
　 第 48 卷第 1 期 物　 探　 与　 化　 探 Vol. 48,No. 1　
　 2024 年 2 月 GEOPHYSICAL

 

&
 

GEOCHEMICAL
 

EXPLORATION
 

Feb. ,2024　

doi:
 

10. 11720 / wtyht. 2024. 1037
王惠艳,唐瑞玲,毕婧. 天然热释光测量技术在多年冻土区天然气水合物勘查中的应用[ J] . 物探与化探,2024,48(1):24- 30. http: / / doi. org /
10. 11720 / wtyht. 2024. 1037
Wang

 

H
 

Y,Tang
 

R
 

L,Bi
 

J. Application
 

of
 

natural
 

thermoluminescence
 

measurement
 

technique
 

in
 

natural
 

gas
 

hydrate
 

exploration
 

in
 

permafrost
 

areas[J] .
Geophysical

 

and
 

Geochemical
 

Exploration,2024,48(1):24-30. http: / / doi. org / 10. 11720 / wtyht. 2024. 1037
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摘
 

要:
 

冻土区天然气水合物形成机理复杂,成因多源,发展多种捕捉微渗漏信息技术,提高勘查成功率是亟需解决

的难题。 本文首次把天然热释光测量技术应用于冻土区天然气水合物勘查中,利用 RGD-6 型热释光剂量仪测试了

祁连山冻土区土壤样品热释光强度,总结出适用于木里冻土区天然气水合物勘查的加热程序,以及样品取样粒级。
试验结果表明,祁连山冻土区土壤样品最佳取样粒级为-60~ 100 目,最佳升温速率应设置为 5

 

℃ / s,最佳升温区间

为 50~ 400
 

℃ 。 根据祁连山冻土区土壤天然热释光强度异常特征,圈定了天然气水合物在地表的异常边界,天然热

释光强度异常模式为顶部异常,与烃类异常模式存在良好的对应关系。 土壤天然热释光不受微生物的影响,灵敏

度高,是一种很有前景的寻找天然气水合物的方法,在今后的冻土区天然气水合物资源勘查过程中可以将这种技

术加以推广。
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0　 引言

热释光油气勘查技术经历了从热释光剂量测量

(thermoluminescence
 

radiometric
 

survey)到天然热释

光测量(natural
 

thermoluminescence
 

survey)的发展历

程。 前者是测量埋置在土壤中的热释光剂量片吸收

的放射性剂量[1-2] ,后者是测定土壤中天然矿物在

一定地质年代内接受天然辐射而产生的累积热释光

强度[3] 。 热释光剂量测量虽然能够通过累积测量

消除或降低一些环境因素的影响(如土壤温度、土
壤湿度、取样时间、大气压、降雨情况、地下水位状态

以及土壤的冻结和融化状况),但是该项技术需要

进行二次测量(埋热释光剂量片和取热释光剂量

片),无形中增加了勘探成本。 中国油气勘查学家

们发展的天然热释光技术可以直接测定土壤中的石

英、长石、方解石等结晶矿物及黏土矿物长期累积的

热释光剂量,解决了需要进行二次测量的问题(埋

热释光剂量片和取热释光剂量片),降低了热释光

勘查成本[4] ,在常规油气勘探中取得了良好的勘探

结果,成功率高达 61. 5% ~ 85%[5-8] 。
天然热释光应用于油气勘探的理论基础源于气

体垂向微渗漏原理,地下油气藏以及烃类的微渗漏

垂向迁移引起近地表地球化学场的变化,使油气藏

与外围环境的辐射场产生差异,进而引起近地表土

壤天然热释光的强度异常,由于天然气水合物与常

规油气在物源及运移机制上非常相似[5-7] ,所以很

多学者把热释光技术应用到天然气水合物领域:张
志攀等

 [9-10] 在羌塘盆地天然气水合物勘探中,发现

了热释光高值异常呈串珠状分布的特征,可以大致

ChaoXing



　 1 期 王惠艳等:天然热释光测量技术在多年冻土区天然气水合物勘查中的应用

反映深部天然气水合物藏的位置。 张富贵等[11] 在

祁连山冻土区试验了天然热释光水合物勘查技术,
认为祁连山天然气热释光异常与天然气水合物矿藏

关系密切,源于深部水合物矿藏,天然热释光技术可

以作为天然气水合物勘查的一种有效辅助手段。 尽

管众多结果显示天然热释光能有效预测天然气水合

物远景区,但是目前土壤热释光测量方法技术仍借

鉴在油气勘查中的方法,冻土区天然气水合物与常

规油气相比,其成藏模式、成因机理和干扰因素有本

质差别,其不同样品的发光曲线特征、最佳取样粒

级、最佳升温速率以及最佳升温区间均未开展研究,
开发适合冻土区天然气水合物的天然热释光技术尤

为必要。 因此,本研究的主要目的是:①
 

采用新型

RGD-6 型热释光剂量仪,试验出适用天然气水合物

勘查的最佳土壤粒级、最佳升温速率和最佳升温区

间;②
 

总结土壤天然热释光的异常模式,查明水合

物与地表热释光异常间的相互关系;③
 

建立天然热

释光勘查模型。

1　 工作原理

近地表土壤样品中的矿物在漫长的地质年代里

接受天然辐射而产生的累积热释光强度,与升温速

率、加热温度、辐射剂量、样品粒度有重要相关关

系[12-13] 。 土壤样品在加热时,能将储存的辐射能以

发光的形式释放出来,这种特性称之为热释光。 热

释光的强度随加热条件而变化,两者之间的函数关

系称为发光曲线,某段区间内发光曲线的面积即总

热释光量子数与样品吸收的辐射剂量成线性关系,
地表热释光的强弱反应了该地区辐射水平的高低。
油气藏上方由于气体垂向微渗漏原理会出现放射性

元素局部富集或贫化现象,而对应的地表热释光就

会形成局部异常区域[14] ,因此可以依据地表热释光

异常来探索地下深层油气藏存在。 天然气水合物与

常规油气在物源和运移机制上非常相似[15] ,因此可

以探索土壤热释光与深部水合物的响应关系。

2　 实验参数及检测结果

2. 1　 样品来源

选择祁连山天然气水合物已知区进行方法技术

试验,采样点布设见图 1,测区面积 4
 

km2,采样密度

16 点 / km2,采样深度 40 ~ 60
 

cm,共采集土壤样品 84
件。 样品尽可能在微生物活动层下部采集,样品用

铝箔袋包装,在室内阴干,加工过筛。 每个待测试样

品制备 3 个平行样,每个平行样重 50
 

mg。 样品分

析测试工作使用 RGD-6 型热释光剂量仪完成,主要

测量土壤 γ 累计辐射剂量,剂量单位为 μGy。

图 1　 研究区位置示意(a)及采样点位分布(b)
Fig. 1　 Location

 

of
 

the
 

study
 

area
 

(a)
 

and
 

sample
 

point
 

distribution
 

(b)
 

in
 

Qilian
 

Mountain
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2. 2　 取样粒级试验

研究土壤热释光强度与粒度关系是为了实际应

用时能选取最佳粒度范围,在实际测量过程中,粒级

太大使颗粒间的支撑作用加强,会造成分样不准,直
接后果就是测试数据一致性不好。 相反,粒度太细

会导致颗粒间的吸引力加大,造成分样、放样困难,
工作效率降低;且粒度太细,样品受热容易飞扬,会
污染仪器。 粒级愈细,样品中的结晶矿物(磷光体)
的比例减小,黏土矿物的比例增多,存储的能量减少

导致发光强度减弱。 选择 3 件土壤样( 303、403、
503)分别加工至-20 ~ 40 目、-40 ~ 60 目、-60 ~ 100
目、-100 ~ 150、-150 ~ 180 目和-180 目不同粒级,利
用新型 RGD-6 型热释光剂量仪进行土壤天然热释

光测量,其中,303 样品位于水合物井上方,403 样品

和 503 样品位于水合物井周边位置。 试验结果显

示,3 件土壤样品的热释光值随粒度变化的规律基

本相似,-60 ~ 100 目区间对应的热释光强度最大,

图 2　 不同粒级热释光强度变化曲线

Fig. 2　 The
 

changing
 

curve
 

of
 

intensity
 

of
 

thermoluminescence
 

with
 

different
 

particle
 

size

与天然气水合物井位置不相关,因此多年冻土区天

然气水合物土壤热释光测量的土壤粒度应选择-60 ~
100 目为宜(图 2)。
2. 3　 升温区间试验

RGD-6 型热释光剂量仪在测量前要求设置 3 个

恒温温度,即第一恒温、第二恒温和第三恒温,从热

释光强度数学表达式可以看出,累积热释光强度是

升温速率和加热温度区间的函数,因此,确定升温速

率和加热温度区间等实验参数,研究最佳加热程序

是至关重要的。
有效剂量取自第一恒温温度结束至第二恒温温

度结束之间的光子计数累积值,并转换为对应的测

量结果显示出来,第三恒温温度即退火结束后,降下

加热盘,停止数据采集,关闭光子探头。 首先固定第

二和第三恒温温度为 400
 

℃ ,对同一个样品,第一恒

温温度分别取 0 ~ 600
 

℃ 进行测量(间隔 50
 

℃ ),测
量结果如图 3a 所示,当第一恒温温度分别取 20

 

℃ 、
30

 

℃ 、40
 

℃ 、50
 

℃ 、60
 

℃ 、70
 

℃ 进行测量时,50
 

℃
对应的热释光强度最大,随着温度的继续增加,同一

样品的热释光强度急剧减少。 由此可见,对于土壤

样品热释光测量,50
 

℃为最佳第一恒温温度。
为了确定第二恒温温度,利用已经取得的最佳

第一恒温温度进行试验,即将第一恒温温度固定为

50
 

℃不变,第二恒温温度在 0 ~ 600
 

℃之间不断改变

来测量同一样品的热释光强度,测量结果如图 3b 所

示。 由图可以看出,对于同一个样品,当第一恒温温

度不变时,其热释光强度随第二恒温温度的增加而

加大,当第二恒温温度设为 400
 

℃ 时热释光强度趋

于平缓,因此应将第二恒温温度设置为 400
 

℃ 。

图 3　 不同升温区间热释光强度变化曲线

Fig. 3　 The
 

changing
 

curve
 

of
 

intensity
 

of
 

thermoluminescence
 

in
 

different
 

temperature
 

intervals

2. 4　 升温速率试验

升温速率的确定也是热释光测量的一个必要条

件。 过低的升温速率会影响测量工作的效率,而升

温速率过快又会降低发光峰的面积,同时也影响仪

器的正确使用。 为了确定最佳的升温速率,对升温

速率进行了试验研究。 在实验过程中,将升温速率

分别设置为 3、4、5、6、7、8
 

℃ / s,其他条件一致,实验

结果见图 4,从图中可以看出,土壤样品的热释光强

度随升温速率的增加先升高后下降,因此最佳升温

速率为 5
 

℃ / s
 

。

·62·
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图 4　 不同升温速率热释光强度变化曲线

Fig. 4　 The
 

changing
 

curve
 

of
 

intensity
 

of
 

thermoluminescence
 

in
 

different
 

heating
 

speed

3　 应用实例

3. 1　 实验区概况

研究区选在青海木里冻土区聚乎更矿区,是中

国目前唯一在冻土区取得天然气水合物实物样品的

地区,属于高原大陆性气候,天气寒冷,无绝对无霜

期,年平均气温 0. 7 ~ 5. 8
 

℃ ,这为冻土发育提供了

有利的气候条件。 大量实测资料证明,祁连山冻土

区的年平均地表温度为 0 ~ -2. 4
 

℃ ,冻土层厚 60 ~
95

 

m[16] ,平均地温梯度为 2. 2
 

℃ / 100
 

m。 祝有海

等[17]根据木里煤田 33 号孔计算出水合物的顶底埋

深分别为 171
 

m 和 574
 

m,稳定带厚度为 403
 

m;王
超群等[18]对 DK-9 井的长期地温监测结果表明,冻
土层内的地温梯度为 1. 38

 

℃ / 100
 

m,冻土层以下的

地温梯度为 4. 85
 

℃ / 100
 

m,天然气水合物稳定带深

度为 510 ~ 617
 

m。 钻井资料显示,祁连山天然气水

合物分布在 133 �396
 

m 多年冻土层以下的中侏罗

统地层中,发育四层水合物[19] ,甲烷含量为 54% ~
76%,乙烷含量为 8% ~ 15%,丙烷含量为 4% ~ 21%,
另有少量的丁烷、戊烷等, CO2 含量通常为 1% ~
7%,高的可达 15% ~ 17%,深度较极地冻土区浅。
天然气水合物主要呈薄片状分布于泥岩、粉砂岩裂

隙或中细砂岩孔隙中,粗砂岩中未发现水合物,也很

少见到天然气水合物异常,天然气水合物矿藏的稳

定带厚度受冻土厚度控制。 祁连山天然气水合物气

体来源主要为混合成因[20] ,碳同位素研究表明,祁
连山天然气水合物的气源主要在深部,气源岩生成

的气体沿断裂运移至浅部,直接或间接由较晚形成

的压性断裂带封堵形成浅部气体聚集,经晚更新世

以来的冰期作用,形成水合物或仍以游离(吸附)气

存在于地层中[21] 。
3. 2　 实验效果

按照本次试验的土壤热释光测量条件,测试了

研究区土壤热释光强度,最小值为 3. 89
 

μGy,最大

值为 974. 25
 

μGy,平均值为 141. 63
 

μGy(表 1)。 每

个土壤样品还测试了土壤酸解烃,分析指标为 C1 ~
C5,由中国地质科学院物化探所分析测试中心完成。
土壤酸解烃甲烷最小值为 2. 93

 

μL / kg,最大值为

52. 38
 

μL / kg,平均值为 13. 89
 

μL / kg;酸解烃重烃

最小值为 12. 56
 

μL / kg,最大值为 237. 60
 

μL / kg,平
均值为 35. 91

 

μL / kg(表 1),本文引用酸解烃甲烷数

据进行原始分析,通过分组频率统计,运用克里金方

法进行插值处理,形成相应的地球化学图,成图软件

为地学信息处理研究应用系统(GeolPAS)。

表 1　 研究区土壤地球化学指标特征值

Table
 

1　 Values
 

of
 

soil
 

geochemical
 

indications
 

of
 

the
 

study
 

area

指标 位置 最大值 最小值 平均值 异常衬值 异常面积 / km2 NAP
酸解烃甲烷 全区 52. 38 2. 93 13. 89
酸解烃重烃 全区 237. 60 12. 56 35. 91

热释光
全区 974. 25 3. 89 141. 63

水合物上方 974. 25 49. 96 351. 46 2. 45 0. 84 2. 06
　 　 注:酸解烃含量单位为 μL / kg,天然热释光含量单位为 μGy;NAP 值(规格化面金属量值)为异常衬值与异常面积的乘积。

　 　 土壤天然热释光在天然气水合物发现井上方出

现明显的高值异常,异常最小值为 49. 96
 

μGy,最大

值为 974. 25
 

μGy,平均值为 351. 46
 

μGy(表 1),异
常衬值为 2. 45,异常面积为 0. 84

 

km2,NAP(规格化

面金属量)值为 2. 51(表 1),这个异常与天然气水

合物密切相关,为典型的顶部异常模式,水合物样品

发现 DK-1、DK-2、DK-3、DK-7 和 DK-9 井均位于这

个异常范围内(图 5),该异常区冻土厚度大于 65
 

m[11] ,冻土层内的地温梯度为 1. 38
 

℃ / 100
 

m,冻土

层以下的地温梯度为 4. 85
 

℃ / 100
 

m[18] ,满足天然

气水合物形成的温压条件。 钻井发现 DK-4 井、DK-
6 井均未发现天然气水合物或相关的异常,应为天

然气水合物矿藏的边界,为土壤热释光的低值区。
土壤酸解烃作为中纬度冻土区天然气水合物地

球化学勘查指标具有很好的稳定性和异常重现性,
是可以作为天然气水合物矿藏的直接有效勘查指

标[22-23] ,为更好地验证土壤天然热释光在木里冻土

区天然气水合物勘探中的指示效果,本文选择酸解
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图 5　 祁连山冻土区土壤热释光地球化学分布

Fig. 5　 Contour
 

map
 

of
 

thermoluminescence
 

in
 

the
 

permafrost
 

region
 

of
 

Qilian
 

Mountain

图 6　 祁连山冻土区土壤酸解烃甲烷地球化学分布

Fig. 6　 Contour
 

map
 

of
 

acid
 

extracted
 

methane
 

in
 

the
 

permafrost
 

region
 

of
 

Qilian
 

Mountain

烃甲烷进行对比研究。 图 6 为研究区土壤酸解烃甲

烷地球化学分布,从图中可以看出,土壤酸解烃甲烷

也是顶部异常模式,在天然气水合物已知井上方也

发育高值异常,异常分布与天然热释光异常对应关

系良好。 同时酸解烃甲烷在研究区北部也发育大面

积异常,整个异常面积为 1. 36
 

km2,异常衬值 1. 82,
异常面积远远大于热释光异常。 酸解烃甲烷与土壤

热释光的异常分布也存在差异,主要表现在:一是研
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究区既是水合物产区,也是祁连山著名的煤田分布

区,受采煤活动影响,研究区西北部发育明显的酸解

烃甲烷异常,异常强度较高,甲烷碳同位素结果也显

示研究区西北部甲烷主要来源于煤成气[11] ,说明研

究区西北部异常应为煤层气引起的,与天然气水合

物关系不大;二是天然热释光在水合物矿藏上方出

现明显的高值异常,在研究区西北部为低值区,说明

热释光异常不受煤田开采活动的影响,更能直接反

映天然气水合物矿藏的位置,这是由于放射性元素

在煤层气存量较低,加上煤层赋存层位孔隙度较大,
放射性元素易迁移渗漏,不易在煤层气赋存;三是土

壤热释光在该区能够排除煤层气的干扰,与直接指

示烃类的酸解烃指标综合分析能大大提高勘探成果

率。 因此,土壤热释光是冻土区天然气水合物勘查

的一种有效指标。

4　 结论

1)对祁连山冻土区天然气水合物发现区土壤

样品进行天然热释光分析实验研究,发现 RGD-6 型

热释光剂量仪的最佳测试条件为:样品测试粒度应

选择-60 ~ 100 目;升温速率应设置为 5
 

℃ / s,升温

区间为 50 ~ 400
 

℃ ,第一恒温温度 50
 

℃ (停滞时间 0
 

s),第二恒温温度 400
 

℃ (停滞时间 12
 

s)。
2)祁连山冻土区天然气水合物实例表明,土壤

天然热释光是一种有效、快速勘查天然气水合物的

新方法,与实测的酸解烃甲烷相比,异常范围、异常

强度以及异常特征均有良好的一致性,在天然气水

合物矿藏上方出现大面积的高值异常,异常范围外

钻井均未发现天然气水合物样品。 另外热释光地球

化学信息多赋存于矿物晶格中,异常信息不受环境、
气候、人为等外部因素影响,具有良好的重现性。

3)天然热释光测量信息反映了土壤中天然矿

物在一定地质年代内接受天然辐射而产生的辐射剂

量变化,还记录了矿藏形成过程中矿物组分的变化

信息,异常稳定可靠。 但是,天然热释光测量的迁移

机理还未进行深入研究,异常形态形成机制还缺乏

理论基础,天然辐射场影响因素尚未统一认识,系统

的方法技术研究还未形成,值得深入研究。
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Application
 

of
 

natural
 

thermoluminescence
 

measurement
 

technique
 

in
 

natural
 

gas
 

hydrate
 

exploration
 

in
 

permafrost
 

areas

WANG
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Rui-Ling1,
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(1.
 

Institute
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&
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China)

Abstract:
 

Since
 

natural
 

gas
 

hydrates
 

(NGHs)
 

in
 

permafrost
 

areas
 

feature
 

complex
 

formation
 

mechanisms
 

and
 

multiple
 

sources,
 

there
 

is
 

an
 

urgent
 

need
 

to
 

develop
 

multiple
 

techniques
 

for
 

micro-leakage
 

information
 

capture
 

in
 

order
 

to
 

increase
 

the
 

exploration
 

success
 

rate.
 

This
 

study
 

applied
 

the
 

natural
 

thermoluminescence
 

measurement
 

technique
 

to
 

NGH
 

exploration
 

in
 

a
 

permafrost
 

area
 

for
 

the
 

first
 

time.
 

Specifically,
 

it
 

tested
 

the
 

thermoluminescence
 

intensity
 

in
 

soil
 

samples
 

from
 

the
 

Muli
 

permafrost
 

area
 

of
 

the
 

Qilian
 

Mountains
 

using
 

an
 

RGD-6
 

thermoluminescent
 

dosimeter.
 

Then,
 

it
 

summarized
 

the
 

heating
 

procedure
 

for
 

NGH
 

exploration
 

in
 

the
 

area,
 

as
 

well
 

as
 

size
 

frac-
tions

 

for
 

sampling.
 

The
 

results
 

show
 

that
 

the
 

soil
 

samples
 

from
 

the
 

Muli
 

permafrost
 

area
 

demonstrated
 

optimal
 

size
 

fractions
 

for
 

sampling
 

ranging
 

from
 

-60~ 100
 

meshes,
 

an
 

optimal
 

heating
 

rate
 

of
 

5
 

℃ / s,
 

and
 

an
 

optimal
 

heating
 

range
 

of
 

50~ 400
 

℃ .
 

Based
 

on
 

the
 

anomaly
 

characteristics
 

of
 

the
 

natural
 

thermoluminescence
 

intensity
 

in
 

soil
 

samples,
 

this
 

study
 

determined
 

the
 

anomaly
 

boundary
 

of
 

NGHs
 

on
 

the
 

surface
 

of
 

the
 

permafrost
 

area.
 

It
 

revealed
 

that
 

the
 

natural
 

thermoluminescence
 

intensity
 

displayed
 

anomalies
 

on
 

the
 

top,
 

which
 

corre-
spond

 

well
 

to
 

the
 

hydrocarbon
 

anomaly
 

mode.
 

The
 

natural
 

thermoluminescence
 

measurements
 

of
 

soil,
 

unaffected
 

by
 

microorganisms
 

and
 

boasting
 

high
 

sensitivity,
 

can
 

be
 

popularized
 

as
 

a
 

promising
 

method
 

for
 

NGH
 

explorations
 

in
 

permafrost
 

areas.
Key

 

words:
 

natural
 

thermoluminescence;
 

size
 

fraction;
 

temperature;
 

natural
 

gas
 

hydrate
 

(NGH);
 

permafrost
 

area;
 

Qilian
 

Mountains
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