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Kurzfassung / Management Summary

Die Langzeitspeicherung von Wasserstoff aufgrund der enorm steigenden Nachfrage nach der Nutzung
erneuerbarer Energien bedingt die gro3volumige Untergrundgasspeicherung (UGS) als wichtigen Beitrag zur
Systemintegration und Versorgungssicherheit. Dazu k&nnen bestehende Erdgasspeicher fur die
Wasserstoffspeicherung umgenutzt werden, wobei trotz aller Vorteile von Wasserstoff bestimmte
Herausforderungen zu lésen sind. Im Falle der Nutzung von Porenspeichern ist es aufgrund des Erdgases,
das immer als Kissengas im Speicher vorhanden ist, notwendig die Flie3- und Gasmischungsprozesse bei
Wasserstoffinjektion zu untersuchen. Das Ausmald dieser Interaktionen und ihre Auswirkungen auf die
Zusammensetzung des ausgespeicherten Gases sind derzeit nur unzureichend bekannt. Die aktuelle Arbeit
soll eine erste Analyse und Bewertung der Mechanismen mittels Reservoirsimulationen, unter
Berucksichtigung aktueller Erkenntnisse aus Forschungs- und Ingenieurprojekten, ermdglichen.

Drei generische Reservoirmodelle (homogenes 2D-, homogenes 3D- und heterogenes 3D-Modell) wurden auf
Basis typischer Eigenschaften deutscher Poren-UGS erstellt. Mit Hilfe numerischer Simulationen inkl.
Sensitivitatsanalyse werden die Auswirkungen der Gasmischung sowie der wichtigsten Einflussparameter auf
die Prozesseffizienz untersucht. Darlber hinaus werden die Auswirkungen der numerischen Dispersion und
der hydrodynamischen Dispersion auf den Vermischungsgrad bewertet.

Aus den Simulationsergebnissen ist ersichtlich, dass der extreme Dichteunterschied zwischen Wasserstoff
(Arbeitsgas) und Erdgas (Kissengas, hauptsachlich Methan) zu einer starken Schwerkraftseparation fuhrt. Das
Ausmal3 der Vermischung und die Schwerkraftseparation hdngen stark von der Porositat und Permeabilitat,
sowie dem Neigungswinkel der Lagerstatte ab. Hohere Porositaten und Permeabilitdten flihren zu einer
geringeren Vermischung und einer starkeren Schwerkraftseparation. Dariiber hinaus kann durch Injektion des
Wasserstoffs in den Top-Bereich der Formation (anstatt in tiefergelegene Flankenbereiche) der
Gasvermischungsprozess technisch kontrolliert — verringert — werden.

Die Auswirkungen verfligbarer Korrelationen (EOS) zur Berechnung der Gasviskositaten und -Dichten wurden
analysiert: die Ergebnisse im 2D-Modell zeigen einen identischen Vermischungsgrad bei Verwendung aller
verfugbaren Korrelationen. Im  homogenen 3D-Modell erhdlt man jedoch eine bessere
Wasserstoffproduktionseffizienz bei Nutzung der PR-EOS! im Vergleich zur SRK-EOS?. In dieser Arbeit wurde
keines dieser EOS-Modelle mit realen Labordaten kalibriert.

Der Einfluss der hydrodynamischen Dispersion wurde in den homogenen 2D- und 3D-Modellen untersucht,
und vorab wurde die numerische Dispersion in den Modellen eliminiert, was durch a) Reduzieren der
Rasterblockgrof3e und der Zeitschrittgrof3e und b) Durchfiihrung der Berechnungsmethode des vorgelagerten
Gewichtungsschemas héherer Ordnung, erzielt werden kann.

Die Wirksamkeit der zweiten Methode bei der numerischen Dispersionskontrolle ist den
Simulationsergebnissen zufolge ahnlich wie bei der ersten Methode. Die zweite Methode fuhrt jedoch zu einer
geringeren Berechnungszeit. Untersuchungen zu den Auswirkungen der hydrodynamischen Dispersion auf
die Gasmischung zeigen, dass die mechanische Dispersion bei hohen FlieRraten der bestimmende
Mechanismus ist.

Bei multizyklischer Speicherung ist zu beobachten, dass das Wasserstoffvolumen mit der Anzahl der Zyklen
zunimmt, als Folge der zunehmenden Wasserstoffsattigung nach jedem Zyklus: da bei der Ausspeicherung
infolge von Gasmischung immer auch ein Teil des Erdgas geférdert wird, nimmt der Wasserstoff mit der Zeit
diesen Platz ein und stellt spater sowohl den Arbeits- als auch den Kissengasanteil im UGS.

1 Peng-Robinson
2 Soave-Redlich-Kwong
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1 Einleitung

Wasserstoff leistet einen wesentlichen Beitrag zu den weltweiten Verpflichtungen zur Emissionsreduzierung
im Rahmen der Dekarbonisierung. Die Zahl der innovativen Wasserstofftechnologien hat in letzter Zeit
zugenommen, um die Energiewende zu erleichtern und zu unterstiitzen. Die Schlusselrolle von Wasserstoff
besteht darin, eine saubere, erschwingliche und sichere Energiezukunft zu bieten. Aufgrund der saisonalen
Schwankungen der erneuerbaren Energien besteht die Notwendigkeit darin, Wasserstoff zu speichern, um
saisonale Licken zwischen Wasserstoffproduktion und -nachfrage auszugleichen. Es gilt zu analysieren,
inwieweit auch bestehende Erdgas-Poren-Untergrundspeicher hierfiir genutzt werden kénnen.

Die unterirdische Wasserstoffspeicherung (Underground Hydrogen Storage, UHS) ist vom Konzept her der
UGS sehr ahnlich (Tarkowski 2019). Die Stoffeigenschaften von Wasserstoff unterscheiden sich maRgeblich
von Erdgas oder Methan (z.B. Dichte, Viskositat und Reaktivitat) und kénnen zu einem unerwarteten Verhalten
fuhren (Feldmann et al. 2016), was eine weitere Untersuchung von Wasserstoff im gesamten UHS-Prozess
erfordert: von den Obertageanlagen bis zum Fluidverhalten im Reservoir. Einige Unterschiede zwischen
Wasserstoff und Methan sind in Tabelle 1 aufgefihrt.

Tabelle 1: Physikalisch-chemische Eigenschaften von Wasserstoff und Methan (Tarkowski 2019)

Eigenschaften Wasserstoff Methan Einheit
Molekulare Masse 2,016 16,043 g/mol
Dichte bei NTP 0,08375 0,6682 kg/m?3
Dynamische Viskositat bei 20 °C 0,88 1,1 Pa-s
Spezifische Gaskonstante 4142,2 518,28 J/kg/K
Spezifisches Gewicht 0,07 0,55 -
Kritische Temperatur -239,96 -82,59 °C
Kritischer Druck 13,13 45,99 bar
Kritische Dichte 31,43 162,7 kg/m3
Heizwert 120-141,7 50-55,5 ki/g

Ausgeforderte Gaslagerstatten und Erdgas-Poren-UGS konnen potenzielle Kandidaten fur die Umwandlung
in Wasserstoffspeicher sein. In solchen Reservoiren verbleibt immer eine gewisse Restmenge an Erdgas als
Kissengas im Speicher, da es aufgrund von Kapillarkraften nicht vollstandig geférdert werden kann.

Daher besteht eine grofl3e Notwendigkeit, das Gasmischverhalten zu der es bei der Wasserstoffeinspeicherung
immer kommt und die Strdomungsprozesse bei der Speicherumwandlung zu analysieren. Durch die Injektion
von Wasserstoff als Arbeitsgas in das porose Reservoir kommt es zwangslaufig zu Wechselwirkungen
zwischen dem verbleibenden Erdgas (Kissengas), Wasserstoff und Formationswasser. Diese
Wechselwirkungen sind ferner durch die geologischen Gegebenheiten an sich, sowie Triebmechanismen des
Speichers (z.B. starker Wasserzufluss im Falle von Aquiferen) und die Speicherfahrweise (Injektions- und
Produktionsraten sowie Stillstandszeiten) beeinflusst. Abbildung 1 zeigt alle geologischen Unwéagbarkeiten im
Zusammenhang mit der unterirdischen Wasserstoffspeicherung (Bellini 2021). In dieser Arbeit liegt das
Hauptinteresse auf den Wechselwirkungen zwischen Wasserstoff und Kissengas und dem
Gasmischverhalten.
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Injection &
production
well

Caprock: Hydrogen plume Injection/production:  H, - cushion gas: Cushion gas- brine Structural geology:

Abbildung 1: Platzhalter fur Erstellung des Abbildungsverzeichnisses (Bellini 2021)

Uber das AusmaR dieser Wechselwirkungen in Poren-UGS und ihre Auswirkungen auf die Zusammensetzung
des Ausspeichergases gibt es bisher keine Erkenntnisse. Die vorliegende Arbeit zielt darauf ab, eine erste
Analyse und Bewertung der Mechanismen durch Reservoirsimulation unter Berticksichtigung der aktuellen
Erkenntnisse aus Forschungs- und auch Dienstleistungsprojekten des DBI — Gastechnologischen Instituts
gGmbH zum Gasmischungsverhalten vorzunehmen. Die gewonnenen Erkenntnisse koénnen zu einem
besseren Verstandnis der Gasstromungsprozesse und des Mischungsverhaltens in UGS beitragen.
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2 Literaturubersicht

Bei der Umstellung von UGS auf Wasserstoffspeicherung ist es von entscheidender Bedeutung, praktikable
Betriebsszenarien zu bestimmen, um u.a. die Qualitdt des Ausspeichergases und den Anteil der
Wasserproduktion zu kontrollieren und auch einen frihzeitigen Wasserdurchbruch bei der Ausspeicherung zu
vermeiden. Aullerdem muss der Lagerstattendruck durch eine ausreichende Menge an Kissengas
aufrechterhalten werden, das im Allgemeinen auf 30 bis 70 % des gesamten Gasspeichervolumens betragt
(Hassanpouryouzband et al. 2020). Die Vermischung der Gaskomponenten wird von verschiedenen Faktoren
wie Mobilitdtsverhaltnissen, Dichteunterschieden, molekularer Diffusion und mechanischer Dispersion stark
beeinflusst und lasst sich bei der multizyklischen Injektion und Férderung nicht vermeiden
(Feldmann et al. 2016).

Die Gasmischung im UGS hat einen direkten Einfluss auf die Zusammensetzung des Ausspeichergases.
Daher muss die Gasdurchmischung quantitativ untersucht werden, wobei zusétzliche Anpassungen bei der
Gasaufbereitung notwendig werden konnen. In einer CO,-Speicherstudie wird der Vermischungsgrad als
quantifizierender Parameter fir die Gasvermischung in der Lagerstattensimulation ermittelt (Ma et al. 2019).
Der Vermischungsgrad ist definiert als die Anzahl der Gitterblécke eines Reservoirmodells, in denen die
Wasserstoffzusammensetzung zwischen 10 und 90 Prozent liegt, geteilt durch die Gesamtzahl der
Rasterblécke. Um den Vermischungsgrad zu minimieren, wird in (Ma et al. 2019) beschrieben, wie der
optimale Injektionsplan fur die unterirdische Kohlendioxidspeicherung gewahlt werden kann. Dariiber hinaus
werden die Auswirkungen verschiedener Parameter wie Machtigkeit, Neigungswinkel, Temperatur,
Kompressibilitat, Viskositat und Dichte auf den Vermischungsgrad explizit untersucht und diskutiert. Aufgrund
der Ahnlichkeiten zwischen der Wasserstoffspeicherung und der CO,-Speicherung erweist sich der
Durchmischungsgrad als zuverlassiger quantifizierender Faktor bei der Beobachtung des
Durchmischungsverhaltens in UHS.

Dartber hinaus diskutieren (Feldmann et al. 2016) das Mischungsverhalten von Wasserstoff bei der
Verwendung verschiedener Kissengase wie Stickstoff, Kohlendioxid und Methan. In dieser Studie wird die
Kopplung verschiedener im UHS vorhandener Mechanismen wie molekulare Diffusion und mechanische
Dispersion in Lagerstattensimulationsmodellen berticksichtigt, die es uns schliel3lich erméglichen, das
Mischungsverhalten zwischen Wasserstoff und Kissengasen zu bewerten.

(Heinemann et al. 2021) konzentriert sich auf die PVT-Modellierung und erértert die verschiedenen
thermodynamischen Parameter von Wasserstoff. In Bezug auf die Gasviskositat wird in dieser Studie
vorgeschlagen, alternative Gleichungen und Viskositdtsmodelle anstelle der haufig verwendeten
Viskositdtsmodelle zu verwenden. Im Falle der Vermischung von Wasserstoff und Methan kann das
vorgeschlagene Zustandsgleichungsmodell GERG-2008-EOS das Fluidverhalten des Wasserstoffs genau
vorhersagen (Heinemann et al. 2021).

Wie bereits erlautert, ist das Hauptziel dieser Studie, das Mischungsverhalten von Wasserstoff mit Methan als
Kissengas in den bestehenden Erdgasspeichern in Deutschland zu untersuchen. Dieses Mischungsverhalten
kann durch numerische Simulationen bewertet werden, und so die wichtigsten Einflussparameter und die
Prozesseffizienz ermitteln. Die sensitiven Parameter kdnnen nachfolgenden Hauptkategorien unterschieden
werden:

1. PVT-Parameter: Druck, Viskositatsmodell, Dichte auf Basis von Zustandsgleichung (EOS-Modell) und
Loslichkeit

2. Hydrodynamische Parameter: molekulare Diffusion und mechanische Dispersion

3. Geologische Parameter: Porositat, Permeabilitat, Machtigkeit und Neigungswinkel

11
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2.1 PVT-Parameter

Die CMG-Software bietet ein leistungsstarkes PVT-Modellierungstool fir die Zusammensetzung, Winprop.
Dieses Tool ermdglicht die Modellierung des Gasverhaltens bei Variationen in der Zusammensetzung. In der
verfugbaren Bibliothek von Winprop kénnen verschiedene Gaskomponenten und ihre charakteristischen
Eigenschaften, einschlieBlich Wasserstoff, gefunden werden. Aulerdem bietet Winprop verschiedene
Korrelationen zur Vorhersage des Phasenverhaltens und der Mischeigenschaften.
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Abbildung 2: Isotherme Dichte von Methan (links) und Wasserstoff (rechts)

Die hier vorliegende nutzt bestehende EOS-Modelle zur Bestimmung des Fluidverhaltens. Die Auswirkungen
der beiden verfugbaren EOS-Modelle in Winprop werden separat untersucht, um das Phasenverhaltens zu
bewerten. Abbildung 2 zeigt die Gasdichte fur Wasserstoff (rechts) und Methan (links), die mit verschiedenen
EOS-Modellen berechnet wurden, die zu einem &hnlichen Dichteverhalten fir Methan und zu einem
geringfuigigen Unterschied bei Wasserstoff fihren. Im Fall von Wasserstoff ist die vorhergesagte Gasdichte im
Peng Robinson (PR) EOS-Modell etwas hoher als im Soave-Redlich-Kwong (SRK) EOS-Modell.

Die spezifischen Lagerstattenbedingungen (Druck und Temperatur) einer Lagerstatte haben einen erheblichen
Einfluss auf das Fluid- und Mischungsverhalten von Kissengas und Arbeitsgas. Das Fluidverhaltens ist der
wichtigste Faktor, der das Mischungsverhalten in den unterirdischen Lagerstatten steuert. Um das
Fluidverhalten bei der Wasserstoffspeicherung richtig zu simulieren, stehen in GEM eine Reihe von
Korrelationen zur Verfiigung. Drei Hauptparameter, bestehend aus Viskositat, Dichte und Léslichkeit der
Gase, die von GEM berechnet werden, werden in den nachsten Abschnitten kurz diskutiert.

2.1.1 Viskositatsmodell

Die Viskositat als eines der Hauptkriterien im Konzept der Verdrangungseffizienz beeinflusst das
Mobilitatsverhaltnis erheblich. Das Mobilitdtsverhaltnis kann zur Vorhersage der Frontstabilitdt in einem
Verdrangungsprozess verwendet werden, der in hohem Mafle von der Phasenpermeabilitét und der
Phasenviskositat abhangig ist. In der Praxis fiihrt ein héheres Mobilitatsverhaltnis (grof3er als eins) zu
viskosem Fingering und einer unginstigen potenziell instabilen Front.

Bei der Wasserstoffspeicherung wird die Bedeutung des Viskositatsunterschieds deutlich, wenn das
Mobilitatsverhdltnis potenziell zu viskosem Fingering fihren kdnnte. Daher kodnnte eine der grof3ten
Herausforderungen bei der Wasserstoffspeicherung darin bestehen, dieses Phdnomen zu vermeiden, das
durch die extrem niedrige Viskositdt des Wasserstoffs verursacht wird und sich nachteilig auf die
Verdréangungs-Effizienz auswirken wirde.
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Auch Aquifere kénnen als potenzielle Kandidaten fir die Wasserstoffspeicherung angesehen werden. Ein
Hauptproblem bei der Optimierung von Betriebsszenarien besteht darin, dass die Gas-Wasser-Verdrangung
aufgrund eines ungiinstigen Wasserstoff-Wasser-Mobilitatsverhaltnisses zu Frontinstabilitdten und viskosem
Fingering neigt. In diesem Fall kann nicht nur ein groRer Viskositatsunterschied, sondern auch ein gro3er
Unterschied in der Phasenpermeabilitit die durch die Wasser-Wasserstoff-Verschiebung verursachte
Frontinstabilitat beeinflussen. (Webb 2006; Ho and Webb 2006) stellen jedoch fest, dass aufgrund des
Mischungseffekts im Gas-Gas-Verdrangungssystem die Gasfrontdispersion zur Stabilisierung der Front
beitragen kann.

Bei der Umwandlung der Erdgasspeicher fur Wasserstoff konnte der negative Einfluss des Viskositétsfingers
aufgrund der Mischbarkeit der Gase ausgeschlossen werden. Das Mobilitatsverhéltnis im Gas-Gas-System
wird in erster Linie durch Viskositatsunterschiede gesteuert. Ein typisches Mobilitatsverhaltnis fir das System
H,-CH, ist in (Feldmann et al. 2016) angegeben und betragt etwa 1,5.
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Abbildung 3: Isotherme Viskositat von Wasserstoff und Methan (links) und Viskositatsverhaltnis Methan/Wasserstoff bei
45 °C (rechts)

Abbildung 3 zeigt die isothermen Viskositatskurven von Methan und Wasserstoff in Abhangigkeit des Drucks
unter Verwendung der Zustandsgleichung von Peng-Robinson und des Viskositdtsmodells von
Jossi-Stiel-Thodos (GEM 2021). Die Viskositdt von Methan ist im Vergleich zu der von Wasserstoff in der
linken Abbildung wesentlich druckempfindlicher. Die Darstellung des Verhaltnisses zwischen Methan- und
Wasserstoffviskositét in der rechten Abbildung zeigt, dass die Mobilitédt von Wasserstoff bei héherem Druck
gréRer wird als die von Methan.

GEM ist in der Lage, die Viskositat des Gemischs mit verschiedenen Methoden zu korrelieren. In dieser Arbeit
wird die Jossi-Stiel-Thodos-Korrelation (GEM 2021) zur Schatzung der Viskositat des Gasgemischs mit der
folgenden Gleichung verwendet:

Formel 1:
. i=1 1 (low, D)x(D)y M (V)
i (mix) = —
ENONO)
wobei:
U (mix)= Viskositat fir Kohlenwasserstoffgemisch®
u(low,i)=  Viskositat fur die Komponente i°
M(i)= Molare Masse der Komponente i

5 Anwendbar fur niedrige Driicke
6 Anwendbar fir niedrige Driicke
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In dieser Formel erfolgt die Berechnung des Terms 1 (low, i) nach der Korrelation (Yoonm and Thodos 1970).
Danach wird die Viskositat des Gasgemisches im Lagerstattenzustand mit Hilfe der (Jossi et al. 1962)
Korrelation berechnet.

2.1.2 Dichte auf Basis von Zustandsgleichung (EOS)

Wasserstoff hat eine extrem geringe Molekilgré3e und ein extrem geringes Molekulargewicht im Vergleich zu
dem in dieser Arbeit betrachteten Kissengas CH,. Da Molekulargewicht und Dichte eng miteinander
verbunden sind, besteht ein groRer Dichteunterschied zwischen Wasserstoff und Methan. Die Bedeutung
dieses grofRen Dichtekontrasts liegt darin, dass er das Mischungsverhalten in der Lagerstatte sowie das
FlieBverhalten in Abhangigkeit der Bohrungsplatzierung beeinflussen kann.
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Abbildung 4: Isotherme Wasserstoff- und Methandichten (links) und Methan-/Wasserstoffdichteverhaltnis bei 45°C
(rechts)

Die Dichte der vorliegenden Gase wird bei verschiedenen Driicken und Temperaturen mit der Peng Robinson
EOS berechnet, zur Visualisierung siehe Abbildung 4. Aus der Abbildung auf der linken Seite geht hervor,
dass die Dichte von Methangas mit steigendem Druck wesentlich schneller zunimmt als die von Wasserstoff.
Wenn man das Methan-Wasserstoff-Dichteverhaltnis gegen den Druck bei 45° C auf der rechten Seite der
Abbildung 4 auftragt, steigt dieses Verhaltnis bis 200 bar stark an und nimmt dann bei héherem Druck wieder
signifikant ab. Auf der linken Seite von Abbildung 4 lasst sich das beobachtete Verhalten durch den
nichtlinearen Anstieg der Methandichte bei Driicken Gber 200 bar erklaren, wahrend die Wasserstoffdichte bis
zu einem Druck von 500 bar fast linear ansteigt, sich aber jederzeit auf einem deutlich geringeren Niveau
befindet, als die Methandichte.

Die Injektion von Wasserstoff in Aquifer-UGS kann aufgrund der geringen Dichte und Viskositat von
Wasserstoff im Vergleich zu Wasser zu einer schlechten Verdrangung von Wasser durch Wasserstoff fiihren
(Feldmann et al. 2016). Dies kann zu einer starken viskosen Verankerung von Wasserstoff im Wasser fuhren.
Wasserstoff kann sich potenziell weit horizontal ausbreiten und Uber den Spill Point der Struktur hinaus
gelangen und dementsprechend im Aquifer verloren gehen (Paterson 1983). Unter Berlcksichtigung der
Bedingungen fir einen ginstigen Verdrdngungsprozess aus (Tek 1989) sowie der Erkenntnisse von
(Hagemann et al. 2014) Uber die Auswirkung der Injektionsrate auf das Gleichgewicht zwischen Gravitations,
Kapillar- und viskosen Kraften kann man zu dem Schluss kommen, dass das viskose Fingern und die
Uberwindung der Schwerkraft potenziell durch die Injektionsrate gesteuert werden kénnen.
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2.1.3 Loslichkeit

Ein weiterer wichtiger Parameter ist die Ldslichkeit der vorhandenen Gase im Lagerstattenwasser. An der
Gas-Wasser-Grenzflache kann sich eine bestimmte Menge an Gas in der wassrigen Phase losen, bis das
System ein Gleichgewicht erreicht. Die Loslichkeit wird hauptséchlich als Funktion des Drucks, der Temperatur
und der Wasserzusammensetzung (insbesondere des Salzgehalts) definiert. In (Lucia et al. 2015) wird die
Auswirkung von Druck, Temperatur und Salzgehalt auf die Loslichkeit von Wasserstoff in Wasser ausfuhrlicher
erdrtert. Abbildung 5 veranschaulicht die Ldslichkeitsdaten in den Experimenten, die der Literatur entnommen
wurden, sowie ein geochemisches Modell unter Verwendung der Software PHREEQC und der Datenbank
lInl.dat. Aus dieser Abbildung geht hervor, dass die Wasserstoffldslichkeit in reinem Wasser mit zunehmender
Temperatur bei einem Druck von bis zu 140 bar ansteigt. Bei einem konstanten Druck von 1 bar nimmt die
Loslichkeit von Wasserstoff mit steigender Temperatur in reinem und salzarmem Wasser (4%) ab. Die
Loslichkeit reagiert sehr empfindlich auf bereits kleine Anderungen des Salzgehalts des Formationswassers.
Eine Erhohung der Salzkonzentration fuhrt zu einer Abnahme der Wasserstoffléslichkeit.
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Abbildung 5: Wasserstofflslichkeit bei konstantem Druck (links) und Wasserstoffléslichkeit bei konstanter Temperatur
(rechts) (Lucia et al. 2015)

Dieses Ldoslichkeitsverhalten kann durch das Henry'sche Gesetz beschrieben werden. Die
Wasserstoffloslichkeit in der Wasserphase wird durch die korrigierte Form des nicht-idealen Verhaltens des
Henry' schen Gesetzes bestimmt (Lucia et al. 2015).

Formel 2:
QHZ PHz ﬁHz

aHz (aq) = KH - €Xp [_ RT (PHz - 1)]
wobei:
an, (aq) = Aktivitat des geldsten H,
Py, = Partialdruck von H,
Uy, = Mittleres scheinbares molares Volumen von H; im Druckbereich (1, P)
Oy, = Fugazitatskoeffizient von H,
Ky = Henry-Konstante
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2.2 Hydrodynamische Parameter

Die hydrodynamischen Parameter sind hauptsachlich fir den Gasvermischungsprozess verantwortlich. In
diesem Abschnitt wird die Definition der vorliegenden Parameter gegeben.

2.2.1 Molekulare Diffusion

Diffusion ist der Nettofluss derselben Molekile zwischen Zonen mit unterschiedlichen Konzentrationen, der
durch das Fick‘sche Gesetz beschrieben wird. Trotz der hohen Diffusionsfahigkeit von Wasserstoffmolekiilen
im Vergleich zu anderen Gasen ist der Diffusionsprozess im Vergleich zum advektiven/konvektiven Transport
immer noch extrem langsam. Der effektive Diffusionskoeffizient ist eine Funktion der Porositét, der Sattigung
und der Tortuositat des pordsen Mediums, die normalerweise geringer ist als der Diffusionskoeffizient. Wie
bereits beschrieben, ist die Diffusion eine Funktion des Konzentrationsunterschieds, und zwar in der Weise,
dass sie zu Beginn bei einem grol3eren Konzentrationsgefélle schneller abléuft und die Wirkung mit
abnehmendem Konzentrationsgefélle abnimmt.

Der molekulare Diffusionskoeffizient von Wasserstoffgas wird in der Literatur in der GréRenordnung von
10E-06 m?/s angegeben (Hagemann 2017). Basierend auf der Literatur hat der molekulare Diffusionseffekt
nur einen minimalen Einfluss auf den Mischungsprozess im Vergleich zur Dispersivitdt im Falle der
Umwandlung von erschopften Gasreservoiren und Erdgas-UGS in Wasserstoffspeicher. Der in dieser Arbeit
verwendete Molekulardiffusionswert wird im Kapitel 4 explizit diskutiert.

2.2.2 Mechanische Dispersion

Mechanische Dispersion kann nur auftreten, wenn Druckéanderungen zu einer Strdmung im Reservoir fuhren
und den Gasmischungsprozess unterstitzen. Tortuositat und Heterogenitat spielen bei diesem Prozess eine
wichtige Rolle. Die mechanische Dispersion wird anhand der Stromungsgeschwindigkeit und -richtung
beschrieben. (Scheidegger 1957) formuliert den mechanischen Dispersionskoeffizienten wie folgt:

Formel 3:
Dyispr = ar*Ilvll & Daisyr = ar *|Ivll

wobei:

a, = Langsdispersionsvermogen, das die lokale Anderung der Geschwindigkeit in einem pordésen
Medium beschreibt

ar = Transversales Dispersionsvermogen, das die ortliche Anderung der Geschwindigkeit in
einem pordsen Medium beschreibt

[lvl] = Geschwindigkeit

Edisp,Lz Mechanische Dispersion in Langsrichtung

ﬁdispj = Mechanische Dispersion in Querrichtung

Die Dispersivitat in porésen Medien wird als eine Funktion der Heterogenitat und der Tortuositéat definiert. In
der Literatur wird das longitudinale Dispersionsvermdgen mit 1 bis 100 m angegeben, was im Allgemeinen
eine oder zwei GréRenordnungen grof3er ist als das transversale Dispersionsvermdgen (Tek 1989).

Die FlieBgeschwindigkeit von Fluiden in Poren-UGS betragt in der Regel einige Meter pro Tag. Fur diese
Verhaltnisse betragt die mechanische Langsdispersion ungefédhr 5E-04 m?/s. Dieser Wert ist etwa zwei
Grolenordnungen groRer als die molekulare Diffusion. Somit ist der Einfluss der mechanischen Dispersion
auf die Durchmischung von Gasen gréRer als die molekulare Diffusion (Hagemann 2017).
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2.3 Geologische Parameter

Die Geometrie und die Eigenschaften des Reservoirs sind weitere wichtige Parameter, die das
Mischungsverhalten der Gase beeinflussen. Die Analyse von (Ma et al. 2019) zeigt, wie unterschiedliche
geologische und strukturelle Bedingungen das Mischungsverhalten von Methan und Kohlendioxid in einem
2D-Modell von UGS beeinflussen kdnnen. Die verwendete Methode zum Vergleich der Sensitivitatsfalle ist die
Analyse des Mischungsgrads. In dieser Arbeit wird fir den weiteren Simulationsansatz ein ahnliches Verfahren
angewandt und im Kapitel 4 explizit diskutiert.
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3 Modellerstellung

Die folgenden Teilkapitel beschreiben die allgemeine Vorgehensweise bei der Reservoir-Simulation sowie die
erstellten Modelle.

3.1 Allgemeine Simulationsmethodik

Das untersuchte Reservoir ist ein Poren-UGS mit Haftwassersattigung. UGS kdnnen eine grof3e Kapazitat fur
die Speicherung von Wasserstoff (UHS) bieten. Die moglichen Szenarien fir die Speicherung und Entnahme
von Wasserstoff werden mit dem Simulator CMG-GEM anhand verschiedener konzeptioneller
Reservoirmodelle simuliert. GEM ist ein Zustandsgleichungs-Simulator (EOS), der fur die Simulation des
Prozesses der Injektion von mischbarem Gas geeignet ist. Zuséatzlich ist die Kopplung von mechanischer
Dispersion und molekularer Diffusion (physikalische Dispersion) in einem Reservoirmodell mit variierender
Dichte und Viskositat in CMG-GEM maoglich, der daher ein geeignetes Werkzeug fir die Simulation des
Gasmischprozesses darstellt. Die advektiv-dispersive Formel, die einen solchen Prozess erklart, wird wie folgt
beschrieben:

Formel 4:
ac
@ §+ VCu —V(D,VCO)P =10
wobei:
0= Porositat
VCu= Beschreibung des advektiven Prozesses

V (D, VC)p = Beschreibung des dispersiven/diffusen Prozesses

Dy, = Physikalische Dispersion oder hydrodynamische Dispersion

Die physikalische Dispersion (hydrodynamische Dispersion) selbst umfasst die effektive molekulare Diffusion
und die mechanische Dispersion. In der folgenden Formel steht der Parameter a fur die Dispersivitat. Dieser
Parameter ist stark von der RastergroRe des Reservoir-Modells abhangig (Schulze-Makuch 2005). Der
Parameter m (in @™) beschreibt den Diffusionswiderstand, der im Allgemeinen zwischen 1,3 und 5 liegt
(Dr. Li Li 2020). Aus der Definition geht hervor, dass die mechanische Dispersion mit zunehmender
Geschwindigkeit zunimmt und bei einer Geschwindigkeit von Null gleich Null ist. Somit kénnen mechanische
Dispersion und effektive Diffusion bei hoheren Geschwindigkeiten bzw. in statischen Situationen der
dominierende Prozess sein.

Formel 5:

D= Dp+ D, =a*u+ Dyg™

GEM kann die folgende Materialbilanzgleichung fir Komponente i und Phase m l6sen
(Shiralkar and Stephenson 1991):

Formel 6:
5 p p Mp
a 4 Z pmSm Cim = Z Vk pm/lm Cim(V Pm— Pm Y Vd) + Z Vamlﬁml pmVCim
m=1 m=1 m=1
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Zwei weitere Mechanismen, die in dieser simulationsbasierten Untersuchung bertcksichtigt werden, kédnnen
den Prozess der unterirdischen Wasserstoffspeicherung beeinflussen. Daher wird in den folgenden
Abschnitten eine kurze Beschreibung gegeben:

- Hysteresemodell
- Loslichkeitsmodell

3.1.1 Hysteresemodell

In einem Gas-Wasser-System bilden die wassrige und die Gasphase die benetzende bzw. nicht benetzende
Phase. Bei aufeinanderfolgenden Zyklen der Gasinjektion und -férderung in Anwesenheit von Wasser ist die
relative Permeabilitat der nicht benetzenden Phase (Gas) geringer als die der benetzenden Phase. Dies lasst
sich durch den Einschluss der nicht benetzenden Phase im porésen Medium begrinden, der als
Hystereseeffekt bekannt ist. In der Folge kann die Riickgewinnungseffizienz in jedem Betriebszyklus aufgrund
der hoheren Restgassattigung verringert werden.

In einem Gas-Wasser-System bilden die wassrige und die Gasphase die benetzende bzw. nicht benetzende
Phase. Bei aufeinanderfolgenden Zyklen der Gasinjektion und -férderung in Anwesenheit von Wasser ist die
relative Permeabilitat der nicht benetzenden Phase (Gas) geringer als die des Entwésserungsszenarios. Dies
lasst sich durch den Einschluss der nicht benetzenden Phase im porésen Medium begriinden, der als
Hystereseeffekt bekannt ist. In der Folge kann die Ruckgewinnungseffizienz in jedem Betriebszyklus aufgrund
der hdheren Restgasséttigung verringert werden.

Der Gaseinschlussprozess kann in GEM auf drei verschiedene Arten modelliert werden: Zweiphasen-
Hysterese, Dreiphasen-Hysterese und Einschlussfunktion. GEM berlcksichtigt diesen Hysterese-Effekt,
indem es die maximale Sattigung des eingeschlossenen Gases verwendet und dementsprechend die
Sattigung des eingeschlossenen Gases mit Hilfe der Land-Methode berechnet.

77 Bounding Drainage curve

Bounding Imbibition and Scanning curves

Gas Relative Permeability

0 Sgc:rit Sgrh Sgh Sgt,max 1'chon 1

Gas Saturation

Abbildung 6: Hystereseeffekt der relativen Gaspermeabilitat auf der Grundlage des Land'schen Einschlussmodells

In diesem empirischen Einschlussmodell wird die Séattigung der eingeschlossenen nicht-benetzenden Phase
wie folgt formuliert:

Formel 7:

S _ Sgh_ Sgcrit
™R T 14¢ (Sgn—Sgerit)
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wobei,

Sgerit = Kritische Gassattigung

Sgn= Gassattigung bei der Stromungsumkehr
C= Landkoeffizient

Der von der Art des Gesteins und des Fluids abhéngige Land’sche Rickhaltefaktor wird anhand der
begrenzenden Drainage- und Imbibitionskurven wie folgt geschétzt:

Formel 8:

= 1 _ 1

Sgtmax_ Sgcrit ngax_ Sgcrit

wobei  Sg,., die maximale Gassattigung angibt. Sg..., bezeichnet die maximale Sattigung des
eingeschlossenen Gases in Verbindung mit der Aufsaugkurve oder der begrenzenden Wasserflutkurve.

3.1.2 Loslichkeitsmodell

In GEM basiert das Loslichkeitsmodell auf der Gleichheit der Fugazitaten der beiden Phasen im Gleichgewicht.
Das in diesem Simulator verwendete allgemeine Henry-Gesetz lautet wie folgt:

Formel 9:
f = X * H
wobei:
f= Fugazitat des Bestandteils
X = Zusammensetzung der Komponente in der wassrigen Phase
H = Konstante des Henry'schen Gesetzes

Die Wasserstoffloslichkeit ist im Allgemeinen ein langsamerer Prozess als die Hystereseeinlagerung in der
Lagerstatte. In GEM wird die Loslichkeitsrate fur das Loéslichkeitsmodell nicht beriicksichtigt. Es wird
angenommen, dass die Loslichkeit im thermodynamischen Gleichgewicht modelliert wird, was die Gleichheit
der Wasserstofffliichtigkeit in der wassrigen Phase mit der Wasserstoffflichtigkeit in der Gasphase
voraussetzt. In GEM wird die Fugazitat der Gas- und Wasserphase auf der Grundlage der Zustandsgleichung
(EOS) bzw. des Henry'schen Gesetzes berechnet. Nach dem Henry'schen Gesetz ist die Konzentration des
Gases in der wassrigen Phase proportional zu seinem Partialdruck in der Gasphase uber der Flussigkeit bei
konstanter Temperatur.

H2(g)
YH2

Abbildung 7: Wasserstoffldslichkeit im thermodynamischen Gleichgewicht
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In dieser Arbeit wird die Methode (Li and Nghiem 1986) zur Modellierung der Léslichkeit von Wasserstoff in
der wassrigen Phase verwendet. Diese Methode geht von einem geringen Temperaturgefalle innerhalb des
Reservoirs (Aquifer) und einem geringen Temperaturunterschied zwischen dem injizierten H, und dem
Lagerstattenwasser aus. Die Henry-Konstante wird als Funktion des Drucks mit der folgenden Formel

berechnet:
Formel 10:
* vj *
InH; = InH; + — (p — P)
wobei
= Henry-Konstante bei variiertem pund T
H = Henry-Konstante bei Bezugswert p* und T
7= Partielles Molvolumen von i in Salzlésung

Die Menge des loslichen Wasserstoffs im Formationswasser hangt direkt vom Druck, der Temperatur und
auch vom Ausmal der Wasserstoffexposition gegeniiber dem Lagerstattenwasser ab. Auf3erdem ist der
Salzgehalt des Wassers ein entscheidender Faktor, der die Wasserstoffloslichkeit beeinflusst. Die Erhéhung
des Drucks kann zu einer héheren Loslichkeit fihren. Im Gegensatz dazu kann eine Erhdhung der Temperatur
und des Salzgehalts die Léslichkeit verringern. Die Auswirkung des Salzgehalts auf die Wasserstoffléslichkeit
in GEM wird nach (Cramer 1982) berechnet:

Formel 11:
Hgaiti _

10g10 (%ltl) - ksalt,i Mgait
wobei:
Hggpei= Henry-Konstante der Komponente i in Salzlake
H;= Henry-Konstante der Komponente i in Stwasser
ksairi= Aussalzungskoeffizient fir die Komponente i
Mgqir = Molalitat des geldsten Salzes (mol/kg H,O)

3.2 Geologische Parameter

3.2.1 Homogenes 2D-Modell

Es wurde fir grundlegende Betrachtungen zunéchst ein zweidimensionales (2D) konzeptionelles Modell mit
homogener Eigenschaftsverteilung in GEM erstellt. Die tabellarischen Eingabeparameter in diesem
2D-Konzeptmodell stammen aus den verfiigbaren Lagerstattendaten der UGS in Deutschland (Tabelle 2).

Tabelle 2: Modellinputparameter im homogenen 2D-Konzeptmodellen
Eigenschaften Wert Einheit
Gesamtzahl der Rasterblocke 8000 -
GrofRe des Rasters 5%1*1 m3
Méchtigkeit des Reservoirs 40 m
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Eigenschaften Wert Einheit
Lange des Reservoirs 1000 m
Teufe (Der oberste) 1300 m
Porositat 0,2 -
Permeabilitat Ky 740 md
Permeabilitat Ky 74 md
Neigung 0 °
Gas-Wasser-Kontakt 1500 m
Temperatur 45 °C
Initialdruck 131 bar

3.2.2 Homogenes 3D-Modell

Das generierte Lagerstattenmodell ist eine homogene Antiklinalstruktur, basierend auf Eigenschaften des
Detfurth-Horizonts (eine der Hauptformationen des mittleren Buntsandsteins in der Stratigraphiesaule
Deutschlands). Die Eingangsparameter fir das Basismodell sind den durchschnittlichen Eigenschaften von
deutschen UGS entnommen (Tabelle 3).

Tabelle 3: Modellinputparameter (Basisszenario) im homogenen 3D-Konzeptmodellen
Eigenschaften Wert Einheit
Gesamtzahl der Rasterblécke 3520 -
GrolRe des Rasters 50*50*6 m3
Méchtigkeit des Reservoirs 30 m
Teufe (Der oberste) 997 m
Porositat 0,15 -
Permeabilitat Kp 426 md
Permeabilitat Ky 42,6 md
Neigung 8 °
Gas-Wasser-Kontakt 1500 m
Temperatur 45 °C
Initialdruck 99 bar

In der Sensitivitat der Wasserstoffloslichkeit in Wasser -und EOS-Modell, bei Langzeitspeicherungen kann ein
Teil des gespeicherten Wasserstoffs durch den Wasserstoffléslichkeitsmechanismus eingeschlossen werden.
Dieser Beitrag hangt stark von der Verteilung der Wassersattigung in der Lagerstatte ab. Um das neue
Basisszenario zu bestimmen, wird der Wasser-Gas-Kontakt von 1500 m auf 1040 m Tiefe angehoben und das
Reservoirmodell mit Hilfe einer Kapillardruckkurve initialisiert. Die sich daraus ergebende anféngliche
Wassersattigungsverteilung ist in Abbildung 8 dargestellit.
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Verteilung der initialen Wassersattigung

Producer sSW

04951

INJECTOR

Abbildung 8: Querschnittsansicht der anfanglichen  Wassersattigungsverteilung in  der  Sensitivitat  der
Wasserstoffloslichkeit in Wasser und EOS-Modell (Wasser-Gas-Kontakt 1040 m) im homogenen
3D-Konzeptmodellen

3.2.3 Heterogenes 3D-Modell

Eingangs wurde bereits diskutiert, dass verschiedene Reservoireigenschaften wie Porositat und Permeabilitét
sowie ihre heterogene Verteilung im Reservoir FlieBwege und somit das Mischungsverhalten beeinflussen
kénnen. Aus diesem Grund wurde zusatzlich ein heterogenes konzeptionelles Reservoirmodell erstellt, das
realistischen Eigenschaften (und -Verteilungen) der "Mittleren Buntsandstein"-Lagerstattenformation
entspricht. Dieses Modell wurde im FeldmalRstab erstellt und besteht aus den folgenden vier
Hauptlagerstattenschichten:

- Solling-Sandstein

- Hardegsen-Sandstein

- Detfurth Oberbank and Unterbank
- Volpriehausen-Sandstein

Die Heterogenitat des Reservoirs wird durch die petrophysikalischen Eigenschaften der Gesteine bestimmt.
Das erstellte heterogene konzeptionelle Modell ist durch bestimmte Fazies charakterisiert, die mit der
regionalen Ablagerungsumgebung und dem Sedimenttransport in Deutschland korreliert werden kénnen. Die
Heterogenitat der Lagerstatteneigenschaften wird also durch spezifische Litho-Fazies gesteuert. Die
Ausbreitung der Heterogenitat erfolgt in alle Richtungen, einschlie3lich lokaler dominanter Kanéle und sogar
gering durchlassiger Schieferbarrieren. Permeabilitatshistogramme konnen die Permeabilitatsvariation in
verschiedenen Reservoirschichten quantitativ darstellen (Abbildung 9). In diesen Formationen sind
Méchtigkeit Sandsteinschichten mit Schieferschichten tberlagert.
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Abbildung 9: Histogramme der Permeabilitatsverteilung von a) Solling b) Hardegsen c) Detfurth (Oberbank und

Unterbank) und d) Volpriehausen-Formationen im heterogenen 3D-Konzeptmodellen

Die Eingangsparameter fiir dieses Modell basieren auf dem realen in Deutschland vorhandenen UGS und sind
in Tabelle 5 zusammengefasst.

Tabelle 4: Modellinputparameter (Basisszenario) im heterogenen 3D-Konzeptmodellen
Eigenschaften Detfurth Volpriehausen Einheit
Gesamtzahl der Rasterblocke 53760 -
GrolRe des Rasters 50*50*4,7 m3
Machtigkeit des Reservoirs 30 80 m
Teufe (Der oberste) 487 520 m
Porositat (Durchschnitt) 0,11 0,12 -
Permeabilitat Ky (Durchschnitt) 73 76 md
Neigung 28 °
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Eigenschaften Detfurth Volpriehausen Einheit
Gas-Wasser-Kontakt 1500 m
Temperatur 45 °C
Initialdruck 46,1 46,2 bar

3.3 Betriebsszenario

3.3.1 Homogenes 2D-Modell

Das Betriebsszenario basiert auf einer zweijahrigen Wasserstoffinjektion, gefolgt von zwei weiteren Jahren
ohne Wasserstoffinjektion. Dieses Modell ist reprasentativ fir einen UGS in einer ausgeférderten Lagerstatte
mit einem schwachen Grundwasserleiter. Die Gassattigung entspricht also fast der anfanglichen Gassattigung
und die Wassersattigung ist gleich der initialen Wassersattigung. Am Rand des Reservoirs wird Wasserstoff
mit einer konstanten Rate im Dachbereich injiziert (Randbedingung ist hier ,Rate constraint®). Eine zweite
Randbedingung ist der Druck in der Bohrung. Das betrachtete Betriebsszenario ist in allen Sensitivitatsfallen
in diesem Abschnitt gleich (Tabelle 5).

Tabelle 5: Definierte Szenarien im homogenen 2D-Konzeptmodellen fir die Sensitivitatsanalyse der geologischen
Eigenschaften

Eigenschaften Wert Einheit
H; Injektionsrate 500 m3/d i.N.
Dauer der Injektion 24 Monate
SchlieRzeit 24 Monate
Maximaler Speicherdruck 110 bar

Alle Sensitivitatsszenarien mit Ausnahme der Verringerung der Zeitschrittweite werden &hnlich wie im
vorherigen Abschnitt angelegt. Die Eingabeparameter fiir die Simulation sind in Tabelle 6 zu finden. Das
Simulationsszenario fir die Verringerung der Zeitschrittweite zur Minimierung der numerischen Streuung wird
jedoch in Abschnitt 4.3.1.1 erlautert.

Tabelle 6: Definierte Szenarien im homogenen 2D-Konzeptmodellen mit der Verkleinerung der Zeitschrittweite

Eigenschaften Wert Einheit
H; Injektionsrate 500 m3/d i.N.
Dauer der Injektion 12 Monate
SchliefRzeit 12 Monate
Maximaler Speicherdruck 110 bar

3.3.2 Homogenes 3D-Modell

Am Scheitelpunkt der Lagerstatte ist eine einzelne Bohrung fir Injektion und Produktion installiert
(Huff-and-Puff-Methode), fur die die folgenden Sensitivitdtsanalysen durchgefuhrt werden:
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- Injektion bis zum Erreichen des maximalen BHP (110 bar) mit maximaler Rate” von 300.000 m3/d i.N.

- Produktion bis zum Erreichen der Mindest-BHP (110 bar) bei einer maximalen Rate® von
150.000 m?/d i.N.

Das Reservoir ist mit Gas gesattigt und der Wasser-Gas-Kontakt liegt weit unterhalb des Reservoirs. Im
Gegensatz zum 2D-Konzeptmodell wird das Reservoirmodell nicht mit reinem Methan initialisiert, sondern mit
einer fir deutsche UGS typischen Gaszusammensetzung, die in Tabelle 7 angegeben ist.

Tabelle 7: Typische deutsche UGS-Gaszusammensetzung

Zusammensetzung Konzentration Einheit
Methan 96,96 mol-%
Stickstoff 0,86 mol-%
Kohlendioxid 0,18 mol-%
Ethan 1,37 mol-%
Propan 0,45 mol-%
Butan 0,15 mol-%
Pentan 0,02 mol-%
Hexan+ hohere Bestandteile 0,01 mol-%

Die geplanten Szenarien fir diese Sensitivitat sind in Tabelle 8 zu finden. Fir jeden definierten Zyklus und
jedes Szenario sind die maximalen Wasserstoffinjektions- und Produktionsraten geplant, um den maximal
zulassigen bzw. den anfénglichen Lagerstéattendruck aufrechtzuerhalten.

Tabelle 8: Ein- und Ausspeicherschema fiur die Untersuchung der Sensibilitdt der Reservoir- Eigenschaften im
homogenen 3D-Konzeptmodellen

Parameter Wert Einheit ‘
Anzahl der Zyklen 3 -
Injektionskontrolle (1): max. BHP 110 bar
Injektionskontrolle (2): maximale Einspritzrate 110.000 m?3di.N.
Dauer der Injektion 36 Monate
SchlieBungszeit 0 Monate
Produktionskontrolle (1): mindestens BHP 99 bar

Produktionskontrolle (2): maximale Produktionsrate = 180.000 m3/d i.N.

Dauer der Produktion 36 Monate
Maximaler Speicherdruck 110 bar
Initialdruck im Reservoir 99 bar

7 Die Injektion beginnt bei einem Wert von 300.000 m3/d i.N. und nimmt mit der Zeit ab, da sich der Druck wahrend der
Injektion aufbaut.
8 Die Produktionsrate beginnt bei einem Wert von 180.000 m3/d i.N. und nimmt im Laufe der Zeit ab, wihrend der Druck

und der Produktion sinkt.
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3.3.3 Heterogenes 3D-Modell

Die Definition des Szenarios und die in diesem Modell verwendeten Eingabeparameter sind in Tabelle 9
aufgefuhrt. In bestimmten Szenarien werden die Injektions- und Entnahmeraten als identisch betrachtet, um
die Auswirkungen von Heterogenitat und Méachtigkeit gleichzeitig zu untersuchen. Die betrachteten Raten
entsprechen realen Speicherfahrweisen. In der Zeitplanung wird der Produktionszeitraum so festgelegt, dass
der anfangliche Lagerstattendruck schlie3lich erreicht wird.

Wie in Abschnitt 3.3.2 erlautert, wird das Gaszusammensetzungsmodell auf der Grundlage der typischen
Gaszusammensetzung in den deutschen UGS-Lagerstatten initialisiert (Tabelle 7). Dartber hinaus wird der
Wasser-Gas-Kontakt so definiert, dass er weit unterhalb des Lagerstattenbodens liegt, wodurch die
Lagerstatte mit dem Ausgangsgas gesattigt ist.

Tabelle 9: Szenariodefinition und Eingabeparameter im heterogenen 3D-Konzeptmodell

Eigenschaften Detfurth  Volpriehausen Einheit
Perforationstiefe 492 522 m

Anzahl der Zyklen 3 3 -

H; Injektionsrate 300.000 300.000 m3/d i.N.
Dauer der Injektion 3 3 Monate
SchlieBungszeit 1 1 Monate
Produktionsrate 150.000 150.000 m3/d i.N.
Dauer der Produktion 6 6 Monate
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4 Ergebnisse und Diskussion im homogenen 2D-
Konzeptmodell

Ein zweidimensionales (2D) konzeptionelles Modell mit homogener Eigenschaftsverteilung wurde in GEM
erstellt (Abschnitt 3.2.1) und mit Methan geséttigt. Dieses Modell wird erstellt, um explizit die Einflussparameter
auf das Mischungsverhalten von Gasen zu bewerten. Nach dem definierten Szenario fir den Basisfall ist das
Gasmischungsverhalten in Abbildung 10 dargestellt (Abschnitt 3.3.1): bei Injektion von Wasserstoff (rot)
vermischt sich der Wasserstoff mit dem Methan (blau) und es entsteht eine Mischgaszone, die sich immer
weiter ausbreitet.

1 Actual Scale: 1:0
1 713 Base.sr3
Axis Units: m Gas Mole Fraction(H2) 2001-Jan-01 JPlane: 1of 1 099999
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Abbildung 10: Gasmischbereich zwischen Wasserstoff und Methan nach 1 Jahr Wasserstoffinjektion im homogenen
2D-Konzeptmodellen

Die GroRRe der Mischzone hat einen grolRen Einfluss auf die Reinheit des Wasserstoffs in den

Entnahmezusammensetzungen. Wie bereits beschrieben, kann die Bestimmung des Vermischungsgrades

helfen, die Mischzone zu quantifizieren. In der durchgeflihrten Sensitivitdtsanalyse werden das Ausmald des

Mischungsgrades und die den Mischungsgrad am meisten beeinflussenden Parameter untersucht. Die

Definition des Durchmischungsgrades in Anlehnung an (Ma et al. 2019) lautet wie folgt:

Formel 12:

Anzahl der Gitterblocke mit H2—Konzentration zwischen 10—90 %

Mi r =
lschungsg ades Gesamtzahl der Gitterblocke

Je grolRer der Wert des Mischungsgrades ist, desto mehr Gas kann gemischt werden. Der Mischungsgrad
wird fir den weiteren Vergleich des Mischungsbereichs in den verschiedenen Sensitivitatsféallen verwendet.
Die Sensitivitdtsanalyse in diesem Kapitel ist in drei Abschnitte unterteilt:

- Geologische Eigenschaften.
- Verflugbare EOS- und Viskositatsmodelle in GEM
- Auswirkungen der numerischen und physikalischen Dispersion

4.1 Geologische Eigenschaften

Die geologischen und Lagerstatteneigenschaften werden auf der Grundlage der verfugbaren Daten aus den
deutschen UGS-Felddaten definiert (Tabelle 10). Die Zielparameter werden auf ihre Maximal- und
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Minimalwerte gesetzt, und das Basisfallmodell wird zwischen diesen Werten erstellt (Durchschnitt der
verfugbaren UGS-Daten in Deutschland). AnschlieBend wird der Durchmischungsgrad wahrend der
Injektionsperiode in den verschiedenen Zeitschritten und auch nach der Injektionsperiode Giberwacht.

Tabelle 10:  Sensitivitaitsparameter im homogenen 2D-Konzeptmodellen

Basiswert (Durchschnitt

Eigenschaften Min. Wert  in verfigbaren UGS-Da- Max. Wert Einheit
Machtigkeit 20 40 450 m
Initialdruck 50 131 318 bar
Temperatur 18 45 130 °C
Porositat 0,05 0,2 0,3 -
Permeabilitat Kn 37 740 3000 md
Permeabilitat Ky 37 74 148 md
Neigung -10 0 +10 °

Das qualitative Schema der Mischungsregion in den definierten Szenarien (Abschnitt 3.3.1) ist in
Abbildung 11 dargestellt. In jedem Szenario wird nur eine Variable variiert, um ihre Auswirkungen auf den
Durchmischungsgrad genau zu bewerten. Die Wasserstoffsattigung nach dem ersten Jahr der Injektion ist fir
jeden Sensitivitatsfall dargestellt. In dieser Abbildung stellt jede Zeile die Simulationsergebnisse fur den
jeweiligen Parameter in den in Tabelle 10 festgelegten Minimal- und Maximalféllen dar.

Eigenschaften Min. Wert Max. Wert

Méachtigkeit:
20-450 m

Initialdruck:
26 — 318 bar

Porositat:
5-30%
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Permeabilitat Kn:
37 —3000 md
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Eigenschaften

Min. Wert

Max. Wert

Permeabilitat Kv:
37 — 148 md

Neigung:
-10-+10°

Abbildung 11: Querschnittsansicht der Wasserstoffsattigung nach 1 Jahr Injektion im homogenen 2D-Konzeptmodellen

4.1.1 Machtigkeit

Die Machtigkeit der unterirdischen Reservoire kann von einigen Metern bis zu Hunderten von Metern variieren.
Daher sollten die Auswirkungen der Machtigkeit der Lagerstatte auf den Durchmischungsgrad untersucht

werden.

Um Szenarien zu definieren, wird das gleiche Wasserstoffvolumen in die Lagerstatten mit einer Machtigkeit
zwischen 20 und 450 m injiziert. Da das injizierte Gasvolumen konstant ist, nicht aber das Volumen der
Lagerstatte, ist ein geringerer Druckanstieg in der maéachtigeren Lagerstatte zu beobachten. Dieser
Druckunterschied kann die Schwankungen bei den Mischungsgraden rechtfertigen. AuRerdem hat der Druck
einen direkten Einfluss auf das Gasvolumen und damit auf die Gasdichte. Die Simulationsergebnisse fir funf
verschiedene Falle mit unterschiedlicher Machtigkeit sind in Abbildung 12 dargestellt. In dieser Abbildung
werden die Mischungsgrade in verschiedenen Zeitschritten verfolgt und fur jeden Sensitivitatsfall in separaten

Farben dargestellt.
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Abbildung 12: Einfluss der Lagerstattenméachtigkeit auf den Durchmischungsgrad im homogenen 2D-Konzeptmodellen
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Infolgedessen ist der Vermischungsgrad in den machtigeren Lagerstatten hoher als in den dinneren
Lagerstatten. Obwohl in den méchtigeren Lagerstatten eine starkere Gasdurchmischung zu beobachten ist,
zeigen die Simulationsergebnisse einen geringen Einfluss der Lagerstattenmachtigkeit auf den
Durchmischungsgrad.

4.1.2 Initialdruck des Reservoirs

Um den Einfluss des anfanglichen Lagerstattendrucks auf den Vermischungsgrad zu untersuchen, wurden
vier Szenarien fur die Injektion einer identischen Wasserstoffmenge bei unterschiedlichem anfanglichen
Lagerstattendruck erstellt. Auf der Grundlage des Dichteverhaltnisses zwischen Wasserstoff und Methan
(Abbildung 4) wird die grofte Schwerkraftentmischung und damit die geringste Vermischung bei einem
Lagerstattendruck um 200 bar erwartet.

Abbildung 13 veranschaulicht den Einfluss des anfanglichen Lagerstattendrucks auf den Mischungsgrad
wahrend der Betriebszeit. Der anfangliche Lagerstattendruck hat einen vernachlassigbaren Einfluss auf den
Mischungsgrad. Insgesamt fihren Lagerstatten mit niedrigerem Initialdruck zu einer starkeren Durchmischung
des Gases, da das Dichteverhdltnis bei niedrigem Druck geringer ist und die Schwerkraftentmischung
beeintréchtigt.
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Abbildung 13: Einfluss des Initialdrucks der Lagerstatte auf den Durchmischungsgrad im homogenen 2D-Konzeptmodellen

4.1.3 Porositat

Bei dieser Sensitivitat wird die Auswirkung der Porositat bei gleichem Volumen des Reservoirs untersucht.
Aufgrund der direkten Beziehung zwischen Porositat und Porenvolumen bedeutet eine geringere Porositat ein
kleineres verfiighares Porenvolumen in jedem Rasterblock und somit weniger ,Platz“ der Fluide im Reservoir.

Vergleicht man die Falle mit hoher und niedriger Porositat, so kann die gleiche Injektionsrate im Fall mit
niedriger Porositat zu einer htheren Gasgeschwindigkeit fuhren (Abbildung 14). Dementsprechend kann sich
der Wasserstoff schneller durch das Kissengas (CH,) bewegen, was zu einer héheren Gasdurchmischung
und einem hoheren Mischungsgrad fuhrt. Aul3erdem I6st der Druckanstieg am Ende der Injektion eine
Schwerkraftentmischung aus und behindert die gro3e Gasdurchmischung. Dies kann eine starke Abhangigkeit
der dominierenden Mechanismen bei jedem Zeitschritt bedeuten.
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Abbildung 14: Einfluss der Porositat der Lagerstétte auf den Durchmischungsgrad im homogenen 2D-Konzeptmodellen
Zusammenfassend lasst sich sagen, dass die Gasdurchmischung im Falle einer geringeren Porositat deutlich
hoher ist und die FlieRgeschwindigkeit des Gases im Reservoir im Vergleich zum Lagerstattendruck einen
gréReren Einfluss auf den Durchmischungsgrad hat.

4.1.4 Permeabilitat

Die Permeabilitat ist ein empfindlicher Parameter, der das Mischungsverhalten von Gas beeinflusst. Bei dieser
Sensitivitat wird der Einfluss der Permeabilitat des Reservoirs auf den Mischungsgrad mit zwei Methoden

analysiert.

- Anderung der Permeabilitat entweder horizontal oder vertikal (Abbildung 15)
- Gleichzeitige Anderung der vertikalen und horizontalen Permeabilitat (daher immer konstantes
Permeabilitatsverhaltnis von 10, Abbildung 16)
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Abbildung 15: Auswirkung der horizontalen (rechts) und vertikalen (rechts) Permeabilitdt der Lagerstatte auf den
Mischungsgrad im homogenen 2D-Konzeptmodellen
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Abbildung 16: Einfluss der Permeabilitait der Lagerstatte (konstante Kn/Kyv) auf den Mischungsgrad im homogenen
2D-Konzeptmodellen

Aus Abbildung 11 ist ersichtlich, dass die Breite der Mischungsregion in der hochpermeablen Lagerstatte
aufgrund der starkeren Schwerkraftentmischung geringer ist. Infolgedessen kdnnen Bedingungen mit hoher
Permeabilitat die Gasdurchmischung potenziell verringern. Die Abbildung 15 und Abbildung 16 zeigen jedoch
héhere Mischungsgrade in den Szenarien mit hoher Permeabilitdt. Die einfache Begrundung dafir ist die
angewandte Formel zur Beschreibung des Mischungsgrades. Nach dieser Mischungsgraddefinition
(Formel 12) steht er in direktem Zusammenhang mit der Anzahl der Rasterblocke mit einem
Wasserstoffmolanteil zwischen 10 und 90 %. Die Anzahl dieser Rasterblécke ist eine Funktion sowohl der
Breite des Mischgebiets als auch der Grenzflache der Gase. Aus Abbildung 11 geht hervor, dass trotz der
geringeren Breite der Mischungszone in der hochpermeablen Lagerstatte die Grenzflache zwischen den
Wasserstoff- und Methangasen im Vergleich zum niedrigpermeablen Fall viel gré3er ist. Dies ist der Grund
dafiir, dass der Mischungsgrad im hochpermeablen Fall h6her ist.

4.1.5 Neigung

Das untersuchte 2D-Konzeptmodell enthélt keine strukturgeologische Komplexitat. Der Neigungswinkel der
Lagerstatte als wichtiges geologisches Merkmal wird bewertet, um die empfindlichen Kriterien in dieser Studie
einzugrenzen. Sechs Falle mit unterschiedlichen Neigungswinkeln werden auf das Sensitivitatsmodell
angewandt, um die Synklinal- und Antiklinal Strukturen wie folgt darzustellen:

- Neigungsanderung: +5, +10 und +20

Im Falle einer Antiklinale mit sog. ,positiver Neigung® wird der Injektor in der tiefsten Tiefe der Struktur platziert
(Wasserstoffinjektion in der Tiefe). Der Wasserstoff fliel3t entlang der Neigung nach oben und ist aufgrund
seiner extrem geringen Dichte mit dem Phanomen der Gasliberlagerung konfrontiert. Infolgedessen lasst sich
ein hoher Vermischungsgrad nachweisen. Bei den Antiklinalen mit ,negative Neigung® mit der
Injektionsbohrung am hdchsten Punkt ist die Vermischung zwischen den Gasen dagegen geringer. Die
Injektion von Gasen mit geringerer Dichte in den Top-Bereich des UGS kann zu einer schnelleren gravitativen
Entmischung fuhren (Abbildung 17).
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Abbildung 17: Einfluss der Lagerstattenneigung auf den Durchmischungsgrad im homogenen 2D-Konzeptmodellen

Zusammenfassend zeigen die Simulationsergebnisse eine hohe Tendenz zur Gasdurchmischung bei
zunehmendem Neigungswinkel. Im Gegensatz zu positiven Inklinationsfallen kdnnen in negativen
Inklinationsféllen generell geringere Vermischungsgrade auftreten. Der grof3e Unterschied zwischen positiven
und negativen Neigungssensitivitatsfallen besteht darin, dass in negativen Neigungsszenarien trotz Erhéhung
des negativen Neigungswinkels keine weitere Veranderung des Gasmischungsverhaltens zu erkennen ist
(Abbildung 17).

4.2 EOS- und Viskositatsmodelle

Wie in Kapitel 2 erortert, ist die genaue Bestimmung der PVT-Eigenschaften des Gases fiur die Festlegung
praziser Injektions- und Produktionsszenarien zur Vermeidung von Betriebsproblemen unerléasslich.
AuRerdem hilft sie bei der Bewertung des Gasmischverhaltens und der Zusammensetzung des produzierten
Gases. Eigenschaften wie Gasdichten, Gasviskositaten usw. werden mit Hilfe vordefinierter Korrelationen fir
verschiedene Dricke (isothermer Prozess) berechnet und schlief3lich eine Vorhersage der PVT-Eigenschaften
erstellt.

Die Vorhersage der PVT-Eigenschaften und das Viskositatsmodell des Gemischs im Basisszenario
(blaue Punkte) entsprechen dem Peng-Robinson EOS-Modell bzw. der Jossi-Stiel-Thodos-Korrelation. Bei
dieser Sensitivitdt werden zwei verschiedene Anséatze untersucht, und alle Simulationsergebnisse sind in
Abbildung 18 dargestellt:

- Wechsel des EOS-Modells von PR zu SRK-Gleichung (grine Punkte)
- Anderung des Viskositatsmodells von Jossi-Stiel-Thodos auf Pederson-Korrelation (orange Punkte)
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Abbildung 18: Einfluss der Zustandsgleichung und des Viskositatsmodells auf den Mischungsgrad im homogenen
2D-Konzeptmodellen

Das Mischungsverhalten der Gase entspricht bei beiden Anséatzen weitgehend dem Basisszenario. Daraus

ergibt sich, dass die Anderungen der Viskositéat und des EOS-Modells vernachlassigbare Auswirkungen auf

den Durchmischungsgrad haben. Dartiber hinaus ist anzumerken, dass keines dieser EOS-Modelle mit realen

Labordaten kalibriert wurde.

4.3 Physikalische und numerische Dispersion

Die Bericksichtigung der Dispersion ist entscheidend fiir ein besseres Verstandnis des Gasphasentransports
in einem pordsen Medium. Dartiber hinaus spielt die dispersive Vermischung eine entscheidende Rolle fur die
Wirksamkeit von mischbaren Flutungen. Eines der Hauptziele dieser Arbeit ist es, das Verstandnis fir die
grundlegenden Mechanismen der Dispersion und Vermischung zu verbessern, insbesondere auf der Ebene
des Reservoirs. Zwei wichtige Komponenten der physikalischen Dispersion, die auch als hydrodynamische
Dispersion bezeichnet wird, sind mechanische Dispersion und molekulare Diffusion.

AuRBerdem mussen die Auswirkungen der numerischen Dispersion als Berechnungsfehler analysiert werden.
Der Fehler der numerischen Dispersion tritt in den Ergebnissen hauptséachlich aufgrund der zeitlichen und
raumlichen Diskretisierung auf und scheint unvermeidbar zu sein. Da die numerische Dispersion einen
ahnlichen Einfluss auf das Mischungsverhalten hat, ist es notwendig, die numerische Dispersion auf ein
akzeptables Maf3 zu reduzieren, um die Auswirkungen der physikalischen Dispersion effektiv zu erfassen.

Die Untersuchung der physikalischen Dispersion in dieser Arbeit kann in zwei Hauptschritte unterteilt werden.

- Eliminierung (Minimierung) der numerischen Dispersion
- Einbeziehung der hydrodynamischen Dispersion

Daher liefert diese Arbeit mehrere wichtige Ergebnisse aus numerischen und physikalischen Untersuchungen.
An erster Stelle steht die Losung einer seit langem bestehenden Herausforderung, ndmlich wie die numerische
Dispersion im Modell im Feldmal3stab beseitigt werden kann. Anschlieend kann das Modell den realistischen
physikalischen Prozess der dispersiven Mischung explizit erfassen.

35 A




Gas-Gas-Mischungs- und Separationsverhalten von Erdgas und Wasserstoff

4.3.1 Eliminierung (Minimierung) der numerischen Dispersion

Die numerische Streuung ergibt sich aus den Berechnungsfehlern der Konzentrationen am Zellrand auf der
Grundlage der Konzentrationen in der Zellmitte. In dieser Arbeit werden zwei praktische Methoden
angewendet, um die numerische Streuung im Modell wie folgt zu minimieren:

- Verkleinerung der RasterzellengréR3e und der ZeitschrittgréRe
- Implementierung des vorgelagerten Gewichtungsschemas zweiter Ordnung

4.3.1.1 Verkleinerung der RasterzellengroRe und der Zeitschrittgrol3e

Der numerische Dispersionsfehler resultiert hauptsachlich aus der Mittelwertbildung aufgrund der zeitlichen
und raumlichen Diskretisierung. Die erste praktische Methode zur Minimierung dieses Fehlers besteht darin,
die GroRe der Rasterzellen und die GroRe der Zeitschritte zu verringern. In diesem Abschnitt werden drei
Sensitivitdtsszenarien fir die numerische Dispersionsreduktion geplant. Wie in Tabelle 11 dargestellt, wird bei
der ersten Sensitivitat der Vermischungsgrad Uberwacht, wahrend die Zeitschrittgro3e reduziert wird. In der
zweiten und dritten Gruppe werden die RastergroRen in i- und k-Richtung bei der Uberwachung des
Vermischungsgrades reduziert. In der folgenden Abbildung ist dargestellt, dass i, j, k sind die Einheitsvektoren
in den Richtungen x, y bzw. z.

Abbildung 19: Definition der Vektoren i, j und k in den Richtungen x, y, z

Tabelle 11:  Diskretisierungsempfindlichkeit Eingabeparameter im homogenen 2D-Konzeptmodellen

Eigenschaften Basis Schritt 1  Schritt 2 Schritt3  Einheit
GroRRe des Zeitschritts 30 1 0,1 0,01 Tag(e)
RastergréRRein i 5 2,5 1 - m
RastergréfRe in k 1 0,5 0,2 0,1 m

Fir den ersten Sensitivitatsfall (GroRRe der Zeitschritte) wird das gleiche 2D-Konzeptmodell mit einer anderen
Speicherfahrweise initialisiert (Tabelle 6). Auf ein Jahr Wasserstoff-Injektion mit einer konstanten Rate folgt
eine einjahrige Schliel3zeit. Bei dieser Analyse liegt das Hauptaugenmerk auf der Minimierung der
numerischen Streuung durch Verringerung der ZeitschrittgréRe und der GroRe der Rasterzellen. Die
Verkirzung der Injektions- und SchlieRzeit ist auf die maximal zuldssigen Zeitschritte zurtickzufuhren, die
durch die Lizenz von CMG begrenzt sind. Die Eingabeparameter und die Szenariodefinitionen sind in Tabelle
11 und Tabelle 6 zu finden.

Die maximal zulassigen Zeitschritte bestimmen die gréte Einschrankung bei der Verwendung kleinerer
Zeitschritte. Diese Sensitivitat hat zur Folge, dass eine hohe Rechenzeit und keine signifikante Anderung des
Durchmischungsgrads zu beobachten sind. Abbildung 20 zeigt die Veranderung des Durchmischungsgrads
Uber zwei Jahre Betrieb und Uberwachung bei Anderung der maximalen ZeitschrittgroRen.

36 A



Gas-Gas-Mischungs- und Separationsverhalten von Erdgas und Wasserstoff

Maximale Zeitschrittgrofe
0,25

0,2

«
ne

0,15

0,1 e

Mischungsgrad

0,05 ]

0 10 20 30 40 50 60
Zeit (Monate)

@ Basis DTMAX 1(Tag) ®DTMAXO,1(Tag) @ DTMAX 0,01 (Tag)

Abbildung 20: Verringerung des Einflusses der ZeitschrittgréRe auf den Mischungsgrad im homogenen
2D-Konzeptmodellen

Die zweite Gruppe von Sensitivititen wird auf der Grundlage einer schrittweisen Verkleinerung der
Rasterzellengrof3e in der i-Richtung definiert (Abbildung 21). Die Verkleinerung der Rastergréf3e in i-Richtung
auf unter 1 m flhrte zu einer erheblichen Verlangerung der Simulationslaufzeit. Wie aus Abbildung 18
hervorgeht, sind die Auswirkungen der Verringerung der Rasterzellengrdf3e in i-Richtung auf 1 m auf die
numerische Dispersion und die Gasmischung vernachlassigbar.
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Abbildung 21: Auswirkungen der Verringerung der Gré3e der Rasterzellen in i-Richtung auf den Vermischungsgrad im
homogenen 2D-Konzeptmodellen
Die letzte Sensitivitatsgruppe ist in Ubereinstimmung mit der Verringerung der Rasterzellengrofe in k-Richtung
geplant (Abbildung 22). Die beobachteten Trends koénnen auf die Beziehung zwischen dem
Durchmischungsgrad und der Rastergréf3e in k-Richtung schlieRen lassen. Da der Effekt der numerischen
Dispersion direkt vom Durchmischungsgrad abhéngt, kann eine Verkleinerung der RasterzellengréfRe in
k-Richtung zu einer deutlichen Verringerung der numerischen Dispersion fihren. Allerdings ist diese
Verringerung der numerischen Dispersion auf eine Rastergrdf3e von weniger als 0,2 m beschréankt, und weitere
Verfeinerungen lassen keine wesentlichen Anderungen des Mischungsgrads erkennen. Dariiber hinaus kann
sich die Berechnungszeit enorm verlangern. Daher wird die geringste numerische Streuung im Sensitivitatsfall
mit einer RasterzellengréRe von 5*1*0,2 m3 im Hinblick auf eine angemessene Berechnungszeit beobachtet.
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Abbildung 22: Auswirkung der Verringerung der RasterzellengroRe in k-Richtung auf den Durchmischungsgrad im
homogenen 2D-Konzeptmodell

4.3.1.2 Implementierung des vorgelagerten Gewichtungsschemas héherer Ordnung

Die zweite Methode zur Verringerung der Auswirkungen der numerischen Dispersion besteht in der
Verwendung von stromaufwarts gelegenen Gewichtungsschemata hoéherer Ordnung zur numerischen
Dispersionskontrolle (Shrivastava et al. 2005). Der Simulator I6st die Advektions-Dispersions-Gleichung und
ordnet die Konzentration jedes Fluids dem Zentrum der Rasterblécke zu. Die numerische Dispersion ist
definiert als der Fehler, der sich aus der Beschreibung der Fluidkonzentration an den Zellgrenzen auf der
Grundlage der Fluidkonzentration in den Zellzentren ergibt. Unter den verschiedenen Methoden wird in dieser
Arbeit das sogenannte vorgelagerte Gewichtungsschema hdherer Ordnung gewahlt, um die numerische
Dispersion zu minimieren. Bei dieser Methode werden zuséatzliche Rasterpunkte der benachbarten Zellen
einbezogen, was eine genauere Berechnung an den Zellgrenzen ermdglicht (Terstappen 2021). Der
GEM-Simulator ermdglicht es, diese Methode der numerischen Dispersionskontrolle zusammen mit einem
Total Variation Diminishing (TVD)-Flussbegrenzer zu verwenden. Der TVD-Flussbegrenzer verhindert die
Erzeugung UberméaRiger Oszillationen.

Flow direction

. .
— AL —
e , ° , e
j-1 i +1

i-1/2 i+1/2

Abbildung 23: Diskretisierung eines linearen Systems mit Blockindizes und Downstream-Richtung (Terstappen 2021)

Wie in Abbildung 24 dargestellt, kann die Aktivierung des TVD-Flussbegrenzers die numerische Dispersion
auf ein akzeptables MaR verringern. Das Ergebnis des Vermischungsgrades bei verfeinerten Rasterzellen
(k-Richtung bis 0,2 m) ist nahezu analog zu dem Fall mit dem TVD-Flussbegrenzer. Zur Minimierung der
numerischen Dispersion ist daher die Verwendung der Berechnungsmethode des Schemas zweiter Ordnung
praktisch vorzuziehen. Die groRe Bedeutung dieser Methode liegt darin, die Simulation zeit- und
kosteneffizient zu gestalten, insbesondere bei der Simulation von Reservoirmodellen im Feldmalf3stab.
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Abbildung 24: Vergleich verschiedener Methoden zur Verringerung der numerischen Dispersion im homogenen
2D-Konzeptmodellen

4.3.2 Einbeziehung der hydrodynamischen Dispersion

Es wird ein schrittweiser Ansatz verfolgt, um alle einflussreichen Kriterien fir das Mischungsverhalten von
Wasserstoff zu bewerten. Der nachste Schritt nach der Minimierung der numerischen Dispersion im Modell ist
die Einbeziehung der hydrodynamischen Dispersion. Im Allgemeinen kann die hydrodynamische Dispersion
in mechanische Dispersion und molekulare Diffusion unterteilt werden. Beide Mechanismen werden in den
folgenden Abschnitten kurz erdrtert und ihre Auswirkungen auf die Gasmischung werden analysiert.

4.3.2.1 Mechanische Dispersion

Wie in Kapitel 2 erortert, ist die mechanische Dispersion einer der Hauptmechanismen, die fur die
Gasmischung aufgrund der Fluidstromung in porésen Medien verantwortlich ist. Da das Dispersionsvermdgen
in porésen Medien in erheblichem Mal3e durch Heterogenitat, Tortuositat und Skalenabhangigkeit gesteuert
wird, wird die Gasmischung durch mechanische Dispersion in Abhangigkeit von der
Stromungsgeschwindigkeit und der Stromungsrichtung bestimmt, die fur die Verwendung von Langs- und
Querdispergiervermdgen im Stromungsprozess verantwortlich sind. Die Querdispergierung ist im Allgemeinen
um eine oder zwei Gréf3enordnungen geringer als die Langsdispergierung. Um eine unndtige Komplexitat der
Simulationen zu vermeiden, wird die transversale Dispersivitdt von der weiteren Sensitivitdtsanalyse
ausgeschlossen. In diesem Fall werden die longitudinale und die transversale Dispersivitat auf 1 m bzw. 0 m
festgelegt. Daher bezieht sich die Erwahnung der Dispersivitat an dieser Stelle des Berichts nur auf die
Dispersivitat in Langsrichtung.

Durch die Integration der Dispersivitdt in das Simulationsmodell st63t das Modell auf numerische
Inkonsistenzen, die ein groRes Problem darstellen. Der Hauptgrund dafir ist, dass der Gasdurchsatz in der
Néhe des Injektors erhéht wird und dementsprechend eine starke Zunahme des dispersiven Prozesses
gegenuber der Injektion von mischbarem Gas beobachtet werden kann. Diese Unstimmigkeit lasst sich
anhand der Berechnungsdateien als hoher Materialbilanzfehler nachweisen. Es gibt eine Reihe von Methoden,
um diesen Fehler abzuschwéchen. Eine praktische Berechnungsmethode, die im CMG-Handbuch
(GEM 2021) empfohlen wird, ist die Verwendung einer vollstdndig impliziten Berechnung, die zu einer
konsistenteren Berechnung fihrt. Im Falle der Aktivierung der physikalischen Dispersion muss das
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Simulationsmodell nach Eliminierung der numerischen Dispersion implizit ausgefiihrt werden. Die Umstellung
der Berechnungsmethode auf eine vollstandig implizite Berechnung kann jedoch zu einem geringfiigigen
Unterschied im Durchmischungsgrad im Vergleich zum Basisfallmodell fiihren (keine Integration der
Dispersivitat). Daher ist es fir einen belastbaren Vergleich unerlasslich, das Basisfallmodell mit einer
vollstandig impliziten Berechnungsmethode durchzufiihren, und es kann eine weitere Dispersivitat in dieses
Modell integriert werden (Abbildung 25). Hier werden die Begriffe, die in der folgenden Grafik zu sehen sind,
kurz beschrieben:

- Begriff "Fully Imp.": Um numerische Inkonsistenzen im Simulationsmodell zu vermeiden, lauft das
Modell mit einer vollstandig impliziten Berechnungsmethode
- Term "Disp.": der Dispersivitatsparameter wird einbezogen (Wert 1 m)
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Abbildung 25: Einfluss der mechanischen Dispersion auf den Mischungsgrad im homogenen 2D-Konzeptmodellen

Aus Abbildung 25 ist ersichtlich, dass die mechanische Dispersion eine wichtige Rolle bei der Vermischung
der Gase wahrend der Injektionsphase (bis 24 Monate) spielt. Dennoch kann die Auswirkung der
mechanischen Dispersion wahrend der Stillstandsperiode (Anfang des dritten Jahres bis Ende des vierten
Jahres) vernachlassigt werden. Wie bereits erlautert, hangt das Auftreten der mechanischen Dispersion von
der druckbedingten Strémung ab. Wenn die Injektion gestoppt wird (keine Stromung im Reservoir), kann der
Effekt der mechanischen Dispersion daher vernachlassigt werden. Die Diagramme der Mischungsgrade sind
speziell fir diese Lagerstattenbedingungen. Ausgehend von Formel 5 steht die mechanische Dispersion in
einem linearen Verhaltnis zur FlieBgeschwindigkeit. Folglich kénnen hdhere Geschwindigkeiten, die durch
hohere Injektionsraten verursacht werden, zu grél3eren Dispersionswerten und Mischungsgraden fiihren.

Um die Auswirkung verschiedener Dispersionsparameter auf den Mischungsgrad zu untersuchen, werden vier
Sensitivitatsféalle angegeben (Abbildung 26).
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Abbildung 26: Einfluss der Dispersivitat auf den Durchmischungsgrad im homogenen 2D-Konzeptionsmodell

Wie die Simulationsergebnisse zeigen, fiihrt eine Erhéhung des Dispersitatsparameters zu einer starkeren
Durchmischung der Gase.

In der Literatur gibt es mehrere Methoden zur Schatzung des Diffusionskoeffizienten zwischen Gasen.
(Terstappen 2021) gibt einen Wert von 4,46E-05 cm?/s fir den effektiven Diffusionskoeffizienten zwischen
Wasserstoffgas und Methangas an, der auf der Grundlage der Sigmund-Methode berechnet wird. AuRerdem
zeigen zwei Ansatze von Wilke & Lee und Fuller (Poling et al. 2001) im Allgemeinen zuverlassigere Ergebnisse
bei der Berechnung des Diffusionskoeffizienten zwischen den Gasen.

In dieser Arbeit wird die Fuller-Methode (Poling et al. 2001) zur Berechnung des Diffusionskoeffizienten
zwischen Wasserstoffgas und Methangas wie folgt verwendet:

Formel 13:
0.00143 T75 1 1 -1
Dyp = 1 1 1 z&MABzz(/M)+(/M)
Y (OFERTINE ((/a, 3l
wobei:
Dyp = Diffusionskoeffizient zwischen Gas A und B (cm?/s)
T= Temperatur (K)
P = Druck (bar)
My, Mg = Molekulargewichte von A und B (g/mol)
v = Summe der atomaren Diffusionsvolumina der einzelnen Molekiile

Die Atomdiffusionsvolumina sind der Tabelle von (Poling et al. 2001) entnommen. Der isotherme
Diffusionskoeffizient kann fur jeden Druck berechnet werden. Der anfangliche Lagerstéattendruck in den derzeit
definierten Modellen betragt 130 bar und steigt im Laufe der Betriebszeit durch die Wasserstoffinjektion an.
Somit kann der Lagerstattendruck einen héheren Druck erreichen. Um den Diffusionskoeffizienten zu
berechnen, muss der mittlere Speicherdruck bestimmt werden, der mit 150 bar angenommen wird. Der
Diffusionskoeffizient in Luft bei 150 bar ist gleich 7,33E-03 cm?/s. Bei dieser Methode wird davon
ausgegangen, dass die Diffusion in der Luft stattfindet. Allerdings darf das Vorhandensein fester Medien
(Kdérner) in dieser Untersuchung nicht vernachlassigt werden. Daher muss der effektive Diffusionskoeffizient
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angegeben werden, der normalerweise einen geringeren Wert hat. Auf der Grundlage von Formel 5 kénnen
der Diffusionskoeffizient und der effektive Diffusionskoeffizient durch den Term ¢™ in Beziehung gesetzt
werden. Der Exponent "m" steht fiir den Zementierungsfaktor, der dimensionslos ist. Dieser Faktor wird durch
die Porennetzwerke in Kombination der verschiedenen Lithologien verursacht. Basierend auf
(Dr. Li Li 2020) liegt die Variation von "m" zwischen 1,3 und 5.

Nach Formel 13 wird der D,z-Parameter fir die Gase Methan und Wasserstoff bei 150 bar und 45 °C berechnet
und anschlielend der effiziente Diffusionskoeffizient fir verschiedene Zementationsfaktoren abgeschatzt
(Tabelle 12). Héhere Werte des Zementierungsfaktors fiihren zu kleineren Diffusionskoeffizienten.

Tabelle 12:  Effektiver molekularer Diffusionswert in Abh&ngigkeit vom Zementierungsfaktor

Parameter Wert Wert Wert Einheit
Zementierungsfaktor 2 3 5 -
Porositat 0,2 0,2 0,2 -

Effektive molekulare Diffusion 2,93E-04 5,86E-05 2,34E-06 cm?/s

Der effektive molekulare Diffusionskoeffizient trégt bei niedrigen FlieRgeschwindigkeiten zum Mischungsgrad
bei. Aus der Literatur (Terstappen 2021) geht hervor, dass der Anteil der Diffusion bei der Berechnung des
Dispersionsterms in Formel 5 unter realen Feldbedingungen mit héheren Durchflussraten normalerweise
vernachlassigbar ist. In dieser Arbeit werden zwei verschiedene Ansétze fur die weitere Analyse betrachtet:

- Hohe Injektionsrate in den 3D-Modellen: Da die Dispersion bei hoher Strémungsgeschwindigkeit
dominiert, ist der Effekt der molekularen Diffusion wéhrend der Injektionsphase vernachléassigbar
(Terstappen 2021).

- Niedrige Injektionsrate im 2D-Modell: eine extrem langsame Front und ein grof3erer Einfluss der
molekularen Diffusion auf den Mischungsgrad.

In diesem Abschnitt wird eine niedrige Injektionsrate verwendet, die zu einer extrem langsamen Front fiihrt.
Der Grund fur die Verwendung einer niedrigen Injektionsrate im 2D-Konzeptmodell ist die Untersuchung der
Auswirkungen der Diffusion auf den Durchmischungsgrad bei niedrigeren Stromungsgeschwindigkeiten, die
in friheren Arbeiten nicht beriicksichtigt und nicht untersucht wurden.

Molekulare Diffusion
0,4
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L J
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! [ ]
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Zeit (Monate)
® Diffusionskoeffizienten 0 (cm2/s) ® Diffusionskoeffizienten 2,34E-06 (cm2/s)
® Diffusionskoeffizienten 5,86E-05 (cm2/s) Diffusionskoeffizienten 2,93E-04 (cm2/s)

Abbildung 27: Auswirkungen der molekularen Diffusion auf das Mischungsverhalten im homogenen 2D-Konzeptmodellen
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In dieser Studie kdnnen eine niedrigere FlieRgeschwindigkeit und eine langere Einspritzdauer die
Auswirkungen der molekularen Diffusion auf den Mischungsgrad verstarken (Abbildung 27). Darlber hinaus
zeigen niedrigere Injektionsraten und Stromungsgeschwindigkeiten, dass der Einfluss des
Diffusionskoeffizienten mit einem Wert von 5,86E-05 cm?2/s zu einer erheblichen Verbesserung des
Mischungsgrades fuhren kann. Im Gegensatz zu dieser Untersuchung stellt (Terstappen 2021) fest, dass die
molekulare Diffusion erst ab Werten in der GréRBenordnung von 1E-02 cm?/s einen signifikanten Einfluss auf
das Gasmischverhalten hat.

43 A




Gas-Gas-Mischungs- und Separationsverhalten von Erdgas und Wasserstoff

5 Ergebnisse und Diskussion der homogenen und
heterogenen 3D-Konzeptmodelle

In diesem Kapitel wird das Mischungsverhalten von Wasserstoff und Methan in den zwei 3-dimensionalen
(3D) konzeptionellen Modellen untersucht, um so einen ersten Eindruck vom Einfluss der Heterogenitat eines
Porenreservoirs zu bekommen. Es werden die Ergebnisse eines homogenen mit einem heterogenen Modell
verglichen.

5.1 Konzeptionelles homogenes 3D-Modell

Das erste 3D konzeptionelle Modell ist eine Antiklinalstruktur mit homogener Eigenschaftsverteilung
(Porositat/Permeabilitéat) entsprechend den durchschnittlichen Reservoireigenschaften der deutschen UGS
(Abschnitt 3.2.2).

Auf der Grundlage des definierten Szenarios wird die Simulation des ersten Injektions-Produktionszyklus fir
die weitere Berechnung der Wasserstoffriickgewinnungseffizienz verwendet (Abschnitt 3.3.2). In diesem
homogenen 3D-Konzeptmodell werden fiir die weitere Sensitivitatsanalyse vier verschiedene Szenarien
festgelegt.

- Produziertes Wasserstoffvolumen in jedem Zyklus
- Reservoir-Eigenschaft (Porositat/Permeabilitat)

- Wasserstofflgslichkeit und EOS-Modell

- Physikalische und numerische Dispersion

Das in allen Sensitivitdtsanalysen des Abschnitts verwendete Betriebsszenario ist in der Tabelle 8 aufgefihrt.
Die Einzelheiten der multizyklischen Injektionsproduktion werden in den folgenden Abschnitten ausfuhrlich
erortert.

5.1.1 Produziertes Wasserstoffvolumen in jedem Zyklus (Basisszenario)

Trotz der Tatsache, dass der Lagerstattendruck zu Beginn und am Ende eines jeden Zyklus identisch mit
denen der anderen Zyklen ist, variiert die Gaszusammensetzung im Produktionsstrom bei jedem Zyklus. Dies
wirft die Frage auf, ob das Arbeitsgasvolumen bei jedem Zyklus unterschiedlich ist. In diesem Zusammenhang
wird die normalisierte kumulative Wasserstoffproduktion fir jeden Zyklus analysiert. Abbildung 28
veranschaulicht die normalisierte Wasserstoffproduktion fur jeden Zyklus. Nach jedem Zyklus ist eine
steigende Tendenz des Arbeitsgasvolumens zu beobachten. Durch die Erhéhung der Anzahl der Zyklen wird
eine hohere Reinheit des Wasserstoffs im Produktionsstrom erwartet.
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Abbildung 28: Vergleich des Arbeitsgasvolumens fir jeden einzelnen Zyklus im homogenen 3D-Konzeptmodellen

5.1.2 Lagerstatteneigenschaften (Porositat/Permeabilitat)

Zur Bewertung der Wasserstoffspeicherleistung werden die wichtigsten Eigenschaften des Reservoirs,
einschlieBlich Porositét und Permeabilitdt, ausgewahlt. Die Neigung der erzeugten Struktur liegt im Bereich
der bestehenden deutschen Erdgas-UGS. Die gewahlten Porositéts- und Permeabilitatsbereiche stimmen mit
den Labormessungen der Gesteinseigenschaften tiberein, die an realen Kernproben der Detfurth-Oberbank-
Formation vorgenommen wurden. Die Sensitivitatsfalle sind so gewahlt, dass sie den Bereich der Porositat
und Permeabilitat der deutschen UGS wie folgt abdecken:

- Veranderung der Permeabilitat: 149, 329, und 800 md
- Anderung der Porositat: 5, 10, 15, 20, 25 %

Abbildung 29 zeigt eine schematische Darstellung der Wasserstoffsattigung wahrend der Injektionsphase im
homogenen 3D-Konzeptmodell.
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Abbildung 29: Wasserstoffsattigung Uber der Injektionsphase im homogenen 3D-Konzeptmodell: 3D-Ansicht (links) und
Querschnittsansicht (rechts)
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Diese Sensitivitat ist so geplant, dass die Szenarien alle mdglichen Paare von gegebener Porositat und
Permeabilitat abdecken. Um alle definierten Szenarien vergleichen zu kdnnen, ist es wichtig, die Definition der
Effizienz der Wasserstoffproduktion wie folgt festzulegen:

Formel 14:

Kumulativ ausgespeicherter Wasserstof f
Kumulativ injizierter Wasserstof f

Effizienz der Wasserstof fproduktion =

Empfindlichkeit der Porositdt/Permeabilitat

S 70%

: . .

= 69% ®
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& tH
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£ 0 0,05 0,1 0,15 0,2 0,25 0,3

Porositat
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® Permeabilitdt 329 (md) ® Permeabilitat 800 (md)

Abbildung 30: Einfluss der Eigenschaften (Porositdt und Permeabilitat) auf die Effizienz der Wasserstoffproduktion im
homogenen 3D-Konzeptmodell

Die Gesamtergebnisse zeigen, dass die Effizienz der Wasserstoffproduktion durch verbesserte
Lagerstatteneigenschaften in Abh&ngigkeit von der Porositits-Permeabilitdts-Werten gefordert wird
(Abbildung 30). Unter der Annahme gleicher Bedingungen kommt es im Fall mit geringerer Porositat aufgrund
der hdheren Gasstromungsgeschwindigkeit zu einer starkeren Gasdurchmischung. Dartiber hinaus kann eine
héhere Permeabilitét die Schwerkraftentmischung deutlich verbessern. Dementsprechend fuhrt eine geringere
Gasdurchmischung zu einer héheren Effizienz der Wasserstoffproduktion bei einem &hnlichen Betriebsplan.

5.1.3 Wasserstoffloslichkeit und EOS-Modell

In dieser Sensitivitat wird der Einfluss der Wasserstoffloslichkeit in Wasser und der Wasserstoffhysterese
untersucht. Die durchschnittliche Wasserséttigung der Lagerstatte wéhrend der aufeinanderfolgenden
Injektions- und Ausspeicherzyklen ist in der Abbildung 31 auf der rechten Seite dargestellt.
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Durchschnittliche Wassersattigung
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Abbildung 31: Durchschnittliche Wassersattigung wahrend der Injektions- und Produktionszyklen im homogenen
3D-Konzeptmodell

5.1.3.1 Wasserstoffloslichkeit

Wahrend der Injektions- und Produktionsphase sind zwei verschiedene Umstande zu erwarten, die die
Léslichkeit und Freisetzung von Wasserstoff betreffen. Wahrend der Injektionsphase kann ein Teil des
injizierten Wasserstoffs im Formationswasser der Lagerstatte geldost und schlieBlich aufgrund des
Wasserstoffloslichkeitsmechanismus eingeschlossen werden. Dieser Mechanismus ist in hohem MalRe vom
Lagerstattendruck und den Loéslichkeitsparametern abhangig, wie in Abschnitt 2.1.3 Léslichkeit beschrieben.
Wahrend der Produktionsphase kann dennoch ein Teil des geldsten Wasserstoffs durch den Druckabfall aus
dem Formationswasser der Lagerstatte freigesetzt werden.

Der Ein- und Ausspeicherzyklus ist in Tabelle 8 beschrieben, und es sind zwei Sensitivitatsfalle geplant, die in
der Reservoirsimulation wie folgt umgesetzt werden:

- Sensitivitat 1: Léslichkeit aktiv nach dem Modell von Land
- Sensitivitat 2: Loslichkeit deaktiviert

Die kumulative Wasserstoffproduktion und der geloste Wasserstoff in drei Betriebszyklen sind in Abbildung 32
dargestellt. Die Menge des geldsten Wasserstoffs liegt in der GréR3enordnung von 10E+06 und damit um 2-3
GrolRenordnungen niedriger als der zuriickgewonnene Wasserstoff. Aufgrund der geringen Ldslichkeit des
Wasserstoffs und der geringen Wassersattigung an der Injektionsstelle ist die durch den Ld&slichkeitseffekt
eingeschlossene Wasserstoffmenge in diesem Modell nicht signifikant.
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Abbildung 32: Kumulative Wasserstoffproduktion (links) und Menge des im Wasser gelosten Wasserstoffs wahrend der
Injektions- und Produktionszyklen (rechts) im homogenen 3D-Konzeptmodell

5.1.3.2 EOS-Modell

In diesem Abschnitt werden die Auswirkungen der Zustandsgleichung auf die Produktionseffizienz anhand der
folgenden Sensitivitatsfélle aufgezeigt:

- Sensitivitat 1: PR-EOS wird fiir das Basisfallmodell verwendet
- Sensitivitéat 2: SRK-EOS zur Modellierung der PVT der vorhandenen Gase

Der Ein- und Ausspeicherplan ist in Tabelle 8 definiert.

Wasserstoffproduktion
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Abbildung 33: Auswirkungen des EOS-Modells auf die Wasserstofferzeugung im homogenen 3D-Konzeptmodell

Abbildung 33 veranschaulicht die Auswirkungen verschiedener EOS auf die Wasserstoffgewinnung im
Ausspeichergasstrom. Auf der Grundlage dieser Ergebnisse sagt die PR-Zustandsgleichung eine hdhere
Wasserstoffproduktionsleistung voraus. Darliber hinaus ist anzumerken, dass keines dieser EOS-Modelle mit
realen Labordaten kalibriert wurde.
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5.1.4 Physikalische und numerische Streuung

Um das Verstandnis des Dispersions-/Diffusionsprozesses und seines Einflusses auf die Gasmischung zu
verbessern, werden die Dispersions-/Diffusionsmechanismen flr eine weitere Bewertung analysiert. Wie in
Abschnitt 4.3.1 erlautert, kann die numerische Dispersion durch die Implementierung eines stromaufwarts
gerichteten Gewichtungsschemas héherer Ordnung minimiert werden. In diesem Abschnitt wird die gleiche
Methode verwendet, um die numerische Dispersion zu eliminieren, und anschlieBend kénnen die
Auswirkungen der mechanischen Dispersion und der molekularen Diffusion getrennt tiberwacht werden.

Die Simulation wird nach dem angegebenen Betriebsplan durchgefiihrt (Tabelle 8), und die Sensitivitatsfalle
werden in zwei Gruppen definiert (Tabelle 13). Der Wasserstoff wird am Scheitelpunkt des Reservoirs mit
1E+06 m3/d zwei Monate lang injiziert, was zu hohen Stromungsgeschwindigkeiten von einigen Metern pro
Tag fuhrt. Dann kann der Durchmischungsgrad am Ende des zweiten Monats fir jedes Szenario berechnet
werden.

- Sensitivitét 1: Nur Kopplung der Dispersivitat mit dem Reservoir-Modell

Die numerische Dispersion wird im Basisfallmodell minimiert. Dann wird der Dispersionswert im
Basisfallmodell schrittweise erhéht und der Durchmischungsgrad am Ende des zweiten Monats Uberwacht.
Aus den Ergebnissen in Abbildung 34 (linke Seite) geht hervor, dass die Dispersivitit eine nahezu lineare
Beziehung zum Durchmischungsgrad aufweist.

- Sensitivitat 2: Diffusionskopplung an das Reservoirmodell (Dispersivitat ist bereits hinzugefligt)

Bei dieser Sensitivitat werden zwei Dispersivitatswerte (1 und 10 m) beriicksichtigt (Abbildung 34 auf der
rechten Seite). Die unterschiedliche Reihenfolge der molekularen Diffusionskoeffizienten kann bei der
Ermittlung des am starksten zum Mischungsgrad beitragenden Diffusionskoeffizienten helfen, wenn die
mechanische Dispersion in das Reservoirmodell integriert wird.

Tabelle 13:  Hydrodynamische Ausbreitungsempfindlichkeitsfalle im homogenen 3D-Konzeptmodell

Fall 1 0 0
Fall 2 0 1
Sensitivitat 1 Fall 3 0 2
Fall 4 0 4
Fall 5 0 6
Fall 6 0 8
Fall 1 5,86E-05 1
Fall 2 5,86E-04 1
Fall 3 5,86E-03 1
Fall 4 5,86E-02 1
Sensitivitat 2
Fall 5 5,86E-05 10
Fall 6 5,86E-04 10
Fall 7 5,86E-03 10
Fall 8 5,86E-02 10
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Auf der Grundlage von Formel 5 wird die gesamte hydrodynamische Dispersion berechnet, indem die
mechanische Dispersion und die molekulare Diffusion addiert werden.

Die Strémungsgeschwindigkeit ist eine Funktion der Entfernung vom Injektor. Folglich kann die Variation der
Strémungsgeschwindigkeit in jeder Rasterzelle ein Indikator dafiir sein, welche hydrodynamischen
Dispersionsfaktoren - mechanische Dispersion oder molekulare Diffusion - dominanter sind. Der Anteil der
Dispersionsparameter an der Entwicklung der Injektionsfront ist der Kontrollfaktor fur die Gasmischung, die in
dieser Sensitivitat nach zwei Monaten der Injektion untersucht wird.
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Dispersitat 1 (m) Dispersitdt 10 (m)

Abbildung 34: Einfluss der Dispersion auf den Mischungsgrad (links) und Auswirkung der Diffusion auf den Mischungsgrad

bei unterschiedlicher Dispersion im homogenen 3D-Konzeptmodell
Die Simulationsergebnisse in der Abbildung 34 auf der rechten Seite zeigen, dass der Einfluss eines
niedrigeren molekularen Diffusionskoeffizienten (5,86E-05 und 5,86E-04 cm?/s) vernachlassigbar ist, wenn
man einen Dispersionswert von 1 m annimmt. Dieses Ergebnis lasst sich durch die Dominanz der
mechanischen Dispersion im hydrodynamischen Dispersionsmechanismus rechtfertigen. Der Beitrag der
molekularen Diffusion wird ab 5,86E-03 cm?/s betrachtlicher. Genauer gesagt, kann der Gasmischungsgrad
an der Einspritzfront ab diesem molekularen Diffusionskoeffizienten nach zwei Monaten ansteigen. In der
zweiten Sensitivitatsstudie wird die Auswirkung des molekularen Diffusionskoeffizienten auf den
Durchmischungsgrad unter der Annahme eines Dispersitatswertes von 10 m analysiert. In diesem Fall beginnt
die schrittweise Zunahme der molekularen Diffusion den Durchmischungsgrad ab 5,86E-02 cm?/s zu
beeinflussen.

5.2 3D-Konzeptionsmodell (Heterogenitéat)

In diesem Abschnitt wird der Wasserstoffspeicherprozess in einem heterogenen Lagerstattenmodell getestet.
Anhand der Heterogenitatsverteilung (Abschnitt 3.2.3) und der Injektivitatsprifung des aktuellen Modells
werden zwei Lagerstattenschichten fur weitere Untersuchungen ausgewabhilt:

- Sensitivitat 1: Detfurth Oberbank and Unterbank
- Sensitivitat 2: Volpriehausen-Sandstein

In Abschnitt 3.3.3 wurden Betriebsszenarien festgelegt, um die Sensitivititsanalyse im heterogenen Modell zu
evaluieren. Abbildung 35 ist eine schematische Darstellung des Wasserstoffmolanteils in beiden Schichten.
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Obwohl in beiden Lagerstattenschichten eine &hnliche Wasserstoffmenge injiziert wird, ist das
Gasverteilungsverhalten nicht nur aufgrund der Heterogenitat, sondern auch aufgrund der
Lagerstattenmachtigkeit sehr unterschiedlich. Im Falle der Wasserstoffinjektion in die Volpriehausen-
Formation kann der Wasserstoff aufgrund des oben offenen Perforationsintervalls seitlich und sogar bis in die
obere Schicht von Detfurth flieRen.

Hetro.sr3
Gas Mole Fraction(H2) 2000-Apr01 J Plane: 29 of 4)

Hetro Vol Layer.sd
l Moigiity(2) 2000-Apr-01 J Piane: 29 of 41

Abbildung 35: Schematische Darstellung des Wasserstoff-Molanteils am Ende der Injektionszeit in die Detfurth-
Formation (links) und die Volpriehausen-Formation (rechts) im heterogenen 3D-Konzeptmodell

Der Sensitivitatsfall in der Volpriehausen-Formation deutet auf eine héhere Reservoirleistung aufgrund der
gréReren Machtigkeit und der besseren Reservoireigenschaften, insbesondere der Permeabilitat, hin.
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Abbildung 36: Druck in der Bohrlochsohle bei Injektion/Produktion im heterogenen 3D-Konzeptmodell

Abbildung 36 zeigt das Verhalten des Drucks in der Bohrlochsohle wéahrend der Injektions- und
Entnahmezyklen. Wie in dieser Abbildung zu sehen ist, nimmt der Druck in der Volpriehausen-Formation
weniger stark ab, als in der Detfurth-Formation.

5.2.1 Effizienz der Wasserstoffproduktion

Das Hauptziel jedes Zyklus der Wasserstoffspeicherung ist eine effiziente Wasserstoffriickgewinnung bei der
Ausspeicherung. Um einen Einblick in die Leistung des Speichers zu erhalten, werden die in dieser Sensitivitat
definierten Szenarien fur drei Zyklen aufgestellt und die Effizienz jedes Zyklus wird einzeln ermittelt. Die
Ergebnisse sind fur die Speicherschichten Detfurth und Volpriehausen in Tabelle 14 und Tabelle 15
zusammengefasst.
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In den Tabellen ist die steigende Tendenz der Wasserstoffproduktionsleistung in jedem Zyklus zu erkennen.
Der Trend fir die Menge des geldsten Wasserstoffs ist jedoch ricklaufig. Die Wasserstoffauflésung in der
wassrigen Phase wird als Funktion des Wasserstoffpartialdrucks beschrieben, der durch das Henry'sche
Gesetz in GEM berechnet wird. Da der Partialdruck in direktem Zusammenhang mit der L&slichkeit steht, kann
die Zunahme der Wasserstoffsattigung zu einem Anstieg des Partialdrucks und damit zu einer héheren
Loslichkeit des Wasserstoffs fuhren.

Tabelle 14:  Simulationsergebnisse fur den 3. Zyklus der Wasserstoffspeicherung in der Detfurth-Speicherschicht im
heterogenen 3D-Konzeptmodell

Injiziertes H, (Mol) Produziertes H, (Mol) Gelostes H,, (Mol) Effizienz (%)
1 1,15E+09 8,40E+08 1,05e+06 72,91
2 1,14E+09 9,12E+08 7,72E+05 80,02
3 1,14E+09 9,45E+08 6,61E+05 82,90

Tabelle 15:  Simulationsergebnisse fur den 3. Zyklus der Wasserstoffspeicherung in der Volpriehausen- Speicherschicht
im heterogenen 3D-Konzeptmodell

Injiziertes H, (Mol) Produziertes H, (Mol) Gelostes H,, (Mol) Effizienz (%)
1 ~ 1,156+09  839E+08  1,06e+06 72,83
2 1,14E+09 9,07E+08 7,88E+05 79,63
3 1,14E+09 9,40E+08 6,76E+05 82,53

Die Abweichung der Simulationsergebnisse ist in beiden Féllen nicht signifikant. Die etwas hohere
Produktionseffizienz in der Detfurth-Formation ist méglicherweise auf die Heterogenitat zurlickzufiihren.

5.2.2 Zusammensetzung der Wasserstoffproduktion

Da verschiedene Wasserstoffanwender unterschiedliche Anforderungen an die Reinheit des Wasserstoffs
haben (derzeit werden je nach Sektor Qualitdten zwischen 98 Vol.-%, Grade A, und 99,98 Vol.-%, Grade D
erwartet), besteht die Herausforderung in der Kenntnis der Gaszusammensetzung bei der Ausspeicherung
und somit der Auslegung der Gasaufbereitung und des Betriebs. Bei der Ausspeicherung kann nicht nur
Wasser mitgeférdert werden, sondern auch Resterdgas (siehe Mischungsverhalten), das seinerseits aus
mehreren Komponenten besteht (Tabelle 7). Zu diesem Zweck wird das vorherige Szenario fir drei Zyklen in
beiden Lagerstéattenschichten wiederholt und die Reinheit des Wasserstoffs in der Produktionsphase bewertet.
Wie aus Abbildung 37 hervorgeht, nimmt die Effizienz der Wasserstoffproduktion mit der Produktionsdauer /
Zyklen zu. Die Verlangerung des Produktionszeitraums fuhrt jedoch zu einer drastischen Verringerung der
Reinheit des produzierten Wasserstoffs.

Die Zusammensetzung des ausgespeicherten Gases besteht hauptsachlich aus Wasserstoff und Methan.
Dies bedeutet, dass die Summe der Wasserstoff- und Methananteile im ersten Zyklus mehr als 98 % betragt.
Infolgedessen miuissen obertdgig eventuell geeignete Erdgas-Wasserstoff-Trennungsverfahren genutzt
werden, um die Wasserstoffreinheit zu erhéhen, sollten Anwender / Abnehmer einen héheren Reinheitsgrad
als 98 % bendétigen.

Im Laufe eines einzelnen Ausspeichervorgangs (hier im Modell 6 Monate) ist die Wasserstoffkonzentration im
Ausspeichergas anfangs sehr hoch, jedoch stréomt mit fortschreitender Ausspeicherung immer mehr
Resterdgas und auch Wasser zur Bohrung, wodurch sich der Wasserstoffanteil verringert.

Dadurch, dass in keinen Zyklen kein Erdgas eingespeichert wird (sondern nur Wasserstoff), wird die absolute
Menge des Erdgases im UGS immer kleiner und die Konzentration des Wasserstoffs im ausgespeicherten
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Gas wird sich im Laufe weiterer Speicherzyklen immer weiter erhéhen (vgl. Abschnitt 5.1.1). Aufgrund der
zeitlichen Limitierung des vorliegenden Projekts wurden hierzu keine Simulationen mehr durchgefihrt.
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Abbildung 37: Effizienz der Wasserstoffproduktion und Wasserstoffreinheit Uber den Produktionszeitraum in Detfurth
(links) und Volpriehausen (rechts) im heterogenen 3D-Konzeptmodell

Im Allgemeinen kdnnen die Effizienz und die Reinheit der Wasserstoffproduktion verbessert werden, indem
die Anzahl der Zyklen bis zum Erreichen des maximal zuldssigen Lagerstattendrucks erhéht wird.
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6 Zusammenfassung und Schlussfolgerung

Die wichtigsten Ergebnisse, die bei der Bewertung aller Sensitivitatsfalle in dieser Arbeit erzielt wurden, sind
wie folgt:

Homogenes 2D-Modell:

Die Modellierungsergebnisse zeigen eine erhebliche Schwerkraftentmischung zwischen Wasserstoff und
Methan aufgrund des groRen Dichteunterschieds. Dies kann als Verhinderungsfaktor fiir die Vermischung der
Gase genutzt werden, inshesondere im Falle einer Huff-and-Puff-Bohrung, wenn sie sich am Scheitelpunkt
der Lagerstatte befindet. Es gibt mehrere Einflussparameter wie Permeabilitdt und Neigung, die zu einer
Schwerkraftentmischung  fihren. Eine  zunehmende  Permeabilitat  fihrt zu  einer mehr
Schwerkraftentmischung.

Im Falle einer Injektion in den Top-Bereich der Formation fordert das Gefélle der Struktur die
Schwerkraftentmischung: je steiler, desto starker die Separation. Im Gegensatz dazu kann im umgekehrten
Fall eine erhebliche Gasvermischung festgestellt werden. In diesem Fall kann das Wasserstoffgas aufgrund
seiner geringeren Dichte nach oben wandern, so dass die Schwerkraftiiberlagerung das Hauptproblem
darstellt.

Da die mechanische Dispersion als einer der Hauptfaktoren identifiziert wurde, die den Gasmischprozess
beeinflussen, muss das Dispersivitditsmodell weiter untersucht werden. Die in GEM verflugbare Option ist die
skalenabhangige Dispersivitéat. Aufgrund der Skalenabhangigkeit der mechanischen Dispersion sind reale
Messungen erforderlich und werden fir weitere Untersuchungen empfohlen.

Eine weitere grof3e Herausforderung, die sich beim Hinzufliigen von Dispersivitdt zum Reservoir-Modell
ergeben kann, ist die Beseitigung der numerischen Dispersion. Die durch die zeitliche und raumliche
Diskretisierung verursachte numerische Dispersion kann das Dispersivititsmodell Uberbewerten. Zwei
Methoden, die in dieser Arbeit verwendet werden, sind die Reduzierung der GittergréRe und der Zeitschritte
sowie die Aktivierung des Gewichtungsschemas hdherer Ordnung. Die erste Methode kann die Rechenzeit
erhéhen, wahrend die zweite Methode in &hnlicher Weise Kosten und Zeit sparen kann.

Die molekulare Diffusion als Konzentrationsfunktion ist ein weiterer grundlegender physikalischer Prozess, der
explizit untersucht wurde. AufRerdem wird die Diffusion als langsamer Prozess Uber makroskopische
Entfernungen betrachtet. Den Simulationsergebnissen zufolge wird der Anteil der molekularen Diffusion an
der Durchmischung der Gase durch die Verwendung niedriger Einspritzraten erhdht. Aufgrund der Erhéhung
des Diffusionsanteils an der gesamten physikalischen Dispersion und der realistischen berechneten Werte
des Diffusionskoeffizienten (in der GréRenordnung von 1E-05 cm?/s) bei niedrigen Injektionsraten kann die
Diffusion einen erheblichen Einfluss auf das Mischungsverhalten haben.

Homogenes 3D-Modell:

Die Auswirkungen der Eigenschaften der Lagerstatte (Porositdit und Permeabilitdt) auf das
Mischungsverhalten sind erheblich. Darliber hinaus filhren bessere Lagerstatteneigenschaften zu einer
héheren Effizienz der Wasserstoffproduktion.

Die Wasserstoffloslichkeit hat in dem homogenen 3D-Modell nur minimale Auswirkungen auf die Effizienz der
Wasserstoffproduktion. Dies ist auf die extrem niedrige Wasserstoffloslichkeit in Wasser und die geringe

Wassersattigung in der Lagerstatte zurtickzufihren.

Der Einfluss der verfiigbaren Zustandsgleichungsmodelle auf die Effizienz der Wasserstoffproduktion wird
untersucht. Das Szenario, in dem das PR-EOS zur Modellierung des Fluidverhaltens verwendet wurde, zeigte
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eine hohere kumulative Wasserstoffproduktion im Vergleich zu dem Fall, in dem das SRK-EOS verwendet
wurde. Dariber hinaus ist anzumerken, dass keines dieser EOS-Modelle mit realen Labordaten kalibriert
werden.

Heterogenes 3D-Modell

Im heterogenen Modell ist die Injektivitdt und Produktivitat in den Volpriehausener Schichten aufgrund der
groReren Machtigkeit und der besseren lokalen Permeabilitatsverteilung besser als in den Detfurth- und
Volpriehausen-Formationen, obwohl die Produktionseffizienz nahezu gleich ist.

Die Simulationsergebnisse zeigten, dass die Effizienz der Wasserstofferzeugung in jedem Zyklus héher war,
wenn die Wasserstoffspeicherung in der "Detfurth"-Schicht im Vergleich zur "Volpriehausen"-Schicht geplant
war.
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7 Empfehlungen und zukinftige Arbeiten

In dieser Arbeit wurden die Auswirkungen der verfugbaren EOS-Modelle in  Winprop
(CMG PVT-Simulator) untersucht, um die Gaseigenschaften zu modellieren und das Mischungsverhalten von
Gasen vorherzusagen. In der einschlagigen Literatur wird jedoch betont, dass die beste Ubereinstimmung bei
der Vorhersage von Wasserstoffgaseigenschaften mit dem EOS-Modell GERG-2008 erzielt werden kann. Es
stellt sich die Frage, wie gro3 die Auswirkungen der Verwendung dieses EOS-Modells auf das
Mischungsverhalten, die Schwerkraftentmischung und die Effizienz der Wasserstoffproduktion sind. Es wird
empfohlen, die gangigen EOS-Modelle mit realen Laborergebnissen zu vergleichen.

In dieser Untersuchung wird die Wirksamkeit von stromaufwarts gelegenen Gewichtungsschemata héherer
Ordnung zur Beseitigung der numerischen Dispersion bewertet. Das Schema zweiter Ordnung wird
zusammen mit der Aktivierung des Total Variation Diminishing (TVD)-Flussbegrenzers verwendet
(Abschnitt 4.3.1.2). Es wird empfohlen, weitere Untersuchungen zu verschiedenen Methoden zur Minimierung
der numerischen Dispersion in einer angemessenen Berechnungszeit durchzufihren.

Bei kiinftigen Arbeiten kénnen die Absténde zwischen den Bohrléchern und die Optimierung des Bohrmusters
bei potenziellen Bohrungen fir die Wasserstoffspeicherung untersucht werden. Im Falle der Nutzung
bestehender Bohrungen kann die Suche nach optimalen Bohrlochstandorten darauf abzielen, die Effizienz der
Wasserstoffproduktion zu maximieren. Dartber hinaus kann die Wirksamkeit von vertikalen oder horizontalen
Bohrungen zur Verbesserung der endgultigen Gewinnung bewertet werden.

Die in dieser Studie angewandte Technik ist ein "Huff-and-Puff’-Verfahren, und es ist erforderlich, den Einsatz
von Injektor-Produzenten an verschiedenen Standorten zu untersuchen.

Die Simulationen an numerischen 3D-Modellen sollten ausgeweitet und mehrere Injektions-(Stillstands-)
Produktionszyklen  simuliert werden, um den postulierten Effekt der Erhdéhung der
Wasserstoffproduktionseffizienz bei fortlaufenden Speicherbetrieb zu verifizieren. Dies ist vor dem Hintergrund
der Anpassung der Gasaufbereitung von besonderer Bedeutung.

Der Hysterese-Effekt als wichtigster Trapping-Mechanismus kann mit verschiedenen verfligbaren Methoden
bewertet werden, um die Wasserstoff-Effizienz zu bewerten und zu vergleichen. Die Bewertung muss auf der
Grundlage von Labormesswerten des Kapillardrucks und der relativen Permeabilitat im Wasserstoff-Wasser-
System erfolgen.
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