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Abstract

The reduction of greenhouse gas (e.g. CO,) emission has a key role in the European Union energy and
climate change policy. One possible way is to mitigate the CO, 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 CO, reservoirs occurring in the Little Hungarian Plain (W-
Hungary) in the same geological formations.
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1. Bevezetés

Napjaink egyre siirgetébb problémakére a globalis klimavaltozas, amelyben jelentds szerepet
jatszik az tiveghazgazként is ismert szén-dioxid részaranyanak folyamatos novekedése a légk6rben. A
CO2-emisszidjanak csokkentésére atmeneti megoldasként szolgalhat az ipari folyamatok soran kelet-
kezett szén-dioxid levalasztasa, majd felszin alatti geoldgiai tarolokba vald juttatésa és megkotése.

A CO,-tarolas soran, a taroldban lejatszodo geokémiai folyamatokrol és ezek lehetséges produk-
tumairdl fontos informécioval szolgalhat a természetes CO,-eléforduldsok tanulményozésa. Ilyen pél-
daul az altalunk vizsgalt Kisalfoldon elhelyezked6 szivargdsmentes, természetes CO,-taroldrendszer
is. Az ipari CO, tarolaséra perspektivikusnak tiiné CO,-taroldrendszerek esetében azonban a CO, ha-
taséra lejatszodo geokémiai folyamatok iddbeli lefutasat is fontos ismerniink, nem csak a végterméke-
ket. Ebben nytijthat segitséget a geokémiai modellek felallitasa, amit a CO,-tarolas szempontjabdl leg-
igéretesebb, Alfoldon talalhatd sosvizes rétegek homokos képzédményeire alkalmaztunk.

A két vizsgalt teriilet rétegsora hasonld fizikai és geoldgiai koérnyezetben alakult ki a késo-
miocénben (pannodniaiban), igy egyiittes vizsgalatuk egyediilallo lehetdséget nyujt a CO, hatdsdnak
megismerésére, valamint a geokémiai modellezések eredményeinek tesztelésére, amelyek egy poten-
cialis CO,-tarol6 geokémiai viselkedését probaljak megbecsiilni a CO,-injektalas hatasara.

2. Foldtani hattér

A Pannon-medencét a panndniai (késé-miocén) sordn a kornyez6 Alpok €s Karpatok térségébol
érkez6, nagy hozamu folyok jelentds mennyiségli hordalékanyaga toltotte fel. Az ENy-i, illetve DK-i
iranybol progradalé folyok deltadgaitdl tavoli medencebelsdben pelagikus agyagmarga és mészmarga
tiledékek rakodtak le, mig a delta elterében vastag turbidit 6sszlet halmozddott fel [2]. Ez utobbi al-
kotja a CO,-tarolas szempontjabol perspektivikus homokos tarolé kézeteket, amelyek vastagsaga a
siillyedékekben meghaladhatja az 1 000 m-t is. E kozetek felett, deltalejton képzodott pélites iiledé-
kekkel jellemezhetd sorozat talalhatd, ami regionalis kiterjedése és kis permeabilitdsa miatt, kivald
fedokozet lehet a CO, geolodgiai tarolasa soran [1].
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3. A természetes CO2-el6fordulas tulajdonsagai

A Mihalyi-Répcelak természetes CO,-eléfordulas kutatdsa 1933-ban kezdddott, geofizikai
modszerekkel. Az elsé furast 1935-ben mélyitették, amelynek alsé-panndniai homokos iilledékében
nagy mennyiségli CO,-ot taldltak. A mez6 intenziv termelése 1948-ban indult meg. A teriileten 6ssze-
sen 40 mély (1 100 m-nél mélyebb), illetve 6 sekély furas mélyiilt, amelybol 26 tart fel CO,-telepet
(Mihalyi: 15, Répcelak: 11) [4]. A teriileten talalhaté CO,-telepek nagy része az alsd-pannoniai ho-
mokkében fordul elé.

A teriileten mélyiilt firasok kutkdnyveibdl kigyijtott viz- és gazadatokat [3], tovabba 28 fiiras
mélyfuras-geofizikai szelvényeit értelmeztitk. A szelvények hibajavitasa €s hitelesitése utan, feliilvizs-
galtuk és kijeloltiik a formacidhatarokat. Majd a kovetkezo 1€pésként elvégzett egy- (ellenallas) €s két-
szelvényes (ellenallas, természetes potencial) értelmezés eredményeként megallapitottuk a szén-dioxid
tarold és fedd formacio agyagossagat, effektiv porozitasat és permeabilitasat. E paraméterek eloszlas
térképei is elkésziiltek kiilon-kiilon a mihalyi és répcelaki teriiletrol.

A vizsgalataink részét képezte tovabba 5 Mihalyi—Répcelak teriiletén mélyiilt furasbol szarmazo
8 firémag is, amelyek mindegyike iparilag termelhetd CO,-telepbdl szarmazik.

A mintdk asvanyos Osszetételét polarizaciés mikroszkoppal, XRD-vel, TG-vel, Raman-
spektroszkopiaval, SEM-vel €s FTIR-vel hataroztuk meg. A mintak szemcseméret-eloszlasat Horiba
LA-950V2 miiszerrel vizsgaltuk.

A mintak mindegyike sziirke, finom-/aprészemcsés, jol osztalyozott, karbonatos cementtel ko-
tott homokkd, amelyek szemcsemérete két csoportra oszthatd (egy kisebb szemcseméretii részre
(12,44 +/- 0,23 pum). és egy nagyobb szemcseméretli frakcidra (153 +/- 52 pm)). A mikroszkdépos
vizsgalatok alapjan megallapitottuk, hogy a kis szemcseméretii frakcidba az agyagasvanyok tartoznak,
mig a nagyobb szemcseméretii frakciét kvarc, karbonat-dsvanyok és csillamok alkotjak.

1. abra

Pasztazo elektronmikroszkoppal (SEM) késziilt visszaszort elektron képek,ahol az A dbraa dawsonit
(daw) szoveti helyzetét mutatja, sejtetve, hogy a dawsonit az albit (ab) oldoddsa soran alakulhatott ki.
Tovabba a kép jelzi a dolomitra (dol) kivalt ankerit kettis zondjat (ank). A B abran lathaté a
kalifoldpat (kfp) részleges oldodasa, illetve jol kristalyosodott kaolinitek (kaol) megjelenése.
Tovabbi, az abrdn megjelend dsvanyok a muszkovit (ms) és a kvarc (g).

Az XRD és TG mérések eredményei azt mutatjak, hogy a homokkdvek fo asvanyai kvarc, do-
lomit és ankerit, tovabba csillam, ezen kiviil megjelenik dawsonit is. A SEM vizsgalatok eredménye-
ként elmondhaté, hogy a dawsonit péruskitslté anyag, illetve szoveti helyzete alapjan feltételezhetden
az albit oldédasat kovetden valt ki (/a. dbra). A dolomit szemcsék szegélye ankeritesedett az egyik
minta esetében, amely altalaban két zonara oszthaté a vas koncentraciot tekintve (/a. dbra). Ezzel
szemben, egy masik minta esetében, az ankerit megjelenése nem gyakori, igy feltehetéen a jelenség
nem kotheté szorosan a CO, hatasahoz. Tovabba, a mintakban megfigyelhetok jol kristalyosodott
kaolinitek is (/b. dbra).
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4. A potencialis CO,-tarolé geokémiai folyamatainak vizsgalata

A Szolnok kornyéki teriilet tanulmanyozésa soran kiértékeltilk a meglévé mélyfurasi kutkony-
vekbo6l szarmazd vizadatokat [6] €s tanulmanyoztuk a mélyfuras-geofizikai szelvényeket az elézdek-
ben leirt mdédon.

Az alfoldi teriiletrdl szarmazd 3 mélyfurds 7 magmintajat elemeztik, az eldzéekben leirt mod-
szerekkel. Az eredmények alapjan a k6zetek f6 asvanyos alkotoi a kvarc, a karbonat-asvanyok (dolo-
mit, ankerit, kalcit), valamint a csillam, tovabba fontos kiemelni a CO,-tarolas szempontjabol jelentos
plagioklaszt és kloritot. A SEM-vizsgélatok eredményeként elmondhaté hogy a dolomit-szemcsék
szegélye szintén ankeritesedett.

A potencialis CO, tarold koézet reaktivitas-vizsgalatdhoz a PHREEQC-3 szoftvert hasznaltuk
[5], a nemzetkozileg elfogadott Lawrence Livermore National Laboratory (USA) adatainak felhaszna-
lasaval készitett, //nl.dat termodinamikai adatbazist alkalmazva. A modell felallitasahoz, hogy az mi-
nél jobban elére tudja jelezni a beinjektalt CO, altal okozott varhatd valtozasokat a kézet porusviz-
rendszerben, valds kézet- és vizadatokra volt sziikségiink, valamint a modellezett tarold nyomas és
hémérséklet viszonyaira, amelyet a mélység és a vonatkoz6 gradiensek figyelembevételével becsiil-
tiink.

A modellezés soran egy reprezentativ kézet modalis Osszetételét hasznaltunk a 2 0562 061 m
kozotti mélységkozbdl. A vizadatok forrasa az adott fiirds 10 km’-es teriiletérél szarmazik, ahonnan a
modellezés soran a 2 000-2 100 m-es intervallumbél szarmazo vizadatok atlagat hasznéltuk fel.

A modellezés eredményeként elmondhatd, hogy a CO, pérus-fluidumba valé beoldddéasa soran
csokken a pH, valamint teljesen beoldddik a homokkébdl a porus-fluidumba az albit, a klorit €s a kao-
linit. Részlegesen oldddik a kalcit, a kalifoldpat és a pirit. Tovabbé, kivalnak a kovetkezd fazisok:
kvarc, muszkovit, dolomit, ankerit és 0j fazisként megjelenik a dawsonit (NaAlCO;(OH),). A model-
lek segitségével maghataroztuk, hogy az utdbbi asvany a rendszerbe keriil6 tébblet CO, megkotésében
jatszik szerepet. Tovabba az is feltételezhetd, hogy a dawsonit képzddésében jelentds szerepet jatszik
az albit oldédéasa, mivel ebbl az svanybol kapja Na'- és A" -tartalmat. A modellek tovabba arra en-
gednek kovetkeztetni, hogy a kalcit oldodasa, valamint a dolomit és az ankerit kivalasa a CO,-tarolas
hataséra a tarolas idétartamahoz viszonyitva gyorsan lejatsz6dé reakciok.

5. Eredmények osszehasonlitasa

A formacidhatarok Osszehasonlitdsa alapjan elmondhat6, hogy a geofizikai adatok alapjan, a
Szolnoki Formaciot jelentd kéteg az alfoldi teriilethez képest a Mihalyi—Répcelak teriileten ~600 mé-
terrel kisebb mélységben helyezkedik el.

Répcelak esetében a szén-dioxidot az Endrédi Formacié homokos rétegei taroljak, mig az Al-
fold teriiletén a turbidites Szolnoki Formacié az, amely szén-dioxid tarolas szempontjabdl potencialis.
Mivel ezek tiledékképzddés szempontjabdl hasonldak, igy dsszehasonlithatok. Eredményeink alapjan,
a répcelaki legnagyobb és legjelentdsebb telep paramétereit agyagossag €s permeabilitds szempontjé-
bol rosszabb, mig effektiv porozitast nézve jobb tarolasi tulajdonsagok jellemzik, mint az alf6ldi min-
tateriilet.

A két teriilet asvanyos Osszetételét sszehasonlitva megéllapithat6, hogy a CO,-gazdag telepek-
ben a kvarc mennyisége kb. 10 %-val tobb, tovabba ezen mintakban tobb csillim van jelen, mint az
alfoldi kézetekben. A karbonatok aranyanak véltozasa a CO,-gazdag teriilet és az Alfoldi kézetekben,
a CO, hatasara tortént kalcitoldodassal magyarazhat6 leginkabb, tovabba a répcelaki mintakban meg-
figyelhetd sziderit kivalassal.

A modellezés eredményei megfigyelhetdk a Mihalyi—Répcelak teriiletén talalhaté CO,-gazdag
telepek kozeteiben is, azaz az albit oldodasa €s a CO, beoldddasanak hatasara dawsonit valt ki a vizs-
galt természetes CO,-rezervoar kdzeteiben, mely eredményt a geokémiai modellek soran is megfigyel-
tiilnk. Tovabb4, a kalcit oldédasa, valamint a dolomit és az ankerit kivalasa is megfigyelheté a CO,-
gazdag telepek mintaiban és a modellszamitasok soran is. A geokémiai modellek soran kapott oldoda-
sok és kivalasok id6beliségének lefutasat 1—1 paraméter megvaltoztatasaval nagymértékben befolya-
soljuk, igy az eredmények kiértékelése soran tisztdban kell lenni vele, hogy ezen adatok az oldédasok
és kikristalyosodasok sorrendjét mutatjak. Ezen eredmények alapjan elmondhat6, hogy a modellezés
soran kimutatott folyamatok lejatszodhatnak természetes koriilmények kozo6tt, azonban a teljes reak-
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cidsorozatot, és annak idébeliségét egyeldre nem tudjuk teljes biztonsaggal elore jelezni, a természetes
rendszer tulzott komplexitadsa miatt.
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