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原油族组分对中间相小球体热演化性质的影响
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摘要：中间相小球体是原油在热演化过程中形成的一种中间产物，广泛出现在固体沥青中。固体沥青作为连接油气和烃源岩的重要

“桥梁”，可为研究油气藏成因和演化提供关键地质信息，在揭示深层-超深层油气藏演化等方面发挥着重要作用。为探究中间相小

球体的热演化特征及其主控因素，用族组分含量不同的 5个样品，包括 4个原油样品以及 1个分离成饱和烃、芳香烃、饱和烃+芳香烃

和非烃+沥青质的原油样品，开展黄金管高温高压热模拟实验。通过对比 450，500，550和 600 ℃等 4个温度点下生成固体沥青的光

学特征以及中间相小球体在固体沥青中的占比及其直径变化发现，中间相小球体在热演化过程中经历形成、生长、碰撞和融并，最终

演化为具有晶畴镶嵌结构的固体沥青。族组分热模拟生成中间相小球体的光性特征和演化规律表明，原油中极性组分（非烃+沥青

质）是中间相小球体生成和热演化的关键因素。固体沥青中的中间相小球体对于揭示古油藏的地球化学性质和成因具有重要意义。
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Abstract：Mesophase spherules are widely distributed in solid bitumen as intermediate products formed during the 
thermal evolution of crude oil.  As a significant bridge linking gas and oil with their source rocks， solid bitumen provides 
critical geological information for tracing the origin and evolution of petroleum systems， thereby playing an important role 
in revealing the evolution of deep and ultra-deep reservoirs.  To investigate the thermal evolution characteristics of 
mesophase spherules and their primary controlling factors， we conduct high-temperature and high-pressure gold tube 
pyrolysis experiments on five oil samples with varying group component contents， that is， four crude oil samples， as well 
as a crude oil sample in extracted saturated hydrocarbons， aromatic hydrocarbons， saturated + aromatic hydrocarbons， 
and nonhydrocarbons + asphaltenes.  The comparison of the optical characteristics of solid bitumen generated under four 
temperatures （i. e. ， 450 ℃， 500 ℃， 550 ℃， and 600 ℃）， along with the areal proportions and diameters of mesophase 
spherules in the solid bitumen， reveals that during thermal evolution， the mesophase spherules undergo generation， 
growth， collision， and coalescence， ultimately evolving into solid bitumen with crystalline-domain mosaic textures.  The 
optical characteristics and evolutionary patterns of the mesophase spherules generated during thermal pyrolysis of group 
component indicate that the polar compounds （i. e. ， resins + asphaltenes） in crude oils act as the dominant factors 
controlling the formation and thermal evolution of mesophase spherules.  Understanding the mesophase spherules in solid 
bitumen is crucial to revealing the geochemical properties and origin of paleo-oil reservoirs.
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Brooks和Taylor［1］在实验室条件下发现煤、焦炉沥

青和固体沥青加热到 400 ~ 500 ℃时会产生一种具有

光学各向异性的中间相小球体（亦称炭质中间相）。

White［2］通过红外光谱分析发现这些中间相小球体是

由凝聚的多核芳香族化合物组成的。在高温下，这些

原本单一的液态体系中会分离出另一种密度较大的液

体相，并在表面张力的作用下形成球形。Marsh 和

Cornford［3］通过对中间相小球体消光特征观察发现，中

间相小球体是由像片层一样的二维结构组成，而不是

由三维晶粒组成，电子衍射进一步揭示了中间相小球

体具有与液晶相似的性质。总体来看，随着热演化程

度的提高，中间相小球体会经历长大、碰撞，进而发生

融并［2， 4-5］。在中间相小球体融并过程中，当表面张力

不能继续维持球体形状时，球体会解体，形成形状不规

则的块状中间相［6］。
国内外学者对于固体沥青的分类仍然未能达成一

致。Rogers 等［7］依据成因将固体沥青划分为储层沥

青、地沥青、油母沥青和石墨沥青；Jacob［8］依据物化性

质将固体沥青划分为地蜡、地沥青、硬沥青、辉沥青、脆

沥青、韧沥青、黑沥青、浅成脆沥青岩、中成脆沥青岩和

深成脆沥青岩；Curiale［9］依据物化性质和成因将固体

沥青划分为前油沥青和后油沥青；根据微观光学结构

和形态，Stasiuk［4］将固体沥青划分为晶粒镶嵌结构沥

青和晶畴镶嵌结构沥青；Luo［10-12］等则依据产状和成

因，将固体沥青划分为储层固体沥青和源内固体沥青。

固体沥青的成因复杂，主要包括热变质成因和冷变质

成因 2 种。热变质成因沥青由热蚀变作用形成，可以

细分为热化学蚀变成因（thermal chemical alteration， 
TCA）固体沥青和热化学硫酸盐还原成因（thermal 
sulfate reduction， TSR）固体沥青［13-14］。冷变质成因沥

青主要包括由水洗、氧化和生物降解作用形成的固体

沥青，以及由油藏气侵或储层分异作用形成的脱沥青

成因沥青［7，15］。
近年来，四川盆地发现了资源量巨大的深层-超

深层碳酸盐岩气藏［16-21］，成为当前四川盆地天然气勘

探开发的热点领域。这些深层-超深层碳酸盐岩储层

以震旦系-寒武系和二叠系为主，经历了较高的古地

温作用及复杂的油气藏形成与演化过程，多处于高-
过成熟阶段。因此，从中所能获取的常规有机地球化

学信息有限，给油/气-源对比和油气成因判识带来挑

战［22-30］。但是，固体沥青在其中广泛发育，在四川盆地

磨溪地区二叠系栖霞组白云岩样品中，观察到了发育

中间相小球体的储层固体沥青（图 1）。作为原油裂解

的副产物，这些固体沥青经历了油气藏/烃源岩的整个

热演化过程，记录了其生成后所经历的各种地质与地

球化学作用，因此，作为连接油/气和烃源岩的关键“纽

带”，其物化性质可为研究油气藏的成因和演化提供重

要的地质信息［31-34］。然而，当前对深层储层固体沥青

的特性研究尚不足，制约了储层固体沥青在揭示深层

油气藏中油气运移和演化上的应用。

利用黄金管高温高压热模拟实验模拟地下深层原

油的热演化过程，采用有机岩石学方法分析热模拟生

成的固体产物，即热化学蚀变成因的固体沥青，揭示其

在热演化过程中的光学结构特征与主控因素。通过中

间相小球体揭示深层油气藏中古原油的地球化学性

质，为深层油气藏的勘探和开发提供科学依据。

1　样品与实验

研究利用的 5个原油样品均来自塔里木盆地奥陶

系，包括 1个轻质油样品、1个混合油样品、2个中质油

样品以及 1 个遭受过生物降解的重质油样品，各原油

样品的基本参数见表 1。所有实验均在中国石油大学

（北京）油气资源与工程全国重点实验室完成。

原油族组分分析测试遵循《岩石中可溶有机物及

原油族组分分析》 （SY/T 5119—2016）中的标准，采用

氧化铝-硅胶柱层析法对 AD4，S102，S115，T904 和

TP1208油样进行族组分分离，确定饱和烃、芳香烃、非

烃和沥青质的百分含量。

利用 4个原油样品AD4，S102，S115和 T904以及从

原油样品TP1208中分离出的饱和烃、芳香烃、饱和烃+
芳香烃和非烃+沥青质 4 个族组分样品共计 8 个样品

分别开展了黄金管高温高压热模拟实验，实验遵循《黄

金管生烃热模拟实验方法》（SY/T 7035—2016）中的标
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准。将样品（15 ~ 60 mg）装入黄金管（长 60. 00 mm，内

径 5. 55 mm）中，进行封闭焊接以确保管的密封性，而

后将其放入多个高压釜中进行炉内高温加热［35］。实

验设定的静水压力为 50 MPa，设定的 4个温度点分别

被包含的中间相小球体被包含的中间相小球体

未完全融并的中间相小球体 未完全融并的中间相小球体

中间相小球体

未完全融并的中间相小球体

被包含的中间相小球体

中间相小球体 中间相小球体

a b c

d e f

g h i

50 µm 50 µm 50 µm

50 µm 50 µm 50 µm

50 µm 50 µm 50 µm

图1 四川盆地高石—磨溪地区二叠系栖霞组白云岩样品中发育中间相小球体的储层固体沥青显微照片（块光片）

Fig. 1 Optical microscope images showing the reservoir-hosted solid bitumen containing mesophase spherules in dolomite samples from the 
Permian Qixia Formation， Gaoshiti-Moxi area， Sichuan Basin

a.  样品GS-21-4，褐灰色溶孔洞白云岩，埋深 5 300. 15 m，完整中间相小球体，非偏振光；b.  样品GS-21-4，褐灰色溶孔洞白云岩，埋深 5 300. 15 m，完

整中间相小球体，偏振光；c.  样品GS-21-4，埋深5 300. 15 m，完整中间相小球体，偏振光，旋转90°；d.  样品MX-12-7，褐灰色细-粉晶溶孔白云岩，埋

深 4 649. 10 m，未完全融并的中间相小球体，非偏振光；e.  样品 MX-12-7，褐灰色细-粉晶溶孔白云岩，埋深 4 649. 10 m，未完全融并的中间相小球

体，偏振光；f.  样品MX-12-7，褐灰色细-粉晶溶孔白云岩，埋深 4 649. 10 m，未完全融并的中间相小球体，偏振光，旋转 90°；g.  样品GS16-1，灰色白

云岩，埋深 5 451. 38 m，被包含的中间相小球体，非偏振光；h. 样品GS16-1，埋深 5 451. 38 m，被包含的中间相小球体，灰色白云岩，偏振光；i.  样品 
GS16-1，灰色白云岩，埋深5 451. 38 m，被包含的中间相小球体，偏振光，旋转90°

表1　热模拟实验中涉及原油样品基本参数

Table 1 Basic parameters of crude oil samples involved in gold tube pyrolysis experiments

样品编号

T904
S102
S115

TP1208
AD4

埋深/m
5 900 ～ 5 939
6 027 ～ 6 110
5 782 ～ 5 855

—

6 448 ～ 6 558

密度/（g/cm3）

0. 81
0. 88
0. 84
—

1. 02

黏度/（mPa·s）
2. 63

12. 36
5. 80
—

11 990. 24

硫含量/%
0. 10
0. 89
0. 55
—

2. 26

族组分含量/%
饱和烃

90. 52
56. 73
79. 43
66. 77
35. 22

芳香烃

7. 05
31. 52
14. 47
19. 30
22. 04

非烃

2. 43
7. 74

4. 68
11. 39
11. 56

沥青质

0
4. 01

1. 42
2. 54

31. 18

原油类型

轻质油

中质油

中质油

混合油

重质油

注：“—”表示未知数据。因原油样品TP1208是对几种正常原油进行混合的结果，所以没有这些数据。
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为450，500，550和600 ℃，在稳定压力0. 5 h后，由室温

25 ℃快速升温至 200 ℃，再以 20 ℃/h的速度升温至目

标温度，恒温 72 h后，取出样品的固体残渣，即固体沥

青。将干燥后的固体沥青用环氧树脂固结，制成光片，

在 AutoMet 250磨抛机上先用金刚石砂纸研磨，然后用

氧化铝抛光液抛光。利用配备CRAIC分光光度计的徕

卡DM4500显微镜对固体沥青的光学性质进行观测和

拍照。有机显微组分随机反射率测定遵循《沉积岩中镜

质体反射率测定方法》（SY/T 5124—2012）中的规定。

利用光学显微镜拍摄固体沥青照片，每个样品不

少于50张。利用CorelDRAW软件对固体沥青（含中间

相小球体）的面积和直径进行圈画和计算，共对 32 个

样品的1 850张照片进行了面积圈画，得到中间相小球

体的直径和面积以及固体沥青的总面积。中间相小球

体的面积占比由中间相小球体的面积除以固体沥青的

总面积（S 中间相小球体/S 固体沥青）计算得来，以探究中间相小

球体在热模拟过程中的变化规律。

2　结果与讨论

2. 1　热模拟生成固体沥青的光学结构特征

以往对固体沥青的微观光学特征进行观察发现，

在不同的演化阶段，固体沥青呈明显的光学结构差

异［1-2，4-5，36］。沿用 Stasiuk［4］对固体沥青的分类方式，本

研究将热模拟生成的固体沥青划分为晶粒镶嵌结构沥

青和晶畴镶嵌结构沥青2类。

2. 1. 1　晶粒镶嵌结构沥青

晶粒镶嵌结构沥青可进一步划分为细粒（直径 < 
1 μm）、中粒（1 μm ≤ 直径 ≤ 5 μm）和粗粒（直径 > 5 μm）
镶嵌结构［4］。总体来看，热模拟生成的固体沥青以具

有球形轮廓的中-粗粒镶嵌结构固体沥青为主（图 2）。

Brooks和 Taylor将这种偏振光下具有明显光学各向异

性的球形沥青，即中-粗粒镶嵌结构固体沥青，命名为

中间相小球体［1］。
根据笔者的观察结果，原油和族组分热模拟生成

的中间相小球体主要呈现出 3 种光学形态，包括具有

较好球形形态的中间相小球体（图2a—c），发生碰撞和

部分融并、但依然能识别出球形轮廓的中间相小球体

（图 2d—f），还可见少量包含在晶畴镶嵌结构内、但具

有球形轮廓的中间相小球体（图 2g—i）。在偏振光下，

根据固体沥青内部最小镶嵌单元的光性排列特征，中

间相小球体呈现出 2种消光：①当载物台旋转时，中间

相小球体在偏光显微镜中的消光图案呈不规则条带

状，即波状消光（图 2b，h）；②当载物台旋转时，中间相

小球体呈现出不同区域的明暗交替，光学效果似马赛

克，即为马赛克消光（图2e）［2-4， 37］。

2. 1. 2　晶畴镶嵌结构沥青

晶畴镶嵌结构主要是晶体单元间通过相互“镶嵌”

的方式形成的紧密排列结构，构成一个整体。国内外

学者的研究中也报道了这种晶畴镶嵌结构沥青（面

积 > 20 μm × 20 μm）的形成可能与中间相小球体的碰

撞和融并有关［4， 38-41］。
基于笔者对本次热模拟实验固体产物的观察发

现，原油和族组分中明显生成了大量不规则的块状、片

状和条带状晶畴镶嵌结构沥青（图 3）。不同于中间相

小球体，晶畴镶嵌结构的尺寸普遍更大、且形状不一，

有些长度可达几百微米。晶畴镶嵌结构沥青在非偏振

光下呈灰色和深灰色， 而在偏振光下呈深灰色和黑

色，消光类型通常以马赛克消光为主。晶畴镶嵌结构

的边缘不规则，部分区域仍可观察到正在融并的中间

相小球体（图3）。

2. 2　中间相小球体的热演化规律

国内外学者对中间相小球体热演化规律的研究尚

不充分。White利用油浸偏光显微镜观察到，在热演化

早期阶段形成的中间相小球体，随热演化的进行，球体

不断生长，最终形成复杂的块状结构［2］。Stasiuk 结合

入射光显微镜和扫描电镜，发现随热演化程度增加，晶

粒镶嵌结构逐渐向晶畴镶嵌结构演化，光学各向异性

也随之增强［4］。张继昌等利用化学手段以重质油为原

料制备中间相小球体，发现随温度升高，中间相小球体

尺寸和形貌会发生变化，最终发生融并［5］。笔者基于

对热模拟实验系列样品的观察，根据中间相小球体的

光学特征和微观结构，结合光学显微镜观察，总结了地

质体中中间相小球体的热演化规律。以重质油样品

AD4 的热模拟实验为例，在 450 ℃、非偏振光条件下，

可以观察到晶畴状固体沥青边缘存在弧形轮廓，但未

完全形成中间相小球体（图 4a）；当温度升高到 500 ℃
时，可见大量独立且彼此碰撞接触的中间相小球体，球

体直径范围介于 7 ~ 10 μm（图 4b，c）；当温度继续升高

到 550 ℃时，可见中间相小球体明显增大，球体直径增

长至 30 ~ 50 μm，偏振光条件下中间相小球体的各向

异性进一步增强（图 4d—f）；当温度达到 600 ℃时，可

清晰观察到中间相小球体通过生长和相互融并进一步

变大，球体直径超过 70 μm，中间相小球体向晶畴镶嵌
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结构演化，在偏振光条件下具有强烈的光学各向异性

（图4g—i）。

在此基础上，笔者进一步定量统计了各温度点中

间相小球体在固体沥青表面积中的占比和球体直径。

基于中间相小球体的面积占比统计结果可知（图 5），

当温度为 450 ℃时，除重质油样品AD4以外，其他 3个

原油样品在此温度点的中间相小球体面积占比达到峰

值，样品AD4，S102，S115和T904的中间相小球体面积

占比分别是 1. 71%，11. 19%，57. 90%和 8. 30%。随热

演化的进行，样品S102，S115和T904中的中间相小球体

面积占比逐步下降，到温度达 600 ℃时，中间相小球体

面积占比分别降至1. 12%，1. 54%和1. 70%（图5；表 2）。

值得注意的是，温度为 450℃时的重质油样品 AD4 中

生成的中间相小球体面积占比仅为 1. 71%，明显低于

其他 3 种原油样品。当温度在 500 ℃时，样品 AD4 中

大量生成中间相小球体，其面积占比高达 75. 02%，随

热演化的进行，这一比例逐渐下降，当温度达 600 ℃时

降至 12. 75%，向晶畴镶嵌结构演化，演化路径与其他

3个原油样品一致（图 5，图 6；表 2）。这种现象的出现

可能与重质油密度高、极性组分多、自然流动性差且黏

被包含的球形晶粒被包含的球形晶粒

未完全融并小球体 未完全融并小球体

球形晶粒 球形晶粒

球形晶粒

未完全融并小球体

被包含的球形晶粒

50 µm 50 µm 50 µm

50 µm 50 µm 50 µm

50 µm 50 µm 50 µm

a b c

d e f

g h i

图2 塔里木盆地奥陶系原油及族组分热模拟实验中生成的晶粒镶嵌结构固体沥青块显微照片（块光片）

Fig. 2 Optical microscope images showing the polished surfaces of solid bitumen with grain mosaic textures generated during thermal 
simulations of the Ordovician crude oil and hydrocarbon fraction in the Tarim Basin

a.  样品TP1208，非烃+沥青质，450 ℃，具有完整球形形态的中间相小球体，非偏振光；b.  样品TP1208，非烃+沥青质，450 ℃，具有完整球形形态的中

间相小球体，偏振光，波状消光；c. 样品 S115，中质油，埋深 5 782 ~ 5 855 m，550 ℃，具有完整球形形态的中间相小球体，非偏振光；d.  样品 S102，中质

油，埋深 6 027 ~ 6 110 m，550 ℃，中间相小球体碰撞但未完全融并，非偏振光；e.  样品 S102，中质油，埋深 6 027 ~ 6 110 m，550 ℃，中间相小球体碰撞

但未完全融并，偏振光，马赛克消光；f.  样品TP1208，饱和烃+芳香烃，550 ℃，中间相小球体碰撞但未完全融并，非偏振光；g.  样品AD4，重质油，埋深

6 448 ~ 6 558 m，500 ℃，包含在晶畴镶嵌结构内、但具有球形轮廓的中间相小球体，非偏振光；h.  样品AD4，重质油，埋深 6 448 ~ 6 558 m，500 ℃，包

含在晶畴镶嵌结构内、但具有球形轮廓的中间相小球体，偏振光，波状消光；i.  样品TP1208，饱和烃，500 ℃，包含在晶畴镶嵌结构内、但具有球形轮廓

的中间相小球体，非偏振光
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度大有关，所以在 450 ℃时生成的中间相小球体占比

较低［42-43］，而当温度达到并超过 500 ℃时，重质油的黏

度降低、流动性增强［44］，其中的中间相小球体得以克

服自身黏度的影响析出。

中间相小球体直径的统计结果表明，随着温度的

升高，4 个原油样品中生成的中间相小球体直径大部

分呈增长趋势（图 6）。随热演化程度的提高，重质油

样品AD4生成的中间相小球体平均直径从 11 μm增长

至 93 μm，且各温度点的中间相小球体平均直径均高

于其他 3 个原油样品中生成的中间相小球体（图 6）。

在各温度点，轻质油样品T904中生成的中间相小球体

平均直径较其他 3个原油样品小，其平均直径从 2 μm

增长至 20 μm（图 6d）。在 600 ℃时，中质油样品 S102
和轻质油样品 T904 中生成的中间相小球体平均直径

较 550 ℃时小，因为根据中间相小球体的热演化规律，

在热演化进程中生成的中间相小球体不断生长，直径

较大的中间相小球体更容易发生碰撞、优先融并变为

晶畴状固体沥青（图5，图6b，图6d）。

根据热模拟实验结果，中间相小球体在热演化

过程中会经历形成、生长、碰撞和融并，随后演化为

晶畴镶嵌结构。重质油中形成中间相小球体需要的

温度更高，以克服自身体系黏度的影响，但热演化路

径与中质油和轻质油热模拟生成的中间相小球体

一致。

a b c

d e f

g h i
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图3 塔里木盆地奥陶系原油及族组分热模拟实验中生成的晶畴镶嵌结构固体沥青块显微照片（块光片）

Fig. 3 Optical microscope images showing the polished surfaces of solid bitumen with crystalline-domain mosaic textures generated during 
thermal pyrolysis of the Ordovician crude oil and group component in the Tarim Basin

a.  样品AD4，重质油，埋深 6 448 ~ 6 558 m，600 ℃，晶畴镶嵌结构，非偏振光；b.  样品AD4，重质油，埋深 6 448 ~ 6 558 m，600 ℃，晶畴镶嵌结构，偏振

光；c. 样品TP1208，饱和烃，500 ℃，晶畴镶嵌结构，非偏振光；d.  样品S115，中质油，埋深5 782 ~ 5 855 m，500 ℃，晶畴镶嵌结构，非偏振光；e.  样品S115，
中质油，埋深5 782 ~ 5 855 m，500℃，晶畴镶嵌结构，偏振光；f.  样品TP1208，饱和烃+芳香烃， 550 ℃，晶畴镶嵌结构，非偏振光；g.  样品T904，轻质油，埋

深5 900 ~ 5 939 m，550 ℃，晶畴镶嵌结构，非偏振光，边缘可见中间相小球体融并痕迹；h.  样品T904，轻质油，埋深5 900 ~ 5 939 m，550 ℃，晶畴镶嵌结

构，偏振光，边缘可见中间相小球体融并痕迹；i.  样品 TP1208，非烃+沥青质，450 ℃，晶畴镶嵌结构，非偏振光，可见未被完全融并的中间相小球体
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2. 3　原油族组分对中间相小球体热演化性质的影响

中间相小球体的形成往往被认为与原油在热缩聚

过程中大量芳香片层大分子堆叠有关，而中间相小球

体的大小则与芳香大分子的定向堆砌层数有关，层间

距受芳香分子间的强 π—π键作用力的控制［45-48］。如

本文 2. 2节所述，在其他实验条件相同的情况下，化学

组成不同的原油中生成的中间相小球体含量差异明

显。基于此，笔者统计了样品TP1208中原油不同族组

分热模拟实验生成的中间相小球体在固体沥青中的面

积占比（图 7；表 2）。结果表明，在各个温度点下，由

“非烃+沥青质”生成的中间相小球体面积占比明显高

于其他族组分生成的中间相小球体；在 450 ℃时，“非

烃+沥青质”中生成的中间相小球体最多，面积占比高

达 68. 53%；在 500 ℃时，“饱和烃+芳香烃”生成的中间

相小球体面积占比最高，分别为 22. 49%和 25. 87%；随

热演化程度提高，在 600 ℃时，“饱和烃+芳香烃”中的

中间相小球体面积占比下降，仅为 0. 67%和 1. 16%，而

“非烃+沥青质”中的中间相小球体面积占比依然居

高，达 43. 92%（图 7；表 2）。原油热模拟实验结果表

明，重质极性组分（非烃+沥青质）含量最高的重质油

样品 AD4 在热模拟实验中生成的中间相小球体面积

占比明显高于中质油和轻质油样品中生成的中间相小

球体（图 5，图 7；表 2）；而重质极性组分含量最低的轻

质油样品T904中生成的中间相小球体最少，其面积仅

占固体沥青总面积的 8. 30%（图 5；表 2）。不同化学组

直径≈7.19 μm 直径≈7.19 μm

直径≈36.30 μm

直径≈74.50 μm

直径≈36.30 μm

直径≈74.50 μm

边缘出现弧形轮廓

直径≈45.70 μm

直径≈72.90 μm

a b c

d e f

g h i
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50 µm 50 µm 50 µm

50 µm 50 µm 50 µm

图4 热模拟实验中重质油样品AD4（埋深6 448 ~ 6 558 m）在各温度点生成的固体沥青块中的中间相小球体显微照片（块光片）

Fig. 4 Optical microscope images showing changes in mesophase spherules on polished surfaces of solid bitumen generated during thermal 
pyrolysis of heavy oil sample AD4 （burial depth： 6 448 ~ 6 558 m） under various temperatures

a.  450 ℃，晶畴状固体沥青边缘出现弧形轮廓，非偏振光；b.  500 ℃，大量生成中间相小球体，非偏振光；c.  500 ℃，见中间相小球体各向异性，偏振光；

d. 550 ℃，中间相小球体碰撞、融并，非偏振光；e.  550 ℃，间相小球体碰撞、融并，非偏振光；f.  550 ℃，中间相小球体各向异性明显，偏振光；g.  600 ℃，

中间相小球体向晶畴镶嵌结构融并，非偏振光；h.  600 ℃，中间相小球体向晶畴镶嵌结构融并，非偏振光；i.  600 ℃，中间相小球体各向异性增强，偏振光

325



第 47 卷石 油 与 天 然 气 地 质

成的原油与族组分的热模拟实验结果相吻合。

有趣的是，作为热演化进程中稠环芳香大分子形

成的生力军，芳香烃组分在族组分热模拟实验中生成

的中间相小球体面积占比却较重质组分生成的中间相

小球体面积占比低（图7；表2）。在450 ℃时，芳香烃组
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图6 热模拟实验中原油样品生成的中间相小球体直径数据统计箱形图

Fig. 6 Statistics of the diameters of mesophase spherules generated during thermal pyrolysis of crude oil
a.  样品AD4，重质油；b. 样品S102，中质油；c. 样品S115，中质油；d. 样品T904，轻质油
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图5 热模拟实验中原油样品在各个温度点生成的固体沥青中

的中间相小球体面积占比条形图

Fig. 5 Areal proportions of mesophase spherules in solid bitumen 
generated during thermal pyrolysis of crude oil under various 

temperatures

表2　热模拟实验中在各个温度点不同样品生成的中间相小球

体面积占比变化

Table 2 Changes in areal proportions of mesosphere 
spherules generated during thermal pyrolysis of samples at 

varying temperatures
单位：%

样品编号

AD4
S102
S115
T904

TP1208饱和烃+芳香烃

TP1208饱和烃

TP1208芳香烃

TP1208非烃+沥青质

温度/℃
450

1. 71
57. 90
11. 19
8. 30
4. 46
6. 34

0
68. 53

500
75. 02
6. 38
5. 99
4. 57
3. 48

22. 49
25. 87
58. 32

550
17. 89
2. 01
5. 35
3. 92
1. 10
1. 29
2. 27

49. 02

600
12. 75
1. 54
1. 12
1. 71
0. 55
0. 67
1. 16

43. 92
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分几乎不可见中间相小球体的生成；温度升至 500 ℃
时，其中生成的中间相小球体最多，面积占比达到

25. 87%；随热演化程度的提高，中间相小球体发生融

并，面积占比下降（图 7；表 2）。于冉等借助红外光谱、

偏光显微镜和X射线衍射从分子结构层面分析了不同

体系下中间相小球体形成过程的差异［49］，利用 Hu 和

Hurt的分子模拟研究结果［50-51］，解释了中间相小球体

是由高分子量多环芳烃分子组成的液晶相。在热模拟

实验中，中间相小球体的形成主要归因于原油及族组

分在高温下发生的热缩聚反应，该过程主要遵循自由

基机制［52-57］。自由基是指含有未成对电子的原子或分

子碎片，能够引发聚合、裂解等反应的高化学活性中间

体，促进稠环芳香烃发生有序堆叠，最终逐步演化为具

有液晶性质的中间相小球体［55-57］。在自由基反应过程

中，非烃和沥青质中的分子芳香环较纯芳烃的芳香环

更大，且芳香环数更多，更易生成中间相小球体［58］。

这很好地解释了非烃和沥青质在 450 ℃时大量生成中

间相小球体，而芳香烃在温度升至 500 ℃后才生成较

多中间相小球体的现象。综上所述，结合原油与不同

族组分的热模拟实验结果，笔者认为原油中重质极性

组分是中间相小球体生成和热演化的关键因素。

2. 4　中间相小球体的地球化学启示和意义

中国西部叠合盆地中、下部发育多套烃源岩，普遍

埋藏深，其中四川盆地、塔里木盆地以及鄂尔多斯盆地

蕴藏着丰富的油气资源［22，30，58-60］。四川盆地深层-超深

层（埋深 > 4 000 m）震旦系灯影组、寒武系龙王庙组以

及二叠系茅口组和栖霞组海相碳酸盐岩储层中广泛发

育高-过成熟固体沥青，与天然气相伴生［21，26，61-69］。陈

中凯和金奎励通过镜下观察自然储层样品中固体沥青

的光性特征和显微结构，认为沥青中间相可以和一定

的油气产出阶段相对应［39］。Liu等通过对川中—川南

震旦系-寒武系储层沥青进行薄片观察、反射率测试

和生标化合物分析等地球化学分析，从油气成藏的角

度对固体沥青进行分类和判识，认为它们可用于指示

古油藏裂解气的分布［63］。Chen 等基于固体沥青的傅

里叶红外光谱和拉曼光谱分析，评价了震旦系储层固

体沥青热成熟度，并用于重建筇竹寺组烃源岩生烃

史［65］。前人将储层固体沥青广泛应用于指示油气藏

分布和重建烃源岩生烃史等方面［64，70-73］。然而，目前

固体沥青的中间相结构——中间相小球体——对原油

地球化学性质指示意义方面的研究仍然欠缺。由此，

笔者对原油样品 AD4，S102，S115 和 T904 在热模拟各

温度点生成的固体沥青进行随机反射率测量，尝试建

立固体沥青反射率与各温度点下中间相小球体面积占

比的关系（图 8），探究中间相小球体对古原油地球化

学性质的指示意义。

由图 8可以看出，4个原油样品AD4，S102，S115和

T904在热模拟实验后生成的固体沥青均处于高-过成

熟阶段［固体沥青反射率（BRo） > 2. 1%］，原油样品

S102，S115和T904在热模拟实验中生成的中间相小球

体面积占比随成熟度的升高而不断下降。重质油样品

AD4在热模拟实验中生成的中间相小球体的比例随成
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图7 热模拟实验中原油样品TP1208的族组分在各个温度点

生成的中间相小球体面积占比条形图

Fig. 7 Areal proportions of mesophase spherules generated during 
thermal pyrolysis of hydrocarbon fraction of crude oil sample 

TP1208 under various temperatures
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图8 热模拟实验中固体沥青随机反射率平均值与中间相小球

体面积占比的关系

Fig. 8 Relationship between the mean random reflectance of solid 
bitumen and the areal proportion of mesophase spherules
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熟度的升高，先增加后不断下降。根据中间相小球体

的热演化规律，固体沥青反射率在 3. 5% ~ 5. 0%时，中

质油和轻质油样品 S102，S115 和 T904 中生成的中间

相小球体发生碰撞、融并，且随后各小球体面积占比相

差不大，均不足 10%；相较而言，重质油样品 AD4生成

的中间相小球体在发生碰撞、融并后，其面积占比依然

高于 10%，明显高于中质油和轻质油生成的中间相小

球体面积占比。由此可见，对于处于高-过成熟阶段

的自然样品，当固体沥青反射率介于 3. 5% ~ 5. 0%时，

若其中可以观察到的中间相小球体面积占比在 10%
以上，说明原油中的重质组分含量较高，可能遭受了次

生蚀变作用。综上所述，当自然样品中固体沥青已经

进入高-过成熟演化阶段、常规有机地球化学的方法

和手段所能从中获取的信息有限时，自然固体沥青中

的中间相小球体能够为确定原油性质和判识原油成因

机制等提供有效信息，为研究重质油的演化过程提供

重要依据。

3　结论

1） 原油及其族组分黄金管热模拟实验得到的固

体产物为沥青，其光学结构主要包括晶粒镶嵌结构和

晶畴镶嵌结构。在热演化进程中，原油及族组分中生

成具有完整球形结构的中间相小球体，即中-粗粒镶

嵌结构。随热演化的进行，中间相小球体经历生长、碰

撞和融并，最终形成晶畴镶嵌结构。

2） 中间相小球体的形成需要克服原油的黏度，原

油中的重质极性组分是中间相小球体生成和热演化的

关键因素。

3） 储层样品中的中间相小球体的面积占比对于

揭示古原油的化学组成和成因机制具有重要意义。
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