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Kurzfassung

Um der anthropogen beeinflussten Klimaverédnderung entgegen zu wirken, sind Techniken zur
Reduktion des globalen CO2-AusstoRRes und der Einsatz erneuerbarer Energien notwendig. Die
geologische Speicherung von Gasen kann in beiden Fallen einen Beitrag leisten: Zum einen als
die permanente Speicherung von CO> und zum anderen als die Zwischenspeicherung von Gasen
zur Energiespeicherung. Allerdings besteht ein Restrisiko, dass Gase und verdrangtes Salzwas-
ser aus dem Speicher entweichen und ber hydraulische Wegsamkeiten in oberflachennahe
Schutzgutformationen wie etwa das nutzbare Grundwasser gelangen. Entsprechende Grund-
wasserleiter missen einem Monitoring zur friihzeitigen Detektion einer potentiellen Leckage

unterzogen werden, wie es bereits fir die Speicherung von CO> gesetzlich verankert ist.

Die laterale Ausbreitung von CO; kann in einer Speicherformation eine im 100er km? Bereich
grolRe Flache einnehmen. Da eine Migration von Gasen und/oder Salzwasser nicht notwendi-
gerweise senkrecht bis an die Oberflache stattfindet, vergrofiert sich der potentiell gefédhrdete
Bereich. Allerdings kann, abhéngig von der Leckagerate, der durch die Leckage beeinflusste
Bereich im Vergleich zu der gesamt gefahrdeten Flache klein sein. Daher muss in einem grof3en
Bereich eine unter Umstanden kleine Leckage entdeckt werden. Hier missen geeignete Moni-
toringmethoden angewendet werden, die sensitiv genug sind, um eine Leckage innerhalb kurzer
Zeitrdume zu detektieren. Um solche Methoden evaluieren zu kénnen, braucht man allerdings

eine gute Vorstellung davon, wie ein betroffenes Areal aussehen konnte.

Dieser Aspekt wird in der vorliegenden Arbeit mit numerischen Modellen untersucht werden.
Zunéchst wird die Frage erortert, welche Aquiferparameter die Ausbreitung der Gase CO2, Ho,
CHa und Luft — wobei der Schwerpunkt der Arbeit auf der Ausbreitung von CO: liegt — sowie
von Salzwasser beeinflussen und wie sich ein durch diese Substanzen entstehender Impakt

raumlich und zeitlich ausbreitet.

Im ersten Schritt wird der Einfluss hydraulischer Aquiferparameter und der Leckagerate auf die
Ausbreitung von gasformigem CO2 und Salzwasser mit Hilfe des Simulationsprogramms
TOUGH2 durch eine Sensitivitatsanalyse untersucht. Im zweiten Schritt wird der Einfluss von
Grundwasserstromung und Neigung des Aquifers auf die Ausbreitung der Substanzen betrach-
tet. AbschlieBend werden an die Realitat angelehnte Standortmodelle verwendet, um den Ein-
fluss der Morphologie von Grundwasserstauern und Grundwasserstromung auf die Entwick-

lung eines Gasphasenkdrpers und einer Salzwasserfahne zu untersuchen.



Die Sensitivitatsanalysen zeigen, dass fur die Ausbreitung der Gase diejenigen Parameter von
Bedeutung sind, die einen Einfluss auf das Gasvolumen haben. Konkret sind dies, in ihrer Sen-
sitivitat absteigend: die Leckagerate, die Porositdt und die Tiefe des Aquifers; hinsichtlich des

Salzwassers sind es die Intrusionsrate, sowie Permeabilitat und Porositat.

Die zweite Untersuchung zum Einfluss von Aquiferneigung und Grundwasserstromung hat ge-
zeigt, dass fir die Ausbreitung des gasformigen CO- die Morphologie der hangenden Grund-
wasserstauers den Transport dominiert. Der CO2 Gasphasenkdrper migriert unterhalb eines
Grundwasserstauers dem steilsten Gradienten folgend aufwarts. Die Grundwasserstrémung be-
wirkt, dass sich mehr CO2 im Grundwasser I6sen kann und mit der Grundwasserstromung trans-
portiert wird, so dass sich eine Fahne gelosten CO.s bildet. Sind entsprechend die Richtung der
Grundwasserstromung und das Einfallen des Stauers unterschiedlich, migrieren geldstes und
gasformiges CO- entsprechend in unterschiedliche Richtungen, was zu komplexen Formen des
Impaktbereiches fiihren kann. Fir die Ausbreitung des Salzwassers zeigt sich, dass bei Anwe-
senheit von Grundwasserstromung die Dichtestromung und damit die Morphologie der

Aquiferbasis zu vernachléssigen ist.

In einem weiteren groRraumigen Standortmodell wird der Einfluss geologischer Strukturen auf
das Ausbreitungsverhalten von Luft betrachtet. Aus den Ergebnissen lassen sich drei Typ-Sze-
narien ableiten: Gasmigration unter einer hydraulischen Sperre, Gasmigration durch eine Rin-
nenstruktur und Gasmigration entlang einer Salzstruktur. Diese Szenarien bilden die Daten-

grundlage fiir die numerische Simulation von geophysikalischen Monitoring Methoden.



Abstract

To counter the anthropogenically influenced climate change, the use of renewable energies and
methods to reduce the global CO- output are required. Underground geological storage of gases
can contribute to these aims. CO2 can be stored permanently and other gases like hydrogen,
methane or compressed air can be used to buffer energy. But there is a risk remaining that gases
leak from the reservoir into protected goods such as shallow potable aquifers or that saline
water is pressed upwards. Therefore these aquifers have to be monitored for an early detection

of leakages, as laws dealing with underground geological storage of CO; are already insisting.

The lateral expansion of gases in a storage formation can cover an area up to 100 km?. Since
CO- and/or saltwater will not necessarily migrate vertically on a direct path to the surface, one
can assume that the potentially affected area is even larger. On the other hand, the impact of a
leakage can be rather small, depending on the leakage rate. Hence, a probably small leakage
has to be discovered on a large area. Suited monitoring methods which are sensitive enough to
detect leakages in a timely manner have to be used. To evaluate such methods, an understanding

of the impact of such leakages is necessary.

The present study aims to investigate this aspect using numerical models. It is discussed, which
parameters influence the spreading of gases — main focus of this work is on CO, — and salt

water and how such an impact develops over time and space.

In the first part of this study, the influence of hydraulic aquifer parameters and the leakage rate
on the spreading of gaseous CO; and salt water was examined using the simulation program
TOUGH2 by means of a local sensitivity analysis. In the second part, the influence of ground-
water flow and slope of the aquifer on the spreading of the substances was determined. Finally,
a reality based site scale model was used to study the influence of the morphology of aquicludes
and ground water flow on the development of gas phase bodies, the dissolved CO; and a salt

water plume.

The sensitivity analysis shows that for the spreading of gases those parameters are essential
which influence the gas volume. In detail these are (in descending order of their sensitivity):
the leakage rate, the porosity and the depth of the aquifer. Regarding the salt water, the respec-

tive parameters are rate of intrusion as well as permeability and porosity.

The study on the influence of aquifer slope and groundwater flow shows that the spreading and

transport of gases is dominated by the morphology of aquicludes on top of the aquifer. A gas



phase body which migrates below an aquiclude follows the steepest gradient upwards. The
groundwater flow enhances the mass of CO; dissolved in groundwater. Dissolved gases are
transported with the groundwater flow and form a plume. If the direction of groundwater flow
and inclination of the aquiclude differ, dissolved and gaseous CO2 migrate in different direc-
tions. This can lead to complex impact patterns. For salt water it has been found that with oc-
currence of ground water flow the density of saline water and thus the morphology of the aqui-

fer is negligible for the spreading of the plume.

For numerical site models three typical scenarios are defined: gas migration underneath a hy-
draulic barrier, into a subglacial buried valley and gas migration in the vicinity of a salt dome.
The simulations presented from the basis for additional studies to test geophysical monitoring

methods with numerical simulations.
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Abb. 5-1: Schematische Darstellung der potentiellen Ausbreitung von Salzwasser, gasférmigem und geléstem CO;
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1. Einleitung
1.1 Klimawandel

Seit dem Beginn der Industrialisierung um 1850 ist die globale Durchschnittstemperatur, ge-
mittelt Gber ein globales Netzwerk von Messstationen, um mehr als 0,7°C angestiegen (Rahm-
storf & Schellnhuber, 2012). Der Anstieg der mittleren globalen Temperatur spiegelt sich eben-
falls indirekt in anderen Trends wieder wie etwa dem Abschmelzen von Eismassen, dem An-
stieg des Meeresspiegels oder der Verschiebung der Klimazonen (Rahmstorf & Schellnhuber,
2012). Der Grund fur die Klimaerwarmung ist der Anstieg der anthropogenen Emission von
Treibhausgasen in die Atmosphére durch die Nutzung fossiler Brennstoffe und der damit ver-
bundene Treibhauseffekt (IPCC, 2005). Setzt sich dieser Trend fort, konnte es bis zum Jahr
2100 zu einem Temperaturanstieg von 1°- 6°C kommen, abhéngig von den Annahmen (ber
den zuklnftigen Ausstol3 von Treibhausgasen, die die Grundlage der Szenarien bilden (Abb.
1-1).
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Abb. 1-1: Gemessene mittlere Temperaturentwicklung bis 2000 und Prognose anhand
unterschiedlicher Klimamodelle bis 2100 (IPCC, 2005). Das EU-Ziel der Begrenzung der
Temperaturerhéhung auf 2°C ist nur mit effektiven Gegenmalinahmen zu erreichen
(Rahmstorf & Schellnhuber, 2012)

Madgliche Folgen einer weiteren Erwérmung waren unter anderem der Meeresspiegelanstieg,
die Zunahme von Stiirmen, Starkregenereignisse oder Trockenheit mit entsprechenden sozio-

6konomischen Folgen (IPCC, 2005).
20



Sogenannte klimawirksame Gase, die die globale Erwarmung verursachen, sind vor allem Me-
than (CHa), Kohlenstoffdioxid (CO2) und Stickoxide (NOx). Das CO. tragt dabei mit rund 60 %
zum Treibhauseffekt bei, da es in groen Mengen anthropogen bei der Verbrennung fossiler
Brennstoffe und bei der Verarbeitung von Rohstoffen wie etwa Zement in die Atmosphére ab-
gegeben wird (Rahmstorf & Schellnhuber, 2012).

Um das im Protokoll von Kyoto (z.B.: Oberthiir & Ott, 2000) vereinbarte Ziel zu erreichen, den
Temperaturanstieg auf 2 °C zu begrenzen, misste die Konzentration des CO2 in der Atmo-
sphére auf einem Wert von unter 350 ppm stabilisiert werden (Rahmstorf & Schellnhuber,
2012; IPCC, 2005). Die Konzentration des CO> in der Atmosphére ist seit der Industrialisierung
von etwa 250 ppm (1850) auf bereits 406 ppm (Stand Mdrz 2016) angestiegen (Keeling et al.,
2005).

In dem 2020 in Kraft tretenden Pariser Klimavertrag (Dezember 2015) haben 195 Staaten un-
terschrieben, Mallnahmen umzusetzen, um einen Temperaturanstieg auf 1.5 °C zu begrenzen.
Der Vertrag sieht unter anderem vor, dass in der zweiten Halfte des 21. Jahrhunderts ein Gleich-
gewicht im Kohlenstoffkreislauf zwischen anthropogen ausgestolenem CO, und natiirlichen

und anthropogenen Kohlenstoffsenken hergestellt werden soll.

1.2 Nutzung des geologischen Untergrundes zur Gasspeicherung

Zur Verringerung des anthropogenen CO»-AusstoRes in die Atmosphare werden verschiedene
Handlungsstrategien diskutiert, die im Rahmen der Energiewende zum Einsatz kommen soll-
ten. Die Nutzung des tiefen geologischen Untergrundes ist dabei eine Mdglichkeit, um aus In-
dustrieanlagen abgeschiedenes CO> geologisch zu speichern: Carbon Capture and Storage
(CCS) dient dabei als Briickentechnologie, bis keine fossilen Brennstoffe zur Erzeugung von

Energie mehr verwendet werden (Scott et al., 2013).

Bei der Erzeugung von Energie durch nachhaltige Verfahren wie etwa Windkraft oder Solar-
energie, ist die Energieproduktion nicht mehr wie bei konventionellen Kraftwerken steuerbar.
Ihre Produktion von Strom ist wetterabhangig und findet nicht kontinuierlich statt. Damit lasst
sich die Stromproduktion nicht an den Strombedarf anpassen. Daher wird diskutiert, dass se-
kundére Energietréger in Form von Gasen im geologischen Untergrund gespeichert werden und

die Energieversorgung so dem Energiebedarf angepasst werden kann (Bauer et al., 2013).
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1.3 Speicherung von CO2 im geologischen Untergrund

Die Speicherung von anthropogen produziertem CO- im geologischen Untergrund enthalt drei
Hauptschritte (IPCC, 2005). Zunéchst wird das CO aus den Abgasen industrieller Anlagen von
anderen Rauchgasen getrennt und dann verflissigt, um das Volumen zu reduzieren. Danach
erfolgt der Transport des CO> zur Speicherstétte. Dort wird es in einen tberkritischen Zustand
gebracht und in den Untergrund injiziert. Das COz2 soll nach Mdglichkeit in Tiefen tiber 800 m
im Untergrund gespeichert werden. Unter diesen Druck- und Temperaturbedingungen von
mehr als 71 bar und 31 °C ist das CO- im Uberkritischen Zustand, wodurch das Volumen des
CO2 gegentiber dem des gasformigen Zustandes um das 270-fache verringert wird; es kann
mehr CO; gespeichert werden (IPCC, 2005).

Fur eine terrestrische geologische Speicherung von CO2 kommen unterschiedliche Maglichkei-

ten in Frage. Die wichtigsten sind:
Leergeférderte Ol- und Gas-Reservoire

Der Vorteil besteht hier darin, dass diese Reservoire sich tiber geologische Zeitskalen bereits
als Speicher fiir Ol oder Gas bewéhrt haben. In der leergeforderten Lagerstétte herrscht im Ver-
gleich zu dem umliegenden Gebirge eher Unterdruck. Damit kommt es bei einer Speicherung
zunachst nicht zu einem Uberdruck im Reservoir, durch den Masse aus der Speicherstatte ver-
dréngt werden konnte (IPCC, 2005).

Enhanced Oil and Gas recovery (EOR respektive EGR)

Hier wird das CO2 verwendet, um Ol oder Gas mit Druck aus dem Untergrund zu pressen. So
kann vor allem Ol oder Gas gefordert werden, das bei normaler Forderung in der Lagerstatte
verbleiben wiirden. Allerdings ist bei EOR, respektive EGR, ein Uberdruck bei der Verpres-
sung des CO2 notwendig, was zu einer mechanischen Beanspruchung des Deckgebirges und

damit zu hydraulischen Wegsamkeiten fuhren konnte (Leung et al., 2014).
Saline Formationen

Tiefe saline Aquifere sind als Speicherstétten fir CO; interessant: Sie liegen in Tiefen, in denen
mit vorherrschenden Druck- und Temperaturbedingungen das CO: Uberkritisch ist. Zudem ist
das in diesen Aquiferen vorhandene Wasser aufgrund seiner hohen Salinitat wirtschaftlich nicht

relevant. Auch hier ware eine Verpressung des CO, mit Uberdruck erforderlich, was ebenfalls
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zu einer Uberbeanspruchung des Deckgebirges fiinren kénnte. Der im Speicher erzeugte Druck
breitet sich uber das Reservoir hinaus aus, kann Wassermassen in Richtung Erdoberflache und

damit in die Grundwasserleiter in Bewegung setzen (Leung et al., 2014).
Kohlefloze

Eine eher untergeordnete Rolle spielt die Speicherung von CO: in nicht gewinnbringenden
Kohleflozen respektive die Nutzung des CO, zum enhanced coal bed methane recovery. Hier

ist jedoch ein geringes Speichervolumen zu erwarten (Leung et al., 2014).

Overview of Geological Storage Options emm— Droduced oil or gas
1 Depleted oil and gas reservoirs Injected CO,
2 Use of CO, in enhanced oil and gas recovery ¥ Stored CO.

i b o2 2
3 Deep saline formations — (a) offshore (b) onshore
4 Use of CO, in enhanced coal bed methane recovery

Abb. 1-2: Schemaskizze CCS: In Kraftwerken wird das CO: von anderen Gasen getrennt. Nach
einer Verdichtung des Gases zur Minderung des Volumens wird es zu einer geologischen Speicher-
statte transportiert und dort verpresst (IPCC, 2005)

Die globale Speicherkapazitit im geologischen Untergrund wird auf eine Speichermenge von
10 Gt bis 200.000 Gt CO» geschétzt (Bradshaw et al., 2007). Saline Aquifere sind die zur Zeit
am meisten untersuchten Speicherstétten: Sie sind weit verbreitet, weisen ein hohes Speicher-
potential auf und eine Speicherung darin erscheint technisch machbar und erfolgversprechend.
Fur Deutschland wird eine Speicherkapazitat in salinen Aquiferen von 6,3 bis zu 12,8 Gt CO»
geschatzt (Knopf et al., 2010). Im Vergleich dazu betrug die CO2-Emission in Deutschland im
Jahr 2012 0,35 Gt CO2 (Umweltbundesamt, 2014).
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Im Rahmen des Geocapacity Projects wurde auf der Grundlage der anthropogenen CO2 Emis-
sionen in Deutschland und der zur Verfligung stehenden Speicher in salinen Aquiferen eine
Nutzungsdauer von 30 Jahren fiir CCS prognostiziert (Vankilde-Pedersen et al., 2009). Neben
einem hohen Speichervolumen, gekennzeichnet durch eine gute Porositat und Permeabilitat des
Speichergesteins, sind eine oder mehrere undurchlassige Deckschichten im Hangenden des
Speicherhorizonts notwendig. Diese sollten moglichst eine Fallenstruktur aufweisen, in der sich
das CO2 akkumuliert, um das CO, am weiteren Aufsteigen und dem Entweichen aus dem Spei-
cherkomplex zu hindern (Abb. 1-3). Dieser Speichermechanismus ist vor allem wahrend und
direkt nach der Injektion wichtig. Das migrierende Uberkritische CO2 verdrangt das Formati-
onswasser aus dem Porenraum, das in den Zwickeln der Poren verbleibende CO wird direkt
durch Kapillarkrafte in diesen Zwickeln gehalten und kann nicht weiter migrieren. Das COz ist
somit residual festgesetzt und kann nur noch mit hohem Druck die Kapillarkréfte tberschreiten
und aus den Porenzwickeln entfernen. Der néchste einsetzende Speicherprozess ist die Losung
des CO2 im Formationswasser. Das geldste CO. kann in Wechselwirkung mit dem Speicher-
gestein treten und so mineralisch festgelegt werden (Abb.1-3). Diese Speichermechanismen
wirken Uber lange Zeitraume, mit fortschreitender Speicherzeit wachst auch die Speichersicher-
heit.
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Abb. 1-3: Speichermechanismen im Reservoir. Mit
zunehmender Zeit steigt die Sicherheit des Spei-
chers (IPCC, 2005)
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1.4 Energiespeicherung im geologischen Untergrund

Die Verstromung fossiler Energietréger, etwa in Kohlekraftwerken, kann durch Regelung dem
Stromverbrauch angepasst werden. Bei der Nutzung erneuerbarer Energien muss die Energie
zwischengespeichert werden, da Energieproduktion und Energieverbrauch nicht unbedingt zur
selben Zeit stattfinden (Bauer et al., 2013). Zur Zeit werden Anlagen, etwa Windkraft- oder
Solaranlagen, bei einer Uberproduktion vom Stromnetz genommen. Vor dem Hintergrund, dass
60 % der Energie bis 2050 regenerativ produziert werden sollen, wird diskutiert, Energie in
Form von Sekundérgasen (Druckluft, Wasserstoff oder Methan) in geologische Speicher zu
verbringen. Als Speicher kommen die bereits beschriebenen Speicherformationen in Frage. An-
ders als bei CO2 werden Luft, Hz, CH4 gasférmig in den Untergrund verbracht, damit sind keine
grolRen Tiefen wie bei der CO,-Speicherung erforderlich. Deshalb kommen beispielsweise Gas-
kavernen und saline Aquifere in geringeren Teufen flr eine Speicherung in Frage. Anders als
bei langfristiger CO2-Speicherung werden die Gase zur Energiespeicherung jedoch nur kurz-
fristig gespeichert. Aufgrund der fluktuierenden Speichermenge werden hohere Anforderungen

an die mechanischen Gesteinseigenschaften des Speichers gestellt.

1.5  Leckagen

Anthropogene Eingriffe in den geologischen Untergrund unterliegen einer geringen gesell-
schaftlichen Akzeptanz. Denn selbst bei der Wahl eines optimalen Standortes besteht ein Rest-
risiko, dass injizierte Gase oder mineralisiertes Formationswasser, im folgenden Salzwasser
genannt, aus den tieferen salinen Aquiferen in Schutzgutformationen wie dem oberflachenna-
hen genutzten Grundwasser, gelangen konnten (EU, 2009/31/EC; Borchardt et al., 2012). Wenn
jedoch ausschlief3lich geologisch geeignete Standorte fiir eine solche Nutzung ausgewahlt wer-
den, kann das Restrisiko als eher gering eingeschatzt werden (Sauter et al., 2012; Sauter et al.,
2013).

1.5.1 Gasleckagen

Vor allem die Durchléssigkeit der hydraulischen Barriere oberhalb des Speichers spielt eine
wesentliche Rolle fur die Sicherheit der hangenden Schutzgutformationen, wie etwa die ober-
flachennahen Grundwasserleiter, die zur Trinkwassergewinnung genutzt werden (IPCC, 2005).

Kann ein gespeichertes Fluid, gasformig oder tberkritisch im Fall von CO3, aus der Speicher-
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formation entweichen, wird es dichtegetrieben aufwarts migrieren (Zhang et al., 2004). Mogli-
che Migrationspfade sind hierbei hydraulische Fenster in undurchl&ssigen Schichten, Wegsam-
keiten entlang von geologischen Storungssystemen und Durchl&ssigkeiten entlang von Bohrl6-
chern wie fehlerhafte Casings (Lions et al., 2014; Bachu et al., 2009) (Abb. 1-4). Hier kommen
die Injektions- und Monitoringbohrungen des Speicherbetriebes in Frage. Auch nicht mehr ver-
wendete Altbohrungen, sei es zur Exploration oder zur Férderung von Erdgas oder Erddl, die-
nen als potentielle Migrationspfade (Lemieux, 2011). Bei groRen Ol- oder Gasfeldern, die
schon seit mehreren Jahrzehnten befahren werden, kdnnte die schlechte Dokumentation alter
Brunnen ein Sicherheitsproblem darstellen, da ihre Versiegelung den Anforderungen einer
CO2-Speicherstatte nicht entsprechen (Bachu et al., 2009). Weiterhin ist es denkbar, dass Gase
aufgrund von Diffusionsprozessen durch die Deckschicht migrieren und so in oberflachennahe

Schutzgutformationen gelangen.

Pruess (2008) hat simuliert, dass im Fall einer Leckage Uber einen Brunnen das uberkritische
CO; aufsteigt und seinen Aggregatzustand von der uberkritischen Phase in die Gasphase wech-
selt, sobald Druck und Temperaturbedingungen unterhalb des kritischen Punktes von CO; er-
reicht werden. Dadurch nimmt das VVolumen des CO> zu, zugleich erhoht sich seine Aufstiegs-
geschwindigkeit. Weiterhin zeigen die Modellergebnisse, dass zusammen mit dem CO; auch

salines Formationswasser in die Schutzgutformation transportiert werden kann.

Die Ausbreitung des Fluids im Hangenden des Speicherhorizontes hangt ab vom Migrations-
pfad, der geologischen Struktur und der Heterogenitat des Untergrundes. Der Fluidtransport
findet entlang hydraulischer Wegsamkeiten statt. Steigt Gas auf und stoRt auf eine hydraulische
Barriere, wird es solange unterhalb dieser Barriere migrieren bis es diese Uberwindet und weiter
aufsteigen kann. Damit kann es unter Umstanden zu einer Auffacherung der Gasphase kom-
men. Im Fall einer Leckage von Methan aus einer Kaverne in Hutchinson, Kansas (Watney et
al., 2003) migrierte das Gas zundchst rund 10 km unterhalb einer Tonschicht bis es in die At-
mosphére entwich. Dieser Vorfall zeigt, dass sich der Einfluss einer Leckage nicht auf die un-

mittelbare Umgebung der Speicherstatte beschrankt.
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Accumulation In water of
deep, stably stratified lake

Abb. 1-4: Leckagepfade von CCS in oberflachennahe Schutzgutformationen (Zheng et al., 2009)

1.5.2 Salzwasserleckagen

Beim Fracking, aber auch bei der Injektion von Gasen, steigt der Reservoirdruck an und For-
mationswasser kann verdrangt werden (Pruess, 2008). Weder das Aquifersediment noch das
Reservoirwasser sind signifikant kompressibel, daher kann sich der Druck schnell tber groRe
Distanzen ausbreiten (Benisch & Bauer, 2013; Zhou et al., 2008). Befindet sich im Bereich des
sich erhdhenden Drucks eine permeable Wegsamkeit, wie etwa ein unzureichend abgedichteter
Brunnen oder eine geologische Stérung, kann salines Wasser in fur die Trinkwassergewinnung
genutzte oberflachennahe Grundwasserleiter gelangen (Oldenburg & Rinaldi, 2011; Zheng et
al., 2009).
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Abb. 1-5: Schemaskizze zur vertikalen Ausbreitung von Salzwasser in hangende Grundwasserleiter

In einem maoglichen Intrusionsszenario wird das hochmineralisierte Formationswasser aus der
Speicherformation in hangende Schichten verdrangt. Dort schichtet es sich aufgrund seiner ho-
heren Dichte an der Sohle des Aquifers ein, erhdht den Druck und verdrangt wiederum Wasser
aus dieser in die nachste hangende Schicht (Abb. 1-5). Dieser Prozess kdnnte sich fortsetzen
bis Salzwasser in einen SulRwasseraquifer gelangt. Da im Allgemeinen mit der Teufe die Sali-
nitdt der Aquifere zunimmt, wird bei einer ,,Schicht-zu-Schicht-Leckage* das Wasser der

obersten salinen Formation in den StuBwasser filhrenden Aquifer eindringen.

1.6 Einfluss von Fluidleckagen auf oberflaichennahe Grundwasserleiter

1.6.1 Grole eines Impakts

Bei einer CO2-Injektion von 500 Mt kann sich der Phasenkdrper in Abhé&ngigkeit der geologi-
schen Randbedingungen lateral Uber eine Flache von rund 100 kmz in der Speicherformation
ausbreiten (Abb. 1-6) (Chadwick et al., 2009). Wird die stark vereinfachende Annahme getrof-
fen, dass das entwichene CO: nicht direkt vertikal in die Schutzgutformationen migriert, son-
dern sich aufgrund der geologischen Strukturen und grof3skaliger Heterogenitdten in einem
Winkel von 45° von der Speicherformation ausgehend ausbreitet, vergréfert sich die Flache

des Impaktes auf etwas mehr als das Doppelte.

Schéfer et al., (2010) haben mit Hilfe von numerischen Simulationen fir die CO2-Injektion in
eine fiktive Formation, eine typische Antiklinalstruktur im Norddeutschen Becken, errechnet,

dass sich der Druck im Grundwasser bis zu 30 km ausgehend vom Injektionspunkt ausbreiten

28



kann. Das entsprdche unter Annahme einer radialen Ausbreitung einer Flache von rund
2800 km?, die gefahrdet ist und einem Monitoring unterzogen werden sollte. Anders als bei den
zuvor diskutierten Versalzungsprozessen ist hier weder bekannt, ob und wo es innerhalb der zu
uberwachenden Flache zu einer Salzwasserleckage kommt und wie hoch die Konzentrationen
des Salzwassers sein werden. Da Standorte mit bereits bekannten Wegsamkeiten, die eine Le-
ckage ermdglichen kénnten, von der Nutzung als Gasspeicher ausgeschlossen werden, sind die
Wegsamkeiten fir potentielle Leckagen unbekannt. Somit kann eine Leckage mit unbekannter
Wahrscheinlichkeit innerhalb eines potentiell gefahrdeten Gebietes auftreten und erfordert ein
flachendeckendes Monitoring. Diese vereinfachte Abschéatzung zeigt, wie groR gefahrdete Ge-

biete sein kdnnen.

I;r;asenkbrper
100 km?

Abb. 1-6: GroRenabschatzung der potentiell gefahrdeten
Flache durch einen Storfall in CCS Betrieb (Schéfer, unver-
offentlicht)

1.7  Potentielle geochemische Verdanderungen des Grundwassers durch Leckagefluide

Gelangt gasformiges COz in das Schutzgut Grundwasser, 10st es sich an der Grenzflache zwi-
schen Gasphase und Wasser und wird mit der Grundwasserstromung stromabwarts transportiert
(Lions et al., 2014). Bis die CO2-Leckage in den Aquifer versiegt, dient sie als Quelle fur das
im Wasser geldste CO2. Wieviel CO2 sich im Grundwasser 16st, h&ngt ab von der Leckagerate,
mit der es in den Grundwasserleiter gelangt, von der Salinitat des Grundwassers, den im Aqui-
fer herrschenden Druck- und Temperaturbedingungen sowie der Kontaktflache zwischen dem
Gasphasenkorper und dem Grundwasser. Der Einfluss der Salinitat ist fir oberflichennahe
Aquifere zu vernachldssigen, da sie im Allgemeinen gering ist. Der zunehmende Druck uber
die Tiefe fiihrt zu einer Erhéhung der Loslichkeit. Die mit dem geothermischen Gradienten
zunehmende Temperatur verringert die Loslichkeit, wobei der Einfluss des Drucks tiberwiegt

(Duan, 2006). Die im norddeutschen Raum nutzbaren Aquifere sind bis zu Tiefen von 500 m
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bei einer Temperatur von ca. 25 °C vorzufinden. Wahrend die Loslichkeit in oberflachennahen
Grundwasserleitern bei 1 bar und 10 °C 0,05 mol/kgw (2,2 g/l) betragt, nimmt die Loslichkeit
in 500 m Tiefe bis auf 1,2 mol/kgw (52,8 g/l) zu.

Bei der Losung von COzreagiert es mit Wasser zu Kohlensaure (H2CO3). Das HCOz dissoziiert
und setzt Protonen frei, wodurch es zu einer Abnahme des pH-Wertes kommt; das saure Wasser
kann mit der Mineralmatrix der Aquifersedimente reagieren. Minerallsungsreaktionen und lo-
nenaustauschprozessen kdénnen zu einer Pufferung des pH-Wertes fiihren. Carbonathaltige Se-
dimente puffern den pH-Wert auf pH 6 (Bauer et al., 2012). Andernfalls kann der pH-Wert
weiter sinken. Ebenso kénnen im Sediment enthaltene Spurenelemente und Schwermetalle frei-
gesetzt werden, die wiederum die Qualitat des Grundwassers mindern konnten (Bauer et al.,
2012).
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Abb. 1-7: Geochemische Wechselwirkungen durch die Intrusion von Oz, Hz, CH4 und salzhaltigem Wasser
in einen Grundwasserleiter (Schéfer, D; unverdffentlicht)

Geochemische Veranderungen durch Luft, Methan und Wasserstoff finden dann statt, wenn die

Gase in einen anoxischen Grundwasserleiter gelangen. Durch den Luftsauerstoff kommt es zur
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Oxidation aller reduzierten Wasserinhaltsstoffe. Methan und Wasserstoff kénnen auch durch

mikrobakterielle Reaktionen oxidierend wirken (Abb. 1-7).

Weiterhin kann es zur Versauerung des Wassers, zur Freisetzung von Schwermetallen und Er-
héhung von Sulfat Konzentrationen durch die Verwitterung von Pyriten kommen. In Nord-
deutschland werden die tertidren Braunkohlesande welche Pyrite enthalten kénnen zur Wasser-
versorgung genutzt. Aufgrund der geringen Pyritmengen ist zwar nicht von einem groRfléachi-

gen Impakt auszugehen, aber die Versauerung kann zu lokalen Problemen fihren.

Neben der Problematik der Versalzung von SiiBwasser kdnnen zudem anorganische oder radi-
oaktive Kontaminanten aus den tieferen Formationen in die Schutzgutformation gelangen
(Wunsch et al., 2013). Weiterhin kénnen Spurenstoffe durch lonenaustausch freigesetzt wer-

den.

1.8  Monitoring von Leckagen in oberflachennahen Schutzgutformationen

Zur Fruherkennung von Leckagen in einem Schutzgut verlangen die Europdische Union, die
US EPA sowie die Bundesrepublik Deutschland in entsprechenden Gesetzen und Gesetzesent-
wirfen eine Uberwachung der Schutzgutformationen an CCS-Standorten. Das EU-Gesetz zur
Nutzung des geologischen Untergrundes fiir CCS sieht dabei vor, dass eine Leckage innerhalb
einer definierten Zeit detektiert werden muss, wobei ein entsprechend eingesetztes Monitoring
in Bezug auf seine Kosten verhaltnisméaBig sein sollte (KSpG, 2012; EU, 2009/31/EC). Dabei
fehlen zurzeit noch Angaben dazu, in welchem Zeitraum eine Detektion stattfinden muss. De-
finiert wird lediglich, dass Standortbetreiber den Behorden jahrlich einen Bericht tGber den

Stand des Monitorings vorzulegen haben.

Zur Entwicklung von Monitoringstrategien muss zundachst die Frage beantwortet werden, wie
ein potentieller Impaktbereich an einem CCS-Standort aussieht: etwa hinsichtlich der raumli-
chen und zeitlichen Ausbreitung. Also ist zu kléaren, wie sich die Gase und das Salzwasser im
Untergrund verhalten und ausbreiten. Die Ausbreitung von Gasen im Untergrund auf grof3en
Skalen im Zusammenhang mit der Speicherung von Gasen wird erst seit der Erforschung von
CCS intensiv betrachtet.

Inzwischen liegen Erfahrungen aus Pilotprojekten vor (Michael et al., 2010), was die Speiche-

rung von CO2 und das Monitoring des Reservoirs (Chalaturnyk & Gunter, 2004) betrifft. Dabei
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steht die Ausbreitung von CO in der tiefen Speicherformation, das Monitoring seiner Ausbrei-
tung und dadurch verursachte geochemische Verénderungen im Vordergrund, so etwa an den
Standorten Ketzin (Kiessling et al., 2010), Nagaoka (Sato et al., 2011) oder Sleipner (Audigane
et al., 2007). Weiterhin wurden in Feldexperimenten CO»-Leckagen simuliert zur Evaluierung
von Monitoringmethoden (Lions et al., 2014; Peter et al., 2012). Am ZERT Testfeld stand die
Detektion von CO>, das in die ungeséttigte Bodenzone und an der Gelandeoberflache entweicht,
sowie ein Vergleich verschiedener Monitoringmethoden im Vordergrund. Einen Uberblick bie-
ten dazu Spangler et al. (2009). Am Standort Vrogum wurden zwei Experimente durchgefiihrt,
bei denen die Ausbreitung von CO: in unterschiedlichen Aquifertiefen  (5-10 m) untersucht
wurde (Lee et al., 2016). Schwerpunkte der Studien waren die Ausbreitung des gasférmigen
CO2 und die geochemischen Folgereaktionen einer COz-Intrusion. Lassen et al. (2015) unter-
suchten an diesem Standort die Anwendbarkeit von Bodenradar zum Monitoring der Gasaus-
breitung. An einem Teststandort in Escatawpa, Mississippi, wurden die geochemischen Verén-
derungen durch einen Eintrag von gel6stem CO: untersucht, wobei die Freisetzung von
Schwermetallen und Spurenstoffen eine besondere Fragestellung war (Trautz et al., 2012). Am
Standort Maguelone (Frankreich) wurde die Ausbreitung von CO2-Gas gemessen und model-
liert (Basirat et al., 2013).

Der Bereich zwischen oberflachennahen Kompartimenten und der Speicherformation ist hin-
gegen experimentell noch nicht untersucht. Ein Feldversuch auf Skala eines Leckagefalls aus
einem Reservoir heraus kann allerdings aus technischen, 6konomischen und 6kologischen
Grinden bislang nicht durchgefiihrt werden. Als geeignetes Handwerkszeug zur Simulation
einer geologischen Speicherung von CO: bietet sich der Einsatz von numerischen Modellen an.
Einige Arbeiten befassen sich mit der CO,-Speicherung, der Migration und dem Monitoring in
der Speicherformation an Feldstandorten mithilfe numerischer Modelle (z.B.: Bauer et al.,
2012). Die Migration des CO, vom Speicher bis in die Schutzgutformation ist in vereinfachten
Simulationen modelliert worden (z.B. Pruess, 2008), wobei bisher keine horizontalen Hetero-
genitaten bercksichtigt wurden. Lamert et al. (2012) und Oldenburg et al. (2006) haben Mo-
delle zur Evaluierung der Gasausbreitung in Feldexperimenten erstellt. Weiterhin gibt es einige
Arbeiten, die sich numerisch mit den geochemischen Auswirkungen einer CO2-Leckage befas-
sen (Harvy et al., 2012): Esposito & Benson (2012) oder Manceau et al. (2014) haben sich

allgemein mit dem Thema Monitoring und Sanierung befasst.
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Salzwasserintrusionen werden bereits seit langerem in kistennahen Aquiferen und auf die Ver-
salzung von StiRwasserleitern durch die Uberforderung an Trinkwasserbrunnen untersucht (Ap-
pelo & Postma, 2007; Zhou et al., 2005). Dazu liegen auch Erfahrungen zum Monitoring von
Salzwasserintrusionen vor. Flachendeckende geophysikalische Monitoringmethoden wie die
elektromagnetische Vermessung des Untergrundes werden in Kistengebieten bereits in der Pra-
xis angewendet. Diese Methode kann auch beriihrungsfrei durch eine Uberfliegung des Unter-
suchungsgebiets mittels eines Hubschraubers vorgenommen werden (Burschil et al., 2012). Be-
vor solche Methoden auch bei lokalen Leckagen in einem grof3en zu Gberwachenden Gebiet
effizient eingesetzt werden kdnnen, muss auch das Ausbreitungsverhalten von Salzwasserin-
trusionen evaluiert werden. Zwar sind generelle Ausbreitungsprozesse bekannt (Zhou et al.,
2005), aber eine Evaluierung des Einflusses von hydraulischen Aquiferparametern ist wenig
untersucht. Weiterhin ist die Grol3e des Salzwasserkorpers im Falle einer Intrusion wichtig, da
durch die Verdnderung der Salinitdt chemische Wechselwirkungen zwischen Wasser und
Aquifermatrix stattfinden konnen, die zu einer nachteiligen Veranderung des Wassers fuihren
konnen (Wunsch et al., 2013). Salzwassermigration im Zusammenhang mit CCS ist in nur we-
nigen Arbeiten mit Hilfe numerischer Simulationen untersucht worden (Birkholzer et al. 2011;
Hou et al., 2014; Keating et al., 2012).

Bei kistennahen Salzwasserintrusionen oder beim Upconing ist bekannt, aus welcher Richtung
Salzwasser in den Aquifer gelangen kann. Ein Monitoring kann in diesen Fallen ausgehend von
der Salzwasserquelle stattfinden. Bei Standorten, an denen in den tieferen geologischen Unter-
grund eingegriffen wird, ist jedoch weder bekannt, ob eine Salzwassermigration in den SiR-
wasseraquifer stattfindet noch lasst sich prognostizieren, wo es zu einer Intrusion kommen

kann.

1.9  Fragestellung dieser Arbeit

Zur Evaluierung geeigneter Monitoringmethoden und -konzepte muss abgeschatzt werden, wie
sich Leckagefluide in Schutzgutformationen verteilen kénnten. In der vorliegenden Arbeit soll
der Einfluss von Parametern auf die Ausbreitung der Leckagefluide in oberflachennahe Grund-
wasserleiter mit numerischen Modellen untersucht werden. Dazu dienen systematische Sensi-
tivitdtsanalysen und Parameterstudien. Gegenstand der Untersuchung sind Permeabilitat und

Porositat im Aquifer, die Druck- und Temperaturbedingungen der beeinflussten Formation und
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die Leckagerate. Dabei sollen die relevanten Aquiferparameter identifiziert werden, die bei Ge-
landeerkundungen und der Parameterisierung fir die Modelle von besonderer Bedeutung sind.

Dadurch lassen sich die Ergebnisse von Standortsimulationen besser einordnen.

Zudem werden die Gase Kohlenstoffdioxid (CO2), Wasserstoff (Hz), Methan (CH4) und Luft
mit Hilfe einer Sensitivitatsanalyse verglichen. Damit kénnen die Unterschiede im Ausbrei-
tungsverhalten der Gase identifiziert werden. So l&sst sich abschatzen, inwieweit Modellergeb-

nisse zum Migrationsverhalten von Gasen auf andere Gase lbertragen werden konnen.

Anhand von einfachen dreidimensionalen Szenarien wird der Einfluss der Grundwasserstro-
mung und der Morphologie des hangenden Stauers sowie die Kombination aus unterschiedli-
chen Neigungsrichtungen des Stauer und der Grundwasserstromungsrichtung zueinander un-
tersucht. Aus den Ergebnissen wird das prinzipielle Ausbreitungverhalten von Leckagefluiden

abgeleitet. Daraus werden mogliche Konsequenzen fir einen Impakt sichtbar.

In Szenarien mit realistischen grofRrdumigen geologischen Strukturen typischer glazial gepréag-
ter Standorte wird der Einfluss unebener Morphologien des hangenden Grundwasserstauers mit
und ohne Grundwasserstromung auf das Ausbreitungsverhalten von Gasen und Salzwasser un-

tersucht.

Daraus folgend werden mithilfe der Szenarien Konsequenzen fiir ein Monitoring oberflachen-
naher Aquifere aufgrund des Ausbreitungsverhaltens an einem potentiellen Speicherstandort

abgeleitet.
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2. Theoretische Grundlagen

2.1  Mehrphasenstromung

Ein Mehrphasensystem in einem porésen Medium, z.B. in einem Sandaquifer, besteht aus min-
destens zwei nicht miteinander vermischbaren Phasen, z.B. Wasser und gasformigem CO.. Da-
bei kénnen die Komponenten der Phasen von einer Phase zur anderen tbergehen, beispiels-

weise wenn sich CO2 im Wasser 16st (Helmig, 1997).

Die Stromung von Wasser in einem pordsen Medium wird beschrieben durch das Darcy-Ge-

setz:

q = —kji (GL1)
mit:

q Vektor fiir den Darcyfluss [m/s]

ks Tensor fur die hydraulische Durchléssigkeit [m/s]

i hydraulischer Gradient [-]

Dabei stromt Wasser mit dem Darcyfluss g durch eine Sedimentmatrix mit der Durchlassigkeit
ks von einem Ort eines hoheren Druckpotentials zu einem Ort mit einem niedrigeren Druckpo-
tential und folgt dabei dem Gradienten i. Im Fall eines Einphasensystems ist der gesamte Po-

renraum mit Wasser gefullt (Helmig, 1997).

Im Mehrphasensystem Wasser/CO ist neben der Phase Wasser auch das gasformige CO2 im
Porenraum. Die beiden Phasen beeinflussen sich dabei gegenseitig in ihrem FlieBverhalten.
Daher muss fiir die mathematische Beschreibung eines Mehrphasensystems das Darcy-Gesetz

erweitert werden.

Im Darcy-Gesetz wird daher die hydraulische Durchléssigkeit ks durch die relative Permeabili-

tat wie folgt ersetzt:

kra a
Fo= paq=—k==% (VP = pag) (Gl.2)
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mit:
F. Massenfluss der Phase o [kg/m?s]
pa  Dichte der Phase a [kg/m?]
k  absolute Permeabilitat [m?]
ko  relative Permeabilitét fiir die Phase a [-]
M«  dynamische Viskositat flr die Phase a [Pa s]
P«  Fluiddruck der Phase a [Pa]
g Gravitationsbeschleunigung [m/s?]

Die Permeabilitét k ist ein reiner Materialparameter. Die relative Permeabilitat k., beschreibt
die anteilige Durchldssigkeit des Sediments fiir das Fluid o in Abhédngigkeit der ebenfalls im

Porenraum vorhandenen weiteren Phasen (Helmig, 1997; Pruess, 1999).
2.2  Der Kapillardruck

Befinden sich zwei nichtmischbare Phasen « und £, wie Wasser und Gas, in einem porésen
Medium, so verringert sich der zur Verfligung stehende Porenraum der Phase a um die Satti-
gung Sg, also den Raum, den die Phase g einnimmt. Im Fall von Gas und Wasser ist das Wasser
die sogenannte benetzende Phase und das Gas die sogenannte nicht benetzende Phase. Das

Wasser liegt an der Wand der Pore an und umschlief3t somit die Gasphase.

Der Fluiddruck P, der benetzenden Phase ist die Summe des Kapillardrucks P, und des Fluid-

drucks Pg der nicht benetzenden Phase.
P, =Pg + P, (GL.3)

Damit das Gas von einer Pore in die nachste stromen kann, muss der Kapillardruck Pc Giberwun-
den werden. Der Kapillardruck ist eine Funktion der Geometrie des Porenraumes und der Ober-

flachenspannungen der beiden Fluide (Helmig, 1997; Pruess, 1999).

Befinden sich die beiden Fluide in einem Porenraum, so stellt sich zwischen der an der Poren-

wand anliegenden Phase an der Phasengrenze und der zweiten Phase im Porenraum eine Dis-
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kontinuitat im Verlauf des Phasendrucks ein. Diese Differenz wird als Kapillardruck bezeich-
net. Es entsteht ein Winkel zwischen der Grenzflache der beiden Phasen und der Porenwand.
Die Phase, deren Winkel zwischen Porenwand und Phasengrenzflache kleiner ist, wird als be-
netzende Phase bezeichnet. Zieht sich die benetzende Phase aus der Pore zuriick, wird der Win-

kel kleiner. Der Kapillardruck nimmt zu (Helmig, 1997; Pruess, 1999).

Aufgrund der Unregelméligkeit des Porenraums muss der Zusammenhang von Kapillardruck
und Sattigung experimentell fiir zu betrachtende Mehrphasensysteme hergeleitet werden (Abb.
2-1) (van Genuchten, 1980).

Dabei ist die Van-Genuchten-Beziehung beschrieben durch:

1 1

P(Sy) = (S 7m— 1) (Gl.4)
mit:

P.>0 Kapillardruck [Pa]

Sw Wasserséttigung [-]
Se effektive Sattigung
A, n, m Van-Genuchten-Parameter

L]
1

Brooks-Corey | P,
----= Van Genuchten X
1

capillary pressure [*10° Pa]

i

| T T l T | T l T |.|
0.2 0.4 0e 08 1.0

effective water saturation [-]

o
-

Abb. 2-1: Kapillardruck-Sattigungsbeziehung nach Brooks
& Corey und Van Genuchten (Helmig, 1997)
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2.3 Relative Permeabilitat

Auch die relative Permeabilitat ist in Abhéngigkeit von der Phasensattigung im Porenraum zu

betrachten (Abb. 2-2). Diese Beziehung wird durch die relative Permeabilitat-Sattigungsbezie-

1 A 1 1 1 1
"
\o

hung beschrieben.

= 0.8 \N - medium sand 0.8
v \ \) e fine sand
£ \'-\
= W\
§ 0.6 \\:\ n 0.6
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g 04 4 0.4
o \ 4
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)
0 —-_-=‘.=-'/ 0
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water saturation S_ [-]

Abb. 2-2: Verlauf der relativen Permeabilitat in Abhangigkeit der Wassersattigung fir unter-
schiedliche KorngroRen (Helmig, 1997)

Hier wird die Van-Genuchten-Mualem Beziehung verwendet (Mualem, 1976; Helmig, 1997;
Pruess, 1999).

2

_1 \"vG
k., =S¢ [1 — <1 — 5;"V6> ] (GL.5)

_1 \2we
kyn = (11—, )'vem <1 - SmVG) (Gl.6)

e
mit:
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Se effektive Sattigung

€ Mualemparameter, der die Verbindungen der Poren be-
schreiben

Mve Van Genuchten Parameter

w benetzende Phase

n nicht benetzende Phase

Yvem Mualemparameter, der die Verbindungen der Poren be-
schreiben

Krw relative Permeabilitat der benetzenden Phase

Kn relative Permeabilitat der nicht benetzenden Phase

24 Dichtestromung

Dringt Salzwasser durch eine Leckage in einen StfRwasseraquifer ein, breitet es sich aufgrund
seiner hoheren Dichte an der Basis des Aquifers aus und schichtet sich dort unter dem StiRwas-
ser ein. Anders als bei der Mehrphasenstrémung handelt es sich hierbei nicht um zwei diffe-
renziert zu betrachtende Phasen. Das Salzwasser und das Stfwasser sind voll vermischbar,
unterscheiden sich aber aufgrund der unterschiedlichen Dichte und bilden so zwei Wasserkor-
per. Fir die mathematische Beschreibung mussen daher Stromungs- und Transportgleichung
um die Veranderung der Dichte, die nun nicht mehr wie im Fall von SiiBwasser konstant ist,
erweitert und aneinander gekoppelt werden. Die Kopplung geschieht Giber die Erweiterung des
Darcy-Gesetzes flr die Mehrphasenstromung (vergleiche Gl.1). Die Viskositat des Wassers
andert sich mit dem Salzgehalt. Die Konzentration des Salzes wiederum geht in die Transport-
gleichung ein:

289 4 Y(nwC — npvC) —nqC =0 (GL.7)
mit:

C Salzkonzentration

P Dichte
q Darcyfluss
t Zeit

n Porositét

% Stromungsgeschwindigkeit von purem Wasser
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Stromung und Transport sind Gber die Salzkonzentration miteinander gekoppelt und missen

entsprechend gekoppelt gerechnet werden (Pruess, 2005).

2.5 Verwendete Software

Die Simulationen der Gasausbreitung und Salzwasserausbreitung in oberflaichennahen Grund-
wasserleitern wurden mit dem Programm TOUGH 2 gerechnet. Fir das Pra- und Postproces-
sing wurde das GUI PetraSim 5.2. (Thunderhead Engineering, 2011) verwendet. Der TOUGH
2 Code dient der Berechnung von nicht-isothermalen Mehrphasenstrémungsprozessen und dem
Mehrphasentransport in porésen Medien und Gesteinskluften (Pruess et al., 1999; Pruess et al.,
2005).

Entsprechend der Fluide, die simuliert werden sollen, werden im Modellprogramm Bibliotheks-
routinen verwendet, welche die jeweiligen Zustandsgleichungen, sogenannte equiations of state
(EQS), beinhalten. Die CO»-Leckageszenarien werden mit dem EOS ECO2N berechnet, die
Wasserstoffausbreitung mit dem EOS5, die Methanausbreitung mit dem EOS7C und die Luft-
migration mit dem EOS3. Luft wird im EOS3 nicht als Gasgemisch betrachtet. Es wird verein-
fachend ein homogenes Gas angenommen, dessen Fluideigenschaften Dichte, Kompressibilitét,
Enthalpie, Viskositat und Loslichkeit gemittelt werden. Daher handelt es sich bei dem Gas Luft
im Modell um ein idealisiertes Gas, das im Folgenden als Luft* bezeichnet wird. Die in dieser
Arbeit verwendeten EOS sind der Tab. 2-1 zu entnehmen. Eine genaue Beschreibung der Mo-
dule ist im TOUGH2 Handbuch (Pruess et al., 1999; Pruess et al. 2005) zu finden.

Tab. 2-1: Verwendete TOUGH 2 EOS

Modul Komponenten

ECO2N Wasser, Salz(Wasser) und CO-
EOS3 Wasser und Luft

EOS4 Wasser und Wasserstoff
EOS7C Wasser und Methan

Zur Simulation der Dichtestrémung wird die Simulationssoftware TOUGHZ2 mit dem Modul
ECO2N (Pruess, 2005) verwendet. Dieses Modul berechnet neben dem Mehrphasenfluss von

gasformigem CO> auch die Dichtestromung.
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3. Methoden

3.1  Konzeptionelles Modell

Als Grundlage fur die folgenden Szenariosimulationen wird aus den im CLEAN-Projekt (Sché-
fer etal., 2013) erhobenen Geldndedaten und dem im Projekt erstellten Strukturmodell ein kon-

zeptionelles Modell entwickelt. Der Standort wird in Kapitel 3.6 beschrieben.

Bei dem betrachteten Aquifersystem handelt es sich um einen oberflachennahen SifRwassera-
quifer, dessen Sedimentmatrix aus homogenem Sand besteht. Im Hangenden und Liegenden
des Aquifers befinden sich fur Wasser und Gas undurchléssige Grundwasserstauer. Zu den Sei-
ten hin ist der Grundwasserleiter fur Fluide offen. In der vorliegenden Arbeit werden als poten-
tielle Leckagefluide die Gase Kohlenstoffdioxid (COz), Wasserstoff (H2), Methan (CH4), Luft*

sowie Salzwasser betrachtet.

Die Leckagefluide dringen von unten in den Aquifer ein. Als Leckagequelle wird eine Punkt-
quelle angenommen, etwa ein undichter Brunnen. VVon dort aus breiten sich die Leckagefluide
entsprechend ihrer Fluideigenschaften aus. Gas steigt bis an den hangenden Stauer auf, wo es
am weiteren Aufstieg gehindert wird und sich lateral in Abhéngigkeit von der Morphologie
ausbreitet. Salzwasser schichtet sich dabei an der Aquiferbasis ein und breitet sich dort aus.
Vorhandene Grundwasserstromung oder eine Morphologie der Grundwasserstauer wirken auf

die Migration der Fluide ein.

Um dieses System in einem Modell darzustellen, wird fir die systematischen Untersuchungen

folgendes Basismodell aufgestellt:

Der Aquifer dieses Basismodells ist planar und seine Oberkante liegt 10 m unter der Gelande-
oberkante, was einem absoluten Druck (hydrostatischer und atmospharischer Druck) von
199425 Pa entspricht. Wegen der impermeablen Schichten im Hangenden und im Liegenden
dieses Aquifers werden die entsprechenden Modellrander als undurchldssig angenommen. Zu
den Seiten hin ist das Modell fiir Fluide offen, daher wurden feste Druckrandbedingungen ge-

wahlt.

Fir das Aquifersediment wurde eine horizontale Permeabilitat (K) von 4,2x10°* m? (ks=3,1x10°

4m/s) und eine vertikale Permeabilitit von 4,2x10"*2 m? (kf=3,1x107° m/s) verwendet. Fiir die
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effektive Porositat wurde ein Wert von ne = 0,2 aus Literaturdaten vergleichbarer quartarer Se-
dimente angenommen (HOlting & Coldewey, 2013). Die Grundwassertemperatur betrégt kon-
stant 11 °C.

Die Fluidleckage befindet sich an der Basis des Aquifers und ist tGber die Simulationszeit kon-
stant. Der Leckagepfad vom Reservoir bis in den oberflachennahen Aquifer wird in der vorlie-

genden Arbeit nicht betrachtet.

Im Fall der Gasleckagen dringen die betrachteten Gase Uber einen Leckagepfad durch den lie-
genden Stauer in den Aquifer ein und breiten sich von dort ausgehend dichtegetrieben bis zum
hangenden Grundwasserstauer aus. Dort migrieren sie abhangig von der Morphologie der
Aquiferoberkante und bilden einen Gasphasenkorper aus. Abhangig von der Loslichkeit der
betrachteten Gase l6st sich ein Anteil des Fluides im Grundwasser. Die Parameter der Kapil-
lardruck-Séattigungsbeziehungen und die relative Permeabilitat sind aus der Literatur entnom-
men (Tab. 3-1).
Tab. 3-1: Parameter fur Kapillardruck-Sattigungsbeziehungen und die relative

Permeabilitéat nach van Genuchten (van Genuchten, 1980 und Esposito und Ben-
son, 2012) und geologische Parameter des Sediments (z.B. Schafer et al. 2012)

5 Van Genuchten Parameter m 0.457
% Residuale Wassersittigung s, 0
E Van Genuchten Paramter o 5.11*10™
g Maximaler Druck P, 1%107
35 Residuale Wassersittigung s, 0.15
5 Maximale Wasserséttigung sy, 1
&) i e
g Residuale Gassittigung s, 0.1
> Van Genuchten Parameter n 1.84
2 .. | Effektive Porositét n, [%0] 20.0
PR
‘B 2 |horizontale Permeabilitit K. [m?] 42%10"
% g vertikale Permeabilitit K, K, [m?] 4.2%10™"
G * | Gesteinsdichte p [kg/m?] 2600

In den Szenarien zur Salzwasserleckage dringt das Salzwasser ebenfalls Uber die Basis in den
Aquifer ein. Es bildet sich kein separater Fluidkorper. Salz und StRwasser sind vollkommen
mischbar. Lediglich die Konzentration der Wasserinhaltstoffe Natrium und Chlorid sind ge-
genuber dem SlRwasser erhoht. Dies flihrt zu einer hoheren Dichte; das in den Grundwasser-
leiter eingedrungene Salzwasser schichtet sich an der Basis des Aquifers ein. Die Salzkonzent-
ration kann sich dabei durch Vermischung mit dem SiiBwasser verdiinnen.
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Ausgehend von diesem Basismodell werden — angepasst an die unterschiedlichen Fragestellun-
gen — unterschiedliche Modellgeometrien verwendet und Parameter entsprechend der Frage-
stellung verandert oder variiert. Die Abweichungen zu dem Basismodell werden in den folgen-

den Kapiteln beschrieben.

3.2 Sensitivitaten von Aquiferparametern auf die Ausbreitung von Leckagefluiden

Zuné&chst wird exemplarisch fir das Gas CO2 und Salzwasser eine natrliche Spannbreite der
oben genannten Parameter realisiert, die anhand der Geldndeuntersuchung am Forschungs-
standort CLEAN ermittelt wurden (vgl. Kap. 3.6). Die am Forschungsstandort CLEAN erho-
benen mittleren Parameter wurden als Basisparameter definiert. Dieser Datensatz dient als Re-

ferenzdatensatz fir dir Untersuchungen.

Zur Bewertung der Sensitivitat der oben genannten Parameter in Bezug auf den Zielparameter
Radius des sich ausbreitenden Fluides wurde danach eine lokale Sensitivitatsanalyse durchge-
fuhrt (Siebertz et al., 2010). Hierzu wurde eine Veranderung der Basismodellparameter Perma-
bilitat, Porositat, Aquiferdruck und Temperatur sowie der Leckagerate um +25 % vorgenom-
men. Zur Auswertung wurde die Steigung (m2s) der Ergebniskurve zur Erstellung des Sensiti-
vitatsindexes berechnet. Der Sensitivitatsindex mzs gibt damit die prozentuale Anderung des

Radius bei einer Verdnderung der Parameter um 25 % wieder.

Zielparameter ist der Radius des Fluidkdrpers, der in der obersten Zellschicht gemessen wurde.
Der Radius ist hier definiert als die Strecke vom Mittelpunkt des Modells bis zu der letzten

Zelle, in der eine Gassattigung oder Salzkonzentration groer als Null festzustellen ist.

3.2.1 Gasleckagen

Die Sensitivitat der Parameter Permeabilitat (K), effektive Porositat (ne), Druck (P) und Tem-
peratur (T) des Aquifers sowie Leckagerate (LR) auf das Ausbreitungsverhalten von Gasen
wird in einen radialsymmetrischen Modellaufbau ermittelt (Abb. 3-1). Als Grundlage dient das

aufgestellte Basismodell.

Das Modell ist ein Zylinder mit einem Radius von 500 m. Die rdumliche Diskretisierung wurde
in 1 m x 1 m Zellen vorgenommen. In horizontaler Richtung bis zu einem Radius von 5 m und

uber die oberen 2 m des Aquifers wurden das Modell in 0.4 m Zellen diskretisiert. Es wird hier

43



eine feinere Diskretisierung verwendet, weil davon ausgegangen wird, dass die Gase sich dort

ausbreiten. Das Modell ist insgesamt in 6565 Zellen diskretisiert.
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Abb. 3-1: Schematische Darstellung der Modellgeometrie. Das Radialsymmetrische Modell
hat einen Radius von 500 m und eine Méachtigkeit von 10 m. An der AuRenseite des Zylin-
ders befindet sich eine feste Druckrandbedingung. An der Modellbasis im Zentrum des
Modells befindet sich die Gasleckage (Wiegers et al., 2012)

Im Basismodell wird fiir CO; die Leckagerate 1,16x10*kg/s gewahlt. Die Raten fur Luft*, H,
und CHg sind so gewahlt, dass die durch die Leckage eintretenden Gase unter Normalbedin-

gungen dasselbe VVolumen haben.

Die Simulations- und Leckagezeit betragt ein Jahr. Zu Beginn der Simulationen befindet sich

nur Wasser im Modellgebiet.

3.2.2 Salzwasserleckagen

Das Modell entspricht dem in 3.2.1 beschriebenen radialsymmetrischen Modell. Da zu erwarten
ist, dass sich das Salzwasser aufgrund seiner hdheren Dichte an der Modellbasis unterhalb des
SuRwassers einschichtet, wurde in den unteren 2 m des Modells die Diskretisierung in 0,5 m x

0,5m Zellen verfeinert.
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Die Leckagerate des Salzwassers betrigt 2,24x10 kg/s und die Salzkonzentration 36,1 g/l. Die
NaCl-Konzentration des initial im Aquifer vorhandenen StiBwassers betrégt 0 g/, was natirlich
nicht realen Grundwasserleitern entspricht. Es wurde hier aber verwendet, um den direkt durch

die Salzwasserintrusion verursachten Konzentrationsunterschied darzustellen.

3.3  Einfluss der raumlichen Diskretisierung auf Simulationsergebnisse

Um den Einfluss der Diskretisierung auf die Verteilung eines Gasphasenkorpers zu untersuchen
wird ein weiteres radialsymmetrisches Modell verwendet. Die Aquiferparameter entsprechen

denen des Basismodells.

Der Radius dieses Modells wird auf 250 m verkdrzt, die Modellmdachtigkeit betrdgt 5 m. Die
Modellzellen haben in X-, Y-, und Z-Richtung die gleiche Kantenlange. Aufgestellt werden
vier Szenarien mit den Diskretisierungen 5m, 2,5m, 1 m und 0,1 m. Zellen, in denen keine
Veranderung stattfindet, werden inaktiv gesetzt, um die Rechenzeit weiter zu verkirzen. Die
Simulationszeit betrégt 50 Tage. Das Leckagefluid ist gasférmiges CO2 und die Leckagerate
betragt 1x107° kg/s.

3.4  Einfluss von Grundwasserstromung und Aquiferneigung auf Leckagefluide

3.4.1 Einfluss auf die Ausbreitung von gasféormigen CO:

Ausgehend von dem radialsymmetrischen Basismodel wird ein einfaches 3D-Modell verwen-
det, um den Einfluss der Grundwasserstromungsgeschwindigkeit und der Aquiferneigung auf
die Ausbreitung eines Gasphasenkdrpers zu untersuchen. Die Untersuchung wurde zum Teil

im Rahmen einer Bachelorarbeit durchgefuhrt (Biittner, 2012).

Als Modellgebiet dient eine Flache mit 100 m x 100 m Kantenldnge. Die Machtigkeit des
Aquifers betrégt 2 m. Der Aufstiegskanal des Gases wird verkirzt, da fir die Ausbreitung des

Gases der Bereich direkt unterhalb des Grundwasserstauers interessiert.

Horizontal wird das Modell in 1,5 m x 1,5 m diskretisiert. Im Inneren des Models, 15 m um die
Leckage herum, werden 1 m x 1 m Zellen gewéhlt. Vertikal hat das Modell 3 Schichten. Die
Machtigkeit der untersten Schicht betrdgt 1 m, die der dariiberliegenden 0,5 m (Abb. 3-2).
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Abb. 3-2: Modelldiskretisierung horizontal (links) und vertikal (rechts) (nach Buttner, 2012)

Die Ober- und Unterkante des Modells sind undurchléassige Rander. An den Seiten des Modells
wird fir die Randbedingung der hydrostatische Druck konstant gehalten. Der an der Modell-
oberkante einem Absolutdruck von 199425 Pa betrégt (vgl. S. 41). Die Aquiferparameter sind
die im radialsymmetrischen Modell verwendeten Parameter. Die Leckagerate ist in allen Simu-

lationen konstant mit 1,16x10° kg/s.

1) 100m

-

v

100m

Aquiferneigunga =0°-3°

3 100m

Abstandsgeschwindigkeit:
0.01 m/d to 0.07 m/d

Leckage Rate: 1.16*10°kg/s h

® CO, Leckage

Abb. 3-3: Schematische Darstellung des konzeptionellen Modells. 1) Aufsicht auf das Modellgebiet
mit Leckage und Strémungsrichtung. 2) Querprofil des Modellgebiets mit der Leckage und dem
Neigungswinkel a. 3) Draufsicht auf das Modellgebiet mit Leckage, Stromungsrichtung und
Aquiferneigung
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Zur Untersuchung des Einflusses der Stromungsgeschwindigkeiten auf die Ausbreitung des
gasformigen CO> werden als Abstandgeschwindigkeiten jeweils 0,01 m/Tag, 0,05 m/ Tag und

0,07 m/ Tag gewahlt. Die Stromung wird dabei von links nach rechts angenommen (Abb. 3-3).

In einer zweiten Serie von Simulationen ohne Grundwasserstromung wird die Neigung des

Aquifers variiert. Die verwendeten Neigungswinkel sind 0,5°, 1°, und 2°.

In einer dritten Simulationsreihe werden Aquiferneigung und Grundwasserstrémung miteinan-
der kombiniert. Der Neigungswinkel ist 2° und die Grundwasserstromungsgeschwingkeit
0,1 m/Tag. Die Fallrichtung (Dip) des Grundwasserstauers ist dabei mit, gegen und 90° zur

Grundwasserstromung gerichtet.

Zur Auswertung der Szenarien wird die Flache betrachtet, die der Gasphasenkdrper und die

Fahne des geldsten Gases unterhalb des Grundwasserstauers einnehmen (Abb. 3-4).

Abb. 3-4: Definition des Einflussbereichs in einem Grundwasserleiter durch eine Leckage (nach
Battner, 2012)

3.4.2 Einfluss auf die Ausbreitung von gasférmigem und geléstem CO:

Um den Einfluss hoherer Grundwasserstromungsgeschwindigkeiten auf die Ausbreitung von
gasformigen und gelostem CO: zu untersuchen, werden Stromungsgeschwindigkeiten zwi-
schen 0,1 m/Tag und 0,5 m/Tag verwendet. Dazu wird ein dreidimensionales Modell mit einer
groReren Erstreckung in Stromungsrichtung aufgebaut. Der Aquifer erstreckt sich in X-, Y- und

Z-Richtung jeweils 300 m, 50 m und 4 m. Die Zellen sind in X- und Y-Richtung 2 m lang und
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in Z-Richtung 0,5 m. Als Randbedingungen wurde im An- und Abstrom der hydrostatische
Druck konstant gehalten. Alle anderen Rander sind undurchldssig. Das Druckpotential ist je-
weils so gewdhlt, dass das Grundwasser von links nach rechts stromt. Die gewéhlten Abstand-
geschwindigkeiten des Grundwassers betragen 0,0 m/ Tag, 0,1 m/ Tag, 0,3 m/ Tag und 0,5 m/
Tag und decken somit die FlieBgeschwindigkeiten des Stromungsmodells ,,CLEAN-Standort*
ab (Schéfer et al. 2013). Der CO2-Gasphasenkdrper breitet sich quer zur Stromungsrichtung
symmetrisch um die Leckagequelle aus. Das Modellgebiet wird entlang seiner Spiegelebene
und parallel zur Grundwasserstromungsrichtung halbiert. Die Leckagerate betragt

1,16x10" ° kg/s bei einer Simulationszeit von einem Jahr.
3.5  Einfluss auf die Ausbreitung von Salzwasser

Auch zur Quantifizierung des Einflusses der Grundwasserstromung und der Dichtestromung
auf die Ausbreitung des salinen Wassers wird das zuvor beschriebene einfache 3D-Modell
verwendet und entsprechend der Fragestellung angepasst. Dieses Modell hat ebenfalls eine
horizontale Erstreckung von 100 m x 100 m bei einer Mé&chtigkeit von 5 m, da die Modellran-
der ansonsten den Salzwasserkorper beeinflussen wirden. Die horizontale Diskretisierung ent-
spricht der des Basismodells. Vertikal werden die untersten 1,4 m des Aquifers mit 0,28 m
méchtigen Zellen diskretisiert, die restlichen 3,6 m mit 1,8 m méchtigen Zellen. Die Abstands-
geschwindigkeit der Grundwasserstromung wird im Modell mit 0 m/Tag, 0,01 m/Tag, 0,09 m/
Tag, 0,1 m/Tag und 0,5 m/Tag variiert.

Um den Einfluss der Morphologie der Aquiferbasis zu untersuchen, wird der Aquifer um 0,5°,
1°, 3°,5°, 10° und 20° geneigt. Die maximale Neigung, die im CLEAN Standortmodell ermit-
telt wurde, betragt 3°. Mit Hilfe der hoheren Neigungen sollte ermittelt werden, ab wann sich

ein deutlicher Einfluss der Neigung auf das FlieRverhalten des Salzwassers zeigt.

In einem weiteren einfachen 3D-Modell wird die Aquiferneigung von 1° mit einer Grundwas-
serstromung von 0,1 m/Tag kombiniert. Dabei wird die Grundwasserstrémung entgegen, mit
und senkrecht zur Aquiferneigung implementiert. In einer weiteren Simulationsreihe wird die
Aquiferneigung von 1° mit NaCl-Konzentrationen von 0,9 g/l bis 9 g/l kombiniert, um den
Einfluss der Dichte des salinen Wassers zu untersuchen. In allen Simulationen wird eine Le-

ckagerate von 4,2x107 kg/s zugrunde gelegt.

Die Auswertung der einfachen 3D Szenarien erfolgt Giber das Messen der Flachen. Zielparame-

ter ist in diesen Szenarien die Flache, die der Salzwasserkorper an der Aquiferbasis einnimmit.
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3.6 Forschungsstandort CLEAN

3.6.1 Standortbeschreibung

Im Rahmen des Forschungsprojekts CLEAN (Kihn et al., 2012) wird fur einen geplanten En-
hanced Gas Recovery Pilotstandort ein Teilgebiet des Standortes im oberflachennahen Bereich
genauer untersucht, um den potentiellen Einfluss einer méglichen Veranderung durch eine Le-
ckage aus einer geologischen Speicherung von CO> zu untersuchen und Monitoring Parameter
auf der Basis der dortigen Standorterkundung zu evaluieren und numerische Leckageszenarien

zu simulieren.

Aus bereits vorhandenen und neu gewonnenen Bohrdaten wurde von der Firma GICON ein
geologisches Strukturmodell erstellt, das als Grundlage fur numerische Simulationen dient
(Kthn et al., 2012).
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Abb. 3-5: Umgebungskarte mit der Lage des Untersuchungsgebiets (roter Kas-
ten) (Schéfer et al., 2013)

Der Standort wird im folgenden kurz beschrieben, seine detaillierte Beschreibung ist Schafer et

al. (2013) zu entnehmen.
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Der Standort liegt in der Altmark sidlich der Stadt Salzwedel im Umland der Ortschaften
Mahlsdorf und Maxdorf. Das Untersuchungsgebiet umfasst eine Flache von 14,5 km?
(Abb. 3- 5). Die Nordost-Sudwest-Erstreckung betragt maximal 3265 m, die in Nordwest-Stid-
ost-Richtung 4402 m. Die hochste topographische Erhebung am Standort ist 40 mNN und die
grolte Teufe betragt -20 mNN.
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Abb. 3-6: Modellgebiet (violett umrahmt) mit Grundwassermessstellen (B1-B12), (nach Schafer et al. 2013)

Die westliche Grenze des Gebiets ist der VVorfluter Jeetze, in den vermutlich die betrachteten
Grundwasserleiter entwassern. Die ostliche Grenze des Gebiets wird, senkrecht zur vermuteten

Grundwasserstromung, ostlich des Ortes Mahlsdorf gesetzt (Abb. 3-6).
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Das Relief des Untersuchungsgebiets ist im Westen durch die Flussniederungen der Jeetze-
Dumme gepragt und im Osten durch ein Geschiebemergel-Plateau. Geologisch ist das Unter-
suchungsgebiet glazio-fluviatil entstanden. Es liegt zwischen dem Saaleglazial im Stden und

dem Weichselgalzial im Norden.

m NN L1

L2
L3
L4

Gebietsgrenze

Abb. 3-7: Bohrprofile, Profilschnitte und Gebietsgrenze des CLEAN-Untersuchungsgebiets mit den Schich-
ten L1, L2, L3 und L4 (nach Schéfer et al., 2013)

Die quartéren oberflachennahen Sedimente lassen sich in vier hydrogeologische Einheiten un-
terteilen (Abb. 3-7). Der unterste Aquifer (L4) wurde gebildet von fluviatilen Sedimenten der
letzten Periode des Elster Glaziales und der ersten Periode des Saaleglaziales. Im Hangenden
befinden sich Geschiebeablagerungen der ersten Saaleperiode (L3), die die Aquifere im Han-
genden und Liegenden hydraulisch voneinander trennen. Der obere Grundwasserleiter (L2),
gebildet im Weichsel- und Saaleglazial, wird von saaleeiszeitlichen Geschiebemergeln sowie
holozdnen Tonen (berlagert, die eine Méachtigkeit zwischen 10 m und 20 m erreichen (L1).
Sedimentanalysen am Standort ergaben fir die Grundwasserstauer ks-Werte zwischen
3,4x10""m/s und 1,4x10°%m/s und fir die Grundwasserleiter zwischen 5,4x10 °m/s und
6,5x10™* m/s (Schafer et al., 2013).
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Abb. 3-8: Wasserstande in den Grundwassermessstellen an sechs Stichtags-
messungen (Schéfer et al., 2013)

Eine mineralogische Zusammensetzung der Aquifersedimente wird auf der Grundlage der er-
mittelten Elementzusammensetzung berechnet. Daraus ergeben sich neben dem Hauptbestand-
teil Quarz Inhalte von 5 % Orthoklas, 2,5 % Albit, 2,5 % Anorthite, 1,5 % Eisenhydroxide und
0,4 % Kalzit.

In den am Standort installierten Grundwassermessstellen B1-B12 wurden wahrend der Projekt-
laufzeit an sechs Stichtagsmessungen die Wasserstande gemessen (Abb. 3- 8). Der Vergleich
aller Stichtagsmessungen zeigt im Verlauf der Zeit nur geringe Schwankungen der Wasser-
stdnde. Flr die Kalibrierung des hier dargestellten Stromungsmodells wird die Stichtagsmes-

sung vom 29.08.2010 verwendet.

Die hydrochemische Untersuchung (Abb. 3-9) der Grundwasserproben zeigt eine heterogene
Grundwasserzusammensetzung — verteilt Gber die Messpunkte; tiber den Untersuchungszeit-
raum von einem Jahr bleiben die Konzentrationen der Wasserinhaltsstoffe jedoch relativ kon-
stant (Schéfer et al., 2013).
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Abb. 3-9: Grundwasserzusammensetzung an den sechs Stichtagen am Forschungsstandort CLEAN
(Schafer et al., 2013)

3.6.2 Stromungsmodell

Die Erstellung des Grundwasserstromungsmodells fur den CLEAN-Standort beruht auf dem
zuvor beschriebenen Strukturmodell, das die Geometrie und Verteilung der geologischen Ein-
heiten enthélt (Abb. 3-10). Die vier hydrogeologischen Einheiten werden im Modell als vier
Schichten implementiert. Die vier Einheiten sind: L1 (Aquitard), L2 (Aquifer), L3 (Aquitard)
und L4 (Aquifer). Die Oberkante von L1 entspricht der Gelandeoberkante. Als Sediment wird
fiir die Aquifere ein Sand (Anfangsbedingung: Ki~1x10* m/s) und fiir die Aquitarde ein Ge-
schiebemergel (Anfangsbedingung: Ki~1x10" m/s) verwendet. Unterkante der Schicht L4 ist

die Basis des Modells.

Die verwendete Modellsoftware ist Modflow 2005 V. 1.8.00 (US Geological Survey). Zur Pa-
rameteranpassung wird das in die grafische Benutzeroberflache Visual Modflow 2009 imple-

mentierte Modul PEST verwendet. Die Bahnlinien werden mit ModPath V. 4.00 R2 berechnet.
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Der Wasserstand betragt in der nordlichen Randbedingung 24,1 m und im Siiden 24,3 m. Die

Réander werden als Dirichlet-Randbedingung, konstante Piezometerhohe, definiert.
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h:  Maximale Hohe 40m . NN Neumann Randbedingung
Maximale Teufe -20m 4. NN . .
- Dirichlet Randbedingung

Abb. 3-10: Konzeptionelle Skizze des Strémungsmodells. mit den Schichten L1 bis L4. Die
rot markierten Flachen kennzeichnen Dirichlet-Randbedingungen: feste Piezometerhohe.
Die blaue Flache markiert eine Neumann-Randbedingung zur Darstellung der Grundwas-
serneubildung

Es wird angenommen, dass die Grundwasserleiter in den Vorfluter entwéssern. Unterhalb des
Vorfluters in den Schichten L2 bis L4stromt kein Wasser in das oder aus dem Gebiet hinaus.
Es wird eine Neumann-Randbedingung angenommen, dass heif3t tber diesen Rand findet keine
Strémung statt. Der Modellrand im Siidosten des Gebietes wird tber die gesamte Méchtigkeit
als Dirichlet-Randbedingung definiert, fur die ein fester Wasserstand von 31 mNN aus den ge-
messenen Wasserstanden extrapoliert wird. Uber die Oberflache des Modellgebietes kommt es
zu einer Grundwasserneubildung. Fir das Stromungsmodell wird eine Grundwasserneubil-
dungsrate von 50 mm/a abgeschatzt, was einem Drittel des durchschnittlichen Niederschlages
entspricht. Alle anderen Randbedingungen sind undurchléssige Réander (Neumann-Randbedin-
gung). Der norddstliche und der sudwestliche Rand sind so gewdhlt, dass sie parallel zu den
vermuteten Bahnlinien der Wasserpartikel verlaufen. Der Grundwasserspiegel ist gespannt. Als

Anfangsbedingung wird der Wasserstand im gesamten Modellgebiet auf 32 mNN gewahlt.
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Das Untersuchungsgebiet wird vertikal in vier Modellschichten diskretisiert, wobei die Méch-
tigkeit einer geologischen Schicht einer Zelle entspricht. Damit korrespondieren die Zellméch-
tigkeiten mit den Schichtmé&chtigkeiten und sind entsprechend dem Relief der einzelnen
Schichten variabel. Horizontal wird das Modellgebiet in X-Richtung in 100 Zellen und Y-Rich-

tung in 50 Zellen diskretisiert. Das Stromungsmodell ist stationar.

3.6.3 Ausbreitung von Leckagefluiden am CLEAN-Standort

Fur das Modell zur Ausbreitung der Leckagefluide wird das Modellprogramm TOUGH2 (Pru-
ess, 1999) verwendet. Die Geologie wird auf die Schicht L4 vereinfacht, die Morphologie der
Schichtober und -unterkante wird aus dem geologischen Strukturmodell Gbernommen. Die

Aquiferparameter entsprechen denen des Basismodells (Tab. 3-1).

Das 14,5 km? groRe Modellgebiet wird mit Zellen von 44 m GroRe in X-, 67 min Y-, und zwi-
schen 2 m und 5 m in Z-Richtung diskretisiert. Wie bereits fur das Grundwasserstrdmungsmo-
dell diskutiert, werden auch hier feste Randbedingungen an den nordwestlichen und dem siid-
Ostlichen Ré&ndern gesetzt. Der Druck wurde jeweils so gewdahlt, dass sich eine mittlere Grund-

wasserstromungsgeschwindigkeit von 0,6 m/Tag einstellt (Schafer et al., 2013).

Abb. 3-11: Morphologie der Aquiferoberkante der Schicht L4, des CLEAN-Standort-
modells, mit der Grundwasserstromungsrichtung und der Lage des Profilschnittes A-
B (Wiegers et al., 2012)

Das Relief der Oberkante des betrachteten Grundwasserleiters ist in Abb. 3-11 dargestellt. Die

hochste Erhebung des Grundwasserleiters befindet sich mit 19 mNN im sudlichen Teil des
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Modellgebietes. Nach Norden, Osten und Westen hin liegt die Oberkante des Aquifers niedriger
und die Topographie ist flacher.

3.6.4 Einfluss der Morphologie des hangenden Stauers auf die Gasausbreitung

Die Grundwasserstromung wird in diesem Szenario vernachlassigt, um nachzuvollziehen, wie
sich gasformiges CO> unter dem Einfluss des Reliefs der Aquiferoberkante im Modellgebiet
verteilt. Es sind vier Szenarien mit unterschiedlichen Positionen der Leckagen mit einer Lecka-
gerate von jeweils 1,16x1072 kg/s simuliert (Abb. 3-12). Die Positionen der Leckagequellen
sind so gewahlt, dass die Leckagen in Bereichen mit unterschiedlich ausgepragtem Relief der
Aquiferoberkante liegen (Abb. 3-12). Das Relief hat im Umfeld der Leckagen folgende Gradi-
enten: A 1,5x1073, B und C maximal 3x10 und D 2x102. Die Leckagen befinden sich an der
Modellbasis. Zur Quantifizierung der GrolRen der CO2-Gasphasenkdrper werden die Umrisse
der Flachen unterhalb der Aquiferoberkante gemessen, die vom gasfomigen CO> eingenommen

werden. Als Gasphase wird gewertet, wenn die Gassattigung >0 % ist.

mA

mHEE)

n B

Abb. 3-12: Positionen der CO; Gasleckagen A, B, C, D und F (nach Wiegers et al., 2012)

In Szenario F betragt die Grundwasserstromung 0,6 m/TagAls Position der Leckage wird der
ostliche Rand der Antiklinalstruktur auf dem Profilschnitt A-B gewéhlt (Abb. 3-13). Die Le-

ckagerate betragt 1.16x1072kg/s bei einer Simulationszeit von einem Jahr.

56



el L1 71 B e ————

Gas Saturation [%]

70

Abb. 3-13: Vorlaufiges Ergebnis mit der Position der CO2 Gasleckage F und der Antiklinalstruktur im
Langsprofil parallel zur Grundwasserstromung durch das CLEAN Modellgebiet (Wiegers et al., 2012)

3.6.5 Einfluss der Morphologie des liegenden Grundwasserstauers und der Grundwas-
serstromung auf die Ausbreitung von Salzwasser
Das Modell entspricht dem fir die Gasmigration verwendeten Modell des virtuellen CLEAN-
Standortes. Fur die Leckage wird konzentriertes Salzwasser untersucht: hoch salines Wasser
aus der Buntsandsteinformation mit einer NaCl-Konzentration von 283,34 g/l und oberflachen-
nahes Wasser aus den unteren Braunkohlesanden mit einer NaCl-Konzentration von 7,61 g/l.
Die Leckagerate wird bei beiden Simulationen mit 4,2x103 kg/s gewahlt und bleibt tiber die
Simulationszeit von 10 Jahren konstant. Die angenommene Position der Leckage sowie die
Positionen der fiir die Auswertung gewahlten Beobachtungspegel OB1 und OB2 sind Abb. 3-

14 zu entnehmen.

o oB 08 Salzwasserleckage

Abb. 3-14: Position der Salzwasserleckage an der Aquiferbasis im CLEAN Modellge-
biet, sowie die Position der Beobachtungsmessstellen OB1-3 (Wiegers & Schéfer, 2015)
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In Anlehnung an die Trinkwassergrenzwerte von Na* (0,25 g/l) und CI" (0,2 g/l) wird fiir die
vorliegenden Szenarien die Salinitat von 0,25 g/l zur Auswertung definiert. Die sich so erge-
bende Umhiillende um Bereiche hoherer Konzentration wird als vom Salzwasser beeinflusster
Bereich definiert.

3.7  Gasausbreitung an einem norddeutschen Beispielstandort

3.7.1 Standortbeschreibung

Auf der Basis eines vom schleswig-holsteinischen Landesamt fur Landwirtschaft, Umwelt und
landliche Raume (LLUR) zur Verfiigung gestellten Datensatzes wird ein stratigraphisches Mo-
dell der Schichtgrenzen im Programm PetraSim erstellt (Thunderhead Engineering, 2011). Es
zielt darauf ab, an einem Standort mit komplexer Geologie den Einfluss von grofRrdumigen
Strukturen auf die Gasmigration zu untersuchen. Das Modellgebiet liegt geographisch im Raum
Quickborn/Elmshorn und hat eine Nord-Sud Erstreckung von etwa 30 km und eine Ost-West-
Erstreckung von rund 24 km. Das Modellgebiet hat eine maximale Machtigkeit von 600 m und

beinhaltet stratigraphisch Schichten des Tertidrs und Quartars.
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Abb. 3-15: Charakteristische geologische Struktur in Norddeutschland, mit Salzstruktur, den tertidren
Schichtfolgen und Rinnenstrukturen; Hydraulisch undurchlassige Ton und Mergelschichten in grau, hyd-
raulisch durchléssige Schichten in hellgrau (Gabriel et al., 2003)
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Gepragt ist die oberflachennahe Geologie Norddeutschlands vor allem durch glaziale Prozesse
der Eiszeiten Elster, Saale und Weichsel (Wiederhold et al., 2001; Gabriel, 2003). Die glazio-
fluviatilen Sedimente sind durch wechselnde Ablagerungs- und Erosionsprozesse stark hetero-

gen. So ist eine regional stratigraphische und geologische Gliederung meist unmaoglich.

Durch das Abschmelzen von Gletschern wurden die subglazialen Rinnen in die tertidren Ein-
heiten erodiert und mit fluviatilen Sedimenten gefullt (Abb. 3-15). Das Modellgebiet wird von
der Ellerbecker Rinne durchzogen, die einen NW-SE Verlauf hat (Abb. 3-16).

&
Gé&

e Quaternary
3560000 A B upper mica clay
Easting 3570000 1 Upper lignite sands

B Hamburg clay
[ ] Lower lignite sands

Abb. 3-16: Geostruktur des Untergrundes am Standort EImshorn (al Hagrey et al., 2016)

Ein weiteres im Modell implementiertes typisch, norddeutsches Phanomen sind Salzstdcke. Die
im Perm durch Evaporation des Zechsteinmeeres abgelagerten Salze sind durch die Auflast der
tertidaren Sedimente und der geringeren Dichte des Salzgesteines als die des hangenden Sedi-
mentes aufgestiegen und haben in Schleswig-Holstein zur Entstehung von Salzstrukturen ge-
fuhrt. Dies fuhrt zum Aufschleppen der ehemals sohlig abgelagerten tertidren Schichten, so
dass sich an den Flanken der Salzstocke und Salzmauern Fallenstrukturen fur Erdgase und
Erdol bildeten. Diese Fallenstrukturen eignen sich zur Speicherung der im Rahmen der Ener-
giewende diskutierten Gase. Ebenfalls konnen diese Gase in Salzkavernen innerhalb von Salz-
stocken gespeichert werden. Im betrachteten Modellgebiet befinden sich je ein Salzstock bei

Elmshorn und Quickborn.
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Das Tertidr untergliedert sich in die stratigraphischen Einheiten (vom Liegenden ins Hangende,
Abb. 4-16):

- Oberer Glimmerton (GT)

- Oberer Braunkohlesand (OBKYS)
- Hamburger Ton (HT)

- Unterer Braunkohlesand (UBKYS)

3.7.2 Numerisches Modell

Die zuvor beschriebene Geologie des Standortes muss fiir das Modell zur Simulation des Gas-
transportes stark vereinfacht werden: Zum einen, weil die einzelnen Einheiten sedimentolo-
gisch und damit in ihren hydraulischen Eigenschaften stark heterogen sind; zum anderen, weil
die Datendichte fur eine Beurteilung der Heterogenitat zu gering ist. Daher wurde jede der funf
geologischen Einheiten intern als homogen betrachtet und mit einem représentativen Parame-
terdatensatz ins Modell implementiert. Die Parameterdatensétze selbst wurden nach Wieder-
hold et al. (2001) mit Hilfe von Literaturdaten, Bohrdaten und hydraulischen Tests ermittelt
(Tab. 3-2). Geologische Mikrostrukturen und geologische Stérungen werden in diesem Modell

vernachlassigt.

Tab. 3-2: Hydraulische Parameter, verwendet im Standortmodell EImshorn (al Hagrey et al., 2016)

Layers Quaternary Upper lignite sands Lower lignite sands Upper mica clay Hamburg clay
Effective porosity (-) 0.22 0.36 0.30 0.05 0.05
Permeability (x, y) [m?] 1.0E—10 1.0E—11 1.0E-10 1.0E—14 1.0E—15
Permeability (z) [m?] 1.OE—11 1.0E—12 1.OE—11 1.0E—15 1.0E—16
Parameters gas flow Esposito and Benson (2012) Delahaye and Alonso (1999)
Relative permeability:
Pore size distribution index A (-) 0.457 0.329
Residual saturation liquid S, (-) 0.3 0.17
Maximum saturation liquid Sy (=) 1 1
Residual saturation gas Sg, (-) 0.15 0.01
Capillary pressure

Pore size distribution A (-) 0.457 0.329

Residual saturation liquid Sj, (<) 0 0

Inverse datum pressure 1/Pg (Pu") 5.11E—-04 2.40E—-04

Maximum pressure Py (Pa) 1.00E+07 1.00E+07

Maximum saturation liquid Sy (-) 0.999 1

Das Modellgebiet wird durch ein regelmaRiges Modellgitter mit 750000 Zellen diskretisiert.
Die Kantenlédngen der Gitterelemente betragen in X-, Y-, und Z-Richtung 260 m x 260 m x 10

m.
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Abb. 3-17: Positionen der Leckagen 1 bis 9 am Standort EImshorn (Chung, 2015)

Das untersuchte Gas ist Luft*, die Leckagerate betrégt 1 kg/s tber einen Zeitraum von 25 Jah-

ren. Die Leckagepositionen sind der Abb. 3-17 zu entnehmen.
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4. Ergebnisse und Interpretation

4.1 Parameter und Sensitivitatsstudie

Im Folgenden werden die Ergebnisse der Simulationen zur CO2-Ausbreitung beschrieben, in-
dem die laterale Ausbreitung des gasformigen CO2 (CO2gas) und geldsten CO2 (COzger) betrach-
tet wird. Im Anschluss findet ein Vergleich der Ergebnisse der Szenarien der Gase CO2, CHa,

H2 und Luft* im Rahmen der Sensitivitatsanalyse statt.

4.1.1 Basiszenario

Das gasformige CO- dringt Uber die Leckage an der Basis des Aquifers in diesen ein. Wenn das
Gas mit dem Grundwasser in Kontakt kommt, wird es im Wasser gelost bis eine Ubersattigung
eintritt und sich eine Gasphase bildet. Die Gasphase migriert dichtegetrieben aufwarts bis sie
an die Oberkante des Aquifers gelangt. Im Basisszenario hat das Gas eine Aufstiegsgeschwin-
digkeit von 0,38 m/Tag und erreicht nach 26 Tagen die Oberkante. Der Beobachtungspunkt
(OP) befindet sich senkrecht tiber der Leckageposition direkt unterhalb des hangenden Grund-
wasserstauers. Dort akkumuliert das Gas, und seine Sattigung ist an diesem Punkt mit 31 %,
gemessen nach einem Jahr Simulationszeit, am hdchsten und nimmt mit zunehmender Entfer-
nung vom OP ab (Abb. 4-1 und 4-2). Mit steigender Gassattigung im Porenraum erhoht sich
die relative Permeabilitit der Gasphase und die Kapillardriicke nehmen ab. Uberschreitet die
relative Permeabilitat der Gasphase die des Porenwassers, kommt es zur horizontalen Ausbrei-
tung unterhalb des Stauers. Danach breitet sich das CO; radial unter dem hangenden Grund-

wasserstauer aus.

Bei konstanter Leckagerate nimmt die Flache des Phasenkdrpers tber die Zeit zu. Nach einer
Simulationszeit von einem Jahr betrégt der Radius 48,5 m. Da die Grundwasserstromung nicht
betrachtet wird und Dispersion und Diffusion vernachlassigbar klein sind, ist die laterale Aus-

breitung von CO2gas und COzgel in den radialsymmetrischen Szenarien nahezu gleich.

Die Akkumulation des Gases im Bereich des Beobachtungspunktes hat eine Druckerhéhung

zur Folge, woraus ein Anstieg der hydraulischen Héhe um 0,21 m folgt.
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Abb. 4-1: Schematische Darstellung der Modellgeometrie und der Verteilung der Gassattigung (SG). Das
Gas steigt dichtegetrieben aufwérts, sammelt sich unterhalb des Grundwasserstauers und breitet sich von
dort ausgehend radialsymmetrisch aus (nach Wiegers et al., 2012)

Der Anstieg der hydraulischen Hohe entsteht, weil das aufsteigende Gas das Wasser verdrangt.
Im Nahbereich des Aufstiegskanals wird die Druckerh6hung am gréRten. Sie bewirkt, dass sich
ein Druckpotential und eine Stromung der Fluide weg vom Zentrum des Gasphasenkorpers
einstellen. Mit zunehmendem Radius des Phasenkérpers nimmt die Druckerh6hung, analog zu
der Gasséttigung, ab. Angenommen, die Leckage stoppt, und es gelangt kein weiters Gas in das
Modellgebiet, so wird sich mit der Zeit das Gas im Wasser l16sen und das Druckpotential wieder
angleichen. Die Fluidstromungen werden sich verlangsamen und, wenn das Druckpotential

wieder ausgeglichen ist, zum Erliegen kommen.

Die Losung von CO2 im Wasser wird in der Simulationssoftware TOUGH2 als Gleichgewichts-
reaktion betrachtet. Ab einer Simulationszeit von 26 Tagen erreicht die Konzentration von
CO2qel beim Erreichen des Beobachtungspunktes 4,6x10™* kg/kgw und bleibt tiber die Simula-

tionszeit konstant.

4.1.2 Variation der Leckagerate

Ist die Leckagerate kleiner als 1,16x10"° kg/s wird das CO2 gelost, bevor es die Aquiferober-

kante erreicht. Es bildet sich innerhalb eines Jahres kein Gasphasenkdrper unter dem Stauer.
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Ab einer Leckagerate von 1,16x10°° kg/s erreicht die Gasphase die Aquiferoberkante nach 190
Tagen Simulationszeit. Nach einem Jahr betrégt der Radius von CO2gas 8,5 m (Abb. 4-2).

Bei der hochsten verwendeten Leckagerate (1,16x102Kkg/s) erreicht die Gasphase die
Aquiferoberkante einen Tag nach Beginn der Leckage, nach einem Jahr einen Radius von
461 m (Abb. 4-2).
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Abb. 4-2: Radius des Gasphasenkdrpers Uber die Zeit in Abhangigkeit der Le-
ckagerate (nach Wiegers et al, 2012)

Am Beobachtungspunkt steigt die Gassattigung mit zunehmender Leckagerate von 19 % auf
69 %. Durch den Druckanstieg erhéht sich die Wasserséaule von 0,14 m auf 0,77 m. Die Kon-
zentration des gelosten CO2 erhoht sich von 4,4x10°* kg/kgw auf 2,4x102 kg/kgw, was auf die
Zunahme des Aquiferdrucks durch die Zunahme der Gassattigung am OP zurtickzufihren ist.
Durch die Druckerhthung steigt die maximale Loslichkeit des CO. im Wasser. Je hoher die
Leckagerate, desto groRBer wird der Radius des Gasphasenkorpers. Weiterhin steigen die
Gassattigung und der Druck im Porenraum an. Der Druckanstieg erhoht die Lésung von CO»

im Wasser.
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4.1.3 Einfluss des Aquiferdrucks

Befindet sich der Wasserspiegel des Grundwassers in der Hohe eines Druckpotentials von 0 m,
so erreicht die Gasphase nach einem Jahr Simulationszeit einen Radius von 72 m (Abb. 4-3 a).
Befindet sich die Aquiferoberkante in einer Potentialtiefe von 500 m, betrégt der Radius nach
einem Jahr 0,25 m. Die Aufstiegsgeschwindigkeit des Gases verringert sich von 0,63 m/Tag
auf 0,03 m/Tag. Dies liegt zum einen daran, dass die Gasphase mit zunehmendem Druck kom-
primiert wird; zum anderen nimmt mit zunehmendem Druck die Loslichkeit des CO2 im Wasser

zu, womit die Gasphase kleiner wird (Duan et al., 2006; Fahrner et al., 2012b).
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Abb. 4-3: Radius des Gasphasenkdrpers tiber die Zeit in Abhéngigkeit von der Aquifertiefe (a) und
der Aquifertemperatur (b) (nach Wiegers et al., 2012)

Bei einer Wassersaule von 0 m betragt die Gassattigung am Beobachtungspunkt 40 %. In einer
Tiefe von 500 m verringert sie auf 10 %. Entsprechend ist die Konzentration des COzgel bei
500 m Tiefe mit 1,04x10 mol/l hoher als bei einer Tiefe von 0 m mit 2,2x10 3 mol/I. In An-
lehnung an das ideale Gasgesetz und mit der Annahme, dass die Temperatur konstant bleibt,
andert sich das Volumen des Gases invers proportional zu der Anderung des initialen Aquifer-
drucks. Je tiefer die Gasleckage, desto kleiner der Radius des Gasphasenkorpers, da die Lésung

von COz im Wasser zunimmt.

4.1.4 Einfluss der Temperatur

Bei Erhéhung der initialen Aquifertemperatur nimmt auch die Ausbreitung des Gasphasenkor-
pers aufgrund der geringeren Loslichkeit des CO2 zu (Duan et al., 2006). Nach dem idealen
Gasgesetz nimmt das VVolumen der Gasphase mit abnehmender Temperatur ab. Bei Annahme
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eines konstanten Drucks ergibt sich nach dem idealen Gasgesetz bei einer Temperaturerhéhung
um 15 °C eine VergrolRerung des Gasphasenkdrpers von lediglich 5,3 %. Nach einer einjahri-
gen Leckagezeit hat der Gasphasenkdrper bei einer Temperatur von 11° C eine Ausbreitung
von 48,5 m und erreicht 65,5 m bei einer Temperatur von 30 °C (Abb. 4-3 b). Die Konzentra-
tion des geldsten CO> betragt nach einem Jahr bei 11 °C, gemessen am Beobachtungspunkt,
4,46x107 mol/l und beim Szenario mit 30 °C 2,49x10 2 mol/l. Je héher die Temperatur, desto

grolRer wird der Gasphasenkorper.

415 Einfluss der effektiven Porositét

Die Erhohung der effektiven Porositat von 10 % auf 40 % ergibt eine Verringerung des Radius
von 71 m auf 31 m (Abb. 4-4a). Auch die Aufstiegsgeschwindigkeit verringert sich von
0,8 m/Tag auf 0,1 m/Tag. Zuriickzufuhren ist dies auf das zur Verfligung stehende Porenvolu-
men in der Sedimentmatrix und damit auf die volumenbedingte laterale Ausbreitung; damit

wird mit groRerem Porenvolumen der Gasphasenkorper kleiner.

80 — | eff. Porositat [%] a) 80 —| Permeabilitat [m?] b)
c 10 +  4,2x10°
--B--20BM °? | --2 - 4,2x10"" BM
a 30 ° o 42x10%2
60 4+ 40 ) 60 - ’
— 50 ) —_—
E © - E 1 ) EE
° | ) _-¥ o©°
S a0 e, Sa0- LT e
o ° B a o =28
T ) .8 & + ] o
o o B a * xr -3 °
P A + /E’ °
200 o 7 , 20 e
B, 4 - lB’+ <]
7 ﬁ,mlA * 1 ‘4 °
L, g
O 4“'_?_’_!_’_!_’_!_\ 0 o T T T T T I T ]
0 100 200 300 400 0 100 200 300 400
Zeit [Tage] Zeit [Tage]

Abb. 4-4: Radius des Gasphasenkdrpers Uber die Zeit in Abhangigkeit von der Porositét (a) und
der Permeabilitat (b) (nach Wiegers et al., 2012)

4.1.6 Einfluss der horizontalen Permeabilitéat

Bei einer Permeabilitat von 4,2x10°*° m? betragt der Radius nach einem Jahr Leckagezeit
50,5 m; bei 4,2x10°*2 m? betragt er 45,5 m (Abb. 4-4 b). Die Gasséttigung nimmt am Beobach-
tungspunkt von 20 % auf 45 % zu mit der Folge, dass der Druck von 0,3 m auf 0,5 m Wasser-

séule zunimmt. Entsprechend wird mehr CO, im Wasser geldst.

67



In den betrachteten homogenen Aquifersystemen zeigt die Permeabilitat einen sehr geringen
Einfluss auf die Ausbreitung der Gasphase. Wird die Permeabilitat geringer, steigt also der
hydraulische Widerstand an, und die Stromung wird geringer. Damit wird mehr Gas im Poren-

raum akkumuliert, der Druck steigt an und es wird mehr CO im Wasser gel0st.
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4.1.7 Sensitivitatsanalyse

Die Auswertung der Sensitivitat anhand des Parameters m 25 (vgl. S. 43) zeigt, dass der Zielpa-
rameter Radius auf die Variation der effektiven Porositat (m2s=0,29) und die Variation des
Aquiferdrucks (mzs = 0,30) (Abb. 4-5) mit hoherer Sensitivitét reagieren, gefolgt von der Le-
ckagerate (m25 = 0,28) und der Temperatur (mzs=0,14). Die Permeabilitdt (m2s=0,0) weist
in der vorliegenden Studie den geringsten Effekt auf.

Die Leckagerate ist an realen Standorten ein schlecht zu prognostizierender Parameter, zudem
liegen hier kaum Erfahrungswerte aus realen Leckageféllen vor. Naturanaloga wie etwa Entga-
sungen durch vulkanische Aktivitét bieten lediglich Anhaltspunkte.
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Abb. 4-5: Sensitivitatsanalysen zu den Gasen COz2 (a), Hz (b), CH4(c) und Luft* (d) im Vergleich

Druck und Temperatur beeinflussen die Loslichkeit des CO2 im Grundwasser (Duan et al. 2006;

Fahner et al., 2012b) und damit das Verhaltnis von gasférmigen zu geléstem CO». Ob das CO»
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uberwiegend gelost oder gasformig vorliegt, hangt in den durchgefiihrten Szenarien hauptsach-
lich vom initialen Aquiferdruck und damit von der Formationstiefe ab. Der initiale Aquifer-
druck hat einen signifikanteren Einfluss auf Loslichkeit und Ausbreitung der Gasphase als die
Temperatur. Der Effekt der Temperatur ist in Anbetracht der Temperaturerhéhung, die sich
aufgrund des geothermischen Gradienten ergibt, geringer; auf 500 m Tiefenunterschied sind es
etwa 15 °C. Druck und Temperaturbedingungen sind fur einen gewahlten Beobachtungshori-
zont an einem realen Standort gut zu bestimmen, weil die Formationstiefe bekannt ist; zudem

kdnnen Informationen tber Grundwassermessstellen gewonnen werden.

4.1.8 Vergleich der Gase Kohlenstoffdioxid, Luft*, Wasserstoff und Methan

Der Vergleich der Ergebnisse der Basisszenarien der Gase Kohlenstoffdioxid, Luft*, Wasser-
stoff und Methan zeigt, dass der Radius der Gasphasenkorper nach einem Jahr Simulationszeit
vornehmlich von der Leckagerate abhéngt. Unter Normalbedingungen haben die einzelnen
Gase zwar identische Leckageraten, aufgrund der Kompressibilitat zeigen die Gasphasen bei
gleichbleibendem Wasserdruck aber unterschiedliche Radien (Tab. 4-1, Abb. 4-5).

Tab. 4-1: Ergebnisse der Sensitivitatsanalysen und die Kompressibilitat der Gase Wasserstoff, Luft*, Me-
than und CO:

Gas Wasserstoff ~ Luft* Methan CO2
Radius Basismodell [m] 130 124 91 50
rel. Kompressibilitat [*10° Pa'] 363 -2,47 (fiir N2) 11,8 -160
bei 0-0,1 MPa & 0°C
mzs Druck 0,23 0,22 0,23 0,30
mgs eff. Porositét 0,27 0,27 0,29 0,29
mzs Leckagerate 0,22 0,22 0,23 0,28
mgzs Temperatur 0,01 0,01 0,02 0,14
mazs Permeabilitat 0,05 0,03 0,02 0,00

Wie beim CO; reagieren auch die anderen Gase dhnlich sensitiv auf die VVariation der Parameter
K, ne, P, T und der Leckagerate. Der Effekt auf den Radius des Gasphasenkorpers ist im Ver-
gleich zwischen den einzelnen Gasen zu vernachl&ssigen, mit Ausnahme der Parameter, welche
die Loslichkeit der Gase im Wasser beeinflussen. Druck und Temperaturanderungen beeinflus-
sen die Ausbreitung des gasformigen CO2 mehr als bei den anderen Gasen, da CO> die grofite
Loslichkeit im Wasser aufweist (z.B. Duan et al. 2006).
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Die Parameterstudie zeigt, dass der Zielparameter Radius der Gasphasenkdrper mit Erhéhung
der Parameter Porositat, Druck und Temperatur Kleiner wird. Die Erh6hung der Permeabilitat
und der Leckagerate bewirken hingegen groRere Radien. Der Sensitivitatsanalyse ist zu entneh-
men, dass die Sensitivitat der Parameter in folgender Reihenfolge abnimmt: Leckagerate, Po-
rositat, Druck, Temperatur und Permeabilitat. Der Vergleich der Gase CO3, Hz, CHs und Luft
zeigt, dass die Radien mit der Kompressibilitat korrelierten. Das CO2 unterschiedet sich we-
sentlich von den Gasen Hz, CH4 und Luft durch seine Léslichkeit und sein Losungsverhalten,

da es im Wasser dissoziiert.

4.2 Auswirkung der raumlichen Diskretisierung auf die Ausbreitung der Gasphase

Mit abnehmender ZellgroRe und entsprechend zunehmender Anzahl der Rechenknoten steigt
die Modelllaufzeit von 5 Sekunden bei einer Zellgréfie von 5 m auf eine Laufzeit von 8,1 Tagen
bei einer ZellgréRe von 0,1 m, wobei die Laufzeit von der Leistung des verwendeten Computers
abhangt und entsprechend technisch weiter optimiert werden kann. Der Radius des Gasphasen-
korpers wéchst von 8,5 m auf 84,45 m an, wobei der Kurvenverlauf darauf hin deutet, dass er
sich einem Grenzwert annahert (Abb. 4-6). Dieser Grenzwert entspricht, wenn die Zelle das
gesamte Gasvolumen aufnehmen kann, der ZellgréRe. Mit dem Zellvolumen verkleinert sich
auch das Volumen, das dem Gas in der Zelle zur Verfligung steht. Das Gas verteilt sich ent-
sprechend auf mehr Zellen und der Radius des Gasphasenkorpers wird bei abnehmender Zell-
grole groRer. Da das Gas bestrebt ist aufzusteigen und sich in den obersten Zellen sammelt,

wird die Machtigkeit des Phasenkdrpers geringer.

Welche Diskretisierung nétig ist, damit eine Verkleinerung der Zellen keinen Einfluss mehr auf
das Simulationsergebnis hat, kann anhand der vorliegenden Simulationen nicht gezeigt werden.
Theoretisch betrachtet wirde die Verkleinerung des Zellvolumens zu immer gréf3eren und ge-
ringmaéchtigeren Phasenkdrpern fuhren. Damit wird das Ergebnis immer von der Wahl der Dis-
kretisierung abhangen. Uberlegungen sollten dahin filhren, dass das Modellgitter nicht nur der
Problemstellung angepasst wird, sondern auch eine Abschatzung des auftretenden Fehlers vor-

zunehmen ist, um entsprechend quantitative Aussagen zu einem Standort treffen zu kénnen.
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Abb. 4-6: Radius des Gasphasenkdrpers, maximale Gassattigung (Priméarachse) und Simualati-
onszeit (Sekundéarachse) in Abhangigkeit von der Zellgrélie

Die maximale Gassattigung, gemessen in der Zelle direkt tiber dem Aufstiegskanal des Gases
betragt bei 5 m ZellgroRe 19 % und bei einer ZellgréRe von 0,1 m 59 % (Abb. 4-6). Die Ande-
rung der Gassattigung impliziert, dass bei kleineren Zellen mehr Gas akkumuliert wird, was
wie bei der zuvor angefuhrten Parameterstudie und den Sensitivitdsanalysen hinsichtlich des
Gases CO2 zu einem erhdhten Losungsverhalten fuhrt. Auf die Interpretation von Simulations-
ergebnissen tbertragen bedeutet dies: Wenn das Mehrphasenmodell an ein geochemisches Mo-

dell gekoppelt wird, werden die geochemischen Folgereaktionen fehleingeschatzt.

4.3  Salzwasserleckagen

4.3.1 Einfluss der Aquifer- und Leckageparameter

Erwartungsgemal breitet sich das Salzwasser an der Basis des Aquifers aus (vgl. Bear & Bach-

mat, 1999), zum einen, weil die Leckage sich an der Basis des Grundwasserleiters befindet
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und nur eine geringe Vermischung des Salzwassers mit dem SuBwasser in der Vertikalen statt-
findet; zum anderen, weil Salzwasser sich dichtegetrieben unter dem StiBwasser einschichtet.
Von der Leckage ausgehend breitet es sich in einem planaren Aquifer ohne Grundwasserstro-
mung radialsymmetrisch aus (Abb.1c). Nach einem Jahr Simulationszeit betragt der Radius

des Salzwasserkdrpers im Basismodell (BC) 28 m (Abb. 4-7a).

Die Variation der Leckagerate innerhalb des verwendeten Wertebereichs ergibt nach einem
Jahr Simulationszeit eine Spannbreite des Radius zwischen 20 m bis 43 m. Der Radius nimmt

erwartungsgeman mit der Leckagerate zu (Abb. 4-7a).

50 a) 407 p)
N + +
ry “ | +
40 L +
N . 30 + _. OE
A L + - v
— A L] - + v v A
% 30— . A ° [ ] ® e Pg = Z A ‘ L ]
= 1 a o * o 07 . 20+ + Yz ov I e ®
=t b + = 7 & °
©20- 4 . - . * 1 . s
o ¢ n - + * 7 /; :
1 48 + + 1 v & NaCl [g/l]
o 7 & Leckagerate [kg/s] 10 #/% + 50
10 .M + + + 3e-5 —+1] - BC(36,1)
+ —+1 - BC(7.5e-5) a 144
I‘H- ® 7.5e-4 v 19,6
A 1,6e-3 [ ] 99
0 T | | T | T 0 T | T ‘ T | T
0 100 200 300 0 100 200 300
30 B ) .
- +
- = i +
I +
- 30 - Lt .
-g 20 — peg 1 + =
‘@ - + + " * = - v.7
= - « 20 - + ATy v T
&-Cé e + * -: v v o ’ T + /' v
| =g
10 / + - v + s v
| vV 10 + 7
i /i"" Permeabilitat [m?] + Porositat [%]
—+1 - BC(10M) {1 + 10
+ 10 v — - BC(20)
‘ v 1072 é v 30
0 I ' I ! I ' I ! 0 | I T I T [
0 100 200 300 0 100 200 300
Zeit [Tage] Zeit [Tage]

Abb. 4-7: Einfluss der a) Leckagerate, b) Salzkonzentration, ¢) Permeabilitdt und d) effektiven Porositat
auf den Radius des entstehenden Salzwasserkdrpers einer Salzwasserintrusion (Wiegers & Schéfer, 2015)
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Wird die Dichte des Salzwassers erhoht, kommt es zu einer VergroRerung des Salzwasserkor-
pers, da die hohere Salzkonzentration zu einer schnelleren Uberschreitung der definierten
Grenzkonzentration und zu verstarkter Vermischung flhrt. Der Radius variiert zwischen 22 m
bei der geringsten untersuchten Dichte und 38 m bei der hdchsten Salzkonzentration —und so-
mit um 16 m um den Radius des Basismodells (Rem = 28 m) (Abb. 4-7b). Eine geringere Po-
rositat ergibt eine Zunahme des Radius, da sich das zur Verfligung stehende Porenvolumen
verringert. Innerhalb der verwendeten Parametervariation schwankt der Radius um 21 m (Abb.
4-7d). Die Variation der Permeabilitat Uber den gewéhlten Parameterraum zeigt eine Schwan-
kung des Radius um 15 m (Abb. 4-7c). Druck und Temperatur und damit der Einfluss der
Aquifertiefe zeigen bei konstanter Leckagerate keinen signifikanten Effekt auf den Radius des
Salzwasserkorpers (nicht dargestellt), da Dichteunterschiede zwischen Salz- und SuBwasser
unter den angenommenen Bedingungen nicht von Druck- und Temperaturbedingungen abhén-

gen.

4.3.2 Sensitivitatsanalyse zur Salzwasserausbreitung

Aus der lokalen Sensitivitatsanalyse (Abb. 4-8) ergibt sich durch eine visuelle Auswertung und
durch die Berechnung des Sensitivitatsindex mzs (vgl. S. 43), dass die Porositét des Aquifers
der sensitivste Parameter im Hinblick auf den Radius des Salzwasserkdrpers ist (mzs = 0,29),
gefolgt von der Leckagerate des Salzwassers mit mos =0,25 und der Permeabilitdt mit mos
=0,11. Bei ohnehin schon kleinen Porositaten (<20 %) zeigt eine Anderung des Parameters

eine starkere Sensitivitat als bei Porositaten > 20 % (Abb. 4-8).
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Abb. 4-8: Ergebnisse der Sensitivitatsanalyse tber das gesamte Parame-
terspektrum (Tab. 5-1) (Wiegers & Schafer, 2015)
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Die Permeabilitat zeigt — etwas abgeschwacht und invers — ein &hnliches Verhalten wie schon
bei der Porositat zu sehen ist (vgl. Abb. 4-8). Die Unregelméligkeit im Verlauf der einzelnen

Kurven wird durch die Diskretisierung hervorgerufen.
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4.4 Einfluss von Grundwasserstromung und Aquiferneigung auf die Ausbreitung
von geléstem und gasformigen CO2 sowie von Salzwasser

4.4.1 Basismodell: CO2-Migration in einem s6hligen Grundwasserleiter ohne Grund-
wasserstromung

Im Basismodell dringt, wie auch bei den radialsymmetrischen Szenarien, gasférmiges CO-
uber eine Leckage an der Basis in den Aquifer ein, 10st sich zundchst im Wasser, bis die maxi-
male CO; - L6sung im Wasser erreicht ist. Im Basismodell sind das 4,5 g/l. Es kommt zu ei-
ner Ubersittigung und die entstehende Gasphase steigt dichtegetrieben bis unter den hangen-
den Grundwasserstauer auf. Im Basisszenario erreicht die Gasphase die Aquiferoberkante

nach 10 Tagen.

Das gasformige CO> akkumuliert sich zun&chst unter dem Stauer und breitet sich von dort aus.
Im Basismodell verhdlt sich die laterale Ausbreitung wie bei den radialsymmetrischen Szena-
rien. Mit fortlaufender Zeit nimmt die Flache des Gasphasenkorpers zu und erreicht nach einem
Jahr Simulationszeit eine Ausdehnung von 709 m? (Abb. 4-11). Die maximale Gassattigung im
Porenraum erreicht 21 %. Da sich das CO: aus der Gasphase in das Porenwasser 16st, sind die
Ausdehnung der Gasphase und der Fahne des geldsten CO2 gleich grof3 (Abb. 4-9 und 4-10).

a) o)

O

Abb. 4-9: Flache des CO2 Gasphasenkdrpers an der Oberkante des Aquifers
nach 0,5 Jahren (a) und 1 Jahr (b)
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a) o)
.

Abb. 4-10: Flache des CO2 Gasphasenkdrpers an der Oberkante des Aquifers nach
0,5 Jahren (a) und 1 Jahr (b)

4.4.2 Einfluss der Neigung eines hangenden Grundwasserstauers

Ist der hangende Stauer geneigt, erreicht das gasformige CO. ebenfalls nach 10 Tagen den han-
genden Stauer. Der dichtegetriebene Gastransport flihrt dazu, dass der Gasphasenkdrper in
Richtung des steilsten Gradienten aufwarts migriert, also der Neigung nach oben folgt. (Abb.
4-14). Es zeigt sich, dass mit zunehmender Neigung die gesamte Ausbreitung des Gasphasen-
korpers unterhalb des Stauers bei variierter Neigung nicht gréRer wird. Dabei wird der Gaspha-
senkdrper in Neigungsrichtung gestreckt (Abb. 4-11).

a) h o)) c)
Aquiferneigung
o - =

Abb. 4-11: Flache der CO2 Gasphasenkdrper an der Oberkante des Aquifers nach 0,5 Jahren, bei 0,5°
Neigung (a), bei 1° Neigung (b) und 2° Neigung (c)

Der Unterscheid zwischen den entstehenden Flachen, bei unterschiedlicher Neigung betrégt
nach einem Jahr Ausbreitung maximal 30 m? (Abb. 4-12).
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Abb.: 4-12: Ausbreitung der Gasphasenkérper
Uber ein Jahr bei unterschiedlichen Neigungswin-
keln des hangenden Grundwasserstauers

Mit zunehmendem Neigungswinkel und ohne Grundwasserstromung wird der Gaspha-
senkorper in Neigungsrichtung gestreckt. Er wird mit zunehmender Neigung schmaler
und langer (Abb. 4-13). In dem Szenario mit einem Neigungswinkel von 2° ist der
Phasenkdrper ungefahr 50 m lang und 17 m breit. Im Verhaltnis zu dem Gasphasen-
korper, der sich im Basisszenario bildet, wachst der Gasphasenkdper um etwa 66 % in
die Lange und wird um etwa 44 % schmaler.
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Abb. 4-13 X- (a) und Y-Erstreckung (b) des Gasphasenkdrpers Uber die Zeit bei unterschiedlichen
Neigungswinkeln des hangenden Grundwasserstauers
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Die in den Szenarien gemessene maximale Gasséattigung unterhalb des hangenden Stauers senk-
recht uber der Leckage nimmt mit zunehmender Aquiferneigung ab. Bei einer Neigung von 2°
betragt sie 15 % (Abb. 4-14). Dies ist auf die dichtegetriebene Ablenkung des gasformigen CO2
unterhalb des Stauers zuruickzufiihren, wodurch sich weniger Gas im Porenraum akkumuliert.
Die Krafte, die fir die Uberwindung des Kapillardrucks aufgebracht werden miissen, werden
durch die Neigung verstérkt. Respektive: Weil es eine Neigung gibt, kann das Gas aufsteigen
und wird nicht wie im Basismodell gezwungen, sich lateral auszubreiten. Der im vorliegenden
Fall vorhandene Mehrphasenfluss determiniert ausschlieRlich die GroRe des von der Gasphase

beeinflussten Bereichs.
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Abb.: 4-14: Entwicklung der maximal gemessenen Gasséti-
gung senkrecht Uber der Leckage in Abhangigkeit des Nei-
gungswinkels des hangenden Grundwasserstauers

4.4.3 Einfluss der Grundwasserstromung

Nachdem das gasformige CO> in den Aquifer gelangt ist, beginnt es sich zu I6sen. Im Vergleich
zu den Szenarien ohne Grundwasserstromung wird in diesem Szenario das bereits im Wasser
geldste CO2. mit dem Grundwasser stromabwarts transportiert. Bei den verwendeten Grund-
wasserstromungsgeschwindigkeiten zeigt sich allerdings kein signifikanter Einfluss auf den
Aufstieg der Gasphase bis unter den Stauer. Die Gasphase erreicht nach 10 Tagen die

Aquiferoberkante und beginnt sich annéhernd radial auszubreiten (Abb. 4-15).
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Abb. 4-15 Flache des CO2 Gasphasenkdrpers an der Oberkante des Aquifers nach
einem Jahr, bei einer Stromungsgeschwindigkeit von 0,0m/Tag (a), 0,03m/Tag (b)
und 0,07m/Tag (c)

Je hoher die Grundwasserstromung, desto mehr CO2 wird im Wasser geldst und desto kleiner
wird der Gasphasenkdrper. Bei der hdchsten verwendeten Grundwasserstrémung von
0,07 m/Tag erreicht der Phasenkdrper nach einem Jahr Simulationszeit eine Flache von etwa
340 m2. Die Gasausbreitung ist mit 709 m 50 % kleiner als die Ausbreitung im Basismodells
(Abb. 14-16 a; Abb. 14-17).
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Abb. 4-16: Flache des CO2-Gasphasenkdrpers (a) und der Fahne des COzgel (b) unter dem hangenden
Grundwasserstauer nach einem Jahr, bei variierten Grundwasserstromungsgeschwindigkeiten

Die Ausbreitung des im Wasser geldsten CO2 nimmt dagegen mit der Zeit zu. Ein Einfluss der
Grundwasserstromung auf die Ausbreitung der Gasphase unter dem Stauer zeigt keine Signifi-
kanz (Abb. 4-19). Das geldste CO2 wird mit dem Grundwasser stromabwarts transportiert und

damit wird die Fahne gestreckt. Im Vergleich zum Basismodell wird in dem Szenario mit einer
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Stromungsgeschwindigkeit von 0,07 m/s die CO2 Fahne um 50 % l&anger und um 20 % schma-
ler (Abb. 4-19 und Abb. 4-20). Mit zunehmender Grundwasserstromungsgeschwindigkeit wird
die CO: - Fahne langer. Es zeigt sich, dass sich die Konzentrationsverteilung des COz innerhalb
der Fahne &ndert. Befindet sich Gas im Porenraum, wird dort die maximale Menge an CO
gelost. Im Abstrom des Gasphasenkdrpers sinkt die Konzentration durch Vermischung (Abb.
4-20c).

c)

& @ C

Abb. 4-17: COzge. Fahne an der Oberkante des Aquifers nach einem Jahr Simulati-
onszeit, bei einer Strémungsgeschwindigkeit von 0,0m/Tag (a), 0,05m/Tag (b),
0,07m/Tag (c)

4.4.4 Einfluss des Winkels zwischen Grundwasserstromungsrichtung und Aquifernei-
gung auf die Ausbreitung einer Gasphase unterhalb eines hangenden Grundwas-
serstauers

Im né&chsten Schritt wird untersucht, inwiefern der Winkel zwischen der Grundwasserstro-

mungsrichtung und der Aquiferneigung die Migration des Gasphasenkdrpers beeinflussen.

Dazu wird der Neigungswinkel von 1° und die Neigungsrichtung konstant gehalten, die Grund-

wasserstromungsrichtung und Geschwindigkeit variiert.

Sind Grundwasserstromung und Neigung gegeneinander gerichtet, migriert der Gasphasenkor-
per in Richtung der steilsten Neigung aufwaérts. Die entgegengesetzte Grundwasserstromung
bewirkt eine leichte Deformation der Front des Phasenkorpers (Abb. 4-18). Mit zunehmender

Stromungsgeschwindigkeit wird der Gasphasenkorper kleiner. Das CO2 wird geldst.
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d) Aquiferneigung

h

O

Abb. 4-18: Flache des CO2-Gasphasenkdrpers an der Oberkante des Aquifers
nach einem Jahr, bei einer Stromungsgeschwindigkeit von 0,01 m/Tag (a),

0,05 m/Tag (b) und 0,07 m/Tag (c). Flache der CO. Fahne an der Oberkante
des Aquifers nach einem Jahr Simulationszeit, bei einer Stromungsgeschwin-

digkeit von 0,01 m/Tag (d), 0,05 m/Tag (e), 0,07 m/Tag (f)

Die Fahne des geldsten CO; hat bei den jeweiligen Grundwasserstromungsgeschwindigkeiten
die Breite des Gasphasenkdrpers, ist aber dreimal langer. Der Auswirkungsbereich ergibt sich
aus dem Mehrphasentransport in Neigungsrichtung und dem Transport des gelésten CO2 mit

der entgegengesetzten Grundwasserstrémung.

Stehen Neigungsrichtung und Grundwasserstromung senkrecht zueinander, migriert das gas-
formige COz in Richtung der steilsten Neigung. Es wird an der vom Grundwasser angestrémten
Seite in Stromungsrichtung deformiert (Abb. 4-19). Die senkrecht zur L&ngsseite des Gaspha-
senkorpers stehende Grundwasserstromung bewirkt dann entsprechend eine Verlédngerung der
angestromte Flache, damit erhoht sich die Gaslosung im Wasser. Der Gasphasenkorper verrin-
gert sich bei zunehmender Grundwasserstromung im Vergleich zu dem vorangegangenen Sze-
nario um 25 % (Abb. 4-19 a bis d). Der Transport des geldsten CO; fiihrt in diesem Fall zu
einer Verbreiterung des Auswirkungsraums (Abb. 14-19 h). Am breitesten ist die Fahne des
geldsten CO2, in Neigungsrichtung auf der Hohe der Leckage, da hier als erstes Losung statt-
gefunden hat und das geldste CO2 am weitesten transportiert wurde. Mit zunehmender Entfer-

nung zur Leckage wird die CO2ge-Fahne schmaler.
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Abb. 4-19: Flache des CO2 Gasphasenkdérpers an der Oberkante des Aquifers nach einem Jahr,
bei einer Strémungsgeschwindigkeit von 0,01 m/Tag (a), 0,03 m/Tag (b), 0,05 m/Tag (c) und
0,07 m/Tag (d). Ausdehnung der CO2 Fahne an der Oberkante des Aquifers nach einem Jahr, bei
einer Strémungsgeschwindigkeit von 0,01 m/Tag (e), 0,03 m/Tag (f), 0,05 m/Tag (g) und
0,07 m/Tag (h)

Die Flachen des geldsten CO2 nehmen mit zunehmender Stromungsgeschwindigkeit zu (Abb.
4-20, rechts). Dabei variieren die Flachen nach einem Jahr Simulationszeit zwischen 787 m2 —
bei einer Neigung von 1° und ohne Grundwasserstromung — und 902 m2 — bei einer Neigung
von 1° und einer Stromung von 0,07 m/Tag (Abb. 4-20, b). Der Impakt setzt sich wieder zu-
sammen aus dem Bereich, in dem sich die Gasphase ausgebreitet hat und dem Bereich, in dem
das geloste CO; transportiert wird. Weil Neigung und Strdmungsrichtung senkrecht zueinan-
derstehen, wachst der beeinflusste Raum Uber die Zeit nicht nur in die L&nge, sondern auch in
die Breite. Weiterhin kommt es zu einer rdumlichen Separation des Intrusionskorpers: Erstens
in den Bereich, in dem sich die Gasphase befindet, mit hohen Konzentrationen von gelstem
CO2 im Wasser und gesteuert durch die Morphologie des Aquifers und zweitens in den Bereich
im Abstrom des Gasphasenkorpers, der nur geléstes CO2 enthélt und wo die CO, Konzentrati-

onen durch Vermischung verdiinnt werden.

83



1000 1000
a) b)
- - $
E 800 — 800 t/‘
(o) .E, t =
% = ; » + L
S 600 - Z 3 600 2
7] < @ ] }
[0 g A O
O ] A | /‘
| 400 o, . © 400 "
) LN v 5 v
E - E/: A v v .+ E '/
Hol v + T8
2 200 §/¥ vt 200 - .
. o
0 F‘- ' ! . ' ! | 0 -" . ' ! | !
0 100 200 300 0 100 200 300

Zeit [Tage] Strémungsgeschwindigkeit [m/d] Zeit [Tage]

—0O0—10 e® oM A 0,03 v 0,05 + 007

Abb. 4-20: Flache des CO2 Gasphasenkdrpers (a) und der COzgel Fahne (b) unterhalb des hangenden
Grundwasserstauers bei variierten Stromungsgeschwindigkeiten

Verlaufen die Grundwasserstromung und Aquiferneigung gleichgerichtet, zeigt sich im Ver-
gleich zu den anderen Szenarien eine VergroRerung des Gasphasenkdrpers. Bei einer Grund-
wasserstromungsgeschwindigkeit von 0,07 m/Tag betréagt die Flache etwa 400 m2 (Abb. 4-21
und Abb. 4-22).

Da sich die Gasphase unterhalb des Stauers mit der Grundwasserstromung ausbreitet und so die
Kontaktflache zwischen CO> untersattigtem Wasser und der Gasphase kleiner wird, nimmt die
CO, -Losung ab. Dies resultiert aus der langeren simultanen FlieRzeit zwischen dem an CO,

gesattigten Porenwasser und der CO; - Gasphase.

Die Ausbreitung des gelésten CO> verringert sich bis zu einer Geschwindigkeit von 0.05 m/Tag
Die Flachen des geldsten CO2 nehmen bis zu einer Stromungsgeschwindigkeit von 0,05 m/Tag
ab (Abb. 4-21). Bei einer Stromung von 0,07 m/Tag findet ein Flachenzuwachs von 22 m? ge-
genuber einer Strémung von 0,05 m/Tag statt. Ursachen fir die Flachenabnahme des geldsten
CO2 bis zu einer Strdmung von 0,05 m/Tag sind die gleichgerichtete, dichtegetriebene Migra-
tion der Gasphase und des Transportes des geldsten CO2 mit der Stromungsrichtung. Der Gas-
transport verldauft schneller als der Transport des geldsten CO». Die Fahne des geldsten CO-
wéchst langsamer als die der Gasphase. Bei einer Grundwasserstrémung von 0,07 m/Tag ist

der Transport des geldsten CO, schneller als derjenige der Gasphase.
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Abb. 4-21: Flache des CO2 Gasphasenkdrpers (a) und der COzgel Fahne (b) unterhalb des hangenden Grund-
wasserstauers bei variierten Stromungsgeschwindigkeiten

Abb. 4-22: Flache des CO2-Gasphasenkdrpers an der Oberkante des Aquifers nach einem
Jahr, bei einer Stromungsgeschwindigkeit von 0,01 m/Tag (a), 0,05 m/Tag (b) und
0,07 m/Tag (c) und gleichgerichteter Aquiferneigung

Sind die Bewegungsrichtungen der Gasphase und des Grundwassertransportes aufgrund der
Aquiferneigung und der Stromungsrichtung senkrecht zueinander, ist der vom Grundwasser
angestromte Bereich des Gasphasenkorpers am groBten. In Abh&ngigkeit der Transportge-
schwindigkeit, erreicht auch die COzge-Fahne ihr grofites Ausmal. Der kleinste Auswirkungs-
raum entsteht, wenn die Transportrichtung des Gases und der Grundwassertransport einander
entgegengerichtet sind. Die entgegengesetzte Stromungsrichtung bewirkt, dass der Gaspha-

senkdrper aufgestaut wird und sich um die entsprechende Flache verkleinert.
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445 Einfluss von Grundwasserstromung zwischen 0,1 m/Tag und 0,5 m/Tag auf die
Ausbreitung einer Gasphase
Die folgenden Szenarien betrachten Grundwasserstromungsgeschwindigkeiten von 0,1 m/Tag
bis 0,5 m/Tag. Dabei zeigt sich, dass der Gasphasenkdorper durch die hoheren Grundwasserstro-
mungsgeschwindigkeiten starker deformiert und in Stromungsrichtung in die Lange gestreckt
wird, wahrend seine Ausbreitung quer zur Stromung abnimmt (Abb. 4-23). Je starker die
Grundwasserstromung, desto groRer ist auch die Deformation. Bei einer Strdmungsgeschwin-
digkeit von 0,1 m/Tag erstreckt sich der Phasenkdrper etwa 25 m entgegen der Stromungsrich-
tung und etwa 75 m in Stromungsrichtung. Quer zur Strdmungsrichtung betrégt die Erstreckung
40 m. Hingegen breitet sich der Gasphasenkdrper bei einer Stromungsgeschwindigkeit von
0,5 m/Tag nicht mehr gegen die Strémungsrichtung aus und erreicht eine Lange von maximal

40 m in Stromungsrichtung. Quer zur Strdmung betragt die Ausdehnung 10 m.

gasformiges CO,

" 0,0m/d

©0,1m/d

" o2m/d
%

~ 0,5m/d

Gassittigung [-] - co2 Mass.lenanteillim Grun?wasi [kg/kgw]

| 0.0005 0.0015 0.0025 0.0035 0.0045
002 00o o1 04 o1 022 026

Abb. 4-23: Anderung der Ausbreitung der CO.-Gasphasenkorper (links) und der Fahne des gelésten CO-
mit Anderung der Grundwasserstromung (nach Schéfer et al., 2013)

Das geldste CO, wird mit der Grundwasserstromung stromabwarts transportiert (Abb. 4-23).
Mit zunehmender Strdmung wird die Fahne des gelésten CO. schmaler und langer. Die Erstre-
ckung der geldsten CO,-Phase entgegen und quer zur Strémungsrichtung entspricht wieder an-
nahernd der Erstreckung des Gaskorpers (Abb. 4-23). Nach einem Jahr betrdgt die Fahnenlange
des gelésten CO2 unterhalb des Grundwasserstauers bei einer Stromungsgeschwindigkeit von
0,1 m/Tag 60 m und bei 0,5 m/Tag von 200 m. Ein Vergleich der Flachen unterhalb des Grund-
wasserstauers, die das geloste CO2 und das gasformige CO2 einnehmen, zeigt, eine Verkleine-
rung der durch das gasformige CO. eingenommenen Fldche mit zunehmender Grundwas-
serstromung. Die Flache des gelosten CO2 wird hingegen grofRer (Abb. 4-23).
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Nimmt die Stromungsgeschwindigkeit in einem Grundwasserleiter zu, verlangsamt sich der
Flachenzuwachs des CO,-Gasphasenkorpers, im Gegensatz dazu nimmt die Flache der gelGsten
CO»-Fahne schneller zu (Abb. 4-23). Bei der héchsten angenommenen Strdmungsgeschwin-
digkeit (0,5 m/Tag) nimmt die Flache des gasformigen CO2 zunéchst bis zu einer Simulations-
zeit von etwa 200 Tagen zu, danach bleibt die Flache mit 200 m2 konstant. Es gelangt somit ab
200 Tagen Leckagezeit die gleiche CO2-Gasmasse in das Aquifersystem, die auch im Wasser

geldst wird.
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Abb. 4-24: Veranderung der Flache des gasférmigen COq-
Gasphasenkorpers und der Fahne des gelésten CO2 unterhalb
einer Deckschicht in einem gespannten Aquifer nach einem Jahr
Leckagezeit in Abhéangigkeit von der Grundwasserstromung
(nach Schafer et al., 2013)

4.4.6 Einfluss der Grundwasserstromung auf die Ausbreitung einer Salzwasserfahne

Die Ergebnisse der Simulationen zur Salzwassermigration werden nach einer Simulationszeit

von 120 Tagen dargestelit.

Der Salzwasserkorper des 3D Basismodells ohne Grundwasserstrémung nimmt nach 120 Ta-
gen eine Fliche von 608 m? ein (Abb. 4-24). Bei einer Strémungsgeschwindigkeit vom
0,5 m/Tag vergroRert sich die Flache auf 816 m?. Die maximale Konzentration von geléstem
NaCl betrégt im Modellgebiet 35,2 g/l (Basismodell NaCl = 35,7 g/l). Da die Flache des Salz-
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wasserkorpers trotz konstanter Maximalkonzentration in der N&he der Leckage zunimmt, neh-
men die Konzentrationen innerhalb der Salzwasserfahne ab, insbesondere aufgrund erhohter

Vermischung an den Randern (vgl. Abb. 4-253a).
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Abb. 4-25: a) Aufsicht auf den Salzwasserkdrper nach 120 Tagen Simulationszeit mit Grundwasserstro-
mungsrichtung und Aquiferneigung. Zunahme der Flache des Salzwasserkdrpers tber die Zeit unter Ein-
fluss von b) Grundwasserstromung, c) Aquiferneigung, d) Aquiferneigung von 1° und variierter Salzkon-
zentration, e) Salzkonzentration und f) Kombination aus Grundwasserstromungsrichtung und Aquifernei-
gung (Wiegers & Schafer, 2015)
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4.4.7 Variation der Aquiferneigung und Variation der Salinitét des Intrusionswassers
bei einer Aquiferneigung von 3°
Bei fehlender Grundwasserstromung migriert der Salzwasserkdérper aufgrund der héheren
Dichte in Richtung des steilsten Gradienten der Aquifersohle abwaérts. Bei kleinen Neigungs-
winkeln bis zu 3° der Aquifersohle andert sich die Flache der Salzwasserfahne kaum, sie betragt
nach 120 Tagen etwa 610 m? (Abb. 4-25¢). Erst bei hoheren Neigungswinkeln beginnt sich der
Salzwasserkorper in Neigungsrichtung zu deformieren und zu vergréRern. Bei einer Neigung
von 20° betragt die Flidche nach 120 Tagen Simulationszeit 675 m2. Die Maximalkonzentration
von NaCl bleibt bei allen Neigungen mit der Konzentration des intrudierenden Salzwasser
(35,73 g/l) konstant. Allerdings verandert sich die Konzentrationsverteilung innerhalb des In-

trusionskorpers.

Bei gleichbleibender Aquiferneigung (3°) und variierter Salzkonzentration betragt die Flache
der Salzwasserfahne bei einer NaCl-Konzentration von 90 g/l und einer Simulationszeit von
120 Tagen 871 m2. Bei einer Verdiinnung um das 10-fache (9,9 g/1) verkleinert sich die vom
Salzwasser beeinflusste Flache auf 387 m? (Abb. 4-24d).

4.4.8 Einfluss der Kombination von Grundwasserstromungsgeschwindigkeit und Nei-
gungsrichtung des Aquifers auf den Salzwasserkorper

Flielt das Grundwasser in Neigungsrichtung der Aquifersohle, bildet sich bei einer Strémungs-

geschwindigkeit von 0,5 m/Tag und bei 3° Neigungswinkel des Aquifers nach 120 Tagen Si-

mulationszeit ein Salzwasserkorper mit einer Flache von 776 m? (Abb. 4-24f). Die Fahne ist

33,5 m lang und 24 m breit.

Sind Dichtestromung und Grundwassertransport entgegengesetzt gerichtet, wird der Salzwas-
serkorper im Vergleich zum Basismodell mit einer Flache von 617 m? nur etwa 7 m? kleiner.
Der Grundwassertransport ist der dominierende Prozess und mit fortlaufender Leckagezeit ver-
groRert sich der Salzwasserkorper durch Transport des Salzwassers mit der Grundwasserstro-

mung.

Stehen das Grundwasserstromungsfeld und die Neigung der Aquiferbasis senkrecht zueinander,
wird der Intrusionskdrper um 70° von der Neigungsrichtung in Richtung des Grundwasser-
transportes abgelenkt (Abb. 4-24-a). Die Fliche betragt nach 120 Simulationstagen 704 m?, die
Lange 30 m und die Breite 24 m. Die Grundwasserstromung ist der dominierende Transport-

prozess.
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Die lokale Sensitivitatsanalyse zeigt, dass die Ausbreitung des Salzwasserskorpers vor allem
auf die hydraulischen Parameter Porositdt und Permeabilitat sensitiv reagiert. Die effektive
Porositat zeigt den grofiten Einfluss auf das Ausbreitungsverhalten. Die Ausbreitung reagiert
nicht auf Veranderungen von Druck und Temperatur. Bei der Erkundung eines Standorts sollte
daher das Hauptaugenmerk auf der Bestimmung der hydraulischen Aquiferparameter Perme-
abilitat — respektive kf-Wert — und Porositat liegen. Allerdings ist das Erheben entsprechender
Parameter wie etwa der effektiven Porositéat mittels Tracertest insbesondere fir tiefer gelegene

Schichten recht aufwendig und damit kostenintensiv.

Die Ausbreitung des Salzwassers reagiert ebenfalls sensitiv auf die Intrusionsrate, diese kann
jedoch zurzeit nicht prognostiziert werden. Zudem fehlen Erfahrungswerte — etwa aus Natur-
analoga. Bei Prognosen zum Einfluss einer Salzwasserintrusion auf oberflachennahe Grund-

wasserleiter an realen Standorten empfiehlt sich daher eine Unsicherheitsanalyse.

4.5 Grundwasserstromungsmodell ,, CLEAN-Standort

Zur Wiedergabe der im Geldnde gemessenen Grundwasserstande wurde der Hauptgrundwas-
serleiter L4 in drei Durchlassigkeitszonen untergliedert (Abb. 4-26). Im nordwestlichen Teil
des Modellgebietes wurde ein Bereich mit einer héheren Durchlassigkeit von ki= 7x10™* m/s
und im Stidwesten ein Bereich mit einer geringeren Durchlassigkeit von ks = 1x10° m/s kalib-

riert. Im tbrigen Modellgebiet betragt der ki— Wert k= 1x10"* m/s.

kf=1*10° m/s

Abb. 4-26: Verteilung der kalibrierten ke-Werte im Grundwasserleiter
L4 (links) und im Grundwasserstauer L2 (rechts)
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Fir den Grundwasserstauer L2 ergibt sich eine von Nordosten nach Stdwesten verlaufende
Zweiteilung in der Mitte des Modellgebietes (Abb. 4-26, links). Im Westen betragt der kalib-
rierte ke-Wert 3x107 m/s und im Osten ki=1x10° m/s. Der Grundwasserleiter L3 (nicht darge-
stellt) ist homogen, der ki-Wert betragt 1x10** m/s. Im Grundwasserstauer ergibt sich ebenfalls
eine homogene ki-Wertverteilung von 1x10° m/s. Um die Wasserstande im Grundwasserleiter
L4, in dem die Grundwassermessstellen am Standort verfiltert sind, wiedergeben zu kénnen,
mussten alle vier Modellschichten kalibriert werden. Dargestellt wird entsprechend nur der
Grundwassergleichenplan des Grundwasserleiters L4. Aus den ermittelten Annahmen des Mo-
dells ergibt sich im Vergleich zwischen den am Standort gemessenen Wasserstdnden und den
simulierten Wasserstanden, bis auf einen Ausreil3er, eine maximale Abweichung von 1 m (Abb.
4-27). Vor dem Hintergrund der geringen Datendichte und in Anbetracht der Fragestellung ist

dies ein hinreichend gutes Ergebnis.
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Abb. 4-27: Vergleich zwischen den gemessenen Wasserstéanden
und den simulierten Wasserstanden im Grundwasserleiter L4

Es ergibt sich das in Abb. 4-28 dargestellte Stromungsfeld, mit einer maximalen Stromungsge-
schwindigkeit von 0,63 m/Tag und einer minimalen Stromungsgeschwindigkeit von
0,01 m/Tag. Die mittlere Stromungsgeschwindigkeit betrégt etwa 0,3 m/Tag im 0Ostlichen Teil
des Modellgebiets. Im Norden, nahe der Jeetze, liegen geringere Strémungsgeschwindigkeiten
vor im Vergleich zu denen im Siidosten des Modellgebiets. Die Bahnlinien verlaufen im 6stli-
chen Teil des Modellgebiets anndhernd parallel und knicken im Stdwesten nach Stiden und im

Nordwesten nach Norden ab, da dort das Grundwasser in die Jeetze stromt.
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Abb. 4-28: Kalibriertes Stromungsfeld mit Isohypsen und Bahn-
linien des CLEAN-Untersuchungsgebietes im Grundwasserleiter
L4

4.6  CLEAN-Standortszenarien zur Ausbreitung von gasférmigen und gelésten CO2

4.6.1 Gasausbreitung an unterschiedlichen Leckagepositionen

Ziel dieser Szenarienreihe ist die Untersuchung des Ausbreitungsverhaltens unterhalb des han-
genden Grundwasserstauers unter dem Einfluss der Position der Leckage zum Relief und der
Grundwasserstromung. Zu diesem Zweck wurden zundchst CO2-Leckagen an vier unterschied-
lichen Positionen gewahlt (A, B, C, D und F; vgl. Kap. 3).

Nach einer Leckagezeit von 3 Jahren haben die CO2-Gasphasenkorper eine laterale Ausbreitung
unterhalb des hangenden Grundwasserstauers von 176 m? (Leckageszenario A), 207 m? (Le-
ckageszenario B), 250 m? (Leckageszenario C) und 400 m? (Leckageszenario D) (Abb. 4-29a).
Die Gasphasenkorper passen sich in ihrer Form der Topographie des hangenden Stauers an.
Nach 10 Jahren Leckagezeit haben sich die CO,-Gasphasenkdrper erwartungsgeman vergro-
Rert. Der Gasphasenkdrper des Leckageszenarios A hat eine Flache von 200 m2, im Leckages-
zenario B ist die Flache 210 m2, im Leckageszenario C ist sie 723 m?, und im Leckageszenario
D hat der Gasphasenkorper sich auf 2724 m2 ausgedehnt (Abb. 4-28b). Die Phasenkdrper der
Szenarien A, B und C breiten sich unterhalb der Deckschicht aus und werden in Abhangigkeit
des Neigungswinkels der Decksicht in die L&nge gestreckt (Abb. 4-29). Die Gasphase im Sze-
nario A migriert in Richtung NW aus dem Modellgebiet heraus. Aufgrund des Einflusses der

Randbedingung ist damit keine Verénderung des Gasphasenkorpers tiber die Zeit zu erkennen.
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Im Szenario B migriert das gasformige CO> in nordliche Richtung. Im Vergleich zu der Gas-
phase im Szenario C, die in NW-Richtung migriert, ist der Phasenkdrper im Szenario B kirzer
und breiter wegen eines geringeren Neigungswinkels des hangenden Stauers. Die maximale
Gassdttigung der CO2-Gasphasenkdrper betragt 30 % an den Leckagen A, B und C. Der Gas-
phasenkorper im Szenario D migriert in die Antiklinalstruktur des Standortes und akkumuliert
sich dort. Die Gasausbreitung bewirkt, dass im Vergleich zu den Leckagen der Szenarien A, B,
und C der Phasenkdrper groRer ist. Die Antiklinalstruktur hat ihren hdchsten Punkt bei 20 mNN
und liegt damit im Mittel 10 m héher als die Oberkanten der Grundwasserstauer in den betrach-
teten Bereichen der Leckageszenarien A, B und C. Das Gas akkumuliert sich in der Antiklinal-
struktur, die Gassattigung im Porenraum steigt bis auf 77 % und der Druck erhoht sich. Der
Partialdruck des geldsten CO; erreicht in den Szenarien A, B und C 2.5x10° Pa. Im Szenario D
liegt er bei 1,3x10° Pa (Abb. 4-29c). Wie bereits anhand der radialsymmetrischen Szenarien
gezeigt ist auch hier zu erkennen, dass mit zunehmender Tiefe mehr CO> im Wasser gelost

wird.

PCO; [Pa]
257e5

Abb. 4-29: a) Verteilung des gasformigen CO2 nach einer Leckagezeit von 3 Jahren und b) nach 10 Jahren.
c) Partialdricke des gelosten CO2 nach 3 Jahren und d) nach 10 Jahren (unten rechts) Leckagezeit. Die
Leckagerate betrégt in allen Simulationen 1,16x1072 kg/s, 15-fach Gberhoéht (nach Wiegers et al., 2012)
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In den tiefer gelegenen Bereichen des Aquifers sind die Gassattigungen niedriger und die Kon-
zentrationen des geldsten CO2 héher; in héher gelegenen Bereichen verhalt es sich umgekehrt.
Die Flachen des entstehenden Gasphasenkdrpers unterhalb eines Grundwasserstauers wird die

Ausbreitung vom Relief des hangenden Stauers beeinflusst.

4.6.2 Einfluss der Morphologie des hangenden Grundwasserleiters und der Grundwas-
serstromung auf die Ausbreitung von geldstem und gasformigem CO2 am Standort
CLEAN

Im Fall des Szenarios F migriert das Gas von der Leckage ausgehend in die Antiklinalstruktur

und akkumuliert sich dort (Abb. 4-30). Nach einem Jahr Simulationszeit hat sich eine Gasphase

mit einer Flache von etwa 0,3 m2 gebildet (Abb. 4-29). Trotz der Grundwasserstromung breitet
sich der Gasphasenkdrper dem Relief des Grundwasserstauers folgend in der Antiklinalstruktur
aus. Die Grundwasserstromung hat in diesem Szenario keinen Einfluss auf die Form des Gas-
phasenkorpers. Dies liegt an der hohen Leckagerate im Verhaltnis zur geringen Grundwas-

serstromung.

Gas Saturation [%]

70 52

Abb. 4-30: Position der COz-Gasleckage und der Antiklinalstruktur im
Léangsprofil parallel zur Grundwasserstrémung durch das CLEAN-Modell-
gebiet (Wiegers et al., 2012)

Der Abtransport des geldsten CO> mit der Grundwasserstromung flhrt dazu, dass kontinuier-
lich CO2 aus dem Gasphasenkorper nachgeldst werden kann. Im Bereich des Gasphasenkdrpers
und in seinem Abstrom entsteht eine Fahne von geldstem COg, die eine Flache von etwa 0,45m?
einnimmt. Sie ist 0,15 km2 groRer als die Flache des Gasphasenkdrpers unter dem Stauer. Da
sich der Gasphasenkdrper an der Aquiferoberkante ausbreitet, ist auch das geléste CO2 im obe-
ren Bereich des Aquifers anzutreffen. Dort wo sich der Aufstiegskanal des Gasphasenkdrpers
befindet, bildet sich in seinem Abstrom eine Fahne, die der Breite des Aufstiegskanals ent-

spricht.

94



Groundwate

rflow

oS

A= 4500m?

Dissolved CO, [kg/kgw]

e

0,004 0,002 0

Abb. 4-31: Ausbreitung von gasférmigen (links) und gelésten (rechts) CO2 im CLEAN-Modellgebiet
(Wiegers et al., 2012)

4.7  Ausbreitung einer Salzwasserleckage am Standort CLEAN

4.7.1 Leckage aus den unteren Braunkohlesanden

Salzwasser aus einem Grundwasserleiter der unteren Braunkohlesande mit einer Leckagerate
von 5,03x107 kg/s breitet sich am simulierten Standort nach einer Leckagezeit von einem Jahr
iiber eine Fliache von 0,07 km? aus. Nach 3 Jahren Simulationszeit betragt die Flache 0,2 km?.
Nach 5 Jahren Simulationszeit betragt die Flache 0,4 km?. Die Breite der Salzwasserfahne
bleibt (iber die Zeit mit 263 m unverandert (Abb. 4-32a). Die Fahne wéchst ausschlieBlich in
die Lange (Abb. 4-32b).

Die Salzwasserkonzentrationen uber die Tiefe zeigt ein generelles Zunehmen der Konzentra-
tion an der Aquifersohle (Abb. 4-32b). Dies resultiert zum einen aus der Tatsache, dass sich die
Leckage an der Sohle des Aquifers befindet und ein vertikaler Transport nach oben durch Dif-
fusion und Dispersion nur eine untergeordnete Rolle spielt. Zum anderen schichtet sich das

etwas dichtere Salzwasser unter dem SiRwasser ein.

Am Beobachtungsbrunnen B1, 411 m im Abstrom der Leckage, betrdgt die NaCl-Konzentra-
tion an der Basis des Aquifers nach einem Jahr Leckagezeit 0,24 g/l (Abb. 4-32b). An der Ober-
kante des Aquifers betragt sie 0,001 g/l. Eine Beprobung des Aquifers Gber einen voll verfilter-
ten Brunnen wiirde aufgrund der Vermischung einen Messwert von 0,08 g/l ergeben, wodurch
die Maximalkonzentration unterschatzt wirde. Nach drei Jahren Simulationszeit hat die NaCl-
Konzentration in der Mischwasserprobe die gewéhlte Grenzkonzentration von 0,25 g/l mit ei-

ner Konzentration von 0,71 g/l iberschritten. In den oberen drei Metern des Aquifers wird die
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Grenzkonzentration nicht Uberschritten, an der Basis des Aquifers betragt die Maximalkonzent-
ration des NaCl dagegen 2 g/l. Nach funf Jahren Simulationszeit liegt die NaCl-Konzentration
in der Mischwasserprobe bei 1,1 g/l. Die Salzkonzentrationen liegen bis zu einer Tiefe von -

6 mNN, unterhalb von 0,25 g/l. An der Basis des Aquifers betragt die Konzentration 3,5 g/l.

a) d)

m 1lahr m 1Jahr
B 3Jahre B 3Jahre
I 5Jahre M 5 lahre

1km 1 km
b) NaCl [g/] c) NaCl [g/] e) NaCl [g/l] f) NaCl [g/l]
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Abb. 4-32: Draufsicht auf das Modellgebiet mit den Isochronen der Konzentration vom 0,25 g/l NaCl fur
die Intrusion des Wassers aus dem Braunkohlesandaquifer a) und dem Wasser aus der Bundsandsteinfor-
mation d). Tiefenprofile an den Beobachtungsbrunnen Braunkohlesand B1 und B2 (b) und c)), sowie an
den Beobachtungsbrunnen Bundsandstein B1 und B2 (e) und f)) (Wiegers & Schéfer, 2015)

Den 1190 m im Abstrom der Leckage gelegenen Beobachtungsbrunnen B2 hat das Signal der
Salzwasserintrusion nach einem Jahr Leckagezeit noch nicht erreicht (Abb. 4-32a). Die Misch-
wasserprobe hat nach drei Jahren Leckagezeit eine NaCl-Konzentration von 0,1 g/l. Werden
Punktmessungen ber die Tiefe vorgenommen, zeigt nur eine Probe aus der untersten Schicht

bei -9 mNN ein Uberschreiten der Grenzkonzentration von 0,6 g/l.

4.7.2 Leckage aus dem unteren Buntsandstein

Das mit 283,34 g/l deutlich salzhaltigere Wasser aus der Buntsandsteinformation intrudiert
ebenfalls mit einer Leckagerate von 5,03x107"kg/s in den oberflachennahen Modellaquifer.

Nach einem Jahr Simulationszeit nimmt die Flache, in der die NaCl-Grenzkonzentration von
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0,25 g/l tberschritten ist, 0,3 km? ein (Abb. 4-32d). Wie bereits bei den Ergebnissen zu den
Braunkohlesandwassern wachst die Flache mit der Zeit: nach einem Jahr = 1 km?; nach 5 Jah-
ren = 1,73 km2. Der dominierende Transportprozess ist auch bei den hoheren Salinitaten des
Bundsandsteinwassers der Grundwassertransport. Allerdings zeigt sich im Gegensatz zu den
Szenarien mit den Braunkohlesandwassern, dass die Salzwasserfahne aufgrund ihrer héheren
Salinitét Gber die Zeit auch in ihrer Breite zunimmt. Daraus ergibt sich, dass mit htheren Salz-

konzentrationen die Dichtestrémung das Ausbreitungsverhalten vermehrt beeinflusst.

Nach einem Jahr Leckagezeit wird am Messpunkt B1 bei einer Beprobung Uber einen voll ver-
filterten Brunnen ein Mischsignal mit einer Konzentration von 2,2 g/l erreicht (Abb. 4- 32¢).
Die Konzentration steigt bei einer Simulationszeit von funf Jahren auf 21,2 g/l an. Bei der Ver-
wendung eines Multilevelpegels wird der Grenzwert in den beiden obersten Schichten des Mo-
dells auch nach 5 Jahren Simulationszeit nicht Gberschritten. Erst ab einer Tiefe von -1 mNN
steigen die Konzentrationen nach 3 Jahren Leckagezeit auf tiber 0,25 g/l an. Der Beobachtungs-
brunnen B2, 1190 m von der Leckage entfernt, wird nach einem Jahr Simulationszeit noch nicht
von der Salzwasserfahne erreicht (Abb. 4-32f). Nach 3 Jahren Simulationszeit zeigt das Signal
der Mischwasserprobe eine Konzentration von 0,12 g/I. In einer Tiefe von -9 mNN betragt die
NaCl-Konzentration jedoch bereits 0,568 g/I.

Nach funf Jahren Simulationszeit kann ab einer Tiefe von -9 mNN eine Erhéhung der Salzwas-
serkonzentration von mehr als 2,5 g/l fur Natrium und Chlorid gemessen werden. Die Maxi-
malkonzentration betragt an der Basis des Aquifers 19,7 g/l. Die in der Mischwasserprobe ge-

messene Konzentration betréagt 4,6 g/l.

4.8  Gasausbreitung in realistischen geologischen Strukturen

Im Folgenden werden die Ergebnisse der Szenarien zur Ausbreitung des Gases Luft* am virtu-
ellen EImshorn-Standort beschrieben. Hier wird die Ausbreitung des Gases unter dem Einfluss
geologischer Strukturen, die am Standort anzutreffen sind, untersucht. Anhand der Ergebnisse
der Leckageszenarios 2 und 8 wird exemplarisch ein potentieller Migrationspfad und die zeit-
liche Ausbreitung des Gases beschrieben (Abb. 4-33 und 4-34). Dargestellt werden die Umhdil-

lenden der Gasphase. Die dafiir gewéhlte Sattigungsgrenze fiir das Gas betragt 5 %.
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4.8.1 Leckageszenario 2

Luft* dringt Gber die Leckage an der Basis der unteren Braunkohlesande ein und nach 10 Tagen
Leckagezeit bildet sich an der Basis der unteren Braunkohlesande eine erste Gasphase (Abb. 4-
33a).

o
oo
5
n

Abb. 4-33: Leckagezenario 2: Zeitliche Entwicklung der Gasleckage von der Basis der unteren Braunkoh-
lesande unterhalb des Hamburger Tons und durch die Ellerbecker Rinne bis in die Atmosphére (Chung,
2015)

Der Gasphasenkorper ist 10 m aufgestiegen, was der Machtigkeit einer Zelle entspricht. Nach

150 Tagen ist die Gasphase 50 m aufgestiegen und nach einem Jahr erreicht sie in 150 m Hohe
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die Unterkante des Hamburger Tons. In den darauffolgenden zwei Jahren migriert das Gas in
Richtung des steilsten Gradienten aufwarts unterhalb des Hamburger Tons in zwei Richtungen.
Sudlich der Leckage trifft das Gas auf ein flr das Gas durchléassiges hydraulisches Fenster und
dringt in die Ellerbecker Rinne ein, wo es vertikal bis an die Gelandeoberkante migriert. Die
laterale Migration unterhalb des Hamburger Tons verlauft langsamer als die Migration des Ga-
ses in vertikaler Richtung durch das Quartar, da es dort ungehindert ohne Widerstand eines

hangenden Grundwasserstauers auf direktem Wege aufsteigen kann.

4.8.2 Leckageszenario 8

Die Luft* tritt in die Modellschicht der unteren Braunkohlesande ein und migriert vertikal bis

unter den hangenden Stauer, den Hamburger Ton (Abb. 4-34).

Abb. 4-34: Leckageszenario 8: Luft* Migration von den unteren Braunkohlesanden bis ins Quartér (Chung,
2015)

Der Grundwasserstauer féllt in westliche Richtung (y-Richtung) ein, damit migriert das Gas
Richtung Osten. Die geologische Struktur wurde in diesem Bereich tektonisch durch das Auf-
steigen des Quickborner Salzstockes beeinflusst, was zu einer Aufschleppung der Schichten
gefuhrt hat. Damit &ndern sich im Nahbereich des Salzstockes die Einfallswinkel und Richtun-

gen der Schichten. Das Gas andert nach einem Migrationsweg von etwa 5 km — dem der Un-

99



terkante des Hamburger Tons folgend — seine Richtung um 90° in nérdliche Richtung und mi-
griert die Flanke des Salzstockes aufwérts. Nach etwa 8 km erreicht das Gas die Kuppe des
Salzdomes. Durch hydraulische Fenster migriert das Gas durch das hier als homogen betrach-

tete Quartar.

Das Ausbreitungsverhalten hangt im Wesentlichen vom Relief der hangenden Grundwas-
serstauer und hydraulischen Wegsamkeiten ab. Daher spielt in den vorliegenden Szenarien die
Position der Leckage eine entscheidende Rolle fir die Entwicklung des Phasenkorpers. Ausge-
hend von der Leckageposition und vor dem Hintergrund der geologischen Gegebenheiten las-
sen sich anhand der insgesamt 9 simulierten Leckageszenarien drei typische Migrationsszena-

rien identifizieren:

a) Migration eines Gases unterhalb der Hamburger Tons
b) Migration eines Gases durch eine Rinnenstruktur
c) Migration und Akkumulation eines Gasphasenkdrpers im Nahbereich von Salz-

strukturen

4.8.3 Migration eines Gases unterhalb des Hamburger Tons

In den Szenarien 3,6,5 und 9 breitet sich Luft* in 25 Jahren Simulationszeit unter dem fiir das
Gas undurchlassigen Hamburger Ton nach seinem Aufstieg flachig aus (Abb. 4-35). Die maxi-
male Gassattigung steigt in allen Szenarien, wie anhand der einfachen 3D-Szenarien gezeigt
werden konnte, Uber dem Aufstiegskanal des Gases auf und betrégt in den vorliegenden Sze-
narien zwischen 36 % und 46 % (Tab 4-2).

Tab. 4-2: Gassattigungen und Flachen der Gasphasen in den Leckageszenarien 3, 4, 6 und 9

Leckageposition max. Gassattigung  Ausbreitung der Gasphase [km?]

3 0,44 13,68
5 0,45 15,76
6 0,39 12,12
9 0,46 13,32

Entsprechend der in den einzelnen Szenarien unterschiedlichen Neigungen des Hamburger
Tons werden die Gasphasenkdrper unterschiedlich grof3 in ihrem Breiten- und Langenverhalt-
nis. Je hoher der Gradient, desto schmaler und langer wird auch der Phasenkorper. Die Aus-

breitung der Gasphasen ist anndhernd gleich grof3. Der maximale GroRenunterschied liegt bei
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2 kmz2. Generell I&sst sich sagen, dass eine hydraulisch undurchldssige Schicht wie der Ham-
burger Ton das Gas bei seinem Aufstieg zurlickh&lt und es sich lateral ausbreiten kann, solange

keine hydraulischen Fenster, Storungen oder Brunnen vorhanden sind.

Qp o N
U, 3560000 =<

R ‘y(:lj;if—f*5’550%60 [ |Quaternary
3570000 = . [l Oberer Glimmerton
Northing [ | Obere Braunkohlesande
[l Hamburger Ton

D Untere Braunkohlesande

Abb. 4-35: Leckageszenarien 3, 5, 6 und 9 mit Ausbreitung unterhalb des Hamburger Tons (Chung,
2015)

4.8.4 Migration eines Gases durch eine Rinnenstruktur

In den Leckageszenarien 4 und 7 steigt die Luft zun&chst bis unter den Hamburger Ton auf und
breitet sich dort aus bis es an die Schnittstelle untere Braunkohlensande/Ellerbecker Rinne ge-
langt (Abb. 4-35). VVon dort migriert das Gas innerhalb der als homogen angenommenen Rinne
bis an die Gelandeoberkante, da es keine hydraulischen Sperren oder Fallenstrukturen gibt, in
denen das Gas akkumulieren kann. Das Leckageszenario 4 ergibt nach 25 Jahren Leckagezeit
einen Gasphasenkdorper mit einer lateralen Ausbreitung von 15,7 km2 und einer maximalen Sat-
tigung von 49 %. Aus dem Leckageszenario 7 ergibt sich eine Gasphase mit einer lateralen
Ausdehnung von 13,3 km?2 und einer maximalen Gasséttigung von 41%. Fir die Szenarien im
Elmshorn-Modell wurde das Quartar vereinfacht als homogen angenommen, so dass der Gas-
aufstieg in der Rinne ungestort aufwértsgerichtet ist. Diese starke Vereinfachung kann nicht fiir
die Realitét gelten. Weil die glazialen Sedimentabfolgen des Quartdrs sehr heterogen sind und
daher in der Regel keine durchgehenden Schichten ausbilden, kann das Gas mit groRer Wahr-
scheinlichkeit bis an die Gelandeoberkante migrieren. Glaziale Rinnenstrukturen sind also po-

tentiell Strukturen, in denen Gas schnell aufsteigen kann.
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Abb. 4-36: Leckageszenarien 4 und 7 mit Ausbreitung unterhalb des Hamburger Tons und durch die
Ellerbecker Rinne (nach Chung, 2015)

4.8.5 Migration und Akkumulation eines Gasphasenkdrpers im Nahbereich von Salz-
strukturen
Die dichtegetriebene Aufwartsmigration der im Zechstein abgelagerten Salze bildet im Raum
Elmshorn im Nahbereich der Salzstrukturen Aufschleppungen der geologischen Schichten an
den Flanken des Salzstockes und fuhrt damit zu Fallenstrukturen. Die Leckagezenarien 1, 2 und
8 (Abb. 4-37) zeigen, dass das Gas unterhalb des Hamburger Tons dem Gradienten der aufge-
schleppten Schichten folgend in Richtung Salzstock migriert. Mit veranderter Einfallsrichtung
des steilsten Gradienten &ndert sich die Stromungsrichtung des Gases. Wie in Leckageszenario
8 gelangt das Gas in eine Fallenstruktur, akkumuliert sich dort und die Gassattigung steigt an.
Die domartige Struktur der Gasphase in Szenario 1 ist darauf zuruckzufiihren, dass sich dort
eine lokale Fallenstruktur gebildet hat. Auch hier steigt die Gassattigung an. Wird das Gas nicht
in einer Fallenstruktur gehalten, migriert es weiter aufwarts. Im Fall des Leckageszenarios 8
migriert das Gas durch hydraulische Fenster, die sich durch Hebung und Erosion oberhalb des
Quickborner Salzstockes gebildet haben und kann damit ungehindert in die Atmosphare gelan-
gen. Die Szenarien 1 und 2, in denen sich das Gas akkumuliert oder geradewegs an die Gelan-
deoberkante migriert, haben eine laterale Ausbreitung von etwa 9 km2. In Szenario 8 legt das
Gas einen deutlich langeren Migrationspfad zuriick, bevor es letztendlich bis an die Gelande-

oberkante gelangt. Der Gasphasenkdrper breitet sich Gber 14 km? aus.
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Abb. 4-37: Gasmigration im Nahbereich von Salzstdcken (Chung, 2015)

Die Szenarien zeigen, dass geologische Strukturen die laterale Ausbreitung stark beeinflussen
kdnnen, abhéngig vom Verlauf undurchléssiger Schichten und hydraulischen Wegsamkeiten.
Zwar lasst sich anhand der vorgestellten Szenarien keine quantitative Aussage treffen, aber
prinzipielle Migrationspfade konnen identifiziert werden. Die Szenarien zum CLEAN- und
zum Elmshorn-Standort wurden verwendet, um geophysikalische Monitoringmethoden mittels

numerischer Modelle zu evaluieren.
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5. Diskussion und Fazit

5.1  Ausbreitungsverhalten von gasformigem CO2 und der daraus entstehende Im-
pakt im Grundwasserleiter

Die Parameterstudie hat gezeigt, dass die Leckagerate, die effektive Porositat und der vorherr-
schende hydrostatische Druck den groiten Einfluss auf die Ausbreitung des CO.-Gasphasen-
korpers haben. Temperatur und Permeabilitit hingegen sind weniger sensitiv. Eine geringere
Leckagerate, eine Erhéhung der Porositat sowie des Formationsdrucks flihren zu einer Ver-
kleinerung des Gasphasenkdrpers. Die Leckagerate l&sst sich aktuell schlecht prognostizieren,
da entsprechende Erfahrungswerte aus CCS-Projekten fehlen und hochstens auf Naturanaloga
zuruckgegriffen werden kann (z.B. Harvey et al., 2012; Celia and Nordbottom, 2009). Auch
numerische Simulationen und analytische Losungen zur Abschédtzung von Leckageraten mis-
sen kritisch betrachtet werden: Die Leckagepfade sind schlecht zu parametrisieren, diesbeziig-

lich ist Datenakquise notwendig (Celia and Nordbottom, 2011, Zahasky and Benson, 2016).

Die Leckagerate definiert die in den Aquifer eingebrachte Masse, daher sollten an realen Stand-
orten numerische Szenariosimulationen durchgefiihrt werden, welche die rdumliche und zeit-
liche Entwicklung des Impaktes unter Variation der Leckagerate abschatzen. Das durch eine
Leckage entstehende VVolumen des Gasphasenkorpers sowie die Gassattigung innerhalb des
Phasenkdrpers werden auch durch das Losungsverhalten des CO2 im Wasser definiert. Die

Léslichkeit von CO2 nimmt mit zunehmendem Druck; also mit der Tiefe des Aquifers zu.

Einen bedeutenderen Einfluss spielt die Grundwasserstromungsgeschwindigkeit fiir die L6-
sung des COz im Wasser. Stromt Wasser am Phasenkdrper vorbei, wird das im Wasser geloste
COzin den Abstrom des Phasenkorpers transportiert und es stromt CO2 unterséattigtes Wasser
an der Gasphase vorbei, was eine erhéhte Losung ermdglicht. Mit dem Abtransport von Gas
in geloster Form schrumpft die Gasphase. Das Verhaltnis zwischen Leckagerate und Grund-
wasserstromung definiert sowohl die Grol3e des Gasphasenkdrpers als auch die Grol3e der sich
ausbreitenden Fahne gelosten CO2. Ohne Grundwasserstromung sind der Gasphasenkdrper
und die Fahne des im Wasser geldsten CO, annahernd gleich grof3, Diffusions- und Dispersi-

onsprozesse konnen den Bereich mit geléstem CO gegeniiber der Gasphase vergroRern.
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Diffusionsprozesse wurden in der vorliegenden Arbeit nicht untersucht, allerdings ist davon
auszugehen, dass die Diffusion auf der betrachteten GroéRenskala (Meterbereich) eine unterge-
ordnete Rolle spielt (Kinzelbach, 1987).

Hou et al. (2014) haben im Zusammenhang mit einer Risikoanalyse die Parameter Leckage-
rate, Porositat und Permeabilitat auf ihre Sensitivitat hinsichtlich ihres Einflusses auf die Aus-
breitung der CO>-Gasphase an einem Standort in Texas untersucht. Das daftr verwendete nu-
merische Modell hat eine laterale Erstreckung von 10° km2. Auch wenn ihr Modellgebiet im
Vergleich zu den hier vorgestellten Modellen deutlich groRer ist, kommen die Autoren eben-
falls zu dem Schluss, dass die Parameter Leckagerate, Porositat und Permeabilitat in Bezug

auf das Ausbreitungsverhalten des Gases eine Signifikanz aufweisen.

Nicht untersucht wurde in der vorliegenden Arbeit der Einfluss der vertikalen Permeabilitét.
Sie wurde entsprechend der gangigen Methode fiir die Simulation von Grundwasserstrémung
mit einem Zehntel der horizontalen Permeabilitdt angenommen. Damit soll die Heterogenitéat

berucksichtig werden, die durch die laterale Schichtung von Sedimenten entsteht.

Bouquet et al. (2016) simulierten in ihrer Arbeit CO,-Aufstiegsszenarien, in denen sie unter
anderem die vertikale Permeabilitat variierten. Im Vergleich mit einem homogenen Basissze-
nario zeigen sie, dass der Gasphasenkorper, der sich in einem heterogenen Grundwasserleiter
unter einem Stauer bildet, annahernd die gleiche Ausbreitung hat wie ein sich bildender Gas-
phasenkorper in einem homogenen Aquifer. Die Phasenkorper unterscheiden sich allerdings
in der vertikalen Ausbreitung, da Heterogenitaten in der Vertikalen zum Auffachern der Gas-
phase fihren (Bouquet et al. 2016). Das Volumen des Aufstiegskanals wird in Szenarien mit
homogen angenommenen Aquiferen unterschétzt. Damit ist die Annahme, ein Zehntel der ho-
rizontalen Permeabilitdt in homogen angenommenen Aquifersystemen zu wéhlen, nicht ohne
weiteres auf den Gastransport zu Ubertragen und auf jeden Fall bei der Ergebnisinterpretation
zu berucksichtigen. Denn eine diinne Tonschicht kann fur Wasser gering durchlassig sein, wo-
raus sich das Zehntel in der horizontalen Permeabilitat ableitet. Fir Gase hingegen ist die

Schicht aufgrund der aufzubringenden kapillaren Eindringdriicke undurchlassig.

Fur einen potentiellen CCS-Standort, fiir den ein numerisches Modell fur Szenarien zur Gas-
ausbreitung erstellt werden soll, 1&sst sich schlussfolgern, wie Aquiferparameter die Ausbrei-
tung von Leckagefluiden beeinflussen. Die identifizierten Parameter sollten eventuell grund-

sdtzlich in Standortmodellen — vor dem Hintergrund der heterogenen Verteilung der Parameter
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— variiert werden, um abzuschéatzen, wie die natirliche Parameterspannbreite das Ausbrei-

tungsverhalten von Leckagefluiden beeinfluss.

Die Migrationsrichtung des Gases wird durch die Morphologie des hangenden Stauers defi-
niert. Der Phasenkorper streckt sich in Richtung des steilsten Gradienten. Je steiler der Gradi-
ent ist, desto groRer ist die Streckung und die Ausbreitungsgeschwindigkeit. Der Gasphasen-
korper dient als Quelle fur das sich I16sende CO.. Fir die Ausbreitung ist daher die Breite des
Gasphasenkorpers senkrecht zur Grundwasserstromung wichtig, da sie Breite und Machtigkeit
der Fahne und damit des Impakts vorgibt. Wie lang die Fahne mit der Zeit wird, hangt von der

Transportgeschwindigkeit des Grundwassers ab.

Sind Grundwasserstromung, Neigung der Aquiferoberkante sowie Transportrichtungen nicht
gleichgerichtet, wird der Transport von Gas und gelostem CO> separiert, was wiederum die
Grole des Auswirkungsraumes beeinflusst. Innerhalb dieses Raumes flhrt das geloste CO> zu
Wechselwirkungen mit der Aquifermatrix und zu einer Verénderung der Grundwasserchemie.
Wie geochemische Wechselwirkungen die Wasserqualitat beeinflussen und welche Konse-
quenzen sich hinsichtlich der geochemischen VVerénderungen ergeben, wurde in einer Vielzahl
von Arbeiten untersucht, die beispielweise von Harvey et al., (2012) oder Trainer-Guitton et
al., (2016) zusammengefasst wurden. Die Verbreitung der Gasphase wird in wenigen Arbeiten,
etwa bei Feldexperimenten (Lions et al., 2014, Peter et al., 2012) oder Szenario-Simulationen
(Lamert et al., 2012, Spangler et al., 2009, Oldenburg et al., 2006) als Quelle fur die Intrusi-
onberiicksichtigt. Aber bisher fehlte die systematische Auseinandersetzung mit dem Ausbrei-

tungsverhalten der Gasphase.

5.2  Vergleich des Ausbreitungverhaltens unterschiedlicher Gase

In der vorliegenden Arbeit wird erstmals ein Vergleich des Ausbreitungsverhaltens unter-
schiedlicher Gase, die potentiell im geologischen Untergrund gespeichert werden kénnen, vor-
genommen. Die Sensitivitatsanalyse und der Vergleich der Gase CO2, Ho, CH4 und Luft* zeigt,
dass sich Wasserstoff, Methan und Luft* sehr &hnlich verhalten. Das CO- hebt sich aufgrund
seiner guten Loslichkeit von den anderen Gasen ab, seine Ausbreitung reagiert im Gegensatz
zu den anderen Gasen sensitiver hinsichtlich Druck und Temperatur. Fir die Ausbreitung der
Gasphasen bedeutet eine schlechtere Loslichkeit, dass der Gasphasenkorper von Luft oder
Wasserstoff groller wird als die Gasphase einer vergleichbaren CO»-Leckage. Eigenschaften

wie die Viskositat haben anscheinend keine relevante Bedeutung.
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5.3 Standortsimulationen

In den Standortszenarien sind die im Detail in vereinfachten Modellen untersuchten prinzipiel-
len Migrationsprozesse wieder zu finden. Das Gas folgt der Aquifermorphologie, der die Form
des Gasphasenkdrpers beeinflusst. Ein geneigter Stauer streckt den Gasphasenkdrper, und der

Grundwassertransport verbreitet das geldste COo.

Gelangt das Gas auf seinem Migrationspfad in eine Fallenstruktur, akkumuliert es sich dort.
Mittels geophysikalischer Methoden, etwa Seismik und Elektromagnetik und Erkundungsboh-
rungen, kénnen Standorte gut erkundet werden. Ein Monitoring sollte sich auf Antiklinakstruk-
turen konzentrieren, da sich das Gas dort akkumuliert und weil es préaferenziell dorthin mig-
riert. Fihren hydraulische Wegsamkeiten durch dem Stauer tber der Antiklinale, konnte Gas
mit einer entsprechend hohen Wahrscheinlichkeit in die hangenden Grundwasserleiter gelan-

gen. Deshalb sollte dieser Bereich in einem Monitoring berucksichtigt werden.

Es gibt bereits Erfahrungen aus der Gasprospektion in der Erdgasindustrie hinsichtlich des
Auffindens von Fallenstrukturen und Gasen. Allerdings ist es fraglich, ob die zur Prognose der
Gasmigration noétigen Gradienten der Stauerunterkante, hydraulische Fenster oder Kleinrdu-
mige Stérungen mit ausreichender Genauigkeit detektiert werden kénnen, zumal sich auch die
Auflésung des Untergrundes mit zunehmender Teufe schlechter wird. Hier besteht sicherlich

noch Forschungsbedarf.

Oberflachennahe Aquifersysteme im norddeutschen Raum sind durch die Einwirkungen der
letzten Glaziale gepréagt. Durch EisvorstoRe entstandene Rinnensysteme wie die Ellerbecker
Rinne schneiden lokal bis in die unteren Braunkohlesande des Tertiars ein (Gabriel et al., 2003)
und schaffen einen potentiellen Migrationspfad bis ins Quartar, je nach sedimentarer Uberde-
ckung auch bis an die Gelandeoberflache. Die Verfillung, also der interne Aufbau von glazi-
alen Rinnen, ist mittels geophysikalischer Methoden gut abzubilden (Gabriel et al., 2003). Al-
lerdings kann nicht geklart werden, wie die Durchldssigkeiten an der Grenze zwischen den
umgebenden Sedimenten und der Rinne beschaffen sind. Damit ist ungewiss, ob und wo Gas

in ein Rinnensystem eindringen kann oder ob die Gasmigration gestoppt oder umgelenkt wird.

Salzstrukturen haben in der Erd- und Gasférderung eine bedeutende Rolle, da sie in Kombina-
tion mit hydraulischen Barrieren Fallensysteme bilden. Analog kdnnen die Fallenstrukturen an
Flanken des Salzstocks auch als Fallenstrukturen fiir Gase aus der geologischen Speicherung

dienen. Allerdings stellt sich hier auch die Frage, wie dicht solche Strukturen tatsachlich sind.
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Weiterhin befinden sich im Umfeld von Salzstrukturen durch die Salztektonik entstandene
Storungen, die potentielle Migrationswege sein kdnnen, abhangig von ihrer Sedimentfullung.
Qualitativ sind Standortmodelle in der Lage, das Ausbreitungsverhalten einer Gasphase zu
prognostizieren. Mit Hilfe von Parameterstudien kénnen so vielleicht Wahrscheinlichkeiten
fiir die Migration von Leckagefluiden bestimmt werden. Daraus kénnten wiederum Monito-
ringstrategien entwickelt werden. Quantitative Aussagen hinsichtlich einer Prognose fir eine
zeitliche Entwicklung des Gasphasenkdrpers sind hinsichtlich der Unsicherheiten bei der Pa-
rametrisierung sind zur Zeit nicht mdglich. Dies gilt auch fur die Verteilung des Gases im

Porenraum oder Konzentrationsverteilungen von Wasserinhaltstoffen.

Hinsichtlich einer Standorterkundung hat die Sensitivitatsanalyse gezeigt, dass die Parameter
Permeabilitat, Porositat und der Aquiferdruck fir den Aufbau eines Prognosemodells mit be-
sonderer Sorgfalt erhoben werden sollten, da diese die Ausbreitung der Gasphase signifikant
beeinflussen. Die Ausbreitung des Salzwassers hangt im Wesentlichen von den hydraulischen
Parametern Porositat und Permeabilitat ab. Weiterhin ist eine gute Kenntnis der Grundwas-
serstromung hinsichtlich der Stromungsrichtung und Geschwindigkeit erforderlich, da sie so-
wohl die Ausbreitung des gelosten CO: als auch des Salzwassers beeinflusst. Dartber hinaus
sollte ein geologisches Standortmodell erstellt werden, dass die Morphologie der Grundwas-
serstauer abbildet, um die dichtegetriebene Migration prognostizieren zu kénnen. Der Druck
des Aquifers bedingt sich hauptsdchlich aus der betrachteten Teufe hervor und kann daher
abgeschatzt werden. Gerade fir die Erkundung oberflachennaher Aquifere sind geeignete Er-
kundungsmethoden hinreichend aus dem Bereich der Wasserversorgung und der Altlastener-
kundung bekannt (Hoélting & Coldewey, 2013). Dabei ist allerdings zu bedenken, dass mit
zunehmender Aquifertiefe auch die Erkundungskosten steigen und die technische Machbarkeit

an ihre Grenzen stoRt.

5.4  Ausbreitungsverhalten von Salzwasser und der daraus entstehende Impakt im
Grundwasserleiter

Gelangt Salzwasser tiber eine Leckage in einen Siiwasseraquifer so schichtet sich das dichtere
Salzwasser an der Basis des Aquifers ein. Die lokale Sensitivitatsanalyse zeigt, dass die Aus-
breitung des Salzwassers vor allem auf die hydraulischen Parameter Porositat und Permeabi-
litat sensitiv reagiert. Die effektive Porositat zeigt den grofiten Einfluss auf das Ausbreitungs-

verhalten. Druck und Temperatur beeinflussen die Ausbreitung der Salzwasserfahne nicht. Die
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Ausbreitung des Salzwassers reagiert ebenfalls sensitiv auf die Leckagerate; sie ist jedoch zur-
zeit nicht prognostizierbar, und Erfahrungswerte etwa aus Naturanaloga fehlen. So muss der
GroRenbereich einer potentiellen Leckage zunéchst abgeschétzt werden. Die Form der Salz-
wasserfahne hangt iberwiegend von der Anwesenheit einer Grundwasserstromung ab. Ab ei-
ner Grundwasserstromung von 0.5 m/Tag dominiert der Grundwasserstransport gegeniber der

Dichtestromung und definiert damit die rdumliche Erstreckung des Impaktes.

Der Einfluss des Dichteunterschieds und damit die Abhangigkeit der Ausbreitung von der
Morphologie der Aquiferunterkante ist bei vorhandener Grundwasserstromung vernachlassig-
bar. Weiterhin hat sich gezeigt, dass sich bei einer punktformigen Leckage eine schmale Fahne
bildet, deren Lange tber den Transport des Salzwassers mit der Grundwasserstromung defi-
niert ist. Dabei wird die Breite der Salzwasserfahne durch die vom Grundwasser angestrémte
Flache gesteuert. Handelt es sich um einen sehr kleinen Quellbereich, so kann die Salzwasser-
fahne schmal werden.

Ohne Grundwasserstromung ist die Dichtestromung der dominierende Transportprozess. In
diesem Fall hangt die GroRRe des vom Salzwasser beeinflussten Bereichs von der Neigung der
Aquiferbasis ab. Unter der Annahme, dass mit zunehmender Tiefe des betrachteten Aquifers
die Grundwasserstromungsgeschwindigkeit abnimmt, gewinnt die Morphologie der Aquifer-
basis zunehmend an Bedeutung. In vielen Bereichen der norddeutschen Tiefebene wird mit
zunehmender Tiefe der Einfluss der Salztektonik auf die Morphologie des Aquifers groler
(Gabriel et al.,2003). So kénnen z.B. im Nahbereich von Salzstocken hohe Neigungen — aber
auch hohe Salinitdten— anzutreffen sein. Die Ausbreitung einer Salzwasserfahne hangt also
von den Verhéltnissen zwischen Grundwasserstromung, Aquiferneigung und der Intrusions-

rate und Dichte des Salzwassers ab und ist damit stark standortabhéangig.

55  Impaktbereich resultierend aus der Kombination der Impaktbereiche von CO2
Leckagen und Salzwasserintrusionen

Pruess (2008) geht davon aus, dass bei der Leckage tber einen Brunnen direkt aus der Spei-
cherformation heraus aufgrund des Druckaufbaus zunéchst Salzwasser in den Aquifer gelangt
und dann gasformiges CO». Weiterhin kann Salzwasser mit dem ausstromenden gasformigen

CO2 mitgerissen werden.
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Daher sollte betrachtet werden, wie der durch die Intrusion entstandene Auswirkungsraum aus-
sieht, wenn sowohl CO; als auch Salzwasser in einen Aquifer gelangt. Aufbauend auf den in
den vorangegangenen Kapiteln zu den einzeln betrachteten Substanzen soll anhand von einfa-
chen Gedankenmodellen kurz dargestellt werden, wie sich ein Intrusionentwickeln konnte
(Abb. 5-1).

——

® Leckage Gasformiges CO,
=9 Grundwasserstromung Gelostes CO,
=P Aquiferneigung Salzwasser

Abb. 5-1: Schematische Darstellung der potentiellen Ausbreitung von Salzwasser, gasformigem und gel6s-
tem CO2 mit zunehmender Komplexitét a) Szenario 1: Leckage von CO2 und Salzwasser ohne Grundwas-
serstromung und Neigung des Aquifers. b) Szenario 2: Leckage von CO2 und Salzwasser mit Grundwas-
serstromung und ohne Neigung des Aquifers. ¢) Szenario 3: Leckage von CO:2 und Salzwasser mit Grund-
wasserstromung und Aquiferneigung

Szenario 1: Im idealisierten Fall eines planaren, homogenen, gespannten Aquifers ohne Grund-
wasserstromung wirde sich zuerst das Salzwasser an der Basis des Aquifers radial um die
punktformige Leckage ausbreiten (Abb. 5-1). Das CO> wirde hingegen bis an die Oberkante
des Aquifers migrieren und sich dort ebenfalls radial ausbreiten. Der entstehende Impakt
wirde sich auf den Bereich der Gasphase im Aufstiegskanal und unterhalb der Deckschicht
sowie den Salzwasserkdrper an der Basis des Aquifers beschranken. Die GroRe dieses Berei-

ches hangt von der Dauer und der Rate der Leckage ab.

Szenario 2: Wird in Szenario 1 zuséatzlich eine Grundwasserstrémung angenommen, niedrig
genug, dass sich eine Gasphase bilden kann, breitet diese sich unterhalb des Stauers aus und

gelostes CO2 wird mit der Grundwasserstromung transportiert. An der Unterkannte des
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Aquifers breitet sich das Salzwasser aus, das ebenfalls in Richtung der Grundwasserstrémung
transportiert wird. Der beeinflusste Raum setzt sich aus dem mit der Strdmung transportieren
Salzwasser, dem Volumen, das die Gasphase einnimmt, und der Fahne des gelésten CO; zu-

sammen.

Szenario 3: Ist der Aquifer senkrecht zur Strémungsrichtung des Grundwassers geneigt, gibt
es eine deutliche Separation der CO>-Gasphase und der Fahne des geldsten CO». Die Breite
der Fahne ist dabei so wie die Breite des durchstrémten Phasenkorpers. Die Lange der Fahne
ergibt sich durch die Transportgeschwindigkeit. Der gesamte Auswirkungsraum setzt sich nun
zusammen aus der Gasphase, die unterhalb des Stauers entlang des steilsten Gradienten auf-
waérts migriert, aus der Fahne des gelosten COg, die sich mit fortschreitender Migration des
Gases und mit dem Grundwassertransport vergroRert und aus der Salzwasserfahne, die sich an
der Basis des Aquifers mit dem Grundwassertransport ausbreitet.

Wirde dieses Gedankenmodell nun eine unregelmaRige — der Realitat angenéherte — Morpho-
logie von impermeablen Schichten, Heterogenitaten in den Sedimenten und komplexen geo-
logischen Strukturen mit einbeziehen, so wiirde sich der Auswirkungsraum entsprechend kom-
plexer gestalten. Das Salzwasser wirde in seiner Migration nur durch die Strukturen an der
Basis des Aquifers beeinflusst. Das gasformige CO2 hingegen wirde beim Aufstieg durch den

Aquifer von jeder undurchl&ssigen Struktur beeinflusst.

5.6 Belastbarkeit numerischer Modelle

Fur die Bewertung numerischer Simulationen zur Ermittlung der méglichen Auswirkung von
Salzwasser und Gasen auf eine potentiell gefahrdete Schutzgutformation ist die GroRe der be-

trachteten Skala wichtig.

Die Studie zur Zelldiskretisierung hat gezeigt, dass mit abnehmender Zellengréie die Ausbrei-
tung des Phasenkorpers im Modell zunimmt. Weiterhin wird die Méachtigkeit des Phasenkor-
pers durch die Diskretisierung beeinflusst. Es hat sich gezeigt, dass bei Zellmachtigkeiten im
Meterbereich die Machtigkeit des Phasenkdrpers im Modell lber den gesamten Radius im
Durchschnitt der Zellméchtigkeit entspricht. Damit hat die vertikale Diskretisierung einen sig-
nifikanten Einfluss auf die Gasausbreitung. In der vorliegenden Studie erhdhten sich die Ra-
dien des Phasenkorpers bei Verringerung der Diskretisierung von 5 m auf 0,1 m um 400 %.
Fur groRskalige Modelle bedeutet dies, dass die Ausbreitung von Gasphasen uberschétzt wird,

eine hinreichend feine Diskretisierung bedeutet einen hohen Rechenaufwand.
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Fur die Ausbreitung und Verteilung der Gasphase sind grofRe geologische Strukturen relevant.
Ist die Strukturgeologie eines Standorts bekannt, kann der Aufstieg, die Verteilung und Akku-
mulation des gasférmigen CO> und der Transport des gelosten CO2 und des Salzwassers be-
rechnet werden. Allerdings haben Nordbotten et al. (2012) gezeigt, dass aus der Verwendung
unterschiedlicher Modellcodes und unterschiedlicher Modellkonzepte hinsichtlich unter-
schiedlicher Vereinfachungen und Annahmen, die fiir das Modell benétigt werden, auch sehr

unterschiedliche Ergebnisse resultieren kénnen.

Die relevanten geochemischen Prozesse sind allerdings von kleinskaligen geochemischen und
hydraulischen Heterogenititen abhéngig, die an realen Standorten nicht bekannt und kaum
messbar sind. Sie sind in einem Modell auf Standortskala im Vergleich zur technisch mogli-
chen Diskretisierung zu klein, so dass sich ein Skalenproblem ergibt (vgl. Celia & Nordbotten,
2011).

5.7  Monitoring

Wie mehrfach zuvor erklart, breitet sich das gasférmige CO2 primér unter der Oberkante des
Aquifers aus, das geldste CO2 im Abstrom der Gasphase und das Salzwasser an der Basis des
Aaquifers. Entsprechend missten an einer Grundwassermessstelle eine Detektionsvorrichtung
fur das CO2 im oberen Bereich des Aquifers angebracht werden und eine Detektionsvorrich-
tung fur das Salzwasser an der Aquiferbasis. Hinsichtlich der zu messenden Parameter miissen
Filterstrecken definiert werden und geeignete Messparameter ausgewahlt werden. Ist es z.B.
maoglich, einen Brunnen Uber die gesamte Machtigkeit des Aquifers zu verfiltern, um bei einer
Probennahme mit Hilfe von Packern zu arbeiten oder ist ein Multilevelpegel notwendig? Als
Monitoringparameter wiirde sich die Messung der elektrischen Leitfahigkeit des Grundwassers
anbieten, da sich diese sowohl durch eine Versalzung des Aquifers als auch durch Lésung von
CO:zerhoht, sobald Spuren von Kalzit in der Aquifermatrix vorhanden sind (z.B. Fahrner et al.,
2012a).

Ein Monitoring flr ein groRes Gebiet mit einem Pegelnetzwerk zu (iberwachen, erfordert eine
hohe Anzahl an Pegeln und ist 6konomisch nicht mehr angemessen. Daher wird Anwendung
beruhrungsfreier geophysikalischer Messmethoden diskutiert, etwas solche, die Riickschlisse

auf die elektrische Leitfahigkeit gestatten.
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Mittels einiger Gasverteilungen und Salzwasserverteilungen aus den vorgestellten Szenarien
wurden unterschiedliche geophysikalische Methoden auf ihre Eignung zur Detektion von Le-
ckagen numerisch untersucht (al Hagrey et al., 2016; Schafer et al., 2013; Hagrey et al., 2014;
Hagrey et al., 2014a; Hagrey et al., 2014b). Anhand der Szenarien der Luftausbreitung am
Elmshorn Model wurde die Fragestellung untersucht, ob und ab welcher Gasmasse eine De-
tektion mittels seismischer, geoelektrischer und gravimetrischer Methoden méglich ist (al
Hagrey et al., 2016). Dabei zeigt sich, dass eine Gasphase bereits nach 3 Jahren detektiert
werden kann. Offen sind zurzeit noch die Fragen, wie sensitiv die Verfahren hinsichtlich der
detektierbaren GroRe des Gasphasenkorpers sind und wie sie sich unter ungiinstigen Bedin-

gungen anwenden lassen, beispielsweise unter dicken Mergel- oder Schluffschichten.

Es wird empfohlen (z.B. Chadwick et al., 2009), flr oberflachennahe Aquifere am Speicher-
standort vor der Injektion Basismessungen vorzunehmen. Diese Basismessungen sollten mdg-
lichst wiederholt werden, um eventuelle saisonale Parameterschwankungen zu identifizieren.
Nach Beginn der Injektion des CO2 in den Speicher werden die Messungen in definierten Ab-
stdnden wiederholt und mit der Basismessung verglichen. Wird eine Anomalie festgestellt, so
muss eine detaillierte lokale Erkundung zur Klarung der Ursache durchgefihrt werden (Scha-
fer et al., 2013).

Hinsichtlich der Detektion z.B. mittels der elektrischen Leitfédhigkeit des Wassers, ist nicht
geklart, ob eine vorhandene Gasphase, die die elektrische Leitfahigkeit verringert, unter Um-
stdnden das Signal des geldsten CO2 oder des Salzwassers maskiert. Weiterhin fehlen zurzeit
Aussagen, bis zu welchen Teufen eine Detektion mdglich ist und inwieweit die Méchtigkeit

eines Geringleiters eine Rolle spielt.
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