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Sommario

Il metodo dinamico permette di stimare la pressione capillare di soglia di caprock in tempi molto piu rapidi, qualche
ora dall’iniezione del fluido non bagnante, rispetto al metodo standard (step-by-step). Affinché la stima della
pressione capillare di soglia sia accurata ¢ necessario rispettare le assunzioni su cui si basa il metodo, andando a
identificare la portata efficace d’acqua uscente corrispondente all’inizio della penetrazione del fluido non
bagnante. Tale operazione risulta non semplice sperimentalmente, data 1’entita esigua e non costante di volume
uscente dal provino, a causa della bassa porosita e permeabilita intrinseca che contraddistingue i caprocks. Tale
difficolta viene “convenzionalmente” superata considerando il valore costante di portata efficace, ottenibile a
tempi maggiori all’istante di incipiente penetrazione del fluido non bagnante. Cid comporta perd una sovrastima
della pressione capillare di soglia. Nella presente nota vengono forniti suggerimenti per 1’ottimizzazione della
stima della pressione capillare di soglia mediante il metodo dinamico.

1. Introduzione

Ogni anno nel mondo vengono emessi nell'atmosfera circa 40 miliardi di tonnellate di CO,, contro una
soglia di 18 miliardi di tonnellate che consentirebbe di non aggravare ulteriormente i cambiamenti
climatici in atto (Portner et al., 2022). Per limitare le emissioni di CO; in atmosfera sono state proposte
diverse strategie, una delle quali & la cattura e lo stoccaggio di anidride carbonica in formazioni
geologiche profonde (CCS). La capacita di stoccaggio geologico stimata nel mondo ¢é di circa 10"
tonnellate di CO,, superiore a quella necessaria per limitare il riscaldamento globale a 1.5°C entro il
2100. Pertanto, una scelta accurata del sito di stoccaggio ¢ un’attenta gestione della fase di iniezione
della CO; nel sottosuolo, permetterebbe I’isolamento permanente della COs. I siti idonei allo stoccaggio
sono principalmente le falde acquifere saline profonde e i giacimenti esausti di idrocarburi e gas naturale
(Metz et al., 2005).

La presenza di rocce di copertura (caprock) ¢ un prerequisito essenziale per I’accumulo naturale di
fluidi nel sottosuolo prima e per poter considerare qualsiasi ambiente ideale per lo stoccaggio sotterraneo
di CO; poi. Queste rocce sono caratterizzate da un'elevata pressione capillare di soglia, € da una bassa
permeabilita e porosita. Queste proprieta permettono al caprock di intrappolare la CO, che si accumula
al di sotto di esso, essendo la CO, meno densa dell’acqua. Dunque per raggiungere I'obiettivo di isolare
permanentemente la CO: nel sottosuolo, ¢ essenziale che non si verifichino perdite che comportino la
riemissione di COz nell'atmosfera.
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Nei primi dieci anni di stoccaggio, il meccanismo principale che impedisce la migrazione della CO,
dalla roccia serbatoio all’atmosfera ¢ l'intrappolamento stratigrafico. Tuttavia, perdite attraverso il
caprock possono avvenire se la sovrappressione della CO» supera la pressione capillare di soglia della
roccia di copertura (p;). Pertanto ¢ necessario determinare la pressione capillare di soglia del caprock,
in modo da potere definire un'adeguata pressione di iniezione della CO.. Negli ultimi vent’anni, la
misurazione della pressione capillare di soglia ¢ diventata di conseguenza un importante argomento di
ricerca su cui si sono concentrati gli sforzi di diversi gruppi di ricerca (ad esempio Egermann et al.,
2006; Boulin et al., 2013; Amann-Hildenbrand et al., 2015; Kawaura et al., 2014).

La determinazione diretta della pressione capillare di soglia in laboratorio richiede un aumento
graduale della pressione del fluido non bagnante a monte di un campione saturo di acqua. Il metodo
richiede un deflusso continuo, che puo richiedere giorni per stabilirsi a causa delle caratteristiche
idrauliche e la bassa porosita che contraddistingue i caprocks (Boulin et al., 2013). La procedura ¢ molto
precisa ma lunga, soprattutto quando vengono applicati piccoli incrementi di pressione. Ad esempio, il
test su Opalinus Clay in Amann-Hildenbrand et al. (2015), permeabilita intrinseca k£ = 10! m?, ha avuto
una durata di 150 giorni.

Per ridurre le tempistiche necessarie alla determinazione della pressione capillare di soglia di
caprocks, diverse metodologie alternative al metodo diretto (step-by-step) sono state proposte, tra cui il
metodo dinamico (Egermann et al., 2006). Poiché questo metodo alternativo non ¢ progettato per
determinare direttamente la sovrappressione minima che consente il flusso del fluido non bagnante
attraverso il provino, la sua interpretazione si basa su assunzioni che hanno un impatto sulla stima
(Vespo et al., 2024).

Questa nota si propone di investigare i processi fisici che avvengono durante le prove eseguite
secondo il metodo dinamico. Per lo scopo, ¢ stato implementato un modello numerico sul software agli
elementi finiti Comsol Multiphysics® per esplorare i limiti e i vantaggi della metodologia e per proporre
azioni utili per ottimizzare la stima della pressione capillare di soglia.

2. Metodo dinamico

Il metodo dinamico ¢ stato proposto per la prima volta da Egermann et al. (2006), e consiste nell’iniettare
il fluido non bagnante a monte del campione saturo d'acqua ad una pressione costante ( p'), tale che
la differenza di pressione imposta tra monte e valle del provino (Ap, = piTlet — poutlety sia maggiore
di p;. Inizialmente, il circuito idraulico di drenaggio a monte del provino € saturo di acqua, pertanto si
impone un flusso monofase di fluido bagnante. Dalla misura della portata in uscita (Q,) si determina la

permeabilita intrinseca del provino (k):

L
=Mt 9 (1)
A Ap,
dove L ¢ la lunghezza del provino, 4 ¢ I’area della sezione del provino, u. ¢ la viscosita dinamica
dell’acqua.

In seguito, si procede con I’iniezione del fluido non bagnante. Quando quest’ultimo raggiunge la
superficie del provino, si verifica una significativa diminuzione della portata d'acqua uscente Q¥ , a
causa del salto di pressione capillare all'interfaccia tra acqua e fluido non bagnante.

Egermann et al. (2006) postulano ’esistenza di un fronte netto di penetrazione “tipo pistone” del
fluido non bagnante, che divide il volume del provino in una parte satura di fluido non bagnante ¢ una
satura di acqua. L’ingresso del fluido non bagnante nei pori comporta un salto di pressione in

. o _ front front o . . . .
corrispondenza del fronte (p. = p,,y — Pw ), con p. assunto dagli Autori pari alla pressione

capillare di soglia del mezzo poroso p;:
__inlet outlet __ inlet front front front front outlet
Apl_pnw — P _(pnw ~ DPuw )+(pnw 2 )+(pw — Py )
Ap, =Ap,, +p°. +4p,

)
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dove Ap ¢ la differenza di pressione alle estremita del volume di provino satura di fluido non bagnante
e Ap, ¢ la differenza di pressione alle estremita del volume di provino saturo di acqua.

Nel determinare p, gli Autori considerano gli istanti iniziali nei quali il fluido non bagnante permea
solo I’ingresso del provino (da cui Ap.»=0), e determinano Ap,, dalla misura della portata d’acqua
uscente Q7 :

A, L eff
A 3
pw k Q ( )

mt

Combinando la (1), la (2) e la (3) si ottiene p,:

o _ _ ML A Q‘iﬂ
pP°.=Ap,—Ap, —H(Qw -07)=Ap, (I_Q_ 4)

w

Il metodo richiede quindi la valutazione del solo rapporto Q I / Q,,, oltre di Ap;, per stimare la
pressione capillare di soglia del materiale.

3. Modello numerico

La fase di iniezione del fluido non bagnante effettuata secondo il metodo dinamico ¢ stata simulata
numericamente con il codice FEM Comsol Multiphysics®, impiegando un sistema accoppiato di
equazioni differenziali costituito dal bilancio di massa dell’acqua (5) e dal bilancio di massa del fluido
non bagnante (6):

aS a(il)nw _pw) 8p y kk’ WpW
: = S B.p,—+V:| —— Vip, , =0 5
¢pw a(pnw _ pw) at + ¢ Wﬁwpw at + 5 (pn + pwgz) ( )
aS , a(pnw ) p |: kkr nwpnw :|
¢p’1w = + ¢Snwﬁnwpnn - + v —_— V pnw + pnng = 0 (6)
a (pnw - pw ) 8t t /an ( )

dove S, e Su» sono il grado di saturazione del fluido bagnante e non bagnante; k.. € k. sono la
permeabilita relativa del fluido bagnante e non bagnante; p., € p.v sono la densita del fluido bagnante e
non bagnante; p, € pn» sono la pressione del fluido bagnante e non bagnante; ¢ ¢ la porosita del mezzo
poroso; B € Buw sono la compressibilita del fluido bagnante e non bagnante (B, = 4.5:1071° Pa!); s, &
la viscosita dinamica del fluido non bagnante.

Le simulazioni sono state eseguite considerando un provino omogeneo aventi proprieta analoghe a
quelle dell’Opalinus Clay Shale studiato da Favero & Laloui (2018): porosita pari a 0.18, permeabilita
intrinseca pari a 1.5:10% m? Come fluido non bagnante ¢ stato considerata I’anidride carbonica in
condizioni supercritiche “scCO,” (a 35 °C, pscco> = 816 kg/m?, Bicco. = 5:107° Pa’!, useco. = 7.6:107 Pass),
essendo quest’ultima la condizione di stato alla quale la CO; si trova nella roccia serbatoio a profondita
maggiori di 800 metri (pscco: > 7.37 MPa, T > 31 °C). La curva di pressione capillare del materiale ¢
stata implementata nel modello numerico mediante la relazione di Brooks & Corey (1964):

A
Py
p | fi >
Sw: [ppj Orpc pb (7)

1 forp, < p,

dove 4 e p, sono parametri caratteristici del mezzo (pari rispettivamente a 0.65 e 6.23 considerando il
sistema scCO2/H,0); p. ¢ la pressione capillare (p. = pmy - pw); Sw € il grado di saturazione efficace
(S = (Su-Sur)/(1-Swr)); Swr & il grado di saturazione residuo (posta pari a 0.03).

Coerentemente, la permeabilita relativa al fluido bagnante e non bagnante ¢ stata definita secondo
le leggi di Brooks & Corey (1966) di seguito riportate:
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k.=(3.) ®

hﬂ:@_gfﬁ_ﬁgﬁq )

Le analisi numeriche sono state condotte implementando un modello monodimensionale del provino
avente un’altezza pari a 40 mm e un diametro di 20 mm (diametro considerato per la valutazione del
volume uscente dal provino). La temperatura imposta nel simulare la fase di iniezione del fluido non
bagnante ¢ stata pari a 35 °C. Le seguenti condizioni iniziali sono state imposte per il fluido bagnante e
non bagnante: p2, = 15 MPa, p3,, = 0 MPa. La pressione dell’acqua a valle & stata mantenuta pari a
15 MPa per tutta la simulazione. La fase inziale di flusso di acqua attraverso il provino ¢ stata posta pari
a 6 ore, con successiva fase di iniezione di scCO; alla medesima pressione, per successivi 21 giorni.

4. Risultati e discussione

Il parametro chiave nell'interpretazione del metodo dinamico (Eq. (4)) ¢ il rapporto Qf;,f ! /Qy . In tutte
le simulazioni, tale rapporto ¢ risultato non costante, poiché la portata che si registra dopo che la scCO;
raggiunge la superficie del provino evolve nel tempo. Identificare il momento esatto in cui valutare

ef ! /Q,, & cruciale per una stima accurata della pressione capillare di soglia col metodo dinamico.
Secondo le ipotesi del metodo, la stima dovrebbe essere calcolata quando la penetrazione della scCO; ¢
limitata, in modo che la caduta di pressione della fase non bagnante all’interno del provino possa essere
considerata nulla (Apm.= 0).

La Figura 1 mostra l'evoluzione temporale del rapporto Q;, Ir /Q,, ricavato dalle analisi numeriche
imponendo diversi valori di pi€t. Si puo apprezzare che la portata efficace diminuisce con il tempo in
tutti gli scenari, e tende a stabilizzarsi in tempi diversi a seconda della pressione pi¢t applicata. Anche
quando Ap; ¢ molto piccolo (cioé A p, = 0.67 MPa, piilet = 15.67 MPa), il rapporto Qef ! /Qy, va azero
solo dopo una fase transitoria che dura circa 6 ore dal momento in cui la scCO; raggiunto la superficie
del campione. Quando la scCO; raggiunge la superficie del provino I'acqua smette di fluire attraverso il
campione, tuttavia inizialmente la pressione dell'acqua all'interno del campione ¢ maggiore della
pressione dell’acqua a valle del provino. Tale sovrapressione si dissipa col tempo finché la pressione
dell’acqua risulta ovunque pari a quella imposta a valle. Solo a partire da questo momento il rapporto

ef ! /Q,, tende a zero. La dissipazione della pressione interstiziale richiede I'instaurarsi di un processo
d1 flusso transitorio che generalmente dipende dalle proprieta idrauliche € meccaniche del mezzo poroso
e dei suoi costituenti.

Quando la pressione capillare a monte ¢ ben al di sotto del valore di soglia, come nello scenario
con pittet = 1567 MPa, la scCO, non ¢ in grado di penetrare all’interno del provino e, supponendo che
non vi siano deformazioni di volume, il processo transitorio ¢ controllato solo dalla comprimibilita e
viscosita dell'acqua e dalla permeabilita del campione.

Per valori di pii¢t inferiori a 23,71 MPa l'evoluzione temporale di Q. /1 /Qyy & pressoché la stessa
e, in particolare, la portata tende a zero nel tempo. Piccole differenze sono dovute solo all'effetto di una
piccola quantita di scCO; che si accumula sulla superficie del provino senza effettivamente fluire al suo
interno (cio¢ si desatura solo la superficie del campione). Come confermato dall'analisi numerica, in
questi casi non si verifica alcuna penetrazione apprezzabile di scCOx.

Per valori piu alti di pii¢t I'evoluzione temporale di Q,/ /7 /Qy, segue solo inizialmente lo stesso
andamento dei casi precedenti. L'istante in cui le soluzioni divergono & funzione di pIi€t, cioé del Ap;
applicato al campione, e si riduce all'aumentare di Ap;. Per valori di pi¢t pari a 23.71 MPa, 28.4 MPa
e 33.09 MPa, un valore pressoché costante di Q. I1 | diverso da zero, viene raggiunto dopo circa 10 ore
dal momento in cui la scCO; ha raggiunto la superficie del campione. Le notevoli differenze negli
andamenti temporali di Q‘,e,,f ! /Q,, rispetto ai casi precedenti, e la persistenza di una portata efficace a
tempi lunghi, ¢ dovuta alla penetrazione di scCO,. Questa analisi dei risultati numerici suggerisce che,
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per soddisfare le ipotesi del metodo dinamico, Q,,evf ! /Q,, dovrebbe essere valutato nell’istante temporale
in cui tale rapporto diverge dal valore ottenuto applicando un Ap, che non supera la pressione capillare
di soglia, e che tale istante temporale indica l'inizio della penetrazione della scCO> all’interno del
provino.

Ad esempio, per lo scenario con piilet =23 .71 MPa, vaf ! /Q,, dovrebbe essere preso a ti,; poco
inferiore a 2 ore. Cosi facendo, tramite I’Eq. (4) si ottiene un valore di p, pari a 6.80 MPa, prossimo
all’effettivo valore di pressione capillare di soglia del materiale, che ¢ pari a 6.91 MPa (per maggiori
dettagli consultare Vespo et al., 2024). Si osservi che p: ¢ maggiore di 6,70 MPa (ovvero

inlet = 2170 MPa), valore di Ap, per il quale, secondo l'interpretazione fornita in Figura 1, non si
verifica alcun flusso di COs.

1

08 —— p"-33.,09 MPa
pet = 28.40 MPa

0.6

— p=23.71 MPa
—— pi=21.70 MPa

P = 19.69 MPa
—— pl-17.68 MPa
— pI=15.67 MPa

0 6 12 18 24

Tempo a partire dall’iniezione di scCOy, ti,: h

Figura 1. Evoluzione temporale del rapporto Q‘i,f f /Q,, per differenti valori di pressione del fluido non

bagnante a monte

In generale i risultati delle analisi numeriche hanno evidenziato che p; puo essere stimato piuttosto
accuratamente con il metodo dinamico se la portata efficace vaf T Viene valutata in un istante temporale
prossimo all’incipiente penetrazione del fluido non bagnante, confermando che il metodo dinamico ¢
molto rapido, poche ore, rispetto al metodo step-by-step.

Sperimentalmente si potrebbe pensare di ripetere il test imponendo due diversi valori di Ap;, uno
ben al di sotto della pressione capillare di soglia, per determinare 1’evoluzione temporale del rapporto
Q‘,evf ! /Q,, in assenza di flusso di scCO», ed un altro al di sopra di p;; per identificare il valore di Qvevf ! /Qu
all’istante di inizio penetrazione del fluido non bagnante. Sebbene questa determinazione sia abbastanza
semplice mediante analisi numeriche, non lo ¢ sperimentalmente, dove una misurazione accurata del
volume uscente di piccola entita ¢ problematica, soprattutto considerando che all’istante di incipiente
penetrazione del fluido non bagnante il volume uscente non ¢ costante.

A causa di queste limitazioni, I’ipotesi “convenzionale” fatta in letteratura (ad esempio Boulin et
al., 2013, Kawaura et al., 2014) ¢ quella di considerare per la stima della pressione capillare di soglia
con il metodo dinamico la portata efficace constante che si ottiene in tempi successivi rispetto all’istante
di inizio penetrazione del fluido non bagnante. Poiché tale valore di Q‘i,f Te pero inferiore a quello che
invece dovrebbe essere adottato, p, sovrastima l'effettiva pressione capillare di soglia del caprock.
L’errore che si commette utilizzando il valore constante di vaf ! nell'Eq. (4) rispetto a p; ¢ riportato in
Tabella 1.

La sovrastima di p, aumenta all’aumentare di Ap,, perché la riduzione di vaf ! , che si verifica tra il
momento in cui le ipotesi del metodo sono soddisfatte e il tempo di stabilizzazione della portata uscente,
aumenta all’aumentare della pressione del fluido non bagnante applicata a monte (Figura 1). Un
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suggerimento per ottimizzare prove sperimentale condotte secondo il metodo dinamico ¢ di verificare il
rapporto p./Ap,, se 0,70 < p./Ap, < 1, la sovrastima sara inferiore al 15%.

Tabella 1. Errore percentuale (pcp—*pc) usando il valore constante di vaf T nell 'Eq. (4)

C

piet (MPa)

23.71 28.40 33.09
PZ—PZ .0
error (—pz ) %
13 50 75

5. Conclusioni

Le analisi numeriche hanno confermato che la stima della pressione capillare di soglia di caprocks
mediante il metodo dinamico puo essere ottenuta in tempi brevi, qualche ora a partire dall’istante di
iniezione del fluido non bagnante. La portata efficace diminuisce durante le prime ore dopo l'iniezione
del fluido non bagnante. Le ipotesi del metodo valgono all'istante di incipiente penetrazione del fluido
non bagnante, che non ¢ immediato, ma richiede una preventiva diminuzione della pressione dell'acqua
a monte del campione. L'istante di incipiente penetrazione del fluido non bagnante dipende dalla
pressione imposta a monte. La corrispondente portata efficace ¢ difficile da valutare sperimentalmente
e non ¢ quella constante impiegata “convenzionalmente” in letteratura. L'utilizzo dell’approccio
“convenzionale” comporta una sovrastima della pressione capillare di soglia, che aumenta all’aumentare
della pressione del fluido non bagnante applicata a monte. Per mantenere 1’errore di sovrastima entro il
15%, il rapporto tra la pressione capillare soglia stimata e la caduta di pressione imposta alle estremita
del provino deve essere compresa tra 0,70 e 1.
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