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摘要:为了解关键性矿物在“超临界CO2-水-岩石”系统中的地球化学作用,利用先进的数值模拟软件TOUGHREACT,结
合我国鄂尔多斯盆地深部咸水含水层的基础地质条件,建立一维垂向模型,研究了盖层中绿泥石含量分别为3%、9%、15%时

对CO2-水-岩石相互作用的影响.发现CO2进入盖层后,盖层的矿物成分和渗透率发生了较大变化.当绿泥石体积分数为

3%时,盖层渗透率在5000a期间一直处于增大状态,不适合CO2封存;当绿泥石体积分数为9%和15%时,盖层渗透率呈现

先增大后减小的趋势,产生自封闭现象,有利于CO2封存.结果表明,绿泥石的溶解为盖层中钙蒙脱石、铁白云石、片钠铝石、菱
镁矿的沉淀提供了必要的 Mg2+、Fe2+、AlO2-等离子.绿泥石含量越多,CO2矿化捕集量越大,盖层的自封闭效应越明显,其渗

透率最大减少10%.本研究结果可为CO2地质封存的长期性和稳定性评价提供理论依据.
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Abstract:InordertounderstandthegeochemicalprocessesofkeymineralsinthesupercriticalCO2-water-rocksystem,wees-
tablishaone-dimensionalverticalmodeltostudytheeffectofchloritecontentsincaprockof3%,9% and15% onCO2-
water-rockinteractionbynumericalsimulationsoftwareofTOUGHREACTbasedonthebasicgeologicalconditionsofdeepsa-
lineaquiferinOrdosbasin,China.Itisfoundthatthemineralcompositionandpermeabilityofthecaprockchangegreatlyafter
CO2brokeintothecaprock.ItisnotfavorableforCO2storagewhenchloritevolumefractionis3%becauseoftheincreasing
permeabilityin5000years.Thepermeabilityofcaprockincreasesfirstandthendecreaseswhenchloritevolumefractionis9%
and15%,resultinginself-sealingwhichfacilitatesthesequestrationofCO2.Theresultsshowthatthedissolutionofchlorite

providesMg2+,Fe2+andAlO2-forprecipitationofcalciummontmorillonite,ankerite,dawsonite,andmagnesite.Thehigher
thechloritecontent,thegreatertheamountofCO2mineralizationcapture,andthemoreobvioustheeffectofcaprockself-seal-
ingwiththemaximumcaprockpermeabilitydecreaseof10%.Thisstudyprovidesatheoreticalbasisforlong-termgeological
storageofCO2anditsstabilityevaluation.
Keywords:chlorite;caprock;CO2-water-rockinteraction;self-sealing;permeability;numericalsimulation;environmentalgeology.

0 引言

以CO2为主的温室气体效应已引起了一系列

全球环境问题,CO2减排已成为人类共同关注的热

点问 题 (Dalgaardetal.,2011;Alfredoetal.,
2012;McGeoughetal.,2012).我国非常重视CO2
减排工作,勇担CO2减排责任.2009年我国政府确

定了到2020年单位国内生产总值(GDP)二氧化碳

排放比2005年下降40%~45%的减排目标,以促
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进低碳经济的进程,应对全球气候变化.
国内 外 研 究 表 明,CCS (carboncaptureand

storage)是减排CO2的有效措施之一(曾荣树等,

2004;江怀友等,2007;李小春等,2009;Mitrovi'cand
Malone,2011),适合作为CO2地质储层的主要有:
枯竭油气田、深部咸水含水层和不具开采价值的煤

层.而CO2深部咸水层埋存其有分布广和储量大等

优点,被认为是最具发展前景的封存方式(Michael
etal.,2009,2010;孙枢等,2011).

CO2地质封存是将CO2以超临界状态埋藏于地

下800~3500m的地层中,在埋存过程中,盖层的

安全性是至关重要的.盖层的不确定性(均一性、连
续性等)(Ouelletetal.,2011)、盖层中流体-地质

介质的地球物理和地球化学变化都会对CO2长期

地质封存产生影响(Bildsteinetal.,2009;Bachaud
etal.,2011;Chassetetal.,2011;李义连等,2012).
封存的CO2一旦泄露,将会造成重大的环境灾害

(Bachuand Adams,2003;HeppleandBenson,

2005;Fleuryetal.,2011).因此,盖层作为防止CO2
泄漏的屏障成为研究的焦点.

目前,国内外学者对于盖层中不同矿物组合对

CO2-水-岩石相互作用的影响开展了室内实验和

数值模拟研究(黄海平和邓宏文,1995;Gherardi
etal.,2007;Credozetal.,2009;Bildsteinetal.,

2010;Wollenweberetal.,2010).研究结果发现,不
同粘土矿物对水岩气相互作用的影响差异较大,而
绿泥石溶解释放的离子,如 Mg2+、Fe2+、AlO2-等,
为碳酸盐类矿物的沉淀提供了原料,是CO2-水-
岩石相互作用中的关键矿物.但针对绿泥石对水岩

气相互作用的影响研究较少.Smithetal.(2013)利
用室内实验反应器探究了绿泥石在升高温度与溶解

CO2浓度条件下的溶解动力学,发现其溶解与温度

直接相关,而CO2浓度则间接影响其溶解进程,并
得出了其溶解速率方程.但该研究不能反应实际地

质条件下盖层中绿泥石对CO2-水-岩相互作用

的影响.
本文结合我国鄂尔多斯盆地深部咸水层的地质

条件,利用先进的数值模拟软件TOUGHREACT,
研究CO2进入盖层后,盖层中绿泥石对CO2-水-
岩相互作用的影响,以期揭示绿泥石对盖层封闭性

的影响机理,为CO2地质封存的长期稳定性和安全

性评价提供理论依据.

1 数值模拟方法

1.1 模拟软件介绍

TOUGHREACT是由美国劳伦斯伯克利国家

实验 室 开 发 的,是 在 非 等 温 多 相 流 体 模 拟 软 件

TOUGH2V2的基础上,将流体和地球化学反应耦

合形成的一套模拟可变饱和地质介质中非等温多相

流体地球化学反应运移的软件(Xuetal.,2004).
在 TOUGHREACT软件中,渗透率由 Koze-

ny-Carman方程(Xuetal.,2004)决定:
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式中:k为当前渗透率,m2;k0 为初始渗透率,m2;

φ 为当前孔隙度,%;φ0 为初始孔隙度,%;a、b 为

矿物的数量;φb为岩石中矿物b的体积分数,%;φa

为不反应岩石的体积分数,%.
该软件适用于不同温度、压力、水饱和度、离子

强度、pH值和氧化还原电位(Eh)等水文地质和地

球化学条件下的热-物理-化学过程(Xuetal.,

2004).目前已经广泛用于不同地质和环境问题的数

值模拟研究中,其中CO2地质储层的研究是其主要

用途之一.
1.2 研究区地质概况

鄂尔多斯盆地是我国大型沉积盆地之一,面积

约为2.5×105km2.东隔晋西挠褶带与吕梁隆起呼

应,南隔渭北隆起,与渭河盆地相望,西经西缘断褶

带与六盘山盆地、银川地堑对峙,北跨伊盟隆起与河

套盆地为邻(赵杏媛等,1995).该盆地是一个古生代

地台及台缘坳陷与中新生代台内坳陷叠合的克拉通

盆地,已知沉积岩累计厚度5~18km.盆地可划分

为伊盟隆起、渭北隆起、西缘逆冲带、晋西挠褶带、天
环坳陷与陕北斜坡等6个一级构造单元(图1).

三叠系延长组以深灰、灰黑色泥岩与浅灰、灰绿色

粉细砂岩互层为主,顶部(长1段)夹煤线、煤层,底部为

灰绿、肉红色浊沸石质砂岩掺杂泥岩,沉积厚度较大,
分布面积广.延长组砂泥岩交替出现的地层,正是CO2
地质封存的最佳地段(图2).泥岩是延长组的主要盖层

岩系,泥岩矿物成分主要是黏土矿物,其中的非黏土矿

物以石英、长石、方解石等为主,并含少量黄铁矿等,该
区黏土矿物组成见表1(赵杏媛等,1995).
1.3 模型建立与参数设置

本文通过建立一个一维模型,模拟盖层中不同
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图1 鄂尔多斯盆地构造区划图(据长庆油田石油地质志

编写组(1992)修改)

Fig.1 TectonicmapoftheOrdosbasin

矿物组合条件下,在地层压力和注入压力的共同作

用下注入井附近储层中的CO2,使其进入盖层,研
究对盖层溶蚀与自封闭效应的影响.本模型在垂直

方向上分为35层,共45m,其中储层占1层,盖层

占34层(图3).盖层网格X、Y 方向均设为1m(Gh-
erardietal.,2007).储层最底部为一层网格,体积

设为1010m3,孔隙压力为12.1MPa,CO2气体饱和

度为0.9,此设置可使储层保持较恒定的CO2气体

饱和度和孔隙压力.在模拟过程中,储层中地球化学

反应也会对盖层产生较大的影响,因此在模型中将

盖层的最顶层网格的体积设为1051m3,孔隙压力设

为地层静水压力,CO2气体饱和度设为0,为CO2向
上逃逸提供通道.最大模拟时间为5000a(Gherardi
etal.,2007;董建兴等,2012).

鄂尔多斯盆地三叠系延长组砂泥岩交替分布,
为CO2地质封存提供了良好的地质条件.本文选择

延长组作为目标研究层,属自储自盖型.盖层顶部埋

深约为1km(长庆油田石油地质志编写组,1992;赵
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图2 鄂尔多斯盆地综合地层柱状图

Fig.2 SyntheticstratumhistogramoftheOrdosbasin

杏媛等,1995),静水压力梯度为10.1MPa/km.该盆

地地温梯度一般为2.5~3.0℃/100m,而盆地大部

分地区1km深度的地温为35~40℃,模拟过程中,
温度设置为37.5℃(尹立河等,2008).该模型为一维

垂向模型,CO2只在垂直方向上运动,因此盖层

垂向的渗透率对本研究有意义,取垂向渗透率为水
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表1 延长组泥岩矿物组成(据赵杏媛(1995)修改)

Table1 Clay mineralscompositionofmudstoneinYan-
changFormation

深度(m)
粘土矿物含量平均值(%)

I S/I K C
w(%)

≥1000 48 41 6 5 68

注:I.伊利石;S/I.蒙脱石/伊利石混层;K.高岭石;C.绿泥石;w.伊蒙

混层中蒙脱石所占比例.

!"

#"

$%&'

图3 一维垂向模型示意图

Fig.3 Sketchofthe1Dverticalmodel

平向渗透率的0.1倍(Gherardietal.,2007),储层

垂向渗透率范围为1.19×10-4~37.82×10-4μm2

(长庆油田石油地质志编写组,1992),取平均值

2.00×10-3 μm2.盖 层 水 平 渗 透 率 约 为 2.00×
10-4μm2,故盖层垂向渗透率取为2.00×10-5μm2.
储层孔隙度一般为12%~18%,取平均值15%,盖
层孔隙度一般为9%~11%,取平均值10%.地层水

盐度一般为1×104~8×104mg/L,根据相关文献

(长庆油田石油地质志编写组,1992)对延长组地层

水矿化度的解释与实际分析结果取矿化度为4.5%.
毛细压力和相对渗透率参数引自文献(Gherardi
etal.,2007).其余参数设置见表2.

储盖层的矿物组分设置见表3,参考相关文献

(赵杏媛等,1995),根据表1中的比例关系,求得4
种黏土矿物的体积分数,根据文献(董建兴等,2012)
的取值经验,设定泥岩中粘土矿物占总量的60%.

模型中储盖层的水化学组分由盐度(NaCl)为

4.5%的咸水与储盖层矿物经过100a的化学反应平

衡所得(Zhangetal.,2009),如表4所示.
本模拟设计3个模型,即模型 A、B、C.模型 A

(绿泥石0.030)中的参数设置见表2、表3.另外2个

表2 模型中的水文地质学及热力学参数设置

Table2 Hydrogeologicalandthermal-dynamicalparameters
usedinthesimulations

参数 砂岩含水层 泥岩盖层

渗透率(m2) 2.0×10-15 2.0×10-17

孔隙度 0.15 0.10
压缩系数 (Pa-1) 4.5×10-10

扩散系数(m2/s) 1.0×10-9

岩石颗粒密度(kg·m-3) 2600
岩层热传导率 (W·m-1·℃-1) 2.51
岩石颗粒特殊焓(J·kg-1·℃-1) 920

温度(℃) 37.5
压强(105Pa) 101

盐度(%) 4.5
液相的相对渗透率krl S* {1-(1-[S*]1/m)m}2

残余液体饱和度Slr(%) 20 20

气相的相对渗透率krg (1-Ŝ)2(1-Ŝ2)

残余气体饱和度Sgr(%) 5 5

毛细压强 Pcap(Pa) Pcap= -P0([S*]-1/m -1)1-m

指数m 0.40 0.40
压强系数 P0(Pa) 3.33×103 1.00×104

注:表中krl(液相的相对渗透率);krg(气相的相对渗透率)和 Pcap
(毛细压强);3栏中的Sl指液体饱和度;表中注入压强为恒压注入时

的压强;krl、krg、Slr、Sgr均为无量纲物理量;本文选用 VanGenucht-

en-Mualem模型来计算相对渗透率,̂S 、S、m 为 VanGenuchten方

程中的参数,S* = (Sl-Slr)/(1-Slr);̂S = (Sl-Slr)/(Sl-

Slr-Sgr).据长庆油田石油地质志编写组(1992),赵杏媛等(1995)

以及任战利和赵重远(1997)修改.

模型,在模型 A的基础上改变盖层中绿泥石的含

量,其他条件均不改变,即模型B(绿泥石0.090),模
型C(绿泥石0.150).

2 模拟结果分析

在CO2地质封存过程中,CO2-水-岩石相互

作用对封存的安全性影响很大.CO2进入盖层后溶

于水,形 成 碳 酸,碳 酸 不 稳 定,分 解 成 H+ 和

HCO3-.反应方程式如下(董建兴等,2012):

CO2(gas) →CO2(aq),

CO2(aq)+H2O → H2CO3,

HCO-3 →H++CO2-3 .
地层水中CO2的增多,打破了水中原有的化学

平衡,引起一系列新的化学反应.在长期的地球化学

反应过程中必定存在新物质的生成与旧物质的溶

解,这些行为将引起盖层渗透率的变化,而盖层渗透

率的变化直接关系到CO2地质封存的安全性.渗透

率降低,盖层发生自封闭效应,将会阻碍储层中的
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表3 储盖层中原生矿物及次生矿物体积分数(据赵杏媛等(1995)修改)

Table3 Volumefractionofinitialmineralandpossiblesecondarymineralphasesinreservoirandcaprock

矿物名称 化学组成 储层体积分数 盖层体积分数

伊利石 K0.6Mg0.25Al1.8(Al0.5Si3.5O10)(OH)2 0.044 0.347

黏土矿物
高岭石 Al2Si2O5(OH) 0.041 0.147

钙蒙脱石 Ca0.145Mg0.26Al1.77Si3.97O10(OH)2 0.019 0.036
绿泥石 Mg2.5Fe2.5Al2Si3O10(OH)8 0.196 0.030
石英 SiO2 0.330 0.100

钾长石 KAlSi3O8 0.200 0.070
钠长石 NaAlSi3O8 0.000 0.080
石膏 CaSO4 0.000 0.000

方解石 CaCO3 0.100 0.020
黄铁矿 FeS2 0.000 0.010

非黏土矿物
奥长石 CaNa4Al6Si14O40 0.050 0.000
赤铁矿 Fe2O3 0.005 0.000
菱铁矿 FeCO3 0.000 0.000

铁白云石 CaMg0.3Fe0.7(CO3)2 0.000 0.000
片钠铝石 NaAlCO3(OH)2 0.000 0.000
菱镁矿 MgCO3 0.000 0.000
白云石 CaMg(CO3)2 0.000 0.000
岩盐 NaCl 0.000 0.000

表4 储盖层中水化学组分的初始浓度

Table4Initialconcentrationofchemicalcomponentsinwa-
terinreservoirandcaprock

溶液成分 盖层c(mol·kg-1) 储层c(mol·kg-1)

Ca 2.19×10-3 2.98×10-3

Mg 2.76×10-5 1.14×10-5

Na 1.68×10-1 1.72×10-1

K 3.83×10-4 1.98×10-4

Fe 2.42×10-5 8.92×10-5

Si 1.36×10-3 1.80×10-3

C 9.22×10-3 8.15×10-3

SO42- 9.62×10-17 1.00×10-16

Al 3.96×10-10 4.24×10-10

Cl 1.65×10-1 1.71×10-1

注:Fe是Fe2+、Fe3+及其络合物浓度之和;C是溶解于水中的总碳

浓度;资料来源于Zhangetal.,2009.

CO2向上部迁移,从而使封存的安全性更好;反之,
盖层发生自溶蚀现象,则会降低CO2地质封存的安

全性.
2.1 盖层渗透率的变化

当盖层中绿泥石的含量增加时,盖层的渗透率

发生了很大变化(图4).表5列出了不同时段、不同

绿泥石含量对渗透率及自封闭性的影响.当绿泥石

体积分数为3%时,盖层的自溶蚀现象严重,渗透率

在5000a期间一直处于增大状态,增加率接近

2.5%;当绿泥石体积分数增加至9%时,盖层渗透率

呈现先增大后减小的趋势,1000a时开始减小,产
生自封闭现象,5000a时渗透率减小了3%;当绿泥

石体积分数增加至15%时,盖层自封闭的时间进一

步提前,500a时渗透率开始减小,5000a时渗透率

减小了10%.
从表5中可以看出,渗透率增大后的最大值为

2.035×10-17 m2,虽然增加量很小,但是在CO2地
质封存过程中,这增加了CO2泄露的风险,对封存

是不利 的;而 渗 透 率 减 小 后 的 最 小 值 为 1.8×
10-17m2,渗透率减小了10%,可以有效增强盖层的

封闭性,有利于提高CO2地质封存的安全稳定性.
由Kozeny-Carman方程可得:渗透率的变化是

由于系统中矿物的溶解或沉淀致使其体积分数发生

变化而引起的.而盖层渗透率的变化,可以间接地反

映盖层溶蚀与自封闭效应,是评价盖层封闭安全性

的重要指标.
2.2 CO2矿化捕集量的变化

CO2矿化捕集是一种地球化学俘获机制,主要

是CO2与岩石及地层水发生化学反应从而产生碳

酸盐类沉淀(刘阳和王媛,2011).由图5可以看出,
各模型中CO2的矿化捕集量均呈增加趋势,说明盖

层中碳酸盐类的沉淀量在不断增加.绿泥石含量的

增加,不仅使CO2开始矿化的时间大幅度提前(由

100a开始提前至10a),而且CO2矿化捕集量也显

著增加,5000a时最大矿化量由3.0kg/m3增加至

25.0kg/m3.
2.3 绿泥石的变化

绿泥石在整个系统中一直溶解(图6),为系统
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图4 模型A(a)、模型B(b)和模型C(c)中盖层渗透率的变化

Fig.4 ChangesofpermeabilityinthecaprockofmodelA(a),B(b)andC(c)

表5 不同时间段下绿泥石含量对渗透率及自封闭性的影响

Table5 Effectofchloritecontentonpermeabilityandself-sealingunderdifferenttimeperiods

绿泥石含量
时间段(a)

0 20 50 100 500 1000 2000 3000 4000 5000

3% 2.0×10-17
基本无
变化

↑

○

↑

○

↑2.03×10-17

○

↑

○

↑

○

↑

○

↑

○

↑2.035×10-17

○

9% 2.0×10-17
基本无
变化

↑

○

↑2.01×10-17

○

↑2.02×10-17

○

↓2.005×10-17

○

↓1.99×10-17

●

↓

●

↓

●

↓1.95×10-17

●

15% 2.0×10-17
基本无
变化

↑2.01×10-17

○

↑

○
↓2.0×10-17

↓1.96×10-17

●

↓

●

↓

●

↓

●

↓1.8×10-17

●

  注:↑表示渗透率增大;↓表示渗透率减小;↑2.03×10-17表示渗透率增大后的值是2.03×10-17;↓1.8×10-17表示渗透率减小后的值是

1.8×10-17.●表示自封闭性增强;○表示自封闭性减弱.
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图5模型A(a)、模型B(b)和模型C(c)中,盖层中CO2的矿化捕集量

Fig.5 TotalCO2sequestratedinmineralphaseinthecaprockofmodelA(a),B(b)andC(c)

提供了大量的 Mg2+、Fe2+、AlO2- 等离子,随着绿

泥石含量的增加,溶解量也在增加,导致盖层的渗透

率发生了很大变化.由此推断绿泥石溶解过程中向

系统提供的 Mg2+、Fe2+、AlO2-等离子是导致渗透

率变化的原因.由 Kozeny-Carman方程可知,渗透

率的变化是由系统中矿物的溶解或沉淀致使其体积

分数发生变化而引起的.
2.4 Mg2+、Fe2+、AlO2

-等离子的去向分析

因整个系统中CO32-、HCO3- 离子大量存在,

Mg2+、Fe2+、AlO2-等离子必将沉淀生成新的物质.

根据系统中的矿物种类,这些离子主要可以生成伊

利石[K0.6Mg0.25Al1.8(Al0.5Si3.5O10)(OH)2]、钙蒙脱

石[Ca0.145Mg0.26Al1.77Si3.97O10 (OH)2]、黄 铁 矿

[FeS2]、赤铁矿[Fe2O3]、菱铁矿[FeCO3]、铁白云

石 [CaMg0.3 Fe0.7 (CO3 )2 ]、 片 钠 铝 石

[NaAlCO3(OH)2]、菱 镁 矿 [MgCO3]、白 云 岩

[CaMg(CO3)2]、钾 长 石 [KAlSi3O8]、钠 长 石

[NaAlSi3O8]、方解石[CaCO3].随着系统中绿泥石

比例的增大,伊利石、黄铁矿、赤铁矿、菱铁矿的体积

分数几乎没有发生变化,白云岩的体积分数一直为
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图6 模型(a)、模型(b)和模型(c)中绿泥石体积分数的变化

Fig.6 Changesofchloritecontentinthecaprockofmodel(a),(b)and(c)
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图7 模型A(a)、模型B(b)和模型C(c)中钙蒙脱石体积分数的变化

Fig.7 ChangesofCa-smectitecontentinthecaprockofmodelA(a),B(b)andC(c)

0,而钾长石、钠长石均处于溶解状态,但溶解量很

小,几乎不受绿泥石含量的影响;方解石一直溶解,
且溶解量随绿泥石含量的增加而增大.

在 整 个 过 程 中, 钙 蒙 脱 石

[Ca0.145Mg0.26Al1.77Si3.97O10(OH)2]、 铁 白 云 石

[CaMg0.3 Fe0.7 (CO3 )2 ]、 片 钠 铝 石

[NaAlCO3(OH)2]、菱镁矿[MgCO3]的沉淀量持续

增加,且这些矿物的体积分数随绿泥石含量的增加

呈倍数变化,见图7~10.结合上文所述矿物的体积

变化情况,绿泥石[Mg2.5Fe2.5Al2Si3O10(OH)8]、方
解石 [CaCO3]溶 解 产 生 的 Ca2+、Mg2+、Fe2+、

AlO2-等离子主要用于钙蒙脱石、铁白云石、片钠铝

石、菱镁矿的合成(沉淀).
在3个模型中,绿泥石一直溶解,为系统提供了

Mg2+、Fe2+、AlO2-等离子.但模型 A中,由于绿泥

石含量较小,其溶解产生的 Mg2+、Fe2+、AlO2- 等

离子形成的伊利石、白云岩、菱铁矿等矿物沉淀量很

小,CO2矿化量也很小.在模型B、C中,绿泥石的溶

解提供了丰富的 Mg2+、Fe2+、AlO2- 等离子,随绿

泥石含量的增加,不仅CO2开始矿化的时间大幅度

提前(由100a开始提前至10a),而且CO2矿化捕

集量也显著增加,同时,形成了钙蒙脱石、伊利石、片
钠铝石、铁白云石、菱镁矿等矿物沉淀.这些矿物的

沉淀量大于盖层中的矿物溶解量,导致盖层发生了

自封闭现象.盖层中的矿物溶解会导致流动路径的

形成,从而帮助二氧化碳迁移;同样,自封闭机制又

会增加圈闭性.
2.5 主要沉淀矿物敏感性分析

为进一步验证导致盖层渗透率减小的原因,进
行了敏感性分析.在模型C的基础上调整盖层中的

矿物种类,开展了以下研究:①钙蒙脱石、片钠铝石、
铁白云石、菱镁矿均可以沉淀或溶解(即模型C);②
系统中无钙蒙脱石沉淀;③系统中无片钠铝石沉淀;

④系统中无铁白云石沉淀;⑤系统中无菱镁矿沉淀.
通过敏感性分析(图11)显示,当其中一种矿物

不发生沉淀时,盖层渗透率的减少幅度都有不同程

度的降低.当系统中菱镁矿不发生沉淀时,盖层顶部

的渗透率减小幅度发生了明显降低,表明菱镁矿的

沉淀有利于增强盖层顶部(1000~1005m)的封闭

性.研究表明,在绿泥石存在的条件下,有利于钙蒙
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图8 模型A(a)、模型B(b)和模型C(c)中片钠铝石体积分数的变化量

Fig.8 ChangesofdawsonitecontentinthecaprockofmodelA(a),B(b)andC(c)
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图9 模型A(a)、模型B(b)和模型C(c)中铁白云石体积分数的变化

Fig.9 ChangesofankeritecontentinthecaprockofmodelA(a),B(b)andC(c)
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图10 模型A(a)、模型B(b)和模型C(c)中菱镁矿体积分数的变化

Fig.10 ChangesofmagnesitecontentinthecaprockofmodelA(a),B(b)andC(c)

脱石、片钠铝石、铁白云石、菱镁矿发生沉淀作用,这
种沉淀作用促进了盖层发生自封闭效应,增强了盖

层的封闭性,并且盖层中绿泥石含量越多,盖层的自

封闭效应越明显.
在长期CO2-水-岩石的地球化学反应中,各

矿物的化学行为不同,发生不同程度的溶解或沉淀.
由Kozeny-Carman方程可知,渗透率和孔隙度的变

化是由于系统中矿物的溶解或沉淀致使矿物体积分

数发 生 变 化 而 引 起 的.在 整 个 系 统 中,绿 泥 石

[Mg2.5Fe2.5Al2Si3O10(OH)8]、方解石[CaCO3]发生

溶解,产生的Ca2+、Mg2+、Fe2+、AlO2-等离子主要

用于钙蒙脱石[Ca0.145Mg0.26Al1.77Si3.97O10(OH)2]、
铁 白 云 石 [CaMg0.3Fe0.7 (CO3)2]、片 钠 铝 石

[NaAlCO3(OH)2]、菱 镁 矿[MgCO3]的 合 成(沉
淀),从而导致矿物的体积分数发生变化,且这些矿

物的体积分数随绿泥石含量的增加呈倍数变化.当
矿物的体积分数之和增大时(矿物的沉淀量大于溶

解量),盖层孔隙度减小,渗透率k 亦随之减小;反
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图11 各种矿物不沉淀条件下盖层渗透率的变化

Fig.11 Changesofpermeabilityinthecaprockwithoutsedimentationofdifferentminerals
a.钙蒙脱石不沉淀条件下,盖层渗透率的变化;b.片钠铝石不沉淀条件下,盖层渗透率的变化;c.铁白云石不沉淀条件下,盖层渗透率的变化;

d.菱镁矿不沉淀条件下,盖层渗透率的变化

之,当矿物的体积分数之和减小时(矿物的沉淀量小

于溶解量),盖层孔隙度增大,渗透率也增大.
研究表明,绿泥石对 CO2-水-岩石相互作

用、尤其是盖层渗透率的影响不可忽视.盖层渗透率

降低,盖层发生自封闭效应,对CO2封存具有积极

意义.钙蒙脱石、铁白云石、片钠铝石、菱镁矿的沉淀

是引起盖层渗透率减小的直接因素,而绿泥石的溶

解为这4种矿物的沉淀提供了必要的物质来源.由
此可见,在CO2地质封存过程中,绿泥石对盖层的

封闭性起着至关重要的作用.

3 结论

本文结合鄂尔多斯盆地深部咸水含水层的基础

地质和水文地质条件,研究了CO2进入盖层之后,
盖层中绿泥石对CO2-水-岩石相互作用的影响.
得到结论如下:

(1)当绿泥石体积分数为3%时,盖层渗透率在

5000a期间一直处于增大状态,盖层的自溶蚀现象

严重,此时不适合CO2的封存;当绿泥石体积分数

为9%和15%时,盖层渗透率呈现先增大后减小的

趋势,分别在1000a和500a时开始减小,产生自

封闭现象,这有利于CO2的封存.

(2)盖层中绿泥石的含量越大,CO2开始矿化的

时间越提前,由100a开始提前至10a;CO2的矿化

捕集量也越大,5000a时最大矿化量由3.0kg/m3

增加至25.0kg/m3.盖层的自封闭效应也越明显,渗
透率最大减少10%.

(3)绿泥石在CO2-水-岩石相互作用过程中

一直溶解,为钙蒙脱石、铁白云石、片钠铝石、菱镁矿

的沉淀提供了必需的 Mg2+、Fe2+、AlO2- 等离子;
有利于钙蒙脱石、片钠铝石、铁白云石、菱镁矿等矿

物发生沉淀.
(4)绿泥石对盖层的封闭性起关键性作用.盖层

渗透率减小是由盖层中绿泥石溶解和钙蒙脱石、铁
白云石、片钠铝石、菱镁矿的沉淀引起的.绿泥石的

溶解为这4种矿物的沉淀提供了必要的物质来源,
促进了盖层发生自封闭效应,增强了盖层的封闭性,
对CO2封存具有积极意义.
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