２０１１，３３（５）：４４７－４５１．

［２３］ 　 刘德汉，史继扬．高演化碳酸盐烃源岩非常规评价方法探讨［Ｊ］．
石油勘探与开发，１９９４，２１（３）：１１３－１１５．
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Ｅｘｐｌｏｒａｔｉｏｎ ａｎｄ Ｄｅｖｅｌｏｐｍｅｎｔ，１９９４，２１（３）：１１３－１１５．

［２４］ 　 廖玉宏，耿安松，卢家烂．初次运移中的同位素分馏效应［Ｊ］．沉
积学报，２００６，２４（５）：７５６－７６２．

　 　 　 ＬＩＡＯ Ｙｕｈｏｎｇ，ＧＥＮＧ Ａｎｓｏｎｇ，ＬＵ Ｊｉａｌａｎ． Ｉｓｏｔｏｐｉｃ ｆｒａｃｔｉｏｎａｔｉｏｎ
ｅｆｆｅｃｔ ｉｎ ｐｒｉｍａｒｙ ｍｉｇｒａｔｉｏｎ ［ Ｊ］ ． Ａｃｔａ Ｓｅｄｉｍｅｎｔｏｌｏｇｉｃａ Ｓｉｎｉｃａ，
２００６，２４（５）：７５６－７６２．

［２５］ 　 ＬＵ Ｓｈｕａｎｇｆａｎｇ，ＬＩ Ｊｉｊｕｎ，ＸＵＥ Ｈａｉｔａｏ，ｅｔ ａｌ． Ｐｙｒｏｌｙｔｉｃ ｇａｓｅｏｕｓ
ｈｙｄｒｏｃａｒｂｏｎ ｇｅｎｅｒａｔｉｏｎ ａｎｄ ｔｈｅ ｋｉｎｅｔｉｃｓ ｏｆ ｃａｒｂｏｎ ｉｓｏｔｏｐｅ ｆｒａｃ⁃
ｔｉｏｎａｔｉｏｎ ｉｎ ｒｅｐｒｅｓｅｎｔａｔｉｖｅ ｍｏｄｅｌ ｃｏｍｐｏｕｎｄｓ ｗｉｔｈ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ
ｃｈｅｍｉｃａｌ ｓｔｒｕｃｔｕｒｅｓ［ Ｊ］ ．Ｇｅｏｃｈｅｍｉｓｔｒｙ，Ｇｅｏｐｈｙｓｉｃｓ，Ｇｅｏｓｙｓｔｅｍｓ，
２０１９，２０（４）：１７７３－１７９３．

［２６］ 　 ＬＩＵ Ｗｅｎｈｕｉ，ＷＡＮＧ Ｊｉｅ，ＴＥＮＧＥＲ，ｅｔ ａｌ．Ｓｔａｂｌｅ ｃａｒｂｏｎ ｉｓｏｔｏｐｅｓ ｏｆ
ｇａｓｅｏｕｓ ａｌｋａｎｅｓ ａｓ ｇｅｎｅｔｉｃ ｉｎｄｉｃａｔｏｒｓ ｉｎｆｅｒｒｅｄ ｆｒｏｍ ｌａｂｏｒａｔｏｒｙ ｐｙｒｏ⁃
ｌｙｓｉｓ ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔｓ ｏｆ ｖａｒｉｏｕｓ ｍａｒｉｎｅ ｈｙｄｒｏｃａｒｂｏｎ ｓｏｕｒｃｅ ｍａｔｅｒｉａｌｓ
ｆｒｏｍ ｓｏｕｔｈｅｒｎ Ｃｈｉｎａ［Ｊ］． Ｓｃｉｅｎｃｅ Ｃｈｉｎａ Ｅａｒｔｈ Ｓｃｉｅｎｃｅｓ，２０１２，
５５（６）：９６６－９７４．

［２７］ 　 ＫＩＬＬＯＰＳ Ｓ Ｄ，ＫＩＬＬＯＰＳ Ｖ Ｊ．Ａｎ ｉｎｔｒｏｄｕｃｔｉｏｎ ｔｏ ｏｒｇａｎｉｃ ｇｅｏｃｈｅｍｉｓ⁃
ｔｒｙ［Ｍ］．２ｎｄ ｅｄ．Ｍａｌｄｅｎ，ＭＡ：Ｂｌａｃｋｗｅｌｌ Ｐｕｂ，２００５．
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２７（３）：１５７－１６９．
［８］ 　 谢玉洪，罗小平，王德英，等．渤海湾盆地渤中凹陷西次洼中生

界古潜山油气成藏过程［Ｊ］．天然气工业，２０１９，３９（５）：１５－２４．
　 　 　 ＸＩＥ Ｙｕｈｏｎｇ，ＬＵＯ Ｘｉａｏｐｉｎｇ，ＷＡＮＧ Ｄｅｙｉｎｇ，ｅｔ ａｌ．Ｈｙｄｒｏｃａｒｂｏｎ

ａｃｃｕｍｕｌａｔｉｏｎ ｏｆ ｃｏｍｐｏｓｉｔｅ－ｂｕｒｉｅｄ ｈｉｌｌ ｒｅｓｅｒｖｏｉｒｓ ｉｎ ｔｈｅ ｗｅｓｔｅｒｎ
ｓｕｂｓａｇ ｏｆ Ｂｏｚｈｏｎｇ Ｓａｇ，Ｂｏｈａｉ Ｂａｙ Ｂａｓｉｎ［Ｊ］．Ｎａｔｕｒａｌ Ｇａｓ Ｉｎｄｕｓｔｒｙ，
２０１９，３９（５）：１５－２４．

［９］ 　 刘可禹，ＢＯＵＲＤＥＴ Ｊ，张宝收，等．应用流体包裹体研究油气

成藏：以塔中奥陶系储集层为例 ［ Ｊ］ ．石油勘探与开发，
２０１３，４０（２）：１７１－１８０．

　 　 　 ＬＩＵ Ｋｅｙｕ，ＢＯＵＲＤＥＴ Ｊ，ＺＨＡＮＧ Ｂａｏｓｈｏｕ，ｅｔ ａｌ．Ｈｙｄｒｏｃａｒｂｏｎ
ｃｈａｒｇｅ ｈｉｓｔｏｒｙ ｏｆ ｔｈｅ Ｔａｚｈｏｎｇ Ｏｒｄｏｖｉｃｉａｎ ｒｅｓｅｒｖｏｉｒｓ，Ｔａｒｉｍ Ｂａｓｉｎ
ａｓ ｒｅｖｅａｌｅｄ ｆｒｏｍ ａｎ ｉｎｔｅｇｒａｔｅｄ ｆｌｕｉｄ ｉｎｃｌｕｓｉｏｎ ｓｔｕｄｙ［Ｊ］．Ｐｅｔｒｏｌｅｕｍ
Ｅｘｐｌｏｒａｔｉｏｎ ａｎｄ Ｄｅｖｅｌｏｐｍｅｎｔ，２０１３，４０（２）：１７１－１８０．

［１０］ 　 金强，毛晶晶，杜玉山，等．渤海湾盆地富台油田碳酸盐岩潜山

裂缝充填机制［Ｊ］．石油勘探与开发，２０１５，４２（４）：４５４－４６２．
　 　 　 ＪＩＮ Ｑｉａｎｇ，ＭＡＯ Ｊｉｎｇｊｉｎｇ， ＤＵ Ｙｕｓｈａｎ， ｅｔ ａｌ． Ｆｒａｃｔｕｒｅ ｆｉｌｌｉｎｇ

ｍｅｃｈａｎｉｓｍｓ ｉｎ ｔｈｅ ｃａｒｂｏｎａｔｅ ｂｕｒｉｅｄ⁃ｈｉｌｌ ｏｆ Ｆｕｔａｉ Ｏｉｌｆｉｅｌｄ ｉｎ
Ｂｏｈａｉ Ｂａｙ Ｂａｓｉｎ， Ｅａｓｔ Ｃｈｉｎａ ［ Ｊ］ ． Ｐｅｔｒｏｌｅｕｍ Ｅｘｐｌｏｒａｔｉｏｎ ａｎｄ
Ｄｅｖｅｌｏｐｍｅｎｔ，２０１５，４２（４）：４５４－４６２．

［１１］ 　 朱海龙，杜威，李晓庆．济阳坳陷车镇凹陷大王庄缓坡带同

生断层与油气聚集［Ｊ］ ．贵州大学学报（自然科学版），２０１０，
２７（５）：２９－３３．

　 　 　 ＺＨＵ Ｈａｉｌｏｎｇ，ＤＵ Ｗｅｉ，ＬＩ Ｘｉａｏｑｉｎｇ．Ｔｈｅ ｃｏｎｔｅｍｐｏｒａｎｅｏｕｓ ｆａｕｌｔｓ
ａｎｄ ｏｉｌ－ｇａｓ ａｃｃｕｍｕｌａｔｉｏｎ ｉｎ Ｄａｗａｎｇｚｈｕａｎｇ Ｇｅｎｔｌｅ Ｓｌｏｐｅ ｉｎ ｔｈｅ
Ｃｈｅｚｈｅｎ Ｓａｇ，Ｊｉｙａｎｇ Ｄｅｐｒｅｓｓｉｏｎ［Ｊ］．Ｊｏｕｒｎａｌ ｏｆ Ｇｕｉｚｈｏｕ Ｕｎｉｖｅｒｓｉｔｙ
（Ｎａｔｕｒａｌ Ｓｃｉｅｎｃｅ），２０１０，２７（５）：２９－３３．

［１２］ 　 范昆．渤海湾盆地济阳坳陷上古生界油气成藏主控因素研

究［Ｄ］．北京：中国地质科学院，２００８．
　 　 　 ＦＡＮ Ｋｕｎ．Ｔｈｅ ｍａｉｎ ｃｏｎｔｒｏｌｌｉｎｇ ｆａｃｔｏｒｓ ｒｅｓｅａｒｃｈ ｏｆ ｏｉｌ ｇａｓ ｆｏｒｍｉｎｇ ｉｎ

Ｕｐｐｅｒ Ｐａｌｅｏｚｏｉｃ ｉｎ Ｊｉｙａｎｇ Ｄｅｐｒｅｓｓｉｏｎ ｉｎ Ｂｏｈａｉｗａｎ Ｂａｓｉｎ ［Ｄ］．
Ｂｅｉｊｉｎｇ：Ｃｈｉｎｅｓｅ Ａｃａｄｅｍｙ ｏｆ Ｇｅｏｌｏｇｉｃａｌ Ｓｃｉｅｎｃｅｓ，２００８．

［１３］ 　 任拥军，杨景楠，邱隆伟，等．大王北洼陷烃源岩有机地球化

学特征［Ｊ］ ．高校地质学报，２０１０，１６（１）：６３－７２．
　 　 　 ＲＥＮ Ｙｏｎｇｊｕｎ，ＹＡＮＧ Ｊｉｎｇｎａｎ，ＱＩＵ Ｌｏｎｇｗｅｉ，ｅｔ ａｌ．Ｏｒｇａｎｉｃ ｇｅｏｃｈｅ⁃

ｍｉｃａｌ ｃｈａｒａｃｔｅｒｉｓｔｉｃｓ ｏｆ ｓｏｕｒｃｅ ｒｏｃｋｓ ｉｎ Ｄａｗａｎｇｂｅｉ Ｓｕｂｓａｇ［Ｊ］．Ｇｅｏ⁃
ｌｏｇｉｃａｌ Ｊｏｕｒｎａｌ ｏｆ Ｃｈｉｎａ Ｕｎｉｖｅｒｓｉｔｉｅｓ，２０１０，１６（１）：６３－７２．

［１４］ 　 ＥＡＤＩＮＧＴＯＮ Ｐ Ｊ，ＨＡＭＩＬＴＯＮ Ｐ Ｊ，ＢＡＩ Ｇ Ｐ．Ｆｌｕｉｄ ｈｉｓｔｏｒｙ ａｎａｌｙｓｉｓ：ａ
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