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天然气地球化学

煤热压实验成熟度的地质标定

陈瑞银,米敬奎,陈建平
(中国石油勘探开发研究院,北京１０００８３)

摘要:目前的岩石热解生烃实验技术,已经可以考虑到更多地质过程条件的模拟,但需将热压生排

烃实验室的热演化进程用自然地质剖面热演化参数标定后,实验结果才能用于地质生排烃过程认

识和油气资源评价中.开展了煤岩在黄金管限定体系恒升温速率(２℃/h、２０℃/h)和热压生排烃

体系恒温条件下的３组热解实验,鉴于干酪根氢碳原子比对有机质生烃转化进程的指示性,以H/C
原子比为转换参数,以自然地质剖面样品的 H/C原子比与镜质体反射率(RO)统计关系为基础,建

立煤热压实验条件下热演化生烃进程参数与自然地质RO 的对应关系模板.结果显示:①相同实

验温度,热压生排烃恒温实验对应的自然地质成熟度比黄金管限定体系更高,生烃进程更快;②以

自然地质RO 为基准,黄金管限定体系恒升温速率实验的固体残渣RO 值高出０~０．９％,热压生排

烃恒温实验的固体残渣RO 值在高—过成熟阶段低０~０．２％;③３组实验的 Easy％RO 值在４５０℃
以下低０~０．５％,在４７０℃以上高出０~０．８％.热压生排烃恒温实验的固体残渣RO 值更接近自然

地质RO 值,表明压力和排烃在一定程度上影响了有机质的热成熟演化和成烃进程.对图版预测

值误差分析认为,在RO＜１．３％段偏差范围为０~０．２５％,１．３％＜RO＜６％段偏差范围为０~０．５％.
图版可为各类热压生排烃实验研究提供参考,方法适用于煤系烃源岩地区的生排烃实验评价.
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０　引言

煤系作为大气田的主要气源岩[１],确定其实验

室快速与自然地质剖面缓慢热演化成熟、生烃的对

应关系,是通过实验模拟方法正确认识煤系烃源岩

生烃历史和有效评价其资源潜力的前提.煤岩镜质

体反射率(RO)被延用并惯用作各类有机质在自然

地质剖面中热演化和生烃的进程标尺,但实验室快

速受热的情况下,干酪根大分子的芳构化反应速率

加快,芳构化程度更高,镜质体显微组分表面反光性

更强,反射率测试值增大[２].生烃实验显示的生油

高峰对应残留物RO 值比自然地质演化剖面值高

０．３％[３,４];在相同RO 值下,实验样品与自然剖面反

映生烃进程的自由基浓度、氢碳(H/C)原子比等参

数也存在差异[５,６],用实验残渣RO 值来直接标定生

烃进程需要改进[７].另一方面,压力对生烃影响的

长期争论[８],进一步反映了问题的复杂性.超压对

有机质热成熟演化和生烃进程的影响也存在明显差

异[９],有机质的热演化和生烃是２个相关但又不同

的过程[１０].目前最具有代表性的２种生排烃热模

拟实验技术,黄金管限定体系实验可模拟有机质在

一定流体压力封闭环境中的热解生烃,为生烃动力

学计算提供不同升温速率生烃参数[１１Ｇ１６],热压生排

烃模拟实验充分考虑了静岩压力、静水压力、排烃等

地质条件,模拟自然地质边生边排环境下的生排

烃[１６Ｇ１９].如果说 Easy％ RO 模型适合标定基于时
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间—温度补偿假设条件的传统实验的生烃进程(加
热速率小于１℃/周)[２０,２１],它在考虑压力、排烃影响

的现代快速生烃热模拟实验的适用性上还需要检验

或修正.
研究表明,油气生成过程也是固体有机质贫氢

富碳的过程,残余固体有机质 H/C原子比值能直接

反映可继续生烃的能力和热演化程度,是干酪根转

化为可溶烃的标志参数,不受芳构化程度的影响,与

RockＧEvalIH 值相比,更不受诸如矿物基质、沥青

污染等的影响[２２,２３].因此本文开展了黄金管限定

体系恒升温速率(２℃/h、２０℃/h)和热压生排烃体

系恒温条件下的３组生烃实验,选用干酪根 H/C原

子比这一表征地质、实验室生烃进程的共同参数,通
过地质样品 H/C与RO 的统计关系,建立煤在不同

实验体系与自然剖面同等生烃进程所对应的成熟度

参数关系模板,为用热压实验研究方法评价煤系油

气资源提供依据.

１　方法

干酪根 H/C与RO 关系统计所用样品采自中

国主要含煤盆地地层,如鄂尔多斯盆地东缘和山西

省的二叠系和石炭系、南方地区的二叠系、库车盆地

的三叠系、华北地区的侏罗系、吐哈盆地的侏罗系、
柴达木盆地的侏罗系,共计１３９个.热解生烃实验

所用样品采自鄂尔多斯盆地铜川陈家山地区侏罗系

延安组的低熟煤(H/C＝０．８３,O/C＝０．１０,TOC＝
７５．６９％,S１ ＝６．７２mg/g岩石 ,S２ ＝１８８．１０mg/g岩石 ,

RO＝０．５２％).
恒速升温实验分为２℃/h和２０℃/h２个系列,

都是在黄金管限定体系上进行的[１１Ｇ１６].将 １０~
３０mg上述煤粉样在氩气的保护下封闭在５０mm×
５mm的黄金管内,根据实验点需要制作多根.将每

根黄金管分别置入单个高压釜体内,用１h从室温升

至３００℃,恒温３０min,然后以２℃/h或２０℃/h升

温速率在高压釜体内分别加热至３００~６５０℃不等,
釜体内的流体平衡压力设定为３０MPa.加热控制

温度的精度为１℃,压力精度为３MPa.加热完毕后

立刻取出黄金管并降温和清洗,然后在真空系统中

将其刺破,收集气体用于组分测试.固体残渣在二

氯甲烷溶液中剥离出来并将可溶有机质洗掉,自然

干燥后用于干酪根的元素组成和镜质体反射率

测定.
恒温热解实验是在热压生排烃实验系统上进行

的,其结构构成、压力模拟和排烃模拟的实现方法见

文献[１９]和专利[２４,２５].将３０~８０g煤样装入高

压釜体内的样品室,将釜体置入加热炉并固定和密

封,用真空泵抽真空后,通过釜体下端的管线注入

３０MPa的纯净水,通过釜体上端排烃控制装置控制

排烃,使得实验过程中样品室流体压力保持在(３０±
３)MPa,通过上部压头对样品施加机械压力,以模拟

静岩压力,设定值为７２MPa.通过计算机来控制热

电偶,以实现设定温控程序的加热过程,温度控制精

度为１℃,样品实际受热温度误差值小于５℃.在

２５０~６５０℃范围设定实验目标温度点,用１０min升

温至２５０℃后恒温３０min,然后以６０℃/h的速率升

温至目标温度后,恒温７２h.实验结束后按照装样

程序的反顺序卸样,固体残渣粉碎后用二氯甲烷抽

提,抽提后的残渣自然干燥后用于干酪根的元素组

成和镜质体反射率的测定.
自然地质剖面煤样和实验残渣样在有机元素测

定前,先用盐酸处理以除去无机碳,然后应用 Vaio
MICROcube元素分析仪,按照国标 GB/T１９１４３Ｇ
２００３«岩石有机质中碳、氢、氧元素分析方法»测定各

实验系列残渣样品的碳氢元素含量.C、H、N 元素

测定 以 氦 气 为 载 气,氧 化 炉 温 ９５０℃,还 原 炉 温

５００℃;氧元素测定所用载气为氮气和氢气,裂解温

度为(１１４０±１０)℃.
镜质体反射率的测定是按照石油行业标准SY/

T５１２４Ｇ１９９５«沉积岩中镜质体反射率测定方法»制
备成薄片,用 MPVＧSP显微光度计测定样品的镜质

体反射率,用蓝宝石、SiC作为标样进行标定,测量

误差值为０．０５％.

２　结果

采自不同地区自然地质剖面的煤样,其干酪根

H/C原子比与RO 的统计关系如图１所示.统计样

品RO 值分布范围在０．４５％~１３．０５％之间,H/C原

子比分布范围在０．０２~０．９６之间.整体上随着RO

值的升高,干酪根 H/C值逐渐降低,热演化富碳贫

氢趋势明显,并且具有很好的线性关系.在RO＞
１．８％阶段,煤样干酪根 H/C与RO 的关系可以用

对数关系式表达;在RO＜１．８％阶段,H/C与RO 的

关系用多项式表达的相关度更高.分段的数学表达

式如下:

RO≤１．８％时,RO＝－４００．６５(H/C)５＋
１６４．７(H/C)４－２６８４．２(H/C)３＋
２１９０．６(H/C)２－８９４．０９(H/C)＋１４７．０７ (１)

RO＞１．８％时,RO＝１１．９８１e(－３．６２３×H/C) (２)

７９　No．１　　 　　　　　　　　陈瑞银等:煤热压实验成熟度的地质标定　　　　　　　　　　　　　　



图１　自然地质剖面煤H/C原子比与RO 关系

Fig．１　CorrelationanalysisbetweenH/CandRO

parametersofgeologicalcoalsamples

　　黄金管限定体系２℃/h、２０℃/h恒升温速率实

验和热压生排烃体系恒温７２h实验,其固体残渣干

酪根 H/C和实测RO 结果见表１.与自然地质剖面

的热演化趋势相似,随着实验温度的升高,固体残渣

干酪根 H/C值减小,RO 值增大;相同温度点,不同

实验系列的 H/C、RO 值不同.
根据自然地质样品获得的 H/C原子比与RO

的关系式(１)和式(２),将实验点固体残渣 H/C原子

比值代入,推算各实验点 H/C原子比所对应的自然

地质RO 值,获得实验温度或实验残渣RO 值与自

然地质RO 值对应关系模板,结果如图２、图３所示.
随着实验点温度的升高,各实验系列的对应自

然地质RO 逐渐升高,关系趋势用多项式来表达的

相 关系数非常高.相同目标温度下,恒温３d的热压

表１　不同实验系列温度点的固体残渣H/C原子比、RO 测定值

Table１　H/CatomicratioandROvalueofresidualsinexperiments

黄金管限定体系２０℃/h

T/℃ H/C RO/％

黄金管限定体系２℃/h

T/℃ H/C RO/％

热压生排烃体系恒温７２h

T/℃ H/C RO/％

３００ ０．７９ ３００ ０．７８ ０．６３ ２５０ ０．８０ ０．８６

３２５ ０．７１ ０．６８ ３２５ ０．７１ ０．６８ ２７５ ０．７７ ０．９１

３５０ ０．６４ １．２１ ３５０ ０．６１ １．２５ ３００ ０．６３ １．００

３７５ ０．６２ １．３１ ３７５ ０．５７ １．５３ ３２５ ０．５９ １．１５

４００ ０．５９ １．５４ ４００ ０．５５ １．７４ ３５０ ０．５４ １．５９

４２５ ０．５７ １．８１ ４２５ ０．５０ ２．２６ ３７５ ０．５１ １．７５

４５０ ０．５６ ２．０３ ４５０ ０．４７ ２．６３ ４００ ０．４６ １．９９

４７５ ０．５１ ２．４１ ４７５ ０．４５ ２．９２ ４２５ ０．４３ ２．１９

５００ ０．４８ ２．８９ ５００ ０．４２ ３．３０ ４５０ ０．４１ ２．４１

５２５ ０．４７ ２．９９ ５２５ ０．４１ ３．４７ ４７５ ０．４０ ２．８０

５５０ ０．４２ ３．５０ ５５０ ０．３８ ３．９５ ５００ ０．３８ ３．０７

５７５ ０．３９ ３．９７ ５７５ ０．３６ ５２５ ０．３６ ３．２６

５９０ ０．３９ ５９０ ０．３４ ４．３９ ５５０ ０．３２ ３．７６

６１０ ０．３６ ４．１９ ６１０ ０．３２ ４．５７ ６００ ０．２７ ４．０７

６２５ ０．３３ ６２５ ０．３０ ４．７１ ６５０ ０．１９ ４．９２

６５０ ０．３１ ６５０ ０．２７

生排烃实验所对应的自然地质热演化程度最高,其
次是２℃/h和２０℃/h的黄金管限定体系实验.在

３５０℃以上阶段,相 邻 趋 势 线 间 的 RO 差 值 大 于

０．５％;３５０℃以下,随着温度的降低,差值逐渐减小,
到２５０℃趋同.实验温度与对应的自然地质RO 数

学拟合关系表达式为:
恒温３d热压生排烃实验:

y＝９×１０－１０x４－２×１０－６x３＋０．００１x２－
０．２４５８x ＋２２．４９５,R２＝０．９９７５ (３)

２℃/h恒升温速率黄金管体系实验:

y＝１×１０－８x３＋３×１０－５x２－０．００６８x＋
０．６１７１,R２＝０．９９３７ (４)

２０℃/h恒升温速率黄金管体系实验:

y＝－３×１０－９x３＋２×１０－５x２－０．０１１３x＋
１．８６５４,R２＝０．９９６２ (５)

式(３)—式(５)中:y 为自然地质RO,％;x 为实验点

温度,℃;R 为拟合公式相关系数.
在自然地质RO＜１．３％阶段,３个实验系列的

固体残渣实测RO 值与自然地质RO 值接近;在自

然地质RO＞１．３％阶段,与对应的自然地质RO 值

８９　 天　然　气　地　球　科　学 Vol．２９　



相比,恒升温速率黄金管体系的实验残渣RO 值偏

大,最大差值达０．６％,而恒温３d热压生排烃实验系

列的残渣RO 值偏小,在自然地质RO＜４％之前的

差值小于０．３％,在自然地质RO＞４％之后的差值

则逐渐增大,甚至超过１．２％.实验固体残渣RO 值

与对应自然地质RO 值数学拟合关系式可表示为:
恒温３d热压生排烃实验:

y＝０．１２０８x３－０．９２９３x２＋３．３１７x－
１．６４６７,R２＝０．９９４８ (６)

２℃/h恒升温速率黄金管体系实验:

y＝０．０２３５x３－０．１２９９x２＋０．９７２８x＋
０．０６２４,R２＝０．９９５４ (７)

２０℃/h恒升温速率黄金管体系实验:

y＝０．０３１２x３＋０．３１７４x２－０．１３８x＋０．６７３７,

R２＝０．９９３８ (８)
式(６)—式(８)中:y 为自然地质RO 值,％;x 为

实验固体残渣RO 值,％;R 为拟合公式相关系数.

图２　不同系列实验温度对应自然地质RO 关系

Fig．２　CorrelationbetweengeologicalROand

heatingtemperatureofresidualsinexperiments

３　讨论

３．１　不同方法RO 值的比较

用Burnaham的化学动力学成熟度计算模型[２０],
输入实验加热程序,可以获得本文各实验点的EasＧ
y％RO 值.本文实验在各温度点的固体残渣实测

RO、Easy％ RO 和根据生烃进程用 H/C原子比标

定的自然地质RO 关系如图４所示,整体上随着温

度的升高RO 值呈S形增大的趋势,在高、低温端点

有趋同的特点,实验残渣RO 值比 Easy％ RO 值更

接近于自然地质RO 值.
恒升温速率黄金管限定体系实验中,在实验温

度小于４５０℃阶段,Easy％RO 值低于自然地质RO

值,最大差值为０．４％,在实验温度大于４５０℃阶段,

Easy％RO 值高于自然地质 RO 值,最大差值为

０．７％,显然Easy％RO 不适合作为黄金管限定体系

的热演化生烃进程指标.在小于４００℃阶段,残渣

RO 值接近于自然地质RO 值,随着温度的增高,残
渣RO 值越来越高于自然地质RO 值,最大差值可

达０．７％,表明自然地质RO＜１．３％阶段,可以用残

渣RO 值作为实验样品在自然地质热演化生烃进程

的指标,而在高过成熟阶段不适合.

图３　不同系列实验固体残渣

与自然地质剖面成熟度对应关系

Fig．３　CorrelationbetweenmeasuredROand

geologicalROofresidualsinexperiments

　　恒温３d热压生排烃实验中,在 ５００℃ 以前,

Easy％RO 值与自然地质RO 值的偏差都较大,基
本上都是偏低趋势,最大差值达０．９％,在５００℃以

上的过成熟阶段,偏差相对减小,在０．４％以内.实

验残渣RO 值整体上稍低于自然地质 RO 值约为

０．１％~０．３％.
不同方法所显示的成熟度RO 值的差别,源于

有机质生烃和干酪根芳构化的进程差异,也有压力

对２过程存在影响差异的体现.Sweeney等[２１]将

镜质体的热演化过程视为具有相同频率因子而活化

能不同的一系列平行反应,从而建立了关于镜质体

反射率的 Easy％RO 模型;而生烃化学反应并非是

一级平行反应,自然地质剖面中在低熟阶段以聚合

反应为主,在高成熟阶段以裂解反应为主.镜质体

反射率的实质是芳香环的有效排烃程度,主要受温

度的影响,而生烃尤其是气态烃的生成,流体压力必

然影响生烃反应平衡[１０,２６Ｇ２８].

３．２　拟合公式的选择与精度误差

前人[２９,３０]研究认为,自然演化条件下,有机质

H/C原子比随着埋深增加的变化趋势,显示出“三
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段式”降低的特点.阙永泉等[４]对I型有机质热解

实验残渣干酪根 H/C原子比与温度的关系分析也

发现呈３个不同阶段的变化特征,并解释了其化学

成因机理.但由于生烃化学进程必然受流体压力的

影响,不同地区的温度史与压力史之间并不是完

全 一致的,因此“三段式”的转折点不尽相同,而且

图４　不同温度点的固体残渣实测RO、Easy％RO、

H/C原子比标定自然地质RO 对比

Fig．４　ComparisonofROvaluesfromdifferent

methodsinexperiments

H/C原子比与温度或RO 的关系并非存在基于化学

动力学的指数或正比关系.因此本文仅仅按照统计

学的原则,选用相关系数更高的多项式作为统计拟

合关系式.
从图１的拟合线来看,RO＜１．３％阶段,统计数

据点分布范围与拟合线的最大差值小于０．２５％,

１．３％＜RO＜６％阶段,最大差值小于０．５％,基本与

实测允许误差一致.图２—图４各图中,低成熟阶

段(RO＜１．０％)的数据相关性不高,是由于实验数

据点不够.由于煤系烃源岩多在成熟—高成熟阶段

才能作为气藏的有效供烃源,因此图版精度不影响

以生气为主的煤系烃源岩评价的应用.

３．３　模板适用范围

煤热解生排烃实验的成熟度有不同表示方法,
本文主要推荐基于能表征自然地质剖面煤岩有机质

生烃进程的 H/C原子比,用自然地质RO 标定实验

生排烃进程.用同一地区剖面样品建立的 H/C原

子比—RO 关系来评价其实验样品的生烃进程是最

理想的.在RO＜１．３％阶段,由于热史和沉积埋藏

速率匹配不同,不同地区之间在统计学上存在差异,
统计公式不一定适合所有地区样品的评价.在RO

＞１．３％阶段,煤岩生气效率高,不同地区样品的规

律性比较一致,误差率不高,能够反映生烃与成熟热

演化规律,故模板实用性强.
对于Ⅰ型、Ⅱ１型有机质,由于极少甚至没有镜

质体显微组分,难以测定镜质体反射率,但石油地质

界仍惯用该参数,用等效镜质体反射率来表示其热

演化生烃进程,因此用本文的图版来表示Ⅰ型、Ⅱ１

型有机质的生烃进程也应当是可被接受的.我们应

当充分理解镜质体反射率在应用中的涵义,在借用

于Ⅰ型、Ⅱ１型时不能追求生烃进程与Ⅲ型有机质

RO 成熟度参数间存在机理性解释.

４　结论

综合以上研究与分析,得到以下几点认识:
(１)煤系地质样品干酪根 H/C原子比与镜质体

反射率直接存在明显的统计学关系,可以用数学式

表达,相关系数高,是实验条件下有机质热成熟生烃

进程标定的基础.
(２)相同目标温度下,热压生排烃恒温实验的生

烃进 程 比 黄 金 管 限 定 体 系 ２℃/h、２０℃/h 实 验 更

快,对应的自然地质成熟度更高.
(３)用动力学方法计算获得的 Easy％ RO 值,

与自然地质RO 值差别大,不适合用于黄金管限定

体系恒升温速率和热压生排烃体系恒温实验的生烃

进程标定.热压生排烃恒温实验的固体残渣RO 值

更接近自然地质RO 值.
(４)实验温度、实验固体残渣 RO 与自然地质

RO 对应模板,适用于考虑压力影响的煤系烃源岩

００１　 天　然　气　地　球　科　学 Vol．２９　



地区各成熟阶段的生排烃评价.
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MaturityofcoalＧderivedhydrocarboninpyrolysisexperiments

ChenRuiＧyin,MiJingＧkui,ChenJianＧping
(PetroChinaResearchInstituteofPetroleumExploration& Development,Beijing１０００８３,China)

Abstract:Hydrocarbongenerationandexpulsionexperimentinaccountofpressureandexpulsioneffectsis
animportantapproachinresourceassessmentandpetroleumformationmechanism．ItisnecessarytoinＧ
tegratehydrocarbongenerationprocessinpyrolysisexperimentswithgeologicalmaturity．Animmature
coalispyrolyzedinthreeexperimentmodels．Thefirsttwoareinconfinedgoldreactorsattemperatures
from３００℃to６５０℃ withheatingratesof２℃/hand２０℃/handunderapressureof３０MPa．Thethirdisin
hydrocarbongenerationandexpulsionsimulationrigattemperaturesfrom２５０℃to６５０℃ withrapidheatＧ
ingratesandholdingtimeof７２hoursandunderapressureof３０MPa．TherelationshipbetweenhydrogenＧ
carbonatomicratioandvitrinitereflectanceisconfirmedbythemathematicalstatisticsof１３９geological
samples．InviewofindicativefeatureofhydrogenＧcarbonatomicratiofororganicmaturationandhydrocarＧ
bongeneration,thecurvesbetweenexperimentalthermalparametersandgeologicalmaturityaregraphed
forthesethreeseriesofexperiments．ComparedwithgeologicalmaturityRO,thevalueofsolidresiduein
confinedgoldreactorsishigherby０Ｇ０．９％,andthevalueathighermaturitystageinhydrocarbongeneraＧ
tionandexpulsionsimulationrigislowerby０Ｇ０．２％．ThevaluesofEasy％ROinthethreeseriesofexperiＧ
mentsare０Ｇ０．８％lowerthanthevaluesofgeologicalmaturity．Obviously,thevitrinitereflectanceofsolid
residueinhydrocarbongenerationandexpulsionsimulationrigisnearertogeologicalmaturitythaninconＧ
finedgoldreactor．Theconclusionreflectsthatpressureandhydrocarbonexpulsionplayanimportantrole
inthermalmaturityandhydrocarbongenerationprocessoforganicmatter．Erroranalysisshowsthatthe
correctedmaturityofexperimentalsampleswithhydrogenＧcarbonatomicratiorelationshipare０．２５％lowＧ
erinoilwindow,０．５％loweringasstagethantherealgeologicalmaturity．Thesecurvescanbeappliedto
resourceassessmentincoalmeasuresregionsbypyrolysisexperiments．
Keywords:Coal;Pyrolysisexperiment;Maturity;Hydrogencarbonatomratio;Hydrocarbongeneration
process;Vintrinitereflectance
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