
  引用格式：  卢运虎,梁川,金衍,等. 高温下页岩水化损伤的各向异性实验研究. 中国科学: 物理学 力学 天文学, 2017, 47: 114614
Lu Y H, Liang C, Jin Y, et al. Experimental study on hydration damage of anisotropic shale under high temperature (in Chinese). Sci Sin-Phys
Mech Astron, 2017, 47: 114614, doi: 10.1360/SSPMA2017-00217

© 2017 《中国科学》杂志社 www.scichina.com

高温下页岩水化损伤的各向异性实验研究

卢运虎1,2*, 梁川3, 金衍1,2, 陈勉1,2
 
1. 油气资源与工程国家重点实验室, 北京 102249;
2. 中国石油大学(北京)石油工程学院, 北京 102249;
3. 中国石油海洋工程有限公司, 北京 100028

*联系人, E-mail: luyunhu20021768@163.com

收稿日期: 2017-08-14; 接受日期: 2017-09-13; 网络出版日期: 2017-10-11
国家自然科学基金(编号: 51774305, 51490650)资助项目

摘要       为了研究高温页岩水化损伤的各向异性特征,以龙马溪页岩为例,利用FEI Qemscan 650F型矿物定量

分析-热场发射环境扫描电子显微镜(EDS-FESEM),系统观察不同温度、压力和浸泡时间下页岩平行层理和垂

直层理面特征黏土矿物及微观结构变化特征. 研究结果表明,龙马溪页岩细观尺度的各向异性引起页岩水化特

征存在明显区别,即平行层理面表现为大量微纳米溶蚀孔伴生发育的原生裂隙膨胀、闭合、塌陷的损伤模式,
而垂直层理面表现为大量微纳米长石矿物溶蚀孔隙的损伤模式. 相同浸泡时间和压力下,温度越高页岩细观结

构的水化损伤越快;相同温度和压力下,随着浸泡时间增加,页岩细观结构的水化程度先增大后逐渐趋于平缓,
温度升高减小了页岩水化特征时间, 其内在联系需进一步开展实验探讨.

关键词     页岩, 各向异性, 水化损伤, 微观特征, 高温

PACS: 47.27.-i, 47.27.Eq, 47.27.Nz, 47.40.Ki, 47.85.Gj

水平井钻井和水力压裂是实现页岩气高效开发

的关键技术[1]. 受沉积和构造运动影响,页岩非均质性

强, 各向异性特征显著, 高温、高应力与入井流体化

学耦合作用下页岩物理力学特性演化规律不明确,给
钻井与压裂设计带来巨大的挑战,如何有效确定流体

作用下页岩各向异性特征显得尤为重要[2–9].
与传统岩石不同,页岩黏土矿物的定向排列和温

度、压力条件下有机质成熟度引起孔隙结构的差异

构成了页岩独特的组构特征,页岩各向异性及其分布

规律必将影响页岩的水化进程. 国内外学者借助高

性能微观扫描设备在页岩微观组构及水化特性试验

方面开展了大量的工作, Powers[10]借助CT定位页岩中

孔隙裂缝连通发育区,再用扫描电子显微镜(Scanning
Electron Microscope, SEM)剖析其孔隙结构、矿物颗

粒和断裂填充等特征. Goral等人[11]将微纳米X射线显

微镜(XRM)与SEM相结合,提出页岩纳米尺度结构异

质性的表征方法. 石秉忠和夏柏如[12]利用XRD, SEM
和CT观察了硬脆性页岩水化阶段微观结构变化,发现

吸水弱化矿物接触界面引起微裂纹拓展演变. 刘敬平

和孙金声[13]利用SEM观察了水化后龙马溪组页岩的
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微观组构,发现浸水后微孔洞明显增多微裂缝出现延

展. 马天寿和陈平[14]通过CT扫描观察了不同水化程度

页岩微观损伤特征,发现页岩损伤主要发生在水化初

期. Liu等人[15]通过SEM观察到水侵页岩微裂纹的全

过程, 随着水浸时间增加, 微裂纹会相互传播、分岔

和连接, 最终会发展成宏观裂缝. Massat等人[16]利用

SEM和CT观察了蒙脱石水化对页岩微结构和孔隙分

布的影响,发现膨胀压力达到峰值致使微裂纹破坏扩

展. 刘向君等人[17]开展了硬脆性页岩水化过程微观组

构表征研究,发现硬脆性页岩定向排列的矿物颗粒为

水化吸水提供通道,且形成微裂纹主要平行层理裂缝.
前期学者的研究讨论了页岩的微观孔隙、层理发育特

征,从微观角度出发阐述了页岩水化过程微裂纹的行

为特点,为页岩的水化行为研究奠定了基础. 然而,却
很少有学者研究不同层理方向的页岩水化特征[17–22].

为了研究高温高压页岩水化损伤的各向异性特征,
以龙马溪页岩为例, 利用FEI Qemscan 650F型矿物定

量分析-热场发射环境扫描电子显微镜(Energy Disper-
sive Spectroscopy-Field Emission Scanning Electron Mi-
croscope, EDS-FESEM)对不同温度、压力和水化时间

下层理面和垂直层理面特征黏土矿物及微观结构变

化特征,以揭示龙马溪组页岩水化的各向异性特性及

制定页岩储层井壁稳定及水力压裂相关入井流体设

计提供实验基础.

1  页岩微观组构及理化特征

1.1  页岩样品的地球化学参数和矿物组分

样品取自四川省宜宾市珙县YS-B井下志留系龙

马溪组页岩,试件地球化学参数和矿物组分见表1.

1.2  微观结构

从图1电子显微镜扫描照片来看,龙马溪页岩平行

表 1    页岩地球化学参数和矿物组分
Table 1   Geochemical parameters and mineral compositions of shale
samples

矿物组分 (%)采样

深度

(m)

TOC
(%)

干酪

根类

型
石英 长石

方解

石

白云

石

黄铁

矿
黏土

2321 1.78 Ⅲ 31.0 11.4 12.9 5.1 1.2 38.4

2324 2.85 Ⅲ 31.7 5.5 8.3 5.9 3.6 45.0

层理方向可见矿物平铺式定向排列;垂直层理面方向

可见大量微米级裂缝,缝宽在0.1–40 μm之间.

1.3  样品的制备

为防止制样对页岩样品造成人为缺陷, 首先, 采
用液氮沿层理面和垂直层理面钻取岩芯片; 其次, 采
用环氧树脂对所有样品进行注胶固定保护,机械抛光

仪减薄样品; 最后, 采用氩离子抛光仪对样品表面进

行处理,消除制样引起的不平整表面(图2).

2  实验设备及方案

2.1  实验设备

实验设备为FEI Qemscan 650F型矿物定量分析-
热场发射环境扫描电子显微镜,可同时容纳14个直径

小于30 mm的试样,其分辨率最高为1.2 nm. 在高真空

环境下采用背散射电子探头模式(BSED)和二次电子

探头模式(ETD)分别对页岩层理面和垂直层理的细观

结构和形貌进行表征(图3).
水化过程模拟主要采用GGS42型高温高压失水

仪和高压氮气来提供温度和压力环境,工作最高温度

为150°C, 工作极限压力为6 MPa(图4).

2.2  实验方案及步骤

(1)采用EDS-FESEM对全部原始样品的细观结构

进行表征, 标记观察的微区位置.
(2)按照表2实验方案,将样品分别置于不同的高

温高压的流体环境进行浸泡.
(3)取出浸泡样品后,将样品抽真空冷冻干燥,并

对样品喷碳.
(4)采用EDS-FESEM对已标记位置的Fe, Mg蒙脱

石与伊利石构成的裂隙表面结构进行表征.

3  结果与分析

3.1  页岩平行层理面水化特征

由于页岩制样困难,实验过程中主要通过能谱仪

和高分辨率场发射电子显微镜监测蒙脱石与伊利石

接触面. 在80°C和120°C浸泡条件下,平行层理取心页

岩水化过程显示出相似的变形和破坏过程: 由伊利石

(云母)和蒙脱石构成的纳米级裂隙壁面经历了前期膨
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图 1    (网络版彩图)龙马溪组页岩电子显微镜扫描照片. (a)平行层理方向; (b)垂直层理面方向
Figure 1          (Color online) Microcosmic structures and compositions of Longmaxi shale under scanning electron microscope (SEM). (a) The observations
paralleled to shale beddings; (b) the observations vertical to shale beddings.

图 2     (网络版彩图)预处理后页岩样品
Figure 2          (Color online) Shale sample of preliminary preparation.

胀变窄,中期膨胀闭合,后期的裂隙塌陷,形成与层理

面近似平行的次生裂隙的裂缝扩展模式. 同时, 样品

上新发育出大量微纳米尺度长石溶蚀孔(图5和6).

图 3     (网络版彩图)矿物定量分析-热场发射环境扫描电子

显微镜
Figure 3          (Color online) FEI Qemscan 650F energy dispersive spec-
troscopy (EDS)-field emission scanning electron microscope (FESEM).

随着温度的升高,在相同浸泡天数下,平行层理取

心页岩样品的水化程度明显增大,  即120°C条件下浸
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图 4     (网络版彩图)高温高压失水仪
Figure 4          (Color online) GGS42 HTHP filter press.

表 2    不同浸泡时间、温度条件下的样品信息a)

Table 2   Shale samples under different soaking time and temperature
conditions

温度 (°C)(压力: 3.5 MPa)
浸泡时间(d)

120 80

1 YS-01, YS-02 YS-07, YS-08

2 YS-11, YS-12 YS-15, YS-16

3 YS-03, YS-04 YS-09, YS-10

4 YS-13, YS-14 YS-17, YS-18

5 YS-05, YS-06 YS-19, YS-20

   a)编号奇数为平行层理面,偶数为垂直层理面

图 5     (网络版彩图)不同浸泡时间页岩平行层理水化特征(80°C). (a)浸泡1 d前、后; (b)浸泡2 d前、后; (c)浸泡3 d前、后;
(d) 浸泡4 d前、后; (e) 浸泡5 d前、后
Figure 5          (Color online) Observations of shale hydration characteristics under different soaking time from beddings-parallel direction (80°C). (a) Shale
characteristics around 1 d soaking; (b) shale characteristics around 2 d soaking; (c) shale characteristics around 3 d soaking; (d) shale characteristics
around 4 d soaking; (e) shale characteristics around 5 d soaking.

泡的样品在第1天表现出明显的水化膨胀性, 纳米级

裂隙几乎闭合. 第4天已发生塌陷形成明显的裂隙面,
随着浸泡时间增加,损伤特征不明显. 但是, 80°C条件

下样品在第3天才表现出明显的膨胀闭合性,到第5天
有塌陷的迹象(图6).

3.2  页岩垂直层理面水化特征

无论是80°C还是120°C温度的浸泡环境,在5 d的

水化测试时间内并未观察到垂直层理取心页岩样品

上生成新裂缝,而是新发育了大量微纳米长石矿物溶

蚀孔隙. 随着浸泡温度和浸泡时间的增加, 垂直层理

取心页岩样品上新生成的溶蚀孔隙的大小、体积和

分布密度在增大(图7和8).
通过对整个浸泡周期的观察,样品的黏土矿物和

长石矿物含量及其分布、样品有机质含量均会影响

微纳米尺度溶蚀孔隙的发育(图8).
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图 6    (网络版彩图)不同浸泡时间页岩平行层理水化特征(120°C). (a)浸泡1 d前、后; (b)浸泡2 d前、后; (c)浸泡3 d前、后;
(d) 浸泡4 d前、后; (e) 浸泡5 d前、后
Figure 6          (Color online) Observations of shale hydration characteristics under different soaking time from beddings-parallel direction (120°C). (a)
Shale characteristics around 1 d soaking; (b) shale characteristics around 2 d soaking; (c) shale characteristics around 3 d soaking; (d) shale characteristics
around 4 d soaking; (e) shale characteristics around 5 d soaking.

图 7     (网络版彩图)不同浸泡时间页岩垂直层理面水化特征(80°C). (a)浸泡1 d前、后; (b)浸泡2 d前、后; (c)浸泡3 d前、

后; (d) 浸泡4 d前、后; (e) 浸泡5 d前、后
Figure 7          (Color online) Observations of shale hydration characteristics under different soaking time from beddings-vertical direction (80°C). (a) Shale
characteristics around 1 d soaking; (b) shale characteristics around 2 d soaking; (c) shale characteristics around 3 d soaking; (d) shale characteristics
around 4 d soaking; (e) shale characteristics around 5 d soaking.
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图 8     (网络版彩图)不同浸泡时间页岩垂直层理面水化特征(120°C). (a)浸泡1 d前、后; (b)浸泡2 d前、后; (c)浸泡3 d前、

后; (d) 浸泡4 d前、后; (e) 浸泡5 d前、后
Figure 8          (Color online) Observations of shale hydration characteristics under different soaking time from beddings-vertical direction (120°C). (a)
Shale characteristics around 1 d soaking; (b) shale characteristics around 2 d soaking; (c) shale characteristics around 3 d soaking; (d) shale characteris-
tics around 4 d soaking; (e) shale characteristics around 5 d soaking.

通过页岩原位浸泡实验,发现高温条件下页岩平

行和垂直层理微区水化损伤特征各异,平行层理面表

现为大量微纳米溶蚀孔伴生发育的原生裂隙膨胀、

闭合、塌陷的裂缝的损伤模式,而垂直层理面表现大

量微纳米长石矿物溶蚀孔隙的水化特征.
在相同的温压条件下,浸泡时间增加,页岩平行层

理和垂直层理的水化程度先增大后逐渐趋于平缓. 受
页岩沉积各向异性的影响, 在平行层理方向, 80°C条
件下,浸泡3 d原生裂隙才发生膨胀闭合、5 d塌陷形成

水化裂缝,水化进程减缓; 在120°C条件下, 1 d原生裂

缝发生膨胀闭合、4 d塌陷形成裂缝, 水化进程减缓.
在垂直层理方向,随着浸泡时间增加,微纳米长石矿物

溶蚀孔隙体积、密度增大并呈现减缓趋势. 水化浸泡

的特征时间对温度敏感性强,对于水化特征与温度、

特征时间需要进一步开展详细的实验工作进行讨论.

4  结论

(1)发现龙马溪页岩细观尺度存在明显各向异性,
在层理表面以纳米孔隙较为发育,有机质孔、骨架矿

物孔、黏土粒间孔等密集分布;在层理断面上成岩缝

较发育, 有机质或沥青质胶结.
(2)各向异性特性引起页岩水化特征存在明显区

别,即平行层理面上为大量微纳米溶蚀孔伴生发育的

原生裂隙膨胀、闭合、塌陷的损伤模式,而垂直层理

面为大量微纳米长石矿物溶蚀孔隙的损伤模式.
(3)相同浸泡时间和压力下,温度越高页岩细观结

构的水化损伤越快; 相同温度和压力下, 随着浸泡时

间增加,页岩细观结构的水化程度先增大后逐渐趋于

平缓, 温度的升高减小了页岩水化特征时间, 其内在

联系需进一步开展实验探讨.
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Experimental study on hydration damage of anisotropic
shale under high temperature

LU YunHu1,2*, LIANG Chuan3, JIN Yan1,2 & CHEN Mian1,2
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The Longmaxi shale samples are used to investigate the anisotropic hydration damage characteristics of shale under high
temperature conditions. The FEI Qemscan 650F energy dispersive spectroscopy (EDS)-field emission scanning electron
microscope (FESEM) is used to help observe the evolution characteristics of shale clay mineral and micro-structure under
different temperature, pressure and soaking time conditions from beddings vertical and parallel directions. It comes to the
conclusion that the hydration characteristic induced by microscale anisotropy of Longmaxi shale varies a lot. The damage
behavior in the bedding-parallel plane is characterized by dilatation-closure-collapse process of primary fractures which
exists in a large amount of nano-scale and micro-scale corrosion pores. While the damage behavior in the bedding-vertical
plane is mainly represented as amass of nano-scale andmicro-scale corrosion pores. It’s also found that the shale hydration
damage is faster under higher temperature condition when the soaking time and pressure are the same. Besides, under the
same temperature and pressure conditions, the shale microstructure hydration process trends to increase at the beginning
and be flat at last. The higher temperature shorten the time spending on shale hydration and its inner relationship is
required more experiments.

shale, anisotropy, hydration damage, microcharacteristic, high-temperature
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