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            Abstract
          
        

        
          CO2 배출을 줄이기 위해서 최근 CO2 포집 및 저장 기술에 관한 연구가 전세계적으로 활발히 진행되고 있다. 국내에서는 해양퇴적층을 대상으로 한 CO2 저장 연구가 활발히 진행되고 있다. 이러한 CO2 저장 연구에서 가장 중요한 요소 중 하나는 안전성 확보이다. 지중저장의 안전성 확보를 위해서 저장 CO2의 누출 가능성과 누출 특성을 예측하는 것은 매우 중요하다. 본 연구에서는 해양지중에 저장된 CO2가 단층을 통하여 누출될 수 있는 시나리오를 가정한 후, 지중공간 내 CO2확산 및 누출 거동을 TOUGH2-MP ECO2N을 사용하여 시뮬레이션 하였다. 대상 저장지는 150 m 수심의 대륙붕 해저 825 m 지점에 있는 두께 150 m의 대염수층이고, 누출이 진행되는 경로는 주입정에서 1,000 m 떨어진 단층이다. 저장된 CO2는 주입 압력과 밀도차에 의한 부력에 의해서 이동하게 된다. CO2가 해수면으로 누출되기 위해서는 주입정에서 인가된 압력차가 CO2를 단층 하단에 도달할 수 있게 할 만큼 충분히 커야 한다. 단층 하단에 도달한 CO2는 추가적인 압력 구배가 없어도 부력에 의해서 누출된다. CO2 주입과 동시에 공극수는 CO2가 누출되기 전까지 지속적으로 해저면으로 누출된다. CO2가 해저면에 도착하면 공극수의 누출은 중단되고, 누출되는 CO2질량에 상응하는 해수가 부력의 반대 작용으로 인해 단층으로 유입되는 것으로 계산되었다. 주입량이 누출에 미치는 영향을 평가하기 위하여 연간 CO2주입량 100만 톤, 75만 톤, 50만 톤 에 대한 민감도분석을 수행하였으며, 누출이 일어난 시점은 주입 후 각각 11.3 년, 15.6년, 23.2년으로 계산되었다. 또한, 주입이 종료 된 이후에도 누출은 특정 기간 동안 지속되는 것으로 계산되었다. 누적 주입량 대비 누적 누출량은 연간 CO2 주입량이 100만 톤, 75만 톤, 50만 톤인 경우, 각각 19.5%, 11.5%, 2.8% 이다.

        

        
          
            초록
          
        

        
          To mitigate the greenhouse gas emission, many carbon capture and storage projects are underway all over the world. In Korea, many studies focus on the storage of CO2 in the offshore sediment. Assurance of safety is one of the most important issues in the geological storage of CO2. Especially, the assessment of possibility of leakage and amount of leaked CO2 is very crucial to analyze the safety of marine geological storage of CO2. In this study, the leakage of injected CO2 through fault was numerically studied. TOUGH2-MP ECO2N was used to simulate the subsurface behavior of injected CO2. The storage site was 150 m thick saline aquifer located 825 m under the continental shelf. It was assumed that CO2 leak was happened through the fault located 1,000 m away from the injection well. The injected CO2 could migrate through the aquifer by both pressure difference driven by injection and buoyancy force. The enough pressure differences made it possible the CO2 to migrate to the bottom of the fault. The CO2 could be leaked to seabed through the fault due to the buoyancy force. Prior to leakage of the injected CO2, the formation water leaked to seabed. When CO2 reached the seabed, leakage of formation water stopped but the same amount of sea water starts to flow into the underground as the amount of leaked CO2. To analyze the effect of injection rate on the leakage behavior, the injection rate of CO2 was varied as 0.5, 0.75, and 1 MtCO2/year. The starting times of leakage at 1, 0.75 and 0.5 MtCO2/year injection rates are 11.3, 15.6 and 23.2 years after the injection, respectively. The leakage of CO2 to the seabed continued for a period time after the end of CO2 injection. The ratios of total leaked CO2 to total injected CO2 at 1, 0.75 and 0.5 MtCO2/year injection rates are 19.5%, 11.5% and 2.8%, respectively.
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      서 론
      최근 기후변화로 인하여 대기로의 CO2 배출을 줄이려는 노력이 전세계적으로 이루어지고 있다. 이산화탄소 포집 및 저장(CCS, Carbon Capture and Storage) 기술은 화력발전, 철강, 시멘트 산업과 같은 대량의 CO2 배출원에서 CO2를 포집 후 지중에 저장하는 기술로 대기로의 CO2 배출을 획기적으로 줄일 수 있어 최근 매우 각광받고 있다. CO2 저장가능 후보지로는 고갈 유가스전, 석탄층, 심부대염수층 등이 주로 거론되는데, 이중 대염수층이 저장 가능 용량이 가장 크고 전세계적으로 골고루 분포되어 있어, 대염수층에 저장하는 방법에 관한 연구가 최근 활발하게 진행되고 있다(IPCC[2005]).

      CCS 기술을 실증 및 상용화하는데 있어 가장 중요한 요소는 경제적 타당성과 더불어 누출 가능성 등을 포함한 안정성의 확보다 (Folger[2009]). CCS 프로젝트에서 CO2 누출은 저장으로 인한 감축량을 상쇄시킬 뿐만 아니라 CO2 배출권 거래제도를 통해 획득한 배출권의 상실 및 CCS의 안전성에 대한 사회적 이슈를 야기시킬 수 있다. 현재 여러 국가들이 교토의정서 체제하에서 온실가스를 줄이기 위해 노력하고 있다. CCS 사업을 통해서 감축된 온실가스 배출권을 국가간에 거래하기 위해서는 공동이행제도(JI, Joint Implementation) 또는 청정개발제도(CDM, Clean Development Mechanism)의 규약을 만족시켜야 하고, 이를 위해서는 감축량에 대한 명확한 산정이 요구된다. 만약에 대규모의 누출이 발생하게 되면, 정확한 누출량의 파악이 어려울 뿐만 아니라, 이러한 누출로 인한 CO2 감축량의 모호성은 JI 또는 CDM 사업의 승인 자체를 어렵게 하는 장애물이 될 수 있다.

      국내에서 해양 퇴적층을 대상으로 한 CO2 저장소의 승인 여부는 저장소의 지질학적 완결성 뿐만 아니라 저장된 CO2가 누출될 경우 환경피해 범위의 산정과 같은 환경 영향 평가에 의하여 결정될 것이다. 또한 누출된 CO2가 국경을 넘어 인접국가로까지 확산되면 외교적인 마찰도 야기할 수도 있다. 따라서 CO2 해양지중저장의 성공여부는 누출의 위험도가 매우 낮다는 것을 사전에 명확히 보여주는데 있다고 할 수 있고, 누출에 대한 가능성, 누출량, 그리고 사후 적절한 대응 방안은 CCS 사업을 시작하기에 앞서 반드시 마련되어야 한다.

      CO2 저장소가 누출의 위험이 없기 위해서는 다음과 같은 4가지 조건을 만족해야 한다(IPCC[2005]); 1) 낮은 투수성의 덮개암, 2) 지질학적 안정성, 3) 단층 등과 같은 누출 경로의 부재, 4) 적절한 포획 (trapping) 메커니즘. 일반적으로 누출은 상기 3)에 해당하는 누출 경로가 있을 때 일어난다. 일반적으로 누출 시나리오는 크게 2 가지로 나뉘어 지는데, 첫 번째는 주입정 또는 폐공(abandoned well)을 통한 급격한 누출이고, 두 번째는 미 탐지된 단층과 같은 지질학적 미세 결함으로 인한 점진적인 누출이다. 주입정 및 폐공을 통한 누출의 경우 일차적으로 누출 지역 근처의 근로자 및 생태계에 큰 위협이 된다. 현재까지 알려진 바에 의하면 CO2의 공기 중 농도가 7-10% 보다 커지게 되면 인간의 생명과 건강에 큰 위험이 되기 때문이다. 이러한 종류의 누출은 수시간에서 수일에 거쳐서 일어나는 게 대부분이며 CO2의 누출량은 전체 유입량에 비교하면 매우 적은 것으로 알려지고 있다(IPCC[2005]). 미 탐지된 단층, 균열을 통해서 누출이 이루어지는 경우는 주입정, 폐공을 통한 누출보다 점진적이고 확산적이다. 이 경우 음용수층을 포함한 지하수층과 지표 등 CO2가 축적되는 영역의 생태계에 주로 영향을 미치게 된다. 또한, 토질의 산성화 및 토질내의 산소 결핍과 같은 이차적인 문제도 야기된다. 만약 CO2가 대기 중으로 누출되면 저지대, 지하실, 공동구 등의 장소에 큰 위험요인이 될 수 있다. 본 연구에서 관심을 가지고 있는 해양지중의 경우 내륙에서의 경우 보다 인간에게 미치는 영향은 적다고 할 수 있으나 해양생태계 파괴 및 해양산 성화 등 여러 가지 문제를 야기할 수 있다.

      최근 CCS 프로젝트의 안전에 대한 관심이 전세계적으로 증대됨에 따라, CO2 지중 저장소에서 지표면으로의 CO2 누출에 관한 수치해석 연구들이 많이 발표되고 있다. Zeidouni 등(Zeidouni et al. [2014])은 2차원 수치해석을 통해 공극수와 CO2 누출 시 야기되는 온도의 변화를 계산하였고, 이를 통해 누출 단층에서 CO2의 누출을 모니터링 할 수 있는 방법을 제안하였다. Esposito와 Benson(Esposito and Benson[2011])은 TOUGH2 소프트웨어를 사용하여 CO2 누출 시 대응 방안에 대한 수치해석을 하였다. 하지만 Esposito와 Benson의 연구의 경우, 구체적인 CO2 누출 경로가 해석 대상에 포함되지 않았기 때문에, 누출로 인한 CO2의 변화를 고려할 수 없다는 단점이 있다. Pruess(Pruess[2008])는 3차원 형상의 지중에서 CO2의 누출과정에 대한 수치해석을 수행하였다. Pruess 연구의 경우 지표면 근처에서의 누출 과정만을 해석 대상으로 고려하여, 지표 근처에서의 CO2 거동을 비교적 정확히 모사했다는 장점이 있으나, CO2 주입의 영향 및 누출 경로에 대한 내용은 고려되지 못했다. Aoyagi 등(Aoyagi et al.[2011])은 주입정 근처에 대규모 단층이 2개가 있는 경우, 단층으로의 CO2 누출과정을 TOUGH2 소프트웨어를 사용하여 해석하였다. Aoyagi 등의 연구는 해양 지중을 대상으로 수치해석 하였으나, 해양의 영향을 경계조건에 구체적으로 적용하지 못했고, 주입량도 실증 사업에 적합한 연간 100만 주입량에 절반에 해당하는 연간 50만 톤 주입량을 해석 조건으로 설정하였다. 국내에서도 CO2 지중저장 시 누출에 대한 연구가 최근에 발표되고 있다. 김현우 등(Kim et al.[2013])은 기존 연구들을 분석하여, 현지조사를 통한 현지응력의 크기와 방향, 유체압력 분포, 단층 분포 등에 대한 불확실성 평가 연구, 부지 선정 결정 단계에서의 모델링 수행 연구, 단층 활성화 가능성 평가 및 추정 연구 등을 통해 CO2 지중 저장 시 단층의 안정성을 평가할 수 있는 방법을 소개하였다. 기존의 연구 사례를 종합해 보면, CO2 주입과 누출을 모두 포괄하는 해석을 수행한 경우는 많지 않고, 또한 현재 전세계적으로 계획하고 있는 연간 100만 톤급 이상의 주입량을 해석한 경우도 거의 없다. 그리고 국내에서 CO2 지중 저장으로 계획하고 있는 해양 지중 저장을 대상으로 누출을 해석한 경우도 그 사례를 찾아보기가 매우 힘들다.

      본 연구에서는 CO2를 해양의 퇴적층 중 대염수층에 저장할 때, 주입정으로부터 1 km 떨어진 곳에 존재하는 대규모 단층을 통하여 CO2가 누출되는 시나리오를 가정하여 수치해석 연구를 수행하였다. 실제 저장 사업이 이루어 진다면, 본 연구에서 검토하는 시나리오가 발생할 가능이 거의 없는 안전한 지층구조가 저장지로 선택될 것이다. 하지만 본 연구에서 다루는 최악의 시나리오에 대한 검토는 안정성 평가 능력 확보차원에서 반드시 필요하다. CO2 주입량의 영향, 시간대별 CO2의 분포, 해저면으로의 CO2 누출율, 누출 특성, 누적 누출량 등이 본 연구의 주된 연구 내용이다. 대기 중으로 누출이 아닌, 해양으로 누출이라는 조건을 경계조건에 반영하여, 기존 연구와 차별화를 시도하였다. 대염수층의 경우, 고갈 유가스전과는 달리 폐공이 존재하는 경우가 제한적이므로, 폐공으로 인한 누출은 본 연구에서는 고려하지 않았다.

    

    

  
    
      2. 해석 대상 및 수치해석 방법
      본 연구에서는 대륙붕 대염수층에 CO2 저장 시 단층으로의 누출율을 정량적으로 예측하기 위해서 수치해석적 연구를 수행하였다. 다공성 물질 내에서 다상, 다성분, 비 단열 유동을 해석할 수 있는 TOUGH2-MP/ECO2N(Pruess et al.[1999]; Pruess[2005]; Zhang et al.[2008])가 수치해석에 사용되었다. TOUGH2는 지열, 석유 및 천연가스 저장소, 핵폐기물 처리 등의 분야에서 널리 사용되어 왔으며, 최근에는 CO2 지중저장 분야에서도 많이 사용되고 있다. TOUGH2는 기체와 액체의 유동, 잠열 및 현열의 이송, 기상/액상간의 상변화 등을 모두 해석할 수 있다. 높은 압력하에서 중력을 고려한 점성 유동은 Darcy’s Law(Kaviany[1995])를 사용하여 계산된다. 상대 투수성 함수를 사용하여 기상과 액상간의 상호 간섭을 표현하고, 모세관압을 고려한 액체의 거동을 계산한다. 온도장은 에너지 방정식을 사용하여 해석되고, 전도, 대류, 그리고 현열과 잠열의 이원 확산을 고려할 수 있다.

      
        
        

        Fig. 1. 
				
        

        
          Cross sectional schematic of geometry including location of injection well and faults. The white and grey colors represent sandstone and mudstone respectively. Axes are not scaled.
        
        

        

      

      본 연구는 울릉분지 돌고래 II 시추공의 주상도(well logging data)와 유사한 지형을 단순화하여 모델링 하였고, Fig. 1은 모델링 된 층서 단면(stratigraphic profile)과 해석 격자를 보여준다. 해석 영역의 경계에서 CO2 주입으로 인한 압력 상승의 영향이 있게 되면 수치해석적으로 경계조건을 적용하기가 매우 어렵게 된다. 따라서 해석 영역의 경계에서 CO2 주입으로 인한 압력 상승의 영향을 배제하기 위해서 전체 해석 영역을 Fig. 2처럼 1.2 km의 두께를 갖는 12 km×12 km의 3차원 공간으로 선정하였다. Fig. 1에서 해석영역은 해양의 지중공간만 포함하고, 단면 상부 경계는 해저면으로 수심은 150 m로 가정되었다. 해저 면에서 300 m 하부 영역에는 사암층이 존재하고, 그 아래로 150 m 간격으로 이암(mudstone)과 사암이 번갈아가며 해저면 900 m까지 존재한다. 해저 900 m 아래의 바닥 부분에는 이암이 존재한다고 가정하였다. CO2는 사암층에 주입되며 구체적인 주입 지점은 Fig. 1에 표기한 바와 같이 X=6,025 m, Y=6,025 m, Z=-875 m이다. 단층 1은 주입 정으로부터 X 방향으로 -1,000 m 떨어져 있다고 가정되었다. 현실적으로 주입정주위 반경 1 km 안에 거대 단층이 존재하기는 매우 어려우나 본 연구에서는 극단적 상황을 가정하여 저장의 안정성을 평가하고자 한다. 실제 단층의 너비가 1 m 보다 큰 경우는 거의 없으나(Walsh et al.[1998]), 본 연구에서는 수치해석적 안정성을 확보하기 위해서 단층의 크기를 6 m로 가정하였다. 본 연구에서처럼 수치해석 영역의 크기가 12 km×12 km×1.2 km 로 매우 크고, 100 년이라는 긴 시간을 수치해석하기 위해서는, 시간 간격(Δtime)이 매우 커야 하고, 따라서 CFL(Courant-Friedrichs-Lewy) 조건을 만족시키기 위해서는 격자의 크기를 미터 단위 이하로 작게 할 수는 없다. 따라서 본 연구에서는 안정적인 수렴해를 얻기 위해서 단층의 크기를 불가피하게 실제보다 크게 가정하였다. 총 해석 격자 수는 101×80×26 개이다. 주입정 및 단층 요소 주변의 격자 너비는 100 m이고 그 이외의 지역은 200 m이다. 단층의 격자 너비는 2 m로 조밀하게 구성하였고, 단층 주위의 격자도 Fig. 1에 도시된 바와 같이 단층에 근접할수록 조밀하게 생성하였다. 암석과 단층의 물성치는 Table 1에 기술하였다(Hildenbrand et al.[2002]; Aoyagi et al.[2011]).

      
        Table 1. 
				
        

        
          Properties of rock materials
        
        

      

      
        
          
            	Parameter
            	Sandstone
            	Mudstone
            	Fault
          

        
        
          	Density
          	2,640 kg/m3
          	2,445 kg/m3
          	2,640 kg/m3
        

        
          	Porosity
          	0.2
          	0.1
          	0.2
        

        
          	Permeability (direction)
          	100 mD (X, Y)
          	500 nD (X, Y)
          	100 mD (X)
        

        
          	10 mD (Z)
          	50 nD (Z)
          	10,000 mD (Y, Z)
        

      

      

      
        Table 2. 
				
        

        
          Relative permeability parameters
        
        

      

      
        
          
            	Parameter
            	Value
          

        
        
          	Irreducible liquid saturation, Slr
          	0.3
        

        
          	Irreducible gas saturation, Sgr
          	0.05
        

      

      

      본 연구에 사용된 상대 투수성 모델과 모세관 압력 모델은 TOUGH2-ECO2N(Pruess[2005]) 문헌에 사용된 모델과 같은 모델을 차용하였다. 참고문헌에서 사용된 모델은 CO2 저장에 적합한 높은 상대투수성과 다공도를 가지는 전형적인 CO2 저장 지층을 모사할 수 있는 모델이다. 상대 투수성 모델로는 Corey 모델(Corey[1954])을 이용하였고, 구체적인 수식은 다음과 같다.
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      여기서, krl, krg는 각각 액상과 기상의 상대 투수성, Sl은 수포화도(liquid saturation), Slr은 irreducible liquid saturation, Sgr는 irreducible gas saturation이다. 여기에 사용된 변수는 Table 2에 나타내었다. 그리고 Ŝ는 무차원 수포화도로 아래와 같이 정의 된다.
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      모세관 압력 모델로는 van Genuchten 함수(Van Genuchten [1980])를 사용하였고, 다음과 같다.
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      여기서 Pcap는 모세관 압, P0은 강도 계수, Pmax는 최대 모세관 압, S*는 무차원 수포화도이다. 여기서 사용된 변수들(NIAIST [2001]; Pruess et al.[2002])은 Table 3에 명시하였다.

      
        
        

        Fig. 2. 
				
        

        
          Three-Dimensional meshes.
        
        

        

      

      
        Table 3. 
				
        

        
          Capillary pressure parameters
        
        

      

      
        
          
            	Parameter
            	Value
          

        
        
          	Irreducible liquid saturation, Slr
          	0.29
        

        
          	Exponent, γ
          	0.457
        

        
          	Strength Coefficient, P0
          	18.7 kPa (Sandstone)
59.10 kPa (Mudstone)
        

        
          	Maximum capillary pressure, Pmax
          	107 Pa
        

      

      

      계산에 사용된 경계조건은 다음과 같다. 대륙붕의 수심을 150 m로 가정하여 해저면(Fig. 1의 상단 경계)이 절대압력 16 기압의 등압, 10 oC의 등온 경계조건을 가진다고 가정하였고, 계산이 진행되어도 초기의 압력과 온도 값을 유지하도록 하였다. 이는 해저면은 무한대의 저장소와 같은 역할을 하므로 특정 해저 면에서의 압력과 온도는 항상 일정한 값이 유지되기 때문이다. 해저면 이외의 다른 경계면은 유동의 유출입이 없는 경계 조건(no-flow boundary condition)을 적용하였다. 비투과 경계지층이 경계에 존재하는 경우 물리적으로 no-flow 조건과 매우 유사하고, 그 반대의 경우에는 공극수 등이 잘 투과할 수 있는 경계가 된다. No-flow 조건의 경우, 주입된 CO2에 의해서 어떤 유체도 경계 밖으로 흘러나가지 않게 되므로 저류층내에 압력은 지속적으로 상승하게 된다. 하지만 본 연구에서처럼 단층으로의 누출이 있는 경우는 공극수 내지 주입된 CO2가 해저면을 통하여 외부로 누출되기 때문에 저류층 내에서의 압력상승은 제한적일 수 밖에 없다. 또한 전체 계산 영역을 CO2가 저장되는 공간보다 충분히 크게 설정하여, 계산된 저류층 내 압력의 최대 상승치는 약 3 MPa로 덮개암의 임계 압력치인 40 MPa(Goodarzi and Settari[2009]) 보다 훨씬 작아 압력 상승은 덮개암 파괴가 일어나지 않는 범위 내로 한정된다.

      초기 조건으로 정수압분포와 지열온도분포를 주었다. 해저면의 압력을 고정시키고, CO2 주입 없이 계산하여 해양지중 내에서의 정수압 분포를 얻었다. 지열온도분포는 정수압 조건을 얻은 후, 지열 온도 구배를 0.03 oC/m로 가정하고, 정수압 조건 계산 때와 마찬가지로 해저 면의 온도를 고정시킨 후 CO2 주입 없이 계산하여 초기 온도 조건을 얻었다. 초기 조건 계산 결과, 계산 영역의 하부인 지중 z=-1,200 m인 경계에서 압력과 온도는 각각 13.6 MPa, 46 oC로 계산되었다.

      주입되는 CO2의 양을 연간 50 만 톤, 100 만 톤으로 바꾸어 가며 계산하였고, 주입 기간은 30 년이다. 여기서 주입량 100 만 톤은 국내 CCS 실증사업으로 계획하고 있는 주입량이다. 총 시뮬레이션 시간은 40 년으로, 주입기간 10 년과 주입종료 후 10 년을 추가로 계산하여 주입이 완료된 이후의 CO2 거동을 모사하였다. CO2주입 중 온도장은 계산하지 않고, 각 셀에서 CO2 및 공극수의 온도는 초기조건에서 계산된 온도 값과 항상 같다고 가정하였다. 본 연구에서 지열 온도 구배는 고려하였으나, 온도장을 계산하지 않았기 때문에 해저면 근처에서 하이드레이트의 생성과 같은 효과는 고려할 수 없다. 또한 해석시간 단축을 위해서 성긴 격자계를 사용하였기 때문에 사암에서 부력의 효과가 다소 작게 예측되었을 가능성도 있다.

    

    

  
    
      3. 결과 및 고찰
      Fig. 3은 CO2 주입율이 1 MtCO2/year인 경우, 주입정을 가로지르는 Y=6,025m 단면에서 시간에 따른 기체의 포화도(SG, saturation of gas)의 변화를 나타내는 그림이고, Fig. 4는 단층의 단면을 나타내는 X=5,025 m 에서의 기체 포화도의 변화를 나타낸다. 본 연구에서 해석되는 압력과 온도의 범위 내에서, 기상의 공극수가 전체 기체상태의 질량에서 차지하는 최대 비율은 0.5~1.8% 정도이기 때문에 (Spycher et al.[2003]) 대부분의 기상은 CO2로 이루어져있다. Fig. 3과 4는 CO2가 단층을 거쳐 해저면으로 유출되는 과정을 시간경과에 따라 보여주고, 원으로 표시된 곳은 CO2 누출이 시작되었을 때와 누출이 중단되었을 때를 각각 보여준다. Fig. 3과 4에서 주입된 CO2는 주입이 멈추어진 t=30 years 이후 이송이 급격히 더디어 지는 경향을 보여준다. 주입된 CO2는 압력 구배와 부력에 의해 움직이게 된다. 압력 구배는 주입된 CO2의 높은 압력으로 인하여 유발되나, 주입이 중단된 이후에는 주위 유체와 급격히 평형을 이루게 되므로 대부분의 압력 구배는 소멸된다. 주입 중단 이후 소멸된 압력 차는 CO2의 이송 추진력(driving force) 감소의 원인이 된다.

      Fig. 3과 4에서 t=30 year인 경우, 단층에서 상당량의 기체 포화도가 나타났다. 단층에 도달한 CO2는 대부분 부력에 의해서 상승하기 때문에, 단층에서의 높은 CO2 분율은 부력의 힘이 강하다는 것을 나타내고 따라서 CO2가 해저면으로 유출된다는 것을 뜻한다. 계산의 마지막 지점인 t=40 year 에서는 단층과 해저 면이 만나는 부근에서 CO2의 분율은 0.0이고, 단층에서의 CO2분율도 0.05 이하로 존재한다. CO2가 해저면으로 지속적으로 누출되면서 단층에서의 CO2 분율이 0.05 이하로 작아지게 되고, Corey 모델에 의해서 기체의 상대 투수성은 0이 된다. 이는 단층 내에서 기체 포화도가 0.05 이하 상태로 존재하는 CO2는 잔류 포획(residual trapping)으로 인해 CO2가 더 이상 움직이지 않고 정체되어 있다고 해석될 수 있다. CO2 거동에 가장 큰 영향을 미치는 압력구배는 CO2 주입기간에는 존재하나 주입이 종료되면 구배는 사라지기 때문에, 주입기간에 CO2가 단층에 도달하지 못하면 단층에서 누출이 일어날 가능성은 매우 낮아진다.

      Fig. 5와 6은 단층의 중심부와 해저면이 만나는 지점인 X=5,025 m, Y=6,025 m, Z=-17.1 m 지점에서, 주입량의 변화에 따른 압력변화 및 시간 별 누출량을 각각 보여준다. Fig. 7은 같은 지점에서 주입량 별 CO2의 포화도를 나타낸다. 이 지점은 단층 중에서 주입정과 같은 Y좌표에 있는 지점으로, 주입정에서 단층과 해저 면이 만나는 지점까지 최단 거리로 인해 누출량이 가장 많은 지점이다. 참고로 Fig. 2 에서처럼 단층은 전체 도메인에 걸쳐 Y축과 평행하게 펼쳐져 있다. 압력 차는 주입과 동시에 일정량 증가하게 되고, 압력 차에 비례해서 공극수도 Fig. 6에서처럼 CO2주입과 거의 동시에 누출이 시작된다. CO2가 해저 면에 도착하면서 압력 차는 급격히 상승하게 되고, CO2가 본격적으로 누출되기 시작하는 시점에서 압력차는 정점을 이룬다. CO2누출 시작 시점은 주입율이 1, 0.75, 0.5 MtCO2/year일 때 각각 11.3, 15.6, 23.2 년이다. 압력 차는 주입이 멈추게 되는 t=30 year 이후 음의 값을 가지게 되고, CO2 누출이 멈추는 지점에서 최저값에 도달한 이후 점진적으로 ‘0’에 수렴한다.
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          Cross sectional section contours of CO2 gas concentration at Y=6,025 m at 1 MtCO2/year injection rate.
        
        

        

      

      
        
        

        Fig. 4. 
				
        

        
          Cross-sectional contours of CO2 gas concentrations at fault at 1 MtCO2/year injection rate.
        
        

        

      

      
        
        

        Fig. 5. 
				
        

        
          Pressure changes as a function of time at point where fault and seabed meet at different injection rates of 0.50 MtCO2/year, 0.75 MtCO2/year and 1 MtCO2/year.
        
        

        

      

      
        
        

        Fig. 6. 
				
        

        
          CO2 and brine leakage rates as a function of time at point where fault and seabed meet at different injection rates of 0.50 MtCO2/ year, 0.75 MtCO2/year and 1 MtCO2/year.
        
        

        

      

      
        
        

        Fig. 7. 
				
        

        
          CO2 gas concentrations as a function of time at point where fault and seabed meet at different injection rates of 0.50 MtCO2/ year, 0.75 MtCO2/year and 1 MtCO2/year.
        
        

        

      

      CO2 주입으로 인해 발생한 압력 차로 인하여 CO2가 해저 면에 도달하기 전까지는 공극수가 해저면으로 누출된다. 공극수의 누출은 음용 지하수를 오염시킬 뿐만 아니라, 공극수에 포함되어 있는 중금속으로 인하여 해양으로 누출될 경우, 해양생태계에도 피해가 예상된다(Kharaka et al.[2009]; Prigiobbe et al.[2014]). 따라서 공극수 누출에 대한 모니터링은 CO2 누출을 사전에 탐지할 수 있다라는 장점 이외에도 공극수로 인한 환경 오염 방지를 위해서라도 반드시 필요하고 이에 관한 연구들도 최근 많이 진행되고 있다(Nogues et al.[2011]; Zeidouni et al.[2014]). CO2가 해저 면에 도착하면서 공극수의 누출도 급격히 상승하여 최고치를 이룬 후 급격히 하락하면서 음의 값을 가지게 된다. 음의 값을 가진다는 것은 공극수가 해저면으로 누출되는 게 아니라 반대로 해수가 지층으로 유입된다는 것을 뜻한다. 즉, CO2가 본격적으로 해저면으로의 누출이 시작되면 공극수도 같이 누출되는 게 아니라 오히려 해수가 지층으로 유입된다. 이러한 해수의 유입은 이전 연구 결과에서는 발표되지 않은 현상으로, CO2 해양 지중 저장 시 누출의 경우, 지표면이 아닌 해수면으로 누출이 이루어지기 때문에 2장에서 설명된 경계 조건의 중요성을 보여주는 결과라 할 수 있다. 이 현상을 설명하기 위해서 Chenj 등(Chenj et al.[2006])이 제안한 습윤상(wetting phase)과 비습윤상(non-wetting phase)의 속도를 나타내는 수식을 사용하였다.
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      위의 식에서 u는 속도 벡터, ρ는 밀도, g는 중력가속도, z는 중력방향좌표, 하첨자 w, o는 각각 습윤상, 비습윤상를 뜻한다. λa와 λ은 각 상의 이동도(phase mobility)와 총 이동도(total mobility)로 아래와 같이 정의 된다.
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      여기서 하첨자 α는 습윤상과 비습윤상 중 하나를 뜻한다. 분할 유동(fractional flow) 함수는 아래와 같이 정의 된다.
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      식 (5)의 우변에서 괄호 안의 두 항을 비교하면 부력이 해수의 유입에 미치는 영향의 정도를 알 수 있다. 모세관 압 계산에 사용된 Corey model에 의하면, 기체의 포화도가 클수록 모세관 압의 절대값은 커진다. CO2가 해저 면에 도착하게 되면 Fig. 7에서처럼 해저면에서 기체의 포화도가 커지게 되고 이는 Corey model에 의해서 모세관 압 절대값의 상승을 초래한다. 주입율 0.75 MtCO2/year의 경우, 모세관 압의 절대값은 10 kPa 정도의 값을 가지게 된다. CO2가 용해된 물의 밀도는 1,010 kg/m3 정도이고 Fig. 1, 2에서 해수면에 닿은 CO2의 밀도는 약 70 kg/m3이다. 이 값들을 이용하여 식 (5)의 마지막 항을 계산하면 약 500 kPa로 모세관 압 차이보다 50배 큰 값을 가진다. 따라서 모세관 압이 해수의 유입에 미치는 영향은 미비하다고 할 수 있고, 이는 Fig. 6에서 CO2의 누출량과 해수의 유입량이 비슷한 값을 가지는 근거가 된다.

      Fig. 8(a)는 전체 단층 영역에서 시간에 따른 CO2 총 누출율 변화를 주입량에 따라 보여주고, Fig. 8(b)는 시간에 따른 누적 CO2누출량 변화를 보여주는 그림으로 Fig. 8(a)를 적분하여 계산된 그림이다. Table 4는 CO2 누적 주입량, 누적 누출량, 누적 주입량 대누적 누출량 비율을 나타낸다. Fig. 8(a)에서 누출율이 증가하는 구간에서 계단 형태의 증가는 해석 격자의 성김과 수치 시간 간격이 조밀하지 못함에 근거한다. CO2 주입율이 클수록 단층으로 누출되는 CO2의 유속은 커지므로 주입율이 1 MtCO2/y 일 때 누출율은 가장 큰 값을 가지게 된다. 주입율이 1 MtCO2/y 인 경우, 최대 누출율은 약 0.4 MtCO2/y 정도의 값으로 주입율이 1 MtCO2/y의 절반인 0.5 MtCO2/y 일 때의 최대 누출율인 약 0.1 MtCO2/y의 4배 이상의 값을 가지게 된다. 누출이 시작되는 시점도 Fig. 6과 마찬가지로 주입율이 작을수록 늦어져서 누적 CO2 누출량은 Fig. 8(b)에서 나타난 봐와 같이 주입율이 1 MtCO2/y 일 때, 0.5 MtCO2/y의 경우 보다 13배 이상 크게 된다. 따라서 주입량의 증가에 따른 누출량의 증가는 주입량에 선형적으로 비례하지 않고, 주입량의 증가분보다 훨씬 더 큰 폭의 누출이 발생하게 된다. 이러한 현상은 Table 4의 누적 주입량 대 누적 누출량의 비를 보면 좀 더 명확히 알 수 있다. 총 주입량 대 누출량 비율은 주입율 1 MtCO2/year의 경우 19.5%로 0.5 MtCO2/year 의 2.8% 대비 약 7배 정도에 해당한다. 단층이 주입정에 매우 가까운 1 km 반경에 존재하는 최악의 시나리오의 경우에도 주입량 전체가 누출되는 것이 아니라 각종 포획 기작에 의해 주입량의 약 20% 정도만 누출된다.

      
        Table 4. 
				
        

        
          Injected CO2 mass and leaked CO2 mass
        
        

      

      
        
          
            	Injection rate
            	Injected CO2 mass for 30 years
            	Total leaked CO2 mass
            	Ratio of leaked CO2 mass to injected mass
          

        
        
          	1.0 MtCO2/year
          	30.0 MtCO2
          	5.86 MtCO2
          	19.5%
        

        
          	0.75 MtCO2/year
          	22.5 MtCO2
          	2.58 MtCO2
          	11.5%
        

        
          	0.5 MtCO2/year
          	15.0 MtCO2
          	0.42 MtCO2
          	2.8%
        

      

      

      
        
        

        Fig. 8. 
				
        

        
          (a) Total CO2 leakage rates and (b) total accumulated leaked CO2 mass at different injection rates of 0.50 MtCO2/year, 0.75 MtCO2/year and 1 MtCO2/year.
        
        

        

      

    

    

  
    
      4. 결 론
      본 연구에서는 TOUGH2-ECO2N을 이용하여 CO2 해양지중 저장 시 주입정 근처에 존재하는 단층으로의 누출 과정을 수치해석하였다. 주입된 CO2의 주된 거동 메커니즘은 주입 압력과 부력이다. 주입부 압력이 CO2를 단층의 하단으로 이송시킬 수 있을 만큼 충분히 커야 해수면으로 누출이 이루어 진다. 단층에 도달한 CO2는 추가적인 압력 구배가 없어도 부력에 의해서 누출된다. 단층 존재시, 초기에는 공극수가 해저면으로 누출되다가 주입 후 10~25년 사이에 CO2가 누출되기 시작한다. CO2가 해저면에 도착하면 공극수의 누출은 중단되고, 누출되는 CO2 질량에 상응하는 해수가 단층으로 유입된다. 누적 주입량 대비 누적 누출량은 연간 CO2 주입량이 100만 톤, 75 만 톤, 50 만 톤인 경우, 각각 19.5%, 11.5%, 2.8%이다.
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