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海底扩散体系含天然气水合物 
沉积物制样方法与装置 

魏厚振，韦昌富，颜荣涛，吴二林，陈  盼 
（中国科学院武汉岩土力学研究所 岩土力学与工程国家重点试验室，武汉 430071） 

 

摘  要：天然气水合物是分布在海洋和大陆多年冻土中的一种具有巨大商业开发价值的新型战略性替代能源。同时，含天然

气水合物地层中水合物的分解将带来严重的地质灾害和气候问题的关注。试验室内开展含天然气水合物沉积物物理力学性质

研究需要首先解决的是制样问题，即在试验室内快速形成符合现场原位形成模式的试样，并且水合物均匀分布于土样孔隙中。

海洋天然气水合物主要是在扩散体系中形成的，即溶解在水中的气体以扩散迁移的方式进入温压条件适合的地层内与水结合生

成天然气水合物。文中试验方法与装置利用高压恒流泵驱动溶有气体的去离子水在土样中循环，采用磁力搅拌装置加速和增大

气体在水中的溶解，使土样在较短时间内被溶气水饱和，然后将土样温度降低至与气体压力相对应的相变温度以下后，溶于水

中的气体与水结合生成水合物析出，且均匀地填充土样孔隙中。采用粉土和 CO2气体试验表明，制得含水合物沉积物大约需 1 d
的时间，通过观察和测试含水率证明，所制得试样具有良好的均匀性，解决了目前在试验中采用的制样方法所制得的试样中

水合物分布不均匀以及水合物形成时间过长的问题，为进一步开展含天然气水合物沉积物物理力学试验提供了技术保证。 
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中图分类号：TU 447          文献标识码：A 
 
 

A method and apparatus for formation sample of gas hydrates  
bearing sediments in marine diffusion system 

 
WEI Hou-zhen,  WEI Chang-fu,  YAN Rong-tao,  WU Er-lin,  CHEN Pan 
(State Key Laboratory of Geomechanics and Geotechnical Engineering, Institute of Rock and Soil Mechanics,  

Chinese Academy of Sciences, Wuhan 430071, China) 
 

Abstract: Natural gas hydrate is one of  the most important potential energy sources distributing in the seabed and continental 
permafrost; at the same time, the dissociation of hydrate in hydrates bearing layers is a triggering factor of global climate change and 
geologic hazards. The method and apparatus for formation sample is a basic issue for researching on hydrates-bearing 
sediments(HBS), which require homogeneity of the sample according with in-situ formation mode as soon as possible. Most marine 
hadrate formed in diffusion system, which means the gas transfered to the hydrate occur zone by diffusion in water and formed 
hydrate.Gas-bearing water is moved in cycles by constant-flow pump in this method and apparatus; and gas solubility in water is 
enlarged through stirred by magnetic stirring apparatus; soil sample could be saturated with gas-bearing water in short time; and then 
reduce the temperature of soil sample, Gas dissolved in water associates with water to form hydrate filling in the pore of soil sample 
equably. The experiments show that 1 day is spent to form the hydrates-bearing sediments used by silt and CO2 sample. Homogeneity 
is testified through observing and testing water-contents of different positions in formed sample. Thereby , heterogeneity caused by 
hydrate distribution in pore of sample and cost time too long is dissolved well; technological basis is provided for physico- 
mechanical experiments of hydrates bearing sediments. 
Key words: gas hydrate; gas hydrates-bearing sediments; method and apparatus 
 

1  引  言 

天然气水合物是由一些较小分子量的气体分

子，如甲烷 CH4，在低温和高压条件下与水分子结

合形成的内含笼形孔隙的冰状晶体，形成条件主要

是低温高压，主要赋存于海底和大陆多年冻土地区。
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我国 2007 年 5 月和 2009 年 9 月分别在南海海洋和

青海祁连山冻土区成功钻取到天然气水合物样品，

标志着我国成为世界少数几个成功获取水合物样品

的国家之一。天然气水合物作为一种具有巨大商业

开发价值的新型战略性替代能源，同时天然气水合

物的分解又是可能诱发崩塌、沉陷和滑坡等地质灾

害和加剧气候温室效应的重要因素。因此，无论从

寻找战略性替代能源的角度出发，还是对地质灾害

防治和人类生存环境方面的考虑，天然气水合物的

研究均具有重要意义[1－2]。 
由于获取原状含天然气水合物沉积物（hydrates- 

bearing sediments，HBS）岩芯非常困难，目前切实

可行的方法是在试验室内模拟 HBS 形成条件与赋

存环境制备所需的试验试样。室内制备 HBS 试样

的方法主要有 3 种：①将预先制得粉末状固体水合

物与土颗粒混合，然后把制成的混合物放入低温的

环境中以开展试验。这种制样方法已用于制作三轴

试样进行 HBS 的三轴试验[3－4]。②直接在土样孔隙

中生成天然气水合物。首先将具有一定含水率或含

冰量的土样放入试验装置内，利用真空泵抽真空后

注入天然气体并施加一定压力，然后降低温度形成

HBS 试样[5－6]。③采用气体从沉积物底部喷射进入

低温环境中的饱和砂层，在一定的低温和压力范围

下快速生成水合物[7]。目前广泛采用直接向饱和土

样中施加高压天然气的方法进行模拟与制样，水合

物的生成主要受扩散过程的影响，其反应生成速率

相当缓慢，更为重要的问题是生成的水合物在试样

中分布非常不均匀，并使得在试样内水分重分布。

原因是水合物形成使得试样中水分重分布和由于在

气-水界面先行生成的水合物填充于土样孔隙之中，

形成致密的含水合物层，从而阻止与减缓气体向土

样内部扩散，并在土样内部水分重分布的双重作用

下造成水合物在土样端面富集。土样的均匀性将直

接影响试验研究的准确与代表性，因此，开展含天

然气水合物沉积物物理力学的试验研究，首先需要

解决快速模拟制取符合原位形成模式的试验土样。 

2  扩散体系天然气水合物形成模式 

天然气水合物的形成体系一般可分为两种：  
（1）静态体系，即在体系中引起水合物形成的主要

因素不是外来反应剂的加入，而是体系内部发生变

化。（2）动态体系，即在该体系中有外来物质进入

反应带中。海底水合物可能的气源包括海水溶解的

甲烷、海底气水合物层有机质自生自储的甲烷、海

底水合物层下覆气源岩生成的甲烷以及地球深部非

生物成因（无机成因）的甲烷，但只有海底水合物

层下覆气源岩生成的甲烷才可能成为海底水合物中

主要的气源。另据相关资料，水合物通常赋存于

孔隙比较大的松散欠固结沉积物或裂隙节理发育岩

层等渗透性相对较好的地层中，这也说明水合物的

形成与流体运移有很大的关联。针对海底沉积层水

合物的形成特点，下覆沉积层生成气向上迁移进入

符合水合物生成条件的温度、压力场而形成水合物

稳定区[8]。 
实际上在大多数海洋环境中气体的供应都不足

以游离气体形式。沉积物中甲烷迁移有 3 种机制[9]：

溶解气体的水流渗透、气相渗透和扩散。沉积物中

水合物的平均含量与现场甲烷的浓度相关，而局部

生成大规模水合物则需要一些累积过程来完成。在

天然气水合物稳定区底部（BGHS）水合物的累积，

可以通过甲烷的扩散和从 BGHS 下部的迁移实

现[10]。 

3  方法原理、装置结构及操作步骤 

3.1  方法原理 
分析含水合物沉积物试样制备中存在的主要

问题是成样时间长和水合物分布不均匀。沉积物中

水合物形成时间决定于气体迁移与水合物成核诱导

时间，在纯水体系中，一般采用强制搅拌或振荡等

物理方法和添加表面活性剂降低气-液界面表面张

力，以达到快速均匀生成水合物化学方法。但对于

沉积物体系中，搅拌与振荡显然不能应用。由于气

体在水中的迁移时间远远大于成核诱导时间。因此，

在不能使用搅拌与振荡等方法，如何有效缩短气体

迁移补给和避免试样内气体浓度梯度就成为解决这

一难题的关键。 
通过以上扩散体系地层中天然气水合物形成

模拟的分析，综合目前模拟试验与制样方法存在的

问题，由于单靠气体分子在水中扩散进入温压条件

适合的土样中形成水合物的速率非常低，且水合物

在土样表面富集造成试样内水合物和水分分布的严

重不均匀，为克服与解决这一难题，本文提出采用

溶气水在土样中循环渗透的方法，代替气体分子在

水中扩散的方法快速模拟与制得水合物分布均匀的

试样[9]。 
首先，将高压气体通入温度 1t 高于该压力对应

的相变温度 T 的容器内，并采用搅拌的方法加速气

体溶解。然后，将溶气水在温度 2t 低于该压力对应

的相变温度T 土样中循环（或是循环使土样充分饱

和后再降低土样温度），使水中溶解的超饱和气体
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与水结合生成水合物后析出填充于土样孔隙中，并

通过循环方式不断补充由于水合物形成而消耗减少

的气体，直至得到平衡状态，从而模拟与制得了均

匀的含水合物沉积物试样，如图 1 所示，图中 P 为

气体压力； 1t 为土样温度； 2t 为溶气水温度；T 为

相变温度。 

 

 

图 1  方法与装置原理示意图 
Fig.1  The theoretical sketch of method  

and apparatus  
 
 

3.2  装置结构 
根据方法原理，设计装置结构图如图 2 所示。

委托江苏海安县石油科技仪器有限公司加工生产。

整套装置由 11 个部分组成：A 为高压反应容器，土

样安装在内部，利用低温冷液在冷浴夹套中循环制

冷，内置精度为 ± 0.1 ℃的 Pt100 型铂金电阻温度传

感器测试土样内部温度；B 为气-水混和与分离高压

容器，作用是将气体溶于水中，同时内置温度传感

器测试内部温度；C 为磁力搅拌装置，采用磁力驱

动内部搅拌叶片加速气-水混和与分离高压容器内

气-水溶解；D 为高压平流泵，驱动高压溶气水在高

压反应容器的土样与气-水混和与分离高压容器形

成的闭合管路中以恒定流量循环；E 为真空泵，试

验前抽除系统管路中的空气；F 为供水装置，试验

前为气-水混合与分离高压容器提供去离子水；G 为

供气装置，通过调压阀将气瓶内一定压力的气体施

加至气-水混和与分离高压容器；H 为恒温装置，采

用内置冷液循环泵的低温制冷装置制得恒温冷媒

介质对土样进行温度控制；L 为数据采集系统，由

数据采集板卡和计算机组成，对试验过程进行实时

数据采集传输与储存；V 为阀门，采用不锈钢制得

的耐压针阀；M 为高压管线，采用不锈钢材料，液

体管路部分管径为φ 6 mm，气体管路管径为φ 3 mm。

整套系统设计 高压力为 40 MPa，平流泵 大工作

压力为 40 MPa，流量为 0.9～9.9 mL/min，温度控

制范围为 − 20～20 ℃，精度为 ± 0.1 ℃，气体压力

传感器量程为 0～40 MPa，精度为 ± 0.1%FS。 

 

 

图 2  装置结构示意图 
Fig.2  The sketch of apparatus 

 

3.3  操作步骤 
试验操作步骤： 

①试样的安装：将土样干燥，按一定量的土样

装入高压反应容器 A 中。 
②检查系统气密性：关闭阀 V-2、V-3，打开

其他所有阀门，通氮气至 6～8 MPa，关闭 V-1 阀，

待 3～4 min 后，若系统中气体压力保持不变，则系

统气密性完好。 
③抽真空：关闭阀 V-1、V-2，打开其他所有

阀门，开启真空泵 E 抽气 30 min，关闭阀 V-3。 
④注水饱和：打开阀门 V-2 利用供水箱 F 对装

置进行注水，使高压压力容器 A 内土样饱和，气-
水混合与分离容器B内注水至 1/2后关闭阀门V-4； 

⑤通入反应气体：打开阀门 V-1，调节压力阀

G-1 将压力调至设定压力值（设定值必须保证高压

容器 A 中形成水合物并且维持水合物的稳定压力）

后关闭阀门 V-1，同时开启磁力搅拌装置 C 开始搅

拌。 
⑥循环制样：待搅拌开始 20～30 min 后开启高

压平流泵 D，使溶气水在气-水混合与分离容器 B
与高压反应容器 A 中的土样之间循环流动，开启恒

温装置 H，将温度降低至设定值，利用低温冷浴液

在高压反应容器A的夹套中循环降低土样温度至设

定值并保持恒定； 
⑦判断高压容器 A 中水合物合成完成：随着水

合物合成反应的进行，高压容器 B 中的压力会持续

下降，当高压容器 B 的压力不下降保持恒定时，则

可认为水合物合成完成，这一过程需要 20 h 左右。

即气体扩散迁移形成含水合物沉积物样完成。 
根据以上步骤，可以制得含天然气水合物沉积

物样本，并且可以进行不同沉积物中水合物的相平

衡条件的测试，得出不同物理性质的土样对其中水

合物的相平衡条件的影响，同时对反应容器加装相
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应探头即可进行对如含水合物沉积物声、光、电等

物理指标测试与试验，此外，将本方法与系统用于

岩土力学测试仪器，即可进行 HBS 的力学指标试验

研究，此部分内容将另文加以介绍。 

4  试验效果验证 

考虑到 CO2 不属于易燃易爆气体，安全性较

好，且与水结合生成水合物所需温度与压力条件较

为容易，因而本次试验采用纯度为 99.99% CO2 气

体，在土粒相对密度 sG = 2.67，干密度为 1.40 g/cm3

的粉土中形成含水合物沉积物试验，土样的颗粒分

布曲线如图 3 所示。 
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图 3  试验粉土颗粒分布图 

Fig.3  Particle size distribution of soil sample 

 

试验过程按前述步骤进行，实时测试与记录数

据，系统内温度与压力随时间变化如图 4 所示。由

图可见，试验开始之初，反应容器内土样在室温条

件下的溶气水的作用下逐渐升高接近至气-水混合

容器内温度，并在此条件下持续循环。在此期间，

由于温度的降低和气体不断持续溶于水中，反应釜

内压力逐渐降低；当溶气水持续循环约 6 h 后溶气

水已完全饱和土样后，开启恒温制冷装置并将温度

设置为 3.5 ℃，继续循环溶气水约 5 h，此时反应釜

压力已基本保持不变。为进一步保证土样孔隙水合

物能充分形成，将温度继续下降至 2.0 ℃，继续循

环溶气水约 8 h，即可认为土样中水合物已经充分形

成，随即关闭系统，试验停止。 
试验结束，后快速卸除容器内气体，打开反应

容器，土样中水合物在来不及释放的高孔压条件下

并未完全分解，观察发现土样孔隙中分布有白色类

冰状固体气体水合物（图 5），暴露空气中孔压释放

导致水合物迅速发生分解产生液态水与气泡，较短

时间内水合物完全分解，使土样发生类似“液化”

现象，呈半流体状（图 6）。在水合物分解后的试样

上、中、下位置分别取样品烘干测试含水率为

30.1%、31.7%、30.7%，由此可以反映出土样中水

合物分布是均匀的，采用该方法得到的含水合物沉

积物试样具有良好的均匀性。 
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图 4  试验过程中系统内压力与温度随时间变化图 

Fig.4  Relationships between pressure , temperature 
 and time in system 

 

 
图 5  制得的含水合物土样剖面局部放大图 

Fig.5  Local magnifying picture of HBS 
 

 

 
图 6  水合物分解后的土样 

Fig.6  The state of HBS dissociated 

5  结  语 

本试验方法采用的溶气水在低温土样中形成

水合物沉积析出填充于土样孔隙中，可准确地模拟

海洋环境下动态扩散模式下含天然气水合物沉积物

的形成模式进行制样。同时，避免直接向封闭饱和

土样中施加一定压力气体时，由于形成水合物填充

孔隙后阻碍气体扩散而导致反应时间过长或制得试
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样中水合物分布不均匀的问题。该方法的成功实施

为开展含天然气水合物沉积物的物理力学试验中有

关制样问题提供了保障与支持。 
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