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Zusammenfassung

Bei der tiefen geothermischen Energiegewinnung ist die Ruckfuhrung geférderter Reservoirfluide
nach der Energieausbeute Voraussetzung fir die Aufrechterhaltung des Fluiddrucks im Reservoir
und damit fiir eine langjahrige Nutzung. Allerdings kann es im Zuge der Reinjektion von Fluiden unter
veranderten Temperatur- und Druckbedingungen zur Fallung von Mineralphasen kommen, wodurch
die Wegsamkeiten im Reservoir allmahlich verschlossen werden. Dieses als Reservoirscaling
bekannte Phanomen gehdrt zu den kritischsten limitierenden Faktoren fir die nachhaltige Nutzung
tiefer geothermischer Ressourcen. Unklar ist bisher, welche Rolle dabei Kristallkeime spielen, die sich
bereits oberirdisch durch Temperaturabsenkung bei der Energieentnahme bilden. Da die heterogene
Keimbildung energetisch bevorzugt ist, sind bei Ubersattigung der geothermalen Wasser zunachst
kristalline Ablagerungen an den Innenwanden von Rohrleitungen die Folge. Jedoch fiihren
turbulenzbedingte Inhomogenitaten bzw. mechanische Stérungen auch zur spontanen Bildung
freischwimmender Keimkristalle, von denen ein signifikanter Teil von der Strdmung mitgerissen und
in das Reservoir reinjiziert wird. Dort kénnen sich die typischerweise nano- bis mikrometergrofen
Kristallite einerseits durch Filtereffekte kumulieren und andererseits als Kristallisationszentren fur
Zementationsprozesse fungieren und damit erheblich zum Reservoirscaling beitragen. Untersucht
werden die grundlegenden Prozesse, welche zur Bildung kristalliner Phasen bei Abkihlung
geothermaler Losungen flihren, und die hydromechanischen Auswirkungen bei Reinjektion
entsprechend kristallkeimbelasteter Wasser in das Reservoir.

1. Einleitung

Das vom Bundesministerium fur Wirtschaft und Energie (BMWi) geférderte Verbundprojekt ,ReSalt®
beschaftigt sich mit der Erforschung von Lésungs- und Fallungsprozessen von Salzen und deren
Auswirkungen auf die hydraulischen und mechanischen Gebirgseigenschaften in reaktiven
Reservoirsystemen. Dabei werden von unterschiedlichen Arbeitsgruppen die verschiedenen
Teilaspekte der mit der Gewinnung von Tiefenwasser zur Energieerzeugung einhergehenden
chemischen und hydraulischen Prozesse untersucht, nachgestellt und bewertet. Das hier vorgestellte
Teilvorhaben beschreibt die Untersuchungen zu Kristallkeimbildungen und Filterprozessen in
geothermischen Systemen.

1.1 Motivation
Im Zuge der Reinjektion von Fluiden bei der tiefen geothermischen Energiegewinnung kann es infolge

veranderter Temperatur- und Druckbedingungen zur Uberséattigung und damit zur Fallung von
Mineralphasen kommen (Gunnlaugsson 1989, Demir et al. 2014), wodurch Wegsamkeiten im



Reservoir allmahlich verschlossen werden. Dieser Effekt wird als Reservoirscaling bezeichnet und
limitiert nachhaltig die Nutzung geothermischer Ressourcen.

Bisher ist noch unklar, welchen Einfluss dabei Kristallkeime haben, die sich durch die Abklhlung
nahezu gesattigter Fluide wahrend der Energiegewinnung an der Oberflache bilden. Aufgrund der
hohen Salinitaten geothermischer Wasser und der damit einhergehenden Sattigungszustande, sind
zunachst im Zuge der Férderung kristalline Ablagerungen an Rohrinnenwanden zu erwarten. Neben
gut belegten kristallinen Ablagerungen an Rohrwanden treten durch turbulenzbedingte
Inhomogenitaten bzw. mechanische Stérungen auch freischwimmende spontane gebildete
Kristallkeime auf, von denen ein signifikanter Teil von der Stromung mitgerissen und in das Reservoir
reinjiziert wird. Dort kdnnen sich die Kristallkeime dann durch Filtereffekte kumulieren und als
Kristallisationszentren fir Zementationsprozesse fungieren.

Nachgebildet und prognostiziert werden Scalingprozesse haufig mittels hydrogeochemischer
Modellierungsprogramme, die vor allem auf der Temperatur- und Druckabhangigkeit von Lésungs-
und Reaktionsgleichgewichten im Reservoir basieren (Bozau & van Berk 2013, Bozau et al. 2015).
Weder in den Modellierungs- noch in den experimentellen Ansatzen wurde jedoch bislang
berlcksichtigt, dass der Ort der Kristallkeimbildung mdglicherweise nicht mit demjenigen
Ubereinstimmt, an dem spater die Zementationsprozesse stattfinden.

1.2 Zielsetzung

Ziel ist es, ein grundlegendes Verstandnis des Reservoirscalings in kluftdominierten
Strdomungssystemen sowie der Interaktion zwischen chemischer Zusammensetzung des
Reservoirfluids und den physikalischen Randbedingungen des Reservoirs (z. B. Druck und
Temperatur) in Abhangigkeit zum Reinjektions- und Férderdruck zu erlangen. Die Arbeitsergebnisse
sollen die Prognosemoglichkeiten und die verfahrenstechnische Beherrschbarkeit des
Reservoirscalings verbessern.

Der Fokus dieses Teilprojekts liegt auf der Ermittlung der grundlegenden Mechanismen der Bildung
von Kristallkeimen bei der Nutzung geothermaler Fluide und deren Bedeutung fur den Verschluss der
entsprechenden Reservoire. Insbesondere sollen folgende wissenschaftliche Fragenbeantwortet
werden:
o Wie verlaufen Bildung und Wachstum von Kristallkeimen in gesattigten geothermalen
Wassern bei thermischer Entspannung?
¢ Welchen Einfluss auf diese Prozesse haben chemische Zusammensetzung der Lésung und
physikalische Parameter, insbesondere Druck und Temperatur?
o Wie verhalten sich Kristallkeimen, die in das Reservoir zurlickgeleitet werden?
e Wie lassen sich gegebenenfalls Filterprozesse im Reservoir minimieren bzw.
Gegenmallnahmen ableiten (z. B. Unterdrickung der Keimbildung oder Vergréberung der
Kristallkeime in filtrierbare Dimensionen)?

Zu diesem Zweck werden zwei experimentelle Schwerpunkte gesetzt:

e Durchfiihrung von Kristallisationsexperimenten an synthetischen und natirlichen
geothermalen Wassern und Bestimmung von Kristallart, Morphologie und GroRRenverteilung
von spontan gebildetem Kristallisat als Funktion von Temperatur und Chemismus.

e Durchstromungsexperimente mit kristallkeimbelasteten Fluiden an ausgewahlten, gut
charakterisierten Gesteinen unter Reservoirbedingungen.
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2. Kristallkeimbildungsprozesse in geothermischen Systemen

Zum besseren Verstandnis von Bildung und Wachstum der Kristallkeime werden unter kontrollierten
Bedingungen synthetische Ldsungen und natirliche geothermale Wasser Ubersattigt und der
kristalline Niederschlag hinsichtlich Zusammensetzung und Kristallart charakterisiert. Weiterhin
werden die Grofle und Morphologie der Kristallite bestimmt, da diese Parameter wesentlich
potenzielle Filtereffekte beeinflussen. Andererseits reagiert gerade die Morphologie sehr empfindlich
auf geringfiigige Veranderungen in der chemischen Zusammensetzung der Lésungen. Dadurch
eroffnen sich Wege, Morphologie und damit die Filterwirkung durch gezielten Zusatz von Additiven
zu kontrollieren.

2.1 Fallungsexperimente durch Verriihren zweier synthetischer Lé6sungen

Die Ausfallung von Baryto-Cdlestinen bei Temperaturabsenkung durch Energieentnahme ist fir
geothermische Anlagen bekannt und wurde als Scalingproblem auf Rohrwandungen thematisiert
(Mundhenk 2013, Scheiber 2014). Folglich ist diese Mineralspezies ein interessanter Kandidat fur
Untersuchungen beziiglich des Scalings im Reservoir selbst. Die Ubersattigung, die durch die
Temperaturabsenkung in geothermalen Wassern zustande kommt, wird zu Anfang durch Verriihren
zweier synthetischer Lésungen mit bidestilliertem Wasser und BaClz bzw. Na,SO4 (jeweils 50 ml)
erreicht. Entsprechend folgender Reaktion fallt Baryt aus:

BaCl, + Na,SO, — BaS0, | +2Na* + 2Cl". (1)

Die hergestellten Suspensionen werden Uber Membranen aus Cellulosenitrat mit einer Porenweite
von 0,45 um filtriert und diese anschlieRend mit bidestillietem Wasser gespilt. Fir weitere
Untersuchungen wird mit einem Skalpell ein reprasentativer Teil aus der jeweiligen Membran
inklusive ausgefallener Feststoffe entfernt und auf Probentrager geklebt, die mit einer 23 nm dicken
Goldschicht besputtert werden. Weiterhin werden Versuchsreihen mit variierenden Parametern
(Natriumchlorid-, Barium-, Strontium-, Calcium- und Schwefel-Konzentrationen, Kristallisationsdauer
und Temperatur) durchgefihrt, um die Einflisse der unterschiedlichen Parameter auf die
KristallitgroRe sowie  Morphologie inklusive Tracht und Habitus mit Hilfe der
Rasterelektronenmikroskopie (REM) zu untersuchen. Die Veranderungen der chemischen
Zusammensetzung werden durch Einsatz der energiedispersiven Analyse charakteristischer
Roéntgenstrahlung (EDX) am REM ermittelt.

2.2 Geplante Experimente und Untersuchungen

Im weiteren Verlauf sollen Fallungsexperimente durch Temperaturabsenkung durchgefihrt werden.
Dabei werden synthetische Wasser mit einer oder mehreren gelésten Komponenten (NaCl, CaCl,,
BaClz, SrClz, Na>xSO,) kontrolliert abgekuhlt, um die optimalen Bedingungen (Konzentrationen,
Abklhlungsgeschwindigkeit, Temperatur) fir die Herstellung von Wassern mit definierter
Kristallkeimbelastung (Kristallgrofie, Morphologie, Anzahl) zu ermitteln. In einem weiteren Schritt soll
mit natUrlichen geothermalen Wassern gearbeitet werden. Die kristallinen Niederschlage werden
dann hinsichtlich ihrer Kristallart, GréRe und Morphologie am REM untersucht. Die Eigenschaften
sollen dann durch den gezielten Zusatz von Additiven kontrolliert werden. Das erlangte Wissen wird
zur Arbeit an der Hochdruck-Hochtemperatur-Saulenapparatur eingesetzt, wo kristallkeimbelastete
Wasser injiziert werden, um die Filtereffekte zu studieren.



3. Filterprozesse in geothermischen Systemen
3.1 Hochdruck-Hochtemperatur-Saulenapparatur

Um Filtereffekte untersuchen zu kénnen, wird eine Hochdruck-Hochtemperatur-Saule eingesetzt
(Abb. 1), die dem prinzipiellen Aufbau einer Geothermieanlage nachempfunden ist (Knuth et al. 2016).

Abb. 1: Hochdruck-Hochtemperatur-Sgulenapparatur

Diese ermoglicht die Einstellung von Druck- und Temperaturverteilungen, wie sie innerhalb tiefer
geothermischer Reservoire vorliegen. Zwei separat anliegende Heizspiralen erlauben dabei
Einstellungen unterschiedlicher Temperaturen im Vorratsbehalter der Anlage sowie im Druckbehalter,
in dem die Probe eingesetzt wird. Weiterhin ist der Einbau einer Kuhlwendel fur groRere
Temperaturdifferenzen und der Anschluss einer Dosierpumpe zur Injektion keimkristallbelasteter
Fluide vorgesehen. Uber ein Hilfsgas (z. B. Helium) und die Heizthermostate sind Driicke von bis zu
300 bar und Temperaturen bis zu 100 °C méglich. Eine Vakuumpumpe fithrt das Wasser im Kreislauf.
Als Probenmaterial sind zwei unterschiedliche Sandsteine vorgesehen.

3.2 Probenmaterial

Zum einen handelt es sich dabei um den roten Remlinger Hartquarzsandstein, der stratigraphisch
dem Plattensandstein aus der Oberen Buntsandstein-Formation zuzuordnen ist (Schwarzmeier,
1978). Laut Gesteinsansprache handelt es sich dabei um ein rotes, massig, homogenes, poréses
siliziklastisches Sedimentgestein mit guter Sortierung im Feinsandbereich. Neben dem
Hauptbestandteil Quarz, sind in geringen Mengen Tonminerale, Kalifeldspat und Glimmer
sedimentbildend. Die Gesteinsmatrix setzt sich aus siltig bis toigem, kalk- und dolomitfreiem
Bindemittel zusammen. Porositaten wurden im Mittel zu 13,1 % bei einer Standardabweichung von
0,7 % bestimmt (Schuster, 2017).
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Neben dem Remlinger Sandstein wird der Flechtinger Buntsandstein genutzt, der stratigraphisch aus
dem Rotliegenden des Unter- und Mittelperm stammt. Bei diesem handelt es sich um einen Sandstein
aus groBtenteils schlecht gerundeten Quarzkérnern, geringen Anteilen an Plagioklas und Kalifeldspat
sowie einem diagenetischen Bindemittel aus lllit, Kalzit und Dolomit. Porositaten werden mit 5,8 %
bis 8,3 % angegeben (Zang, 1997).

3.3 Probenvorbereitung

Die geplanten Experimente sollen an gekliuftetem Probenmaterial vorgenommen werden, um
moglichst realitatsnah an die Verhaltnisse in hydrothermalen Geothermieanlagen heranzureichen.
Dazu werden die Sandsteine zunachst in Blécke gesagt und anschliefend gespalten, um so eine
Kluft zu generieren. Aus diesen Blocken werden dann Kerne gebohrt, die einen Durchmesser von
100 mm sowie eine Lange von 150 mm aufweisen. Auf diese Weise kann verhindert werden, dass an
den Bohrkernen selbst Ausbriche aufgrund des Spaltungsvorganges entstehen, was die
FlieReigenschaften des eingebauten Bohrkernes mafgeblich beeinflussen kann und potentielle
FlieRwege am Bohrkernrand ermdglicht (Abb. 2a-d). Um diese mdglichst dicht anliegend in den
Probenbehalter der Hochdruck-Hochtemperatur-Saulenanlage einzubauen, um eine Durchstrémung
am Behalterrand zu unterbinden, oder zumindest zu minimieren, und die Kluft geschlossen zu halten,
werden die Kerne zuvor in Schrumpfschlduche verpackt (Abb. 2e).

Abb. 2: a) oben links: gesagter Probenblock des Flechtinger Sandsteins; b) oben rechts: gespaltener Teilblock; c) unten
links: gebohrter Kern (geschlossen); d) unten mittig: gebohrter Kern (offen); e) unten rechts: Kern im Schrumpfschlauch

Weiterhin wurden Gesteinsscheiben aus dem Probenmaterial gesagt, um Dinnschliffe herzustellen.
Diese werden mit Hilfe der Polarisationsmikroskopie sowie Elektronenstrahlmikrosonde untersucht.
Eine weitere Teilprobe wurde fir Réntgendiffraktometrie- und Rontgenfluoreszenzuntersuchungen
pulverisiert.



3.4 Geplante Experimente und Untersuchungen

Zunachst werden an ungekliifteten Kernen beider Sandsteine (40 x 80 mm) Permeabilitatsversuche
zur Bestimmung der Porositat durchgefiihrt. In der Hochdruck-Hochtemperatur-Saulenapparatur
sollen dann zunachst im Rahmen einfacher Durchstrémungsexperimente hydraulische Parameter
und anschlieBend mittels Tracerversuchen sorptive, advektive und dispersive Eigenschaften des
Materials ermittelt werden.

Das System soll danach mit gesattigten Ldésungen vorab festgelegter Mineralspezies, z. B.
Bariumsulfat, durchstromt werden. Die Wahl der eingesetzten Mineralspezies orientiert sich dabei an
den Scalings in realen Geothermiesystemen (Mundhenk, 2013). Anschliel’iend werden abgekiihlte
und mit Kristallkeimen der gewahlten Mineralspezies versetzte Losungen in das System injiziert, was
einer Reinjektion der abgekiihiten Fluide im Rahmen der Energiegewinnung bei Geothermieanlagen
nachempfunden sein soll. Dieser Schritt soll das Wachstum sowie die Ausfallungen der Minerale im
System  katalysieren und somit einen Filtereffekt  durch ~ Zementations-  und
Kristallwachstumsprozesse auf der Kluft im Gesteinskern generieren. Die so entstandenen
Kristallisate und Zemente werden dann mittels polarisationsoptischer  Methoden,
Rasterelektronenmikroskopie und Elektronenstrahlmikrosonde charakterisiert.

Zum besseren Verstandnis von Bildung und Wachstum der Kristallkeime werden Versuchsreihen mit
unterschiedlichen Parametern (u. a. NaCl-Sattigung, Barium- bzw. Strontiumkonzentration,
Kristallisationsdauer) durchgefuhrt und rasterelektronenmikroskopisch sowie rontgenografisch
untersucht.

Neben der Bestimmung hydraulischer Parameter mittels Durchstromungsexperimenten und der
Charakterisierung der Kiristallisate, sollen die hydrochemische Prozesse im System anhand
hydrogeochemischer Modellierung nachgebildet und mit den Ergebnissen der Experimente
verglichen werden.
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