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Biogenic methane potential of lignites/sub-bituminous coals of the Hungarian Great Plain —
An assessment based on Rock-Eval data

Abstract

In SE Hungary several hundred of wells crossed up to 1 km thick Late Miocene — Pliocene lacustrine sequence
containing numerous lignite and subbituminous coal layers. This work presents a method for assessing the amount of
biogenic methane generated in these lignites/coals. Archive Rock-Eval Oxygen Index data are used for assessment.
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Osszefoglalds

Az Alfoldon tobb szdz firds hardntolta az akdr 1 km vastagsdgot is elérd, szamos lignit- €s barnaszénréteget
tartalmazé felsé miocén / pliocén tavi Osszletet. A cikk a lignit- és barnaszénrétegekben keletkezett biogén metdn
mennyiségének becslésére szolgdld, archiv Rock-Eval Oxigén Index adatokra alapozott mddszert mutat be.

Tdargyszavak: Pannon-to, CO, redukcio, acetdt, formidt, érés

Bevezetés

A lignitben/barnaszénben bakterialis folyamatok sordn
sok biogén metan keletkezik. Ennek egy jelent8s része
elhagyja a szenet és kedvezd koriilmények esetén gaz-
telepet alkot. Az utébbi 3—4 évtizedben egyre nagyobb
figyelem fordult a szénre mint a biogén metan anya- és
egyben tarolokdzetére; vilagszerte sok kutatdintézet és
véllalat foglalkozik a szénben torténé biogén metankelet-
kezéssel, a gaz megkotédésével, kinyerhetdségével és je-
lentds szénhez kotott biogén metdntelepeket fedeztek fel
pl. az USA-ban, Ausztrdlidban és Kindban (tobbek kozott
BARIC 1993, LAUBACH et al. 1998, VAN VoasTt 2003,
KaNDUC & PEzDIC 2005, CROSDALE et al. 2008, FLORES et
al. 2008, ULRICH & BOWER 2008, BROWN 2011, GOLDING et
al. 2013)

A hazai mélymiveléses szénbanydkban a feltards és
termelés soran felszabaduld, silyos robbanasokat is okoz6

metdnrdl jelentds ismeretanyag gy(ilt 6ssze (FODOR 2006).
J6val kevesebb figyelem fordult a szénhidrogén- és termal-
vizkutato furdsok 4ltal nagy teriileten, akdr tobb tiz méter
Osszvastagsdgban és 1-2 km mélységben harantolt felsé
miocén / pliocén (tovdbbiakban pannéniai) lignitekre/bar-
naszenekre mint potencidlis gz anyakdzetekre.

A cikkben a szakirodalom alapjan réviden vdzolom a
Pannon-medence foldtani viszonyait, kiilonos tekintettel a
Pannon-t6 alfoldi iiledékeire, majd attekintem a sz€nbdl
torténd biogénmetan-keletkezés geokémidjat. Ezutdn szén
magmintikon mért archiv Rock-Eval Oxigén Index (OI)
adatok felhaszndldsdval megkisérlem megbecsiilni a Ti-
szapalkonya—I (Tp-I) alapfirds éltal hardntolt pannéniai
szenekben képzd&dott biogén metdn mennyiségét. Végiil
azt vizsgdlom, hogy ez a becslési mddszer alkalmazhaté-e
az Alfold nagy részét ,lefedd” olajkutatd furdsok eseté-
ben, amelyekbdl zommel csak furadékmintdkon mért
Rock-Eval-adatok édllnak rendelkezésre.
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Foldtani alapok

A kovetkezbkben, elssorban MAGYAR (2010) alapjan,
leegyszertsitve foglalom 6ssze a Pannon-medence torté-
netét, kiemelve annak munkdm szempontjabdl legrelevan-
sabb részeit.

A gyors iiledékfelhalmozoddassal és nagy héarammal
jellemzett Pannon-medence id&sebb, kozépsd miocén iile-
dékei egy, a Paratethyshez tartoz6 tengerben halmozédtak
fel. Ennek a tengernek kb. 12 M évvel ezel6tt megszakadt
a kapcsolata a Paratethys tobbi részével, és 1étrejott a
csokkent sos vizli Pannon-t6, amely élete els6, kb 2,5 M
évnyi szakaszanak végére elérte maximalis kiterjedését és
mélységét, iiledékei Magyarorszag nagyobb részén €s az
0sszes szomszéd orszdgban ismertek. Pontosan meg nem
hatdrozott ideig tarté ,stagndlds” utin ez a folyamat
visszafordult, és az 6s-Duna és mas folydk éltal behordott
tormelék felhalmozodasa miatt a té feltoltédott (tobbek
kozott MAGYAR et al. 2013). A t6 a pliocén elején mar csak
az Alfold magyarorszagi részétél délre esd, kb. 10 000
km?2-nyi teriiletet fedte el, és a pliocén sorén teljesen feltol-
tédott. A feltoltddést kovetden felhalmozddott folydvizi
tiledékek a medence legfelsd, legfiatalabb képz&dményei.
Az Alfoldon a helyenként 6-7 km vastagsagot is elér6
neogén Osszletet (/. dbra) f6ként a tavi €s a rajuk telepiild
foly6siksagi tiledékek alkotjak.

A Pannon-t6 el6bbiekben vazolt visszahizédasanak
megfelelGen a tavi 6sszlet felsd részén kifejlédott, szamos
lignitréteggel tagolt deltaiiledékekbdl felépiils Ujfalui
Formacié az Alfoldon északrol dél felé haladva fiata-
lodik.

Az Ujfalui Formaci6 vastag lignitrétegeket tartalmazé
része a Biikkaljai Lignittelepes Tagozat. Az Eszaki-kozép-
hegység el6terében a tagozat vastagsdga DK felé ng, és
2-5° déléssel egyre mélyebbre keriil (SzokoLAr 1984,
HAMOR-VIDO et al. 2018). Az Ujfalui Formaciénak a Tisza-
palkonya—I (Tp-I) alapfirasban (1., 2. dbra) 289,2 és 484
m kozott harantolt, 9sszesen 20,3 m-nyi lignitet tartalmazé
része MAGYAR (2010) szerint rétegtanilag megfelel a
Biikkabrany és Visonta kiilfejtéseiben feltart képz6dmény-
nek. A Tp-I altal 500 m-nél kisebb mélységben hardntolt,
vastag lignitrétegek DK felé folytatédnak, VITALIS (1939)
Balmazijvaros kornyékén mélyiilt vizfirdsokbol 170-240 m
mélységben harantolt, 14 m vastagsagot is elér$ lignit-
telepeket irt le.

A gyors iiledékfelhalmozddas €s a 4, s6t akar 5 °C/100
m-nél is nagyobb geotermikus gradiens miatt az Ujfalui
Formacid alsé részén az Alfold egyes teriiletein mar barna-
szénrétegek vannak. Vitrinit R -adatok a Maké-3 (2. dbra,
HETENYI et al. 1993) és a Tp—1 (BRUKNER-WEIN & SAJGO
1990) esetében, de tobb mds furdsban is bizonyitjadk a
barnak&szén-dllapot (R, = 0,35-0,4%) elérését.

1. abra. A preneogén aljzat mélysége az Alfoldon JUHASZ (1994) utan
Figure 1. Top of the pre-Neogene basement of the Great Hungarian Plain after JUHASz (1994)
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2. abra. A Tp-I alapfuras szervesgeokémiai szelvénye. Litosztratigrafia HAROLD (2017), TOC ¢és szénrétegek HAMOR (1987), a vékony vonalak min. 1 m, a
vastag vonalak 2-6 m vastag szénrétegeket jelolnek, Oxigén Index HETENYI (1988), head space gaz adatok VETO & BERTALAN-BALOGI (1994) és VETO (2014)

szerint

Figure 2. Organic geochemical profile of the Tp-I scientific borehole. Lithostratigraphy after HAROLD (2017), TOC and coal thickness after HiMOR (1987), the thin and thick
lines represent coal layers of min. 1 m and 2-6 m thickness, Oxygen Index after HETENYI (1988), head space gas data after VETO & BERTALAN-BALOGI (1994) and VETO

(2014)

Biogén metan képzddése iiledékes
medencékben

A kovetkez6kben elsésorban CLAYPOOL & KAPLAN
(1974), WHITICAR (1999) és PARKES et al. (2007) alapjan
foglalom 0Ossze a biogénmetdnkeletkezés geokémidjat.
Ezek a szerzdk dtlagos (<1%) TOC tartalmd, sziliciklasz-
tos tengeri iiledékeket vizsgaltak, de megallapitdsaik a
tenger méretli és élettartamd Pannon-t6 iiledékeire is
érvényesek.

Az iiledékek szerves anyaga a betemetddés sordn a
baktériumok miikodése és a hdmérséklet novekedése miatt
folyamatos dtalakuldson megy 4at, aromatizalodik, C-tar-
talma novekszik, O- és H-tartalma csokken, €s viszonylag
kis molekulatomegli szervetlen és szerves komponensek
keletkeznek beldle.

Az aerob baktériumok a felhalmoz6dé iiledék porus-
vizében oldott kis mennyiségli (néhany ml/1), szabad oxi-
génnel (O,) oxidaljdk a szerves anyagot majd az O, elfo-
gyésa utdn az anaerob fermentdlé baktériumok alifds sav-
anionokat, elsGsorban acetdtot (CH,COO") és més szervet-
len és szerves ionokat, molekuldkat hasitanak le abbdl. A
fermentdlok mikodésével parhuzamosan az ugyancsak
anaerob szulfatredukdlé baktériumok az acetdtot CO,-¢é
oxiddljak. A szulfatkoncentracié kb. 10 mg/l ald csokke-
nése utdn — ez max. néhdny tiz méteres betemetddéssel be
is kovetkezik —a szulfatredukdlokat a metdntermel§ bakté-
riumok valtjak fel és aktivak maradnak 75-80°C eléréséig.

Uledékekben, iiledékes kézetekben a biogén metdn ke-
letkezésének két f6 utja az acetdt fermentdldsa €s a szén-
dioxid hidrogénnel torténd redukcidja

A CO,-nek hdrom {6 forrdsa van: (i) bakteridlis szulfat-
redukcid, (ii) acetdt és formidt fermentacio és (iii) a kerogén
érése.

Az acetdtot és a formidtot a fermentdlé baktériumok

termelik, ill. a hGmérséklet novekedésével elérehaladod érés
sordn a szerves anyagbdl (tovdbbiakban kerogén) acetat
baktériumok kézremiikodése nélkiil is keletkezik.

H, keletkezik részben a kerogénnek az érés/betemet6dés
kezdetén kiilonosen intenziv aromatizacidjaval, részben
fermentacidval.

acetat fermentacio:

CH,COO +H,0=CH, + CO, + OH" (1. egyenlet)
formidt fermentacio:

HCOO +H,0=CO,+H, + OH"
szén-dioxid redukcid:

CO,+4H,=CH,+2H,0

A CO,-t nem csak a hidrogénnel torténd redukcidja
fogyasztja, jelent8s része a viz—k&zet kolcsonhatds sordn
Na-bikarbonittd alakulva a pdrusvizben oldodik, ill. auti-
gén karbondtdsvanyokat alkot.

A biogén metdn keletkezésében részt vevs anyagok kép-
letét és egyes tulajdonsagait az I. tabldzat tartalmazza.

A metéan biogén keletkezésének intenzitdsa, ill. a biogén
metdn és a termikus CH-gdzok keletkezésének id6 és térbeli
viszonya sok tényez6tdl — a felhalmozd6dé szerves anyag
koncentriciéja és tipusa, a leraké viz kémizmusa, kiilo-

(2. egyenlet)

(3. egyenlet)

I. tablazat. A biogén metan keletkezésében részt vevé anyagok képlete, tomege,
mmol-nyi és mol-nyi mennyiségei
Table 1. Reactants and products of biogenic methane formation - formules,
masses, amounts in mmol and mol

mmolnyi L,
Keplet menisiz |00 o
(mg)
Acetat CH.COO0 59
Formiat HCOO 45
Hidrogén H, 2 22,41 liter
Hidroxil OH 17
Metan CH, 16 22,41 liter
Szén-dioxid CO 44 22,41 liter
Viz H,0 18
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nosen is a szulfattartalma, nutriensek (foszfor és nitrogén)
és reaktiv vasdsvanyok mennyisége, a betemetddés sebes-
sége és idGtartama, valamint a geotermikus gradiens — fiigg.
A metan biogén keletkezése igen nagy, akar 60%o-t is elérd
C-izot6p frakciondcidval jar, mig a termikus metdn esetében
ez a frakciondci6 joval kisebb (tobbek kozott SCHOELL
1988). Ezért a stabil C- izotdp ardnyok ismeretében a tisztdn
biogén és a tisztdn termikus metdn tobbnyire jol elkiilo-
nithet§; a biogén metdn 3 C-je dltaldban —55%c-nél ne-
gativabb.

Az acetdt fermentdcidjaval keletkez6 metin SD-je
altalaban joval negativabb a CO, redukcidjaval keletkez6é-
nél. Eléggé altalanosan elfogadott magyardzat (WHITICAR
1999) szerint ezt az okozza, hogy az acetat metil (CH;) -cso-
portjdban 1év6 hidrogén és a pdrusviz izotdposan joval
nehezebb hidrogénje kozott nincsen izotépcsere, mig a CO,
redukcidjat ,,végz6” H, és a porusviz hidrogénje kozott ez
jelentds.

HunT (1995) szerint a termikus metan képz&dése mér a
biogén metdnkeletkezés befejezddése el6tt, kb. 60 °C eléré-
sekor megkezdddik.

A Pannon medencében 50-65 °C hdmérséklet elérésé-
vel, tehdt még a biogén metdnkeletkezés befejezbdése elbtt
megkezdbdik a metan és a C, 5 gdzok termikus keletkezése.
HETENYT et al. (1993) szerint a Mak6-3 1450 m-nél mé-
lyebbrél vett furadékmintdibol allas kozben felszabadult
CH-géz (head space gdz) tobb mint 1%-a propan és butin
(lasd késdbb 4. dbra), ezért a korai szénhidrogéngiz-kép-
76dés zondjanak tetejét erre a mélységre teszik. A Pannon-
medence magyarorszigi részén ot, végig maggal mélyitett
alapfirds mintdibdl felszabadult head space gdzban a C, ,
komponensek mennyisége 680-1250 m mélység alatt, ill.
0,33-0,37% vitrinit R, elérésekor nyomnyirdl hirtelen 10%
folé emelkedik, jelezve a korai termikus gazképz&dés
meginduldsdt (tobbek kozott KARPATI et al. 1999, VETO
2014).

Biogén metdn keletkezése szenekben

Széntelepes Osszletekben a biogén metdn keletkezése
kvalitative ugyanolyan, mint atlagos TOC-tartalmu szili-
ciklasztos tengeri liledékekben. Azonban az a tény, hogy a
szénrétegek képviselik az Osszlet teljes TOC-tartalmanak
igen nagy hanyadat, pl. a Tp—I 4ltal harantolt Ujfalui For-
méci6 esetében kb 70%-at, sokban atirja a biogén metan-
keletkezés dltaldnosan elfogadott szcendridjat.

HETENYI (1988) megallapitotta, hogy a diagenezis és a
korai katagenezis sordn a szén Ol-e linedrisan csokken az
érettség novekedésével.

A medence siillyedésekor a 75-80 °C-ndl nagyobb ho-
mérsékletet elért szenekben megszlinik a biogén metan
keletkezése, majd a medence kiemelkedése/lehtilése sordn
Ujra elkezdddhet. A kiemelkedés sordn keletkezd biogén
metant masodlagos jelzdvel illeti a szakirodalom (tobbek
kozott ScoTT et al. 1994). Szénhez kotott metant (Coal Bed
Methane, CBM) f6ként invertdlt medencékbdl, gyakran
csak néhdny szdz méter mélységben 1évd szénrétegekbdl

termelnek. FLORES et al. (2008) a Powder River-medence
(Wyoming, USA) 165 szénhez kotott metdnt termeld
firdsanak gazat vizsgalta; ezek koziil 122 firas 300 m-nél
kisebb mélységbdl termel és csupdn 43 mélyebbrdl, max. 6—
700 m-bé6l.

A két legjelentSsebb CBM-felhalmozddast a Powder
River-medence paleocénjében, ill. a San Juan-medence
(New Mexico, USA) fels6 krétdjaban tartdk fel, mindketts-
bdl zommel mésodlagos biogén metdnt termelnek (FOR-
MOLO et al., 2008).

Ezért a szénbdl torténd biogén metdnkeletkezéssel
foglalkoz6 gazdag szakirodalom (pl. WARWICK et al. 2008)
megallapitdsait 6vatosan szabad csak alkalmazni az Ujfalui
Forméci6 lignitjeire, barnaszeneire (tovdbbiakban szenek),
amelyek még nem vagy csak alig kezdtek kiemelkedni
(BALAZS et al. 2017)

Mennyi biogén metan keletkezhetett pannéniai
szenekben? — Rock-Eval-pirolizissel mért
Oxigén Indexre alapozoé becslés

Magyarorszag biogén metan felhalmozddasaival —
kozottiik a tobb millidrd m3-es kunmadaras—tatériilési gaz-
mezGvel és a 30 millidrd m?-es hajdiszoboszl6i gdzmezd
nagyon jelentds biogénmetdn-tartalmdval — akarcsak koz-
vetve is foglalkozé publikdcidk (HOLCZHACKER et al. 1981,
Koncz 1983, CLAYTON et al. 1990, BALLENTINE et al. 1991,
Koncz & ETLER 1994, VETO et al. 2004, VET6 2014, HAROLD
2017, BARTHA et al. 2019) nem vagy alig vették szdmba a
nagy tomegl kerogént képvisels, mélyen telepiild panné-
niai szeneket mint az ismert vagy még felfedezésre var6
biogén giztelepek lehetséges anyakdzeteit.

Meg kell jegyezni, hogy a C- és H-izotop-Osszetétele
alapjan a kunmadaras—tatdriilési gdzmez6 meténja (3°C —
56,5%0, 8D —240,5%0) €s a hajdiszoboszléi gazmezd folé
telepitett nagyhegyesi kit termdlvizében oldott metdn (3'*C
—63,97%o0, 6D —224,53%0) is CO,-redukciés uton keletkezett
(VETG et al. 2004).

Munkdmban bemutatok egy médszert az Alf6ldon nagy
teriileten kifejl6dott panndniai szenekben végbement bio-
gén metinkeletkezés nagysdgrendjének megbecsiilésére. A
modszer a szénhidrogén-kutatds sordn rutinszertien hasz-
ndlt Rock-Eval-pirolizis 4dltal mért Oxigén Indexen alapul.

A CO, lehetséges forrdsai koziil a szulfatredukciét nem
veszem figyelembe. Bar ezt az elhanyagoldst a Pannon-
tonak a tengerekénél valdszintileg joval kisebb szulfat-
tartalma is indokolja, még fontosabb az, hogy a betemet&dés
els6 néhany tiz méterében a szulfatredukciéval keletkezd
CO, mennyisége eltorpiil a szénbdl fermentacidval, ill. érés-
sel keletkezd CO, mennyiségéhez képest.

A Rock-Eval-berendezés (ESPITALIE et al. 1986) egyik
korai valtozata, a Rock-Eval II méri a kézetbdl a pirolizis
sordn 390 °C-ig keletkez6 CO, mennyiségét. Ennek a k6zet
TOC-tartalmdhoz viszonyitott és mg CO,/g TOC alakban
kifejezett értéke az Oxigén Index (OI). Az 1980-as évek
végéig a Szegedi Egyetem Asvanytan—Geokémiai és Kézet-
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tani Tanszéke HETENYI Magdolna dltal irdnyitott labora-
tériumdban Rock-Eval II-vel vizsgéltdk szdmos hazai CH-
kutat6 firds és a tudomdnyos céllal, végig maggal mélyitett
Tp-I alapfiras mintdit.

A Rock-Eval-pirolizis sordn végbemend CO,-keletkezés
,-megfelel” akerogénbdl a betemetdés sordn torténd CO,, ill.
formiat (HCOQO"), acetat és mas alifis savanion keletkezé-
sének, t.i. valamennyi alifas savanion ,tartalmaz” CO,-t.

Az acetdt fermentaci6 és a CO,redukci6 egymads mellett
végbemend folyamatok, de mig az el6bbi nem igényel H,-t,
utébbinak feltétele kiilon H,-forras. H, keletkezik kozvet-
leniil a kerogén aromatizdciéja sordn, de szenek esetében
FLORES et al. (2008) szerint a formiatfermentacio (2. egyen-
let) még fontosabb forrdsa a H,-nek.

A 3. egyenlet szerint egy CO,-molekula redukciéjdhoz
négy H,-molekula sziikséges. Ezért ha a H,-t kizar6lag a
formidt széthasitdsa (2. egyenlet) biztositja, akkor egy me-
tanmolekula CO, redukcids keletkezéséhez a kerogénbdl
négy formidtmolekuldnak kell felszabadulnia. Az acetat
hasitdsaval (1. egyenlet) torténd metdnkeletkezéshez vi-
szont nincs sziikség hidrogénre.

Tehdt az OI ugyanakkora csokkenése négyszerannyi bio-
gén metan keletkezésének felel meg acetat széthasitasa eseté-
ben, mintha kizarélag a 2., majd a 3. egyenlet szerinti tton,
CO, redukcidjaval torténik. Mindezt a 3. dbra szemlélteti.

Azonban a kerogénbdl kozvetleniil vagy az acetdt, ill. a
formiat hasitasaval keletkez6 CO, egy jelentSs része gaz-
ként vagy bikarbonétként a pérusvizben oldédik, ill. a viz—
kozet kolesonhatds sordn karbondtdsvanyok (kalcit, dolo-
mit, sziderit) formédjaban a mellékkézetekben és a szénben
kivalik.

3. abra. A szénbdl torténé biogén metankeletkezés legfontosabb
1épései FLORES et al. (2008) utan modositva

Figure 3. The main steps of biogenic methane generation from coals
modified after FLORES et al. (2008)

VARSANYT et al. (1997) sokban hasonlé mdédon értel-
mezték a dél-alfoldi felszin alatti vizek bikarbonat-tartalma
és egyes szerves komponensei keletkezését, a kozottiik 1€vo
kapcsolatokat.

A becslést a korai termikus gazképzddés kezdetéig ke-
letkezett biogén metdnra korldtozom, mert acetat és na-
gyobb szénszamui alifds anionok, pl. propiondt (C,H,COO")
termikus uton is keletkeznek kerogénbdl (pl. FRANKS et al.
2001) és ennek figyelembevétele nem kezelhetd bonyo-
dalmakkal jarna. Ezt az 6vatossdgot VARSANYI et al. (1997,
2002) eredményei is indokolttd teszik; 6k jelent6s meny-
nyiségli (max. 7,5 mmol/l) propiondtot taldltak tobb dél-
alfoldi termalkdt vizében.

KARPATI et al. (1999) szerint a Pannon-medence magyar-
orszagi részén ot 1,2-2,0 km-es, maggal mélyitett alap-
farasban 50-67 °C hémérséklet, ill. 0,33-0,37%-nyi vitrinit
R,-nak megfeleld érettség elérésekor mutathato ki diszperz
C, s gazok jelenléte, ami jelzi, hogy a bezéré liledékben mér
nagy valdszinliséggel megindult a termikus CH-gdzok
keletkezése.

Rock-Eval-mérésre alapozott becslés a Tp—I
alapfiirds példdjdn

A Tp-I alapfurast 1984-1985-ben mélyitették végig
magvétellel, 1987,8 m-ben felsé miocén iiledékekben allt le.
A harantolt, uralkodédan sziliciklasztos neogén 0sszlet szer-
ves geokémiai jellemzGit a 2. dbra és all. tabldzat mutatjak.
Gyakoriak az egy-két dm vastagsagu szénrétegek, a min. 1 m
vastagsagiak zome a 294,6-489,1 és az 1160-1591,4 m
kozotti intervallumokban fejlédott ki. Kornyezetiikben gya-
koriak a néhdny %, max. 20% TOC-t tartalmazd, 1-2 dm
vastag, szenes agyag, huminites agyag néven leirt kbzbete-
lepiilések. Az 53 mintan, f6ként sz€nmintdkon mért vitrinit
R, 290 m és 1980 m kozott 0,2-161 0,57%-re nd (LACzZO 1.
mérései in BRUKNER-WEIN & SAIGO 1990).

Az Ujfalui Formacié legaljardl, az 15821591 m kozotti
beszlir6zott mélységszakaszbol a lyukba bedramlott ter-
madlviz 1065 I/m? metdnt tartalmazott. Ez a 9 méter vastag
szakasz homokkdbdl és 3 vékony rétegben kifejlodott,
osszesen 0,85 m vastag szénbdl épiil fel. Az egyik szénréteg a

1I. tablazat. A szénrétegek Osszvastagsaga és a beldlik max. 1 km mélységre
stillyedésiikig keletkezett biogén metan min. mennyisége a Tp-I alapfurasban
harantolt Ujfalui Formacio 9 mélységintervallumaban
Table I1. Total thickness of the coal layers and minimal amounts of biogenic
methane generated by them during their burial to max. 1 km depth in 9 depth
intervals of the Ujfalu Formation, Tp-I scientific corehole

Mélységkoz Szénrélegek l:e(ielt(l?; Z:‘f‘;:;s:g::
(m-m) dssrvastagsiga (m) mennyisége (millio m”
I. 289,2-433 .4 20,3 1600
2. 433,4-5717,6 7,2 1702
3. 571,6-721,8 2,9 1143
4. 721,8-866,0 1,2 662
5. 866-1010 2,6 1844
6. 1010,0-1155,3 nincs szénréteg
7. 1155,3-1300,7 6,4 5042
8. 1300,7-1446,0 7,3 5753
9. 1446,0-1591.4 12,2 9616
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furas kozben Osszetoredezett; a szénszemcsék mellett barna
dolomitszemcséket is emlit a terepi leirds. Valdszinlinek tar-
tom, hogy ez a nyilvan autigén dolomit a szénbdl felszabadult
CO, és a szénhamu alkot6i kozotti kdlcsonhatés terméke.
HETENYI (1988) a mélység és a 13 szénmintdn mért Ol
kozott kitling negativ korrelaciot (r>=0,99) talalt, a 294,6 és
1586 m kozotti intervallumban az OI 80-r6l 20 mg CO,/g
TOC-re csokken (4. dbra). A termikus gazképz6dés a pe-
litek head space gdzdnak Osszetétele szerint nagy valo-
szinliséggel mar 1010 m mélységben megkezdddik, mig
feljebb a head space CH-gdz gyakorlatilag metanbol all,

1010 m mélységre betemetddd, 1 g TOC-t tartalmazé szén-
bd133,24 mg CO, szabadult fel. Az ezzel sztochiometriailag
egyenértéki acetat 59/44 x 33,24 mg = 44,57 mg, amibdl
ardnyosan 16,92 ml biogén metan keletkezhetett.

A 2. és 3. egyenlet szerint egy mmolnyi, vagyis 45 mg
formiatbol 1/4 mmolnyi, vagyis 5,6 ml metdn keletkezik CO,
redukciéval. Igy a294,6-r61 1010 m mélységre betemetds, 1 g
TOC-t tartalmazé szénb6l 4,23 ml biogén metin keletkez-
hetett.

Az 1010 m-nél kisebb mélységben hardntolt szénréte-
gekbdl mindkét utat kovetve (a mélység és az Ol kozotti
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4. abra. A furadékmintak TOC-tartalma, Oxigén Indexe és a head space CH-gaz metantartalma a Mako-3 furas altal harantolt Ujfalui Formacioban és fedsjében

HETENYI (1988) és HETENYI et al. (1993) szerint

Figure 4. TOC, Oxygen Index and methane content of the head space HC-gas of the cuttings taken from the Ujfalu Formation and its cover in the oil well Makd-3 after

HETENYI (1988) and HETENYI et al. (1993)

1010 m-nél nagyobb mélységben mdr csak kevesebb mint
90%-a metan (VETO 2014 és 2. dbra).

Az OI és a mélység kozatti kitlinG negativ korrelacionak
megfelelden 1010 m-ben az OI 46,76 mg CO,/g TOC, tehat
a294,6 és 1010 m kozotti intervallumon dthaladd, 1 g TOC-t
tartalmaz6 szénbdl 80-46,76=33,24 mg CO, vagy azzal
sztochiometriailag egyenértékd formiat/acetat szabadult
fel.

Az 1. egyenlet szerint egy-egy acetit (tomege 59) ionbdl
és viz- (tomege 18) molekuldbdl egy-egy CO,- (tomege 44)
és metdn- (tdmege 16) molekula és egy OH - (tomege 17) ion
keletkezik. A megfelel6 mmolnyi mennyiségek 59 és 18 mg,
ill. 44, 16 és 17 mg.

A két gaz, a CO, és a metdn mmol-nyi mennyiségeinek
térfogata normal dllapotban egyforman 22,41 ml (1. tdbldzar).

Az 1. egyenlet szerint 1 mmol-nyi, vagyis 59 mg acetat-
bol I mmol-nyi, vagyis 22,41 ml metan keletkezik.

A Rock-Eval-pirolizis eredményei szerint a 294,6-rol

2z

kitind negativ korreldciénak megfelelen aranyban) keve-
sebb metan keletkezhetett.

A t8zegdllapottdl a 294,6 m-ig tortént betemetddés so-
rén is keletkezett a szénbdl biogén metan; azonban mennyi-
ségét ezt az utat kovetve nem lehet megbecsiilni.

HoRSFIELD et al. (2006) szerint a betemetddés €s igy a
homérséklet novekedésével az 1. egyenlet szerinti, tehét
acetdthasitdsos ut jelentdsége novekszik. Ezért valészind,
hogy a mélység és igy a hdmérséklet novekedésével kez-
detben inkédbb a 2. és 3. egyenlet szerinti minimdlis, majd
egyre inkdbb az 1. egyenlet szerinti maximalis keletkezéssel
kell szdmolni. Ezzel dsszhangban VETO et al. (2004) egy
kivétellel csak 1400 m-nél mélyebben taldltak az acetét-
hasitassal keletkezdre jellemzd C- és H-izotOpos Osszetételi
oldott metant alfoldi termdlvizekben.

Ovatossigbol a keletkezett biogén metdn mennyiségét
ugy becsiilom, mintha kizarélag formidtbdl lehasitott H, és
CO, kozotti reakcidval keletkezett volna.
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A becsléshez az Ujfalui Formacié 1010 m feletti és alatti
részeit 5, ill. 4 egyenl vastagsagu intervallumra bontottam
(II. tabldzat). Az egyes intervallumokban 1év6 szénrétegek
Osszes vastagsagat a [1. tdbldzat tartalmazza.

Vegyiik példanak a 866—1010 m kozotti 5. intervallumot,
és tételezziik fel, hogy a benne 1évS szénrétegekbdl csak
CO, redukcidval keletkezett metdn a 2. és 3. egyenletek
szerint.

1) A szénrétegek 866 m-nél mélyebbre temetddtek be,
tehat valamennyiiikre jellemzd, hogy 1 g TOC-t tartal-
mazo6 anyagukbdl a 4,23 ml legaldbb négyotode, vagyis
3,34 ml metan keletkezett. Az intervallumban 1év6 szén-
rétegeket egyszer(isités céljabol gy kezelem, mintha
azok az intervallum kozepén lennének, ezért gy szamo-
lok, hogy még a 4,23 ml tizede, vagyis még 0,423, dssze-
sen 3,763 ml metan képzddott az 1 g TOC-t tartalmazd
anyagukbol.

2) Ugy tekintem, hogy a Tp-I koré irhaté 10 km
sugard, tehdt 314 km? teriilet korben 866 és 1010 m kozott
egységesen 2,6 m 0sszvastagsagu szén van, aminek a tér-
fogata 314 x 2,6 = 816,4 millié m?. A szénrétegek szdraz
stirtiségét 1,29 t/m3*-nek tekintve tomegiik 1053 milli6
tonna. A szénrétegek TOC-tartalmét egységesen 46%-
nak tekintve a 1053 milli6 t szénben 485 milli6 t a TOC
tomege. Ha 1 g TOC-b61 3,763 ml metdn keletkezett,
akkor 485 milli6 t-b6l 485 x 3,763, vagyis 1844 millié m?
metdn keletkezett.

Ugyanilyen tton becsiilom a 4., 3., 2. és 1. interval-
lumokban keletkezett metdn mennyiségét, csupdn a 4,23 ml
metdn héttizedével, ottizedével, haromtizedével, ill. egy-
tizedével és az egyes intervallumokban 1év8 szénrétegek
Osszes vastagsagaval szamolok.

A 7., 8. és 9. intervallumok szénrétegeiben a termikus
gazképzbdés kezdetéig keletkezett biogén metan mennyi-
ségét ugyanigy becsiilom, csupdn a g TOC-re esé teljes 4,23
ml-el szdmolok.

A szénrétegekben keletkezett biogén metdn mennyisé-
gének a becslését azért merem kiterjeszteni a Tp—I alapfuras
koriili 10 km-es sugart korre, mert a t6le DNy-ra, ill. KEK-
re 10, ill. 18 km tdvolsagra lemélyitett Mobil Erdgas-Erdol
Tiszakeszi Tk—1 és a HHEN Tiszavasvari Tiv—6 flrdsok
nagy vastagsdgban hardntoltak szénrétegekkel tagolt kép-
z6dményeket.

A Tk-1 furadékmintdin 1200-t6] 2144 m-ig 5 méte-
renként végeztek Rock-Eval-méréseket (MBFSz Adattar
1032/4). 1210 és 2065 m kozott a TOC-tartalom zommel
nagyobb 1%-ndl, és vannak 10%-ndl is tobb TOC-t tartal-
maz6 mintak, amelyek nagy valdszintiséggel szénrétegeket
jeleznek.

A Tiv—6 furas HAROLD (2017) értelmezése szerint 402 m
mélységben érte el az Ujfalui Formacidt és 546 és 1273 m
kozott tobb lignitréteget harantolt.

Természetesen furadékmintdkon végzett Rock-Eval-
mérések alapjan nem lehet meghatdrozni a szénrétegek
vastagsdgat, a vékonyabb szénrétegeket pedig azonositani
sem lehet.

Ki lehet-e terjeszteni az Ol-re alapozo
becslést a medence mds részeire?

Az Ujfalui Formaciét a hazai olajkutaté firasok zome
is hardntolta. Ezek koziil ismereteim szerint a Mako-3 ese-
tében tortént a legrészletesebb szerves geokémiai vizs-
gdlat.

Az Ujfalui és a fed6jében telepiil Zagyvai Forméci6
furadékmintdin 20 méterenként mérték a Rock-Eval-para-
métereket, a vitrinit R -t és a head space gaz Osszetételét (4.
dbra). A furadék gyakran 30, s6t akéar 50%-ot is elérs TOC-
tartalma alapjn a szénrétegek az Ujfalui Formaci6 jelentds
alkot6i, anyaguk nyilvan felddsult a furadékban.

HEeTENYI (1988) a Tp-I firdsban megfigyelthez hasonlo,
de csupén j6 negativ korrelciot (2 = 0,81) talélt az Ujfalui
Formacié esetében az OI és a mélység kozott. A 5. dbrdn
kiilon tiintettem fel a 30%-nal tobb, ill. kevesebb TOC-t
tartalmazé mintdkat. A 30%-ndl tobb TOC-t tartalmazo,
uralkoddan nyilvan szénbdl all6 mintdk esetében az Ol és a
mélység kozotti negativ korreldcié mar kitlinének mondhat6
(r> = 0,97), mig a kisebb TOC-tartalmd mintdk esetében a
korrelécié szemmel lathat6an joval gyengébb, és a mintdk OI-
je altalaban jelentGsen nagyobb a szomszédsagukbdl vizs-
gélt, 30%-nal tobb TOC-t tartalmazé mintakéndl.
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5. abra. Az OI mélységgel valo csokkenése a Mako-3 furasban harantolt Ujfa-
lui Formacié 30%-nal tobb, ill. kevesebb TOC-t tartalmazé furadékmintaiban

Figure 5. Decrease of Ol with depth in cuttings with TOC content above and below
30%, Ujfalu Formation, oil well Mako-3

A TOC-ben szegényebb furadékmintdk nyilvan jelentd-
sebb mértékben dllnak pelites, homokos kézetanyagbodl. A
pelites, homokos iiledékek kerogénje f6ként a szarazfoldrol
behordott novényi anyagbol képzodott, ezért nagyobb az oxi-
géntartalma, mint a szén kerogénjének, amely a mocsarerdsk
helyben felhalmozddott, kevésbé oxidalt anyagabdl alakult ki

Az a tény, hogy a Makdé—3 30%-ndl tobb TOC-t tartalma-
26, uralkoddan szénbdl dllénak tekinthetd furadékmintdiban is
kitlinG negativ korrelaciét taldlunk az OI €s a mélység kozott,
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valdszindsiti, hogy a Tp-I szénrétegeire kidolgozott becslési
modszer nemcsak a Tp-I szlik kornyezetében, hanem az
Alfold, s6t az egész medence mas teriiletein is alkalmazhato.

Tobb, mint kérdéses, hogy a kordbban lemélyitett szén-
hidrogén- és termalvizkutaté firdsokbdl vett, évtizedek 6ta
levegdn tarolt mag- és furadékszén mintdkon mért OI rele-
véns lenne-e.

Megoldast csak a kordbban lemélyitett firdsokbdl frissen
vett szén oldalfal mintdk Rock-Eval-vizsgalata jelenthet. Ez
természetesen lecsokkenti a szamitasba vehetd furasok korét.

Kovetkeztetések

A Tp-Talapfuras altal hardntolt szénrétegekre az Oxigén
Index ismeretében becsiilhetd a mai napig bel6liik kelet-
kezett biogén metdn minimélis mennyisége.

A becslési médszer elvben kiterjeszthet az Ujfalui For-
macid egész kifejlodési teriiletére. Ehhez ismerni kell (i) a
szénrétegek vastagsdgat/mélységét, valamint (ii) a szén Ol-e
és amélység kozotti 6sszefliggést.

Javaslatok a becslés teriileti
Kiterjesztésének esetére

A szénhidrogén- és termdlvizkutaté firdsok archiv
lyukgeofizikai szelvényeinek szénre kihegyezett értékelé-
sével meg kell allapitani a szénrétegek vastagsagat.

Frissen vett szén oldalfal mintdkon meg kell mérni az
OI-t.

Koszonetnyilvanitas

A cikk megirdsat az tette lehet6vé, hogy HETENYI Mag-
dolna felismerte az Oxigén Index érettségmutatd szere-
pét.

A LEMBERKOVICS Viktorral, SZALAY Arpéddal és VARSA-
NYI Irénnel folytatott eszmecserék nagyban segitették a cikk
megirdsat. SZTANO Orsolyanak koszonom tartalmi €s formai
szerkeszt6i megjegyzéseit, nagy haszndra valtak a cikknek.
Koszonom BARTHA Attila és egy anonim lektor kérdéseit,
tovabbgondoldasra sarkall6 kritikai megjegyzéseit.
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