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HYDROGEOCHEMIA SEKWESTRACJI CO, W POZIOMACH WODONOSNYCH
- WSTEPNE BADANIA MODELOWE | EKSPERYMENTALNE

HYDROGEOCHEMISTRY OF CO, AQUIFER SEQUESTRATION
— PRELIMINARY MODELING AND EXPERIMENTAL EXAMINATIONS

KRZYSZTOF LABUS', PETR BUJOK?

Abstrakt. W artykule przedstawiono wnioski z modelowania i eksperymentéw wykonanych w celu okreslania hydrogeochemicznych
efektow sekwestracji CO, w poziomach solankowych karbonu potudniowej czgsci GZW. Symulacje polegaty na testowaniu odpowiednich
modeli opisujacych interakcje gaz—woda—skata. Badania eksperymentalne prowadzono w specjalnie do tego celu skonstruowanym, prototy-
powym, reaktorze umozliwiajacym reakcj¢ pomigdzy probka skaty a ptynem ztozowym oraz gazem CO,, w zadanym czasie przy ci$nieniu
i temperaturze odpowiadajacym warunkom ztozowym. Analizy probek poddanych eksperymentowi pozwolily na potwierdzenie przyjetych
scenariuszy mineralnej sekwestracji CO, w poziomach wodonosnych GZW. Prowadzone prace, pozwolity takze na przeprowadzenie testow
oraz modyfikacje reaktora badawczego.

Stowa kluczowe: hydrogeochemia, eksperymentalna sekwestracja CO,, modelowanie reakcji kinetycznych, GZW.

Abstract. The paper presents conclusions of modeling and experiments focused on assessment of hydrogeochemical effects of carbon di-
oxide sequestration in saline aquifers of the Upper Silesian Coal Basin (USCB). The relevant models of gas-rock-water interactions ware
tested. laboratory experiments were conducted with the use of autoclave that was constructed for the purpose of the project,. The procedure al-
lowed the reactions between CO, , rock and pore water in PVT conditions equivalent to the real aquifer environment. Examinations of reacted
rock samples confirmed, in general, the modeled scenarios of mineral CO2 sequestration in the analyzed part of the USCB. The experiments
allowed for the tests and modifications of the prototype autoclave.

Key words: hydrogeochemistry, experimental CO, sequestration, kinetic reaction modeling, the Upper Silesian Coal Basin.

WPROWADZENIE

Wisrdéd metod geologicznej sekwestracji CO, — sktado-
wania hydrodynamicznego w przestrzeniach izolowanych
skatami o niskiej przepuszczalnosci, sktadowania w postaci
rozpuszczonej — w fluidach zlozowych, zwykle solankach
lub ropie (np.: Duan, Sun, 2003), za najbardziej skuteczne
uwazane jest skltadowanie poprzez mineralizacje (np. Xu
iin., 2001, 2003; Labus, 2010). Polega ono m.in. na zwiaza-

niu CO, z faza stala, np. poprzez krystalizacj¢ mineratéw
weglanowych lub sorpcjg¢ gazu w poktadach wegla, a w kon-
sekwencji, mierzone czasem geologicznym odizolowanie
wiazanego w nich CO, (Perkins, Gunter, 1995).

Mimo ze wigkszo$¢ publikowanych opracowan, doty-
czacych geologicznego sktadowania CO, oparta jest na rezul-
tatach modelowania hydrogeochemicznego, warunki réwno-
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wagi oraz kinetyka reakcji odpowiedzialnych za krystalizacjg
mineratldéw weglanowych sa nadal niewystarczajaco poznane.
Jedynie nieliczne badania eksperymentalne pozwalaja na we-
ryfikacje oprogramowania komputerowego shuzacego do mo-
delowania sekwestracji CO..

Eksperymenty nad okre$laniem reakcji w systemach so-
lanka—skata—gaz, prowadzone w przodujacych $wiatowych
os$rodkach badawczych, maja czesto charakter badan podsta-
wowych, jak np. dotyczace kinetyki rozpuszczania dolomitu
i magnezytu w solankach przy zmiennym ci$nieniu (Pokrov-
sky iin., 2005), krystalizacji mineratéw weglanowych w sku-
tek kontaktu CO, z solankami o okreslonym pH (Druckenmil-
ler, Maroto-Valer, 2005), okreslania wtasciwosci termodyna-
micznych wybranych mineratéw weglanowych, np. dawsoni-
tu (Benezeth i in., 2008). Niektore z rezultatow badan podsta-
wowych aplikowane sa do modelowania konkretnych warun-
kow ztozowych, np.: zastosowanie dla warunkow formacji
Utsira (Sleipner) wynikow eksperymentalnych badan roz-

puszczalnoséci CO, w wodach stodkich i wodach typu Na—Cl,
w temp do 300°C i ci$nieniu do 300 bar (Portier, Rochelle,
2005). Za szczegodlnie wartosciowe nalezy uznaé zwlaszcza
badania zespolu Kaszuby i in., 2005, dotyczace okreslenia re-
akcji migdzy mieszaning ztozona z solanki oraz nadkrytycz-
nego CO, ze skatami kolektora oraz utworami izolujacymi.
Dowodza one, iz skaly izolujace sa reaktywnym elementem
repozytoridw, podobnie jak skaty kompleksu zbiornikowego.
Skaty ilaste, uwazane czg¢sto za nieprzepuszczalne, ulegajac
reakcjom w $rodowisku zmienionym przez zattoczenie CO,,
moga traci¢ wlasciwosci izolujace i umozliwiaé ucieczke gazu.
Krystalizacja uwolnionej na tej drodze krzemionki, moze two-
rzy¢ dodatkowe spoiwo materiatu warstwy wodonos$nej, ogra-
niczajac jej przepuszczalno$¢. Lateralne zréznicowanie sktadu
mineralogicznego poziomu wodono$nego nawet w obrgbie po-
zornie jednolitej struktury (Sleipner), moze powodowac wzrost
albo zmniejszenie porowatosci i przepuszczalno$ci matrycy
skalnej oraz skal izolujacych (Gaus i in., 2005).

BADANIA MODELOWE

Dla okreslenia rezultatow oddziatywania CO, na zmiany
sktadu petrologicznego oraz porowato$ci matrycy skalnej
podczas zatlaczania oraz po zakonczeniu tego procesu
postuzono si¢ modelowaniem kinetycznym reakcji. Analizo-
wano skaty poziomu wodonos$nego formacji dgbowieckiej
(baden = $rodkowy miocen), serii paralicznej oraz itowco-
wych utworow izolujacych t¢ ostatnia (Labus, 2008a—d,
2009). Koniecznym uproszczeniem, mozliwym dla przyjete-
go zakresu temperatury i cisnienia, okazato si¢ nieuwzgled-
nianie w reakcjach fazy nadkrytycznej CO,. Rozpatrywano
jedynie fazg gazowa oraz CO, (aq) — rozpuszczona w wodzie.
W modelowaniu reakcji kinetycznych uwzgledniona zostata
szybko$¢ reakeji, oparta na odpowiednich wartosciach statych
reakcji. Powierzchni¢ wtasciwa ziaren (SSM) obliczono,
zaktadajac model sferyczny dla danych objetosci molowych
i mas czasteczkowych mineralow. Sklad szkieletu ziarnowego
skat okreslono na podstawie wlasnych analiz petrograficz-
nych, a porowato$¢ oznaczono w porozymetrze rtgciowym.
Dane chemizmu wéd porowych pochodzily z posiadanej bazy
danych wod podziemnych. Modelowaniem objgto przedziat
czasu rowny 20 tys. lat. W rozpatrywanym uktadzie
gaz—woda—skata formacji dgbowieckiej fazami mineralnymi,
umozliwiajacymi przechwytywanie CO,, sa syderyt i dolomit.
Pojemnos$¢ sekwestracyjna obliczona na podstawie rezultatow
modelowania wynosi 248.8 mol CO,/m® (10,95 kg/m?).
W s$rodowisku itowcow serii paralicznej, faza mineralna
zdolng do przechwytywania CO, jest dawsonit; pojemno$é¢
sekwestracyjna wynosi 95 mol CO,/m’ (4,18 kg/m?). Dla pia-
skowcow serii paralicznej jedynym mineratem o powaznym
znaczeniu w konteks$cie mineralnej sekwestracji CO, okazuje

si¢ syderyt. Pojemnos$¢ sekwestracyjna mineralizacji wynosi
4,8 kg CO,/m’. Sa to wartosci zblizone do uzyskiwanych
w symulacjach dotyczacych skat innych formacji, rozpatry-
wanych jako perspektywiczne w kontekscie geologicznego
sktadowania CO, (np. Xu i in., 2003).

Obliczenia modelowe prowadzono w dwu etapach. Pierw-
szy etap modelowania mial na celu przyblizenie zmian w $ro-
dowisku gorotworu pod wptywem rozpoczecia procesu za-
tlaczania, drugi — pozwala¢ miat na oszacowanie dtugotrwa-
tych efektéw oddziatywania CO, po zakonczeniu procesu in-
iekcji do gorotworu. Obliczenia modelowe pozwolity na zi-
dentyfikowanie przemian angazujacych matrycg skalng oraz
ptyny ztozowe, charakterystyczne dla zaglebia gornoslaskie-
go (np. Labus, 2009). Przyjeto zatozenie, ze dla mineralnej se-
kwestracji zasadnicze znaczenie ma reakcja pomigdzy woda
a dwutlenkiem wegla, umozliwiajaca formowanie kwasu we-
glowego.

CO, (g)+H,0« CO,(aq)+H,0« H,CO; [1]

Wynika to z faktu, iz gtéwnie znajdujace si¢ w roztworze
fazy, nie za$ czasteczkowa forma CO,, moga oddziatywaé
z matryca skalng pozioméw wodonosnych. Rozpuszczal-
nos¢ CO, w roztworze 1 mol NaCl, przy temperaturze 40°C
i przy cisnieniu 100 bar (warunki zblizone do wystepujacych
w analizowanych poziomach wodonosnych) wynosi okoto
1 mol i jest o okoto 23% nizsza niz w czystej wodzie (obli-
czenia na podstawie Duan, Sun, 2003; Duan i in., 2006).

Dysocjacja H,CO; powoduje obnizenie pH roztworu,
osiagajace najnizsza warto$¢ przy temperaturze okoto 50°C
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(Rosenbauer i in., 2005), co oznacza, iz przy nizszych tem-
peraturach podwyzszona dostepno$é jonéw H' intensyfikuje
hydroliz¢ mineratéw matrycy skalne;j.

H,CO,; <> H,CO; +H" (2]
Dysocjacja kwasu weglowego moze, w analizowanych
uktadach woda—skata—gaz, mozliwych do osiagnigcia w wa-
runkach zattaczania CO, do pozioméw wodonosnych GZW,
zapoczatkowaé szereg reakcji, w konsekwencji prowa-
dzacych do wiazania CO, w fazach mineralnych, badz znaj-
dujacych si¢ w roztworze. Scenariusze wybranych reakcji
opisano opisano ponizej:

Scenariusz 1:
Rozpuszczanie kalcytu powoduje wzrost stezen jonow
wodorowgglanowych

CaCO, +CO, (aq)+H, 0 Ca?* +2HCO; [3]

kalcyt

a w konsekwencji ulatwia rozktad kaolinitu, tworzacy si¢
dawsonit umozliwia blokowanie CO;:

Al,Si,0, (OH), +2HCO; +2Na* ¢ [4]

kaolinit

© 2NaAICO, (OH), +2Si0, +H,0

dawsonit chalcedon

Scenariusz 2:
Putapkowanie CO, moze by¢ takze oparte na rozktadzie
muskowitu:

KAI,Si;0,,(OH), +2CO, +3Na* + CaCO, +2H,0¢> [5]

muskowit kaleyt

< 3NaAICO, (OH), +K* +Ca®*

dawsonit

Rozklad illitu (K(),(JMgO’25A12’3Si3’5010(OH)2) na zaawan-
sowanych stadiach reakcji matrycy skalnej z CO, umozliwia
krystalizacj¢ dolomitu — CaMg(COs), i rekrystalizacje mu-
skowitu. Uwalniane sa wowczas dodatkowe ilosci SiO,, co
pozwala na krystalizacje mineratéw krzemionki. Wykorzy-
stanie joné6w wodorowych w tej reakcji powoduje obnizenie
odczynu pH:

2,5H" +1,667K ; sMg, 5Al, 3Si5 50,0 (OH), +  [6]
illit
+ 0,8333HCO; +0,416Ca*" > KAl,Si;0,,(OH), +

muskowit

+2,333H,0+0,8333A1°" + 2,8335i0,+0,416CaMg(CO; ),

dolomit

Scenariusz 3:
W $rodowisku piaskowcowych pozioméw wodonosnych,
o sktadzie typowym dla warstw dgbowieckich, gldwna reak-

cja kontrolujaca putapkowanie CO, jest rozktad albitu
(NaAlSi;Og) i krystalizacja dawsonitu:

NaAlSi, Og+2C0, (g)+2H,0 ¢ [7]
albit

&> 2NaAICO, (OH), + 6Si0,

dawsonit chalcedon

Illit i pozostata czg$¢ skalenia potasowego moze dalej
uczestniczy¢ w ponizszej rekcji, w ktorej efekcie tworzony
jest dolomit:

KAISi308+K0,6Mg 2,5A12,3 Si3,5 0,0(OH),+ [8]
K —skalen illit
+Ca’t +2HCO3 <> 3,4KAl;Si;0,,(OH),+

muskowit
+ CaMg(CO; ),+6,8Si0, +1,6H, 0
dolomit

Scenariusz 4:

Rozktad syderytu przy udziale produktéw dysocjacji
kwasu weglowego jest typowy dla materialu pozioméw wo-
donosnych gornoslaskiej serii piaskowcowej (GSS), zawie-
rajacych weglany. Reakcja ta powoduje wzrost zawarto$ci
HCO; w wodach porowych.

FeCO, + CO

syderyt

Jag TH 0 Fe®* +2HCO;  [9]

CO, wywotuje takze rozktad, anortytu (obecnego w pia-
skowcach GSS) i krystalizacj¢ dawsonitu oraz chalcedonu,
w Srodowisku wod porowych bogatych w sod:

0,5CaAl, Si,04+H,0+Na" < [10]

anortyt
<> NaAICO; (OH), +Si0, +0,5Ca*"
dawsonit chalcedon

Postepujacy z biegiem czasu spadek aktywnosci cisnie-
niowej — fco, (i koncentracji CO5qq) W wodach porowych) w
obecnosci rozktadajacego sig anortytu, ktory jest tatwiej re-
aktywny niz albit (Blum, Stillings, 1995), umozliwia krysta-
lizacje kalcytu i kaolinitu:

CaAl,Si, 04 +CO, +2H,0 ¢>CaCO; +Al,Si, 05(OH), [11]

anortyt kalcyt kaolinit

Scenariusz 5:

W $rodowisku skat ilastych, formujacych poziomy izo-
lujace, gtdwne znaczenie maja rozklad kaolinitu i krystaliza-
cja dawsonitu. Produkcja dawsonitu (i muskowitu) jest moz-
liwa takze dzigki rozpuszczaniu illitu:

1,667K o sMg 5 Al 3 Si3 50y (OH), +0,1667H,0+
illit
+0,8333C0, +0,8333Na " &> KAl,Si;0,, (OH), +

muskowit

+0,8333NaAlCO; (OH), + 2,833Si0, +0,416Mg >

dawsonit

[12]
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BADANIA EKSPERYMENTALNE

Badania eksperymentalne w systemie woda-skata-gaz
prowadzono w specjalnie do tego celu skonstruowanym,
prototypowym, reaktorze — RK1 (fig. 1-2). Wykonano go
w efekcie wspolpracy pomigdzy Wydziatlem Gornictwa
i Geologii Politechniki Slaskiej a Wydziatem Gérniczo-Geo-
logicznym VSB-TU w Ostrawie (Hornicko-Geologicka Fa-
kulta; Vysoka Skola Baiiska — Technicka Univerzita; Ostra-
va). Jego konstrukcja umozliwia reakcj¢ pomigdzy probka
skaty a ptynem ztozowym oraz gazem CO,. Reakcja odby-
wala si¢ w zadanym czasie przy ci$nieniu i temperaturze od-
powiadajacym warunkom ztozowym, w ktorych stabilna jest
faza nadkrytyczna CO,. Mieszanie ptynow wewnatrz reakto-
ra utatwiato kontakt migdzy fazami. Do badafh postuzyty
probki skal poziomow wodonosnych karbonu GZW oraz
warstw debowieckich (pochodzace z otworéw wiertniczych)
oraz odpowiadajace im wody ztozowe. Czas reakcji wynosit
75 dni — 1800h.

Zasadniczym elementem RK1 jest naczynie walcowe
wykonane ze stali nierdzewnej. Urzadzenie sktada sie
z dwoch czesci — przedziatdéw, komor reakeyjnych A i B.
Wewngtrzna $rednica komor A, B, ktorych wngtrze pokryto

farba ochronna i wytozono tworzywem sztucznym niereak-
tywnym wobec CO,. Na zewnatrz plaszcza umieszczono
trzpienie stanowigce o$§, mocowana w tozysku, umozli-
wiajaca wahadtowy ruch urzadzenia, nadawany przez rami¢
odpowiedniego mechanizmu. Kazda z pokryw komory po-
siada mozliwo$¢ mocowania zaworu bezpieczenstwa, zawo-
ru trojdroznego dla: manometru, probnika do odbierania pro-
bek plynow, przewodu tloczenia gazow, komory termome-
trycznej, elektrod pehametrycznych. Maksymalne ci$nienie
robocze wynosi 16 MPa, przedzial temperatury roboczej
5-80°C. Utrzymanie temperatury komory reakcyjnej zapew-
nia spirala grzewcza. Monitoring przebiegajacych reakcji jest
mozliwy dzigki obserwacji zmian odczynu pH, przy pomocy
zainstalowanych w urzadzeniu elektrod oraz dzigki analizie
probek ptynéw, odbieranych przez przeznaczony do tego
celu zawor. Stabilno$¢ cieplna urzadzenia zapewniona jest
m.in, przez zastosowanie izolacji tozyska komoér od pod-
stawy oraz umieszczeniu urzadzenia w komorze termo-
izolacyjnej.

Po zakonczeniu eksperymentu probki poddano obserwa-
cjom w mikroskopie elektronowym (SEM), z mikroanaliza-
torem (EDS), pozwalajacym na okreslenie przemian matry-
cy skalnej oraz identyfikacj¢ nowopowstajacych faz krysta-
licznych pod wptywem reakcji z CO,. Zastosowana metody-
ka jest zblizona do wykorzystywanej w zaawansowanych
osrodkach badawczych (np. Lin I in., 2008). Na podstawie
przeprowadzonych obserwacji i analiz zidentyfikowano
efekty strukturalne i fazy mineralne (np. dawsonitu — opisy-
wanego w kazdym ze scenariuszy), bedace produktami prze-
mian matrycy skalnej w badanych probkach skat (fig. 3). Po-
zwolito to na potwierdzenie mozliwosci przebiegu mineral-
nej sekwestracji CO, w $§rodowisku pozioméw wodonos-
nych GZW, zgodnego z opisanymi reakcjami. Rezultaty ba-
dan eksperymentalnych — efekty jego oddziatywania na ba-
dane skaly (krystalizacja oraz rozpuszczanie faz mineral-
nych i transformacje przestrzeni porowej) roznig si¢ migdzy
soba. Wynika to z odmiennego doboru parametrow, m.in.
ci$nienia gazu, charakteru probki reprezentujacej okreslony
poziom wodono$ny lub kompleks izolujacy. Oznacza to,
ze dla potrzeb modelowania warunkow sekwestracji CO,
w przestrzeni geologicznej GZW celowe jest uzyskanie na
drodze eksperymentalnej informacji dotyczacych specyfiki
reakcji w systemach woda—skata—gaz.

Fig. 1 Widok ogélny urzadzenia RK 1
w komorze termoizolacyjnej

General view of the RK1 device
in thermal insulation chamber
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Fig. 2. Szkic urzadzenia RK 1 — przekroj pionowy

A, B — przedziaty komory reakcyjnej stuzace umieszczaniu probek, 1 —korpus komory reakcyjnej (pojemnik cisnieniowy), 2 — po-
krywa przedziatu komory reakcyjnej, 3 — $ruba taczaca, 4 — wyktadzina izolujaca, 5 — uszczelka spiralna, 6 — otwor do mocowania
zaworu bezpieczenstwa, 7 — otwor do mocowania zaworu trojdroznego dla: probnika ptynow, przewodu ttoczenia gazow, 8 — otwor
mocowania komory termometrycznej, 9 — otwor mocowania pehametru, 10 — otwor rezerwowy, 11 — manometr, 12 — komora ter-
mometryczna, 13 —elektroda pH, 14— 0§, 15 —izolacja termiczna, 16 —stojak, 17 —urzadzenie sterujace napedu, 18 —spirala grzew-
cza, 19 —komora termoizolacyjna, 20 — skrzynia rozdzielcza, 21 — lampa ostrzegania o ruchu komory, 22 — przewod zbiorczy, 23 —
rami¢ mechanizmu kotyszacego, 24 — silnik elektryczny, 25 — kierunek ruchu komory, 26 — ptyn wypetniajacy przedziat komory
(woda, CO,), 27 — probki umieszczone w cienkosciennym obwoju wykonanym z tworzywa sztucznego, 28 — perforowane przegro-
dy z tworzywa sztucznego, zapewniajace stabilizacje probek i umozliwiajace przeptyw cieczy, 29 — otwory na $ruby mocujace po-
krywe, 30 —plyta denna, 31 — otwor dla uchwytow transportowych, 32 —rurka do odbioru probek ptynu, 33 —zawor bezpieczenstwa,
34 — licznik ruchow, 35 — stolik roboczy — np. do umieszczania pehametru, 36 — stupek nosny

Sketch of the RK 1 apparatus — vertical section

A, B —compartments of the reaction chamber for placing the samples, 1 —body of the reaction chamber (pressure vessel), 2 — covers
of the reaction chamber, 3 — connecting bolt, 4 — insulating liner, 5 — spiral gasket, 6 — vent for fixing the safety valve, 7 — vent for
fixing a three-way valve for pressure gauge, sampler to collect samples of fluids, gas recharge pipe, 8 — thermowell vent, 9 — pH-me-
ter vent, 10 —reserve vent, 11 — pressure gauge, 12 —thermometer, 13 — pH electrodes, 14 —axis, 15 —thermal insulation, 16 —stand,
17 — power control unit, 18 —heating spiral, 19 —thermal insulation, 20 — fuse box, 21 — warning lamp — movement signalization, 22
—power wire, 23 — swinging mechanism, 24 — electric motor, 25 — direction of movement of the chamber, 26 — fluid filling the cham-
ber compartment (water, CO,, etc.), 27 —rock samples wrapped in plastic —to ensure their stabilization, 28 — perforated plastic parti-
tion, providing stability and allowing the liquid flow, 29 — vents for the fixing screw, 30 — the base plate, 31 — vent for transport
brackets mounting, 32 — fluid sampling tube, 33 — safety valve, 34 — move counter, 35 — pH-meter desk, 36 — side bracket
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Fig. 3. Przykladowe, mikrofotograficzne obrazy prébek przed reakcja z CO; (a, b, ¢, d) oraz po reakcji (e, f, g, h)

a—detrytyczne ziarna kwarcu w otoczeniu masy min. ilastych, widoczne blaszki kaolinitu, b — skalen potasowy, spgkany wzdhuz powierzchni tupliwosci, ¢ —
ziarna kwarcowe w otoczeniu masy ilastej, d — ziarno biotytu wérdd masy ilastej, e — skorodowane spoiwo migdzyziarnowe, po lewej zdegradowany krysztat
plagioklazu, f—szkieletowy krysztat dawsonitu, g —nadtrawione krysztaty skalenia potasowego, u dotu ziarno kwarcu, h — krysztat kalcytu otoczony drobnymi
krysztatami weglanow i mineratow ilastych.

Exemplary microphotographs of fresh samples before the reaction with CO» (a, b, ¢, d), and reacted samples: (e, f, g, h)

a—detrital quartz grains surrounded by clay mineral mass, apparent kaolinite plates, b — K-feldspar, cracked along the cleavage planes, ¢ — quartz grains surro-
unded by clay mineral mass, d —biotitic grain in clay mineral mass, ¢ — corroded intergranular cement, degraded plagioclase crystal at the left, f— skeletal daw-

sonite, g — etched K-feldspars, a quartz grain in the bottom, h — calcite surrounded by tiny carbonate and clay minerals.

<
<

PODSUMOWANIE

Rezultaty osiagnigte w wyniku przeprowadzonych badan
pozwolity na wstgpne sprecyzowanie przemian sktadu mine-
ralogicznego matrycy skalnej oraz porowatosci skat zbiorni-
kowych i izolujacych, na skutek kontaktu z zatlaczanym
CO,. Umozliwia one stworzenie skalibrowanych, na bazie
eksperymentu, hydrochemicznych modeli numerycznych —
odpowiadajacych poczatkowemu etapowi iniekcji. Ulatwia
takze szacowanie ilo$ci dwutlenku wegla wigzanego poprzez
rozpuszczanie oraz w fazach mineralnych w warunkach zbliz-
onych do realiow zatlaczania CO, w poziomach solankowych
GZW, reprezentowanych przez analizowane probki. Zaleta
przeprowadzonego eksperymentu byto uwzglednienie roli

nadkrytycznego CO, w procesie sekwestracji. Kolejne etapy
modelowania powinny zatem obejmowaé zjawiska zacho-
dzace w obecnos¢ tej wiasnie fazy.

Prowadzone prace, oprdcz uzyskania rezultatu naukowe-
g0, pozwolity takze na przeprowadzenie testow oraz modyfi-
kacje istniejacego prototypu reaktora badawczego, o prostej
konstrukeji, wykonanego przy niewielkim naktadzie kosz-
tow.

Praca naukowa finansowana ze $rodkdéw na nauke
w latach 2009-2011, jako cze$¢ projektu badawczego
N N525363137.
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SUMMARY

Mineral trapping of CO, is considered as the safest
amongst the mechanisms of sequestration. This consists in
precipitation of secondary, carbonate minerals within the
pore space of host rock, and enables long-term (in geologic
sense) isolation of trapped carbon from the atmosphere.

For the purpose of this work, hydrochemical kinetic mo-
deling was applied. It enabled of CO2 impact on petrogra-
phic composition and porosity of aquifer rocks (The Dgbo-
wiec formation — Miocene, and Paralic Series — Carbonife-
rous of the Upper Silesian Coal Basin (USCB) during the in-
jection as well as the subsequent process of storage. Several
scenarios of hydrochemical changes in the mineral assem-
blages and pore space volume of the host and cap rocks, un-
der reactions with CO2 and pore water were identified in
effect of the modeling. Additional laboratory experiments

were conducted with the use of high-volume autoclave allo-
wing the reactions, lasting for 1800h, in gas-rock-water
system, in PVT conditions equivalent to the real aquifer
environment.

Scanning microscopic examinations (SEM-EDS) of
the reacted rock samples were, in general, in accordance
with the modeled scenarios of mineral CO, sequestration in
the aquifers under consideration. The analysis confirmed the
process of dissolution of skeletal grains, observed in all of
the samples; leading to a slight increase of porosity of the
rocks.

Results of this study allow for calibration of hydrochemi-
cal numerical models — representing the CO, injection stage.
They also facilitate the quantitative assessment of CO, sequ-
estered in precipitating carbonates.
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