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The reduction of greenhouse gas (e.g. CO2) emission has a key role in the European Union energy and
climate change policy. One possible way is to mitigate the CO2 emission and store it in geological
formations. In Hungary the most abundant potential storage formations are mostly saline aquifers of
the Great Hungarian Plain with sandstone reservoir and clayey cap rock. In addition, there is an op-
portunity to study natural, leak-proof CO2 reservoirs occurring in the Little Hungarian Plain (W-
Hungary) in the same geological formations.

1. Bevezetes

Napjaink egyre stirgetobb problemakore a globalis klfmavaltozas, amelyben jelentos szerepet
jatszik az tiveghazgazkent is ismert szen-dioxid reszaranyanak folyamatos novekedese a legkorben. A
C02-emisszi6janak csokkentesere atmeneti megoldaskent szolgathat az ipari folyamatok soran kelet-
kezett szen-dioxid levalasztasa, majd felszfn alatti geol6giai tarol6kba val6 juttatasa es megkotese.

A COrtarolas soran, a tarol6ban lejatsz6d6 geokemiai folyamatokr61 es ezek lehetseges produk-
tumair61 fontos informaci6val szolgalhat a termeszetes CO2-elOfordulasok tanulmanyozasa. Ilyen pel-
daul az altalunk vizsgalt Kisalfoldon elhelyezkedo szivargasmentes, termeszetes CO2-tarol6rendszer
is. Az ipari CO2 tarolasara perspektivikusnak tUna COrtarol6rendszerek eseteben azonban a CO2 ha-
tasara lejatsz6d6 geokemiai folyamatok idobeli lefutasit is fontos ismerntink, nem csak a vegtermeke-
keto Ebben nylijthat segftseget a geokemiai modellek felallitasa, amit a COrtarolas szempontjab61leg-
fgeretesebb, Alf6ldon talalhat6 s6svizes retegek homokos kepzodmenyeire alkalmaztunk.

A ket vizsgalt terti let retegsora hasonl6 fizikai es geol6giai kornyezetben alakult ki a keso-
miocenben (pann6niaiban), fgy egytittes vizsgalatuk egyedtila1l6 lehetOseget nylijt a CO2 hatasanak
megismeresere, valamint a geokemiai modellezesek eredmenyeinek tesztelesere, amelyek egy poten-
cialis COrtarol6 geokemiai viselkedeset pr6baljak megbecstilni a COrinjektalas hatasara.

A Pannon-medencet a pann6niai (keso-miocen) soran a kornyezo Alpok es Karpitok tersegebol
erkezo, nagy hozamu foly6k jelentos mennyisegii hordalekanyaga toltotte feJ. Az ENy-i, illetve DK-i
iranyb61 progradal6 foly6k deltaagait61 tavoli medencebelsoben pelagikus agyagmarga es meszmarga
tiledekek rak6dtak Ie, mfg a delta elotereben vastag turbidit osszlet halmoz6dott fel [2]. Ez ut6bbi al-
kotja a CO2-tarolas szempontjab61 perspektivikus homokos tarol6 kozeteket, amelyek vastagsaga a
stillyedekekben meghaladhatja az 1 000 m-t is. E kozetek felett, deltalejton kepzodott pelites tilede-
kekkel jellemezheto sorozat talalhat6, ami regionalis kiterjedese es kis permeabilitasa miatt, kival6
fedokozet lehet a CO2 geol6giai tarolasa soran [1].



3. A termeszetes C02-elOforduhis tulajdonsagai

A Mihalyi-Repcelak termeszetes CO2-elOfordulas kutatasa 1933-ban kezdodott, geofizikai
m6dszerekkel. Az elso furast 1935-ben melyitettek, amelynek als6-pann6niai homokos iiledekeben
nagy mennyisegii CO2-ot talaltak. A mezo intenziv termelese 1948-ban indult meg. A teriileten ossze-
sen 40 mely (1 100 m-nel melyebb), illetve 6 sekely ruras melyiilt, amelybol 26 tart fel COrtelepet
(Mihalyi: 15, Repcelak: 11) [4]. A teriileten talalhat6 COrtelepek nagy resze az als6-pannoniai ho-
mokkoben fordul elo.

A teriileten melyiilt runisok kUtkonyveibol kigyiijtOtt viz- es gazadatokat [3], tovabba 28 fUras
melyruras-geofizikai szelvenyeit ertelmeztiik. A szelvenyek hibajavimsa es hitelesitese utan, feliilvizs-
galtuk es kijelolruk a formaci6hatarokat. Majd a kovetkezo lepeskent elvegzett egy- (ellenallas) es ket-
szelvenyes (ellenaUas, termeszetes potencial) ertelmezes eredmenyekent megallapitottuk a szen-dioxid
tarol6 es fedo formaci6 agyagossagat, effektiv porozitaslit es permeabilitasat. E parameterek eloszlas
terkepei is elkesziiltek kiilOn-kiilOna mihalyi es repcelaki teriiletrol.

A vizsgalataink reszet kepezte tovabba 5 Mihalyi-Repcelak teriileten melyiilt furlisb61 szarmaz6
8 fur6mag is, amelyek mindegyike iparilag termelheto CO2-telepbol szarmazik.

A mintak asvanyos osszetetelet polarizaci6s mikroszk6ppal, XRD-vel, TG-vel, Raman-
spektroszk6piaval, SEM-vel es FTIR-vel hataroztuk meg. A mintak szemcsemeret-eloszlasat Horiba
LA-950V2 miiszerrel vizsgaltuk.

A mintak mindegyike sZiirke, finom-/apr6szemcses, j61 osztalyozott, karbonatos cementtel ko-
tOtt homokko, amelyek szemcsemerete ket csoportra oszthat6 (egy kisebb szemcsemeretii reszre
(12,44 +/- 0,23 /lm). es egy nagyobb szemcsemeretii frakci6ra (153 +/- 52 /lm)). A mikroszk6pos
vizsgalatok alapjan megallapitottuk, hogy a kis szemcsemereru frakci6ba az agyagasvanyok tartoznak,
mig a nagyobb szemcsemereru frakci6t kvarc, karbonat-asvanyok es csillamok alkotjak.

1. abra
Pasztaz6 elektronmikroszk6ppal (SEM) keszult visszasz6rt elektron kepek,ahol az A abraa dawsonit

(daw) szoveti helyzetet mutatja, sejtetve, hogy a dawsonit az albit (ab) old6dasa soran alakulhatott ki.
TovabM a kep jelzi a dolomitra (dol) kivalt ankerit kettos z6najat (ank). A B abran lathat6 a
kizlijoldpat (kfp) reszleges old6dasa, illetve j61 kristalyosodott kaolinitek (kaol) megjelenese.

Tovabbi, az abran megjeleno asvanyok a muszkovit (ms) es a kvare (q).

Az XRD es TG meresek eredmenyei azt mutatjak, hogy a homokkovek fo asvanyai kvarc, do-
10mit es ankerit, tovabba csilllim, ezen kivUl megjelenik dawsonit is. A SEM vizsgalatok eredmenye-
kent elmondhat6, hogy a dawsonit p6ruskitOltO anyag, illetve szoveti helyzete alapjan feltetelezhetoen
az albit old6dasat kovetoen valt ki (la. abra). A dolomit szemcsek szegelye ankeritesedett az egyik
minta esetl.~ben, amely altalaban ket z6nara oszthat6 a vas koncentraci6t tekintve (la. abra). Ezzel
szemben, egy masik minta eseteben, az ankerit megjelenese nem gyakori, igy feltehetoen a jelenseg
nem kotheto szorosan a CO2 hatasahoz. Tovabba' a mintakban megfigyelhetok j61 kristalyosodott
kaolinitek is (lb. abra).



4. A potencialis CO2-tarolo geokemiai folyamatainak vizsgalata

A Szolnok komyeki tertilet tanulmanyozasa soran kiertekelttik a meglevo melyturasi kUtkony-
vekbOl szarmaz6 vizadatokat [6] es tanulmanyoztuk a melyffuas-geofizikai szelvenyeket az elozoek-
ben leirt m6don.

Az alfoldi tertiletrol szarmaz6 3 melyturas 7 magmintajat elemezttik, az elOzoekben leirt m6d-
szerekkeL Az eredmenyek alapjan a kozetek fa asvanyos alkot6i a kvarc, a karbonat-asvanyok (dolo-
mit, ankerit, kalcit), valamint a csillam, tovabba fontos kiemelni a CO2-tarolas szempontjab61 jelentos
plagioklaszt es kloritot. A SEM-vizsgalatok eredmenyekent elmondhat6 hogy a dolomit-szemcsek
szegelye szinten ankeritesedett.

A potencialis CO2 tarol6 kozet reaktivitas-vizsgaIatahoz a PHREEQC-3 szoftvert hasznaltuk
[5], a nernzetkozileg elfogadott Lawrence Livermore National Laboratory (USA) adatainak felhaszna-
lasaval keszitett, llnl.dat termodinamikai adatbazist alkalmazva. A modell felallitasahoz, hogy az mi-
nel jobban elore tudja jelezni a beinjektalt CO2 altaI okozott varhat6 valtozasokat a kozet p6rusviz-
rendszerben, val6s kozet- es vizadatokra volt sztiksegtink, valamint a modellezett tarol6 nyomas es
homerseklet viszonyaira, amelyet a melyseg es a vonatkoz6 gradiensek figyelembevetelevel becstil-
ttink.

A modellezes soran egy reprezentativ kozet modalis osszetetelet hasznaltunk a 2 056-2 061 m
kozotti melysegkozboL A vizadatok forrasa az adott turas 10 km2 -es tertileterol szarmazik, ahonnan a
modellezes soran a 2000-2 100 m-es intervallumb61 szarmaz6 vizadatok atlagat hasznaltuk feL

A modellezes eredmenyekent elmondhat6, hogy a CO2 p6rus-fluidumba val6 beold6dasa soran
csokken a pH, valamint teljesen beold6dik a homokkobol a p6rus-fluidumba az albit, a klorit es a kao-
linit. Reszlegesen old6dik a kalcit, a kalifoldpat es a pirit. Tovabba, kivaInak a kovetkezo fazisok:
kvarc, muszkovit, dolomit, ankerit es uj faziskent megjelenik a dawsonit (NaAIC03(OH)2)' A model-
lek segitsegevel maghataroztuk, hogy az ut6bbi asvany a rendszerbe kertilo tabblet CO2 megkoteseben
jatszik szerepet. Tovabba az is feltetelezheto, hogy a dawsonit kepzodeseben jelentos szerepet jatszik
az albit old6dasa, mivel ebbol az asvanyb61 kapja Na +- es A13+-tartalmat. A modellek tovabba arra en-
gednek kovetkeztetni, hogy a kalcit 0ld6dasa, valamint a dolomit es az ankerit kivalasa a COrtlirolas
hatasara a tarolas idotartamahoz viszonyitva gyorsan lejatsz6d6 reakci6k.

5. Eredmenyek osszehasonlitasa

A formaci6hatarok osszehasonlitasa alapjan elmondhat6, hogy a geofizikai adatok alapjan, a
Szolnoki Formaci6t jelento koteg az alfoldi terlilethez kepest a Mihalyi-Repcelak tertileten ~600 me-
terrel kisebb melysegben helyezkedik eL

Repcelak eseteben a szen-dioxidot az Endrodi Formaci6 homokos retegei taroljak, mig az AI-
fold tertileten a turbidites Szolnoki Formaci6 az, amely szen-dioxid tarolas szempontjab61 potencialis.
Mivel ezek tiledekkepzodes szempontjab61 hasonl6ak, igy osszehasonlithat6k. Eredmenyeink alapjan,
a repcelaki legnagyobb es legjelentosebb telep parametereit agyagossag es permeabilitas szempontja-
b61 rosszabb, mig effektiv porozitast nezve jobb tarolasi tulajdonsagokjellernzik, mint az alfoldi min-
tatertilet.

A ket terti let asvanyos osszetetelet osszehasonlitva megallapithat6, hogy a CO2-gazdag telepek-
ben a kvarc mennyisege kb. 10 %-val tobb, tovabba ezen mintakban tabb csillam van jelen, mint az
alfoldi kozetekben. A karbonatok aranyanak valtozasa a COrgazdag tertilet es az Alfoldi kozetekben,
a CO2 hataslira tortent kalcitold6dassal magyarazhat6 leginkabb, tovabba a repcelaki mintakban meg-
figyelheto sziderit kivalassaL

A modellezes eredmenyei megfigyelhetok a MihaIyi-Repcelak tertileten talalhat6 CO2-gazdag
telepek kozeteiben is, azaz az albit 0ld6dasa es a CO2 beold6dasanak hatasara dawsonit valt ki a vizs-
gaIt termeszetes COrrezervoar kozeteiben, mely eredmenyt a geokemiai modellek soran is megfigyel-
funk. Tovabba, a kalcit 0ld6dasa, valamint a dolomit es az ankerit kivalasa is megfigyelheto a COr
gazdag telepek mintaiban es a modellszamitasok soran is. A geokemiai modellek soran kapott old6da-
sok es kivalasok idobelisegenek lefutasat 1-1 parameter megvaltoztatasaval nagymertekben befolya-
soljuk, igy az eredmenyek kiertekelese soran tisztaban kell lenni vele, hogy ezen adatok az 0ld6dasok
es kikristalyosodasok sorrendjet mutatjak. Ezen eredmenyek alapjan elmondhat6, hogy a modellezes
soran kimutatott folyamatok lejatsz6dhatnak termeszetes kortihnenyek kozott, azonban a teljes reak-



ci6sorozatot, es annak idabeliseget egyelare nem tudjuk teljes biztonsaggal elare jelezni, a termeszetes
rendszer llilzott komplexitasa miatt.

6. Koszonetnyilvanitas

Koszonettel tartozunk BENDO Zsoltnak, a pasztaz6 elektronmikroszk6ppal tortena meresek so-
ran nyUjtott onzetlen segitsegeert, tovabba a Litoszfera Fluidum Kutat6 Labor osszes tagjanak, batorit6
szavaiert.
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