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            Abstract
          
        

        
          본 연구에서는 이산화탄소 거동 예측을 위한 수치 모델링을 수행하였다. 연구 지역은 소규모 CO2 주입실증 부지로 포항분지 내 영일만에 위치하고 있으며, 주입 대상 지층은 연일층군 하부의 사암층이다. 모델링 결과 주입정과 관측점에서 압력은 잔류가스포화도(Sgr)가 높을수록 증가하여 저장 용량이 감소하였다. 최대주입압력을 140 bar로 가정할 경우 잔류가스포화도가 0.05인 경우 약 41,600 톤, 잔류가스포화도가 0.15인 경우 41,100 톤, 잔류가스포화도가 0.25인 경우 약 39,100 톤의 이산화탄소를 주입할 수 있었다. 주입된 이산화탄소는 주입정에서 비대칭적으로 경사면 상부로 이동하였다. 하지만 잔류가스포화도는 이산화탄소 플룸 범위에도 영향을 미치고 있었다. 즉, 잔류가스포화도가 높을수록 이산화탄소 이동 거리는 짧았으며 반면 이산화탄소 포화도는 높았다. 이는 이산화탄소와 염수의 접촉 면적을 감소시킴으로서 이산화탄소 용해량을 감소시켜 저장 안정성에 불리함을 보여주었다. 결과적으로 잔류가스포화도가 높을수록 저장 용량 및 안정성이 감소하였다. 본 연구 결과는 주입 전 예측 모델링 결과로 모델의 불확실성 감소와 히스토리 매칭 작업이 요구된다. 그럼에도 불구하고 본 연구 결과는 저장 용량 평가 및 모니터링 계획 수립에 도움이 될 것으로 판단된다.

        

        
          
            초록
          
        

        
          In this study, numerical simulation was carried out to predict the behavior of injected CO2 plume. Study site, a small-scale CO2 injection site, is located at Yeongil Bay within the Pohang Basin. Simulation results show that pressure buildup at the injection well and the monitoring point increases in proportion to the increase of residual gas saturation (Sgr), which results in the decrease of storage capacity. Assuming the maximum injection pressure of 140 bar, storage capacity is 41,600 ton, 41,100 ton, and 39,100 ton according to Sgr = 0.05, Sgr = 0.15, and Sgr = 0.25, respectively. Injected CO2 asymmetrically moves to the up-dip direction along the steep slope. However, Sgr also affects the extent of CO2 plume. The migration distance of CO2 plume from the injection well is shorter with the high Sgr value than with the low Sgr value, while CO2 saturation (Sg) is higher with the high Sgr value. This lowers the quantity of dissolved CO2 due to the reduction of the contact area between CO2 and brine. Our results show that, in a given condition, high Sgr condition reduces the storage capacity and the stability of CO2 storage. This study shows the modeling results prior to CO2 injection. Thus it is required to reduce the uncertainty of the model and to correct the model through history matching. Nonetheless, our results will be helpful to evaluate the storage capacity and to establish the monitoring plan.
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      1. 서 론
      이산화탄소 지중저장은 기후 변화에 대응하기 위한 현실적인 대용량 이산화탄소 감축 방법으로 인식되고 있다(Bachu et al., 1994; Doughty et al., 2004; Xu et al., 2011). 따라서 세계적으로 2020년까지 이산화탄소 감축 목표를 위해 지중 저장 기술이 다양한 규모로 실행 혹은 시도되고 있다(IPCC, 2005). 국내에서도 정부의 이산화탄소 감축 목표를 달성하기 위해 다년간 국가 R & D가 수행되어 왔으며, 지중 저장 관련하여서는 저장 용량 평가 결과가 일부 발표되었다(Kim, Y. et al., 2012; Shinn et al., 2012; Lee et al., 2014).

      이산화탄소 감축 목표 달성을 위해서는 포집과 저장이 연계되어 포집된 이산화탄소를 적합한 저장소에 주입할 수 있어야 한다. 이러한 목적의 일환으로 최근에서야 이산화탄소 주입/저장 실증을 위한 “포항분지 해상 소규모 CO2 주입 실증 프로젝트”가 2013년 중반기에 시작되었다. 연구 지역은 포항 영일만 해안에 위치하고 있으며, 현재 부지 특성화를 위한 지구물리 탐사 및 시추공을 통한 조사가 수행되어 일부 결과가 발표되었다.

      이번 연구에서는 연구부지 특성화 자료에 기반을 둔 지질모델링 결과를 참조하였으며, 이산화탄소 주입 전에 이산화탄소 거동을 예측하기 위한 수치 모델링을 수행하였다. 수치 모델링은 이산화탄소 지중 저장을 평가하는데 유용하게 사용되어 왔으며(Gaus, 2010; Xu et al., 2011), 특히 TOUGH 계열 코드가 수치 모델링에 가장 많이 사용되고 있다(Pruess et al., 1999; Alkan et al., 2010; Doughty, 2010; Xu et al., 2011; Kim, K.Y. et al., 2012; Yu et al., 2015). 국내에서도 최근 TOUGH 계열을 이용한 수치 모델 연구가 발표되고 있지만(Kim et al., 2009; Kihm, 2015), 실제 지층 구조를 반영한 연구 결과는 매우 드물며 동해 북평 분지 내 이산화탄소 거동 예측(Kihm and Kim, 2013) 사례 정도가 문헌에 제시되고 있다. 본 연구에서는 연구 지역에서 취득한 탄성파 탐사 자료와 시추 자료를 종합하여 대상 지역의 지질 모델을 생성하였고, 대상 저장층의 3차원 기하학적 특성을 반영하여 수치 모델링을 수행하였다.

      이번 연구의 목적은 경상북도 영일만 지역의 해상 소규모 실증 부지를 대상으로 이산화탄소 주입 모사를 통해 거동 예측을 하는데 있다. 이러한 연구 결과는 추후 저장용량 평가 및 모니터링 계획 수립에 기본 정보를 제공해 줄 것으로 기대된다.

    

    

  
    
      2. 연구 방법
      
        2.1 모델 영역 및 모델 조건
        연구 지역은 그림 1에서 보이는 것과 같이 포항 분지 내 영일만에 위치하고 있다. 그 동안 연구 지역에 대한 지구물리 탐사는 그림 1의 박스 영역에서 수행되었으며, 탐사 시추공 자료와 함께 통합 E&P 소프트웨어인 페트렐(Petrel: Schlumberger)을 활용하여 정적 지질모델을 구현하였다. 저장층으로 고려되는 곳 지층은 두꺼운 이암(mudstone)층 하부에 존재하는 사암(sandstone)이 풍부한 층으로 두께는 약 14 m이며, 연구 지역에서 심도 617 m에서 880 m 범위에 분포하고 있었다.

        
          
          

          Fig. 1. 
				
          

          
            A. study area, B. model geometry(plane view), C. model geometry (side view).
          
          

          

        

        수치 모델링을 위해 14 m 두께의 저장층을 대상으로 3차원 지질 격자를 구성하였고, 저장층 심도는 주입공으로부터 동쪽으로 점진적으로 얕아지며 서쪽으로 경사져 있는 것이 특징이다. 모델 영역은 x 축 방향으로 2,643 m, y 축 방향으로 2,660 m의 영역을 대상으로 하였다. 모델 두께는 14 m로 하였으며, 1 m 간격으로 층을 구분하였다. 모델 메쉬(mesh)는 보로노이(Voronoi) 다각형 형태로 구현하였으며, 주입정 인근 최대 면적은 5 m2, 최대 셀 면적은 6,500 m2으로 하였다. 결과적으로 총 10,528개의 셀이 모델에 사용되었다. 보로노이 메쉬의 장점은 관정 주변 그리드 크기를 작게 설정하는 것이 용이하며, 사각형 격자를 사용하는 경우 격자의 방향으로 대상유체가 선택적으로 이동하는 문제점이 발생하지 않는 장점을 가지고 있다(Mukhopadhyay et al., 2012). 이산화탄소 주입을 위한 주입정의 위치는 그림 1에 나타낸 바와 같으며, 이산화탄소 주입을 위한 주입정 심도는 854 m에서 859 m 사이에 위치하도록 설정하였으며, 총 14개 층 중에서 하부로부터 5개 층에 걸쳐 분포한다.

        이산화탄소를 주입하기 이전 초기 상태의 온도와 압력 초기 분포를 설정하기 위해 1,000년간 모사하하고, 그 결과는 이산화탄소 주입을 위한 초기 조건으로 활용하였다. 이 때, 압력 경사는 정수압(hydrostatic)으로 가정하였고, 온도는 포항 지역의 평균지열구배 경사를(37.5℃: Song et al., 2010) 이용하였다. 모델링 결과는 이산화탄소 주입을 위한 초기 조건으로 활용하였다.

        모델의 경계조건은 모델 상, 하, 측면 모두 비유동성 경계(no flow boundary)로 설정하였다. 경계 조건은 모델 면적, 온도/압력 조건, 지구화학 조건 등과 함께 이산화탄소 거동을 예측하는데 영향을 미치게 된다. 왜냐하면 비유동성 경계 조건에서는 유체 흐름에 제한되어 압력 증가(pressure buildup)가 흔히 발생하기 때문이다. 따라서 이 경우 이산화탄소 주입량은 과소평가될 수도 있다. 하지만 본 연구에서는 경계 조건이 아직 명확하지 않기 때문에 보수적인 결과를 위해 비유동성 경계 조건을 설정하였다.

        이산화탄소 주입은 약 49,000 톤이 5.5년간 주입되었다. 주입률은 초기 0.5년간은 0.1 kg/s로, 나머지 5년간은 0.3 kg/s로 설정하였다. 이는 주입 초기 높은 주입률은 관정에서 압력을 급격히 증가시키기 때문에 이를 방지하기 위해 단계적으로 주입을 적용하였다. 주입 종료 후에는 100년간 이산화탄소 거동을 모사하였다. 본 연구에서는 이산화탄소 주입에 의해 온도가 변하지 않은 등온(isothermal) 조건을 가정하였다. 또한 저장층의 염질량분율(salt mass fraction)은 약 0.03으로 가정하였다.

      

      
        2.2 수치 모델 및 수리지질학적 조건
        본 연구에 사용된 수치 모델은 TOUGH2 코드(Pruess, 1991)에 기반한 Petrasim (Thunderhead Engineering) 을 이용하여 모델 전/후 처리를 수행하였으며, 이산화탄소 거동을 모사하기 위해 ECO2N 모듈(Pruess and Spycher, 2007)을 사용하였다. 이 모듈은 주어진 온도(10-110℃), 압력(<600 bar), 염도(halite saturation) 범위에서 이산화탄소 거동을 모사할 수 있다.

        본 모델에서 투과율(permeability)과 공극률(porosity)은 저장층 탐사 시추공에서 획득된 코어 시료에서 측정된 값의 평균을 사용하였다. 평균 수평 방향 투과율은 4.02×10-14 m2으로 가정하였고, 수직 방향 투과율은 수평 방향 투과율의 1/10로 가정하였다. 평균 공극률은 0.245이었다. 예외적으로 관정에서 주입이 되는 5 m 구간은 공극률을 0.99로 설정하였다.

        상대 투과율(relative permeability) 및 모세관 압력(capillary pressure) 함수는 van Genuchten-Mualem (Mualem, 1976; van Genucten, 1980) 함수와 van Genuchten (van Genucten, 1980) 함수가 각각 사용되었다. 이들 함수에 사용된 공극수에 대한 잔류포화도(residual water saturation, Slr)와 초임계상 CO2에 대한 잔류포화도(residual gas saturation, Sgr)에 대해서는 현재 실측값이 부재하기 때문에 그동안 지중 저장 연구에서 사용된 값들을 참고하여 사용하였다(Xu et al., 2005; Okwen et al., 2011). 이들 값은 표 1에 제시하였다. 다만 일본의 나가오카(Nagaoka) CO2 주입 실증 프로젝트에서 모델링을 수행한 Mito et al. (2013)과 유사하게 초임계상 CO2의 잔류포화도는 0.05를 기본 사례로 하였고, 값을 0.15, 0.25로 증가시키면서 지중 저장에 미치는 영향을 확인하였다.

        
          Table 1. 
				
          

          
            Hydrological parameters used in the simulation.
          
          

        

        
          
            
              	Parameters
              	Values
            

          
          
            	Pore compressibility (1/Pa)
            	4.5E-10
          

          
            	Relative permeability (van Genuchten-Mualem)
            	
          

          
            	m, exponent
            	0.457
          

          
            	Slr, residual water saturation
            	0.3
          

          
            	Sgr, residual gas saturation
            	0.05, 0.15, 0.25
          

          
            	Capillary pressure (van Genuchten)
            	
          

          
            	m, exponent
            	0.457
          

          
            	Slr, residual water saturation
            	0.0
          

          
            	P0, strength coefficient (kPa)
            	19.61
          

        

        

        이산화탄소 주입에 의해 관정 인근에서는 물이 증발하여(dry-out) 염(salt) 침전이 발생할 수 있으며, 이는 투과율을 변화시키게 된다. 즉, 소량의 염침전이 상당한 투과율 감소를 야기할 수 있다. 본 모델에서는 이를 모사하기 위해 “tube-in-series” 모델을 적용하였다(Verma and Pruess, 1988). 이 모델은 중요한 두 개의 파라미터가 이용되는데 하나는 다른 반경을 갖는 공극들의 분획길이(fractional length)인 Γ와 투과율이 0이될 때 공극률의 비율인 Φr로 이들 값은 각각 0.8로 설정하였다(Pruess, 2005).

      

    

    

  
    
      3. 결과 및 토의
      
        3.1 압력 변화
        
          3.1.1 주입정에서 압력 변화
          주입정에서 압력 변화를 확인하기 위해 가장 하부의 셀을 선택하여 시간의 경과에 따른 압력의 변화를 확인하였다. 본 연구에서는 실제 관정 크기보다 큰 그리드가 사용되었고, 또한 TOUGH2는 관정을 주입하는 셀로 인식할 뿐 관정 함수가 포함되어 있지는 않다. 따라서 TOUGH2 결과는 실제 발생할 수 있는 압력 변화보다 과소평가될 수 있다. 하지만 모사 결과는 연구 초기단계에서 요구되는 기본적인 정보를 제공하고 경향성을 확인하는 측면에서는 충분하다고 판단된다.

          그림 2에서 보이는 것과 같이 주입 시작과 동시에 주입정에서 압력은 급격히 상승하여 Sgr = 0.25인 경우 약 117 bar까지 증가한다. 그리고 그림에서 화살표가 지시하는 것처럼 압력이 낮아진 후 0.1 kg/s로 주입하는 0.5년간 일정한 값을 보여준다. 주입 초기 급격한 압력 상승 원인은 이산화탄소 주입 초기에는 비습윤상(non-wetting phase)인 이산화탄소가 주변 염수를 밀어내야하며, 이때 이산화탄소가 염수를 대체하기 위해서는 공극으로 들어갈 수 있는 임계 압력(threshold capillary pressure)이 요구되는데 이에 의해 압력이 상승하는 것으로 보고되었다(Vilarrasa et al., 2010; Müller, 2011). 하지만 염수가 이산화탄소로 대체되고 모세관대(capillary fringe)가 형성되고 나면, 이산화탄소 점성도가 염수보다 낮기 때문에 이산화탄소가 쉽게 이동할 수 있어 압력 감소가 발생하는 것으로 보고되었다(Vilarrasa et al., 2010). 이 기간 후에 0.3 kg/s로 주입하는 경우 많은 양의 주입에 의한 압력 상승과 비유동성 경계 조건에 의해 압력이 지속적으로 상승하고 있다.

          
            
            

            Fig. 2. 
				
            

            
              Temporal pressure variation in the injection well according to residual gas saturation (Sgr).
            
            

            

          

          또한 전체적인 압력은 잔류가스포화도가 높을수록 압력이 높게 나타나는 것을 볼 수 있다(그림 2). 이는 잔류가스포화도가 0.25일 경우, 이산화탄소가 이동하기 위해서는 0.25이상의 이산화탄소 포화도가 필요하기 때문에 잔류가스포화도가 이보다 낮은 경우 보다 많은 이산화탄소가 주입되어 모델 상에서 압력이 증가하게 된다(Oldenburg and Doughty, 2011).

          주입 종료 후 100년간 모사한 결과에서는 주입 종료와 함께 압력이 감소하고 있다. 압력 감소는 잔류가스포화도가 낮을수록 빠르게 나타나고 있으며, 잔류가스포화도가 높을수록 압력 감소는 매우 완만하게 나타나고 있다. 본 모사에서는 이산화탄소의 주입량이 동일하고 비유동성 경계를 갖는 폐쇄계(closed system)이기 때문에 이산화탄소 압력의 감소는 염수에 용해되는 것으로 밖에는 설명될 수 없다. 이는 추후 이산화탄소 저장 기작에서 확인할 수 있는 것처럼(그림 7), 잔류가스포화도가 낮을수록 용존된 이산화탄소가 많으며, 잔류가스포화도가 높으면 그 반대 경향을 보여주는 것으로 보아 주입 종료 후 압력 감소 차이는 이산화탄소 용해량에 의해 결정되는 것으로 보인다.

          잔류가스포화도에 따른 최대주입량을 평가하기 위해 최대주입압력(maximum bottom-hole pressure)을 14 MPa(약 140 bar)로 가정하였다. 그림 2에서 보이는 것과 같이 잔류가스포화도가 높을수록 최대주입압력에 일찍 도달하는 것을 볼 수 있다. 최대주입압력에 도달할 때까지 주입된 이산화탄소는 잔류가스포화도가 0.05일 때 약 41,600 톤, 잔류가스포화도가 0.15일 때 약 41,100 톤, 잔류가스포화도가 0.25일 때 약 39,100 톤 정도였다. 따라서 잔류가스포화도가 높을수록 주입량은 압력 증가에 의해 감소하였다.

        

      

      
        3.2 이산화탄소 플룸 이동
        이산화탄소 플룸 변화를 확인하기 위해 평면(그림 3, 4)과 단면(그림 5, 6)을 제시하였다. 우선 이산화탄소 포화도를 나타내는 그림 3에서 주입기간(5.5 년)에 이산화탄소 플룸 범위는 잔류가스포화도가 낮을수록 넓고, 잔류가스포화도가 높을수록 좁게 나타나고 있다. 100년 후에도 유사한 경향을 보여주지만 특징적으로 잔류가스포화도가 높을수록 이산화탄소 포화도가 높게 나타나는 것을 볼 수 있다. 용해된 이산화탄소 몰분율(mol fraction)을 나타내는 그림 4에서도 유사하게 잔류가스포화도에 따라 플룸 범위가 결정되고 있다.

        
          
          

          Fig. 3. 
				
          

          
            Temporal distribution of CO2 gas saturation (SG) according to residual gas saturation (Sgr).
          
          

          

        

        
          
          

          Fig. 4. 
				
          

          
            Temporal distribution of mol fraction of aqueous CO2 (XCO2) according to residual gas saturation (Sgr).
          
          

          

        

        이는 단면 그림에서도 좀 더 뚜렷이 확인할 수 있다. 주입기간(5.5 년)의 이산화탄소 가스 포화도 단면도를 나타내는 그림 5에서 보이는 것과 같이 이산화탄소는 경사면을 따라 비대칭적으로 이동하고 있다. 즉 경사면을 따라 이동하는 것을 볼 수 있다. 하지만 잔류가스포화도가 낮을수록 플룸 끝부분(화살표) 위치가 주입정에서 멀게 위치하고 있고, 잔류가스포화도가 높을수록 주입정에서 가까이 위치하고 있음을 볼 수 있다. 100 년 후에는 부력에 의해 이산화탄소는 경사 상부 쪽으로 더 이동하지만, 플룸의 범위는 주입기간과 마찬가지로 잔류가스포화도에 결정되고 있다(그림 6). 또한 잔류가스포화도가 높은 경우 플룸 범위는 좁지만 이산화탄소 포화도는 높음을 알 수 있다. 이는 이산화탄소 플룸이 좁아 대수층의 염수와 혼합되어 용해될 수 있는 접촉 면적을 감소시킴으로서 용해되는 이산화탄소 양이 상대적으로 적어질 수 있으며(Alkan et al., 2010), 이러한 결과는 저장 기작에서(그림 7)에서 확인되었다.

        
          
          

          Fig. 5. 
				
          

          
            Cross section of CO2 gas saturation (SG) according to residual gas saturation (Sgr) in 5.5 years after CO2 injection.
          
          

          

        

        
          
          

          Fig. 6. 
				
          

          
            Cross section of CO2 gas saturation (SG) according to residual gas saturation (Sgr) in 100 years after injection stop.
          
          

          

        

        
          
          

          Fig. 7. 
				
          

          
            Variation of CO2 storage mechanism according to residual gas saturation (Sgr) during simulation time.
          
          

          

        

      

      
        3.3 저장 기작 변화
        본 모사에서는 물-암석 반응을 고려하지 않았기 때문에 주입된 이산화탄소의 저장 기작은 가스(초임계)상과 용해상으로의 저장으로 구분될 수 있다. 시간에 따른 저장 기작 변화는 그림 7에 제시하였다. 그림에서 보이는 것과 같이 주입 기간에는 가스상이 우세하다가 주입 종료와 함께 가스상이 감소하고 용해상의 증가가 우세하게 나타난다. 하지만 잔류가스포화도에 따라 뚜렷한 차이가 보이는데 잔류가스포화도가 낮을수록 가스상이 급격히 감소하고 용해상이 급격히 증가함을 볼 수 있다. 잔류가스포화도가 높은 경우에는 가스상이 완만히 감소하여 100 년 후에도 가스상이 우세하게 존재하고 있다. 이는 앞서 언급한 것과 같이 염수와 접촉 면적이 적어 용해가 어렵기 때문인 것으로 보인다.

      

    

    

  
    
      4. 결 론
      본 연구에서는 포항분지 영일만 내에 위치한 소규모 CO2 주입 실증 부지에 대해 이산화탄소 거동을 예측하기 위해 이산화탄소 주입 모사를 수행하였다. 수치 모델링 결과 주입정과 관측점에서 압력은 이산화탄소 주입에 따라 지속적으로 증가한 후 주입 종료와 함께 감소하였다. 하지만 잔류가스포화도가 높을수록 압력 증가는 상대적으로 높게 나타나 주입 용량이 감소하였다. 또한 잔류가스포화도는 이산화탄소 플룸 범위에도 영향을 미치고 있었다. 이산화탄소는 경사면을 따라 비대칭적으로 이동하였다. 하지만 잔류가스포화도가 높을수록 플룸이 도달하는 범위가 주입정에서 가까운 반면 이산화탄소 포화도는 상대적으로 높게 나타났다. 이러한 결과는 이산화탄소 용해량을 감소시켜 저장 기작에도 영향을 미치고 있었다. 잔류가스포화도가 높을수록 이산화탄소 가스상이 장기간 우세하게 나타났으며, 잔류가스포화도가 낮을수록 이산화탄소 용해상이 우세하게 나타났다. 결과적으로 본 연구의 주어진 조건에서는 잔류가스포화도가 높을수록 압력 증가에 의한 저장 용량 감소와 가스상이 우세하게 존재함으로서 안정성에 불리한 조건을 보여주고 있었다. 본 연구는 이산화탄소 주입전 예측 모델링 결과로 모델 결과의 불확실성에 미치는 요소(투과율, 상대투과율, 모델 면적, 온도/압력 조건, 경계 조건 등)들에 대한 연구 및 well test-ing 실시와 이에 대한 히스토리 매칭(history match-ing) 작업이 필요하다. 그럼에도 불구하고 본 연구결과는 저장 용량 평가 및 모니터링 계획 수립에 기본 정보를 제공해줄 것으로 보인다.
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