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..Das schonste Gliick des denkenden Menschen ist,
das Erforschliche erforscht zu haben und das Unerforschliche zu verehren.*

(Johann Wolfgang von Goethe, 1749-1832)

,.Die Bergwerkskunst vervollkommnet sich immer mehr,
und die Zoglinge der Bergschule von Mexico verbreiten
nach und nach genaue Kenntnisse iiber die Zirkulation
der Luft in den Schichten und Galerien.

... und wirklich wird auch die Gesundheit der Bergleute

durch den Einfluf} der (Gruben-) Gase ... immer weniger gefihrdet werden,
je dhnlicher die Minen von Neu-Spanien

denen von Freiberg, Clausthal und Schemnitz werden.*

(Alexander von Humboldt, 1769-1859, Mexiko-Reise 1803)
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Abstract
Balance of methane exchange across coal-bearing sedimentary basins:
The Ruhr Basin and the Lower Rhine Embayment, Germany
Methane generation, migration and exchange with the atmosphere

Aim of this thesis was a comprehensive balance of methane exchange across coal-bearing sedimentary basins,
carried out for the Ruhr Basin and the Lower Rhine Embayment, Germany. The study comprises a mass balance
of organic matter in the gas source rocks, the reconstruction of methane generation and migration, and
measurements of the recent gas exchange between litho- and atmosphere. Carbon isotope measurements of
methane emitted in very different settings allowed to determine the origin of methane. The result was a
reconstruction of the fossil and recent coal bed methane history, from which the climatic impact of coal-related
methane in the past and present can be deduced.

Thermogenic methane generation affected 1,800 billion metric tons (Gt) of organic matter in the Carboniferous
rocks of the Ruhr Basin. Inside the Lower Rhine Embayment, 5.3 Gt of organic material were subject to methane
formation in the Erkelenz mining district, 25.5 Gt in the Wurm district and 3.5 Gt in the Inde district. Open
systern non-isothermal pyrolysis experiments with coal samples delivered reaction kinetic data of coal bed
methane generation. Activation energies and frequency factors rise with maturity. By combining these data with
the temperature history of the coal-bearing Carboniferous in the Ruhr Basin and Lower Rhine Embayment (after
BUKER et al. 1994, LITTKE et al. 1994a, BUKER et al. 1995, BUKER 1996 and KARG 1998) the timing of
thermogenic methane generation was reconstructed. Methane was formed in uppermost Carboniferous and
lowermost Permian times, apart from the Erkelenz district, where a younger, second phase of methane
generation might have occurred. Considerations by LOMMERZHEIM (1988, 19914, 1994) of an extensive methane
generation in post-Carboniferous times are not supported. Methane generation in the Ruhr Basin could be
quantified to have reached about 16,000 m® of methane per m? unit area. Taking facies variations into account,
100,000 to 110,000 km? of methane have been generated in the Ruhr Basin.

Carbon isotope measurements revealed an enrichment of the isotope "'C in the course of degradation and
maturation of organic matter. The isotope composition of methane released outside bog areas at the ground’s
surface varied between -32 %o und -43 %o (vs. PDB). Hence, all these gas emissions were coal-related. Depth
trends in methane isotope compositions are related to adsorption and desorption processes. It could be shown
that not only in bog areas, but also in the lignite opencast mine ,,Hambach” in the Lower Rhine Embayment
bacterial methane is produced.

To reconstruct the history of coal bed methane migration in gas phase in coal-bearing sedimentary basins, the
balance procedure ,fossil migration™ was developed in this project. It allowed to conclude that methane
migration in the Ruhr Basin was mainly focussed on three emission events, 304-298 Ma, 252-248 Ma and 100-
90 Ma ago. Between these events, coal bed methane was adsorptivly bound to coaly organic matter. Differences
in the recent gas contents of coal seams point to minor differences in subsidence history between the eastern and
western part of the Ruhr Basin. Methane transport dissolved in water can be neglected in the Lower Rhine
Embayment as groundwaters there are methane-undersaturated. This is also true for groundwaters in the Ruhr
Basin. Oversaturation and methane degassing can occur where thermal brines locally ascend or salt-rich mine
waters are produced.

The methane exchange between litho- and atmosphere could be subdivided into consumption and emission
processes. In aerobe soils bacterial methane consumption was widespread and turned out to depend on methane
diffusion, soil temperature, and soil utilization. The non-sealed areas of the Ruhr Basin and the Lower Rhine
Embayment were subdivided into methane consumption classes. For each class the consumption was balanced.
The results were a bacterial methane consumption of around 2727 t/a in the Ruhr Basin and of 2049 t/a in the
Lower Rhine Embayment,

Thermogenic methane emissions across the ground’s surface lack in the Lower Rhine Embayment. In the Ruhr
Basin, however, natural and mining-induced emissions of thermogenic methane have been recorded. Recent
natural emissions only occur alongside fauits with an accumulation of coal bed methane below the top
Carboniferous. Mining-induced emissions of thermogenic methane are restricted to areas of abandoned and
active coal mining in the eastern Ruhr Basin. They are of no climatic relevance and contribute 0.0007 % to the
national coal-bound methane emissions. Methane is mainly released via upcast mining shafis. The German
contribution to international coal-related methane emissions is as small as 1.4 10 2.5 % and has been halved
between 1987 and 1998. This was the main reason for the retreat of national annual methane emissions. This
national trend contrasts the expected global future trend. Mainly due to a fall of methane emissions by coal
mining the German contribution to the global methane release of 0.9 % will become even smaller in the future.







Kurzfassung

Ziel der vorliegenden Dissertation war eine umfassende Betrachtung des Methanhaushaltes iiber kohlefithrenden
Sedimentbecken, vorgenommen fiir das Ruhrbecken und die Niederrheinische Bucht. Hierzu wurden die
Mengen des organischen Ausgangsmaterials bilanziert, die Methanbildung und die Methanmigration untersucht
und in 860 EinschluBkammerversuchen der rezente Methanaustausch gemessen. Die Bestimmung der stabilen
Kohlenstoffisotopie erlaubte, die Herkunft des Methans zu kldren. Es entstand eine Rekonstruktion der fossilen
und rezenten Fl6zgasgeschichte, aus der sich die vergangene und heutige Beeinflussung des Klimas ableiten 148t.

Die thermogene Methanbildung erfolgte im Ruhrbecken vor allem in dem organischen Material des flézfiihren-
den Oberkarbons, welches 1.800 Mrd. Tonnen (Gt) heutigen organischen Kohlenstoffs entsprach. Innerhalb der
Niederrheinischen Bucht waren es im Erkelenzer Revier 5.3 Gt, im Wurm-Revier 25,5 Gt und im Inde-Revier
3,5 Gt. Uber nicht-isotherme Pyrolyseexperimente im offenen System an Kohleproben wurden reaktions-
kinetische Daten der Methanbildung ermittelt. Aktivierungsenergien und Frequenzfaktoren steigen mit der
Inkohlung an. In Kombination mit den Temperaturgeschichten des fldzfithrenden Oberkarbons im Ruhrbecken
und in der Niederrheinischen Bucht nach BUKER et al. (1994), LITTKE et al. (1994a), BUKER et al. (1995),
BUKER (1996) und KARG (1998) erlauben diese Daten, den Zeitraum der thermogenen Methanbildung auf die
Wende Karbon/Perm einzugrenzen. Bis auf das Erkelenzer Revier, wo eine zweite, spitere Bildungsphase nicht
auszuschlieBen ist. Vermutungen von LOMMERZHEIM (1988, 1991a, 1994), auch post-Karbon sei es zu einer
umfangreichen Methanbildung gekommen (sog. ,Nachinkohlung™), treffen nicht zu. Die Methanbildung im
Ruhrbecken 148t sich auf durchschnittlich 16.000 m®* Methan pro m? Grundfliche bilanzieren. Unter
Beriicksichtigung fazieller Unterschiede im Ruhrbecken resultiert eine Methangesamtmenge von 100.000 bis
110.000 km?.

An eigenen Proben war eine Anreicherung des Isotops ’C im Zuge der Degradation und Inkohlung organischen
Materials festzustellen. Die Isotopie des an der Erdoberfliche des Ruhrbeckens auBerhalb von Hochmooren
austretenden Methans variiert zwischen -32 %o und -43 %o (vs. PDB). Damit handelt es sich bei diesen Gas-
austritten um thermogenes, kohlebiirtiges Gas. Teufentrends in der Methanisotopie lassen sich durch
Adsorptions-/Desorptionsprozesse erklidren. Es war nachzuweisen, da es nicht nur in Hochmooren, sondern
auch innerhalb des Braunkohletagebaus Hambach zur Emission bakteriellen Methans kommt.

Mit dem in dieser Arbeit entwickelten Bilanzierungsansatz ,.Fossile Migration* sind erstmals Aussagen zum
Ablauf der fossilen Flozgasmigration in Gasphase in einem kohlefiihrenden Sedimentbecken méglich. Fiir das
Ruhrbecken war nachzuweisen, daB groBe Teile der Flozgasmigration auf drei Zeitfenster fokussiert erfolgten,
vor 304-298 Ma, vor 252-248 Ma und vor 100-90 Ma. Dazwischen lagen lange Migrationsruhephasen.
Unterschiede in den rezenten Gasinhalten der Steinkohlenfloze des ostlichen und westlichen Ruhrbeckens
weisen auf geringfiigige Abweichungen in der Versenkungsgeschichte hin. Ein Methantransport gelést in Wasser
ist in der Niederrheinischen Bucht vernachlissigbar, da die Grundwisser deutlich an Methan untersittigt sind.
Dieses gilt auch fiir die Grundwisser im Ruhrbecken. Zur Methaniibersiittigung und Ausgasung kann es dort bei
Druckentlastung in lokal aufsteigenden Thermalsolen oder in salzreichen Grubenwissern kommen.

Der Methanaustausch zwischen Litho- und Atmosphire war in Konsum- und Emissionsprozesse zu gliedern. In
aeroben BoOden ist groBflichig ein bakterieller Methankonsum zu messen, der sich als abhingig von der
Methandiffusion, der Bodentemperatur und der Bodennutzung erwies. Die nicht versiegelten Flichen des
Ruhrbeckens und der Niederrheinischen Bucht wurden in Methankonsumklassen eingeteilt, fiir die der Konsum
einzeln bilanziert wurde. Daraus resultierte ein bakierieller Methankonsum von etwa 2727 t/a fir das
Ruhrbecken und von 2049 t/a fiir die Niederrheinische Bucht.

Thermogene Methanemissionen tber die Gelindeoberfliche fehlen in der Niederrheinischen Bucht. Im
Ruhrbecken hingegen kommt es zu natiirlichen und bergbauinduzierten Ausgasungen thermogenen Methans.
Natiirliche Emissionen treten rezent ausschlieBlich entlang von Stérungen mit einer Flézgasakkumulation unter
der Karbonoberfliche auf. Zv bergbauinduzierten Emissionen thermogenen Methans kommt es in der
stillgelegten und aktiven Bergbauzone des &stlichen Ruhrbeckens. Diese Ausgasungen haben keine
Klimarelevanz und betragen 0,0007 % der nationalen, kohlegebundenen Methanemissionen. Hauptsichlich
erfolgt die Methanfreisetzung iiber auszichende Wetterschiichte. Der deutsche Beitrag zu den internationalen,
kohlebiirtigen Methanemissionen betrdgt nur 14 bis 2,5% und hat sich von 1987 bis 1998 mit der
Steinkohleforderung halbiert. Dies ist der Hauptgrund fiir den Riickgang der nationalen jihrlichen
Methanemissionen. Dieser nationale Trend steht im Widerspruch zu der zu erwartenden globalen
Emissionsentwicklung. Im wesentlichen aufgrund sinkender Methanemissionen aus dem Bergbau wird der
deutsche Anteil an den globalen Methanfreisetzungen von 0,9 % zukiinftig weiter riickliufig sein.
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Abkilirzungsverzeichnis

%0 8"°C stabile Kohlenstoffisotopie, angegeben in + %o Abweichung vom
internationalen Standard PDB (s. u.)

Corg (Synonym: TOC) organischer Kohlenstoff

D Diffusionskoeffizient in m?/s

DOM dispers in einem Gestein oder Boden verteiltes grganisches Material

§°c Differenz des ’C-Anteils einer Probe zum Standard PDB, angegeben in %o
APC stabile Isotopieverschiebung eines Prozesses (z. B. einer enzymatischen

Reaktion), unabhingig von der Isotopie des Quellmaterials, in %o

AS"C Differenz zwischen zwei 8 C—Werten, angegeben in %o

FB Fliichtige Bestandteile

FID Flammenjonisationsdetektor

HI-Wert Menge der bei der Pyrolyse generierten Kohlenwasserstoffe, normiert auf TOC
1IEp diffusiver Isotopieeffekt in %o

LN, Fliissigstickstoff

Mt Megatonnen, 10°t, I Mt = 1 Tg = | Million metrische Tonnen

Ol-Wert Menge des bei der Pyrolyse generierten Kohlendioxids, normiert auf den TOC
PDB Belemmnitenrostrum von Belemnitella americana aus der Pee Dee-Formation

(Campan) in North Carolina, internationaler Standard fiir die stabile Kohlenstoff-
isotopie mit 1,1112328 Atom-% "’C und 98,8887672 Atom-% '°C, d. h. einem
"C/"*C-Verhiltnis von 0,0112372 (BRAND 1996).

ppm Gewichts- oder Volumenanteil eines Stoffes an einer Gesamtmenge

(engl.: parts per million)

R 8,31451 J/(K *mol), molare Gaskonstante

STP Standarddruck- und Standardtemperaturbedingungen, nach ATKINS (1996) sind
dies 0 °C (273,15 K) und 101325 Pa.

Tg Teragramm, 10" g, 1 Tg = 1 Mt = 1 Billion Gramm

Trax Maximaltemperatur der Gasgeneserate in einer Rock-Eval-Pyrolyse

Tryrmax Maximaltemperatur der Gasgeneserate in einem Pyrolyseexperiment

TOC (Synonym: C,,) Gesamtanteil an organischem Kohlenstoff in Gew.-% (engl.: total organic carbon)

vpm Volumenanteil eines Stoffes an einer Gesamtmenge (engl.: volume per million, 1:10°%)
WLD Wirmeleitfahigkeitsdetektor
% VR, Vitrinitreflexion (random), angegeben in Prozent

Gasaustauschraten werden in dieser Arbeit in mg/(m?*d) bzw. g/(m?*d) angegeben. Um ihre Vergleich-

barkeit zu gewihrleisten, sind sie alle fiir Standardbedingungen (0 °C und 1013,25 hPa) berechnet.
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1 Problemstellung

1.1 Motivation

Der Methanhaushalt iiber kohlefiihrenden Sedimentbecken ist bisher in Einzelaspekten betrachtet
worden. So wurden die Reaktionsmechanismen der Gasbildung aus Kohlen untersucht. Es wurden die
Gasspeichereigenschaften von Kohlen unter verschiedenen Druck- und Temperaturbedingungen
bestimmt, ebenso die rezenten Gasinhalte der Kohlefloze. Die iiber die Bewetterung der Kohlegruben
in die Atmosphiire emittierten Methanmengen wurden gemessen. Von bisherigen Bearbeitern wurde
keine Quantifizierung der aus dem Boden austretenden Kohlenwasserstoffe unternommen. Isotopen-
analysen, welche die Herkunft dieser Oberflichengase kldren, wurden ebenso nicht vorgenommen.
Die Griinde fiir das Auftreten methanreicher Gase an der Gelindeoberfliche sind bis heute unklar.

Somit fehlt ein umfassendes Bild des Methanhaushaltes aus geologischer Sicht, welches das Thema
»Flozgas® von vielen Seiten beleuchtet. Hierzu gehért eine Rekonstruktion der fossilen Bildung,
Migration und Emission von Methan. Dazu gehort ebenso eine Bilanzierung des rezenten
Methanaustausches mit der Atmosphire, auf der Basis eines vertieften Verstindnisses der natiirlichen
und anthropogenen Prozesse, die den Umfang des Methanaustausches steuern. Diese Arbeit soll ein
solches umfassendes Bild fiir das Ruhrbecken und fiir die Niederrheinische Bucht liefern.

1.2 Zielsetzung

Ziel dieser Arbeit ist es, den Methanhaushalt iiber kohlefiihrenden Sedimentbecken priziser als bisher
zu beschreiben.

Aus geowissenschaftlicher Sicht interessieren hier die folgenden Fragen:

- In welchen Sedimenten kam es wann zu einer Methanbildung?

- Wie erfolgte die Methanbildung (thermogen/bakteriell)?

- Was sind die Reaktionskinetiken der Methanbildung und wie ist deren Reifeabhiingigkeit?

- In welchen Mengen entstand das Methan in den einzelnen Gesteinsformationen?

- Wann kam es in der geologischen Vergangenheit zu Migrations- und Emissionsereignissen?

- Kommt es bei der Bildung, Migration, Emission und Oxidation von Methan zu Isotopen-
fraktionierungen, die typisch fiir einen ProzeB sind und ihn niher zu charakterisieren erlauben?

Die untersuchten Regionen unterliegen einer dichten Besiedlung, einer intensiven landwirtschaftlichen
Nutzung und einer bergbaulichen Prigung. Daraus kénnen sich Interessenkonflikte entwickeln. Die
Ergebnisse dieser Arbeit kdnnen zur Losung bergbaulicher, wirtschaftlicher, die iibertégige Sicherheit

betreffender und juristischer Problemstellungen beitragen. Die entsprechenden Fragen lauten:
- Sind die rezenten Gasinhalte in Kohleflézen vorhersagbar?

- Wird auch heute noch Methan gebildet?

- Wo ist an der Erdoberfliche mit Emissionen kohlebiirtiger Gase zu rechnen und muf mit
Ernteschidden bzw. mit Sicherheitsproblemen in Gebiuden gerechnet werden?

- Wie lange konnen die Emissionen an einem Ort anhalten?

- Wer verursacht Methanausgasungen an der Erdoberfliche? Konnen der Braunkohle- und der
Steinkohlebergbau Methanemissionen induzieren?

1
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Zur genauen Differenzierung wird in dieser Arbeit der Begriff , Flozgas* bei natiirlichen Gasbildungs-,
Gasmigrations- und Gasemissionsprozessen verwendet, wihrend bei bergbaulich beeinfluiten Migra-
tionen und Emissionen kohlebiirtiger Gase das Wort ,,Grubengas™ eingesetzt wird. Das entspricht der
im Bergbau iiblichen Begriffsdefinition, die auch in dem am 01.04.2000 in Kraft getretenen
Erneuerbare-Energien-(EEG)-Gesetz Anwendung fand.

Schlieilich ist die Betrachtung des Methanhaushaltes {iber einer Region von nationalem und
internationalem Interesse, weil Methan ein Treibhausgas ist, dessen Konzentration in der Atmosphére
ansteigt. Deutschland hat auf der Vertragsstaatenkonferenz der Klimarahmenkonvention 1995 in
Berlin angekiindigt, seine Kohlendioxid- und kohlendioxidédquivalenten Emissionen bis zum Jahr 2005
um 25 % unter das Niveau von 1990 senken zu wollen. Um dieses Ziel zu erreichen, miissen
ReduktionsmaBinahmen eingeleitet werden, fiir deren Erfolg die momentane Emissionssituation und
Ansatzpunkte zur Reduktion bekannt sein miissen. Diese Arbeit leistet das. Sie liefert eine prizise
Datengrundlage und untersucht die Emissionen beeinflussende Faktoren.

Folgende das globale Klima betreffende Fragen werden in dieser Arbeit beantwortet:

- Wie ist die Bilanz des rezenten Methanhaushaltes aus geologischer Sicht fiir die Untersuchungs-
gebiete?

- Wie sah diese Bilanz in den letzten Jahrhunderten aus, und wie wird sie in Zukunft aussehen?

- Welche Bedeutung haben das Ruhrbecken und die Niederrheinische Bucht fiir den
Methanhaushalt?

Der anthropogene Einflufl auf die Konzentration von Methan in der Atmosphire zeigt sich indirekt in
der Korrelation der atmosphirischen Methankonzentration mit dem exponenticllen Anstieg der
Weltbevolkerung in den letzten 300 Jahren (Abb. 1.1). Diese Korrelation wird durch bergbauliche,
landwirtschaftliche und abfallverarbeitende Titigkeiten des Menschen hervorgerufen. In der Abb. 1.1
zeigt sich 1992 ein Einbruch der Methankonzentration. Dies weist auf die Labilitdt des Methananstiegs
und macht Hoffnung, den Anstieg der Methankonzentration stoppen zu konnen.

_ Weltbevdlkerung
Methan in vpm in Mrd. Personen
2,20, "7
6
kurze Abnahme
1,80 in 1992 5
-4
1,40 4 Methankonzentration 3
. -2
Population
1,00 - 1
, . : 0
1700 1800 1900 2000

Jahre
Abb. 1.1: Historische Entwicklung der Welthevolkerung und der atmosphdrischen Methan-
konzentration von 1700 bis 2000, nach BLAKE & ROWLAND (1988), KHALIL et al. (1989), KHALIL &
RASMUSSEN (1993 ), DLUGOKENCKY et al. (1994, 1998), HOUGHTON et al. (1995), HOUGHTON (1997 ).
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2 Geographie der Untersuchungsgebiete

Untersuchungsgebiete sind zwei kohlefiihrende Sedimentationsbecken in Nordrhein-Westfalen, das
Ruhrbecken mit einer Fliche von etwa 8500 km? und die Niederrheinische Bucht (7700 km?).
Einfliisse des karbonzeitlichen Ruhrbeckens auf die rezente Gelidndemorphologie sind weitgehend
verwischt. Die Topographie prigen heute marine Kreideablagerungen des Miinsterlinder Beckens,
modifiziert durch glaziale Sedimente des Quartirs. Daher wird in diesem Geographiekapitel,
abweichend von der geologischen Betrachtung, die Niederrheinische Bucht und das Miinsterlinder
Becken beschrieben. Wie in der Abb. 2.1 zu sehen, umfaBt das Ruhrbecken etwa die westlichen zwei
Drittel des Miinsterlinder Beckens. Hier wird eingegangen auf die Geomorphologie, das
Gewissersystem, das Klima, die Bodentypen, die Vegetation und auf den EinfluB des Menschen in der
Niederrheinischen Bucht und in dem Miinsterlinder Becken.

2.1 Geomorphologie und Klima

Die Niederrheinische Bucht

Das Tiefland der Niederrheinischen Bucht greift als tektonisches Senkungsgebiet keilformig nach
Siiden in das Rheinische Schiefergebirge. Der siidlichste Punkt liegt bei Bonn. Von dort nach Norden
klafft die Bucht scherenartig auseinander (Abb. 2.1). Sie grenzt im Osten an die Berge des Bergischen
Landes, an das Ruhrgebiet und die Westfilische Tieflandsbucht. Die Siidgrenze bilden die Eifel und
das Hohe Venn. Die Westgrenze ist in ihrem Siidteil deutlich. Hier liegen die Hohenziige des
Limburger Landes. Aus quartiirgeologischer Sicht 148t sich die westliche Abgrenzung der Bucht nach
Norden entlang der Stidte Sittard, Deurne und Nijmegen ziehen (KLOSTERMANN 1992). Im Norden
schlieBen die Stauchmorinenziige des niederldndischen Gelderlandes die Niederrheinische Bucht ab.
In dieser Arbeit wird der deutsche Teil der Niederrheinischen Bucht betrachtet, mit einer Fliche von
7730 km?. Die NW-SE-streichende Lingsachse dieses Tieflandes wird gebildet von einer
morphologischen Schwelle, bestehend aus den Hiigeln der Ville im Siiden und dem Viersener
Héhenzug im Norden (KLOSTERMANN 1992). Generell ist ein Absinken des Gelidndes nach Norden zu
beobachten. Diesem Gefille folgt das Gewiissersystem. Die Fliisse Maas und Rhein entwissern die
Niederrheinische Bucht gen Nordwesten in die Nordsee. Wichtige Zufliisse in die Maas sind die Rur
und die Niers, in den Rhein die Erft. Das Klima ist sommerfeucht und atlantisch geprigt, mit kiihlen
Sommern um 17 °C und milden Wintern um 4 °C. Die mittlere Jahrestemperatur lag 1980 bis 1983 in
Jiilich bei 9.3 bis 10,3 °C (BERTRAM & SCHLESER 1985), 1997 nach Daten des Forschungszentrums
Jiilich bei 10,3 °C. In der Niederrheinischen Bucht betrugen die Niederschlige von 1953 bis 1972
zwischen 650 und 800 mm/a, mit einem Minimum um 600 mm/a im Siiden der Bucht (KRAPP et al.
1976).
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Abb. 2.1: Geographischer Uberblick iiber die Untersuchungsgebiete.
Das Miinsterlinder Becken

Das Miinsterlinder Becken erstreckt sich vom Rhein im Westen zum Eggegebirge im Osten. Es liegt
zwischen dem Rheinischen Schiefergebirge im Siiden und dem Teutoburger Wald im Norden
(Abb. 2.1). Das Miinsterldander Becken nimmt eine Fliche von 11080 km? ein (HILDEN et al. 1995).
Morphologisch ist das Gelidnde zu gliedern in eine hiigelige Landschaft im Siiden und die nordlich
anschlieBende Westfilische Tieflandsbucht. Der hiigelige Giirtel im Siiden ist in seinem Westteil
gepriagt durch den Steinkohlebergbau. Diese Zone wird Ruhrgebiet genannt. Die Fliisse Ruhr,
Emscher und Lippe entwissern das Ruhrgebiet gen Westen in Rhein und Nordsee. In die Nordsee
gelangen die abflieBenden Wisser der Westfilischen Tieflandsbucht ebenfalls. Sie flieBen im Siidteil
der Bucht der Lippe zu, im Osten und Norden in die Ems und im Westteil iiber die Berkel in die Ijssel.
Die Morphologie des Westfilischen Tieflandes ist einerseits geprdgt von marinen kretazischen
Sedimenten, die einzelne Hohenziige wie die Haard, Hohe Mark, Beckumer Berge oder die
Baumberge formen. Letztere erreichen bis 182 m NN. Andererseits haben quartire Kaltzeiten glaziale
Sedimente hinterlassen, die fiir eine im Gegensatz zur Niederrheinischen Bucht abwechslungsreichere
Morphologie sorgen mit Hohen zwischen 60 und 90 m NN. Es herrschen atlantisch beeinflufite,
feuchte West-Winde vor. Das Klima ist sommerfeucht (ARNOLD et al. 1960). Die
Jahresdurchschnittstemperatur schwankt zwischen 9 und 11 °C. Nach Angaben des Vermessungs- und
Katasteramtes der Stadt Hamm lag sie 1996 in Hamm bei 10,8 °C. Der Morphologie folgend betragen
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die jdhrlichen Niederschldge in der Westfilischen Tieflandsbucht 700 bis 850 mm, um im
hohergelegenen Ruhrgebiet auf bis zu 950 mm entlang der Ruhr anzusteigen (KRAPP et al. 1976).

2.2 Der Boden

Die Boden der Niederrheinischen Bucht

Eine Vielzahl von Bodenbildungsfaktoren hat in den Untersuchungsgebieten zu einer Formenvielfalt
der Boden gefiihrt. Unterschiedliche Ausgangsgesteine, die Einwirkung von Grundwasser und
Staunisse, sowie der Einfluf} des Klimas, des Reliefs und die Titigkeit des Menschen sind wesentliche
Elemente. Die Bodentypen der Niederrheinischen Bucht sind auf iiberwiegend quartiren Sedimenten
entstanden. Der Dominanz von LoBbbden folgend sind Parabraunerden der hiufigste Bodentyp
(HEIDE 1988). Sie bedecken etwa 75 % der Fliche, gefolgt von Braunerden (8 %) auf Sandlo8 und
Podsol (7 %) auf LoBsand, Flugsand und Terrassensand. Gleye und Auenbdden sind entlang der
Fliisse entwickelt und bedecken etwa 6 % der Bucht. Pseudogleye finden sich mit 4 % an der
Gesamtfliche vor allem im Siiden des Niederrheins, wenn unter L&Blehm ein wasserstauender
Terrassenkorper lagert. Eine untergeordnete Rolle spielen Moorbidden mit unter 1 %. Die acker-
bauliche Nutzung durch den Menschen hat die natiirliche Bewaldung reduziert auf 27 % der Fliche
der Niederrheinischen Bucht. Die sehr fruchtbaren Parabraunerden werden zum Anbau von
Zuckerriiben, Industriekartoffeln und Weizen genutzt (REHSE et al. 1997).

Die Boden des Miinsterlinder Beckens

Die im Vergleich zur Niederrheinischen Bucht wesentlich abwechslungsreicheren Ausgangsgesteine
filhren in der Miinsterldnder Bucht zu einer variableren Bodenentwicklung. Die hier aufgelisteten
Flichenanteile verschiedener Bodentypen wurden Bodenkarten des Geologischen Landesamtes NRW
(Krefeld) und DAHM-ARENS (1995) entnommen. Sandige Boden sind in der Miinsterlinder Bucht
hdufig. Auf marinen Sanden der Oberkreide und auf fluviatilen Sanden und Flugsanden des Quartirs
ist Podsol entwickelt, mit einem Flichenanteil von 26,9 %. Pseudogleye haben einen Anteil von
17,7 %. Sie entstanden auf kretazischen Kalkmergeln und auf Geschiebelehm. Braunerden nehmen
15,9 % der Bucht ein. Aufgrund kleinerer LoBflichen als in der Niederrheinischen Bucht machen die
Parabraunerden im Miinsterland nur 13,9 % der Flidche aus. Besonders konzentriert sich dieser
Bodentyp auf den Stidrand der Bucht, da hier in einem Streifen von Essen bis Soest weichselzeitlicher
LoB am FuBe des Rheinischen Schiefergebirges sedimentiert wurde bzw. feinkérnige Gesteine des
Oberkarbons verwittern. Auf den Karbonatgesteinen an den exponierten Réindern des Miinsterlinder
Kreidebeckens - insbesondere am Haarstrang und im Teutoburger Wald - hat sich Rendzina
entwickelt, mit charakteristisch geringmichtiger Bodendecke. Er nimmt nach HILDEN et al. (1995)
9 % der Miinsterlinder Bucht ein. In den Bach- und FluBtilern befinden sich Gleybdden (6,6 %),
welche mit zunehmender Gewisserstromung in Auebdden (3,6 %) iibergehen. Niedermoore haben
einen Anteil von 1,6 %, Hochmoore von 0,3 % an den Béden der Miinsterlinder Bucht. Eine
Sonderrolle bildet der Plaggenesch, da er anthropogener Natur ist. Auf 4,5 % der Fliche wurde
jahrhundertelang der Oberboden von Podsolbdden abgetragen, mit Dung versetzt, kompostiert und
spiter auf das Ackerland aufgebracht. So entstanden tiefhumose Oberbsden. Der Plaggenesch tritt in
zusammenhingenden Flachen etwa entlang der Ems auf, andernorts auf Einzelflichen (Hofesche).
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2.3 Der Mensch als geographisch-geologischer Faktor

2.3.1 Besiedlungsgeschichte

Die glaziale Prigung beider Becken hat auch anthropogene Spuren verwischt. Alteste Funde stammen
aus dem LoBprofil einer Ziegelei bei Monchengladbach (KLOSTERMANN 1992). In kaltzeitlichem
LoBlehm sind Steinwerkzeuge aus dem Altpaldolithikum gefunden worden. Diese Werkzeuge haben
ein Alter von iiber 350.000 Jahren, entstammen damit dem Homo erectus und sind in die ausgehende
Elster-Kaltzeit (Altpleistozin) zu stellen (REICHMANN 1988). Aus dem Jungpleistozin stammen nach
FINKE (1995) die dltesten menschlichen Spuren des Miinsterlinder Beckens, Steinwerkzeuge von
Freilandfundplédtzen. Das Jungpleistozin wird dominiert von dem Neandertaler (Homo sapiens
neanderthalensis). Ab dem Alleréd-Interstadial der Weichsel-Kaltzeit (12.000 Jahre) verdriingte der
Cro-Magnon-Mensch (Homo sapiens sapiens) den Neandertaler. Die dltesten Spuren von Ackerbau
und Viehzucht sind nach REICHMANN (1988) etwa 6.500 Jahre alt. Der Anbau erfolgte im Atlantikum
im wesentlichen auf den LoBbodden. Ab der Jungsteinzeit (Réssener Kultur) im Subboreal ist mit der
Kultivierung der anspruchslosen Gerste die Nutzung kargerer Bdden und ein Fruchtfolgewechsel
moglich (REICHMANN 1988). Es kam vor 5500 Jahren siidwestlich der Niederrheinischen Bucht zu
ersten bergbaulichen Titigkeiten, dem Abbau von Feuersteinen auf der Aachen-Limburger
Kreidetafel. Mit dem Beginn der Bronzezeit (1600 v. Chr.) gelangten recht schnell Metallobjekte an
den Niederrhein. Erste Waffen waren aus Kupfer, gewonnen im Ostalpenraum. Dieses wurde
zusammen mit Zinn aus England zu Bronze legiert (REICHMANN 1988). Am Niederrhein setzten sich
diese Neuentwicklungen schnell durch, da er vom Rhein als wichtiger HandelsstraBBe durchflossen
wird. In der Eisenzeit (700 - 0 v. Chr.) wurde erstmals Eisen verhiittet. Grundlage war der in Auen
auftretende Raseneisenstein. Nach FINKE (1995) bildete die Nutzung von Raseneisenstein schlieBlich
in der Neuzeit (im 18. und 19. Jahrhundert) die Grundlage fiir ortlich bedeutende Eisenhiittenbetriebe.
Die Gewinnung und Verarbeitung von Raseneisenstein wurde jedoch zwischen 1860 und 1875 iiberall
eingestellt, da in den groflen Kokshochofen an der Ruhr vermehrt hochwertige Erze aus dem Lahn-
Dill-Gebiet, aus Luxemburg, Lothringen und schlieBlich Schweden verhiittet wurden.

2.3.2 Kohlebergbau

Eine fiir die Energieversorgung der Region entscheidende Rolle spielen seit dem spéten Mittelalter die
Steinkohlevorkommen. In der Niederrheinischen Bucht wurde Steinkohle im Aachen-Erkelenzer
Raum abgebaut, gegliedert in die Lagerstittenfelder Wurm-Revier, Inde-Revier und Erkelenzer
Revier. Die Steinkohlegewinnung begann dort, wo die Kohle zutage trat. Mit der Anlage von
Entwisserungsstollen drang man auch in groBlere Tiefen vor. Aus dem Wurm-Revier ist der
untertigige Abbau mit Grundwasserabfithrung belegt fiir das Jahr 1353, im Inde-Revier fiir das Jahr
1394, Die Steinkohlen des Erkelenzer Revieres liegen unter einem mindestens 200 m michtigen
Deckgebirge. Daher wurden sie erst 1884 entdeckt (HILDEN 1988c). Im Ruhrbecken begann die
Kohlenutzung im unteren Ruhrtal, weil dort das flozfiihrende Oberkarbon an die Gelidndeoberfldche
tritt. Seit dem 14. Jahrhundert ist die Steinkohleforderung im Muttental bei Witten urkundlich belegt
(VOLKERT 1988). Bergbautreibende der damaligen Zeit waren Bauern, die hauptsichlich fiir den
Eigenbedarf nach Kohlen gruben. Wirtschaftliche Grundlage der Gesellschaft war die Landwirtschaft.
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Nach jahrhundertelangem unkontrollierten Kohleabbau kam der Steinkohlebergbau nach Einfithrung
einer neuen Bergordnung 1737 unter vollstindige staatliche Kontrolle. Die Erdffnung und SchlieBung
von Bergwerken war genehmigungspflichtig; die Betriebsfilhrung der Zechen lag jetzt in staatlichen
Hiénden, und zur besseren Flozausbeute war nur noch der Stollenbau erlaubt. Die Kontrolle des
Bergbaus wurde mit der Griindung von Bergidmtern institutionalisiert. Nach VOLKERT (1988)
vervierfachte sich die Kohleforderung von 1735 bis 1806. Verbesserte Tiefbautechniken ermdglichten
ein Vordringen des Bergbaus nach Norden, in Sedimente mit méchtigeren, zur Verkokung geeigneten
Flozen. Nach 1900 schlof sich die Mehrheit der Ruhrgebietszechen zum ,,Rheinisch-Westfilischen
Kohlensyndikat™ zusammen. Forderquoten und Preise wurden festgesetzt. Diese Situation verstirkte
den Trend der Nordwanderung des Bergbaus, denn viele produktive Zechen der damaligen nérdlichen
Reviere kauften unrentable Zechen im Raum Witten-Hattingen auf, um sie stillzulegen. Deren
Forderquote setzten sie zur Steigerung der Auslastung des eigenen Bergwerks ein.
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Abb.2.2: Steinkohleforderung im Ruhr- und Aachen-Erkelenzer Revier, 1792 - 1998 (Daten der
Statistik der Kohlenwirtschaft e.V., Essen). Einzeldaten sind aufgelistet im Anhang 2 1.

Kohleforderzahlen der deutschen Steinkohlereviere sind ab dem Jahr 1792 bekannt (Abb. 2.2),
aufgezeichnet vom damaligen Oberbergamt (heute: Landesoberbergamt) Dortmund. So stieg die
Steinkohleférderung im Ruhrgebiet von 177.000 t (1792) auf 231.000 t (1800), 1.961.000 t (1850),
60.119.378 ¢ (1900) und 114.225.673t (1913). Diese Steigerungen zeigen den Erfolg von
zunehmender Technisierung des Abbaus unter Tage (Einsatz von Grubenpferden, Dampfmaschinen)
und die steigende Nachfrage iiber Tage. Die Forcierung des Abbaus durch technische
Weiterentwicklungen wurde drastisch invertiert durch politische Ereignisse im 20. Jahrhundert. Die
beiden Weltkriege und die Rezession 1929 fiihrten zu Einbriichen in der Kohle-Jahresférderung
(Abb. 2.2). Lag die Steinkohlegewinnung 1944 im Ruhrgebiet noch bei 110.856.482 t, waren es 1945
33.386.074 t. Als wichtigster Energietriger fiir den Wiederaufbau nach dem Zweiten Weltkrieg wurde
Kohle massiv gewonnen, bis zu einem Nachkriegsmaximum von 124.627.120 t (1956). Danach
sanken die Férdermengen fiir das Ruhrgebiet kontinuierlich auf bis 32.416.770 t (1998), etwa 4 % der
Weltproduktion (GRABERT 1998). Die Aachen-Erkelenzer Reviere in der Niederrheinischen Bucht
zeigen eine analoge Entwicklung der Forderzahlen, auf niedrigerem Niveau. Dort wurde die
Forderung auf der letzten Zeche Sophia Jacoba am 27.03.1997 eingestellt. Grund fiir diesen letzten
Niedergang der Forderung sind vor allem die zunehmende Konkurrenz fiir die heimische Steinkohle
auf dem Energiemarkt durch billigere Importkohle, Atomenergie, Erd6] und Erdgas, sowie die hohen
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Aufwendungen zur Minderung von Bergschiden. In den Untersuchungsgebieten wird Steinkohle
heute nur noch am Nordrand des Ruhrgebietes gefordert (Abb. 2.3).
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Abb. 2.3: Lage der Braunkohlentagebaue Inden (1), Hambach (2), Fortuna/Bergheim (3) und
Garzweiler (4), sowie der Steinkohlengebiete Inde-Revier (A), Wurm-Revier (B), Erkelenzer Revier
(C) und Ruhr-Revier (D), nach WREDE & ZELLER (1983, 1988), HILDEN et al. (1995) und Broschiiren
der Rheinbraun AG, Kdln. Stand: April 1997.

Die Braunkohleforderung in der Niederrheinischen Bucht setzte erst zu Beginn des 19. Jahrhunderts
ein. Vorher erkannte man ihre Eignung als Brennstoff nicht. Sie wurde aufgrund des hohen
Wassergehaltes von iiber 50 % als ,,Moorerde™ angesprochen (BUCH 1979). Der Wassergehalt war es
auch, der den Braunkohleabsatz minderte. Ein Transport iiber grofere Entfernungen war nicht
rentabel. Dies inderte sich mit der Brikettierung der Rohbraunkohle. Dabei wird Wasser aus dem
Brennstoff ausgeprelit, bei gleichzeitiger Steigerung des Heizwertes. In der Niederrheinischen Bucht
begann die Braunkohleférderung auf der Ville. Dort steht sie zu Tage an bzw. unter einer
geringmichtigen Deckschicht. Gefordert wurde im wesentlichen im Tagebau, heute ausschlieBlich.
Gewonnen wurde die Braunkohle am Niederrhein ab 1890 mit Eimerkettenbaggern, welche eine
Tagesleistung von 15.000 m? Gestein besafien (BUCH 1979). Ab 1950 folgten Schaufelradbagger. Sie
haben heute eine Tagesleistung von bis zu 240.000 m3. Braunkohle wurde in den 1990er Jahren in den
vier Tagebauen Hambach, Inden, Fortuna/Bergheim und Garzweiler gefordert. Die Fordermengen pro
Jahr schwanken seit 1989 um einen Mittelwert von 100 Mill. t und lagen 1997 bei 102 Mill. t. Eine
Fortfithrung der Braunkohleférderung ist bisher bis 2044 geplant, auf einem Niveau von 100 bis 110
Mill. t/a (Unternehmensdaten Rheinbraun AG, Kéln).
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3 Geologie der Untersuchungsgebiete

3.1 Das Ruhrbecken

Die Gesteine des Ruhrbeckens sind in das von der variszischen Orogenese betroffene sedimentiire
Grundgebirge (Kap. 3.1.1) und das variszisch unbeeinfluBte Deckgebirge (Kap. 3.1.2) zu gliedern.

3.1.1 Grundgebirge des Ruhrbeckens

3.1.1.1 Gliederung des Variszikums

Das Ruhrbecken ist ein von post-karbonischen Ablagerungen iiberdecktes, spit-palidozoisches
Sedimentbecken und Teil des variszischen Gebirges. Dieser von Eduard SUESS 1888 eingefiihrte
Begriff wurde von Hans STILLE Anfang des 20. Jahrhunderts modifiziert. Seither werden zu den
Varisziden Einheiten gezihlt, die im spiten Paldozoikum (Oberkarbon/Unterperm) einer in vielen
Erdteilen nachzuweisenden orogenen Phase unterlagen. Dieses Ereignis wird im deutschsprachigen
Raum ,,variszische Gebirgsbildung® genannt, nach dem Volksstamm der Variscer in Nordost-Bayern.
Im englisch- und franzosischsprachigen Raum ist der Begriff ,herzynische Orogenese® iiblich, nach
der rdmischen Bezeichnung hercynia silva fiir die deutschen Mittelgebirge.

Das paldozoische Grundgebirge des Ruhrbeckens und der Niederrheinischen Bucht (Kap. 3.2.1) erhilt
mit der variszischen Orogenese (400 - 250 Ma) seine endgiiltige Gestalt. Nach KOSSMAT (1927) zeigt
das mitteleuropdische Variszikum zonenweise eine sehr unterschiedliche sowohl sedimentir-
magmatische als auch tektonisch-metamorphe Entwicklung. Er gliedert das variszische Gebirge von
den Alpen bis in das Miinsterland in die Moldanubische, die Saxothuringische, die Rhenoherzynische
und die ,,Westfilische* Zone. Letztere nennt STILLE (1930) die subvariszische Zone. Das Ruhrbecken
und die Niederrheinische Bucht (Kap. 3.2.1) liegen innerhalb dieses Subvariszikums bzw. reichen
nach Norden dariiber hinaus, in das ungefaltete Vorland (Abb. 3.1). Das Subvariszikum besteht aus
Molassebecken (WALTER 1992), die nérdlich dem Rhenoherzynikum vorgelagert sind und im
Oberkarbon den Abtragungsschutt des Rhenoherzynikums aufnahmen. Solche Vorland-
Molassebecken erstrecken sich in Europa vom oberschlesischen Becken in Polen iiber Deutschland,
Belgien, die Niederlande bis nach GroBbritannien und Irland. Sie sind mit ihrem mitteleuropiischen
Teil in Abb. 3.1 dargestellt,

Sowohl das Rhenoherzynikum als auch das Subvariszikum fithren devonische und karbonische
Sedimente. Die rdumliche Trennung dieser beiden externen Zonen des Variszikums wird von
verschiedenen Bearbeitern nach unterschiedlichen Kriterien vorgenommen. KOSSMAT (1927
beschreibt als charakteristisch fiir das Rhenoherzynikum michtige devonische Beckensedimente und
eine bereits pri-asturische Faltung. Fiir das Subvariszikum hingegen ist eine konkordante Abfolge aus
Flysch-Ablagerungen des Unterkarbons und oberkarbonischen Molasse-Sedimenten typisch, deren
Faltung asturisch erfolgte.
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Abb. 3.1: Gliederung der mitteleuropdischen Varisziden. Angegeben ist die Lage der Steinkohlereviere
Aachen-Erkelenz (1), Rubr (2) und Ibbenbiiren (3 ), verdndert nach DROZDZEWSKI & WREDE (1994 ).

Diese urspriingliche Gliederung nach KOSSMAT (1927) ist nicht eindeutig, da etwa in der Attendorner
Mulde (HOrRN 1960) und im Oberharz (FIGGE 1964) sowochl devonische Gesteine auftreten
(,,thenoherzynisches® Merkmal), als auch eine konkordante Abfolge vom Unter- zum Oberkarbon
(,,subvariszisches** Merkmal) bekannt ist. DROZDZEWSKI & WREDE (1994) ziehen die Grenze
zwischen Subvariszikum und Rhenoherzynikum entlang des Nordrandes der Sittel von Rocroi,
Stavelot-Venn und Remscheid-Altena. Die Inde- und die Herzkdmper Mulde, welche sich nach
WREDE (1991a,b) strukturell entsprechen, bilden den Siidrand des Subvariszikums. Damit umfallt das
Subvariszikum im wesentlichen den Raum der rezenten Verbreitung gefalteten Oberkarbons
(Abb. 3.1). Das Ruhrbecken ist Teil des Subvariszikums, ebenso der variszische Untergrund der
Niederrheinischen Bucht (Kap. 3.2.1).

3.1.1.2 Paldogeographie und Stratigraphie des Paldozoikums
Pri-Karbon

Am Sidrand des Ruhrbeckens sind im Soester Sattel in der Bohrung Soest-Erwitte | pelagische
Graptolithenschiefer aus dem oberen Ordovizium nachgewiesen. Im siidlich angrenzenden
Rhencherzynikum wurden ab dem oberen Silur in einem flachmarinen Sedimentationsraum tonig-
mergelige Gesteine abgelagert. Nordwestlich lag ein als Old Red (SCHMIDT & WALTER 1990} oder
auch Fennoskandisches Hochland (ZIEGLER 1990) bezeichneter Kontinent. Die Erosion dieses
kaledonischen Gebirges transportierte Molassesedimente in das siidliche Vorland des Orogens und
fiithrte noch im Gedinne zu teils nicht-marinen Ablagerungsbedingungen. Die Kiistenlinie des Old-Red
Kontinents wich im Unterdevon nach Norden zuriick bis in den Bereich der heutigen Nordsee
(WALTER 1992). Ab dem Mitteldevon entstand das extensive Rheinische Becken. Es reichte im Siiden
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bis an die Mitteldeutsche Kristallinschwelle und im Norden bis in die Nordsee. ZIEGLER ( 1990)
begriindet die Entstehung dieses Rheinischen Beckens mit einer nordgerichteten Subduktionszone am
Siidrand der Mitteldeutschen Kristallinschwelle, welche im Mitteldevon nérdlich dieser Schwelle ein
backarc-Becken habe entstehen lassen. Das Rheinische Becken differenzierte sich nach dem Ems in
ein nordwestliches Schelfgebiet mit klastischer Sedimentation, von SCHMIDT (1962) rheinische Fazies
genannt, und in ein siidostliches Becken mit karbonatisch-pelitischen Ablagerungen, die herzynische
Fazies. Der Siidrand des Ruhrbeckens war vom Givet bis ins untere Oberdevon geprigt durch geringe
Subsidenzraten, die eine karbonatische Sedimentation erlaubten. Es entstanden méchtige Schelf-Riffe,
die Massenkalke. Im Oberdevon nahmen im Rhenoherzynikum die Wassertiefen zu. Riffe starben ab.
Es kam zur Bildung dunkler Tone und turbiditischer Sandsteine in der Tiefwasserfazies. Auf
untermeerischen Schwellen wurden Crinoidenkalke und Cephalopoden-Knollenkalke abgelagert.

Unterkarbon (Dinantium)

Mit dem Beginn des Karbons dehnte sich der Sedimentationsraum nach Norden weit iiber den jetzt
eingerumpften Old Red-Kontinent aus. Auf einem Kontinentalschelf wurden in der Kohlenkalkfazies
bioklastische Kalksteine, Dolomite und ortlich Evaporite (Anhydrite) abgelagert. Diese Fazies reichte
nordlich der Bohrungen Isselburg 3 und Miinsterland 1 im Ruhrbecken bis in das Gebiet der heutigen
Nordsee. Siidlich davon wurde im Zentrum des Ruhrbeckens in der terrigenen, pelagischen Kulm-
fazies sedimentiert (WUNDERLICH 1964). Im Ruhrbecken kamen Kieselschiefer und Alaunschiefer zur
Ablagerung. Siidlich des Velberter Sattels schlieBen sich die Kulm-Grauwacken an. Die Sedimente
sind charakteristisch fiir das synorogene Flyschstadium einer Gebirgsbildung (DROZDZEWSKI &
WREDE 1994). Somit kiindigte sich ab dem Dinantium die variszische Orogenese an.

Oberkarbon (Silesium)

Die Verdickung und Heraushebung der kontinentalen Kruste des Rhenoherzynikums im Unterkarbon
fihrte nordlich dieses Orogens zu einem Absinken des Vorlandes vor der herannahenden Faltungs-
front. Die unterkarbonische Kohlenkalkplattform sank unter der vom Rechtsrheinischen
Schiefergebirge nach Nordwesten wandernden Grauwackenfront ein. Diese Flyschsedimentation fand
nach Nordwesten ihre rdumliche und zeitliche Fortsetzung in einem Molassebecken. Es entstand das
subvariszische Ruhrbecken in Form eines schmalen, in Siidwest-Nordost-Richtung streichenden
Ablagerungsraumes, der ab dem Namur mit klastischem Verwitterungsmaterial des Rheno-
herzynikums gefiillt wurde. Im Namur A und B bildeten sich die Arnsberg-Schichten, Hagen- und
Vorhalle-Schichten (SCHMIDT & WALTER 1990). Ab dem Namur C kam es zu einer weiltrdumigen
Verflachung des Sedimentationsraumes, der einen zunehmenden terrestrischen EinfluB begriindete.
Schon in den marinen Tonsteinen der Vorhalle-Schichten zeigt das Auftreten von Insekten Landnihe
an (GRABERT 1998). Ab dem Namur C kam es zur Schiittung michtiger Sande und zur Entstehung
weitrdumiger Moore. Aus einem marinen Flyschbecken war ein kontinentales Molassebecken
geworden. Innerhalb des Subvariszikums wechselten flachmarine Bedingungen und Verlandungen, die
eine Bewaldung, Vermoorung und schlieBlich eine Torfbildung nach sich zogen. Solch ein
Sedimentationsraum wird ,paralisch” genannt. Der hier auftretende zyklische Sedimentations-
rhythmus, von WELLER (1930, 1958) als Cyclothem bezeichnet, beruht auf einem Wechsel von
Subsidenzrate und Sedimentzufuhr in dem Ablagerungsraum. Der Sedimentationszyklus erweist sich
Jedoch fiir das Subvariszikum als hidufig unvollstindig und wurde von SUSS (1996) fiir das
Ruhrbecken sequenzstratigraphisch interpretiert. Die Ablagerungsphase der rezent erhaltenen
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Sedimente umfaite im Ruhrkarbon 9 Ma (317 bis 308 Ma, nach LIPPOLT et al. 1984) und 3000 bis
3500 m Sediment vom Namur C bis Westfal C (FIEBIG 1971, HAHNE & SCHMIDT 1982).

Das flozfithrende Oberkarbon wird seit 1985 in sieben Einheiten gegliedert, die jeweils mit einer
marinen oder brackischen Ablagerung beginnen und mit einem Fl6z unter dem néchsten signifikanten
marinen/brackischen Horizont enden (SUSS 1996). Die sieben Einheiten im Einzelnen sind die
Sprockhovel Schichten (Namur C), die Witten Schichten (Westfal Al), die Bochum Schichten
(Westfal A2), die Essen Schichten (Westfal B1), die Horst Schichten (Westfal B2), die Dorsten
Schichten (Westfal C1) und die Lembeck Schichten (Westfal C2). Der Flozanteil liegt bei
durchschnittlich 1,5 % (GRABERT 1998) und erreicht in den Bochum Schichten mit 4,9 % einen
maximalen Anteil an der Schichtmichtigkeit (HAHNE & SCHMIDT 1982). Dieser Kohieanteil sinkt im
weiteren Verlauf des Westfals. Uber 100 Steinkohleflze haben eine regionale Bedeutung, davon
wurde in 78 Flozen mit einer Michtigkeit iber 60 cm Kohle gewonnen (LITTKE 1987, JUCH 1991).

Die Schichtmichtigkeiten diinnen regional gesehen nach Nordwesten aus. Eine Ausnahme bildet das
Westfal A. Hier nehmen die Schichtmichtigkeiten von Siidosten nach Nordwesten zu. Gleichzeitig
werden michtige Sandsteine mit Konglomerateinschaltungen geschiittet, so da DROZDZEWSKI &
WREDE (1994) von einer Reliefbelebung im Westfal A ausgehen. Gleiches beobachten ZELLER (1987)
und STRACK (1989) im Aachen-Erkelenzer Revier (Kap. 3.2.1.1). Die Subsidenzraten im
flozfithrenden Ruhrkarbon zeigen deutliche Schwankungen, die mit dem Herannahen der variszischen
Faltenfront von Siiden zusammenhingen. Im Namur C betragen sie 0,325 mm/a, um im Westfal A auf
bis zu 0,8 mm/a zuzunehmen. AnschlieBend klingen sie ab auf 0,35-0,5 mm/a im Westfal B und 0,28-
0,33 mm/a im Westfal C (DROZDZEWSKI & WREDE 1994).

Jiingere Sedimente des Westfal D treten heute zusammenhingend erst nordlich der Osning-
Uberschiebung im Ibbenbiirener Revier auf (Abb. 3.1). Stefan-Ablagerungen finden sich rezent nur

nordlich von Ibbenbiiren, in der Ems-Senke.

3.1.1.3 Strukturgeologie des Grundgebirges

Das Ruhrbecken wurde als Teil des Subvariszikums in der Endphase der variszischen Orogenese, der
asturischen Phase (STILLE 1930), an das bereits deformierte Hinterland angegliedert. Der
Deformationsrichtung von Siidost nach Nordwest folgend liegt der Grad der tektonischen Einengung
nach DROZDZEWSKI & WREDE (1994) am Siidrand des Ruhrbeckens mit 40 % am héchsten, um bis
auf 7 % in der Bohrung Miinsterland 1 abzunehmen.

Kompressive Strukturen

Der tektonische Bau des Ruhrbeckens ist gepriigt von Siidwest-Nordost streichenden Hauptsétteln und
Hauptmulden. Senkrecht hierzu beschreiben DROZDZEWSKI et al. (1980) eine zeitgleich mit der
Faltung angelegte Achsenwellung. Im Lippstadter Gewoslbe, der Dortmunder Achsenkulmination und
im Krefelder Gewdlbe befinden sich die Faltenachsen in Hochlage, um dazwischen in der Hammer
und Gelsenkirchener Achsendepression abzusinken. Der Faltenbau reagiert auf diese Achsenwellung.
Hauptmulden sind in Achsenhochlagen eng gefaltet und verbreitern sich in den Achsendepressionen
zu breiten Trogmulden mit flachem Schichteinfallen. Gegensitzlich hierzu erweist sich der Faltenbau
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der Hauptsittel. In Achsenkulminationen liegen die Hauptsittel als breite Kofferfalten vor, wihrend
die Einengung sich in den Achsendepressionen in schmalen Hauptsitteln mit ausgeprigter
Spezialfaltung konzentriert. Die Hauptfalten des Ruhrbeckens sind von Siidosten nach Nordwesten die
Herzkdmper Mulde, der Esborner Sattel, die Wittener Mulde, der Velberter (Stockumer) Sattel, die
Bochumer Mulde, der Wattenscheider Sattel, die Essener Mulde, der Gelsenkirchener Sattel, die
Emscher Mulde, der Vestische (Auguste Victoria) Sattel, die Lippe Mulde, der Dorstener Sattel und
die Raesfelder Mulde (Abb. 3.2).

Viele der Sittel zeigen neben der plastischen auch eine bruchhafte Einengungsdeformation. Sie dufert
sich in Scherbewegungen in einem Winkel und parallel zur Schichtung. So entstehen Biegegleitfalten,
aufgeschlossen etwa im Ruhrtal (ROSENFELD 1960, 1961). Nehmen die Scherbewegungen zu,
entstehen Uberschiebungen, deren bankrechte Verwiirfe im Ruhrbecken bis zu mehreren 100 m
betragen. Von regionaler Bedeutung sind die Satanella-Uberschiebung im Stockumer Sattel und die
Sutan-Uberschiebung im Wattenscheider Sattel. Die Uberschiebungen priigen den mittleren Teil des
flozfithrenden Gebirges, wihrend sie ins Hangende und Liegende auslaufen. Es fehlen das pri-
devonische Basement durchschlagende Uberschiebungen. Ein Deckenbau liegt daher nicht vor
(DROZDZEWSKI & WREDE 1994).
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Abb. 3.2: Tektonische Ubersicht des Ruhrkarbons mit einer Darstellung der wichtigsten kompressiven
und extensiven Strukturen, aus DROZDZEWSKI & WREDE (1994).

Extensive Strukturen

In der Endphase der variszischen Orogenese kam es zur Anlage einer extensiven Bruchtektonik.
Zahlreiche Querstorungen durchschlagen senkrecht bis diagonal zum Streichen der Faltenachsen das
Subvariszikum (Abb. 3.2) mit Verwurfbetrigen von bis zu 1000 m. Dabei verringern sich die Versiitze
beim Durchqueren von Sitteln (DROZDZEWSKI et al. 1980). In Abstinden von wenigen Kilometern
zerlegen die Querstorungen das Ruhrkarbon in Horste und Griben. Einige der bedeutendsten Griben
sind der Kirchhellener, Marler, Dortmunder und K6nigsborner Graben.
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Im Ruhrkarbon treten Ost-West- und Nord-Siid-streichende Blattverschiebungen auf, erstere mit meist
dextralem, letztere mit sinistralem Versatz (DROZDZEWSKI 1982). Blitter in Ost-West-Richtung
dominieren deutlich. Bedeutendste Blattverschiebungen sind die Drevenacker Stérung und das
Wambler Blatt mit einer Horizontalkomponente von bis zu iiber | km (WREDE 1992). Viele Blatt-
verschiebungen lassen sich in lang durchhaltenden Zonen durch das gesamte Ruhrbecken verfolgen.
An vielen extensiven Storungen finden sich sowohl vertikale als auch horizontale Bewegungs-
komponenten. DROZDZEWSKI & WREDE (1994) nehmen ein Alter der Dilatationsbahnen von Spit-
Westfal bis Pri-Zechstein an. Fiir den Zechstein ist die Existenz der Bruchstrukturen erwiesen, da sie
die Zechstein-Sedimentation beeinfluBiten (DROZDZEWSKI et al. 1982). WREDE (im Druck) kann an
zahlreichen Abschiebungen Absenkungsbewegungen wechselnden AusmaBes im gesamten meso- bis
kédnozoischen Zeitraum nachweisen, so dafl das Konzept der Konzentration von post-karbonischen
Bewegungen auf einige wenige Mobilisierungsphasen wohl generell in Frage zu stellen ist.

3.1.1.4 Inkohlung des Grundgebirges

Die Kohlen und das dispers verteilte organische Material im Ruhrkarbon sind in der Folge ihrer Ver-
senkung chemisch veridndert worden. Dieser graduelle Umwandlungsprozef8 wird Inkohlung genannt
(WOLF 1988) und in Kap.4.2.1 ndher beschrieben. Der Inkohlungsgrad wird etwa mit dem
Reifeparameter der Vitrinitreflexion (in % VR,) oder dem Gehalt an Fliichtigen Bestandteilen (% FB)
bestimmt,

Die Reife der Ruhrkohlen an der rezenten Karbonoberfliche sinkt von Werten um 2 % VR, am
Beckensiidrand auf 0,8 bis 1,0 % VR, im Raum Haltern-Olfen-Ahlen (TEICHMULLER et al. 1984a,b).
Westlich des Marler Grabens betragen die Inkohlungsgrade im Westfal C nur 0,6 bis 0,8 % VR,. In der
Regel steigt der Inkohlungsgrad mit dem Alter der Schichten (JUCH 1996). So 146t sich ein positiver
Inkohlungsgradient mit zunehmender Tiefe berechnen. Er hingt neben dem Schichtalter auch von der
tektonischen Beanspruchung des Gebirges ab und kann daher lokal ein negatives Vorzeichen tragen.
EICKELBERG (1988) beschreibt aus dem nordostlichen Ruhrbecken Inkohlungsgradienten von -0,035
bis +0,177 % VR,/100 m Teufe. PATTEISKY (1955a) und TEICHMULLER (1962) geben fiir das gesamte
Ruhrbecken Reifezunahmen von 0,3 bis 1,6 % FB/100 m an. Eigene Messungen an fiinf Bohrungen
im Ruhrbecken ergaben Inkohlungsgradienten von 0,055 bis 0,11 % VR,/100 m (Kap. 6.1.1).

Die Inkohlung im siidlichen Ruhrbecken erfolgte priakinematisch und zeigt nach Nordwesten einen
geringen synkinematischen Einflu (JUCH 1991). Grob vereinfacht hat das organische Material aus
dem Westfal A und B eine Vitrinitreflexion groBler als | % VR,, wihrend die Werte fiir das Westfal C
kleiner als 1 % VR, sind. Mit der frithzeitigen Heraushebung des siidlichen Ruhrbeckens (SCHEIDT
1988) ist eine leichte Zunahme der Inkohlung nach Nordwesten verbunden (JUCH 1991).

VAN KREVELEN vermutet 1961 erstmals aufgrund der rezenten Inkohlung des flozfiihrenden
Ruhrkarbons eine kilometermichtige Uberlagerung durch jiingeres Oberkarbon, welches postkarbon
erodiert wurde. SCHEIDT & LITTKE (1989) gehen von einer Sedimentation bis in das Stefan aus. In
zahlreichen 1D- und zwei 2D-Beckensimulationsstudien unterstiitzen LITTKE et al. (1994a), BUKER et
al. (1993), BUKER (1996) und KARG (1998) diese Vermutungen und errechnen eine
Maximalversenkung des Ruhrkarbons im Westfal D und Stefan. In dieser Zeit entstand die rezente
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Inkohlung. Eine kretazische und miozine Nachinkohlung werden diskutiert, wenn sich auch Hinweise
fiir die von LOMMERZHEIM (1988, 1991a, 1994) erwihnten rezent sehr hohen Wirmefliisse und fiir
den miozénen Vulkanismus im Ruhrbecken nicht finden lassen. Der Reifesprung im organischen
Material entlang der Diskordanz Karbon/Postkarbon (TEICHMULLER 1986, BUKER 1996, eigene
Messungen Kap. 6.1.1) spricht gegen eine signifikante postkarbonische Nachinkohlung.

3.1.2 Deckgebirge des Ruhrbeckens

Das flozfiihrende Oberkarbon tritt nur am Siidrand des Ruhrbeckens entlang der Ruhr zu Tage. Nach
Norden taucht es mit durchschnittlich 5-7 © ab unter ein permo-meso-kinozoisches Deckgebirge, das
in der Bohrung Miinsterland 1 eine Michtigkeit von 1788 m erreicht. Im Westen des Ruhrbeckens
besteht das Deckgebirge aus Sedimenten des Zechsteins, des Meso- und des Kinozoikums. Im
ostlichen Ruhrbecken, dstlich des Marler Grabens, zeigt sich ein ganz anderes Bild. Hier lagert Kreide
(Alb - Campan) diskordant auf dem Karbon, ortlich bedeckt von diinnen Quartirablagerungen.

Die Interpretation dieser Fakten fiihrt zu sehr unterschiedlichen postvariszischen Entwicklungs-
szenarien verschiedener Autoren. Wihrend MURAWSKI et al. (1983), ZIEGLER (1990) und SCHMIDT &
WALTER (1990) das ostliche Ruhrbecken vom Perm bis in die oberste Unterkreide als ein Hoch- und
Erosionsgebiet sehen, halten DROZDZEWSKI & WREDE (1994) Sedimentationsphasen in diesem
Zeitraum fiir nicht ausgeschlossen. BUKER (1996) und KARG (1998) postulieren aufgrund von
Spaltspurenanalysen an Apatiten karbonischer Sedimente ein michtigeres als das existierende
Deckgebirge in allen Teilen des Ruhrbeckens.

Perm bis Unterkreide

Mit dem Ende der asturischen Phase war das Ruhrbecken im Unterrotliegenden (Perm) Festland. Das
von HEITFELD (1956) beschriebene Mendener Konglomerat aus dem nérdlichen Rechtsrheinischen
Schiefergebirge wird in das Oberrotliegende gestellt. Im Zechstein fiihrten Senkungsbewegungen am
Niederrhein zu einem Vordringen des Meeres, das in seinen Ostlichen Ausldufern auch das westliche
Ruhrbecken erreichte. Die Salinarfolge der Werra-Serie (Zechstein 1) ist vollstindig entwickelt, mit
einem Beckenzentrum im Raum Wesel-Xanten (TEICHMULLER 1958). Erhalten ist Zechstein westlich
einer Linie Reken-Wulfen-Kirchhellen-Kamp Lintfort. In dem Marler Graben, dem Kirchhellener,
Hiinxer, Dinslakener und Rheinberger Graben stoBt es einige Kilometer iiber diese Linie nach
Siidosten vor (DROZDZEWSKI et al. 1982). BUKER (1996) will auch fiir das 6stliche Ruhrbecken eine
Zechsteinsedimentation (und seine spitere Erosion) nicht ausschlieBen. Die Ablagerung im westlichen
Ruhrbecken setzt sich bis in die Trias fort. Die rezente Verbreitung des Buntsandsteins entspricht
etwa der des Zechsteins. Auf einer Linie Wesel-Winterswijk kam es zu halokinetischen Bewegungen,
die in der nordwestlichen Verlidngerung des Dinslakener Grabens den Bislicher Graben einbrechen
lieBen (KNAPP 1988). Im Jura (Lias) erreichten zwei marine Transgressionen den Bislicher Graben.
Aus dem Niedersichsischen Becken drang in der Unterkreide iiber die Alstitter Bucht ein Meer bis in
den Raum Dinslaken-Rheinberg-Rheinhausen vor und lagerte vom Valangin zum Barréme Sande,
Kiese und Tone ab, die Kuhfeld-Schichten (KEMPER 1976, HILDEN & THIERMANN 1988). Teilweise
fiihren sie Braunkohle. Nach Osten sind im Ruhrbecken keine Trias-, Jura- und Unterkreidesedimente
bekannt. KARG (1998) rekonstruiert fiir das westliche Ruhrbecken Sedimentationsereignisse in der
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Trias und der Oberkreide. Nach BUKER (1996) ist fiir das Ostliche Ruhrbecken eine Ablagerung von
bis zu 1000 m Trias, 500 m Jura und wenig Unterkreide moglich.

Oberkreide

Ab dem Mittelalb (oberste Unterkreide) erfolgte aus dem Niedersichsischen Becken eine marine
Transgression iiber den gréBten Teil des Ruhrbeckens bis etwa an die Ruhr. Begiinstigt wurde diese
Entwicklung durch die Fernwirkung der Alpenauffaltung, welche ein Herausheben des Niedersichs-
ischen Tektogens bei gleichzeitigem Einsinken des Nordieils der Rheinischen Masse induzierte
(DROZDZEWSKI 1995). Es entstand das Miinsterldnder Becken. An seinem Siidrand wurden mit vielen
Liicken bis ins Campan glaukonitische Sande abgelagert. Innerhalb des Beckens sedimentierten bis zu
2500 m an Klastika und Karbonaten, die in weiten Teilen des Ruhrbeckens diskordant auf dem
flozfiihrenden Oberkarbon lagern. Diese Kreidesedimente lassen sich in klastische Basisschichten,
eine Karbonatsedimentation in der tieferen Oberkreide, Tonmergel und Sandablagerungen vom
Mittelconiac bis Santon und eine kalkig-sandige Sedimentation im Campan gliedern (ARNOLD 1964).

Die Basisschichten des Alb bis Untercenoman entstanden in vier Transgressionsphasen. Die
Festlandsoberfliche war morphologisch gegliedert. Senken wurden iiberflutet, withrend Hochfldchen
zeitweilig als Inseln verblieben (JORDAN 1985). Das Normalprofil fiir das nordliche Ruhrgebiet
besteht aus einem Basiskonglomerat, dem minimus-Griinsand, dariiber der minimus-Ton, der
Flammenmergel (alle Alb), schlieflich der Essener Griinsand, eine glaukonitische Kalksandsteinbank
(beide Unter-Cenoman), gefolgt von dem Plinerkalk (Mittel-Cenoman), einem glaukonitfreien
Kalkstein {(NORDHAUS 1985). Regional zeigen sich Lithologiewechsel. So ist der Essener Griinsand im
zentralen Ruhrbecken (Raum Essen) als schluffiger Sandstein ausgebildet, um nach Osten deutlich
kalkiger zu werden (Hiss 1985). Die Karbonatsedimentation reichte vom Mittelcenoman bis zum
Oberturon. Ab dem Coniac entstanden Tonmergel, in der Fazies des bis zu 500 m michtigen Emscher-
mergels. Hebungsbewegungen im Santon fiihrten nach ARNOLD (1964) zur Schiittung grober-
klastischen Materials von der Rheinischen Masse in das Ruhrbecken. Es entstanden lokal der Emscher
Griinsand, der Recklinghiduser Sandmergel und die Halterner Sande. Dabei ist das Coniac westlich von
Essen sandiger, nach Osten mergelig entwickelt (MIDDELSCHULTE 1901, KAHRS 1927). Die
Verflachung des Meeresraumes und seine starke Gliederung in Schwellen und Senken fiihrte im
Campan zu einer unruhigen kalkig-sandigen Sedimentation. Die Wassertiefen lagen im Campan
zwischen 30 und 140 m (LOMMERZHEIM 1991b). Hebungsbewegungen in der Peiner Phase an der
Wende Unter-/Obercampan fithrten zu subaquatischen Rutschungen (VOIGT & HANTZSCHEL 1964)
und lieBen im Raum Beckum-Drensteinfurt Turbidite entstehen (ARNOLD 1964). Ab dem Maastricht
war das Miinsterldnder Becken (bzw. das unterlagernde Ruhrbecken) Festland.

Kinozoikum

Zu Beginn des Tertidrs (Paldogen und Neogen) im Paldozin und Eozin unterlagen die Kreide-
sedimente einer tiefgreifenden Verwitterung und Abtragung. Ab dem mittleren Oligozin wurde das
Rheinische Schiefergebirge gehoben, wihrend der Westen des Ruhrbeckens, westlich einer Linie
Raesfeld-Bottrop-Miilheim, einsank und unter marinen EinfluB} geriet (SKUPIN 1995). Es entstand eine
liickenhafte Schichtenfolge vom Oligozin bis ins Miozén. Im Quartar geriet das Ruhrbecken in den
Einflul von drei Kaltzeiten (Elster, Saale, Weichsel), die ihre klastischen Ablagerungen hinterlielen.
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3.2 Die Niederrheinische Bucht

Die Gesteine der Niederrheinischen Bucht sind in das von der variszischen Orogenese betroffene
sedimentdre Grundgebirge (Kap. 3.2.1) und das variszisch unbeeinflute Deckgebirge zu gliedern
(Kap. 3.2.2).

3.2.1 Grundgebirge der Niederrheinischen Bucht

3.2.1.1 Paladogeographie und Stratigraphie des Paldozoikums

Pri-Karbon

Im Zuge der lapetus-SchlieBung vom Ober-Ordovizium bis Ober-Silur kam es zur kaledonischen
Gebirgsbildung in GroBbritannien und Norwegen, die in Form des London-Brabanter Massivs von
Westen bis in die Region um Maastricht reicht. WALTER (1992) vermutet bereits im Unter-Kambrium
eine erste, cadomische Faltung dieses Massivs. Sicher ist ein spitsilurisches bis friihdevonisches
Deformationsereignis. Der Ostabbruch dieses Massivs beeinfluBte die devonische und karbonische
Sedimentation im westlich vorgelagerten Rheinischen Becken. Nach HILDEN (1988a) herrschten im
Unterdevon in der siidlichen Niederrheinischen Bucht marine Verhiltnisse, wihrend im Norden der
bereits eingerumpfte Old-Red Kontinent lag, im Westen das Brabanter Massiv. Im Mitteldevon drang
das Meer weit nach Norden und Westen vor. In einer Insellandschaft entstanden bis zu 300 m
michtige Massenkalk-Riffe. Im Oberdevon schlieBlich fiihrte ein Meeresriickzug zu intensiver Erosion
auf dem Brabanter Massiv. Sandig-tonige Sedimente, fluviatil bis infratidal entstanden, wurden in den
Bereich der heutigen Niederrheinischen Bucht geschiittet (WALTER 1992). Eine erneute Transgression
im hichsten Oberdevon leitete die Karbonatsedimentation des Unterkarbons ein (HILDEN 1988b).

Unterkarbon (Dinantium)

In einem gut durchliifteten Flachmeer entstanden im Unterkarbon fossilreiche Karbonate. Im Raum
Aachen haben diese Kohlenkalk genannten Sedimente eine Michtigkeit von 260 m, nordwestlich von
Krefeld sind 425 m erbohrt (HILDEN 1988b). Das Brabanter Massiv im Westen wurde nicht
vollstindig iiberflutet, nachweisbar an unterkarbonischen Verkarstungen (WALTER 1992).

Oberkarbon (Silesium)

Mit dem Oberkarbon setzte im Siiden der Niederrheinischen Bucht eine Flyschsedimentation ein, die
ein deutlicher Beleg fiir eine Vortiefenentstehung vor der von Siiden herannahenden variszischen
Faltungsfront ist. Im Namur A kam es auf einem reliefreichen Meeresgrund zu subaquatischen
Rutschungen in Form von Suspensionsstrémen, die die Walhorn-Schichten bildeten (HILDEN 1988b).
Nach der Schiittung des Burgholzer Sandsteins war die subvariszische Saumsenke im Bereich der
Inde-Mulde verlandet, so daB bereits im obersten Namur A das Fl6z Wilhelmine entstehen konnte
(Abb. 3.3, WREDE & ZELLER 1988). Es gehort zu einer klastischen Abfolge der Unteren Stolberg-
Schichten, die in ihrem oberen Teil auch in der Wurm-Mulde erbohrt sind. Diese Unteren Stolberg-
Schichten reichen bis ins oberste Namur C und sind zwischen dem Inde- und dem Wurm-Revier gut
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zu korrelieren (ZELLER 1985b). Mit dem Westfal beginnen die Oberen Stolberg-Schichten. Sie sind
aus allen Kohlerevieren der siidlichen Niederrheinischen Bucht bekannt (Abb. 3.3). Allerdings kam es
in der Inde-Mulde bereits im Westfal Al zu einem raschen Fazieswechsel, der stratigraphische
Vergleiche zwischen den Revieren erschwert (HAHNE & FISENI 1951). Marine Einschaltungen oder
Kaolin-Kohlentonsteine als mogliche Leithorizonte fehlen in der Inde-Mulde ab dem Westfal A2
(WREDE 19835), gleichzeitig scheiden Nebengesteine aufgrund ihrer rdumlichen Faziesvariabilitit als
stratigraphische Hilfe aus (HOLZAPFEL 1910). Wegen dieser lithologischen Sonderentwicklung war es
im Bergbau des Inde-Reviers iiblich, die Ablagerungen des Westfal A abweichend von anderen
Revieren in AuBenwerke, Breitgang-Schichten und Binnenwerke zu gliedern (BOUCKAERT & HERBST
1960). Die Oberen Stolberg-Schichten schlieen in der Inde-Mulde mit Floz Kleinekohl ab. HAHNE
(1932) konnte iiber diesem Floz anhand von Lingula-Funden den marinen Wasserfall-Horizont
nachweisen, der sich in allen Revieren findet. Damit war es moglich, Fl6z Kleinekohl mit Fléz Y aus
dem Wurm-Revier, Floz Wasserfall aus dem Erkelenzer Revier und mit Floz Wasserfall aus dem
Ruhr-Revier zu verbinden (Abb. 3.3). Es folgen im Aachen-Erkelenzer Revier die Kohlscheid-
Schichten, die groBe Teile des Westfal A2 umfassen. Sie haben einen Kohleanteil von 4 - 5%
(DROZDZEWSKI & WREDE 1994). Bauwiirdig waren in den Kohlscheid-Schichten 7 Floze. Sie
schlieBen mit F16z Sandberg ab, der dem Floz Katharina des Ruhrgebietes entspricht (ZELLER
1985a,b). WUNSTORF & GOTHAN (1925), sowie HAHNE (1929, 1931) dulern die Vermutung, daf sich
die Binnenwerke der Inde-Mulde iiber die Kohlscheid-Schichten hinaus ins Westfal B fortsetzen.
Nach einer Flozparallelisierung von ZELLER (1985a,b) endet die Binnenwerke-Abfolge jedoch im
Westfal A2 (Abb. 3.3). Ablagerungen des Westfal B fehlen in der Inde-Mulde.

Das Westfal B setzt ein mit den Alsdorf-Schichten. Sie sind in der Wurm-Mulde 390 - 420 m
miéchtig, zeigen einen Kohleanteil von 4 - 5 % und entsprechen den Essen-Schichten des Ruhr-Reviers
(DROZDZEWSKI & WREDE 1994). Sie enthalten 30 Floze, die vom Liegenden zum Hangenden
durchnummeriert werden. HAHNE (1935) gliedert die Alsdorf-Schichten mit Hilfe zweier ausgeprigter
Muschelhorizonte in einen unteren, mittleren und einen oberen Teil. Im Kern der Wurm-Mulde sind
nach HAHNE (1935) iiber Floz 30 noch 200 - 380 m Merkstein-Schichten (Westfal B2) erhalten
geblieben. Sie enthalten 10 iiberwiegend bauwiirdige Floze, die ins Hangende mit 31 bis 40 durch-
nummeriert sind. Ab dem Floz 37 treten in der Florengemeinschaft mit Neuropteris attenuata und
Sphenophyllum emarginatum erste Vertreter der Westfal C-Flora auf (HARTUNG 1966). Westfal C-
Sedimente aber sind nur aulerhalb der Bergbauregionen im HuBlersten Westen der Wurm-Mulde
erhalten, im Selfkant auch noch in geringer Michtigkeit und Verbreitung Westfal D. Diese
Ablagerungen sind jedoch flozfrei (HILDEN 1988b). An der rezenten Karbonoberfliche befindet sich
ein tonreicher Verwitterungs- und Aufarbeitungshorizont karbonzeitlicher Sedimente. Diese
wasserstauende Schicht, bei den Bergleuten ,.Baggert” genannt, grenzt das Karbon von dem hiufig
wasserfiihrenden Deckgebirge ab (WREDE 1985).

Das flszfithrende Karbon der Inde-Mulde ist grobklastischer und kohledrmer als das der nordlichen
Vorkommen. MULLER & STEINGROBE (1991) ordnen in ihrer sedimentologischen Interpretation das
Westfal A2 des Inde-Reviers der oberen Deltaebene zu und sehen in den entsprechenden Einheiten des
Wurm-Reviers den Ubergang von der oberen zur unteren Deltaebene. Da sich der rdumliche Trend zu
feinerklastischen Ablagerungen nach Norden ins Erkelenzer Revier fortsetzt, beschreiben MULLER &
STEINGROBE (1991) die dortigen Westfal A2-Sedimente als der unteren Deltacbene zugehtrig. Somit
ergibt sich in Raum und Zeit ein plastisches Bild des allm#hlichen Heranriickens der variszischen
Orogenfront an das Sedimentationsbecken des Aachen-Erkelenzer Raumes im Westfal A2 und
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Westfal B1 (WREDE 1991a,b). Das Inde-Revier lag im proximalen Bereich des Beckens, Wurm- und
Erkelenzer Revier im distalen Bereich.
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Abb. 3.3: Stratigraphische Korrelation der Steinkohlenreviere in der Niederrheinischen Bucht und im

Ruhrbecken, zusammengestellt aus HERBST (1971), FIEBIG (1971), FIEBIG & GROSCURTH (1984),
WREDE (1985), ZELLER (1985a,b), DROZDZEWSKI & WREDE (1994 ) und SUSS (1996).
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3.2.1.2 Strukturgeologie des Grundgebirges

3.2.1.2.1 Préavariszikum

Die Niederrheinische Bucht ist heute ein Senkungsgebiet. DROZDZEWSKI et al. (1998) sehen die
Anfinge dieser Subsidenz bereits im Mitteldevon. Sie postulieren die Fortsetzung einer von
BERTHELSEN (1992) aus der Nordsee beschriebenen kaledonischen Horizontalverschiebung, der Loki-
Scherzone, in die Niederrheinische Bucht (Abb. 3.4). DROZDZEWSKI et al. (1998) erklidren mit
mitteldevonischer Bruchtektonik entlang dieser Nordwest-Siidost-streichenden Loki-Scherzone die
Existenz einer strukturellen Hochscholle, des Krefelder Hochs. Sie widersprechen so élteren Ansichten
von TEICHMULLER & TEICHMULLER (1971a,b) und BUNTEBARTH et al. (1982a,b), welche dieses Hoch
auf eine permokarbonische Pluton-Intrusion zuriickfithren, da unter dem Deckgebirge recht hoch
inkohltes Paldozoikum (Visé bis Westfal B) ansteht, aus dem Siiden dieses Hochs eine positive
magnetische Anomalie bekannt ist und auf einigen Querstdrungen Alkalibasalt-Géinge vorkommen.
KARG (1998) widerlegt die Vermutung der Existenz eines Plutons unter dem Krefelder Hoch in einer
2D-Beckensimulationsstudie und stiitzt so das Modell von DROZDZEWSKI et al. (1998).
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Abb. 3.4: Modell der bruchtektonischen Anlage des Krefelder Hochs entlang der Loki-Scherzone im
Mitteldevon, verdndert nach DROZDZEWSKI et al. (1995).

3.2.1.2.2 Variszikum

Die in der variszischen Orogenese angelegten Falten- und Bruchstrukturen in der Niederrheinischen
Bucht haben den paldozoischen Untergrund wesentlich geprigt. Die Faltenachsen weisen ein SW-NE-
gerichtetes Streichen auf. Sie werden begleitet von Uberschiebungen gleichen Streichens und Quer-
und Diagonalstérungen hierzu (WREDE 1985). Die extensiven Stérungen sind die fast ausnahmslos
jiingsten Bewegungen, da sie die kompressiven Strukturen versetzen. Grofien Einfluf} auf die Anlage
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der tektonischen Strukturen hat das kaledonisch konsolidierte Brabanter Massiv gehabt (WREDE
1987a). Es fiihrte an seinem Siidostrand zu einem Faltungsstau. Die von Siiden nahende variszische
Gebirgsbildung reagierte auf die Einzwingung durch das Brabanter Massiv mit der Anlage
nordvergenter Falten und zahlreicher Uberschiebungen. Die variszische Faltenzone hat in der Region
Aachen-Erkelenz eine Breite von 25 km. Nach Nordosten, dem Faltenstreichen folgend, 148t der
EinfluB des Brabanter Massivs nach, so daB die gefaltete Zone, das Subvariszikum, an Breite
gewinnen kann (WREDE & HILDEN 1988). Die Faltenachsen lassen sich iiber die Achsenaufwolbung
des Krefelder Gewdlbes nach Nordosten verlidngern in das Ruhrbecken (Kap. 3.1.1.3) hinein. Dort
erreicht das Subvariszikum eine Nord-Siid-Erstreckung von 80 km (DROZDZEWSKI & WREDE 1994).
Die variszische Faltungsfront verlduft etwa entlang einer Linie von Erkelenz iiber Monchengladbach,
Krefeld, Wesel, Raesfeld bis Ibbenbiiren.

Kompressive Strukturen

In der Niederrheinischen Bucht 146t sich das Subvariszikum von Siidosten nach Nordwesten in die
kompressiven Strukturen der Inde-Mulde, des Aachener Sattels, der Aachener Uberschiebung, der
Wurm-Mulde und des Waubacher Sattels gliedern.

Die Inde-Mulde ist eine nordvergente Koffermulde mit steil iiberkipptem Siidfliigel, die von Stolberg
nach Weisweiler gen Nordosten abtaucht, dann in gleicher Richtung auftaucht. Die Siidflanke der
Inde-Mulde wird von der Venn-Uberschiebung zerschert, mit einem bankrechten Versatz von bis zu
4000 m bei Langerwehe (DROZDZEWSKI & WREDE 1994). Nordlich der Mulde schliefit sich der
Aachener Sattel an, der an seiner Nordflanke von der Aachener Uberschiebung durchfahren wird, mit
einem stratigraphischen Versatz von 1400 m am Ravelsberg, norddstlich von Aachen (HERBST 1962).

In der Wurm-Mulde ist ein leichtes Achsenumbiegen zu beobachten, induziert durch die Nihe zum
Brabanter Massiv. Das Generalstreichen schwenkt von 60 - 70° im Westen der Mulde auf 20 - 30° im
Osten ein (WREDE 1985). Auffillig ist der deutlich nordvergente Bau der Mulde, mit einer
steilstehenden Siidflanke und einer deutlich flacher verlaufenden Nordseite. Der Gradient der
Einengung nimmt innerhalb der Wurm-Mulde rasch ab. Betriigt er an ihrem Siidrand noch 40 - 50 %,
so sind es an ihrer Nordflanke nur noch 10 % (DROZDZEWSKI & WREDE 1994). Der Faltenbau wird
begleitet von einer Unzahl streichender und meist siidfallender Uberschiebungen. Diese Uber-
schiebungen sind mitgefaltet und somit eindeutig synkinematischer Entstehung (WREDE 1985). Bei
ihnen handelt es sich nicht um Schubbahnen von variszischen Decken, wie MEISSNER et al. (1981)
und DURST (1985) vermuten. WREDE (1987a,b) und WREDE et al. (1993) belegen an der gréBten
Bewegungsbahn im  Subvariszikum, der Aachener Uberschiebung, eine Abnahme des
Verwurfsbetrages mit der Tiefe. Diese Beobachtung widerlegt eine Deckennatur.

Nach WREDE (1985) liegt das Erkelenzer Revier in der Verlingerung des Waubacher Sattels aus der
Wurm-Mulde, hier Wadenberger Sattel genannt (HAHNE & FALKE 1938). Die variszische Einengung
war hier bereits so reduziert, daB WREDE (1985) fiir die angedeuteten Mulden und Sittel des
Erkelenzer Horstes auch die abschwiichenden Begriffe Eintiefung und Aufwélbung verwendet.

Extensive Strukturen

Orthogonal zu den Faltenachsenflichen verlaufen im Aachen-Erkelenzer Revier Querstdrungen
(Abschiebungen), welche die Falten in einzelne Schollen zerlegen und sie staffelférmig absinken
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lassen (HERBST 1971). In der Inde-Mulde finden sich im Raum Weisweiler die jiingsten Schichten
(Westfal A2) an der Karbonoberflidche, erbohrt 1922 in der Bohrung Weisweiler (HAHNE 1933). Nach
Stidwesten und Nordosten folgen im Streichen dltere Ablagerungen. Weiter Ostlich im Raum Inden
und Diiren liegt Namur A und B an der Karbonoberfliche. Wie die Bohrung 46/706 der
Rheinbraun AG im August 1999 gezeigt hat, setzen sich oberkarbonische Gesteine der Inde-Mulde
auch noch 6stlich des Rurrand-Sprunges unter den Braunkohletagebau Hambach fort.

Wichtigste variszisch angelegte Spriinge sind die Sandgewand und der Diagonal-Sprung, welche sich
von der Inde- in die Wurm-Mulde verldngern lassen (WREDE 1985). An der Sandgewand kam es in
einer Breite bis 100 m zu einer intensiven Mylonitisierung, aufgeschlossen in der Grube Maria (JACOB
1902, STEGEMANN 1900, 1923). Ein Teil der Abschiebungen zeigt nicht nur einen Versatz innerhalb
des Karbons von bis zu 475 m (Sprung Sandgewand), sondern auch an der Karbonoberfliache. Da das
auflagernde Deckgebirge Kédnozoikum ist, miissen die Verwurfbewegungen an der Karbonoberfliche
ein syn- oder posttertidres Alter haben. Das Bewegungsausmal betrigt etwa 30 % der pritertidren
Absenkung. Der Bewegungssinn hat sich an keinem Sprung geindert. Umkehrverwiirfe, aus dem
Ruhrbecken beschrieben, fehlen hier (WREDE 1985).

3.2.1.3 Inkohlung des Grundgebirges

Daten zur Inkohlung des flozfilhrenden Oberkarbons der Niederrheinischen Bucht (des Aachen-
Erkelenzer Steinkohlenrevieres) finden sich bei TEICHMULLER & TEICHMULLER (1971b),
TEICHMULLER et al. (1979), BUNTEBARTH et al. (1982b), WREDE et al. (1983), WREDE & ZELLER
(1988), BUKER (1996) und KARG (1998). Daneben wird hier auf unpublizierte Daten der Sophia-
Jacoba GmbH, Hiickelhoven, zuriickgegriffen. Der Inkohlungsgrad ist angegeben in % VR, oder in
% FB. Zu Vergleichszwecken wurden die Gehalte an Fliichtigen Bestandteilen (% FB) nach einem bei
BUKER (1996) beschriebenen Verfahren in Vitrinitreflexionsdaten (% VR,) umgerechnet.

Die Inkohlungsintensitdt steigt generell mit dem Alter der Schichten (WREDE et al. 1983). Es treten
alle Reifegrade von den Gaskohlen bis zum Meta-Anthrazit auf. BABINECZ (1962) zeigt auf einer
Inkohlungskarte fiir F16z E (Kohlscheid Schichten) der Wurm-Mulde einen regionalen Inkohlungs-
trend. Die Reife dieses Flozes sinkt von 10 % FB (= 2,26 % VR,) im Siidwesten der Wurm-Mulde auf
25 % FB (= 1,34 % VR,) im Nordosten. Die Inkohlungsgradienten sind nach KARG (1998) mit 0,08
bis 0,13 % VR/100 m Teufe dhnlich denen des Ruhrbeckens (Kap. 3.1.1.4). Sie steigen jedoch
westlich von Erkelenz auf bis zu 0,2 % VR,/100 m im Zentrum einer magnetischen Anomalie, die als
Hinweis auf einen Intrusivktrper gedeutet wird (REICH 1926, BOSUM 1965). Nach WREDE & ZELLER
(1988) lag der Temperaturgradient zum Intrusionszeitpunkt bei 80 °C/km, rezent betréigt er 27,4 bis
30,3 °C/km. Dieser erhthte WirmefluB fiihrte zur Anthrazitbildung im Erkelenzer Horst. Das Floz
Finefrau (Ob. Stolberg Schichten) erreicht hier eine Reife von 2,9 % VR, (WREDE et al. 1983).
Daneben fiihrte die Intrusion zu einer Mobilisierung kieselsaurer Wisser. Es kam zu einer
Verkieselung oberkarbonischer Sandsteine und reduzierte ithre Porositiit auf 2,2 % (KARRENBERG &
MEINICKE 1962). TrICHMULLER & TEICHMULLER (1971b) geben dem Intrusivkorper ein
jungvariszisches Alter. Sie sehen seine Wurzel am Rurrandsprung, von wo er bis in 3 km Tiefe in
mitteldevonische Schichten eingedrungen sei. Das postkarbonische Deckgebirge blieb von diesem
Wirmeschub unbeeinflult. Organisches Material aus dem Campan von Schacht 5 des Bergwerkes
Sophia Jacoba hat nach WREDE (1985) eine der Weichbraunkohle entsprechende Reife.
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AuBerhalb des Intrusionskorper-Einflusses erfolgte die Inkohlung in der Niederrheinischen Bucht
iiberwiegend prikinematisch. Die Isovolen verlaufen in Abhingigkeit der Stratigraphie. Einfliisse der
Faltung oder gar der jiingeren Bruchtektonik fehlen weitgehend (WREDE & ZELLER 1988). Einzige
Ausnahme bilden der Aachener Sattel und die Nordflanke des Venn-Sattels. Hier ist das organische
Material schwicher inkohlt als in den benachbarten Mulden. Dies weist auf eine synkinematische
Inkohlung in den beiden Sitteln, hervorgehoben durch eine friihzeitige Heraushebung des Siidrandes
dieses Steinkohlenrevieres, wie es SCHEIDT (1988) auch fiir das Ruhrbecken beschreibt.

3.2.2 Deckgebirge der Niederrheinischen Bucht

Die Regionen der drei Steinkohlereviere Inde, Wurm und Erkelenz haben postvariszisch eine
gleichformige Entwicklung erfahren. Die Fortsetzung der extensiven Bruchschollentektonik aus dem
Mitteldevon (DROZDZEWSKI et al. 1998, Kap. 3.2.1.2.1) besonders im Kinozoikum hat das
Senkungsgebiet der Niederrheinischen Bucht entstehen lassen, mit einem Auflager von bis zu 1500 m
an tertiiren und quartdren Sedimenten. Entscheidend fiir die Absenkung waren vor allem zwei
Faktoren, die epirogene, etwa seit der Oberkreide erfolgende Hebung des Rheinischen
Schiefergebirges bei gleichzeitiger bruchtektonischer Einsenkung der Niederrheinischen Bucht
(WREDE 1985). Hier wird der postvariszische Fortgang bis zur Vollendung der rezenten
Niederrheinischen Bucht beschrieben.

Perm

Mit dem Ende der asturischen Phase im Stefan war die Niederrheinische Bucht Festland. Das
variszische Gebirge wurde eingerumpft. Heftige Niederschlidge in einem wiistenhaften, semiariden
Klima spiilten im Oberrotliegenden den Verwitterungsschutt zu Fanglomeraten zusammen. Sie lagern
diskordant auf Oberkarbon und finden sich heute in der nérdlichen Niederrheinischen Bucht in
isolierten Vorkommen. Gehduft treten die Fanglomerate im Dinslakener Graben auf, einer
spétvariszischen Tiefscholle (PLEIN 1978, SCHLIMM & THIERMANN 1988). Im Zechstein fiihrten
Senkungen am Niederrhein zu einem Vordringen des Zechsteinmeeres aus dem Nordseeraum iiber die
bereits im Stefan angelegte Ems-Senke nach Siiden. Es entstand im Zechstein 1 (Werra-Serie) eine
Niederrheinische Salzpfanne. Beckenzentrum war der Raum Wesel-Xanten (TEICHMULLER 1958).

Trias

In der Trias setzte sich die Absenkung der Niederrheinischen Bucht fort. In threm Verlauf kam es zur
Ablagerung von klastischen und chemischen Sedimenten (KNAPP 1988). Ab dem Mittleren
Buntsandstein war erstmals seit dem Westfal D der Siidrand der Niederrheinischen Bucht wieder
Sedimentationsraum. Am Eifelrand zwischen Diiren und Mechernich brach siidwirts eine schmale
Senkungszone ein, das Mechernicher Triasdreieck. Sie reichte bis nach Lothringen (MURAWSKI et al.
1983), lag in der siidlichen Verlidngerung der mitteldevonischen Loki-Scherzone (s. Kap. 3.2.1.2.1)
und fiillte sich im Mittleren Buntsandstein mit 150 m an groben Schottern, Konglomeraten und
fluviatilen Sanden. Im Oberen Buntsandstein wurden feinkornigere Sedimente (Feinsande bis Tone)
abgelagert, mit einer iiber weite Teile der Niederrheinischen Bucht stabilen Maéchtigkeit zwischen 120
und 180 m. Aus ihrer Feinkornigkeit folgert KNAPP (1988) ein Nachlassen der Hebung des
Rheinischen Schiefergebirges und eine abgeschwiichte Absenkung des Sedimentationstroges. Die
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Niederrheinische Bucht verfiigte iiber ein ausgeglichenes Relief, welches im unteren Muschelkalk aus
nérdlicher Richtung von einem Flachmeer iiberflutet wurde. Nach einer Meeresregression im mittleren
Muschelkalk fiihrte im oberen Muschelkalk ein ermeuter Meeresvorstofl von Norden bis in den Raum
Monchengladbach zur Bildung von 40 - 50 m méchtigen Kalk- und Dolomitsteinen. Siidlich davon
entstanden in einer Kiistenfazies bis zu 30 m glaukonitische, sandig-mergelige Dolomite. Der Keuper
war geprédgt von einem Meeresriickzug nach Norden. Eine erneute Transgression setzte im oberen
Keuper (Rhit) ein und iiberflutete mit Ausnahme des Bonner Raumes im unteren Jura die gesamte
Niederrheinische Bucht,

Jura

In zwei Transgressionsphasen stief§ das Meer im Lias o und Lias y vor. Dabei entstand im Lias vy ein
bis zu 10 m méchtiger Eisenoolith. Weiterhin abgelagert wurden bis zu 600 m Tonsteine. Rezent
erhalten ist Lias nordlich einer Linie Kleve-Wesel, dort besonders im Bislicher Graben, westlich von
Roermond und im Mechernicher Triasdreieck in einem isolierten Vorkommen siidostlich von Diiren
(KNAUFF 1988). Uber diese Eifeler Nord-Siid-Zone war der Meeresraum verbunden mit der Saar-
Nahe-Senke (MURAWSKI et al. 1983). Aus dem Dogger sind in der nordéstlichen Bucht Ablagerungen
bis in den unteren Dogger & bekannt. Tektonische Hebungen einzelner Schollen fithrten im Oberjura
zu einer Meeresregression und einer anschlieBenden weitgehenden Abtragung jurassischer Sedimente
(KNAUFF 1988). Entlang von Abschiebungen blieben auf der Liegendscholle jurassische und
triassische Ablagerungen erhalten. So ist fiir einige dieser Stérungen belegt, dafl sie mindestens bereits
im Oberjura angelegt wurden. Es sind der FeldbiB, die Rurrand-St6rung und der Viersener Sprung.

Kreide

In der Unterkreide setzten sich die festidndischen Bedingungen aus dem Oberjura weitgehend fort.
Nur in der nordlichen Niederrheinischen Bucht entstanden vom Valangin zum Barréme wenige Meter
an marinen Sanden, Kiesen und Tonen. In der Oberkreide gehbrte der Niederrhein zu zwei
Meeresprovinzen, die durch das Krefelder Hoch in der Oberkreide dauerhaft getrennt blieben (HILDEN
& THIERMANN 1988). Nordostlich dieses Hochs reichte das Meer von Norden kommend bis an die
Linie Duisburg-Wesel-Rhede. Mit zahlreichen Schichtliicken wurden bis ins Campan glaukonitische,
kalkige Sande sedimentiert. Der Westen und Siidwesten der Niederrheinischen Bucht geriet unter
Einflufl einer Meeresstralie im belgischen Raum. Von dieser Meeresenge drang das Meer mehrfach
nach Siidlimburg, an den unteren Niederrhein und den Aachener Raum vor. Aus dem Raum Goch-
Geldern sind 60 - 200 m michtige Ablagerungen aus dem Turon bis Campan bekannt. Isoliert stehen
zwei Maastricht-Vorkommen, aus der Bohrung Niederwald 2 bei Issum und Wachtendonk 1 bei
Straelen (HILDEN & THIERMANN 1988). Auf dem Erkelenzer Horst erbohrt sind kiistennahe Abfolgen
des Campans und Maastrichts aus bis zu 120 m Kalken und Sandsteinen, die bei Hiickelhoven
abschnittsweise im Brack- bis SiiBwasser entstanden sind. Im Aachener Raum steht die Oberkreide
zutage an. Insgesamt 340 m Sediment wurden beim transgressiven Ubergreifen auf die eingeebneten
Rumpffldchen von Hohem Venn und Eifel vom Obersanton bis Maastricht abgelagert. Entsprechend
ihrer kiistennahen Lage sind Schichtliicken hiufig. Uber den fluviatil-limnischen Hergenrather
Schichten folgten die marinen Aachener Sande und die glaukonitischen Sande der Vaalser Schichten,
Nach Schollenbewegungen im Campan lagerte auf ithnen konkordant der Zevenwegen-Kalk, auf
diesem schlieflich diskordant der Vylener Kalk. Die Abfolge beschlossen die Orsbacher
Feuersteinkreide und der Vetschauer Kalk.
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Tertiar

Ein wesentlicher Umschwung der Sedimentation erfolgte mit dem Beginn des Tertidrs nicht. Im
unteren Paldoziin (Dan) wurden ortlich weiterhin marine Kalke sedimentiert (Hiickelhovener
Schichten). Erst mit dem vollstindigen Riickzug der Meere aus der Niederrheinischen Bucht im
mittleren Paldozin (Thanet) dominierten Sande und Kiese das niederrheinische Tertiir (Briickerheide-,
Antweiler Schichten). Tropisches Klima im Eozidn mit jahreszeitlichem Wechsel von Regen- und
Trockenzeiten fiihrte zu einer tiefgriindigen Verwitterung pri-eoziner Gesteine. In FluBauen kam es
zu ersten tertidiren Braunkohlebildungen (HAGER & PRUFERT 1988). Induziert durch ein Einsinken des
Viking- und Zentralgrabens in der Nordsee um iiber 1000 m ab dem Paldozin begann das dramatische
Einsinken der Niederrheinischen Bucht im Oligozin (KLOSTERMANN 1991). Es entstand ein neues
Sedimentationsbecken, das sich in Oberflichengestalt und Bau deutlich von Eifel, Brabanter Massiv
und Rechtsrheinischem Schiefergebirge abgrenzt (Abb. 3.5). Wesentlichen EinfluB auf die Ablagerung
hatten Bruchschollentektonik, Schwankungen des Meeresspiegels und der Wassertemperatur.

Die dltesten Ablagerungen aus dem Oligozin (Rupel) sind die Ratheimer Sande und die
Gereonsweiler Schichten. Ein Anstieg des weltweiten Meeresspiegels (HAQ et al. 1987) fiihrte zu
einem Nordseevorsto und der Ablagerung von Meeressanden (Walsumer Schichten), gefolgt von
dem Ratinger Ton und den Lintforter Schichten. Im oberen Rupel verstirkten sich tektonische
Bewegungen. Dabei zerbrach der Sedimentationsraum im Siiden in die Kélner, die Erft- und die Rur-
Scholle, im Norden in die Krefelder, die Venloer Scholle und den Zentralgraben (KLOSTERMANN
1991). Im Siebengebirge, am Siidostende der Bucht, kam es zu einem Vulkanismus mit
Tufferuptionen alkalibasaltischer, trachytischer und latitischer Zusammensetzung (HAGER & PRUFERT
1988). Das Absinken der Niederrheinischen Bucht wurde begleitet von einem Riickgang des
weltweiten Meeresspiegels um 150 m. Es endete eine etwa 70 Ma wihrende Phase hohen
Meeresspiegelniveaus und wurde abgelost von kurzfristigen Meeresspiegelschwankungen (HAQ et al.
1987). Die Konsequenz war eine Abfolge aus marinen Sanden bei hohem Meeresspiegelstand und
terrestrischen Silten, Tonen und Braunkohleflozen bei sinkendem Meeresspiegel im oberen Oligozin
(Chatt). Die Verlandungssedimente (K&lner Schichten, Unterflézgruppe) wurden von einem Vorldufer
der Sieg transportiert, wihrend die Grafenberger Schichten die ndrdlich vorgelagerten, marinen
Ablagerungen reprédsentieren. Im spiten Chartt iiberflutete das Meer letztmalig die gesamte
Niederrheinische Bucht. Ausloser hierfiir war ein Meeresspiegelanstieg um 100 m auf ein Niveau von
140 m iiber dem heutigen Ozeanstand (HAQ et al. 1987), kombiniert mit einer schnellen Subsidenz des
Beckens (HAGER & PRUFERT 1988). Aufgrund von Meeressandresten in der Nordeifel postulieren
SONNE (1982) und MURAWSKI et al. (1983) eine marine Verbindung iiber den Mittelrhein und das
Mainzer Becken mit dem Oberrheingraben im oberen Oligozin und untersten Miozidn. Damit
zeichnete sich erstmals die Anlage des heutigen Rheintales ab.
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Abb. 3.5: Die kdnozoisch aktive Bruchtektonik und die Teufenlage der Basis der tertidrzeitlichen
Schichtenfolge in der Niederrheinischen Bucht, aus HAGER & PRUFERT (1985).

Vor 21 Ma sank der Meeresspiegel um 50 m. Die im Siiden der Bucht einsetzende Verlandung fiihrte
dort zur Ablagerung eines ersten regional zusammenhingenden Torflagers, des spiteren Flozes
Kerpen. Eine Kombination verschiedener Faktoren ermoglichte schlieBlich vor 18 Ma im Burdigal
(unteres Miozin) den Beginn der Entstehung eines méchtigen Torflagers, die Hauptfldzgruppe (Ville-
Schichten): Die Hebung des Rheinischen Schiefergebirges gegeniiber seinem Vorland schwichte sich
ab. Dies verringerte die Sedimentmengen, welche in der Bucht akkumulierten. Ein Flufl entwisserte
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die geschlossene Moorfliche iiber den Siidwesten der Bucht und miindete am Westrand der Rur-
Scholle in die Nordsee. Gleichzeitig erwirmte sich das Klima, die Wassertemperatur der Nordsee stieg
auf ca. 16 °C (BUCHARDT 1978). Hohere Niederschidge sorgten fiir ein subtropisches Klima und
lieBen den Grundwasserspiegel steigen (ZAGWIIN & HAGER 1987). Die Vegetation konnte groBfléchig
FuB} fassen und Torf hinterlassen. Innerhalb von 10 Ma entstanden so im Raum Bergheim 270 m Torf,
die sich spiter zum 100 m méchtigen Hauptfléz kompaktierten.

Auffdllig ist, daB sich der variszische Faltenbau in der Verbreitung und Michtigkeit der tertidren
Sedimente - und damit auch der Braunkohle - widerspiegelt. So sank nach HAGER & PRUFERT (1988)
die Inde-Mulde im Tertiér tiefer ein als die benachbarten Sittel. Die miozine Torfmichtigkeit ist in
der Rur-, Erft- und Kélner Scholle dort besonders groB, wo sie von der Inde-Mulde gequert werden.
Zwel ausgeprigte, kurzzeitige Meeresriickziige im Zeitraum von 17 bis 15 Ma fiihrten zu einer
Verlandung und Torfakkumulation bis in die siidliche Venloer Scholle und in die nordliche Rur-
Scholle. Es entstanden die spiteren Braunkohlefléze Morken und Frimmersdorf a (HAGER & PRUFERT
1988). Gleichzeitig wurden in der marinen Fazies die Neurather Sande abgelagert. Ein reicher Epi-
und Inbenthos, sowie ein merklicher Pyritgehalt bezeugen eine Wattenmeer-ihnliche Entstehung. Im
spaten Tortonium und Messinium (oberes Miozidn) kam es zu einer langsamen, klimatischen
Abkiihlung (ZAGWHUN & HAGER 1987), und es inderte sich die tektonische Situation. Die
Niederrheinische Bucht sank verstiarkt ein. In der Folge stieg die Transportkraft der Fliisse,
gleichzeitig verlagerte sich die Hauptentwisserung vom Westrand in das Zentrum der Bucht. Dort, im
Bereich der groBten Torfmichtigkeit, sank der Torf unter der klastischen Auflast besonders
zusammen. Somit fallen die Regionen groBter Braunkohlemichtigkeit und grofter spitmioziner
Sedimentation zusammen. Im Siiden der Bucht entstand letztmalig ein groBeres Braunkohleflsz, die
Oberflozgruppe aus den Indener Schichten. Hauptfliisse waren der Rhein und die Maas. Im obersten
Miozédn war eine Verbindung zwischen Ober- und Niederrhein entstanden, die ein Entwisserungs-
system von den Alpen in die Nordsee schuf. Erstmalig gelangten Schotter und grofe Blscke aus dem
gesamten Rheinischen Schiefergebirge iiber den Rhein in die Niederrheinische Bucht (HAGER &
PRUFERT 1988). Diese Sedimente gehoren zur Hauptkies-Serie. Ein kurzzeitiger Meeresanstieg im
Pliozdn lieB die Nordsee noch einmal bis an den unteren Niederrhein vorstoBen. Bei diesem
verringerten hydraulischen Gefille wurden in der Bucht iiber dem Hauptkies in einer Seenlandschaft
Tone abgelagert, die Rotton-Serie. Uber ihr folgte in gemiiBigtem Klima die Reuver-Serie.
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Abb. 3.6: Lithologie und Stratigraphie des Tertiédrs der Niederrheinischen Bucht, aus WALTER (1992).

Quartar

Schon vor 12 Ma begann im Tertidr die Vereisung der Antarktis (KLOSTERMANN 1992). Diese Klima-
verschlechterung setzte auf der Nordhalbkugel deutlich verzégert ein. Sie ist an einem Floren- und
Faunensprung zu erkennen, der die Grenze vom Tertidr (Plioziin) zum Quartir (Pleistozin) markiert.
Dieser Ubergang wird datiert mit 1,67 Ma (HAQ & EYSINGA 1987) bis 2,4 Ma (KLOSTERMANN 1988,
1992). Das Pleistozdn ist gekennzeichnet durch einen hiufigen Wechsel zwischen Kalt- und
Warmzeiten. Der Meeresspiegel lag in den Kaltzeiten um etwa 100 m unter dem rezenten Niveau.
Weite Teile des heutigen Kontinentalschelfs fielen trocken. Die FluBtiler verfiigten iiber ein hohes
Gefille. Thre Wasserfithrung unterlag starken jahreszeitlichen Schwankungen. Die hochsten
AbfluBmengen traten im Frithjahr zur Schneeschmelze auf und waren in der Lage, groBie
Sedimentmengen zu transportieren. Diese Faktoren lielen ein verwildertes FluBisystem entstehen,
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Der Rhein spaltete bei Eintritt in die Niederrheinische Bucht in mehrere Hauptstrome, die in diesem
Becken groBflichig grobklastische Sedimente ablagerten. So entstanden im Altpleistoziin die Alteren
und Jiingeren Hauptterrassen (BRAUN & QUITZOW 1961). Senkungsbewegungen hielten an. Es kam zu
Horizontal-, besonders aber zu Vertikalversitzen. Im Siiden der Bucht sind Quartirsedimente um bis
zu 80m vertikal gegeneinander versetzt, im Norden sind am Viersener Sprung bei Sichteln
Absenkungen von 40 m nachgewiesen (KLOSTERMANN 1988). Vor etwa 800.000 Jahren nahm die
Hebung des Rheinischen Schiefergebirges zu. In der Rheinischen Masse schnitten sich in die
Plateautdler der Hauptterrassen die heutigen Engtiler des Rheins und seiner Tributarien ein. MEYER &
STETS (1998) quantifizieren die Hebung der Rheinischen Masse wihrend der Ablagerung der
Hauptterrassen (Plateautalstadium) mit 7 cm/ka und errechnen fiir das anschliefende Engtalstadium
(beginnend vor 800.000 Jahren) eine Hebung von 16,5 cm/ka. Daraus resultiert alleine fiir die letzten
800.000 Jahre eine Hebung des Rheinischen Schiefergebirges von bis zu 132 m. Die Kolner und
Krefelder Scholle der Niederrheinischen Bucht hatten Teil an dieser Hebung. Damit wurde der
Ablagerungsraum des Rheins auf den Beckenteil 6stlich der Ville beschriankt (KLOSTERMANN 1988).

Mit dem Beginn der Saale-Kaltzeit vor 240.000 Jahren geriet der Norden der Niederrheinischen Bucht
unter Eisbedeckung. Aus Skandinavien tber die Miinsterldnder Bucht stieffen im Drenthe-Stadium die
Gletscher bis in den Raum Nimwegen-Goch-Krefeld-Diisseldorf vor (THOME 1961). Das periglaziale
Klima fithrte zu ausgedehnten Dauerfrostbdden, die bis zum Ende der Weichsel-Kaltzeit am
Niederrhein existierten. Auf den fluBfernen Hochflichen wurde in den Kaltzeiten ein Holisches
Staubsediment abgelagert, der L&B. Auf dem L6B kam es im Interstadial zur Tundrengley-Bildung,
wihrend der Warmzeiten zur Entstehung von Parabraunerde. Bei héheren Windgeschwindigkeiten
entstand Sandlof, Grundlage fiir Braunerde-Bildungen in den Warmzeiten (KLOSTERMANN 1992).
Der L6B ist am Niederrhein durchschnittlich 1-2 m michtig. Die Lo8-Sedimentation der Weichsel-
Kaltzeit erfolgte nach MULLER (1959) in drei Phasen, unterbrochen von Bodenbildungen wihrend
zweier Interstadiale. PAAS (1968) konnte mit l“(?—Daf;ierungen in diesen humosen Bdden die
Interstadiale als das von Hengelo (vor 40 ka) und das von Denekamp (vor 30 ka) identifizieren. Damit
fallen die ersten beiden weichselzeitlichen LoBbildungen ins Frithglazial, die letzte und grofite Bildung
ins Hochglazial (BRUNNACKER 1978a.b).

Nach dem Ende der Weichsel-Kaltzeit setzte mit dem Holozédn (Beginn vor 10,5 ka) eine Warmzeit
ein. Das FluBlsystem zeigte im Priboreal und Boreal sowohl bereits warmzeitliche, miandrierende als
auch noch kaltzeitliche, verwilderte Elemente. Vom Atlantikum iiber das Subboreal bis in den
rezenten Abschnitt des Holozéns, das Subatlantikum, kam es zu insgesamt acht Transgressionen. Um
800 n. Chr. war der heutige Meeresspiegel erreicht (KLOSTERMANN 1992). Die bruchtektonische
Absenkung der Niederrheinischen Bucht setzte und setzt sich im Holozin fort. KLOSTERMANN (1983)
bestimmt am Viersener Sprungsystem Absenkraten von 0,3 mm/a. Geoditische Messungen auf der
Rur-, Erft- und Kolner Scholle ergaben fiir den Zeitraum 1933 bis 1952 Senkungen um 1 bis 2,5 mm/a
(KLOSTERMANN 1990). 10 % der tektonischen Bewegungen erfolgen in der Niederrheinischen Bucht
in Form von Erdbeben, etwa alle vier Monate mit einer Stirke von 2 auf der Richter-Skala. Die
Herdtiefen liegen zwischen 6 und 18 km (KLOSTERMANN 1992). Das seit 1756 schwerste Beben
ereignete sich am 13.04.1992. Es hatte sein Epizentrum 4 km siidwestlich von Roermond in 17 km
Tiefe am Peelrandbruch (deutsch: Rurrandsprung) und war mit einer Magnitude von 5.9 iiberregional
spiirbar (GRABERT 1998, KLOSTERMANN et al. 1998).
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4 Gasférmige Kohlenwasserstoffe und Kohlendioxid auf der Erde

4.1 Kohlenwasserstoffe in der Geosphaére

Vorkommen

Kohlenwasserstoffe treten in der Litho-, Pedo- und Atmosphire auf. Thr hdufigster Vertreter ist das
Methan. Es ist ein unpolares Molekiil, bestehend aus einem Kohlenstoff- und vier Wasserstoffatomen.
Die Gleichwertigkeit der vier C-H-Bindungen hat PAULING beschrieben mit dem Konzept der
Hybridisierung. Es modifiziert das BOHR’sche Atommodell und postuliert eine Verschmelzung der
vier Unterschalen der zweiten Hauptschale eines C-Atoms, des 2s-Orbitals und der drei 2p-Orbitale,
zu vier gleichwertigen sp3-Hybridorbitalen. Die gleiche Modellvorstellung existiert fiir den Aufbau
einer C-C-Bindung, wie sie etwa bei den Kohlenwasserstoffen Ethan, Propan, n- und iso-Butan
vorkommt. Alle diese kurzkettigen Alkane liegen in geologischen Systemen meistens gasformig vor,
denn sie haben unter Normaldruck (1013 hPa) einen Siedepunkt von -161,5 °C beim Methan bis
-0,5 °C beim n-Butan (BEYER & WALTER 1988). Die Dichten dieser Kohlenwasserstoffe liegen um
drei bis vier Gréflenordnungen unter denen von Sedimentgesteinen. So migrieren diese Gase ihrem
Auftrieb folgend durch das Sediment in Richtung Erdoberfliche. Der Transport erfolgt in der freien
Gasphase oder geldst in Wasser, wird verlangsamt durch die Adsorption der Gase an organischem
Material oder anderen Feststoffen und kann unterhalb niedrigpermeabler Gesteine zur Akkumulation
von Gaslagerstitten fithren. Solche Gasvorkommen haben auf der geologischen Zeitskala jedoch nur
eine begrenzte Existenz, da Gasverluste auftreten. Die gasformigen Kohlenwasserstoffe migrieren
durch den Boden, in dem sie bakteriell oxidiert werden konnen. SchlieBlich gelangen diese Alkane in
die Atmosphire, wo sie vollstdndig photochemisch abgebaut werden.

Bildung

Die Bildung von Methan kann aus organischem und anorganischem Ausgangsmaterial erfolgen.
Anorganisch ist seine Herkunft in der tieferen Lithosphiire und dem Erdmantel. Es wird von dort mit
aufsteigendem Magma an die Erdoberfliche transportiert und ist bekannt als Spurengas aus
vulkanischen Exhalationen, aus erstarrten ultramafischen und mafischen Magmatiten und aus
graphitreichen Metamorphiten. Gebildet wird es hydrolytisch unterhalb von 500 °C (APPS & VAN DE
KAMP 1993). Der Beitrag von Methan anorganischer Herkunft zum Methan in der Erdkruste kann als
minimal betrachtet werden. APPS & VAN DER KAMP (1993) kénnen weltweit keine Skonomisch
nutzbare Lagerstitte von Methan anorganischer Herkunft ausmachen und halten die Existenz solch
eines Vorkommens fiir unwahrscheinlich, wenn letzteres auch diskutiert wird (GOLD & SOTER 1980,
GOLD 1993). Methan wird in der Geosphire iiberwiegend aus organischem Material gebildet. Hierbei
sind zwei Bildungswege mdoglich, bakteriell durch den mikrobiellen Abbau organischen Materials und
thermogen durch thermische Abspaltung aus sedimentdrem organischen Material im Zuge der
Absenkung in Sedimentbecken. SCHOELL (1988) und WIESE & KVENVOLDEN (1994) nennen Methan
aus anorganischem Material ,,.abiogen” und solches organischer Herkunft ,biogen*. Diese Gliederung
mag zweideutig sein, da sie sich zwar auf die unterschiedliche Herkunft des Methans stiitzt, diese aber
mit genetischen Begriffen umschreibt. So ist in der Literatur zu beobachten, dafl Methan mit genereller
Herkunft aus organischem Material und explizit bakteriell gebildetes Methan unter dem gleichen
Begriff , biogen* verwechselt werden kann und wird (RICE & CLAYPOOL 1981, WHITICAR & FABER
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1986). Da sich jedoch die Unterteilung in biogenes und abiogenes Methan in der geologischen
Literatur international durchgesetzt hat, wird sie in dieser Arbeit iibernommen. Folglich wird biogenes
Methan auch hier weiter in bakterielles und thermogenes Methan unterschieden. Diese Gliederung
wird auf Ethan, Propan und Butan iibertragen (Abb. 4.1).

Die Bildung der Kohlenwasserstoffe Ethan, Propan und Butan (beide Isomere) erfolgt ausschlieBlich

biogen. Wihrend Butan nur thermogen zu entstehen scheint, konnten DAVIS & SQUIRES (1954) im
Laborexperiment auch bakteriell gebildetes Ethan und eventuell Propan in Spuren nachweisen.

gasfoérmige Kohlenwasserstoffe

C)’\

abiogen

thermogen bakteriell
Abb. 4.1 Gliederung der Kohlenwasserstoffe Methan (C,), Ethan (C,), Propan (C;) und Butan (Cy)

nach ihrem Bildungsweg.

4.2 Biogene Kohlenwasserstoffe

4.2.1 Thermogene Kohlenwasserstoffbildung

4.2.1.1 Das Ausgangsmaterial

Die Quelle fiir thermogene Kohlenwasserstoffe ist sedimentires organisches Material. Dieses sind
erhaltene Reste organischen Lebens in Ablagerungsgesteinen. Das organische Material tritt in den
Sedimenten iiberwiegend dispers verteilt auf, in einer globalen Gesamtmenge von etwa 15 * 10°' g
Kohlenstoff (LITTKE & WELTE 1992). Der Gehalt an organischem Kohlenstoff in Gesteinen wird in
Gewichtsprozent TOC (total organic carbon) angegeben. Reichert sich organische Substanz an,
konnen abhingig von der Herkunft des organischen Materials etwa die sogenannten ,Olschiefer
entstehen, in der Grube Messel bei Darmstadt erschlossen mit TOC-Gehalten zwischen 20 und 40 %
(JANKOWSKI & LITTKE 1986), oder Kohlen, wenn TOC-Gehalte > 50 % vorliegen.

Die konservierten Reste organischen Lebens konnen mit Hilfe der Petrologie und der Geochemie
weiter unterteilt werden. So bestehen Steinkohlen petrologisch aus drei Mazeralgruppen, den
Vitriniten, Liptiniten (Exiniten) und den Inertiniten (TAYLOR et al. 1998). Diese werden unter dem
Mikroskop nach Form und Reflexionsvermogen gegeneinander abgegrenzt. Vitrinite und Inertinite
entstehen hauptsidchlich aus den Zellulose- und Lignin-fithrenden, verholzten Bestandteilen der
Landpflanzen (RAISTRICK & MARSHALL 1939). Inertinite unterscheiden sich mikroskopisch von den
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Vitriniten durch eine stidrkere Reflexion im Auflicht (TEICHMULLER 1952). Liptinite stellen die Reste
von Harzen, Wachsen, Algen, Pollen und Sporen dar (TAYLOR et al. 1998), wobei Sporen besonders
in karbonischen Kohlen auftreten (STACH & ZERNDT 1931).

Geochemisch unterteilt man sedimentires organisches Material nach seiner Loslichkeit in organischen
Losungsmitteln in Kerogen und Bitumen. Kerogen ist die unlosliche Komponente und hat nach
KIiLLops & KILLOPS (1993) dominierenden Anteil am organischen Kohlenstoff der Erde. Aus Kerogen
kénnen im Zuge einer Sedimentabsenkung Kohlenwasserstoffe entstehen, durch die Abtrennung
aliphatischer Ketten (T1SSOT & WELTE 1984). Diese Wasserstoff-reichen Erddle und Erdgase bilden
sich insbesondere bei einem hohen atomaren Verhiltnis von Wasserstoff zu Kohlenstoff in einem
Kerogen. Da sich Kerogene in diesem Punkt und im Quotienten aus Sauerstoff- und Kohlenstoffanteil
unterscheiden, hat VAN KREVELEN (1961) diese beiden Atomverhiltnisse zur Kerogengliederung
herangezogen. Inertinite zeichnen sich durch ein H/C-Verhiltnis kleiner als 0,5 aus, Vitrinite kdnnen
H/C-Werte um 1,0 aufweisen und Liptinite H/C-Werte bis 2,0. Entsprechend ihrem Wasserstoff-
Reichtum sind Kerogene mit hohem Liptinitanteil gute Kohlenwasserstoff-Muttergesteine.

Die verschiedenen Kerogene werden in vier Gruppen (Typen) unterschieden (TISSOT & WELTE 1984).
Typ I-Kerogen ist sehr lipidreich und entsteht sowohl aus der Ansammlung von Algen in lakustriner
und brackischer (Boghead, Torbanit) oder mariner (Tasmanit) Fazies, als auch durch massive
mikrobielle Abbauprozesse, die zu einer Anreicherung von bakteriellen und anderen aufgearbeiteten
Lipiden fiihren (Green River Shale/USA). Charakteristisch ist die Mazeralgruppe der Liptinite. Das
initiale H/C-Verhiltnis kann beim Typ I-Kerogen Werte iiber 1,5 annehmen, wihrend das O/C-
Verhiltnis sehr gering ist und unter 0,1 liegt. Damit ist das Typ I-Kerogen fiir die Erdolbildung
exponiert. Es ist aus dem flozfiihrenden Oberkarbon des Subvariszikums bekannt in Form von lokal
auftretender Boghead-Kohle von wenigen Zentimetern Michtigkeit (TEICHMULLER 1974).

Typ II-Kerogen entsteht vor allem marin bei Ablagerung von autochthonem organischen Material aus
Phyto-, Zooplankton und Bakterien in reduzierendem Milieu. Es ist der weltweit hiufigste Kerogentyp
und zeigt ein initial geringes O/C-, aber hohes H/C-Verhilinis. Damit besitzt es ein grofles
Kohlenwasserstoff-Bildungspotential. Aus dem Ruhrkarbon beschreibt LOMMERZHEIM (1988) Typ II-
Kerogen in marin-brackischen Tonsiltsteinen mit Liptinitanteilen von 27 bis 65 % am organischen
Material. Daneben treten dort lokal Mischtypen von Kerogen Typ I/II und von Typ II/III auf.

Typ lI-Kerogen entsteht iiberwiegend aus holzigen Resten von GefidBBpflanzen. Abgelagert wird es in
terrestrischer bis paralischer Fazies, hdufig an Kontinentrindern mit schnellen Sedimentationsraten,
die den EinfluB bakterieller Degradation gering halten. Typ III-Kerogen ist vitrinitreich und dominiert
von Polyaromaten, Ketonen und Carboxylgruppen. Alkane haben eine im Vergleich zu den Typ I- und
Typ II-Kerogenen geringere Bedeutung und sind kurzkettiger. Ein niedriges H/C-Verhiltnis von unter
1,0 steht einem hohen O/C-Verhilinis von 0,2 bis 0,3 gegeniiber. Eine Erddlbildung ist im Typ III-
Kerogen moglich (ALLAN & DOUGLAS 1977, RADKE et al. 1980, ALTEBAUMER 1983, LITTKE et al.
1990), wenn auch die Genese von Erdgas, speziell Methan, dominiert (HUNT 1995, LITTKE et al.
1995). Das Kerogen im Subvariszikum ist im wesentlichen vom Typ IIL

Typ IV-Kerogen besteht aus in oxidierendem Milieu um- und abgelagerten Resten von Gefifipflanzen.
Es hat ein abnormal niedriges H/C-Verhilinis unterhalb 0,6 bei gleichzeitig hohem O/C-Verhiltnis bis
0,3. Nach TISSOT et al. (1980) ist sein Kohlenwasserstoff-Bildungspotential sehr gering, so dalB dieses
Kerogen ,,dead carbon genannt wird. Es tritt in Rotsedimenten und Ablagerungen der Tiefsee auf.
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4.2.1.2 Die Inkohiung und thermogene Kohlenwasserstoffbildung

Das organische Material unterliegt im Zuge seiner Versenkung physikalischen und chemischen
Verdnderungen, die zu einer Reduzierung der Gesamtmasse, sowie zu einer Abnahme der Sauerstoff-
und Wasserstoffgehalte bei gleichzeitiger relativer Zunahme des Kohlenstoffgehaltes fithren. Grund
fiir diese Drift in der Gesamtzusammensetzung der Ausgangssubstanz sind neben einer Wasser- und
Kohlendioxidbildung vor allem Kohlenwasserstoff-Abspaltungen, welche beim Typ III-Kerogen im
wesentlichen in Gasform erfolgen (JUNTGEN & KARWEIL 1966a, HUNT 1991, HUNT 1995). Der
Fortschritt dieser Umwandlungen 148t sich ablesen anhand des mit der Reifung der organischen
Substanz steigenden Kohlenstoffgehaltes des Kerogens, damit sinkenden Anteils fliichtiger
Bestandteile und an den zunehmenden Reflexionswerten verschiedener Mazerale. Die Reifung von
Typ IlI-Kerogen fiihrt zur graduellen Umwandlung von Pflanzenresten in Torf, Braunkohle,
Steinkohle und Anthrazit. Dieser ProzeB wird Inkohlung genannt und beschreibt die Umwandlung von
Pflanzenresten in Folge ansteigender Druck- und Temperaturwerte. TISSOT & WELTE (1984) gliedern
ihn mit Hilfe der Vitrinitreflexion und chemischer Kriterien in die Diagenese, Katagenese und
Metagenese. Bei fortschreitender Versenkung schlieBt sich die Metamorphose an, welche den
Anthrazit in Methaanthrazit und schlieBlich Graphit iiberfiihrt.

Uberwiegt nach dem Absterben von Pflanzenmaterial der ProzeB der Humifizierung gegeniiber dem
der Mineralisierung, so kann Torf entstehen. In der ersten, biochemischen Phase der Inkohlung werden
von Strahlenpilzen und Bakterien im Torf Polysaccharide (Zellulose, Stirke) in Einfachzucker,
EiweiBe in Aminosduren und Lignin in Phenole gespalten. Aus den Produkten entstehen Huminsiuren
und Humine (WOLF 1988). Es entweichen Zersetzungsgase wie Kohlendioxid, Ammoniak und
Methan. Mit zunehmender Versenkung sinkt der mikrobielle EinfluB, und es beginnt die
geochemische Phase der Inkohlung. Die Umwandlung von Torf in Weichbraunkohle erfolgt vor allem
durch Druckentwisserung auf unter 75 % Wasseranteil. Im Norden Griechenlands geschieht dies in
Torfen in einem Umfang von 10 % Wassergehaltsabnahme pro 100 m Versenkung (TEICHMULLER
1968), in der Niederrheinischen Bucht sind es 3 % Wasseranteilsreduzierung auf 100 Teufenmetern in
der Weichbraunkohle (KOTHEN & REICHENBACH 1981). In den humosen Bestandteilen wird Zellulose
bis zum Erreichen der Mattbraunkohle und Lignin bis zur Grenze Glanzbraunkohle/Steinkohle
vollsténdig zersetzt bzw. umgebaut. Abbauprodukt ist vor allem das Gas Kohlendioxid, untergeordnet
werden Schwefeldioxid, Schwefelwasserstoff, Ammoniak und Methan frei. Die physikalische und
chemische Entwiisserung 148t den Wassergehalt auf 10 % in der Glanzbraunkohle sinken. Ab diesem
Stadium werden nicht nur die humosen, sondern auch die lipoiden Stoffe (Harze, Wachse) chemisch
stark verdndert. Zunehmende Kondensation, Polymerisation und Aromatisierung fiihrt zum Verlust
funktioneller Gruppen und zur Abspaltung von Alkanen, besonders Methan (JUNTGEN & KLEIN 1975).
Diese direkte Bildung von kurzkettigen Alkanen wird primares Cracken genannt. Sie beginnt
langsam oberhalb 80 °C im Glanzbraunkohlenstadium, mit deutlicher Beschleunigung iiber 110 °C in
der Gasflammkohle (HEEK et al. 1971) und einem Maximum bei 160 °C (HUNT 1995).

Eine zweite Quelle fiir gasformige Kohlenwasserstoffe sind Erdéle, deren Bildung aus Typ II-Kerogen
(RABITZ & WOLF 1967) und Typ III-Kerogen (LITTKE et al. 1990, LITTKE & LEYTHAEUSER 1993) fur
das Ruhrkarbon nachgewiesen ist. Diese ldngerkettigen Kohlenwasserstoffe migrieren in den
Kohlebecken des Subvariszikums kaum, weil das Typ IlI-Kerogen hier vitrinitreich ist und der
Porenraum der Vitrinite die MolekiilgréBe groBerer Alkane hiufig unterschreitet (HARRIS & YUST
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1976). Somit geraten diese Kohlenwasserstoffe mit der Beckensubsidenz in gréBere Tiefen und
werden in einem Temperaturbereich von 160 bis 190 °C, ab einer Reife von 1,2 % VR,, durch
sogenanntes sekundédres Cracken in gasférmige Alkane gespalten (HORSFIELD et al. 1992,
DIECKMANN et al. 1998). Das Kohlenwasserstoffbildungpotential von Typ III-Kerogen ist unter
geologischen Aufheizraten (hidufig 0,5 bis 5 K/Ma) bei etwa 210 °C weitgehend erschopft (HUNT
1995), ab einer Reife von 2,4 % VR, (TANG et al. 1986). Aufgrund mehrfachen Crackens von
generierten Kohlenwasserstoffen ist das aus Kohlen freigesetzte Flozgas mit 80 bis 100 % sehr
methanreich. Ethan tritt mit bis zu 10 % auf, hohere Kohlenwasserstoffe bis Hexan haben geringe
Anteile. Daneben kommen Kohlendioxid, Schwefeldioxid und Schwefelwasserstoff vor. Stickstoff hat
einen Anteil am organischen Material von bis zu 3 %, kann jedoch in einzelnen Flozgaslagerstitten
nach groflen Gasverlusten wegen seiner erst spit oberhalb 200 °C einsetzenden Genese in Gehalten
iiber 50 % aufireten (KROOSS et al. 1995, LITTKE et al. 1995),

4.2.2 Bakterielle Methanbildung

Unter anaeroben Bedingungen kann die Bildung von Methan aus organischem Material eine
exotherme Reaktion sein, deren Nutzung die Existenz von mikrobiellem Leben erméglicht. Eine
Gruppe der primitiven Archaebakterien produziert Methan. Diese methanogenen Bakterien haben
kugelférmige oder langgestreckte Formen und messen bis zu 2 pm. MARTIN & MULLER (1998)
vermuten in diesen Archaebakterien den Ursprung der Eukaryoten. Sie werden in die Ordnungen
Methanobacteriales, Methanococcales und Methanomicrobiales mit insgesamt 61 Arten unterteilt,
deren Taxonomie anhand der rRNA-Zusammensetzung, der Zellwandstruktur und morphologischer
Kriterien erstellt wurde (JONES et al. 1987, WOESE 1987). Methanogene Bakterien sind Kosmopoliten
im Hinblick auf Lebensrdume. Sie sind in zahlreichen Habitaten mit anaerober Zersetzung organischer
Substanz nachgewiesen, so in marinen Sedimenten (JONES et al. 1983a,b, BLAIR et al. 1993), in
lakustrinen Ablagerungen (ZEIKUS & WINFREY 1976, BARBER & ENSIGN 1978), bei der
Klirschlammaufbereitung (SMITH 1966), in Wiederkduer-Mégen (OPPERMAN et al. 1957, PAYNTER &
HUNGATE 1968), in anthropogenen Verdauungsexkrementen (MILLER et al. 1982), endosymbiontisch
in Eukaryoten (MARTIN & MULLER 1998), sowie in geothermalen und hydrothermalen Quellen
(HUBER et al. 1982, JONES et al. 1983b).

Alle methanogenen Bakterien weisen eine ausgeprigte Meso- bis Thermophilie auf. Ihr
Temperaturoptimum liegt hdufig bei 30 bis 40 °C, ist bei zwei Arten der Gattung Merthanogenium
jedoch bereits bei 20 bis 25 °C erreicht, wihrend Methanococcus jannaschii seine maximale Aktivitit
erst bei 85 °C zeigt (COMITA & GAGOSIAN 1983, JONES et al. 1983b). Methanogene Bakterien
bevorzugen einen neutralen pH-Wert von 6,5 bis 7,6 und wurden von OLSON et al. (1981} in
Montana/USA in mesozoischen Kalken bis in 1500 m Teufe nachgewiesen. Dort produzieren sie
Methan im Grundwasser in Konzentrationen von bis zu 0,43 mg/l.

Verbreitete Nihrsubstanzen fiir die bakterielle Methangenese sind Kohlendioxid, Wasserstoff,
Formiate, Acetate, Methanol, Ethanol und Methylamine. Diese Stoffe stammen aus der anaeroben
Oxidation und der bakteriellen Fermentation organischen Materials (JONES et al. 1987). Aus der
Erdolproduktion ist bekannt, daf methanogene Bakterien auch auf Heterokomponenten wie
Methanthiol wachsen (NI & BOONE 1993). Aromaten und halogenierte Aromaten werden von diesen
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Mikroben abgebaut (EHRLICH et al. 1982, WARD et al. 1980). Folglich kénnen diese Bakterien zur
Sanierung von kontaminierten, anaeroben Grundwissern herangezogen werden (GRBIC-GALIC 1990).

Die methanogene Methanbildung kann auf zwei prinzipiell verschiedenen Reaktionswegen erfolgen,
der CO,-Reduktion und der Acetatfermentation. Beide Bildungspfade sind an kein Milieu gebunden
und konnen sowohl im Salz- als auch im SiiBwasser nachgewiesen werden. Allerdings dominiert die
CO,-Reduktion im marinen Milieu, etwa 70 % der festlindischen bakteriellen Methanbildung
hingegen erfolgen iiber die Acetatfermentation (WHITICAR et al. 1986). Ist in einem terrestrischen
Wasserkorper das enzymatisch umzusetzende Substrat abgebaut, so dominiert auch dort die CO,-
Reduktion. Dieses stellen anhand der Kohlenstoffisotopie (Kap. 4.3.2) sowohl COLEMAN et al. (1988)
in Grundwissern von [llinois/USA fest, als auch SCHULTE (1998) in der Niederrheinischen Bucht.
BLAUT et al. (1993) konnen fiir die Gattung Merhanosarcina belegen, dafl diese Bakterien die
Stoffwechselkreisldufe beider Methangeneseprozesse beherrschen. Diese Beobachtung und die
Feststellung von ALBER et al. (1993), dall Merthanosarcina und Methanothrix die einzigen zur
Acetatfermentation befdhigten methanbildenden Bakterien sind, weisen auf eine urspriinglich marine
Herkunft der methanogenen Archaebakterien.

Zur CO,-Reduktion zu Methan werden CO, und Wasserstoff bendtigt. Das CO, stammt nach RICE
(1993b) und ALBER et al. (1993) aus der mikrobiellen Oxidation organischen Materials, der
enzymatischen Oxidation von CO, sowie aus thermogenen Gasquellen. Nach THAUER et al. (1993)
stammt der Wasserstoff fiir die Methanbildung aus dem Wasser, da sich die stabile
Wasserstoffisotopie des generierten Methans und des assoziierten Grundwassers korrelieren lassen.
Nach TERLESKY & FERRY (1988), BOTT & THAUER (1989) und FISCHER & THAUER (1990) erfolgt
die CO,-Reduktion in den beiden in terrestrischen Systemen hédufigen Arten Methanosarcina barkeri
und M. thermophila iiber organische Metallkomplexe. Das Enzym CO-Dehydrogenase 146t in
Kombination mit Metallkomponenten (Co, Ni, Fe, S) fiir den Elektronentransport CO; entstehen:

CO+H,0=CO,+H, AG = -20 kJ/mol Gleichung 4.1

AnschlieBend erfolgt die Methanbildung iiber acht Enzyme, nachgewiesen in allen bisher darauf
untersuchten CO,-reduzierenden Archaebakterien (ROSPERT et al. 1991, SCHWORER & THAUER 1991,
THAUER et al. 1993):

CO, + 4H, = CH, + 2H,0 AG" = -131 kJ/mol Gleichung 4.2

Der zweite Methanbildungsweg, die Acetatfermentation, setzt neben Acetaten auch andere Substrate
wie Formiate, Methanol, Ethanol, Methylamine und Aromaten um. Fiir Acetate lautet die Gesamt-
reaktion, mit einem gegeniiber der CO,-Reduktion geringeren Energiegewinn (ALBER et al. 1993):

CH,COOH + H,0 = CH, + CO,+ H,0 AG" = -36 kJ/mol Gleichung 4.3

Nach SUGIMOTO & WADA (1995) stammen drei der vier Wasserstoffatome des hierbei gebildeten
Methans aus der Methylgruppe, das vierte Wasserstoffatom wird aus dem Wassermolekiil zugefiihrt.

Methanogene Bakterien werden in ihrer Aktivitit durch Zellgifte eingeschrinkt. Dieses sind
Sauerstoff, elementarer Schwefel, Sulfide, Mangan- und Eisenoxide, sowie Stickoxide. Direkt oder
indirekt werden sie auch von anderen Mikroben beeinfluit. So blockieren sulfatreduzierende
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Bakterien direkt iiber die Umsetzung von Wasserstoff die CO,-Reduktion und indirekt iiber ihr
Stoffwechselprodukt H,S die zur CO,-Reduktion und Acetatfermentation benétigten Enzyme
(CAPPENBERG 1975). Tritt in Grundwasserkorpern Eisen in der oxidierten Form Fe® auf, so kénnen
Fe(lll)-reduzierende Bakterien die Methanproduzenten verdringen, da sie die Konzentrationen der
gemeinsam verwendeten Substrate Wasserstoff und Acetat weit unter die von methanogenen Bakterien
fiir ihre Stoffwechseltitigkeit bendtigten Grenzwerte driicken (LOVLEY & PHILLIPS 1987). Daher
kommt es in Grundwasserkorpern in der Regel erst unterhalb der Eisen- und Sulfatreduktionszone zur
bakteriellen Methanbildung.

Ein GroBteil des bakteriell gebildeten Methans entsteht in Boden und in Sedimenten der
diagenetischen Zone. Dieses terrestrisch iiberwiegend acetatfermentierend gewonnene Methan
entweicht in noch wenig konsolidiertem Gestein in das Grundwasser und die Atmosphére (RICE
1993b). Bei rascher Versenkung und zunehmender Diagenese kann bakterielles Methan in Gasfallen
angereichert werden und Lagerstitten bilden, so beschrieben aus pliozénen Ablagerungen Norditaliens
aus bis zu 4500 m Teufe (MATTAVELLI et al. 1983). Aus kinozoischen Sedimenten Japans ist
ebenfalls bakterielles Methan bekannt (STAHL 1974). Der globale Anteil bakteriellen Methans an den
konventionellen Welterdgasreserven ist umstritten, im wesentlichen weil die genaue Herkunft der
groBen westsibirischen Erdgasvorkommen weiterhin diskutiert wird. So schreibt SCHOELL (1995)
weniger als 10 % des Erdgases der Erde eine bakterielle Bildung zu, wihrend RICE & CLAYPOOL
(1981) diesen Anteil auf iiber 20 % schitzen.

Eine Hebung organisch reicher Sedimentgesteine bis in geringe Teufen und zu Temperaturen unter
70 °C kann eventuell eine bakterielle Methangenese erstmals ermdglichen bzw. reaktivieren. Solch
geringen Temperaturen sind groBe Teile der oberkarbonischen Kohlelagerstitten Europas in
geologischen Zeitrdumen ausgesetzt gewesen und/oder rezent ausgesetzt. In Anlehnung an
MATTAVELLI et al. (1983) lassen sich von COLOMBO et al. (1970) beschriebenes Methan aus
deutschen Steinkohlevorkommen heute auch als bakteriell beeinfluflt interpretieren. SMITH &
PALLASSER (1996) sehen diesen mikrobiellen Einflufl in permischen Kohlen des Bowen Basin und
Sydney Basin in Australien, wobei ihre Daten sowohl eine CO,-Reduktion als auch eine
Acetatfermentation als Geneseproze8 zulassen.

4.2.3 Bakterieller Methankonsum

Die Existenz methanoxidierender (methanotropher) Bakterien wurde erstmals zu Beginn des 20.
Jahrhunderts durch SOHNGEN (1906) und KASERER (1906) bewiesen. Uberall dort, wo Methan in die
aeroben Bereiche der Biosphire gelangt, kann es durch die Aktivitit einer Gruppe weit verbreiteter
Bakterien zu Kohlendioxid oxidiert werden. Zahlreiche Arbeiten betrachten diesen Prozef und seine
Abhidngigkeiten aus mikrobieller, Skologischer, transportphysikalischer und klimatischer Sicht.

Die Forschung iiber mikrobielle Prozesse stagnierte bis zum Ende der 1960er Jahre. Bis dahin waren
nur vier methanotrophe Bakterienarten in Reinkultur beschrieben worden (DWORKIN & FOSTER 1956,
BROWN et al. 1964, DAVIS et al. 1964, STOCKS & MCCLESKEY 1964, FOSTER & DAVIS 1966).
Weichenstellend war die Arbeit von WHITTENBURY et al. (1970), die iiber 100 neue Arten isolierten
und sie in ihrer Biologie, Taxonomie und Okologie untersuchten. Forschungen auf diesem Gebiet
nahmen in den 1970er Jahren zu, auch da man eine industrielle Herstellung von Futtermittel-Proteinen
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aus Erdgas anstrebte (HEYER 1990). Methanotrophe Bakterien sind im wesentlichen obligat
methylotroph, d.h. sie verwerten Methan, Methanol, Methylformiat, Dimethylcarbamat und
Formaldehyd als einzige C-Quellen (WHITTENBURY et al. 1970). In einem Boden kann Methan jedoch
auch von nitrifizierenden Bakterien (BEDARD & KNOWLES 1989) verwertet werden. Aus Gewissern
sind fakultativ methanotrophe Hefepilze bekannt (WOLF & HANSON 1979). Methanotrophe Bakterien
konnen Ruhestadien durchlaufen (WHITTENBURY et al. 1970) und zum Teil Exosporen ausbilden, die
einen Substratmangel iiber mehr als ein Jahr iiberleben kénnen (REED & DUGAN 1979).

Die Okologie methanotropher Bakterien ist aufgrund ihrer hohen Spezieszahl sehr divers. Sie wurden
in den meisten aquatischen und terrestrischen Okosystemen aus verschiedensten geographischen
Gebieten der Erde nachgewiesen. Dieses sind sowohl natiirliche als auch vom Menschen beeinfluBite
oder geschaffene Habitate. Methanotrophe Bakterien existieren in Grundwissern bis 1000 m Tiefe
(HEYER 1990) und an den Hydrothermalquellen der Ozeanriicken bis in 2500 m Tiefe (DE ANGELIS
1993). Sie kommen auf den Kontinenten in den unterschiedlichsten Béden, in allen Moor-Typen, in
(besonders den eutrophierten) Gewiissern und an Orten verwesenden bis girenden organischen
Materials vor (HEYER et al. 1984). Daneben sind sie in den Formationswissern und dem
Bohrschlamm von Erdsl- und Erdgasfeldern beschrieben, sowie aus Grubenwiissern des Braun- und
Steinkohlebergbaus (IVANOV et al. 1978, 1979, NESTEROV et al. 1977). Der fiir das Wachstum
optimale pH-Wert liegt bei 6,6 bis 6,8, die giinstigsten Temperaturen zwischen 20 und 37 °C. Mit
steigendem Salzgehalt nimmt die Zahl methanotropher Bakterien in einer wissrigen Phase schnell ab.
Andererseits reichen schon geringe Sauerstoffkonzentrationen von 0,1 mg/l, um den Stoffwechsel
methanotropher Bakterien zu aktivieren (HEYER 1990).

Die Kontrolle der Methanoxidationsraten im Boden wird kontrovers diskutiert. Die in der Literatur
erwihnten verschiedenen Einfliisse auf den bakteriellen Methankonsum lassen sich in vier Gruppen
zusammenfassen: das lokale Klima, die Biosphiire, die Pedosphire und die anthropogenen Einfliisse.
Der positive oder negative Effekt einzelner Einfliisse auf den Konsum ist in Abb. 4.2 gezeigt. Die
erste. Gruppe, das lokale Klima, beeinfluft physikalische und biologische Prozesse iiber das
Sonnenlicht, die (Boden-)Temperatur, den Luftdruck, und den Niederschlag. Das Sonnenlicht steigert
indirekt durch einen Anstieg der Temperatur die enzymatische Aktivitit methanotropher Bakterien
(KING & ADAMSEN 1992, KING 1993). Schnelle Luftdruckénderungen (Wind) fithren zu advektivem
Gastransport zwischen Boden und Atmosphire (CONEN & SMITH 1998). Regen steigert die
Bodenfeuchte. Dieses kann antagonistische Effekte auf den Methankonsum haben. Regen auf einem
trockenen Boden ermdglicht Stoffwechselprozesse und kann die bakterielle Aktivitit steigern
(WHALEN et al. 1992). Im Gegensatz dazu fiihrt zusitzliches Wasser in einem nassen Boden zu einer
Reduzierung des gaserfiiliten Bodenvolumens und so zu einer Hemmung des Methankonsums (CRILL
1991). Die zweite Gruppe von Faktoren, die Pedosphire, beeinflult physikalische Parameter. Das
Geflige der Bodenpartikel bestimmt den Gastransport (SCHEIDEGGER 1974, CUNNINGHAM &
WILLIAMS 1980). Ein Temperaturanstieg steigert die Diffusion durch den Boden und gleichzeitig die
Evapotranspiration (Abb. 4.2). Dies wirkt positiv auf den Umfang gaserfiillten Bodenvolumens
(BLAKE & PAGE 1948). BORN et al. (1990) and DORR et al. (1993) sehen den konsumlimitierenden
Schritt in der Diffusion des atmosphirischen Methans in den Boden, da die Methankonsumraten mit
einer aus dem Transport des radioaktiven Isotops “*’Radon berechneten Methanpermeabilitidt des
Bodens korrelieren. KOSCHORRECK & CONRAD (1993) vermuten die Konsumlimitierung in der
Diffusion von Methan aus der Bodenluft durch das Bodenhaftwasser zu den Mikroorganismen.
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Die Biosphire bildet die dritte Gruppe von EinfluBfaktoren auf den Methankonsum (Abb. 4.2).
Methanotrophe Bakterien variieren in einem Boden in ihrer Anzahl, der Stoffwechselaktivitidt und den
konsumierenden Bakterienarten (HANSON 1980, HANSON et al. 1993, MURRELL et al. 1993,
MCDONALD et al. 1995). Gruppe vier der EinfluBfaktoren sind anthropogene Einfliisse auf die
Pedosphire. Die anthropogene Bodennutzung hat durch eine Verdnderung der Porenverteilung der
Béden und die landwirtschaftliche Diingung EinfluB auf den Methankonsum (Abb. 4.2). Die
Kultivierung der Boden mit schwerem Gerit verdichtet die oberen Dezimeter eines Bodens und
reduziert das gaserfiillte Bodenvolumen (TEIWES 1988). Auf intensiv bewirtschafteten Boden wird
durch zunehmende mechanische Fahrlasten und Umpfliigen die Kontinuitit von Groflporen (> 10 nm)
zerstort. Auflockernde Wurzelhaare (> 10pm) konnen kaum noch in den Boden eindringen
(SCHEFFER & SCHACHTSCHABEL 1992). Die Diffusion von Gasen wie Methan zu den
Pflanzenwurzeln im Unterboden ist behindert (RICHTER 1986). STEUDLER et al. (1989) berichten von
einer Reduzierung des Methankonsums um 33 % bei einer Nitratdiingung von Waldboden gemaBigter
Klimazonen. Diese verminderte Methandeposition kdnnen sie bei einmaliger Diingung iiber sechs
Monate nachweisen. MOSIER et al. (1991) sehen den gleichen Effekt auf Ackerflichen. Hier ist der
Methankonsum iiber ein Jahr lang im Vergleich zu ungediingten Flachen um durchschnittlich 41 %
vermindert. Da viele dieser Faktoren nicht unabhingig voneinander sind, ist die Bestimmung des
Einflusses einer einzelnen Grofle auf den Methankonsum erschwert. Eine groBe Zahl verschiedener
Messungen mufl kombiniert werden, um die wesentlichen Kontrollfaktoren zu ermitteln.
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Abb. 4.2: Zusammenstellung aller Einfliisse auf den bakteriellen Methankonsum im Boden. Die
fordernde (+) oder hemmende (-) Wirkung eines Faktors auf einen zweiten ist dargestellt. Sind beide
Wirkungswege maglich, ist das ebenfalls angezeigt (+-).
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4.3 Isotopie von Kohlenwasserstoff-Gasen

4.3.1 Grundiagen der Isotopie

Nach dem BOHR’schen Atommodell bestehen Atome aus negativ geladenen Elektronen, positiv
geladenen Protonen und elektrisch neutralen Neutronen. Die Existenz von Neutronen konnten erstmals
UREY et al. (1932) mit der Entdeckung des Deuteriums nachweisen. Atome eines Elementes mit
gleicher Anzahl Protonen, aber unterschiedlicher Menge an Neutronen werden Isotope (griech.:
gleiche Position) genannt, da sie im Periodensystem der Elemente an der gleichen Stelle stehen. Durch
die Variation der Neutronenanzahl unterscheiden sich die Isotope eines Elementes in ihrer Masse und
zeigen geringfiigig verschiedene physikochemische Eigenschaften.

Isotope konnen stabil sein oder sich durch Abgabe von Neutronen (radioaktiver Zerfall) als instabil
erweisen. Bei der Betrachtung organischen Materials hiufig herangezogene Isotope sind die der
Elemente Wasserstoff, Kohlenstoff und Sauerstoff. Die beiden erstgenannten Elemente treten in je
zwei stabilen und einem instabilen Isotop auf, wihrend Sauerstoff mit drei stabilen Isotopen in der
Natur vertreten ist (Tab. 4.1).

. . natiirliche relative | Halbwertszeit
Element Symbol Schreibweise Haufigkeit [ %] [a]
'H, P 99,9844
Wasserstoff H ‘H, D 0,0156
H, T 12,41
e 98,89
Kohlenstoff C e 1,11
e 5570
0 99,763
Sauerstoff 0 0 0,0375
o) 0,1995

Tab. 4.1: Die hiufigsten Isotope der Elemente Wasserstoff, Kohlenstoff und Sauerstoff (HOEFS 1997)

Aufgrund der fiir geologische Zeitriume kurzen Halbwertszeiten sind *H und "C in pri-holozinem
organischen Material (fast)
ausschlieflich aus stabilen Isotopen. Um letztere voneinander zu unterscheiden, wird das Verhiltnis
Rprobe zweier Isotope (z. B. "C/'*C) in einer Probe bestimmt und mit dem Isotopenverhilinis Rsyngarg i
einem international verwendeten Standard verglichen. Die Abweichung beider Verhiltnisse

schwer/nicht nachzuweisen. Diese organische Substanz besteht

voneinander wird als 8-Wert in %o angegeben.

5 :{ RPrr)be -

S tan dard

1 } 1000 Gleichung 4.4
Internationale Referenz fiir den Wasserstoff ist das Standard Mean Ocean Water (SMOW) nach CRAIG
(1961) und HAGEMANN et al. (1970). Fir den Kohlenstoff ist es nach CRAIG (1957) der Pee Dee
Belemnite (PDB). Beide Standards werden fiir die Eichung von Sauerstoff eingesetzt, in
Wasserproben der SMOW und in organischem Material der PDB (CRAIG 1957, BAERTSCHI 1976).
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4.3.2 Isotopie gasformiger Kohlenwasserstoffe

Kohlenwasserstoffe zeigen in Abhédngigkeit von der beteiligten Ausgangssubstanz und von bio- und
physikochemischen  Parametern  charakteristische  Isotopensignaturen, welche auf das
Ausgangsmaterial und auf die beteiligten Bildungsmechanismen riickschlieBen lassen. Hier wird der
Einfluf des Gasbildungsweges auf die Isotopie diskutiert. Daneben variieren die Mischung
verschiedener Gase, ihr Transport und ihr Abbau die isotopische Zusammensetzung. Damit
zusammenhingende Isotopieeffekte werden im Kapitel 4.3.4 erldutert.

Methan stammt aus der bakteriellen anaeroben Atmung und aus der thermischen Alteration fliissiger
oder fester organischer Vorldufersubstanzen. Diese Bildungswege sind rdaumlich weitgehend
voneinander getrennt. Methan entsteht im Boden und in unreifen Sedimenten bakteriell oder
thermogen in groferen Tiefen. Dort kann es bei dem Durchlaufen des sogenannten Olfensters
zeitgleich mit Olen, Kondensaten und anderen gasférmigen Kohlenwasserstoffen generieren oder
unterhalb dessen als weitgehend einziges Produkt, als sogenanntes trockenes Gas, gebildet werden.

Die Masseunterschiede von '*C und "C fiihren unter identischen Druck- und Temperaturbedingungen
zu einer stirkeren Eigenbewegung des leichten Isotops '“C. Dieses destabilisiert C-C-Verbindungen
mit Beteiligung von "C gegeniiber ’C-haltigen Ketten. Werden Kohlenwasserstoffe von organischem
Material abgespalten (primédres Cracken), sind die Spaltprodukte gegeniiber dem Ausgangsmaterial
relativ an '°C angereichert. Erfolgt eine weitere Zerteilung dieser Spaltprodukte (sekundires Cracken),
steigt der '“C-Anteil im nachgeordneten Produkt weiter. Gleiches gilt fiir die Wasserstoffisotopie. Im
Ergebnis zeigt thermogen im Olfenster aus Olen und Kondensaten gebildetes Methan (Felder A und B
in Abb. 4.3) eine ’C-iirmere und D-verarmte Zusammensetzung als direkt in groBeren Tiefen aus dem
organischen Material generiertes Methan (Feld C in Abb. 4.3).

Mit zunehmender Reife der organischen Substanz sollte sich aufgrund von Aktivierungsenergie-
unterschieden der Anteil von °C und D im verbliebenen organischen Material erhdhen, so daB hieraus
gebildete Kohlenwasserstoffe ebenfalls isotopisch an Gewicht gewinnen (Feld C in Abb. 4.3). Dieser
Zusammenhang ist fiir alle Kerogentypen mit Linear-, Polynom- oder Logarithmusfunktionen
beschrieben, fiir Typ II-Kerogen etwa von STAHL (1977), SCHOELL (1983), FABER (1987), BERNER
(1989) und BERNER & FABER (1997). Letztere kénnen die Kohlenstoffisotopie von Methan, Ethan und
Propan fiir ein Reifeintervall von 1,5 bis 2,5 % VR, modellieren, wenn sie den bestimmenden Faktor
fiir die Gasisotopie auch in der Mazeralzusammensetzung und nicht in der Reife sehen. Bedingung fiir
eine zuverlidssige Vorhersage ist eine Gasakkumulation aus Quellen mit kurzem Reifeintervall.
BERNER & FABER (1997) beschreiben folgende Polynomfunktionen fiir Typ lII-Kerogen:

Methan: 8"°C, = 3,6848 VR, — 31,292 Gleichung 4.5
Ethan: 8"°C, =3,1987 VR, — 26,901 Gleichung 4.6
Propan: 8"°Cy = 4,903 VR*— 21,033 VR 2 + 30,436 VR, — 36,164 Gleichung 4.7
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Je nach verwendeten Proben unterscheidet sich dieser Zusammenhang jedoch deutlich, so daB keine
globale Vorhersage der Kohlenwasserstoffisotopie auf Grundlage von Inkohlungsdaten méglich ist.

WICKMAN (1953) kann auf der Basis von 21 Kohlenstoffisotopiedaten aus Steinkohlen des
Ruhrbeckens keinen Inkohlungseinflufl auf die Isotopie der Kohlen nachweisen, TEICHMULLER et al.
(1970) hingegen belegen an 69 Proben eine schwach ausgeprigte Anreicherung von “C mit
fortschreitender Inkohlung der Ruhrkohlen. SCHWARZKOPF & SCHOELL (1985) schirfen dieses Bild
durch eine H- und C-Isotopenanalyse einzelner Mazerale aus 44 Ruhrkohlen. Danach zeigt sich ein
Reifetrend nur an der Kohlenstoffisotopie des Vitrinits. Deutlich hingegen differieren die Mazerale in
ihrer H- und C-Isotopie. In der Reihe Liptinit, Vitrinit und Inertinit nehmen die Anteile von D und "C
zu. Da die Kohlenwasserstoffabspaltung im Laufe der Inkohlung im wesentlichen entlang genau dieser
Mazeralreihenfolge vor sich geht, ist der Zusammenhang zwischen Gasisotopie und Reife nur indirekt.
Direkt hiangt die Kohlenwasserstoffisotopie von der an der Gasbildung beteiligten Mazerale ab.

Eine Sonderstellung nimmt Methan aus einigen Salzlagerstitten Norddeutschlands ein. Es ist mit §"°C-
Werten bis +15 %e¢ ungewdhnlich schwer. GERLING et al. (1988) postulieren eine Synthese von Ethan,
Propan und Butan aus diesem Methan unter bei der Halokinese eventuell erhdhten Temperaturen, wie
es in dhnlicher Form bisher nur aus Meteoriten bekannt ist (YUEN et al. 1984). Dieser Bildungsweg
habe das Rest-Methan an "’C angereichert (Felder D in Abb. 4.3).

Die priferentielle Umsetzung neutronendrmerer Isotope ist bei der bakteriellen gegeniiber der
thermogenen Methanbildung noch ausgeprigter, weil der bakterielle Stoffwechsel den Aktivierungs-
energieunterschied zwischen Verbindungen mit leichten und schweren Isotopen selektiver zu nutzen
vermag. Bakterielles Methan zeigt sich isotopisch leichter als durch thermochemische Degradation
organischen Materials gebildetes. Daneben differiert dieses Methan je nach bakteriellem Bildungsweg
isotopisch. So hat mikrobielles Methan aus der CO,-Reduktion eine sehr negative Kohlenstoffisotopie
von bis zu kleiner —100 %o, unterscheidet sich aber aufgrund der in der Natur weitgehend geringen
Konzentrationen elementaren Wasserstoffs (nmol/l) kaum von thermogenem Methan (Feld E in
Abb. 4.3, THAUER et al. 1993). Eine wasserstoffisotopische Selektion fehlt bei solch niedrigem
Wasserstoffangebot weitgehend. Anders verhilt es sich bei der Acetatfermentation. Hier wird nur ein
Viertel des bei der CO,-Reduktion benétigten elementaren Wasserstoffs umgesetzt, so daBl eine
Selektion auch bei geringen Wasserstoffkonzentrationen moglich ist. Die restlichen drei Viertel des fiir
die Methanbildung verwendeten Wasserstoffs stammen aus organischen Molekiilen, welche bereits
einen Anreicherungsprozefl leichterer Isotope gegeniiber der anorganischen Ausgangssubstanz
erfahren haben. Weiterhin betriigt der stoffwechselgebundene Energiegewinn bei der
Acetatfermentation nur knapp 24 % desjenigen der CO,-Reduktion, so daB der bakterielle
Metabolismus auf die Umsetzung des H- gegeniiber des D-Isotops verstidrkt angewiesen ist (Feld F in
Abb. 4.3, ALBER et al. 1993). Das Resultat sind D-Isotopiewerte von bis zu -450 %o in Methan aus der
Acetatfermentation.
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Abb.4.3: Gliederung von natiirlich  gebildetemm  Methan nach seiner Kohlenstoff- und
Wasserstoffisotopie, verdndert nach SCHOELL (1980, 1983 ), WHITICAR et al. (1986), GERLING et al.
(1988 ) und BURKE (1993).

4.3.3 Isotopieeffekte allgemein

Die verschiedenen Atommassen der Isotope filihren zu unterschiedlichen chemischen und
physikalischen Eigenschaften der Atome bzw. Molekiile. So differieren Isotopomere (Molekiile
gleicher Summenformel, aber verschiedener Isotopenzusammensetzung) in ihrer Dichte, den Schmelz-
und Siedepunkten und der Viskositit (HOEFS 1997). lhr ungleiches Verhalten fithrt zu
Fraktionierungen, ,Isotopieeffekt* genannt.

Generell sind zwei Arten von Isotopieeffekten zu unterscheiden, Isotopenaustauschreaktionen im
Gleichgewicht und im Ungleichgewicht. Der erste Fall, eine Neuverteilung der Isotope im chemischen
Gleichgewicht, kann beschrieben werden mit der Gleichung:

x"A+y"™B=x"A+y"B. Gleichung 4.8
Wie die Indizes n und m anzeigen, tauschen die Atome/Molekiile A und B wihrend der
Gleichgewichtsreaktion ein leichtes gegen ein schweres Isotop aus und umgekehrt. Die

Gleichgewichtskonstante K ist bei dem Austausch eines Isotopes auszudriicken als molares Verhéltnis
der Isotopomere vor und nach dem Austausch.

k=("a/"A) /("B/"BY Gleichung 4.9
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Bei Reaktionen im Ungleichgewicht kann es ebenfalls zu Isotopenfraktionierungen kommen. Im
Gegensatz zu Isotopenaustauschprozessen im Gleichgewicht kommt es bei diesen kinetischen
Reaktionen zu irreversiblen Stoffumsitzen. Neue Molekiile (Produkte) entstehen aus einer oder
mehreren Ausgangssubstanzen (Edukte) nach der Uberwindung eines energiereichen Ubergangs-
zustandes (ATKINS 1996). Die Bewiltigung dieser Energiebarriere durch Zufuhr von Energie, der
sogenannten Aktivierungsenergie E,, ist der geschwindigkeitsbestimmende Schritt (Abb. 4.4).

Edukte
Ubergangszustand
Produkte
Aktivierungsenergie
Ausgangsenergie
Isotopomere

C+D

v

v

Reaktionsablauf

Abb. 4.4: Reaktionsprofil einer chemischen Reaktion unter Beteiligung verschiedener Isotope.

Einem schwereren Isotop ™'A muB eine hohere Aktivierungsenergie zugefiihrt werden als einem
leichteren Isotop "A (BIGELEISEN & MAYER 1947). Folglich wird das leichtere Isotop schneller
umgesetzt, und die Produkte unterscheiden sich in ihrer jeweiligen Isotopenzusammensetzung von den
Edukten. Dieses &uBert sich in einer Isotopenfraktionierung, fiir deren AusmaB zwei
Geschwindigkeitskonstanten ausschlaggebend sind, die Geschwindigkeitskonstante k; der Reaktion
der Edukte zum Ubergangszustand U und die Geschwindigkeitskonstante k» der Uberfiihrung von U in
die Reaktionsprodukte.

A+B bS]t c+b Gleichung 4.10

Die Geschwindigkeitskonstante t der Gesamtreaktion resultiert aus dem Produkt der beiden
Teilkonstanten.

k=k -k, Gleichung 4.11

Da unterschiedliche Isotope eines Elementes verschiedene Aktivierungsenergien besitzen,
unterscheiden sie sich auch in ihren Geschwindigkeitskonstanten.

"A+B ‘{ﬁn} >"C+D (k,) Gleichung 4.12

"“'A+B [0, . ——""c+D (kyt) Gleichung 4.13

n+t 4
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Der kinetische Isotopeneffekt (KIE) 148t sich ausdriicken als Quotient der Geschwindigkeitskonstanten
der Einzelreaktionen. Damit ist er ein MaB fiir den Umfang der Isotopenfraktionierung. Seine
Kenntnis kann Auskunft geben iiber Details in Reaktionsablidufen. Die theoretischen Grundlagen
werden diskutiert bei BIGELEISEN & WOLFSBERG (1958).
k .
KIE = —~ Gleichung 4.14

“n+l

Hiufig wird die Verschiecbung der Isotopenzusammensetzung ausgedriickt mit dem
Fraktionierungsfaktor o, dem Quotienten aus dem Isotopenverhiltnis des Eduktes, des organischen
Ausgangsmaterials OM, zum Isotopenverhiltnis des Produktes, hier einem gasférmigen
Kohlenwasserstoff KW,

,— 6OM +1000
SKW , +1000

Ist die isotopische Zusammensetzung des Produktes nicht bekannt, kann eine Fraktionierung nach
einem Ansatz von RAYLEIGH (1897) auch aus dem Quotienten der Isotopenverhiltnisse der

Gleichung 4,15

Restsubstanz R, zur Zeit t und des Eduktes R, bestimmt werden.

R ;
- L la-h .
L= Gleichung 4.16
R()

F ist der Anteil der verbliebenen Restsubstanz (z. B. Rest-Methan in einer EinschluBkammer;
Kap. 8.2.2.2) und o der oben beschriebene Fraktionierungsfaktor. Eine Auflosung der Gleichung nach
o ergibt:

(5‘3C,+1000} |
In| —— T
+

8"C, +1000

- C(C, ) I Gleichung 4.17
i C(Co ) |

Einschrinkend mufl hier Erwidhnung finden, daB der RAYLEIGH-Ansatz von einem mit der Zeit
konstanten Fraktionierungsfaktor o ausgeht, eine Bedingung, die auf ihre Erfiillung nicht zu
iiberpriiffen ist. Da die Geschwindigkeitskonstanten der an einer Stoffumsetzung beteiligten
Einzelreaktionen hiufig nicht bekannt sind, ist der KIE auch zu berechnen als Kehrwert von o (TYLER
et al. 1994a).

4.3.4 Isotopieeffekte in Kohlenwasserstoffen

In der Literatur werden zahlreiche Griinde fiir das Auftreten von Isotopieeffekten vermutet bzw.
bewiesen. Die Entstehung von Isotopenfraktionierungen ist allgemein bei Prozessen zu suchen, welche
die Isotopenverteilung veriindern konnen, so etwa bei der Gasbildung, dem Gastransport und bei dem
Gasabbau. ALEKSEYEV et al. (1972) trennen primire Isotopieeffekte (Kap.4.3.4.1) wihrend der
Kohlenwasserstoffbildung von sekundidren Effekten (Kap.4.3.4.2) bei der Migration. Dieser
Gliederung wird hier gefolgt.
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4.3.4.1 Primdre Isotopieeffekte in Kohlenwasserstoffen

Primédre Isotopieeffekte umfassen Isotopenfraktionierungen bei Prozessen der thermogenen und
bakteriellen Kohlenwasserstoffbildung. Diskutiert wird der EinfluB des Ausgangsmaterials, der Reife,
des Bildungsmechanismusses, der Temperatur und des Druckes (BARTELL & ROSKOS 1966, STERN et
al. 1968, STAHL 1977, WILLI 1983, BEHAR & VANDENBROUCKE 1987, FABER 1987, BERNER 1989).
Die letzten beiden Faktoren spielen auch bei sekundéren Isotopieeffekten eine Rolle.

Isotopieffekte bei der thermogenen Kohlenwasserstoffbildung

Von zentraler Bedeutung fiir die isotopische Zusammensetzung von Kohlenwasserstoffgasen ist die
Isotopie des Ausgangsmaterials. Gasformige Kohlenwasserstoffe aus Typ I- und II-Kerogen weisen im
Reifeintervall 0,5 bis 2,5 VR, eine gegeniiber aus Typ I1I-Kerogen stammenden Gasen um 5 bis 15 %o
leichtere Kohlenstoffisotopie auf (FABER 1987, MUHLE 1991, 1992, 1994), Generell nimmt die
Differenz in der Isotopie zwischen organischem Ausgangsmaterial und gebildetem Gas mit
zunehmender Atommasse der Gaskomponente ab. Die Bildung des leichtesten Kohlenwasserstoffs,
Methan, weist folglich den groBten Isotopieeffekt auf (Abb. 4.5).

8C in %o vs. PDB

0

Methan " Ethan ‘Propan

Abb. 4.5: Isotopische Zusammensetzung einiger gasformiger Kohlenwasserstoffe aus Typ [H-Kerogen
in Abhdngigkeit von der Kohlenstoffzahl und dem thermogenen Bildungsprozef (primdres/sekunddres
Cracken), zusammengestellt aus FABER (1987), PING et al. (1988) und CARPENTIER et al. (1996).
Angegeben ist die Bandbreite des Fraktionierungsfaktors c fiir jedes Produkt.

Bei der thermogenen Gasbildung haben der Abspaltungsort am organischen Molekiil und
Bildungsmechanismen wie das primire und sekundire Cracken wesentlichen EinfluB auf die Isotopie.
Typ II-Kerogen hat eine typische stabile Kohlenstoffisotopie von -22 bis -28 %0 (CRAIG 1953,
COLOMBO et al. 1968a). Daraus durch priméres Cracken gebildetes Methan hat bei einer Reife des
Ausgangsmaterials von 0,5 % VR, eine isotopische Zusammensetzung von -32 bis -40 %c. Diese
Werte steigen kontinuierlich bis zu Methan-Isotopendaten von -23 bis -26 %c¢ bei einer Reife der
Ausgangssubstanz von 2,5 % VR, (STAHL 1977, FABER 1987). Ethan verindert seine Isotopie im
gleichen Reifeintervall von -25 auf -17 %o (BERNER 1989). Entsteht Methan durch sekundires Cracken
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aus Erdél, so ist es weiter an “C verarmt (WILLI 1983). CARPENTIER et al. (1996) sehen hier einen
Effekt von -1 bis -3 %o, withrend SCHOELL (1980) und WHITICAR (1990, 1993) fiir das Methan eine
Bandbreite dieses Verarmungseffektes von O bis zu -15 %o zulassen.

Die Unterschiede in der isotopischen Zusammensetzung von Methan, Ethan und Propan kénnen
prinzipiell zwei moglichen Ursachen zugeschrieben werden. Erstens kann bereits die
Kohlenstoffisotopie im organischen Ausgangsmaterial nicht-statistisch verteilt gewesen sein, zweitens
ist es nicht auszuschlieBen, dall im Zuge der Inkohlung die von TISSOT & WELTE (1984)
beschriebenen Umstrukturierungen in den organischen Molekiilen eine nicht-statistische Isotopen-
verteilung initiiert oder verstirkt haben. ROSSMANN et al. (1991) haben an rezenten Gefiipflanzen
gezeigt, daff innerhalb von Glukosemolekiilen verschiedene Kohlenstoffpositionen sich um bis zu
10 %o in ihren 8"°C-Werten unterscheiden. Damit ist eine ungleichmiBige, nicht-statistische Verteilung
der Kohlenstoffisotope im Pflanzenmaterial bewiesen, nach ROSSMANN et al. (1991) mit einem Trend
von "C-reichen Zonen im Molekiilinneren hin zu isotopisch leichteren Bereichen am
MolekiilauBenrand. BEHAR & VANDENBROUCKE (1987) gehen in einem vereinfachten Modell davon
aus, daB bei der thermalen Degradation von Typ I/ll-Kerogen Alkane durch Abspaltung von Alkyl-
Gruppen aus dem organischen Material entstehen. Unter der Voraussetzung der Ubertragbarkeit dieses
Modells auf Typ HI-Kerogen und unter Einbeziehung der Beobachtungen von ROSSMANN et al.
(1991) ist zu vermuten, daB mit linger werdender Alkyl-Kette an einem organischen Molekiil die dem
Molekiilzentrum niichsten Kohlenstoffatome dieser Kette '*C-reicher werden. Dieses Modell kann den
mit steigender Kohlenstoffzahl zunehmenden "C-Anteil der Alkane erkliren (CHUNG et al. 1988). Zu
seiner Verifizierung wiren jedoch &dhnlich den von ROSSMANN et al. (1991} durchgefiihrten
Untersuchungen Analysen der Isotopenverhiltnisse einzelner struktureller Kohlenstoffpositionen in
fossilem organischen Material erforderlich.

Eine Temperaturinderung wirkt sehr verschieden auf die Eigenbewegung von Isotopomeren, da sich
diese in ihrer Molekiilmasse unterscheiden. So iiberrascht nicht die starke Temperaturabhingigkeit der
Isotopieeffekte sowohl bei Reaktionen im Gleichgewicht als auch im Ungleichgewicht. Steigende
Temperaturen verkleinern die Differenz in der BROWN’schen Molekularbewegung der Isotopomere
(HABERLANDT 1991). Folghich verringert sich der Umfang von Isotopenfraktionierungen mit
steigender Temperatur (STERN et al. 1968).

Druckiinderungen konnen bei Isotopomeren zu Fraktionierungen fiihren, da sie unterschiedliche
Dichten besitzen. Beim Wassermolekiil kann die Differenz bis zu 11 % ausmachen (HOEES 1997).
Isotopisch leichtere Kohlenwasserstoffe nehmen nach BARTELL & ROSKOS (1966) groBere Volumina
ein, so daB sie bei einer Erhthung des Gesamtdruckgefilles in einem System schneller migrieren als
ihre isotopisch schwereren Analoga. Wihrend CLAYTON et al. (1975) diesen Effekt des Druckes fiir
gering erachten, beschreiben GARLICK et al. (1971) in Hochdruck-Eklogiten (19 kbar) fiir das "*0/'°O-
Verhiltnis in Silikaten einen Druck-Isotopieeffekt von 5 %o (a0 = 0,995),

Isotopieffekte bei der bakteriellen Kohlenwasserstoffbildung
Die typischen Isotopensignaturen fiir die beiden bakteriellen Methanbildungsprozesse der COs-

Reduktion und der Acetatfermentation sind bereits im Kapitel 4.3.2 erldutert worden. Hier werden
Isotopieeffekte vorgestellt, die durch variable Bildungsbedingungen auftreten.
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Die einzelnen Prozesse der bakteriellen Methangenese kénnen zu isotopisch deutlich verschiedenem
Methan fiihren. Wihrend bei der Acetatfermentation nach BURKE (1993) eine " C-Abreicherung des
Eduktes der einzige ProzeB ist, der die kohlenstoffisotopische Zusammensetzung des Produktes
Methan beeinfluBt, haben bei der CO,-Reduktion eine Verdnderung der Wasserstoff-Konzentration,
ein Wechsel der beteiligten Bakterienarten und Schwankungen in den Zersetzungsraten des
organischen Materials isotopieverdndernde Wirkung.

Nach BURKE (1993) ist im Laborversuch generiertes Methan um bis zu 150 %0 an D gegeniiber
natiirlich gebildetem Methan verarmt. Der Grund liegt in der im Labor um bis zu fiinf
GroBenordnungen hoheren Wasserstoffkonzentration (geldst in Wasser) im Vergleich zur Natur. Dies
gestattet den methanogenen Bakterien, selektiv das leichtere Proton gegeniiber Deuterium umzusetzen.
So haben BALABANE et al. (1987) im Labor mit Wasserstoffmengen von 1 mMol/I gearbeitet, wihrend
in marinen Flachwassersedimenten die Wasserstoffkonzentrationen bei 10 bis 100 nMol/l liegen
(CONRAD 1989). In Wiederkiduermigen wird ebenfalls ein recht leichtes Methan produziert.
SMOLENSKI & ROBINSON (1988) wiesen in Magen domestizierter Kiihe an Wasserstoff 1 bis 8 pMol/l
nach. Die methangenerierende Bakterienart ist ebenfalls von Bedeutung. Das von DANIELS et al.
(1980) verwendete Merhanobacterium thermoautotrophicum produziert etwas Deuterium-reicheres
Methan als das von BALABANE et al. (1987) eingesetzte Methanobacterium formicicum. Daneben
steigt mit der organischen Zersetzungsrate, zu messen etwa am Eutrophierungsgrad eines Gewiissers,
die Konzentration im Wasser dissoziierten Wasserstoffs, wie GOODWIN et al. (1988), CONRAD (1989)
und PAUSS et al. (1990) belegen. Dies fiihrt nach BURKE (1993) zu einer verstirkien Verarmung des
Methans an Deuterium (Abb. 4.6).
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Abb. 4.6: Abhdngigkeit der stabil-isotopischen Zusammensetzung bakteriellen Methans in marinen
und Siiiwasser-Sedimenten, nach BALABANE et al. (1987), CONRAD (1989) und BURKE (1993).
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4.3.4.2 Sekundére Isotopieeffekte in Kohlenwasserstoffen

Zu sekundidren Isotopieeffekten kommt es in physiko- und biochemischen Prozessen, sowie bei der
Mischung isotopisch verschiedener Gase. Zur ersten Gruppe zidhlen die Ad- und Desorption, Diffusion
und Advektion, Losung und Entgasung, Phaseniiberginge und die bakterielle Oxidation. Mit
Ausnahme der Gasmischung beruhen die sekundidren Isotopieeffekte auf massenbedingten
Fraktionierungen.

Physiko- und biochemische Prozesse

Die physikalische Anlagerung von Isotopomeren an eine Oberfliche (Adsorption) erfolgt in vielen
Fillen fiir Molekiile mit schweren Isotopen schneller als fiir solche mit leichten. Dieses findet seine
Ursache in der BROWN’schen Molekularbewegung, einem quantenstatistischen Effekt, und gilt etwa
fiir *He/*He (YARIS & SAMS 1962) sowie °0/"O (GUNTER & GLEASON 1971). Dieser ProzeB kann
iiberlagert werden von einem quantenmechanischen Effekt, der Dispersionswechselwirkung.
Ungleiche Ladungsverteilungen in einem Molekiil induzieren einen momentanen Dipol in einem
Nachbarmolekiil, wobei das Ausmal des Effektes wesentlich von dem Abstand der Molekiile abhingt.
YARIS & SAMS (1962) kommen aufgrund theoretischer Uberlegungen zu dem SchluB}, da der
quantenmechanische gegeniiber dem quantenstatistischen Effekt bei dem Isotopenpaar 'H/D
iiberwiegt. GUNTER & GLEASON (1971) zeigen im Rahmen von Adsorptionsversuchen an verschie-
denen gaschromatographischen Siulen gleiches fiir die Isotope C/"°C. Eine freie Phase gasfrmiger
Kohlenwasserstoffe wird beim Durchstromen einer Gaschromatographiesiule an den Isotopen D und
Be angereichert. Diese Ergebnisse werden von ALEKSEYEV et al. (1972) und WINGERNING (1975) an
natiirlichen Adsorbenzien, Steinkohlen, fiir die Isotope 2C/YC nicht bestitigt. WINGERNING (1975)
hat adsorbiertes Methan vollstindig von Steinkohlen aus dem Ruhrkarbon desorbieren lassen. Bei der
Desorption der letzten 10 bis 20 % des Methans schlédgt der negative Isotopietrend in sein Gegenteil
um, da das fest adsorbierte ?CH, nun ebenfalls desorbiert. Diese Trendumkehr wird mit zunehmender
Reife von der Gaskohle (A8"°C = 17%o) zum Anthrazit (A$"°C = 30%o) noch forciert. Von Steinkohlen
desorbieren Isotopomere der Kohlenwasserstoffe mit zunehmender Masse langsamer.

Treibende Kraft fiir den Transport einer Gasphase sind Druckdifferenzen. Der Gasflull erfolgt
entweder diffusiv auf der Grundlage von Partialdruckunterschieden oder advektiv bei einem Gefille
im Gesamt-Gasdruck. ALEKSEYEV et al. (1972) vermuten, daB der diffusive Transport von '“C
schneller als der von "C erfolgt. SCHLOMER (1998) bestitigt diese Vermutung durch
Diffusionsexperimente an Tonsteinen. Methan zeigt dort einen diffusiven Isotopieeffekt von IEp =
-1,56 bis -2,77 %o, wihrend dieser Effekt beim Ethan aufgrund der geringeren Massenunterschiede der
Isotopomere etwas reduziert ist, auf IEp = -0,84 bis -1,62 %e. Ein advektiver GasfluB hingegen erlaubt
keine Massendifferenzierungen und fithrt zu keiner Isotopenfraktionierung. Dieses berichten
ALEKSEYEV et al. (1972) aus dem Donbass-Becken, und es kann durch eigene Ergebnisse (Kap. 8.3.2,
Tab. 8.6) aus dem Ruhrbecken unterstiitzt werden.

Die Loslichkeit von Methan in Wasser fithrt nach GALIMOV (1967) zu einer Anreicherung des
leichteren Isotopomeres in der wiissrigen Phase, da Molekiile mit dem Isotop '°C wasserldslicher als
solche mit "C seien. Wihrend FUEX (1980) in diesem ProzeB den Hauptgrund fiir
Isotopenfraktionierungen bei der Migration gasformiger Kohlenwasserstoffe sieht, kénnen COLOMBO
et al, (1966} keinen an die WasserlGslichkeit gebundenen Isotopieeffekt ausmachen,
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Die Lithologie des Gasmuttergesteins bzw. des durchwanderten Gesteins kann indirekt auf die
isotopische Zusammensetzung von Gasen Einfluff ausiiben, da einige Gesteinstypen eine Anzahl der
bereits aufgefiihrten Fraktionierungsprozesse steuern. Minerale mit groBer Oberfliche wie Tone oder
auch organisches Material konnen adsorptiv wirken (SCHLOMER & KROOSS 1997). Geringpermeable
Gesteine erhthen den Lagerstittendruck, reduzieren die Gastransportraten und begiinstigen eine
fraktionierend wirkende diffusive Migration gegeniiber dem advektiven Flu. Damit kénnen etwa in
klastisch-terrestrischen Sedimentabfolgen Isotopieeffekte in Tonsteinen und Kohlen eher auftreten als
in Silt-, Sandsteinen und Konglomeraten.

Zwei bedeutende methanabbauende Prozesse sind zu nennen, welche beide zu einer Anreicherung von
*CH, in der Restluft fiihren — die photochemische Reaktion mit OH-Radikalen in der Atmosphire und
die bakterielle Methanoxidation im ungesittigten Boden. So berichten DAVIDSON et al. (1987) von
einem kinetischen Isotopieeffekt von KIE = 1,010 fiir den Abbau von Methan durch OH-Radikale.
LEBEDEV et al. (1969) und ZYAKUN et al. (1979) haben den Einflufl der bakteriellen Oxidation auf die
Methanisotopie erwihnt. COLEMAN et al. (1981) identifizieren in drei Laborexperimenten einen
kinetischen Isotopieeffekt des bakteriellen Methankonsums von KIE = 1,013 bis 1,025 und belegen
eine noch deutlichere Anreicherung des schwereren Isotops im Rest-Methan beim Wasserstoff, mit
KIE = 1,103 bis 1,325. KING et al. (1989) haben zwei EinschluBkammerversuche in der Tundra von
Alaska durchgefiihrt. Sie erhalten Ergebnisse von KIE = 1,016 und 1,027. Jedoch haben sie fiir ihre
Berechnungen nicht die tatsidchliche Anfangskonzentration von Methan bestimmt, sondern einen
Durchschnittswert von 1,78 ppm zugrunde gelegt. TYLER et al. (1994a) messen in einem Wald in New
Hampshire in sechs Versuchen kinetische Isotopieeffekte von KIE = 1,017 bis 1,029, im Labor messen
sie in zwolf Experimenten KIEs von 1,012 bis 1,018. Eigene Daten werden im Kap. 8.4.1.3 diskutiert.

Mischungseffekte

Eine Mischung von Kohlenwasserstoffgasen unterschiedlicher Isotopie kann primére und sekundére
Isotopieeffekte in einzelnen Komponenten verwischen. Sie ist gebunden an Migrationsprozesse.
Verschiedene Ansitze sind entwickelt worden, die konzentrative und isotopische Zusammensetzung
der Einzelbestandteile aus einem Gasgemisch zu rekonstruieren. Mischungen von thermogenem mit
bakteriellem Kohlenwasserstoffgas lassen sich in einer von BERNARD (1978) vorgeschlagenen
Auftragung des 8"°C-Wertes von Methan iiber das Konzentrationsverhiltnis von Methan zu Ethan und
Propan interpretieren. WHITICAR (1990) und FABER et al. (1993) nutzen die Wasserstoff- und
Kohlenstoff-Isotopie dieser Gastypen zu ihrer Trennung. Anhand der von STAHL (1977) und FABER
(1987) aufgestellten empirischen Reifeabhingigkeiten der &' *C-Werte von Methan, Ethan und Propan
entwickeln BERNER & FABER (1988) Mischungsnetze zwischen diesen Typkurven. Mit dieser
Methode ermitteln sie nicht nur die Mischungsverhiltnisse verschiedener Primirgase, sondern
bestimmen auch den Reifebereich moglicher Muttergesteine der thermogenen Einzelkomponenten.
Allerdings sind Einschrankungen zu beriicksichtigen. Wihrend das Modell von BERNARD (1978)
Isotopieeffekte im Zusammenhang mit der Gasmischung (CRAMER et al. 1999) und der bakteriellen
Oxidation durchaus sichtbar machen kann, ist das Modell von BERNER & FABER (1988) nur bei einem
Fehlen von Isotopieeffekten nach der Gasbildung einsetzbar. Trifft diese Voraussetzung nicht zu, kann
das letztgenannte Modell eventuell zu falschen Schlufifolgerungen fithren. Wie unterschiedlich die
Interpretationen gleicher Isotopiedaten bei verschiedenen Annahmen ausfallen konnen, zeigt das
Beispiel Erdgas in Italien. Wihrend COLOMBO et al. (1965) und COLOMBO et al. (1966) hier *C-
armes Methan mit 8"°C-Werten bis zu —75 %o als Folge von Migrationsfraktionierungen deuten, sehen
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MATTAVELLI & NOVELLI (1988) diese Zahlen als den Beweis fiir die Zumischung von bis zu 82 %
bakteriellem Methan zu Kohlenwasserstoffen aus thermogenen Quellen.

Einen sekundiren Isotopieeffekt durch Mischung von bakteriellem Methan aus der CO,-Reduktion
und aus der Acetatfermentation beschreiben BURKE et al. (1988). Da sich beide Prozesse sowohl in
threr Wasserstoff- als auch Kohlenstoffisotopie unterscheiden (Abb. 4.3), kénnen sie das Methan auch
in dieser Mischung nach seiner Herkunft trennen. BURKE et al. (1988) beobachten in marinen
Flachwassersedimenten vor North Carolina eine Dominanz der Acetatfermentation in den Sommer-
und Herbstmonaten, sowie ein Uberwiegen der CO,-Reduktion im Winter und Friihling (Abb. 4.6).

4.4 Kohlendioxid in der Geosphére

Vorkommen

Kohlendioxid ist in der Sauerstoff-fithrenden Geosphire sehr verbreitet. Es ist ein unpolares Molekiil,
bestehend aus einem Kohlenstoff- und zwei Sauerstoffatomen. Kohlendioxid ist nicht brennbar, hat
unter Standardbedingungen (0 °C, 1013 hPa) mit 1,9768 g/l eine um 53 % groBere Dichte als Luft und
wird bei gleichem Druck und dem Unterschreiten des Sublimationspunktes von —-78,48 °C in die feste
Phase iiberfithrt. Mit steigendem Druck und fallender Temperatur nimmt die Loslichkeit von
Kohlendioxid in Wasser zu. Unter Atmosphérendruck losen sich bei 20 °C 0,9 1 CO; in einem Liter
Wasser, bei 0 °C sind es 1,71 CO,. Steigt der Druck auf 25 bar, so gehen bei 20 °C 16,31 CO; in
Losung (HOLLEMAN et al. 1995). Da die Temperaturen auf der Erde oberhalb —78 °C liegen, tritt
Kohlendioxid in der Geosphidre nur gasformig oder geltst in Wasser auf. Es ist in Plutoniten,
karbonatfiihrenden Metamorphiten und kohlenstoffhaltigen Sedimenten zu finden. Kohlendioxid
migriert in Gasform in der Erdkruste seinem Auftrieb folgend an die Erdoberfliche, oder es wird mit
dem Grundwasser transportiert. Gelangt Kohlendioxid schlieBlich in die Atmosphire, so absorbiert es
UV-Licht mit den Wellenldngen 2 bis 3 pm, 4 bis 5 pm und 12 bis 15 pm (HOUGHTON et al. 1995).
Damit nimmt es Einflufl auf den Wiarmehaushalt der Atmosphire und ist vermutlich das wichtigste
unter den anthropogen erzeugten Treibhausgasen. Sehr verschiedene Prozesse bauen dieses
photochemisch stabile Molekiil ab. Die Assimilation der Pflanzen und die Losung von Kohlendioxid
im Ozeanwasser setzen einen Grofiteil des Kohlendioxids um. Die langfristige Fixierung in Boden und
terrestrischen sowie marinen Sedimenten erfolgt tiber einige Jahrhunderte, so daB die Lebensdauer von
Kohlendioxid in der Atmosphire auf 50 bis 200 Jahre geschiitzt wird (HOUGHTON et al. 1995).

Bildung

Das Kohlendioxid auf der Erde kann organischen oder anorganischen Ursprungs sein. Analog der
Gliederung der Methangenesepfade werden diese beiden Wege der Kohlendioxidbildung hier biogen
und abiogen genannt.

Abiogenes Kohlendioxid tritt in Plutoniten, Vulkaniten und Metamorphiten auf. Plutonite liefern
dieses Gas aus Karbonatmineralien, aus Fluideinschliissen und aus der Oxidation von Graphit und
Carbiden. Die Kohlenstoffisotopie von Kohlendioxid aus Plutoniten liegt bei 8"°C-Werten von +2.9
bis —18,2 %e. Damit weicht sie deutlich von der Isotopie reduzierten Kohlenstoffs in karbonatfreien
Plutoniten ab, welche bei —20 bis —28 %o liegt (FUEX & BAKER 1973). Mogliche Interpretationen sind
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eine starke Isotopenfraktionierung (o = 0,969 bis 0,998) oder eine nachtriigliche Infiltration geldster
Karbonate mit dem Grundwasser in den Pluton. Somit kann die Herkunft von Kohlendioxid in
Plutoniten nicht in jedem Fall als sicher magmatisch belegt werden (FAURE 1986).

Fumarolen und abkiihlende Lavastrome sind charakteristische Quellen fiir vulkanisches Kohlendioxid.
In den Fumarolen zeigt das geothermale Kohlendioxid Kohlenstoff-Isotopiewerte von ~2 bis —6 %e. Es
ist gegeniiber dem mit ihm vergesellschafteten Methan deutlich an "C angereichert. In den
geothermalen Quellen von Larderello (Toskana) hat Kohlendioxid eine Isotopie um -3,74 %e¢, Methan
zeigt Werte um —26,74 %o (FERRARA et al. 1963). Den temperaturabhingigen Fraktionierungsfaktor
fiir beide Gase untersucht BOTTINGA (1969). Lavastrome zeichnen sich durch leichteres Kohlendioxid
aus, mit 8°C-Werten von —14 bis ~28%o (FAURE 1986).

Die Metamorphose von Karbonaten ist die Hauptquelle fiir metamorph freigesetztes Kohlendioxid.
Wie schon fiir Magmatite beschrieben, ist auch metamorph generiertes Kohlendioxid gegeniiber
seinem Muttergestein an °C angereichert (o < 1), so daB in kontaktmetamorphen Gesteinen wie den
Kalksilikaten die Kontaktaureole einer Intrusion anhand von 8'*C-Daten kartiert werden kann (DEINES
& GOLD 1969, SHIEH & TAYLOR 1969). Mit dem Anndhern an den Magmenkorper erfolgt eine
PC-Verarmung in den Metakarbonaten. Thre Isotopie liegt zwischen 0 und —10 %o (DATI et al. 1996).

Sedimente konnen Kohlendioxid sowohl aus biogenen als auch abiogenen Quellen enthalten. Abiogen
kann dieses Gas in Sulfat- und Kohlenwasserstoff-fiilhrenden Ablagerungen entstehen, wenn diese
Temperaturen iiber 140 °C erfahren. Die dann einsetzende thermochemische Sulfatreduktion (TSR)
liefert Schwefelwasserstoff und Kohlendioxid, letzteres mit §'°C-Werten von —5 bis —15 %o (WORDEN
et al. 1995). Sedimentire Karbonate haben einen weitgehend biogenen Ursprung, neben dem Auftreten
von Bioklasten in Karbonaten zu belegen an der identischen Kohlenstoffisotopie von Karbonatgestein
und darin enthaltenen Resten schalentragender Mollusken. Beide zeigen nach KEITH et al. (1964) und
KEITH & WEBER (1964) eine Bandbreite von +4,2 bis —1,7 %o. Die biogene Herkunft organischen
Materials steht auBBer Diskussion. Da die biogen entstandenen Karbonate und organischen Substanzen
knapp 100 % des Kohlenstoffs der Erdkruste (128,4*106 Gt) enthalten (WALKER 1993), ist von einer
fast ausschlieBlich biogenen Herkunft des aus Sedimenten stammenden Kohlendioxids auszugehen.
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4.5 Biogenes Kohlendioxid

Die Freisetzung von biogenem Kohlendioxid aus Sedimentgesteinen und der auflagernden Pedosphire
erfolgt durch Degradation organischen Materials. Auf drei natiirlichen Wegen kann dieses Gas
auftreten, entweder bakteriell gebildet im Metabolismus von Einzellern (Kap. 4.5.2), respiratorisch als
Stoffwechselprodukt aerob lebender Organismen (Mehrzeller, Kap. 4.5.3), oder thermogen als Folge
eines kinetisch kontrollierten Prozesses in Sedimentbecken (Kap. 4.5.4). Jihrlich setzen Mehrzeller an
Land 183 Gt CO,; frei, 220 Gt CO, werden terrestrisch von Bakterien produziert. Aus den Ozeanen
emittieren Ein- und Mehrzeller 374 Gt COya. Im gleichen Zeitraum werden marin 385 Gt CO,
photosynthetisch gebunden, an Land sind es 403 Gt CO,. Die anthropogene Energienutzung fiihrt zu
auBerordentlichen Kohlendioxidemissionen von 3,7 Gt CO»/a aus der Biomassenverbrennung und von
18 Gt CO»/a aus der Nutzung fossiler Energietriiger (umgerechnet aus KILLOPS & KILLOPS 1993).

4.5.1 Phytogene Quelle biogenen Kohlendioxids

Wesentliche Quelle biogenen Kohlendioxids ist die Zersetzung iiberwiegend pflanzlichen organischen
Materials. Da die Photosyntheseprozesse zur Bildung dieses Materials entscheidend sind fiir die
Kohlenstoffisotopie des spiter emittierten Kohlendioxids, sind ihre Grundlagen hier kurz erldutert.

Autotrophe Organismen sind durch die Nutzung von Lichtenergie zur Durchfithrung einer
endothermen Synthese in der Lage, der enzymatischen Fixierung von atmosphirischem Kohlendioxid
in der Form von Kohlenhydraten. In hoheren Pflanzen befinden sich im Schwamm- und
Palisadengewebe der Blitter Organellen, die Chloroplasten, in denen die Farbstoffe Chlorophyll a und
b die Synthese von Einfachzuckern katalysieren. Nach BEYER & WALTER (1988) hat die Bildung von
Glucose folgende Stochiometrie:

6CO, + 6H,0—2-C.H,0, + 60, AG"=+2830kJ/mol Gleichung 4.18

Die Kohlendioxidfixierung (Carboxylierung) kann iiber zwei Enzyme erfolgen, die Ribulose-1,5-
Biphosphat Carboxylase/Oxygenase (RUBISCO) und die Phosphoenolpyruvat Carboxylase (PEPC).
Der grofite Teil der Pflanzen in den gemiBigten Klimazonen setzt nur das Enzym RUBISCO ein. Die
Carboxylierung erfolgt iiber den Calvin-Benson-Zyklus. Da die erste intermedidre Komponente dieses
Reaktionsweges aus drei Kohlenstoffatomen besteht, werden diese Pflanzen unter dem Begriff ,,C3-
Pflanzen® zusammengefafit (BASSHAM 1971). Vor allem in den Tropen und Subtropen treten Pflanzen
auf, bei denen das Enzym PEPC die Kohlendioxidfixierung iibernimmt und dem Enzym RUBISCO
vorgeschaltet ist. In diesem auch Hatch-Slack-Zyklus genannten Reaktionsweg enthdlt das erste
Zwischenprodukt vier Kohlenstoffatome, daher werden diese Pflanzen als ,,C4-Pflanzen® bezeichnet
(TROUGHTON et al. 1971, SMITH & BROWN 1973). Eine dritte Carboxylierungsvariante wird von
Kakteen, Halophyten und Crassulaceen eingeschlagen. Sie nutzen zeitlich versetzt beide Enzyme,
PEPC in der Nacht und RUBISCO am Tage. Da an diesem Stoffwechsel zahlreiche organische Sduren
beteiligt sind, werden sie ,,CAM-Pflanzen” (Crassulacean Acid Metabolism) genannt (GRIFFITHS
1988, BORLAND 1996).
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4.5.2 Bakterielles Kohlendioxid

An organischem Material, welches sich auf oder in einem Boden befindet, ist mit der Zeit eine
deutliche Massenabnahme zu beobachten. ALLISON & MURPHY (1962) belegen an amerikanischen
Eichen, daf} innerhalb Jahresfrist 24,9 bis 38,1 % des Holzes in einem sandigen Lehm in Kohlendioxid
und Wasser iiberfithrt werden. FOGEL & CROMACK (1977) beschreiben das C/N-Verhdltnis im
organischen Material als sicheres MaB fiir den Fortgang der Mineralisation. Ein C/N-Verhiltnis von
150 bis 160 im Holz sinkt innerhalb einiger Jahre auf Werte zwischen 10 und 15.

Grund fiir diese Verdnderung ist der mikrobielle Abbau organischen Materials, der in seiner
Geschwindigkeit von der Bakteriendichte, der Zusammensetzung des organischen Materials, von den
mineralischen Bodenkomponenten, von der Bodenfeuchte, der Temperatur und der Boden-
permeabilitit abhiingt (TATE 1987). Der bakterielle Abbau zu Kohlendioxid beginnt mit der Glukose,
die innerhalb von 14 Tagen zu 60 bis 80 % abgebaut ist, gefolgt etwa von Polysacchariden, welche
diesen Mineralisationsumfang nach 84 Tagen erreichen (CHESHIRE et al. 1969). Am Abbau der
Zellulose beteiligt sind die Enzyme Invertase, Xylanase, Cellulase und Amylase, deren Aktivitat in
den oberen 5 cm des Bodens bis zu einem Faktor 5 gréBer ist als in tieferen Bodenschichten
(DUXBURY & TATE 1981). TATE (1987) fand Aminosduren in Lehmbd&den nach 84 Tagen zu 68 bis
99 % mineralisiert. Wesentlich widerstandsfdhiger ist das Lignin, welches je nach Zusammensetzung
eine im Vergleich zur Zellulose 4- bis 10-fache Verweildauer im Boden aufweist (CRAWFORD et al.
1977). Die am Ligninabbau beteiligten Enzyme Polyphenoloxidase und Peroxidase stammen nicht nur
aus Bakterien, sondern auch aus Bodenpilzen (ANDER & ERIKSSON 1976).

Die starke Temperaturabhingigkeit der bakteriellen Aktivitit im Boden zeigt sich an einem
ausgeprigten Tages- und Jahresgang der Kohlendioxidemissionen aus Bodden, der sogenannten
Bodenatmung (vgl. Kap. 8.1.2). So mifit RICHTER (1986) iiber einem mitteleuropdischen Podsol im
Juni ein Emissionsminimum von 4.32g COy/(m?*d) kurz vor Sonnenaufgang, wihrend bei
mittiglicher Hitze die Ausgasung auf 14,16 g CO,/(m?*d) ansteigt. Der Jahresgang zeigt dariiber
hinaus noch eine Variation mit der Bodenart. Wihrend schnell zu erwidrmende Sandboden ihr
Emissionsmaximum im Mai erreichen und dieses bedingt durch sommerliche Austrocknung schnell
wieder absinkt, verschiebt sich das Emissionsmaximum mit abnehmender Korngrofie und damit triager
werdender Bodenerwidrmung bis in den August in Lehmbdéden.

Neben der Bildung durch Oxidation organischer Feststoffe kann bakterielles Kohlendioxid auch
entstehen durch mikrobielle Umsetzung von gasférmigen Kohlenwasserstoffen durch methylotrophe
Bakterien. Manche dieser Organismen leben fakultativ, andere obligat methylotroph. Erstere Gruppe
ist in praktisch allen aeroben Bdéden verbreitet. FOSTER (1962) listet 30 fakultativ methylotrophe
Gattungen mit insgesamt 70 Arten auf, darunter die Gattungen Bacillus, Brevibacterium, Micrococcus
und Pseudomonas. Einzelne Arten sind zur Oxidation von Alkanen mit bis zu 16 Kohlenstoffatomen
befihigt (FOSTER 1962). Eine Gruppe der obligat methylotrophen Mikroben, die methanotrophen
Bakterien, oxidieren ausschlieBlich Alkane zu Kohlendioxid. Hierzu zihlen die Gattungen Methylo-
bacter, Methylomonas, Methylococcus und Methylosinus (GREEN 1993). Der Energiegewinn fiir den
Stoffwechsel ist deutlich und betrdgt fiir die Umsetzung von Methan nach BEYER & WALTER (1988):

CH,+20, —>CO, +2H,0 AG =-803k] / mol Gleichung 4.19
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4.5.3 Respiratorisches Kohlendioxid

Gut untersucht bei den hoheren Pflanzen ist die Respiration der Bdume. Diese Decarboxylierungs-
reaktionen erfolgen auf zwei verschiedenen Wegen, der Dunkelatmung und der Photorespiration. Die
Dunkelatmung lduft iiber die beiden Enzyme Isocitrat-Dehydrogenase und 2-Oxyglutarat-
Dehydrogenase in den Mitochondrien. Wie bei rein heterotrophen Organismen werden auch hier in
den Mitochondrien Kohlenhydrate mit Sauerstoff zu Kohlendioxid veratmet, bei gleichzeitiger
Nutzung der freigesetzten Energie zum Aufbau des Energiespeichers Adenosintriphosphat (ATP). Die
Photorespiration in den Chloroplasten fithrt zu einer CO,-Abspaltung am Glycin und dient der
Zufithrung von C,-Kérpern in den Photosynthesestoffwechsel. Daher ist die Photorespiration auch nur
bei Tageslicht zu beobachten (GILLON et al. 1998).

4.5.4 Thermogenes Kohlendioxid

Thermogenes Kohlendioxid entsteht durch Abspaltung von Carboxylgruppen aus organischem
Material, hier betrachtet fiir Typ IlI-Kerogen. Dieser geochemische ProzeB beginnt bereits in der
biochemischen Phase der Inkohlung, mit einem Maximum der Kohlendioxidentstehung bei 0,3 bis
0,7% VR, (HIGGS 1986). Die Haupt-Kohlendioxidbildung erfolgt vor und zeitgleich mit der
Erdolgenese. Dieses Gas 148t den Lagerstittendruck steigen und kann zur Offnung von Mikrokliiften
fithren. Darin sehen KILLOPS et al. (1996) die Begriindung fiir eine aus einigen Kohlen zu
beobachtende Olexpulsion. Das genaue Reifefenster der Kohlendioxidbildung aus Typ III-Kerogen
wird von verschiedenen Autoren unterschiedlich angesiedelt. Wihrend PATTEISKY (1950a,b) noch
eine Kohlendioxidgenese bis zu einer Reife von 2,5 % VR, vermutet, kdnnen JONTGEN & KLEIN
(1975) auf der Grundlage von Pyrolyseversuchen ein Ende der Kohlendioxidabspaltung bei Erreichen
einer Reife von 1,4 % VR, (24 % FB) belegen. Zu gleichem Ergebnis kommt HIGGS (1986),
beschreibt jedoch fiir ein Reifefenster (0,4 bis 4 % VR,) regional ein quantitativ sehr unterschiedliches
Bild. Wihrend er in US-amerikanischen Karbonkohlen eine Kohlendioxidproduktion von bis zu
160 m3t C,, erwartet, schreibt er rheinischen Braunkohlen nur 75 m3 CO,/t C,, zu. Er sieht
Unterschiede in den Molekiilstrukturen und in dem COOH-Gehalt als Griinde fiir diese Diskrepanz.
HENNESSY (1987) quantifiziert den Gehalt an funktionalen Gruppen in Kohlen verschiedener Reife. Er
belegt auf chemisch-analytischem Wege das Ende der Kohlendioxidgenese in den Fettkohlen bei einer
Reife um 1,4 % VR,, da in diesem Stadium die Carboxylgruppen restlos umgesetzt sind.

4.6 Isotopie des biogenen Kohlendioxids

Die Kohlenstoffisotopie des biogenen Kohlendioxids ist nicht so aussagekriftig in Bezug auf
Bildungsprozefs oder Degradationseinflul wie die Kohlenstoffisotopie der Kohlenwasserstoffe, weil
Kohlendioxid das Oxidationsprodukt einer Vielzahl organischer Substanzen ist, deren Isotopiesignale
sich in diesem einen Gas mischen.
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Hatten NIER & GULBRANSEN (1939) sowie MURPHEY & NIER (1941) ermittelt, dal pflanzliches
organisches Material sich kohlenstoffisotopisch deutlich von Karbonaten unterscheidet, so stellten
zahlreiche spitere Autoren (WICKMAN 1952, CRAIG 1953, HALL 1967) auch merkliche
Isotopieunterschiede zwischen verschiedenen Pflanzen fest. BENDER (1968, 1971) konnte erstmals
belegen, daB diese Unterschiede auf dem von den Pflanzen eingeschlagenen Photosyntheseweg
beruhen: C3-, C4- und CAM-Pflanzen differieren isotopisch voneinander. Der Mechanismus der
Carboxylierung bestimmt wesentlich die Kohlenstoffisotopie des pflanzlichen organischen Materials.

RUBISCO wirke stark isotopiediskriminierend, nach CAEMMERER & EVANS (1991) und O’LEARY et
al. (1992) in einem Umfang von g = -30,5 %o bzw. -29 %o. Es resultiert eine Isotopenverschiebung
APCg durch das Enzym RUBISCO. Sie schwankt mit dem Konzentrationsverhiltnis von
Kohlendioxid in der Atmosphire Cu,, und in den sub-stomatalen Blatthohlriumen Cg,. Sie ist
temperaturunabhingig (CHRISTELLER et al. 1976). FARQUHAR et al. (1982) berechnet sie als:

i CBlarr

APC, =¢, Gleichung 4.20

PEPC hingegen diskriminiert nicht direkt, da sie das Kohlendioxid nicht molekular wie RUBISCO,
sondern in Form des HCO; -Ions umsetzt (GILLON et al. 1998). Fiir die Losung von CO» in H,O zu
HCO; allerdings ist eine temperaturabhingige Fraktionierung nachgewiesen (MOOK et al. 1974). Sie
sinkt mit steigender Temperatur, betrigt bei 20 °C -6,3 %o, bei 30 °C -5.2 %ec und fithrt zu einer
entsprechenden indirekten Fraktionierung bei Einsatz der PEPC.

Der diffusive Transport von atmosphirischem Kohlendioxid durch die Stomata in das Blattinnere fiihrt
zu eier 13C—V«erarmung im gaserfiiliten Blattraum, weil 2CO, schneller diffundiert als BCO,. Dieses
kann abhingig vom Kohlendioxid-Konzentrationsverhéltnis innerhalb und auflerhalb eines Blattes in
eine Diffusionsfraktionierung &p von -4,4 %o miinden (CRAIG 1954, O’LEARY 1981). Dic
Isotopenverschiebung A"”Cp aus diesem Transportproze$ berechnet sich als:

AYC, = ¢, ‘(I ——Q‘f’—‘”LJ Gleichung 4.21
Letzter EinfluBfaktor fiir die Isotopie des organischen Pflanzenmaterials 8 Copy ist die isotopische
Zusammensetzung des Quellmaterials, des atmosphérischen Kohlendioxids, welche sich von 1956 bis
1978 von -7,1 auf -7,6 %o verdndert hat (KEELING et al. 1979). So resultiert 813COPM aus einem
Quellterm 8"C,mo, aus einem Transportterm A"Cg und aus einem Assimilationsterm A”Cp. Daneben
werden Einfliisse der Dunkelatmung und Photorespiration auf den 3" Copv—Wert diskutiert,

§°c,,, = 8°C,,, +APC,+A"C, Gleichung 4.22

In Abhingigkeit vom Kohlendioxid-Konzentrationsverhiltnis Cgpy/Camo €rgeben sich theoretische
Kohlenstoffisotopiewerte fiir pflanzliches Material von ~7,1 bis —38,1 %c. Nachgewiesen in der Natur
sind =19 bis =34 %o fiir C3-Pflanzen, -8 bis —22 %o fiir C4-Pflanzen und -12 bis =30 %o fir CAM-
Pflanzen (Abb. 4.7, DEINES 1980). Die Photosynthesetiitigkeit der Pflanzen verursacht einen
Tagesgang der Kohlendioxidkonzentration und seiner isotopischen Zusammensetzung, KEELING
(1958, 1961) und LANCASTER (1990) beobachten die hichste Konzentration und die leichtesten 8"°C—
Werte in der Nacht. Dieses ist der Kohlendioxidemmission aus der pflanzlichen Dunkelatmung
zuzuschreiben (Kap. 4.5.3). Die Kohlendioxidkonzentration sinkt bei Sonnenaufgang, mit geringer

Verzogerung steigt der '"C-Gehalt atmosphirischen Kohlendioxids im Vormittagsverlauf an.
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Abb. 4.7: Kohlenstoffisotopische Zusammensetzung des organischen Materials und daraus generierten
Kohlendioxids aus bakteriellen, respiratorischen und thermogenen Quellen, zusammengestellt aus
BENDER (1968, 1971), CRAIG (1953), DEINES (1950), GALIMOV (1966), LEBEDEV et al. (1969),
SILVERMAN & EPSTEIN (1958), STAHL (1968) und WICKMAN (1952, 1956). Schwarz markiert sind die
Hdufigkeitsmaxima.

C3-Pflanzen emittieren deutlich leichteres Kohlendioxid als C4-Pflanzen, weil erstere in threm
Photosynthesestoffwechsel fiir die Carboxylierung alleinig das stark diskriminierende Enzym
RUBISCO einsetzen, wihrend letztere davor das isotopisch kaum fraktionierende Enzym PEPC
schalten. CAM-Pflanzen zeigen Isotopiesignale der beiden Pflanzengruppen C3 und C4, da ihre
Kohlendioxidaufnahme Art- und Tageszeit-spezifisch iiber beide oder eines der genannten Enzyme
Tauft (vgl. Kap. 4.5.1). Die bakterielle Bodenatmung setzt iiberwiegend Kohlendioxid der Isotopie 21
bis —25 %o frei, da dieses der isotopischen Zusammensetzung der pflanzlichen Hauptkomponenten,
Zellulose und Lignin, entspricht (BUCHMANN et al. 1998). Kohlendioxid aus der Methanoxidation
kann je nach Methanherkunft (thermogen/bakteriell} eine sehr variable Isotopie zeigen (WHITICAR &
FABER 1986, WHITICAR 1996). Kohlendioxid entsteht aus Torfen sowohl bakteriell als auch
thermogen, aus Braun- und Steinkohlen iiberwiegend thermogen. Ein schwacher Reifetrend vom Torf
zu den Kohlen hin zu einer “C-Anreicherung auch im Kohlendioxid ist in Abb. 4.7 zu erkennen.
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4.6.1 Isotopieeffekte bei der Kohlendioxidbildung

Analog der Gliederung in Kap. 4.3.4 ist bei der biogenen Kohlendioxidbildung von primiren
Isotopieeffekten zu sprechen, wihrend sekundire Isotopieeffekte postgenetisch eine Rolle spielen. Da
Kohlendioxid aus sehr verschiedenen Quellen stammen kann und seine Herkunft in einem Gasgemisch
sich vielfach nicht sicher bestimmen 148t, werden hier ausschlieBlich primire Isotopieeffekte erldutert.

4.6.1.1 Bakterielle Isotopieeffekte

Die mikrobielle Bildung von Kohlendioxid erfolgt isotopisch selektiv. Das leichte Isotop '*C wird im
bakteriellen Stoffwechsel bevorzugt umgesetzt. So ist das Produkt Kohlendioxid isotopisch leichter als
das Restsubstrat. Hauptort der bakteriellen Kohlendioxiderzeugung ist der terrestrische Boden, in dem
festes organisches Material degradiert wird. Kohlenwasserstoffe kénnen bakteriell zu Kohlendioxid
umgesetzt werden. Dieses geschieht lokal in Kohlenwasserstofflagerstitten (TUCKER & HITZMAN
1994, 1996). Ebenfalls isotopenfraktionierend ist die mikrobielle Oxidation von atmosphirischem
Methan im Boden (EHHALT & SCHMIDT 1978, WHITICAR & FABER 1986, TYLER et al. 1994a).

Die mikrobielle Oxidation von Methan bakterieller (CO,-Reduktion, Acetatfermentation) und
thermogener Herkunft zu Kohlendioxid ruft Fraktionierungen hervor. Daraus resultierende
Isotopieeffekte, angegeben als Fraktionierungsfaktor o zwischen dem Kohlenstoff in dem Edukt
Methan und dem Produkt Kohlendioxid, zeigt Abb. 4.8.
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Abb.4.8: Isotopieeffekie der bakteriellen Methanoxidation zu Kohlendioxid, zusammengestellt aus
DEINES (1980), WHITICAR & FABER (1986), KING et al. (1989) und CRAMER (1997). Weifie Pfeile
geben die Richtung des Isotopieshifts an. Nach erfolgter Oxidation miindet die Isotopie des Rest-
Methans und des Kohlendioxids in dem blafigrau umrissenen Feld.
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4.6.1.2 Phytogene Isotopieeffekie

Phytogene Isotopieeffekte bei der Emission von Kohlendioxid aus Pflanzen beruhen auf
Unterschieden in der isotopischen Zusammensetzung des Ausgangsmaterials und auf
Fraktionierungsprozessen bei der Veratmung des organischen Substrates. Die Stoffwechsel-bedingten
Isotopieunterschiede sind bereits in Kap. 4.5.1 erldutert worden.

Die Atmung der Pflanzen erfolgt iiber decarboxylierende Enzyme im Zuge der Dunkelatmung und der
Photorespiration (Kap. 4.5.3). Fiir die Dunkelatmung schliefen LIN & EHLERINGER (1997) einen
Isotopieeffekt aus. Anders verhilt es sich mit der Photorespiration, deren fraktionierende Wirkung von
einigen Autoren beschrieben wird. Thre Ergebnisse unterscheiden sich allerdings deutlich. ROONEY
(1988) schitzt die Fraktionierung durch Photorespiration anhand von Freilandversuchen auf +7 %o.
O’LEARY et al. (1992) gehen von O bis +4 %o aus, wihrend IVLEV (1996) nach Laborexperimenten
von +7,8 bis -16,2 %o spricht. So bleibt die Richtung und das genaue Ausmall der photo-
respiratorischen Fraktionierung unklar. Die bisherigen Resultate zeigen, daB sie mit der Pflanzenart,
der photosynthetischen Aktivitdt und klimatischen Einfliissen schwankt (GILLON et al. 1998).
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5 Proben und Methoden

5.1 Proben

Physische Grundlage dieser Dissertation sind eine Vielzahl von Proben, deren Analyse die Datenbasis
fiir spétere Interpretationen lieferte. Herangezogen wurden Gesteinsproben (Kap. 5.1.1), Bodenproben
(Kap. 5.1.2) und Gasproben (Kap. 5.1.3).

5.1.1 Gesteinsproben

Festgesteinsproben wurden entnommen aus Kohleflézen, dem karbonischen Nebengestein und dem
Deckgebirge. Insgesamt wurden drei Explorationshohrungen der Deutschen Steinkohle AG, Essen
(DSK, Ruhrkohle AG) und zwei Bohrungen der Deutschen Montan Technologie GmbH, Essen (DMT)
beprobt. Die drei DSK-Bohrungen werden hier IF2, S1 und P2 genannt, die zwei DMT-Bohrungen
GBD1 und GBB2. Ihre geographische Position ist Abb. 5.1 zu entnehmen.

Aus der Bohrung IF2 wurden 55 Kernproben gewonnen, davon 38 Kohleproben und 17 Proben
klastischen Nebengesteins. Das Deckgebirge wurde 14 mal beprobt, elf dieser Proben waren
gemeiBelt, drei gekernt. 30 gekernte Karbonproben stammen aus der Bohrung S1, darunter sechs
Kohleproben. Der Bohrung P2 wurden elf Proben karbonischen Nebengesteins entnommen. Aus der
Bohrung GBD1 kommen neun Karbonproben, davon zwei aus Kohleflézen, weitere zwei aus dem
Kreide- und eine Probe aus dem Quartédr-Deckgebirge. SchlieBlich stammen von den sechs GBB2-
Proben fiinf aus dem Karbon und eine aus dem Quartir. Bei einer der Karbonproben handelt es sich
um Kohle. AuBlerhalb von Bohrungen wurden Gesteinsproben gewonnen untertage in der Grube der
Sophia-Jacoba GmbH, Hiickelhoven (ein Anthrazit, ein Tonsiltstein) und iibertage im Geologischen
Garten der Stadt Bochum, im Muttental bei Witten (je eine Steinkohle), im Tagebau Hambach und in
der Sandgrube Kreuzau (je eine Braunkohle). Die genaue stratigraphische Position dieser
Gesteinsproben ist in Anhang 5.1 aufgefiihrt.

5.1.2 Bodenproben

In der Niederrheinischen Bucht und dem Ruhrbecken wurden 124 ungestorte Bodenproben auf
terrestrischen und semiterrestrischen Boden gewonnen. Sie wurden auf ihren Wassergehalt und die
Porositit hin untersucht. 56 von ihnen wurden zur KorngréBenanalyse und zur Bestimmung von ke
Werten herangezogen.

5.1.3 Gasproben

Aus der Bohrung IF2 wurden 15 Bohrkerne kontrolliert desorbiert. Das aus den Gesteinsproben liber
bis zu drei Monaten aufgefangene Gas wurde konzentrativ und isotopisch untersucht. Daneben wurden
eine Vielzahl von Atmosphirenproben gewonnen, sowie Gasproben aus insgesamt 860 EinschluB-
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kammerversuchen entnommen. Die EinschluBkammergase stammen sowohl aus Orten chne meBbaren
Gasaustausch zwischen Pedo- und Atmosphire, als auch von Gasemissions- und Gaskonsumptions-
punkten. Gasproben wurden iiber einen Zeitraum von 30 Monaten gesammelt.
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Abb 5.1: Geographische Position der fiinf beprobten Bohrungen im Ruhrbecken.

5.2 Methoden

5.2.1 Organisch-geochemische Methoden

5.2.1.1 Bestimmung des Kohlenstoffgehaltes

Die Gehalte an Gesamt-Kohlenstoff (TC = Total Carbon) und organischem Kohlenstoff (TOC = Total
Organic Carbon) in einem Gestein wurden mit einem Kohlenstoff-Schwefel-Analysator der Firma
LECO (USA), Typ CS 225, bestimmt. Die Proben wurden vorweg 30 Sekunden in einer Scheiben-
schwingmiihle gemahlen. Abhidngig vom geschitzten Kohlenstoffanteil wurden dann bis zu 100 mg
Gesteinspulver in einen Keramiktiegel eingewogen. Die Probe wurde mit 1g Kupfer als
Verbrennungsbeschleuniger versetzt und im Sauerstoffstrom innerhalb von 30 Sekunden auf etwa
1200 °C erhitzt und oxidiert. Die Menge des hierbei generierten Kohlendioxids wurde in einem
Infrarot-Spektrometer bestimmt und iiber einen Standard auf Kohlenstoffgehalte umgerechnet. Fiir
eine reine TOC-Bestimmung wurde das Gesteinspulver vorweg mit 5ml 25%iger Salzsiure
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entkarbonatisiert. AnschlieBend wurde es im Keramiktiegel mit destilliertem Wasser gespiilt, in einem
Sandbad bei 200 °C etwa eine Stunde getrocknet, um dann wie oben beschrieben verbrannt zu werden.
Die Messungen wurden an jeder Probe fiir den TC- und TOC-Gehalt jeweils zweifach durchgefiihrt,
um ihre Reproduzierbarkeit zu iiberpriifen.

Der Karbonatgehalt einer Probe in CaCog—Aquivalenten (Gew.-%) ist aus der Differenz zwischen
gemessenem TC- und TOC-Gehalt (je in Gew.-%) zu ermitteln:

(TC -TOC)-100,09

[Gew.— %) Gleichung 5.1
12,01

CaCO, — Anteil =

Diese Methode differenziert nicht zwischen verschiedenen Karbonaten. Sollte eine Probe Dolomit
anstatt Calcit fithren, sind die berechneten Karbonatanteile um bis zu 8 % zu hoch.

5.2.1.2 Herstellung von Kerogenkonzentraten

Das kohlige Material karbonischer Gesteine in den Untersuchungsgebieten konnte ohne
Aufkonzentrierung petrographisch angesprochen und seine Vitrinitreflexion bestimmt werden. Anders
war die Situation bei Sedimenten aus dem postkarbonischen Deckgebirge. TOC-Gehalte unterhalb
0,8 Gew.-% machten es erforderlich, das unitsliche, dispers verteilte organische Material (Kerogen)
chemisch anzureichern, um seine Reife messen zu kénnen.

Hierzu wird etwa 100 g grob gemahlene Probe in einem Teflonbehilter (SAVILLEX®) mit 25%iger
Salzsdure versetzt und in einem Sandbad auf 70 °C erhitzt, um die Karbonate zu entfernen. Der
entkarbonatisierte Riickstand ist anschlieBend durch mehrfaches Spiilen mit destilliertem Wasser zu
neutralisieren. Dann wird die Probe bei 70 °C mit einem Gemisch aus der Salzsdure und 48%iger
FluBsdure versetzt, um Silikate zu losen. Die Sdurereste werden durch erneutes Spiilen bis zur
Neutralisation entfernt. Nach jedem Arbeitsgang ist die Probe zu zentrifugieren, um einen
Kerogenverlust beim Abdekantieren der Siuren und des Wassers zu verhindern. Es verbleiben Sulfide
(Pyrit, Markasit) und Kerogen als unlosliche Bestandteile im trockenen Probenriickstand.

5.2.1.3 Rock-Eval Pyrolyse

Die Rock-Eval Pyrolyse wurde von ESPITALIE et al. (1977) vorgestellt und hat sich zu einem weltweit
genutzten Standardverfahren zur Charakterisierung potentieller Kohlenwasserstoff-Muttergesteine
entwickelt. Es dient der Bestimmung des Kerogentyps, des verbliebenen Kohlenwasserstoff-
Bildungspotentials und der thermischen Reife des in einer Probe enthaltenen organischen Materials.
Hierzu wird eine pulverisierte Probe unter Sauerstoffabschiufl in einer Heliumatmosphire aufgeheizt.
Die dabei freigesetzten kohlenstoffhaltigen Gase werden qualitativ und quantitativ erfalit. Eingesetzt
fiir diese Messungen wurde das Geridt ROCK-EVAL I der Firma DELST INSTRUMENTS (Frankreich).
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Abb. 5.2: Verlauf einer Rock-Eval Pyrolyse und Darstellung der wesentlichen ermittelbaren
Parameter. Erlduterung im Text.

Die Pyrolyse erfolgt in drei Aufheizschritten (Abb. 5.2). In einer ersten Stufe wird die Probe innerhalb
von wenigen Sekunden auf 300 °C aufgeheizt. Diese Temperatur wird fiir dret Minuten gehalten, und
freie und adsorptiv gebundene Kohlenwasserstoffe bis zur Kohlenstoffzahl (C-Zahl) 31 werden
mobilisiert, die in einem Flammenionisationsdetektor (FID) als S1-Peak aufgezeichnet werden. Im
direkt anschlieBenden zweiten Schritt wird die Probe iiber zehn Minuten mit einer linearen Heizrate
von 25 °C/min auf 550 °C erhitzt. Dabei verdampfen Kohlenwasserstoffe mit C-Zahlen zwischen 31
und 40, wihrend groBere Molekiile gecrackt werden (ESPITALIE et al. 1985). Es wird das in der
geologischen Vergangenheit der Probe nicht umgesetzte Kohlenwasserstoff-Bildungspotential
thermisch realisiert. Die freigesetzten Kohlenwasserstoffe werden mit einem FID als S2-Peak erfafit
(Abb. 5.2). Die Temperatur, bei der die Freisetzungsrate der Pyrolyseprodukte ein Maximum erreicht,
registriert die ROCK-EVAL II-Software als T, Sie ist ein Indikator fiir die thermische Reife
organischen Materials. Je reifer eine zu untersuchende Probe, desto hoher steigt bei der Pyrolyse die

Temperatur maximaler Kohlenwasserstoffgenese. Nach Erreichen von 550 °C wird die Temperatur auf
50 °C gesenkt. Wihrend der gesamten Pyrolyse wurde die Hilfte der gebildeten Gase iiber eine

Molekularsiebsdule geleitet und bis 390 °C generiertes Kohlendioxid kontinuierlich auf ihr gesammelt.
Jetzt wird diese Siule auf 300 °C aufgeheizt, das Kohlendioxid freigesetzt und mittels eines

Wirmeleitfahigkeitsdetektors als S3-Peak aufgezeichnet. Die Kalibrierung des Pyrolysegerites erfolgt
regelmiBig nach sechs Proben durch Messung zweier Standards.

Die drei bei der Rock-Eval Pyrolyse generierten Gaspeaks haben folgende Aussagekraft: Wihrend der
geologischen Versenkungsgeschichte einer Probe in ihr generierte und einmigrierte Kohlen-
wasserstoffe konnen tiber den S1-Peak abgeschétzt werden. Nach Aufzeichnung des S1-Peaks sind
diese Kohlenwasserstoffe aus der Probe entfernt. So ist eine MeBwertverfilschung bei den spiteren
Analyseschritten (S2, S3) durch eventuell eingewanderte organische Fluide zu verhindern. Die S1-
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und S2-Peaks erlauben Abschitzungen zum realisierten und verbleibenden Kohlenwasserstoff-
Genesepotential eines Muttergesteins. Der Quotient aus S1 und der Summe aus SI und S2 148t
Aussagen zur Reife des organischen Materials und zum Umfang von Migrationsprozessen zu. Die
Temperatur des S2-Peakmaximums (T,,,) ist ein Indikator fiir den Reifegrad. SchlieBlich ermoglicht
das Verhiltnis des S2- bzw. des S3-Peaks zum TOC -Gehalt der Probe (HI - und OI -Wert) eine
Bestimmung des Kerogentyps. Der HI -Wert (Hydrogen Index) gibt die Menge der bei der Pyrolyse
generierten Kohlenwasserstoffe (KW ) normiert auf den TOC an, der OF -Wert (Oxygen-Index)

beschreibt entsprechendes fiir das Kohlendioxid (CO,):

7 = 52100 mg KW Gleichung 5.2
TOC g TOC
Ol = $3:100 M Gleichung 5.3
TOC ¢ TOC
[ -

VAN KREVELEN (1961) hat Kerogene nach ithrem A /C - und O/C -Verhiltnis in Typen gegliedert.
ESPITALIE et al. (1977) konnten ein lineares Verhiltnis zwischen H /C und HI, sowie zwischen
O/C und OI belegen. Damit konnen HI - und O -Werte einer Probe unabhingig von einer
Elementaranalyse zur Bestimmung ihres Kerogentyps genutzt werden.

Eine wichtige Einschrinkung der Aussagekraft von Rock-Eval-Daten ist zu machen. Diese Methodik
analysiert das komplette organische Material einer Probe, ohne nach dessen Herkunft unterscheiden zu
konnen. Enthilt eine Probe authigene und detritische, oftmals bereits reifere organische Substanz, so
geben die Pyrolysedaten ein Mischsignal wieder, welches nur bei Kenntnis anderer Kenndaten und des
grofieren regionalen Rahmens einer Probe zu interpretieren ist (vgl. Kap. 6.1.1 und Kap. 6.1.2).

5.2.1.4 Pyrolyse im offenen System

Die Pyrolyse ist ein Verfahren zur Simulation der natiirlichen Kerogenreifung unter beschleunigten
Bedingungen in einem Laborexperiment. Entgegen der Ubersetzung dieses griechischen Begriffs
(pyros-Feuer, lysein-16sen) erfolgt die kiinstliche Reifung der Probe unter Abwesenheit von Sauerstoff
und Feuer, da dieses auch den natiirlichen Gegebenheiten entspricht. Eine Probe wird in einer
Inertgasatmosphire erhitzt. Die Verdnderungen an der Probe werden kontinuierlich oder nur am
Versuchsende untersucht. Verschiedene Pyrolysemethoden finden Anwendung. Es ist moglich, eine
Probe unter konstanter Temperatur zu halten (isotherme Pyrolyse), oder mit variabler oder konstanter
Aufheizrate zu erwidrmen (nicht-isotherme Pyrolyse). Ein weiteres Unterscheidungskriterium ist die
thermische Behandlung der Pyrolyseprodukte. Sie kénnen entweder in einem kontinuierlichen
Trigergasstrom unmittelbar nach ihrer Bildung aus dem heiflen Reaktionsraum abgefithrt werden
(Pyrolyse im offenen System, SCHAEFER et al. 1990, KROOSS et al. 1995), oder bis zum Versuchsende
in diesem Reaktionsraum verbleiben und eventuell weiter aufgespalten werden (Pyrolyse im
geschlossenen System, SCHENK et al. 1997a).
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Eines der Ziele der vorliegenden Arbeit war die Rekonstruktion der Gasbildungsgeschichte in Kohlen.
Dazu wurde ein Pyrolyse im offenen System unter nicht-isothermen Bedingungen mit linearer
Heizrate durchgefiihrt. Das offene System ermoglichte die direkte qualitative und quantitative Analyse
der gebildeten Gase, sowie die Zuordnung zur jeweiligen Genesetemperatur, Die konstante Heizrate
vollzieht den prinzipiellen Verlauf des Temperaturanstiegs bei der Absenkung von Sedimenten nach
(JUNTGEN & VAN HEEK 1970), wobei die experimentelle Heizrate jedoch ihr natiirliches Aquivalent
um den Faktor 10'" bis 10" iibersteigt.

Aufbau der Anlage

Der Aufbau der Pyrolyseanlage ist der Abb. 5.3 zu entnehmen. Wesentlicher Bestandteil ist ein
liegender Einzonen-Laborofen, welcher mit einem Quarzglasrohr bestiickt ist. Das Quarzglasrohr wird
nach dem Einfilhren des Probentiegels an seinem Eingang mit einem Kleinflansch verschlossen.
Dieser Flansch enthiilt je einen Durchlal fiir inertes Trigergas und fiir den Temperaturfithler des
Thermostaten. An seinem verjingten Ausgang ist ein 1/16*‘-Edelstahlrohr in das Quarzglasrohr
eingeklebt. Dieses Rohr ist an ein 6-Wege-Ventil angeschlossen, welches alternativ die Einleitung des
Pyrolysegases oder eines Eichgasgemisches in das Analysensystem ermoglicht. Uber ein
nachfolgendes 10-Wege-Ventil wird das zu analysierende Gasgemisch auf zwei Probenschleifen
verteilt und von dort getrennt jeweils auf eine gepackte Porapak Q-Sadule (& 1/8°¢, Linge 1 m) fiir die
Kohlendioxidmessung und auf eine gepackte Molekularsiebsdule 13X (& 1/8°, Liange 1 m) fir die
Wasserstoff-, Sauerstoff-, Stickstoff-, Methan- und Kohlenmonoxid-Analyse gefiihrt, Beide
Trennsiulen befinden sich in einem Gaschromatographie(GC)-Ofen (Fabrikat: HP, 5890, Series II)
mit konstanter Temperatur von 85 °C. Die Detektion der Eluate von der Molekularsiebsiule erfolgt
iiber einen Wiarmeleitfihigkeitsdetektor (WLD), die Kohiendioxidanalyse iiber einen massen-
selektiven Detektor (MSD) des Fabrikates HP 5972 Series. Erfait und verarbeitet werden die Daten
von dem MULTICHROME®-Chromatographie-Datensystem und einem Personalcomputer.

Eichung der Messungen

Vor dem Beginn jedes Experimentes erfolgt eine Eichung der Apparatur mit einem Eichgasgemisch.
Rechnergesteuert wird iiber das 6-Wege-Ventil Eichgas auf das 10-Wege-Ventil gegeben (Abb. 5.3).
Von hier wird alle zwei Minuten der Probenschleifeninhalt in die gaschromatographische Analytik
gespiilt, chromatographiert, detektiert, mit dem MULTICHROME®-Chromatographie-Datensystem
erfaft und schlieBlich in einer Tabellenkalkulation bearbeitet. Die Masse des aufgegebenen Eichgases
Mieeas €TRIDE sSICh Nach:

- PLahm‘ .VEi('hgusschleife : MEI'(‘hgas ’ VAnwi!(Ei(‘hgas) [g} Gleichung 54

o oas A
et R-T,,, -10°-10°

Labor

Hier sind P, [Pa] und T, [K] die Druck- und Temperaturbedingungen im Labor,
R [J/(mol-K)] die allgemeine Gaskonstante, V pichgassciierse [ml] das Volumen der Eichgasschleife
Cmb, M. {g/mal] die molare Masse des Eichgasmolekiils und V it Eichgas) [vpm] der

volumetrische Anteil der betrachteten Eichgaskomponente in der Eichgasmischung (s. rechten Rand
der Abb. 5.3). Die Menge der bei jeder Eichmessung aufgegebenen Eichgaskomponente betrug unter
Druck- und Temperaturbedingungen im Labor von 1013 hPa und 296 K 133.0 ng Stickstoff, 67.3 ng
Methan, 119.8 ng Kohlenmonoxid und 183.2 ng Kohlendioxid.

64




Pyrolyseofen, 20 - 1200°C

Gas- DurchfiuBregler
SR as— =
o .
reinigung 30 mi/min

Druckminderer

Auslaf

lineare Heizraten '6-Wege '
@ Thermostat Ven Druckminderer
2 i s .

2 Temperatur He-Gas mit:

= -kofntrqlls und ; AuslaB @ 57.7 vpm N,
% -aufzeichnung Auslaf 2 1511 vpm CH,
& | 50.6 vpm CO,
52.0 vpm CO

28 mi/min 50.0 vpm H,

§ MSD 2 mi/min_|SPiit |
= (CO,-Messung)
- i DurchfluBregler
L He
30 mi/min
s  WLD 30 mmin
Daten- S o

erfassung < (H- O~ Ny, CH,-,
CO-Messung) DurchfluBregler
He
Referenzgas 30 mi/min
Helium

Abb.5.3: Aufbau der zur Rekonstruktion der Gasbildungsgeschichte verwendeten nicht-isothermen Pyrolyseapparatur im offenen System. Es wurden die
einzelnen Proben mit bis zu drei Heizraten (0.1, 0.5 und 1 K/min) gefahren.
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Jede Eichgaskomponente erzeugt im Chromatogramm eine chromatographische Peakfliche
Agichgassinal [/A/ ~s}. Dieses Eichgassignal wird zur Berechnung des Eichgasfaktors £F herangezogen:

EF _ mEichga.v ___._g..__... Gleichung 55
V, A ml-puv s

Mit Hilfe des Eichgasfaktors EF (Gleichung 5.5) kann die im Experiment gebildete Gasmenge direkt
in eine Gasgeneserate GGR (Gleichung 5.6) umgerechnet werden.

ichgasschleife " AEichgassigmal

Durchfithrung

Pyrolyseexperimente im offenen System wurden an Material jeder Probe mit drei unterschiedlichen
Heizraten in einem Temperaturbereich von 20 bis 1200 °C durchgefiihrt, Die Menge des fiir einen
Pyrolyseversuch zu verwendenden Probenmaterials schwankte mit dem TOC-Gehalt der Probe und
der gewihlten Heizrate. Erfahrungswerte hatten gezeigt, daB fiir eine verlidBliche Detektion von
Methan bei Heizraten von I und 0.5 K/min mindestens 30 mg C,,, einzuwiegen waren, wihrend bei
0.1 K/min aufgrund der langsameren Produktbildungsrate iiber 150 mg C,,, erforderlich waren. Das
mit einer Scheibenschwingmiihle aufgemahlene Probenmaterial wurde in einen Quarzglastiegel ein-
gewogen und dieser in einem Quarzglasrohr plaziert. Das Quarzglasrohr wurde mitsamt Probentiegel
in den Pyrolyseofen geschoben, bis die Probe etwa die Mitte des Ofens erreichte (Abb 5.3). Mit einem
Reaktortrigergasstrom von 30 ml Helium/min wurde das Quarzglasrohr einige Stunden luftfrei
gesplilt. LieBen sich bei einer Testanalyse keine Sauerstoff- und Stickstoffreste im Abgas des Reaktors
mehr nachweisen, wurde gleichzeitig sowohl ein voreingestelltes Heizprogramm mit linearer Heizrate
gestartet, als auch die Aufzeichnung der Chromatogramme beider Detektoren (WLD und MSD) und
des Temperatur-Zeit-Verlaufs. Ebenfalls begonnen wurde eine Stoproutine, welche die komplette
Ventilschaltung und Datenaufzeichnung nach Erreichen der gewiinschten Maximaltemperatur
(1200 °C) unterbrach. Die FluBirate des Helium-Tridgergasstroms verblieb zu jedem Zeitpunkt bei
30 ml/min. Bei Heizraten von 1| und 0.5 K/min wurde der Trigergasstrom aus dem Reaktor in
Intervallen von zwei Minuten beprobt. Dieses entsprach einer Analyse alle 2 °C (1 K/min) bzw. alle
1 °C (0.5 K/min). Bei einer Heizrate von 0.1 K/min war eine Intervallmessung alle zehn Minuten
(1 °C) ausreichend. Analog war die Datenpunktdichte der Temperaturaufzeichnung angepafit.

Auswertung

Voraussetzung fiir die Erstellung der Gasbildungskurven verschiedener gasférmiger Produkte ist die
Kenntnis der Gasgeneserate GGR als Funktion der Temperatur:

. -EF-FR
GGR - APrnhens:gnal - %L{(j_“}‘_’_ GIeiChung 5.6
Mo, oy, - FIR - 10° 8rau K

Es sind Ay, sicnar [V -s| die gemessene Peakfliche eines gasfrmigen Produktes aus der Probe,

EF [g/(mf‘yV-s)] der Eichgasfaktor (Gleichung 5.5), FR [mi/min] die gemessene Flufirate des
Trigergases Helium, m,_,, [¢] die urspriingliche Probenmasse und HR [K / min] eine von insgesamt

drei verwendeten linearen Heizraten.
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Sedimentdres organisches Material ist ein komplexes Gemisch aus hochmolekularen
Kohlenwasserstoffverbindungen mit unterschiedlichen funktionellen Gruppen. Wihrend der Pyrolyse
werden infolge der thermischen Zersetzung des organischen Materials gasformige Kohlenwasserstoffe
und anorganische Gase freigesetzt. Solch ein Produkt entsteht aus einer Vielzahl von Einzelreaktionen
mit unterschiedlichen Reaktionsgeschwindigkeiten, deren Heizratenabhingigkeit hier mit einem
einzigen reaktionskinetischen Modell beschrieben wird. Ist diese Heizratenabhidngigkeit bekannt, kann
die Produktbildung auf geologische Heizraten extrapoliert werden. So erlauben Pyrolysedaten eine
Rekonstruktion natiirlicher Vorginge unter geologischen Bedingungen.

Die reaktionskinetische Auswertung der Bildungskurven erfolgt nach einer Reaktions-
geschwindigkeitsgleichung erster Ordnung (JUONTGEN 1964, JUNTGEN & VAN HEEK 1970). Diese
Gleichung beschreibt die Bildungsrate eines Produktes als Funktion der Konzentration der Edukte

Craue Und einer reaktionsindividuellen Geschwindigkeitskonstante £ :

Acp, i Masse :

. T P Gleichung 5.7
dr ’ Masse- Zeit

Die Temperaturabhingigkeit der Geschwindigkeitskonstanten k& wird durch die ARRHENIUS-

Gleichung beschrieben in Abhingigkeit von einem pri-exponentiellen Frequenzfaktor A, der
Aktivierungsenergie E,, der allgemeinen Gaskonstante R und der Temperatur 7':

“EA
k=AeRT [——1—- Gleichung 5.8
min

Der Frequenzfaktor A und die Aktivierungsenergie £, werden aus experimentellen Daten ermittelt.

Dabei wird nach Uberlegungen von UNGERER & PELET (1987) und SCHAEFER et al. (1990) die
Vielzahl thermischer Zerfallsreaktionen aus dem Experiment reduziert auf wenige pauschale
Pseudoreaktionen, die sich in ihren Aktivierungsenergien E, unterscheiden, jedoch einen konstanten
Frequenzfaktor A besitzen. Die gemessene Summenkurve eines Produktes wird beschrieben als
Linearkombination von / unabhingig voneinander ablaufenden Parallelreaktionen erster Ordnung mit
jeweils eigenen Werten fiir £, jedoch einem konstanten Frequenzfaktor A. Letztgenannter Faktor
verliert somit einen Bezug zu reaktionskinetischen Theorien und nimmt lediglich die Rolle eines
mathematischen Optimierungsfaktors ein (SCHAEFER et al. 1990).

JONTGEN (1964) und SCHENK et al. (1997b) beschreiben die Gasgenese fiir nicht-isotherme
Reaktionen erster Ordnung in der Form:

{—E A
n -—'4—“»['
@ =3m ...é..gL RT HR ) 8 Gleichung 5.9
dr o HR K
-E4 . 2 ’_é:i
mit ][ :J:TQW-dT P R-T e RT Gleichung 5.10
}
A
Es bedeuten hierbei:
m Masse [g }
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T absolute Temperatur K]
HR Heizrate [K /min]
n begrenzte Anzahl paralleler Reaktionen []

Nach vAN HEEK & JUNTGEN (1968) besteht ein mathematischer Zusammenhang zwischen der
Temperaturlage des Bildungsmaximums 7T eines Gases wihrend einer Pyrolyse und den

reaktionskinetischen Gréen A und E,:

R-Tow _HR 7. Gleichung 5.11

E, A

Nach dem Logarithmieren und Umstellen der Gleichung 5.11 erhilt man folgende Beziehung:

ln[HR )—‘ —E, +]n(R‘A] Gleichung 5.12

T2 - R ’ Tmax EA

max

Triagt man nun in halblogarithmischer Darstellung ln( HZR] gegen ——l— auf, so ldBt sich aus der

max max

negativen Steigung ¢ der resultierenden Geraden die Aktivierungsenergie E, (Gleichung 5.13) und

aus dem Schnittpunkt der Geraden mit der Ordinate der Frequenzfaktor A (Gleichungen 5.14a,b)
bestimmen. Denn es gilt:

§ = % Gleichung 5.13
HZR = R-A Gleichung 5.14a
Tmax EA

A= ;’R ' % Gleichung 5.14b

max

Der Frequenzfaktor A wird somit berechnet aus der Verschiebung der T, -Werte mit einer Variation

der Heizrate HR .

Die Auswertung der Gasgenesekurven erfolgte mit dem von Dr. B. M. KROOSS und Dr. D. HANEBECK
entwickelten Programm PYRKIN. Integrale werden hier iliber den SIMPSON-Algorithmus geldst
(miindl. Mitteilung Dr. B. M. KROOSS). Die Ergebnisse sind dargelegt im Kap. 6.4,

5.2.1.5 Kohlenstoffisotopie des organischen Materials

Die Verhiltnisse der stabilen Kohlenstoffisotope (’C/"’C) des organischen Materials wurden mit
einem Isotopenverhiltnis-Massenspektrometer (Optima) der Firma MICROMASS (Manchester, UK)
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bestimmt. Das Massenspektrometer war an einen Elementaranalysator NA 1500 NC der Firma FISONS
gekoppelt, mit dessen Hilfe der organische Kohlenstoff in CO,-MefBgas iiberfithrt wurde. Zur
Vorbereitung der Analyse wurden Proben entkarbonatisiert und neutralisiert. Dabei wurde in jedem
Fali darauf geachtet, daB ein pH-Wert von 7 nicht tberschritten wurde. Dies hiitte andernfalls bei
unreifen Proben < 0,5 % VR, durch das Losen von Huminen zu einem Teilverlust der organischen
Substanz gefiihrt. Nach der dreitigigen Gefriertrocknung wurde Probenmaterial mit einer C,,-Menge
von 1| bis 2mg in Zinnfolie verpackt und auf das automatische Probenaufgabesystem
(,,Probenkarussell) des Elementaranalysators gegeben. Das  Verbrennungssystem des
Elementaranalysators bestand aus einem Oxidations- bzw. Verbrennungsofen und einem
Reduktionsofen. Es wurde von einem kontinuierlichen Helium-Trigergasstrom durchflossen. Der
Verbrennungsofen war mit Chrom- und Kobaltoxid als Katalysatoren gefiillit. Das
Probenaufgabesystem liefl rechnergesteuert je eine Probe pro Analysengang in den Verbrennungsofen
fallen. Jede Probe wurde in diesem 1050 °C heiBen Ofen unter Sauerstoffzugabe zu Kohlendioxid
verbrannt. Im zweiten, mit Kupfer-Spanen gefiillten Quarzrohr wurden Stickoxide bei 650 °C zu
Stickstoff reduziert und iiberschiissiger Sauerstoff aus dem Probengas entfernt. SchlieBlich wurde das
Probengas bei Raumtemperatur iiber eine Wasserfalle durch eine gepackte 2 m-Porapak-Siule gefiihrt,
um danach fokussiert mit Hilfe eines Wirmeleitfahigkeitsdetektors quantifiziert zu werden. Uber
einen Split wurde mit einer Flufirate von 0,3 ml/min das Trigergas-CO,-Gemisch auf das
Massenspektrometer gegeben und das Kohlenstoffisotopenverhiltnis des Kohlendioxids bestimmt.
Geeicht wurde mit einem Graphit- und einem Zellulosestandard.

5.2.2 Charakterisierung von Béden

5.2.2.1 Probenahme

Ungestorte Bodenproben wurden mit Hilfe von Edelstahl-Stechzylindern genommen, die in den Boden
getrieben und vorsichtig wieder ausgegraben wurden. Das entnommene Bodenvolumen entsprach dem
Innenvolumen des Stechzylinders. Durch das Einschlagen der Zylinder in den Boden kam es zu einer
Komprimierung des Untergrundes, die zu einem relativen Fehler von maximal 2 % bei der
Volumenbestimmung fiihrte. Alle Zylinder hatten einen Innendurchmesser von 80 mm und eine Hthe
von 60 oder 120 mm (Abb. 5.4). Somit lag das beprobte Bodenvolumen bei 301,6 oder 603,2 cm3. Um
leichter in den Boden einzudringen, war der Zylinderrand an einer Seite mit einem Grat versehen.

Innendurchmesser = 80 mm

]

F 1

60 bzw. 120 mm

Héhe

Abb. 54: Abmafie der verwendeten Stechzylinder.

69




Proben und Methoden

5.2.2.2 Porositatsbestimmungen an Béden

Die Transporteigenschaften pordser Medien werden bestimmt von der Porositit und der
Porenradienverteilung. Die Porositit @ ist eine skalare GréBe und ist definiert als der Quotient aus
dem Porenvolumen V), und dem Gesamtvolumen V, eines porésen Mediums:

D= { ] Gleichung 5.15

VP
Ve

Der gesamte Porenraumn eines portSsen Mediums wird ,Gesamtporositit” genannt. Fiir die
Transporteigenschaften ist dabei die Unterscheidung zwischen nicht miteinander verbundenen Poren
(isolierte Poren) und untereinander verbundenen Poren wichtig (Abb. 5.5). Letztere erméglichen einen
Fluidtransport und werden in ihrer Gesamtheit unter dem Begriff ,effektive Porositit® oder
~Nutzporositit” zusammengefafit. Da ein Boden nicht konsolidiert ist und sein Gefiige Bewegungen
unterliegen kann, besteht die Porositiit eines Bodens im wesentlichen aus dauerhaft oder zeitweilig
miteinander verbundenen Poren. Ein Standardverfahren zur Porosititsbestimmung von Boden ist die
Dichtemethode. Sie bestimmt die absolute Porositit einschlieBlich der isolierten Poren. Weil letztere
in einem Boden weitgehend fehlen, ist die Dichtemethode zuverlidssig fiir die Bestimmung des
Transportparameters ,effektive Porositit” in Boden (HARTGE 1971).

absolute Porositét
verbundene Poren

(effektive Porositat) nicht verbundene Poren

Matrixporositat || RiR-/Kluftporositat|| Sackgassen-Poren isolierte Poren

/

Abb. 5.5: Gliederung der Porositdt in Bdden und Gesteinen
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Dichtemethode

Zur Bestimmung der absoluten Porositit @ eines Bodens mit der Dichtemethode miissen die
Bodendichte (Rohdichte} und die Korndichte (Reindichte, Matrixdichte) bekannt sein. Die
Bodendichte p, ist der Quotient aus dem Bodengewicht m, und dem Bodenvolumen V:

p, = s [ £ } Gleichung 5.16
Ve cm

Die Korndichte p, ist der Quotient aus der Trockenmasse m, und dem reinen Mineralkornvolumen

V. (ausschlieBlich des vorhandenen Porenraumes):

P =2 [ § } Gleichung 5.17
Ve cm

Die Trockenmasse wurde bestimmt durch Trocknung des Bodens bei [05°C bis zur
Gewichtskonstanz nach DIN 18121 (1976). Das Kornvolumen ist iiber ein Pyknometer zu ermitteln,
welches das durch eine Probe verdringte Fluidvolumen registriert. Zwei Pyknometer-Verfahren sind
iiblich, entweder die Verdringung von Wasser nach DIN 18124 (1989) und DIN 52102 (1988) oder
die Verdringung einer Gasphase., KRETZSCHMAR (1991) beschreibt ein Luftpyknometer, im Rahmen
dieser Arbeit wurde ein Multi-Pyknometer der Firma QUANTACHROME eingesetzt. Betrieben wurde es
mit Helium, da dieses Gas sich fast ideal verhlt und bis in Mikroporen (10" m) eindringt. Grundlage
des MeBverfahrens ist das allgemeine Gasgesetz. Das Verhiltnis der Drucke zweier idealer Gasphasen
bei gleicher Temperatur entspricht dem Verhiltnis ihrer Volumina.

In einem ersten Schritt wurde das Volumen einer Referenzzelle V,, mit Hilfe einer Stahlkugel
bekannten Volumens ermittelt. Das Volumen der Probenzelle V,, berechnete sich aus diesem
Referenzvolumen, aus dem Gasdruck in der Referenzzelle P, und aus dem Druck P, nach dem

Verbinden von Proben- und Referenzzelle:

V,, =V, .[-g- - } e’ Gleichung 5.18

>

AnschlieBend wurde in die Probenzelle eine gemahlene Probe (100 bis 150 g) eingebracht und die
Zelle verschlossen. Helium wurde in die Referenzzelle eingelassen bis zu einem Druck P, von etwa

0,12 MPa (174 psi). Die Probenzelle stand zu diesem Zeitpunkt noch unter Atmosphirendruck.
Danach wurde ein Verbindungsventil zwischen Referenz- und Probenzelle get6ffnet. Nach Einstellung
des Druckausgleichs zwischen beiden Zellen konnte der Druck P,, abgelesen werden. Aus dem

Druckverhiltnis P,, /P,, , dem Volumen der Referenzzelle V,, und dem Volumen der Probenzelle

V., berechnet sich schlieBlich das Kornvolumen der Probe V, :

Ve =V,, =V, -[—%—4—— J [Cng Gleichung 5.19

PZ
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Grundlage fiir diese Gleichung ist folgender Zusammenhang: Je nach Dichte des in die Probenzelle
eingefiillten Probenmaterials veridndert sich das Restvolumen in der Probenzelle. Je hoher die
Probendichte, desto geringer die relative Abnahme des Restvolumens und desto geringer der sich in
der Probenzelle aufbauende Heliumdruck P, .

Mit Gleichung 5.19 ist dann die Korndichte in Gleichung 5.17 zu berechnen. Die Ergebnisse der
Gleichungen 5.16 und 5.17 liefern schlieBlich die absolute Porositit ®:

®=1 _Ps [ } Gleichung 5.20
Pk

5.2.2.3 Weitere hydraulische Bodenparameter

Aus der KorngroBenverteilung eines Sedimentes lassen sich fiir den Fluidtransport wichtige Parameter
ableiten wie reprisentative Korndurchmesser, die Ungleichférmigkeit und &, -Werte. Die Korn-

groBenverteilung wurde bestimmt nach DIN 18123 (1983). Etwa 1000 g der Bodenproben wurden naf3
gesiebt mit Siebweiten der GroBen 6.3 mm, 2mm, I mm, 0.63 mm und 0.2 mm. Die feineren
Siebfraktionen wurden getrennt mit einem Laser-Partikel-Sizer analysette 22 der Firma FRITSCH (Idar-
Oberstein). Hierzu wurde 1 g Probe in Suspension mit einem niedrigenergetischen Laserstrahl
beschossen. Das resultierende Laser-Beugungsbild erlaubt Riickschliisse auf die Korngrofien, da der
Streuwinkel des Laserlichtes von der GroBle der Einzelpartikel abhédngt. Die Massenanteile der
einzelnen Kornfraktionen einer Probe werden aufsummiert und Kornverteilungskurven erstellt. Aus
diesen Kurven kann die Komngrofie abgelesen werden, an der beginnend bei kleinen Korngréen 10 %
des Siebdurchgangs erreicht sind. Da die feinkornigen 10 % des Gesamtgemenges fiir die hydraulische
Leitfihigkeit eines Bodens entscheidend sind, wird die KorngroBe mit 10 % Siebdurchgang
,wirksame KomngroBe“ d, genannt (HOLTING 1992). HAZEN (1893) fand eine empirische Beziehung

zwischen d,, und dem & -Wert:

k,=C-d}, Fﬂ Gleichung 5.21

mit _07+003-7 ! Gleichung 5.22
86.4 cm- s

Es sind:

T = Wassertemperatur in °C
d,, = wirksame KorngroBe in mm

Die Heterogenitit einer KorngroBenverteilung ist auszudriicken als Ungleichférmigkeitsgrad U :

U= 4o Gleichung 5.23

d

10

Die urspriingliche HAZEN-Formel (Gleichung 5.21 und 5.22) gilt nur fiir UngleichfGrmigkeitsgrade
von U/ < 5. Sie wurde von BEYER (1964) an Sandproben fiir Ungleichférmigkeitsgrade bis U = 20
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angepaBt und von SEILER (1973) schlieBlich erweitert fiir glaziofluviatile Sedimente bis U =110. Der
Faktor C ist damit eine Funktion des Ungleichférmigkeitsgrades U und zeigt bei U =17 einen
Richtungswechsel seiner mathematischen Abhingigkeit, weil bis zu U =17 die Porositit und
Durchldssigkeit eines Lockersedimentes sinkt, um danach erneut anzusteigen. Entsprechend den
Vorschldgen von SEILER (1973) wurde in der Gleichung 5.21 zur k. -Wert-Berechnung bei einem
Ungleichformigkeitsgrad U <17 die wirksame KorngroBe d,, zugrundegelegt, bei héoheren

Ungleichformigkeitsgraden d,. (Abb. 5.6).

/
- /O
60 / 5
- X
U s
// d - -
40+ /g 19’//’ X
/ e
= 25 s
[ e
20F / 7
q £
- \\x\\
O i i ! Pop b I~—I~I°i~i~ll‘l~’°:\’?“\l bbb i i I A T |
1 10 100 1000

C(U) [ecm's™]

Abb. 5.6: Abhdngigkeit des Proportionalititsfaktors C von der Ungleichformigkeit U bei k ;-Wert-
Berechnungen nach SEILER (1973).

Die folgende Abb.5.7 zeigt die Bandbreite der Kornsummenkurven, daraus resultierender
Ungleichformigkeitsgrade und k,-Werte fiir die im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Bodenproben.

Es zeigt sich, daB mit zunehmender durchschnittlicher Korngréfe auch der k ;-Wert ansteigt. Der
Grad der Sortierung ist sehr unterschiedlich. So zeigt ein schlecht sortierter Auenlehm, bestehend aus

Hochflut- und Stillstandsgewisser-Sedimenten, einen Ungleichférmigkeitsgrad von U = 13,8,
wihrend ein sehr gut sortierter mariner Sand (Halterner Sande) einen Wert von U/ = 1.8 aufweist.

100
@ toniger Schiuff
{Auenlehm, Hamm-Sandbochum)
+ Schiuff
< 80 O (Csiehm, Jackerather Horst)
E X schiuffiger Feinsand
g (Aueniehm, Hamm-Sandbochum)
-+ Fein- bis Mittelsand & U=105 N
@_, 60 A (Uferbank, Hamm-Sandbachum} | k-Wert = 3,2°10° mis
2 Mittel- bis Grobsand [y U=61
[-) o T
J, <o {mariner Sand, Haltern) k-Wert = 2.87107 m/s
= U=1338
g 40 1 X k-Wert = 4,1°107 s
S U=39
5 A keWert = 1 4°10% mys
) U=18
20 4 < Wert - 2.4°10° s
0 - ;

0.1 1

10

100

1000

10000

KorngroBe in pm
Abb. 5.7: Einige Kornsummenkurven von in dieser Arbeit analysierten Bodenproben. Die Korngrifien
sind logarithmisch aufgetragen.
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5.2.3 Gasbeprobung im Geldnde

Es wurden eine Reihe von verschiedenen Geritschaften eingesetzt, um ober- und unterirdisch im
Geldnde Gasproben zu sammeln und diese dann im Labor zu analysieren. Die einzelnen MeBsysteme
werden hier vorgestellt.

5.2.3.1 EinschliuBkammer

Zur Ermittlung von Gasaustauschraten zwischen Atmo- und Pedosphire und zur Erfassung moglicher
rdumlicher und zeitlicher Schwankungen in dem Transportmuster wurden in jedem Testfeld
EinschluBkammern entlang eines Profils oder in Form eines Rasters aufgestelit. Die verwendeten
EinschiuBkammern #hnelten prinzipiell den von LUNDEGARDH (1922) erstmals beschriebenen
Vorrichtungen zur Messung von Kohlendioxidemissionen aus Boden. In jiingerer Zeit wurden
EinschluBkammern von FLESSA et al. (1995) in Siiddeutschland eingesetzt, von CRAMER (1997) im
Westen Sibiriens und von CONEN & SMITH (1998) in Schottland.

Eine Einschlufkammer ist eine Vorrichtung, die mit ihrer offenen Seite einige Zentimeter in der
Gelidndeoberfliche versenkt wird und zur Atmosphire hin verschlossen ist. Die Konzentrationen
verschiedener Gase in der Kammer werden iiber einen lingeren Zeitraum beobachtet, indem
Gasproben aus dem Kammerinnenvolumen entnommen und analysiert werden. Die zeitabhingigen
Konzentrationsveréinderungen geben Aufschluf} iiber Gasaustauschraten.

Die verwendeten EinschluBkammern bestanden aus einem stdhlernen Ring mit 28 cm Durchmesser,
dessen konisch zulaufende Unterseite 40 bis 80 mm tief in den Boden getrieben wurde. Der Ring trug
an seiner Oberkante eine 20 mm tiefe und 8 mm breite Nut, die mit Wasser gefiillt wurde. In diesen
Wassergraben wurde gasdicht eine Acrylglashaube versenkt (Abb. 5.8). Sie wurde in Hoéhen von
115 mm (Typ Ia), 161 mm (Typ Ib), 170 mm (Typ Ic) und 220 mm (Typ II) verwendet (Tab. 5.1) und
war so ausreichend hoch, um die Vegetation innerhalb einer EinschluBkammer unbeschidigt zu lassen.
Dieses war wichtig, da nach WHITING & CHANTON (1992) Methanemissionen aus Mooren zu iiber
90 % tiber das Gefdflsystem der Pflanzen erfolgen konnen. Zur Messung von Ausgasungsraten lber
Gewissern wurden EinschluBkammem mit einem Stahlgiirtel umgeben, an dem ein 5 cm dicker
STYROPOR®-Ring fixiert wurde. So ausgeriistet waren die Kammern schwimmfihig. Das
Gesamtvolumen der Kammern betrug das 215 bis 280 fache des entnommenen Probenvolumens. Auf
dieses groBe Verhiltnis der Volumina wurde geachtet, um Sogeffekte wihrend der Probenahme durch
einen sich in der Kammer aufbauenden Unterdruck zu vermeiden. In den Fillen starker
Methanemission (> 10g/(m?*d)) wurde das Gas im Kammerinneren mit einem Ventilator
homogenisiert (Abb. 5.8). So war gewihrleistet, dal bei jeder Beprobung eine fiir das gesamte
Kammerinnere reprisentative Gasprobe genommen wurde.

Es wurden insgesamt vier Einschluflkammern eingesetzt, die in zwei Typen zu klassifizieren waren
(Tab. 5.1). Beide Typen unterschieden sich in der Gestaltung des Stahlringes und des Anschlusses fiir
die Probenahme. Typ I bestand aus einem 120 mm hohen Stahlring, welcher in 80 mm Hé&he von
einem 6 mm-Stahlrohr durchbrochen wurde (Abb. 5.8). Das Rohr war nach innen durch einen
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Teflonschlauch verlidngert, um Gasproben direkt aus dem Kammerzentrum zu nehmen. Typ H bestand
aus einem 200 mm hohen Stahiring, welcher in 130 mm Hohe von sechs 10 mm Rohren durchbrochen
wurde. Diese Rohre enthielten auflen einen Kleinflansch, welcher den Rohrdurchmesser von 10 auf
6 mm reduzierte. Der Kammertyp I erlaubte eine zeitgleiche Entnahme von bis zu sechs Proben. Nach
auBen waren die Rohre beider Typen durch je einen 3-Wege-Hahn der Firma WHITEY (Ohio) gegen
die AuBenluft isoliert. Diesem Hahn vorgeschaltet war ein Verbindungsstiick, an welches
ProbengefdBle angeschlossen werden konnten und welches mit einem Septum ausgestattet war
(Abb. 5.8). Vor einer Beprobung wurde dieses Totvolumen im Verbindungsstiick mit einer 10 ml-
Spritze evakuiert. Dann wurde iiber das 3-Wege-Ventil der Weg zum Inneren der Einschlufkammer
freigegeben, um anschlieBend das Ventil des evakuierten Probengeféfles zu 6ffnen und so Gas aus der
Kammer direkt in den Probenbehilter zu fiillen. Nach dem SchlieBen beider Ventile wurde der befiillte
gegen einen evakuierten Probenbehilter ausgetauscht. Das Vakuum in den Probenbehiltern lag bei
einem Druck < 1 Pa (< 107 mbar). An jedem Standort wurden iiber einen Zeitraum von 0,5 bis 3 h
etwa vier Proben je halbe Stunde genommen.

transparente
Acrylglashaube Acrylglas-
haube
‘ | Wagser
evakuierter
Probenbehélter

Stahl-

ring
Ventil ~—

Septum ——

3-Wege-Ventil——

Bodenring
aus Edelstah!

Halterung

Ventilator
Elektromotor

Abb. 5.8: Schematischer Aufbau einer Finschlufikammer mit einem Ventilator zur Homogenisierung
von Gaskonzentrationen in der Kammer und mit einer Entnahmevorrichtung fiir Gasproben.
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Einschlukammer Typ la Typ Ib Typ Ic Typ 11
Innendurchmesser
Stahlring (mm) 284 284 284 276
Hohe Stahlring 120 120 120 200
(mm)
Volumen Stahlring 5 495 7,495 7,495 11,966
(dm?3)
Innendurchmesser
Haube (mm) 287 287 287 287
Hohe Haube (mm) 115 170 220 161
Volumen Haube - 4 10,998 14,232 10,433
(dm?®)
Gesamtvolumen
EinschluBkammer 14,935 18,493 21,727 22,399
(dm?®)

Tab. 5.1: Mafie der verwendeten Einschlufikammern. Wegen der Teilversenkung der Kammern in den
Boden lagen die Kammervolumina wihrend der Versuche unter den hier aufgefiihrten Werten.

Lichtdurchlissigkeit der Acrylglashaube

Bei der Konstruktion der EinschluBkammer war zu beriicksichtigen, daff die natiirlichen
Lichtverhiltnisse an der Grenzfliche Pedo-/Atmosphdre auch innerhalb der Kammer weitgehend
ungestort blieben. Daher wurde fiir die Acrylglashauben das Material PLEXIGLAS GS 232 der Firma
ROHM GmbH (Darmstadt) verwendet. Es ist ein gegossenes Acryliglas mit einer Wandstirke von
6 mm, bestehend aus Polymethylmethacrylat. Sichtbares Licht 1Bt es nach Firmenangaben zu 92 %
hindurch, wihrend UV-Licht (< 380 nm) vollstindig reflektiert wird. Damit hat die Acrylglashaube
wihrend eines EinschluBkammerversuches praktisch keinen Einflul  auf die pflanzliche
Photosyntheseaktivitit. Der UV-abhidngige, photochemische Methanabbau iiber OH-Radikale in der
Luft wird gleichzeitig in der EinschluBkammer verhindert. Wird in der Kammer ein Methankonsum
gemessen (Kap. 8.3), kann er folglich nur auf Gasaustauschprozesse mit dem Untergrund
zurtickgefithrt werden. Doch selbst wenn eine Kammerabdeckung gewihlt werden wiirde, die
durchldssig fiir UV-Licht wire, konnte die Beeinflussung eines EinschluBkammerversuches durch den
photochemischen Abbau von Methan ausgeschlossen werden, denn dieser ProzeB ist sehr langsam. Er
erfolgt in einem Umfang von 0,34 ng/(1*d) (bei einer Verweildauer von Methan in der Atmosphire
von 10 Jahren) und liegt damit wm fiinf Grofenordnungen unter der bakteriellen Abbau-
geschwindigkeit von Methan im Boden.

5.2.3.2 Bodengassonde

An der Geldndeoberfliche zu messende Gasemissionen oder -konsumptionen konnen ihr Signal im
Boden hinterlassen. Mit Hilfe einer Bodengassonde der Firma GCA (Lehrte, Abb. 5.9) konnten dem
Nutzporenraum oberflichennaher Ablagerungen Gasproben entnommen werden, um sie auf ihren
Kohlenwasserstoff- und Kohlendioxidgehalt zu iiberpriifen. Die Bodengassonde bestand aus zwei
Edelstahlrohren mit einem AuBendurchmesser von je 6 mm, von denen das obere Rohr ein
Fallgewicht und zwei gefederte Stopper besall, um damit das untere Rohr in den Untergrund zu
treiben. Fiir das untere Rohrstiick wurden je nach gewiinschter Maximaltiefe der Bodengasbeprobung
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Rohre von 0,6 bis 1,5 m Léange verwendet. Die untere Rohr&ffnung wurde vor jeder Sondierung mit
einem Blindniet versehen, um das Eindringen von Bodenmaterial beim Vortrieb zu verhindern. Die
obere Offnung der Bodengassonde war mit einem Silikonseptum verschlossen, durch das mit Hilfe
einer 100 ml-Spritze Gasproben entnommen werden konnten. Hatte das unterste Ende der Bodengas-
sonde die gewiinschte Tiefe erreicht, wurde sie um ein bis zwei Zentimeter gehoben, damit der
Blindniet die untere Rohroffnung freigab (Abb 5.9). Dann wurden je nach verwendeter Linge der
Sonde 10 bis 20 ml Gas mit einer Spritze iiber das Septum angesaugt und verworfen, um atmos-
phérische Luft aus dem Sondenrohr zu entfernen und Bodengas nachstrémen zu lassen. Anschlieend
wurden 100 ml Bodengas mit einer Spritze liber die Bodengassonde dem Boden entnommen und iiber
ein Verbindungsstiick mit Septum in einen evakuierten Probenbehilter gefiillt (Abb 5.9).

Die Beprobung erwies sich in tonig-schluffigen Boden mit hohem Wassergehalt als problematisch.
Zum Ansaugen von Bodengas mufite hier manuell ein grofler Unterdruck geschaffen werden. Dabei
konnte nasses Sediment das Sondenrohr zusetzen oder sogar Grundwasser bzw. Kapillarwasser im
Rohr aufsteigen. In diesen Einzelfillen mufite auf eine Bodengasbeprobung verzichtet werden.
Bodengasproben wurden wasserungesittigten Boden oberhalb des Grundwasserspiegels entnommen,

Eine mogliche Fehlerquelle ergab sich aus der Probenahme, da keine punktuelle Bodengasgewinnung
moglich war. Mit der Bodengassonde wurden 100 ml Bodengas angesaugt. Wies ein Boden eine
gaserfiillte Porositit von 045 auf bei einer Gesamtporositit von 50 %, so wurde ein Boden-
gesamtvolumen von 444 ml beprobt. Nahm mit groBerer Tiefe der Wassergehalt des Bodens zu und
folglich die gaserfiillte Porositit ab, so erhohte sich das beprobte Bodengesamtvolumen weiter, bei
einer gaserfiillten Porositdt von 0,3 auf 667 ml.

Probenahme t Probenabflliung

Verschiufy mit A
Septurn ™

Stopper —x—
Septum

Faligewicht —x—

oberes Rohr

g @VaKuierier

Stopper —x—F Probankolben

Verschraubung —t— g
Atmosphére

Boden

uriteres Rohr

Blindnigtox—

Abb.5.9: Schematische Skizze der verwendeten Bodengassonde und der Arbeitsschritte zur
Probenabfiillung.
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5.2.3.3 Gasglocke

In einzelnen Gewissern trat Gas zu Tage. Um dieses Gas frei von Luft beproben zu konnen, wurde ein
Edelstahl-Probenkolben oder eine Gasmaus (Kap. 5.2.3.4) iiber eine Kunststoff-Schelle mit einem
800 ml-Glasbecher verbunden. Unterhalb der Schelle setzte eine Stativklemme an. Sie war mit einer
Teleskopstange mit bis zu 4 m Linge verbunden, um auch vom Gewisserufer weit entfernt
aufsteigende Gasblasen auffangen zu konnen. Diese Gasglocke wurde in inverser Stellung im
Gewisser versenkt, um jegliches Totvolumen bis zum Probengefdl mit Wasser zu fluten. Unterhalb
des Gewiisserspiegels wurde die Gasglocke dann in die aufrechte Position (Abb. 5.10) gedreht und im
Wasser iiber aufsteigenden Gasblasen positioniert. Hatte sich im Dach des Glasbechers eine fiir eine
Beprobung ausreichende Gasmenge angesammelt, wurde die Gasglocke an das Ufer gezogen. Das
Ventil des evakuierten Probengefifies (Probenkolben oder Gasmaus) wurde gedffnet (Abb. 5.10), nach
erfolgtem Druckausgleich geschlossen und durch ein weiteres evakuiertes Probengefdf ausgetauscht.

geschiossene Steliung

Probenkolben——

Kunststoff-Schelle

Fligelschraube
T Glas-Kleinflansch
+~;_ Teleskopstange
o mit1-4 mLlange " Stativkiemme
e N
Glasbecher

Abb. 5.10: Aufbau einer Gasglocke zur Beprobung von in Gewdssern aufsteigendem Gas. [hren
Einsatz im Geldnde zeigt Bild 2 im Anhang 8.1.
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5.2.3.4 ProbengefiBe

Weil die gewiinschten Analysen nicht online wihrend eines EinschluBkammerversuches oder wihrend
einer Bodengasbeprobung durchgefiihrt werden konnten, war es erforderlich, Proben im Gelidnde zu
nehmen und sicher in das Labor zu transportieren. Zwei Arten von Probenbehiltern wurden
verwendet, Edelstahlbehilter fiir die Lagerung von Gaschromatographieproben und Glasgefifle zum
Transport von Proben fiir die Isotopen-Massenspekirometrie.

Edelstahl-Probenkolben

Die Edelstahlbehilter bestanden aus zwei geprefiten Stahlhalbkugeln (Hersteller: Metalldriickerei
SCHMITT, Hiirth) mit einem AuBendurchmesser von 46 mm und einer Wandstidrke von 0,5 mm. Beide
Halbkugeln wurden zu einer Kugel verschweilit und diese an einer Stelle durchbohrt. Dort wurde ein
30 mm langes 6 mm-Edelstahlrohr angeschweifit. An dieses Rohr wurde liber Verbinder der Firma
SWAGELOK (Ohio) ein Kipphebelventil B-1GS6MM aus Messing der Firma WHITEY (Chio)
angeschlossen. Insgesamt hatten diese Probenkolben ein Innenvolumen von 69,1 cm? (Abb. 5.11).

offene Stellung ; |

geschlossene Stellung /

Schweiflindhte

I w\’cerschraubungen

46 mm

/¥ Wandstarke
0,5 mm

e

Messing-
Kipphebelventil

<+«—Edelstahlkugel——| ¢

Abb. 5.11: Probenkolben aus Edelstahl zur Entnahme von Luft- und Bodengas-Proben fiir die
gaschromatographische Analytik.

Gasméuse

Die Glasgefdfie waren sog. Gasmiuse, hergestellt in der Glasbléserei des Forschungszentrums Jiilich.
Sie bestanden aus einem Glasrohr mit einem AuBendurchmesser von 40 mm, welches sich beidseitig
verjiingte auf ein 6 mm-Glasrohr. Beidseitig schlossen sich Glashihne N5/12 der Firma FAUST (K6ln)
mit einem DurchlaBdurchmesser von 2 mm an. Hinter den Glashihnen waren beidseitig je 30 mm
eines 6 mm-Glasrohres angefiigt. Die Gasméuse hatten ein Innenvolumen von 150 ml (Abb. 5.12).
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Glashahn

% 150 ml - Innenvolumen % Ti:G mm

Abb. 5.12: Gasmaus zur Entnahme von Luft- und Bodengas-Proben fiir die Isotopenanalytik.

5.2.4 Gasanalytik

5.2.4.1 Gaschromatographie

Die Konzentrationsbestimmungen von Kohlenwasserstoffen (Methan bis Butan) und Kohlendioxid in
Gasproben erfolgte an einem Gaschromatographen HP5890, Serie II, der Firma HEWLETT PACKARD.
Herzstiick des Gaschromatographen (GC) war eine Kapillarsiule Poraplot @ der Linge 10 m mit
einem Innendurchmesser von 0,53 mm. Diese Sdule war belegt mit Styrol-Divinylbenzol-Copolymer,
in einer PartikelgroBe von 20 pm. Angeschlossen waren ein Wirmeleitfihigkeitsdetektor (WLD) fiir
die Kohlendioxid-Detektion und ein Flammenionisationsdetektor (FID) fiir die Kohlenwasserstoff-
Messung. Trigergas war Helium.

Betriebsbedingungen

Helium als Triger- und Referenzgas wurde mit einem Druck von 10 PSI (68,95 kPa) aufgegeben,
Wasserstoff mit 15 PSI (103,42 kPa) und Druckluft mit 39 PSI (268,89 kPa). Aus diesen Einstellungen
resultierte ein kontinuierlicher HeliumfluB3 von 3,5 ml/min iiber die Kapillarsiule, ergénzt durch einen
Hilfsgasstrom von 1,5 ml Helium/min (Abb. 5.13). Der Helium-Referenzgasstrom betrug 17,7 ml/min,
so daB insgesamt ein Heliumstrom von 22,7 ml/min den WLD passierte. Hinter diesem Detektor
wurden als Verbrennungsgase fiir den FID noch 28,7 m! Wasserstoff/min und 400 ml Druckluft/min
eingesetzt, so daB der FID von insgesamt 451,4 ml Gas/min durchflossen wurde (Abb. 5.13).
Betrieben wurde der WLD bei 120 °C, der FID bei 150 °C. Fiir die Detektion atmosphérischer
Methan- und Kohlendioxidkonzentrationen erwies sich eine Temperatur des GC-Ofens von -25 °C als
optimal. Gekiihlt wurde mit Flussigstickstoff. Reine Kohlenwasserstoffmessungen hoherer Konzen-
tration am FID wurden bei einer Temperatur des GC-Ofens von +50 °C vorgenommen. Diese hhere
Temperatur fithrte zu einer deutlichen Verkiirzung der Retentionszeiten der Kohlenwasserstoffe.

Durchfiihrung

Einzelne ProbengefiBle wurden mit geschlossenem Kipphebelventil (Abb.5.13) an ein
Probeneinlafsystem angeschlossen, welches anschlieend von einer Vakuumpumpe der Firma
LEYBOLD HERAEUS (Typ Mini A) auf ein Vakuum von 100Pa (1 mbar) evakuiert wurde.
Wihrenddessen stromte das Trigergas iiber ein 6-Wege-Ventil direkt auf die Kapillarsdule. War der
gewiinschte Unterdruck erreicht, wurde die Vakuumpumpe durch Schliefien des Ventils IT (Abb. 5.13)
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vom System getrennt. Jetzt konnte entweder durch Offnen des Kipphebelventils die Gasprobe in die
evakuierte Probenschleife (150 ul) expandiert werden oder durch Offnen des Ventils I (Abb. 5.13)
Eichgas aufgegeben werden. Nach erfolgtem Druckausgleich wurde das entsprechende Ventil
geschlossen. Um den Unterdruck vor der Probeneinspeisung, um die Dichtigkeit der Verbindungen
und um den sich einstelienden Gleichgewichtsdruck nach der Probenaufgabe kontrollieren zu kinnen,
war an das ProbeneinlaBsystem ein Manometer der Firma KELLER (Typ MANO GAUGE IM80043
SN2093) gekoppelt. Der Gasdruck in der Probenschleife wurde in der Auswertung fiir die
Volumenkorrektur verwendet. Nach Umschalten des 6-Wege-Ventils spiilte das Trigergas die Probe
in der Probenschleife schlielich iiber die Trennsidule nacheinander auf beide Detektoren (Abb. 5.13).
Da Kohlendioxid nach Methan von der Trennsidule eluierte, wurde bei einer Analyse dieser beiden
Gase nach etwa 1,5 min die Aufzeichnung des Detektorsignals vom FID zum WLD umgeschaltet.
Zwei Beispiele fiir resultierende Chromatogramme sind aufgefiihrt in Abb. 5.14.

gesny

£
integrator

Wasser- Druckluft

stoff

Auxiliary Gas
Helium

Referenzgas
Helium

GC-Ofen
-25 und +50°C

Triagergas
Helium

6-Wege-Ventil

ventil
Manometer

\/.
Kipphebei-
/\

Nadelventil
{
N{m;%ﬁl
i

Druckminderer

Pumpe

um Zeitpunkt der Probenaufgabe.

Abb. 5.13: Schematischer Aufbau der gaschromatographischen Analytik. Schaltung des 6-Wege-Ventils
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Eichung

Die Eichung des Analysensystems erfolgte mit Kalibrationsgasen unterschiedlicher Zusammen-
setzung. Die zu messenden Methanproben umfafiten einen Konzentrationsbereich von sechs
Groflenordnungen, daher wurden Methaneichgase mit Konzentrationen von 2,146 vpm, 9,81 vpm,
200 vpm, 490 vpm, 2,01 Vol.-% und 99,5 Vol.-% eingesetzt. Der erstgenannte Standard war geeicht
gegen den Standard SRM Nr. 1658 des National Bureau of Standards (NBS, USA), die iibrigen fiinf
Gase waren von den Herstellerfirmen (LINDE, MESSER-GRIESHEIM) kalibriert worden. Ethan wurde
geeicht gegen 9,96 vpm und 496 vpm, Propan gegen 10,2 vpm und 500 vpm. Das Kohlendioxid wurde
kalibriert gegen 351 vpm und 2,04 Vol.-%. Zur Bestimmung des Nullpunktes wurde reines Helium
(99,9999 Vol.-%) eingesetzt. Die Linearitit der Kalibration reichte iiber drei Groflenordnungen; die
Ergebnisse waren sehr gut reproduzierbar. Beispielhaft sei die Linearitidt fiir Methan in Abb. 5.15
gezeigt. Die Standardabweichung finf identischer Methanproben atmosphirischer Konzentration
betrug 6 vpb, die Nachweisgrenze von Konzentrationsveridnderungen lag bei 15 bis 20 vpb.

Atmospharen - Eichgas

351 vpm
CO,

[o2]
]
T

2,146 vpm

CH, Detektorwechsel

FID | ey \N/ D

Spannung (mV)
3

20
0,0 0,5 1,0 1,5 2,0 2,5 3,0
Retentionszeit (min)
Kohlenwasserstoff - Eichgas

E 00| 9,81 vpm CHeg
o CH, 10,2 vpm
= CaHg
S 2001
©
jo
? 100

0

0,0 1,0 2,0 3,0 4,0 5,0 6,0
Retentionszeit (min)
Abb. 5.14: Zwei charakteristische Gaschromatogramme fiir die Analvse von Atmosphédrenproben und
von Gasen hoherer Kohlenwasserstoffkonzentration.
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Abb. 5.15: Linearitdir der Methan-Eichmessungen bei der gaschromatographischen Analytik.

T T i I

5.2.4.2 Precon-C-IRMS

Einfithrung

Die Entwicklung der Analytik von stabilen Isotopen an Gasen hat eine lange Geschichte. ASTON
(1919) kann erstmals das Isotop *Ne mit einem Massenspektrometer nachweisen, doch es dauerte
weitere fast 60 Jahre, bis eine online-Verbrennung und isotopische Vermessung der Kohlenstoff-
isotopie von Methan moglich wurde. MATTHEWS & HAYES (1978) koppeln einen Verbrennungsofen
und einen Gaschromatographen an ein das Isotopenverhiltnis messendes Massenspektrometer (IRMS)
und konnen Methan in Konzentrationen von einigen Prozent isotopisch vermessen. Der Anstieg der
atmosphirischen Methankonzentration und eine Diskussion um dessen Ursache liefl eine isotopische
Vermessung von Methan in Konzentrationen von | bis 2 vpm in den Blickpunkt wissenschaftlichen
Interesses riicken. LOWE et al. (1991) benétigen fiir eine solche Analyse 501 atmosphirische Luft.
BRAND (1995) beschreibt die erste Precon-Anlage, welche eine Kohlenstoff-Isotopiebestimmung von
Methan an nur 100 ml Luft erméglicht.

Im Rahmen dieser Arbeit wurde der Prototyp einer Aufkonzentriereinheit (Precon) der Firma
MICROMASS (Manchester, UK) eingesetzt, der online mitsamt einer Verbrennungseinheit (engl.: C =
combustion) an ein Isotopen-Massenspekirometer (IRMS) der Firma MICROMASS (Typ Optima)
gekoppelt war. Daher wird die komplette Anlage hier unter dem Kiirzel Precon-C-IRMS gefiihrt. Sie
wurde fiir die kohlenstoffisotopische Vermessung von Kohlendioxid und Methan in atmosphiérischen

Konzentrationen eingesetzt.
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Durchfithrung

Fiir die isotopische Kohlendioxidanalyse wird eine mit einer Probe gefiillte 150 mi-Gasmaus iiber
CAJON®-Verbindungsstiicke in die Precon-Anlage eingespannt. Das mit Luft gefiillte Totvolumen an
den Enden der Gasmaus wird gespiilt und durch Helium ersetzt. Anschlieffend werden manuell die
Glashihne der Gasmaus gedffnet und die Probe mit einem Heliumstrom von 60 ml/min in die Precon-
Einheit iiberfithrt. Das Probengas wird zur Entwisserung iiber Magnesiumperchlorat geleitet und vor
dem Einfrieren in ein Expansionsvolumen befordert. Hier werden 5.8 ml des Probengases
aufgefangen, wihrend der Rest liber Ventil VX in die Laborluft entlassen wird (Abb. 5.16). Nach einer
Minute wird die mit dem Probengas gefiillte Kiihlfalle durch Schalten von Druckluftventil VC in dem
mit Fliissigstickstoff gefiillten Kryobehdlter Nr.2 versenkt. Kohlendioxid wird kryofokussiert.
AnschlieBend werden fiir fiinf Sekunden im backflush-Verfahren Luftreste aus der Probe mit einer
FluBrate von 100 ml/min iiber das Ventil VW ausgeblasen. Durch Schalten des 6-Wege-Ventils wird
Trigergas aus einer zweiten Heliumquelle iiber die Kiihlfalle Nr. 2 geleitet. Diese Falle wird aus dem
Kiihibad gehoben, auf 100 °C erwéarmt, das verdampfte Kohlendioxid mit dem Heliumstrom in die
Kiihlfalle Nr. 3 mit kleinerem Volumen iiberfithrt und erneut eingefroren (Abb. 5.16). Nach 2 min
erfolgt das Aufheizen der dritten Falle. Das aufgetaute Kohlendioxid wird durch eine 100 um-
Kapillare iiber eine Nafion-Membran geleitet und im Helium-Gegenstrom getrocknet. Auf einer 25 m
langen Poraplot Q-Kapillarsiule (0,32 mm Innendurchmesser) wird das Kohlendioxid zu einem Peak
fokussiert. Es verlidfit nach einer Retentionszeit von vier Minuten iiber eine weitere Kapillarleitung die
Precon-Einheit, um mit einem kontinuierlichen Heliumfluf in das Massenspektrometer zu gelangen
und vermessen zu werden (Abb. 5.16). Die Ventilsteuerung erfolgte iiber die Software TRACEGAS 1.62
der Firma MICROMASS (UK). Insgesamt dauert eine Kohlendioxidanalyse zehn Minuten.

Das Verfahren zur isotopischen Methanvermessung (Abb. 5.17) unterscheidet sich bis nach der
Verbrennung des Gases deutlich von einer Kohlendioxidanalyse, wihrend die weiteren Schritte
identisch sind mit dem Ablauf einer Kohlendioxidmessung. Nachdem eine 150 ml-Gasmaus in die
Precon-Einheit eingespannt und die Atmosphire an den Gasmausenden durch Helium ersetzt worden
ist, werden die Glashihne der Gasmaus manuell ge6ffnet und die Probe mit einem Trigergasstrom von
60 mil/min in die Precon-Einheit iiberfithrt. Das Probengas wird iiber drei chemische Fallen geleitet
und dort entwissert, das Kohlendioxid aufgefangen und das Kohlenmonoxid in dem Probengas zu
Kohlendioxid oxidiert (Abb. 5.17). Letztgenanntes Kohlendioxid wird in der Kiihifalle Nr. 1 fixiert,
wihrend das methanhaltige Probengas einen 1000 °C-heilen und 40 cm langen Ofen durchstromt. Die
Oxidation des Methans erfolgt in einem Keramikrohr mit einem Innendurchmesser von 0,5 mm,
welches drei miteinander verdrillte Drihte enthilt: einen Kupferdraht als Reagenz, sowie einen
Nickel- und einen Platin-Draht als Katalysatoren, jeweils mit einem Durchmesser von 0,1 mm. Der
Ofen ist mindestens zwdGlf Stunden vor Beginn der ersten Methanmessung auf seine Temperatur
gebracht und von Sauerstoffgas durchstromt worden, um das Kupfer zu oxidieren. Direkt vor
Analysebeginn wurde der Sauerstoffflul von 15 ml/min unterbunden. So vorbereitet, erlaubt der Ofen
eine vollstindige Oxidation des Methans zu Kohlendioxid bei einem kontinuierlichen Heliumflufl von
20 ml/min durch dieses Verbrennungsrohr. Nach Verlassen des Ofens wird das Verbrennungsprodukt
Kohlendioxid in der Kiihlfalle Nr.2 fiir finf Minuten eingefroren. Der sich anschlieBende
Verfahrensweg ist identisch mit der Kohlendioxidanalyse, Auch bei der Methanmessung werden in
einer backflush-Schaltung Luftreste fiir fiinf Sekunden iiber das Ventil VW ausgeblasen. AnschlieBend
wird das Kohlendioxid mit einem zweiten Heliumstrom in die Kiihifalle Nr. 3 beférdert, um von dort
auf einer Kapillarsdule fokussiert und im Massenspektrometer vermessen zu werden (Abb. 5.17). Eine
Methan-Messung nimmt zwanzig Minuten in Anspruch,
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Abb. 5.16: Aufbau der Precon-C-IRMS-Einheit fiir die Kohlendioxidmessung. Ventilschaltung zum Zeitpunkt der
Stickstoff.

Eichung

Die Ergebnisse der kohlenstoffisotopischen Gasvermessung wurden geeicht gegen den internationalen
Standard PDB (CRAIG 1957). Er enthilt die Kohlenstoffisotope in einem Verhiltnis von “C/°C =
0,0112372 (BRaAND 1996). Da dieser Standard heute nicht mehr verfiigbar ist, wurden gemif
internationaler Praxis an dem Originalmaterial geeichte, interne Standards verwendet. Es handelt sich
um Kohlendioxid mit einem Isotopiewert von §"°C = -5,15 %o vs. PDB und um Methan, fiir dessen
Isotopenzusammensetzung in zwei unterschiedlichen Labors unabhingig voneinander ein 8" C-Wert

von -39,10 %o bestimmt wurde.
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Die Ventilnamen entsprechen den in der Anlagensteuerung verwendeten Kiirzeln. LN, = Fliissig-Stickstoff.

Auswertung

Das aus einer Precon-Anlage in das Massenspektrometer gelangte Kohlendioxid wird ionisiert,
entsprechend seinem Masse/Ladungs-Verhiltnis getrennt und registriert. Fiir die Masse 46 wurde die
von CRAIG (1957) vorgeschlagene Korrektur des 3" C-Wertes vorgenommen. Die §"°C-Werte von
fiinf an einem Standort gleichzeitig genommenen Gasproben zeigten eine Standardabweichung von
0,08 bis 0,2 %o bei Kohlendioxidmessungen und 0,15 bis 0.4 %c bei Methananalysen.
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Es wurde kontrolliert, ob die Precon-Anlage selbst einen fraktionierenden EinfluB auf die Isotopie von
Kohlendioxid und Methan ausiibt. Denkbar wiren eine unvollstindige Kryofokussierung oder eine
unvollkommene Methanverbrennung. Das Kohlendioxid-Eichgas wurde daher einmal iiber die Precon-
Anlage und einmal unter Umgehung dieser Einheit auf das Massenspektrometer aufgegeben. In beiden
Fillen kam es zu Abweichungen vom Standardisotopiewert von maximal 0,15 %e. Testanalysen mit
dem Methan-Standardgas, welches liber die Precon-Anlage in das Massenspektrometer geleitet wurde,
ergaben Standardabweichungen von bis zu 30,3 %c. Damit lagen die Abweichungen innerhalb der
Analysegenauigkeit. Eine gaschromatographische Messung der Abluft des Precon-Verbrennungsofens
konnte Methan nur in geringen vpb-Spuren nachweisen. So war ein isotopenfraktionierender Einfluff
der Probenaufbereitung in der Precon-Anlage auf das Analysenergebnis ausgeschlossen.

5.2.4.3 Gasinhaltsbestimmungen

Die rezenten Gasinhalte von Kohlen in-situ sind von wissenschaftlichem und wirtschaftlichem
Interesse. Da Kohlen bei Druckentlastung Gas desorbieren und die Druckverhiltnisse in einem
Untertagebau bereits gegeniiber dem natiirlichen Zustand vermindert sind, war mit untertage
gewonnenen Kohlen der natiirliche Gasinhalt einer Kohlenlagerstiitte nicht zu rekonstruieren. Die
Bestimmung des Gasinhaltes mufite daher an Kohlen erfolgen, die vom Bergbau praktisch
unbeeinfluBt waren. Solche Proben konnten aus der unterirdischen Abbaufront vorgelagerten
Explorationsbohrungen gewonnen werden. Zwei unterschiedliche Verfahren der direkten Gasinhalts-
bestimmung an Bohrkernen werden in Deutschland eingesetzt, eine Methode der DEUTSCHEN
MONTANTECHNOLOGIE, Essen (,,DMT-Methode®) und ein Verfahren nach BERTARD et al. (1970),
hier ,,BERTARD-Verfahren® genannt. GASCHNITZ (2000) hat die Aussagegrenzen der DMT-Methode
eingehend diskutiert. In dieser Arbeit wurde das BERTARD-Verfahren angewendet, in einer nach
KISSEL et al. (1973) modifizierten Form.

Durchfithrung

An einem Bohrplatz, der Bohrung IF2, wurde ein Bohrkern von mehreren Kilogramm Gewicht direkt
nach der Forderung gewogen und in einem gasdichten PVC-Zylinder verstaut (Abb. 5.18). Um das
Totvolumen in diesemn 50 bis 100 cm langen Behilter gering zu halten, wurde er nach dem
Probeneinsatz mit Quarzkies aufgefiillt. Der Behilter wurde sofort danach mit einem Schraubdeckel
gasdicht verschlossen und in einem auf 45 °C temperierten Wasserbad versenkt. Die Temperatur
entsprach den Reservoirbedingungen. In dem Schraubdeckel befand sich ein Entnahmestutzen
(Abb. 5.18), der anfinglich in Abstinden von zehn Minuten gedffnet wurde, um kontrolliert Gas
abstrémen und den Druck im Behilter nicht deutlich iiber 5 bar ansteigen zu lassen. Mit abnehmender
Desorptionsgeschwindigkeit konnten auch die Beprobungsabstinde vergrifiert werden. Nach einem
Tag konnten die Beprobungsabstinde auf einige Stunden erweitert werden, nach einem Monat auf
zwei Tage. Die Desorption wurde als beendet betrachtet, wenn es nach zwei bis drei Monaten an sechs
aufeinanderfolgenden Tagen zu keiner Entgasung mehr kam.

Das ausstromende Gas wurde in eine mit entgastem Salzwasser gefiilite Gasmaus (Abb. 5.12) geleitet.
Das Wasser wurde von dem Gas verdringt in einen zur Atmosphire offenen Ausgleichsbehilter , eine
Biirette (Abb. 5.18). Nachdem sich die Wasserspiegel in Gasmaus und Biirette nivelliert hatten
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(,,Gesetz der kommunizierenden Rohren®), stand das desorbierte Flozgas in der Gasmaus unter
atmosphédrischem Druck. An der Biirette konnte das verdringte Volumen abgelesen werden
(Abb. 5.18). Weil der Luftdruck, die Lufttemperatur und der Desorptionszeitraum registriert wurden,
konnte das desorbierte Gasvolumen zeitabhingig bestimmt werden.

Nach Beendigung der Entgasung wurde die Gesteinsprobe demn Desorptionsbehélter entnommen und
in einer gasdichten Scheibenschwingmiihle aufgemahlen. Dabei desorbiertes und austretendes Restgas
wurde iiber einen Schlauch in einen wassergefiillten Behilter geleitet und das verdridngte Volumen
abgelesen. Das registrierte Restgasvolumen war jedoch vernachlédssigbar gering.

116" -Verbindungsrohr

Glashahn
Entnahme-
stutzen
Flbzgas ~N
S " -
- Birette
Gasmaus
Nadelventil
entgastes
Salzwasser
Glaghahn
PVC-Behalter
mit Bohrkern

1/16"-Verbindungsrohr

Wasserbad, 45°C

Abb. 5.18: Anlage zur Gasmhaltsbestimmung an Bohrkernen. Die Desorpiion von Flozgas aus Kohle-
und Nebengesteinsproben erfolgte tiber zwel bis drei Monate im Wasserbad bei 45 °C.

Auswertung

Die Abschitzung des Gasverlustes vor der gasdichten Verpackung einer Probe unterliegt einigen
Unsicherheiten. KISSEL et al. (1973) vermuten ein Einsetzen der Gasdesorption bei einem Anheben
des Bohrkerns im Bohrloch iiber die halbe urspriingliche Probenteufe. Aus dem Ruhrbecken ist
bekannt, daB der natiirliche Gasdruck in Kohleflézen bei maximal 35 bar liegt. Ein Start der
Desorption sollte erst nach einem Unterschreiten dieses Druckes eintreten. Bei der hier beprobten
Bohrung IF2 war das Bohrloch mit Spiilfliissigkeit gefiillt, die eine Dichte zwischen 1,3 und 1,7 g/em?
aufwies. Folglich hat der Bohrlochdruck den Probengasdruck bei einer Teufe geringer als 350 m
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unterschritten. Das Kernziehen aus dieser Teufe an die Tagesoberfliche dauerte fiinf bis sechs
Minuten. Diese Minuten plus der Zeitspanne, welche die Probe unverpackt an der Tagesoberfliche
gelegen hatte, trugen bei zur Zeitspanne 1, , dem Zeitraum der Desorption des Gasvolumens V,, vor

der Probenverpackung. Der genaue Umfang des Gasverlustes vor der Probenverpackung schwankt
jedoch mit dem Gasinhalt, der Porositit, der Schlechtendichte in einer Kohle, der
Bohrkernzerkleinerung und den Spiilfliissigkeitsverlusten wihrend einer Bohrung.

An der Tagesoberfliche erfolgt die Desorption nach DIAMOND & LEVINE (1981) etwa doppelt so
schnell wie im Bohrloch. Entsprechend wurde bei der Berechnung des Entgasungszeitraumes ,, im

Bohrloch und an der Tagesoberfliche die Desorptionszeit 7, an der Tagesoberfliche doppelt

gewichtet gegeniiber dem Desorptionszeitraum ¢, im Bohrloch:

! . .
tao =L +1, [min] Gleichung 5.24
Der Gesamtdesorptionszeitraum /. war die Summe aus der Zeit 7,, und der Desorptionszeit ¢, im

PVC-Behilter:

L.o=1,, +1 min Gleichung 5.25
Ie Bo T £

)

Nach BERTARD et al. (1970) und KISSEL et al. (1973) ist das Desorptionsvolumen in der ersten Stunde
nach Desorptionsbeginn proportional der Quadratwurzel der Desorptionszeit. Folglich wurde das
Volumen des wihrend der Bohrung und an der Tagesoberflache verlorenen Gases V,, graphisch

ermittelt in einer Darstellung des im Gasbehilter aufgefangenen Desorptionsvolumens V, gegen \/t? .
Der lineare Anstieg dieses Graphen wurde in die Vergangenheit extrapoliert. Der Punkt \/;: =0

wurde auf die Ordinate projiziert. Dort konnte das Gasvolumen V,, abgelesen werden.

Das Gesamtgasvolumen V,; einer Probe setzte sich zusammen aus dem wihrend der Bohrung und an
der Tagesoberfliche entwichenen Gas V,,, dem nach der Bohrkernforderung kontrolliert aus der
Probe desorbierten Gas V, und dem Restgas V,, welches bei Atmosphidrendruck an der

Probenoberfliache adsorbiert blieb.

V.=V, +V,+V dm’ Gas Gleichung 5.26
G BO D R

Der Quotient aus dem Gesamtgasvolumen V,; und der Bohrkernmasse m,; , erweitert auf eine Masse

von einer Tonne, ergab schlieflich den Gesamtgasinhalt GG/ einer Probe:

3
GGl =Ye m_Gas Gleichung 5.27
Mg t Gestein
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6 Gasbildung

Die thermogene Bildung gasférmiger Kohlenwasserstoffe erfolgt aus organischem Material und
unterscheidet sich in ithrem Umfang je nach Kerogentyp und Reife des organischen Materials (VAN
KREVELEN 1961, ESPITALIE et al. 1977, TISSOT & WELTE 1984). Daher wird hier in einem ersten
Schritt das organische Material charakterisiert. AnschlieBend werden die Gesamtmengen organischer
Substanz bilanziert und Ergebnisse von Pyrolyseversuchen an kohligem Material vorgestellt und
reaktionskinetisch ausgewertet. In einem letzten Schritt werden in Kombination mit der
Versenkungsgeschichte die gebildeten Gasmengen fiir diskrete Zeitabschnitte rekonstruiert. Das in den
Untersuchungsgebieten thermogen gebildete Gas wird hier unter dem Begriff ,Flozgas®
zusammengefalit, unabhingig von seinem Bildungsort (Kohlefldz, dispers verteiltes organisches
Material), da sich diese Gase gemischt haben und nicht voneinander zu unterscheiden sind.

6.1 Charakterisierung des organischen Materials

Gelaufige Methoden zur Untersuchung organischen Materials sind die Bestimmung der Reife, des
TOC-Gehaltes und die Rock-Eval-Pyrolyse, erldutert im Kap. 5.2.1. Proben aus fiinf Bohrungen im
Ruhrbecken wurden im Rahmen dieser Arbeit untersucht. Diese Bohrungen umfassen grofie Teile des
flozfithrenden Karbons, von den Witten-Schichten (Westfal Al) bis zu den Horst-Schichten
(Westfal B2). Die Bohrungen sind in allen typischen geologischen Situationen des Ruhrbeckens
positioniert: in der Zone des (oberflichennah) ausstreichenden Oberkarbons im siidlichen Ruhrbecken
(Bohrungen GBB2, GBDI), im Bereich des fiir das westliche Ruhrbecken charakteristischen
Deckgebirges mit permischen bis quartiren Einheiten (Bohrung P2) und in dem zentralen und
ostlichen Ruhrbecken. Dort lagern kretazische Sedimente unterschiedlicher Michtigkeit diskordant auf
karbonischen Gesteinen verschiedenen Alters (Bohrungen S1 und IF2).

6.1.1 Die Reife des organischen Materials

Die Reife des organischen Materials in fiinf untersuchten Bohrungen des Ruhrbeckens ist in Form von
Inkohlungsprofilen dargestellt (Abb. 6.1). Vitrinitreflexionsdaten belegen Reifegradienten von 0,08
(Bohrung GBB2), 0,055 (GBD1), 0,06 (P2), 0,11 (S1) und 0,06 % VR,/100 m (IF2). Dieses entspricht
bereits publizierten Inkohlungsgradienten fiir das Ruhrbecken (TEICHMULLER et al. 1979, BUNTE-
BARTH et al. 1982a,b, KARG 1998) und spiegelt die Inkohlung des fitzfiihrenden Oberkarbons im
Zuge der permokarbonischen Versenkung wider, ohne einen Einflul von Intrusivkérpern zu zeigen.

Beim Ubertritt aus dem Karbon in das auflagernde Deckgebirge vollzieht sich ein Inkohlungssprung,
der nach vorliegenden Daten im gesamten Ruhrbecken auftritt (TEICHMULLER & TEICHMULLER
1971a, BUKER 1996, KARG 1998). Aus dem Deckgebirge der Bohrung P2 fehlen Reifedaten. Da diese
Bohrung eine Versenkungsgeschichte dhnlich der Bohrung Isselburg 3 (bei Wesel) erfahren hat, 1st fiir
den Kupferschiefer (nahe Zechsteinbasis) der Bohrung P2 die aus Isselburg 3 publizierte Reife von
0,57 % VR, (TEICHMULLER & TEICHMULLER 1971a) iibernommen worden (Abb. 6.1). Ergebnisse von
PUTTMANN et al. (1989) und SCHWARK & PUTTMANN (1990) bestdtigen eine grofriumig konstante

90




Gasbildung

Reife des Kupferschiefers. Ein dhnlicher Inkohlungssprung vollzieht sich in der Bohrung IF2 beim
Ubergang Karbon (0,93 % VR,) in die Kreide (minimus-Griinsand des Alb, 0,63 % VR,)).

GBB2 | GBD1 | p2 | St | IF2
0 ous 0 ? VR, (%) zﬁﬁggfeo 7 VR, (%) 2 Q@,&,O 1 VR, (%) 2 quarnar O }va (%) 2 guarar 0 } VR, (%) 2 0
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a2 e | Westtal “ Tertigr =
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Abb. 6.1: Inkohlungsprofile von fiinf Bohrungen im Ruhrbecken. Die Reifedaten der Bohrungen P2
und S1 stammen von der Ruhranalytik GmbH, Herne. Die Inkohlung der Zechsteinbasis Bohrung P2
ist iibertragen aus der Bohrung Isselburg 3. Die tibrigen Daten sind eigene Messungen. Dabei wurde
die Inkohlung der Kreide in der Bohrung IF2 an Kerogenkonzentraten bestimmt.

Die einzelnen Steinkohlenfloze in der Bohrung IF2 zeichnen sich durch ein enges Reifeintervall aus.
VR,-Werte schwanken kaum um einen Mittelwert. Die Standardabweichung ist sehr gering (Tab. 6.1).
Die Vitrinitreife nimmt weitgehend linear mit der Teufe zu. In Kerogenkonzentraten aus dem
kretazischen Deckgebirge hingegen streuen die VR,-Daten sehr deutlich (Abb. 6.2). Oberhalb der
Karbonoberfliche bei ~959,93 m folgt in der Bohrung IF2 iiber einem 20 cm-Basiskonglomerat der
minimus-Griinsand (Mittelalb). Darin liegen die VR-Werte breit gestreut zwischen 0,3 und 1,7 %.
Eine bimodale Verteilung ist angedeutet (Abb. 6.2). Dieser Trend verstirkt sich im iliberlagernden
Flammenmergel (Mittel-Oberalb). Nur zwei Meter iiber der Karbonoberfliche ist das Verteilungs-
muster der Reifedaten deutlich bimodal. Es lassen sich zwei Populationen organischen Materials
abgrenzen. Die Grenze zwischen beiden Gruppen liegt im Deckgebirge durchschnittlich bei 0,7 %
VR,. Eine Population reiferen organischen Materials mit einem Mittelwert von 1,10 % VR, ist als
aufgearbeitetes, karbonisches Kerogen zu interpretieren, wihrend eine zweite Population unreiferer
Substanz (durchschnittlich 0,61 % VR,) kreidezeitlicher Herkunft sein kann. Eventuell fiihrt diese
zweite Population auch Anteile jiingerer Karbonablagerungen (Westfal C), die in einem Umkreis von
wenigen Kilometern an der Karbonoberfliche anstehen (NORDHAUS 1985). Zum Zeitpunkt der
Entstehung des Flammenmergels lag die (Insel-) Kiiste nur 1 bis 2 km nordlich der Bohrung IF2. Dort
befand sich eine topographische Hohe, das Holtwick-Hoch, iiber die erst im Oberalb das Meer
transgredierte (JORDAN 1985).
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Abb. 6.2: Histogramme der Vitrinitreflexion in der Bohrung IF2, zentrales Ruhrbecken. Es wurden
Jjeweils 100 Messungen durchgefiihrt. Das Bohrprofil zeigt Abb. 6.1. Statistische Daten in Tab. 6.1.
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. . cuie . reflexion der . ) .
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n=73 [ (71}) (Gesamtprobe) Population | Population
e >0,7 % <0.7 %
Haltemer | = /g 0.7 0,78 1,17 0,44
Sande ) m ’ ’ 0,53 ’ ’
E her-
MSCUE | 825m 0.8 0,72 0,46 1,05 041
mergel
Fl: -
AMMET - 958 m 0,9 0,82 0,32 1,10 0,61
mergel
US| 9597 m | 0,9 0,88 0,32 1,10 0,63
Griinsand
Fl6z Q -1015 m 75,6 0,93 0,019
Floz N -1078 m 83,4 0,98 0,057
Floz 1356 78,5 111 0,044
Zollverein 6 | ~ m ’ : ’ o o

Tab. 6.1: TOC-Gehalte der Gesamtproben und Reifedaten von Kerogenproben aus der Bohrung IF2.

Die Bimodalverteilung der Vitrinitreflexionswerte ist auch in dem Kerogen jiingerer
Kreideablagerungen der Bohrung IF2 durchgingig zu finden (Abb. 6.2). Die unreifere Population
zeigt VR,-Werte von 0,41 % und 0,44 %. Dies ist eine geringere Reife als im Flammenmergel
(0,61 %). Es handelt sich hier um ein kretazisches Kerogen mit einer im Gegensatz zum
Flammenmergel geringen/fehlenden Beimengung karbonischen organischen Materials. Die stirkste
Streuung erreicht eine Probe aus den Halterner Sanden (Teufe —375 m). VR,-Daten von 0,16 bis
1,81 % werden verzeichnet. Die reife Kerogenpopulation stammt aus dem Karbon oder dlteren
Schichten, eingeschwemmt aus einem 10 bis 20 km siidlich liegenden Festland. Einzelne

92




Gasbildung

Kerogenpartikel mit einer Reife bis 1,81 % VR, konnen entweder als Hinweis auf die diverse
rdumliche und zeitliche Herkunft des organischen Detritus (Karbon, Devon) gedeutet werden, oder sie
sind ein Hinweis auf das santone Ablagerungsmilieu. Die Halterner Sande entstanden in
sauerstoffreichem, gezeitenbewegten Wasser mit reicher Meeresfauna (ARNOLD 1964). Muschelfunde
(Pecten faujasii) in der Bohrung IF2 belegen dies. Diese Ablagerungsbedingungen mdgen zu einer
pri-sedimentiren Oxidation des herantransportierten paldozoischen Kerogens gefiihrt haben.

Vitrinitreflexionsmessungen in der Bohrung IF2 zeigen, daBl zu jedem Zeitpunkt in der Kreide
kretazisches und aufgearbeitetes paldozoisches organisches Material sedimentiert wurden. Letzteres
belegt eine stindige Exposition paldozoischer (karbonischer) Gesteine an der Landoberfliche, die
wihrend der Kreidezeit fast ausnahmslos siidlich der Bohrung lag. Die geringe Reife der
Kreidesedimente beweist, daf} die Inkohlung der paldozoischen Schichten mindestens pri-kretazisch
erfolgte. LOMMERZHEIM (1994) hat die Moglichkeit zweier Kerogenpopulationen in kretazischen
Sedimenten nicht beachtet. Dies fiihrt thn zu dem Schlufl einer post-karbonischen Nachinkohlung.
Dieser Proze$ ist jedoch fiir das Ruhrbecken bis in den Raum Ahaus-Ochtrup unwahrscheinlich.
Nérdlich davon verliert sich der Inkohlungssprung zwischen Karbon und Deckgebirge (miindliche
Mitteilung Dr. C. BUKER, RWTH Aachen). Dort kann es auch zu jiingeren (post-karbonischen)
Flozgasbildungen gekommen sein.

6.1.2 Pyrolyse-Daten (Rock-Eval)

Die Methode der Rock-Eval-Pyrolyse wurde im Abschnitt 5.2.1.3 erldutert. Es wurden insgesamt 85
Proben mit einem TOC-Gehalt >0,3 % fiir die Rock-Eval-Pyrolyse ausgesucht. Material aus
Braunkohleflozen und einem Anthrazit der Niederrheinischen Bucht sowie aus den finf unter
Kap. 6.1.1 beschriebenen Bohrungen im Ruhrbecken wurde verwendet.

Die Rock-Eval-Pyrolyse erlaubt eine Zuordnung aller untersuchter Proben zum Kerogen Typ III
(Abb. 6.3). Die ermittelten HI-Werte liegen zwischen 215 mg HC/g TOC fiir das Fléz Mathilde 3
(1,28 % VR,) aus der Bohrung GBD1 und 4,1 mg HC/g TOC fiir F16z Grofi Miihlenbach (2,18 % VR,)
aus dem Bergwerk Sophia Jacoba. Dieser reifeabhiingige Trend ist Ausdruck der Kohlenwasserstoff-
abspaltung im Zuge der Inkohlung (VAN KREVELEN 1961, TISSOT & WELTE 1984).

Kohlenwasserstoffe entstehen aus organischem Material; daher nehmen die HI-Werte mit sinkenden
TOC-Gehalten ab. Diese Trends sind im HI-T,,-Diagramm abzulesen (Abb. 6.3). In kleinen
Reifeintervallen von bis zu 0,3 % VR, sind — etwa in Proben der Bohrung IF2 — Abweichungen von
dem Reifetrend der HI-Werte zu beobachten, weil sich diese Kohleproben geringfiigig in ihrer
Mazeralzusammensetzung unterscheiden (unverdff. Diplomarbeit DENNEBERG (1998), RWTH
Aachen). Generell dominieren Vitrinite. Doch weil Liptinite wesentlich zur Kohlenwasserstoffbildung
beitragen (JUNTGEN & KARWEIL 1966a), zeigen liptinitreiche Kohlen teilweise etwas hohere HI-
Werte (vgl. LITTKE et al. 1989).
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Abb. 6.3: Ausgewdhlte Ergebnisse der Rock Eval-Pyrolysen, dargestellt in einem HI/OI- und einem
HIUT,.-Diagramm. Verdndert nach ESPITALIE et al. (1977) und ESPITALIE (1986). Reife der Proben:
0.2 bis 2,18 % VR,. OM = organisches Material, HC = Kohlenwasserstoffe. HI/OI = Hydrogen /

Oxygen Index.
Die OI-Werte streuen zwischen 0,6 mg CO./g TOC fiir den Anthrazit und 84 4 mg CO,/g TOC fiir
eine unverwitterte Braunkohle (0,32 % VR,). Auch dieser Unterschied ist Zeichen der Stoffabspaltung

wihrend fortschreitender Inkohlung. Das CO,-Bildungspotential der Braunkohle wird bis zur
Fettkohle weitgehend umgesetzt (HUNT 1991, GASCHNITZ 2000).
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6.2 Bilanzierung der Menge organischen Kohlenstoffs im Karbon

Organisches Material ist Ausgangssubstanz fiir die Gasbildung. Eine Quantifizierung der generierten
Gasmengen verlangt die Kenntnis der Massen organischen Materials, seiner heutigen Reife und seiner
Verteilung im flozfithrenden Oberkarbon. In einem ersten Schritt erfolgt die Betrachtung der
Verteilung organischer Substanz getrennt nach Gesteinslithologien. In einem zweiten Schritt wird die
Teilhabe organischen Materials an einzelnen Formationen bestimmt. Dabei ist aufgrund
stratigraphischer Unterschiede zwischen dem Ruhrbecken und den einzelnen Bergbaurevieren der
Niederrheinischen Bucht zu unterscheiden. Diese Bilanzierung ist detaillierter als jene von Gaschnitz
(2000) und wird abschlieBend mit ihr verglichen.

Die TOC-Gehalte verschiedener Lithologien sind fiir das Ruhrbecken bereits von CONZE (1984),
LOMMERZHEM (1988), SCHEIDT (1988), SCHEIDT & LITTKE (1989) und GASCHNITZ (2000) betrachtet
worden. Eigene TOC-Messungen an 75 Proben aus fiinf iibertigigen Bohrungen und aus der Zeche
Sophia Jacoba kommen zu sehr dhnlichen Ergebnissen (Tab. 6.2). Die hochsten TOC-Gehalte weisen
naturgemdl die Steinkohlenfloze auf. Ihre mit der Inkohlung zunehmenden Anteile an organischem
Kohlenstoff sind TAYLOR et al. (1998) entnommen. Wurzelbéden und Brandschiefer enthalten
ebenfalls viel organisches Material. Bei den fluviatilen Sedimenten sinken die TOC-Gehalte mit
steigender KorngroBe und damit zunehmender Gewiisserturbulenz von den Tonsilt- {iber die Grobsilt-
zu den Sandsteinen. Ausnahmen bilden Konglomerate, die aufgrund von Kohlegersllen TOC-reicher
sein konnen, sowie marin-brackische Horizonte wegen ihrer geringeren Ablagerungsgeschwindigkeit.

Gestein ToC Toc
Gew.-% Vol.-%
Flammbkohlen 77— 80 59,2 - 60,2
Gasflammkohlen 80 — 83 60,2 -61,9
Gaskohlen 83 — 85 61,9-625
Fettkohlen 85 — 87 62,5 - 63,5
EBkohlen 87 — 89 63,5-64,4
Magerkohlen 89 — 90 64,4652
Anthrazit 90 - 93 65,2 - 66,4
Wurzelboden 19,5 15,0
Tonsiltsteine 2.9 2,2
Grobsiltsteine 2.2 1,7
Sandsteine 1,7 1.3
Konglomerate 4,9 3.8
marin-brackische Horizonte 3,9 3,0

Tab.6.2: TOC-Gehalte verschiedener Gesteinslithologien im flézfiihrenden Oberkarbon des
Ruhrbeckens und der Niederrheinischen Bucht. Die TOC-Gehalte wurden in Gew.-% gemessen und
liber die reifeabhdngigen Kohledichten nach DRYKACZ et al. (1984) in Vol .-% umgerechnet.

Die Menge des thermogen gebildeten Methans ist abhiingig von dem Typ, der Reife und der Menge
des organischen Materials in einem Sedimentbecken. Im Ruhrbecken und der Niederrheinischen Bucht
besteht dieses Material fast ausschlieBlich aus Kerogen Typ IIl. Die Menge an Organika in beiden
Untersuchungsgebieten ist die Summe aus der Masse der organischen Substanz in Kohleflézen und
des dispers verteilten organischen Materials. Es errechnet sich die Masse organischen Kohlenstoffs in
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einem Floz M, unter einer horizontalen Bezugsfliche F' aus dem Produkt dieser Fliche, der
Flozmichtigkeit /1, , dem volumetrischen C-Anteil der Kohle TOC,, und der Kohlendichte o7 :

M,=F h, TOC, -0 Gleichung 6.1

Die Masse des dispers verteilten organischen Materials M ,,,, im Nebengestein der Floze ist das
Produkt aus der betrachteten Horizontalfliche F, aus der Schichtmichtigkeit A, aus dem
volumetrischen TOC-Anteil TOC ,,, und aus der Dichte der Organika 0, :

M, =F-h, - TOC,, -0,y Gleichung 6.2

6.2.1 Organischer Kohlenstoff im Karbon des Ruhrbeckens

Das flozfiihrende Ruhrkarbon wird in sieben Formationen gegliedert (Kap. 3.1.1.2, Abb. 3.3), deren
organisches Material im siidlichen Ruhrbecken prikinematisch inkohlt wurde (JUCH 1991). Dort
nimmt die Reife mit dem stratigraphischen Alter zu. Nach Norden ist lokal eine synkinematische
Inkohlung auszumachen (JUCH 1991). Doch auch hier liegt ein weitgehend linearer Zusammenhang
zwischen stratigraphischer Position und Vitrinitreflexion vor, wie SCHEIDT & LITTKE (1989) zeigen
kénnen. Daher wird hier fiir jede Formation eine mittlere Reife festgelegt (Tab. 6.3).

Dank intensiver bergbaulicher Titigkeit sind die Gesteinslithologien in ihrer horizontalen und
vertikalen Verbreitung sehr genau bekannt und von FIEBIG (1954, 1957, 1960, 1961, 1970) in Richt-
schichtenschnitten verallgemeinernd zusammengefafit worden. Diese Gesteinsprofile wurden hier zur
Grundlage der TOC-Bilanzierung gemacht. Die Bestandsaufnahme erfolgte fiir jede Formation
getrennt nach den in Tab. 6.2 gelisteten Lithologien. Das flozfiihrende Oberkarbon umfaf3t
durchschnittlich 3120 m (HAHNE & SCHMIDT 1982). Davon nimmt das Namur C (Sprockhével-
Schichten) mit 415 Schichteinheiten 660 m ein, das Westfal Al (Witten-Schichten) mit 115
Lithologiewechseln 410 m, das Westfal A2 (Bochum-Schichten) mit 291 Schichten 620 m, das
Westfal B1 (Essen-Schichten) mit 235 Schichteinheiten 425 m, das Westfal B2 (Horst-Schichten) mit
222 Schichten 340 m, das Westfal C1 (Dorsten-Schichten) mit 338 einzelnen Einheiten 425 m und das
Westfal C2 (Lembeck-Schichten) mit 206 Lithologiewechseln 240 m. Diese Gliederung in iiber 1800
Schichteinheiten ist priziser als jene von GASCHNITZ (2000) mit 900 Einheiten.

Die Haufigkeit einzelner Gesteinstypen in den Formationen (Tab. 6.3) zeichnet den Werdegang dieses
Vorlandbeckens nach. Im Namur C und Westfal Al sind marine Ingressionen mit 2,1 bzw. 3,4 Vol.-%
noch relativ hdufig, Kohlefléze sind nicht hiufig. Fortschreitende Verlandungen fithren zu einem
Maximum der Fiozbildung im Westfal A2, welches zu 7,8 Vol.-% aus Flozkohien besteht. Der Anteil
der Sandsteine sinkt vom Namur C (37,8 Vol.-%) bis zum Westfal B1 (12,5 Vol.-%) kontinuierlich.
Durch zunehmenden Sedimenteintrag entstehen ab dem Westfal B2 michtige Sandsteine mit einem
Anteil von bis zu 56,1 Vol.-% im Westfal C2. Das Zuriickdridngen der Kiistenlinie nach Norden ldf}t
marine Horizonte bedeutungslos werden, gleichzeitig gewinnen Konglomerate einen Anteil von bis zu
2,3 Vol.-%. Insgesamt hat das flozfithrende Oberkarbon nach dem Richtschichtenschnitt vor der syn-
und postorogenen Erosion knapp 216,4 t TOC pro m? Grundfliche enthalten. Davon waren 29 % auf
das Westfal A2 (Bochum-Schichten) konzentriert. Nach BUKER (1996) und KARG (1998) wurden im
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gesamten Ruhrbecken auch noch Westfal D und Stefan sedimentiert, deren TOC-Gehalte und Reife
jedoch wegen fehlender rezenter Vorkommen unbekannt sind.

Die Michtigkeiten der Formationen und ihre Gehalte an organischem Kohlenstoff schwanken im
Ruhrbecken, wie von STRACK & FREUDENBERG (1984), SCHMITZ (1988) und STRACK (1989)
aufgezeigt. Mit Ausnahme des Westfal Al sind die Einheiten im Siidosten michtiger als im
Nordwesten. In gleicher Richtung nimmt im Westfal B und C der Anteil grobklastischer Sedimente zu,
bei einem Riickgang der Kohlefithrung. Nach DROZDZEWSKI (1992) ist fiir die siidlichen zwei Drittel
des Ruhrbeckens ein mittlerer Kohleanteil von 4 % anzusetzen. Fiir das nérdliche Dritte]l wird ein
halbierter durchschnittlicher Kohleanteil von 2 % vermutet (DROZDZEWSKI 1992). Extrapoliert auf
eine Gesamtfliche des Ruhrbeckens von 8.500 km? ergibt sich daraus pri-erosiv eine Gesamtmenge
organischen Kohlenstoffs im Ruhrbecken von 1.839 Mrd. Tonnen.

. Wurzel- | Ton- Grob- | Sand- | Konglo- | mariner Durc,h' Toc-
Formation Kohle boden | siltstein | siltstein stein merat Horizont schnitt | gesamt
) % VR, | [t/m?]
[m] | 541 4,16 158,33 227,11 | 249735 1,91 13,73
Namur C Vf;" 082 | 063 | 2399 | 3441 | 37,78 | 029 2,08 1.80 ) 256
(4
Westfal \EI;]_ 10,25 19,97 91,39 140,51 131,94 2,08 13,86 Leo 103
Al 7 12,50 4,87 22,29 34,27 32,18 0,51 3,38 ’ ”
(2]
Westfal \Em}] 48,30 8,06 180,11 194,00 | 180,17 5,33 4,03 0 o
A2 ; 1179 1,30 29,05 31,29 29,06 0,86 0,65 ’ T
(8]
Westfal \EI;;]_ 26,86 9,13 217,86 115,77 53,25 0 2,13 o ‘6o
B1 9 "1 632 2,15 51,26 27,24 12,53 0 0,50 ’ ’
(s
Westfal \Er(i] 17,33 4,83 65,76 85,31 155,38 7,75 3,64 000 s
B2 9 1 510 1,42 19,34 25,09 45,70 2,28 1,07 ’ ”
(4
Westfal \E:)nl}- 18,02 8,20 87,42 119,26 | 187,68 2,93 1,49 050 ek
C1 9 1 424 1,93 20,57 28,06 44,16 0,69 0,35 ’ ’
(¢}
Westfal \Er;;}— 8,38 3,40 53,47 36,46 134,69 3,60 0 070 s
C2 7 "1 3,49 1,42 22,28 15,19 56,12 1,50 0 ’ ’
(8}

Tab. 6.3: Hdufigkeit verschiedener Gesteinslithologien im flozfithrenden Oberkarbon des Ruhr-
beckens, mittlere Vitrinitreife des organischen Materials und TOC-Gesamtmenge pro m? Grundfléche .
Berechnet nach FIEBIG (1954, 1957, 1960, 1961, 1970), BUNTEBARTH et al. (1982b), TEICHMULLER &
TEICHMULLER (1984), TEICHMULLER et al. (1984), SCHEIDT & LITTKE (1989) und JUCH (1991 ).

Die hier vorgenommene Bilanzierung des rezent erhaltenen organischen Kohlenstoffs liegt um etwa
10 % unter den von GASCHNITZ (2000) berechneten Mengen. Dies ist nicht verwunderlich, da
GASCHNITZ (2000) die groBere Menge des urspriinglich abgelagerten organischen Materials berechnet,
diese Menge sich aber inkohlungsbedingt um durchschnittlich 10 bis 15 % reduziert hat. Folglich
kommen beide Modelle zu sehr dhnlichen Ergebnissen. Das eigene Modell ermittelt unter
Beriicksichtigung des Masseverlustes maximal um 5 % hohere Werte. Wie ein Vergleich der
Lithologieanteile zeigt, erfait die eigene, sehr differenzierte Gliederung des Ruhrkarbons Tonsiltsteine
und deren TOC genauer als in dem Ansatz nach GASCHNITZ (2000). Dies begriindet die etwas hoher
(und vermutlich priziser) berechnete Menge organischen Kohlenstoffs in dieser Arbeit.
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6.2.2 Organischer Kohlenstoff im Karbon der Niederrheinischen Bucht

Die Bilanzierung des organischen Kohlenstoffs in der Niederrheinischen Bucht gestaltet sich
schwieriger als im Ruhrbecken, da erstens die Stratigraphie und Inkohlung des flozfiithrenden
Oberkarbons in der Niederrheinischen Bucht heterogener ist (vgl. Kap. 3.2.1.1), zweitens der ehemals
bergbaulich aufgeschlossene Bereich kleiner ist und drittens in der Konsequenz kein Richtschichten-
schnitt wie im Ruhrbecken existiert. Daher erfolgt eine Betrachtung des organischen Kohlenstoffs hier
beschrinkt auf und getrennt fiir die drei Bergbaureviere, das Inde-, Wurm- und Erkelenzer Revier.

Die Inkohlung des Karbons im Inde-Revier ist auf der Nordflanke der Inde-Mulde hoher als auf der
Siidflanke, da dieser siidliche Teil frithzeitig in die Hebungsbewegungen der variszischen Orogenese
einbezogen wurde. Die wenigen Kohlen des Namur A liegen als Anthrazit vor (BOUCKAERT &
HERBST 1960), in jiingeren Schichten sinkt die Inkohlung bis zum Westfal A2 auf das
Gaskohlenstadium (WREDE & ZELLER 1988). Das erhaltene flozfithrende Oberkarbon zeichnet das
Herannahen der variszischen Faltungsfront nach, denn Sandsteine und Konglomerate im Namur A und
B zeugen von einem hohen Geldnderelief. Marine Horizonte verlieren im Namur rasch an Bedeutung.
In den jiingsten erhaltenen Schichten, dem Westfal A2 (Binnenwerke), steigt der Kohlenanteil auf
3,9 Vol.-%. Nach KARG (1998) war das gesamte Inde-Revier bis ins Stefan Sedimentationsraum. Die
Menge organischen Materials der erodierten Einheiten (Westfal B bis Stefan) mufl unbekannt bleiben.
Die verbliebenen 1500 m Ablagerungen fiihren 59,1 t TOC/m? Grundfliche. Das entspricht auf einer
bergbaulich genutzten Fliache von 60 km? (nach WREDE & ZELLER 1988) einer Gesamtmenge von
3,5 Mrd. Tonnen organischen Kohlenstoffs.

Die Wurm-Mulde weist wie die Inde-Mulde breit geficherte Inkohlungsdaten auf, die vom Anthrazit
(Namur C) bis zur Gaskohle (Westfal B2) reichen (TEICHMULLER & TEICHMULLER 1947, BABINECZ
1982). Es dominieren Ton- und Grobsiltsteine. Kohlereich sind das Westfal A2 bis Westfal B2 mit
Kohleanteilen zwischen 4 und 5 % (WREDE & ZELLER 1988). Das Wurm-Revier war nach KARG
(1998) bis ins Stefan Ablagerungsgebiet. Westfal C bis Stefan wurden weitgehend erodiert. Die
erhaltenen und bergbaulich erschlossenen 1550 m Sediment enthalten 102,1 t TOC/m? Grundfliche. In
dem 250km? umfassenden Wurm-Revier entspricht dies einer Gesamtmenge organischen
Kohlenstoffs von 25,5 Mrd. Tonnen.

Die Intrusion eines permokarbonischen Plutons setzte das flozfithrende Oberkarbon auf dem
Erkelenzer Horst einer thermischen Belastung aus, welche die Inkohlung auf 2,3 bis 2,9 % VR, im
Westfal Al trieb und in den jiingsten erhaltenen Einheiten, dem Westfal B1, auf 1,8 bis 2,2 % VR,
(Daten Sophia Jacoba GmbH). Die von KARG (1998) postulierte Sedimentation bis ins Stefan ist nicht
in Form von Ablagerungen erhalten. Gegeniiber der Wurm-Mulde gewinnen die Tonsiltsteine weiter
an Bedeutung. Die Hauptmenge organischen Kohlenstoffs findet sich im Westfal A2 und Westfal Bl
mit einem Flozanteil um 4 Vol.-% (WREDE et al. 1983). Durch Bohrungen untersucht sind etwa
1150 m Ablagerungen. Sie fithren 75,7t TOC/m? Grundfliche. Diese Menge 148t sich fiir das
Erkelenzer Revier (70 km?) auf 5,3 Mrd. Tonnen organischen Kohlenstoffs hochrechnen.

Diese Bilanzierung ermittelt fiir das Ruhrbecken, das Erkelenzer und Wurm-Revier pro 1000 m
Gesteinssdule dhnliche durchschnittliche TOC-Mengen, die sich untereinander nur zwischen 1 und
9 % unterscheiden. Das Inde-Revier hingegen weist um bis zu 40 % geringere TOC-Anteile auf — ein
weiterer Beleg fiir seine in Kap. 3.2.1.1 dargelegte sedimentologische Sonderentwicklung.
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6.3 Uberlegungen zur Quantifizierung der Gasbildung

Im Zuge der Inkohlung kommt es zur Abspaltung verschiedener Gase aus dem organischen Material
durch thermogene Prozesse, die in Kap. 4.2.1.2 erldutert werden. Die Quantifizierung von gebildeten
Gasmengen gestaltet sich schwierig, da es in geologischen Zeitriumen zu Gasverlusten kommt.
Rezente Gasmengen in einem Muttergestein sind nur Reste der Gesamtmenge. Es existieren zwei
grundsitzlich verschiedene Ansitze zur Rekonstruktion gebildeter Gasmengen. Ein (mathematischer)
Weg lduft iiber die Massenbilanzierung, eine (experimentelle) Méglichkeit sind Pyrolyseversuche.

6.3.1 Der Ansatz der Massenbilanzierung

Grundlage fiir die Massenbilanzierung sind Elementaranalysedaten. Ein abgespaltenes Molekiil
hinterldft Spuren in der Gesamtzusammensetzung des Ausgangsmaterials. Den groBten Anteil
inkohlungsbedingt abgespaltener Molekiile aus Typ IlI-Kerogen machen die Fluide Methan, Wasser
und Kohlendioxid aus (KOSLOV & TOKAREW 1960). Den EinfluB ihrer Abgabe auf die
Elementarzusammensetzung von Kohlen hat VAN KREVELEN (1961) in einem H/C-O/C-Diagramm
festgehalten. JUNTGEN & KARWEIL (1966a) bilanzieren eine Gasbildung von 200 m3 Methan/t Cores
75 m? Kohlendioxid/t C,, und 10 m?® Stickstoff/t C,r, fiir die Reifestadien von der Flammkohle bis
zum Meta-Anthrazit. In ihren Ergebnissen stimmen sie weitgehend iiberein mit Berechnungen von
MOTT (1942, 1943) und PATTEISKY (1950a,b). PATIN (1964) spricht von 140 m3® Methan und 130 m3
Kohlendioxid. Nicht beriicksichtigt in diesen Szenarien ist die Bildung von Wasser, die einen GroBteil
des Sauerstoffs aus dem organischen Material entfernt. Unter Einbeziehung von Wasser bilanzieren
KROGER & HORTIG (1966) neben der Genese von 200 m*® Methan/t Core noch 60 m® Wasser /t Core und
nur 30 m® Kohlendioxid/t Cog.

KROOSS et al. (1995) berechnen nach Daten von STACH et al. (1982) und KROGER & HORTIG (1966)
eine Methangenese von 292 bis 329 m3/t Cor, (initial) unter der Voraussetzung fehlender
Wasserentstehung. Das Wasser beriicksichtigend, bilanzieren KROOSS et al. (1995) fiir Ruhrkohlen in
dem Reifeintervall von 0,75 bis 3,2 % VR, eine Methanbildung von 172 m3® STP/t C,,,. Sie halten eine
Methanbildung im Umfang von 150 bis 200 m3/t Cor (initial) fiir realistisch, GASCHNITZ (2000) nimmt
fiir Ruhrkohlen 150 m3/t Corg an.

6.3.2 Der Ansatz der Pyrolyseexperimente

Die Quantifizierung von Gasmengen iiber die nicht-isotherme Pyrolyse beruht im wesentlichen auf
Arbeiten von JUNTGEN & KARWEIL (1966a), HANBABA et al. (1968), JUNTGEN & HEEK (1970) und
JUNTGEN & KLEIN (1975). Letztere ermitteln fiir Ruhrkohlen eine Methanbildung von 100 m%/t C,,,,
eine Wasserabspaltung von 48 m3/t Core» eine Kohlendioxidgenese von 20 m3/it Corg, €ine
Kohlenmonoxidentstehung von 15 m%t Cyy,, hohere Kohlenwasserstoffe im Umfang von 10 m3t C,,
und Stickstoffmengen von 8 m3/t Cor. HIGGS (1986) bestimmt fiir eine US-amerikanische,
paldozoische Kohle eine Methanbildung von 170 m3/t im Reifeintervall 0,3 bis 2,9 % VR, und fiir eine
miozine Kohle aus Deutschland 225 m3® Methan/t Core im Inkohlungsbereich von 0,4 bis 3 % VR,.
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BEHAR et al. (1995) berechnen fiir eine australische Gymnospermen-Kohle eine Methanbildung von
103 m?/t C,,, und fiir eine liptinitreiche Kohle aus Borneo 200 m3® Methan/t C,,,. Fiir oberkretazische
Kohlen aus Colorado bestimmen TANG et al. (1986) eine Methangenese von 60 m%t C,, fiir einen
Reifeabschnitt von 0,31 bis 1,61 % VR,. Kerogenkonzentrate eines permischen Torbanites (SAXBY et
al. 1986), sowie kretazischer und tertifirer Kohlen (LU & KAPLAN 1990) wurden im geschlossenen
System pyrolysiert. Hierbei wurde in einem Reifeintervall von 0,3 bis 2,0 % VR, eine sehr geringe
Methanbildung von bis zu 10 m3/t C,,, gemessen.

Diese Literaturzusammenstellung zeigt die grofie Variationsbreite der Ergebnisse fiir Pyrolyse-
experimente. Die Griinde fiir unterschiedliche Resultate liegen an folgenden Punkten:

- Unterschiede im Probenmaterial in Zusammensetzung und Reife

- variierende Probenaufbereitung (unverinderte/gemahlene Proben, Kerogenkonzentrate)
- verschiedene Pyrolysetechnik (im offenen oder geschlossenen System, nicht-/isotherm)
- Abweichungen in den Aufheizraten

Der Einfluf3 des Probenmaterials auf die Pyrolyseergebnisse zeigt sich bei JUNTGEN & KLEIN (1975).
Sie verwenden Proben ab einer Reife von 0,75 % VR, und iibersehen so einen Teil der Gasbildung.
HIGGS (1986), der den Beginn der Methangenese bei 0,4 bis 0,5 % VR, ansiedelt, beobachtet bis zu
dieser Reife bereits eine Bildung von 30 m® Methan/t C,,,. SAXBY et al. (1986) und LU & KAPLAN
(1990) trennen vor der Pyrolyse das Kerogen vom Bitumen und stellen Kerogenkonzentrate her. Dabei
verlieren sie einen Grofteil des organischen Materials ihrer Proben, gleichzeitig einen Teil des
Methangenesepotentials, so dall der Grund fiir die von ihnen beobachtete sehr geringe Methanbildung
in der Probenaufbereitung zu suchen ist. LILLACK (1992) beobachtet bei der nicht-isothermen
Pyrolyse im offenen System oberhalb 550 °C eine Wasserstoffentstehung, bedingt durch eine
bevorzugte Spaltung von C-H gegeniiber C-C-Bindungen (BEHAR et al. 1995). Diese reduziert die
Methanbildung um einen Faktor 3-5 und fiithrt KROOSS et al. (1995) zu dem Schluf, die Pyrolyse im
offenen System nicht fiir eine quantitative Bestimmung der Gasbildung in Kohlen heranziehen zu
konnen.

In dieser Arbeit wurde trotzdem die nicht-isotherme Pyrolysetechnik herangezogen, da sie der einzige
Weg ist, reaktionskinetische Daten zu ermitteln. Diese Daten sind zwingend erforderlich, um in
Verbindung mit der Versenkungsgeschichte von Sedimentbecken die Zeitriume der Methanbildung zu
bestimmen. Bisher wurde von JUCH (1991) vermutet, da} das Flozgas ein ausschlieBlich karbonisches
Alter hat, wihrend LOMMERZHEM (1988, 1991a, 1994) zusitzlich eine post-karbonische bis rezente
Gasbildung postulierte. Der hier eingeschlagene Weg erlaubte, den bisher bestehenden Disput
aufzulosen und das Alter der Flozgasbildung genau zu bestimmen (Kap. 6.4.1,6.4.2, 6.4.3.1).

Mit sinkender Heizrate nihert sich ein Laborexperiment (geringfiigig) der geologischen Autheizrate,
gleichzeitig steigt die Methanausbeute (HANBABA 1967, HANBABA et al. 1968). Die fiir eine
Massenbilanzierung herangezogenen Elementaranalysedaten beschreiben Kohien, die ein Produkt
geringer geologischer Aufheizraten sind. So verwundert es nicht, daBl eine Gasbilanzierung iiber
Pyrolyseexperimente zu kleineren gebildeten Methanmengen kommt als iiber den Ansatz der
Massenbilanzierung. Eine quantitativ hohere Aussagekraft hat die Massenbilanzierung, Ihre
Ergebnisse werden daher hier fiir eine Quantifizierung der Methanbildung genutzt (Kap. 6.4.3.2).
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6.4 Rekonstruktion der thermogenen Methanbildung

6.4.1 Experimentelle Ergebnisse

Der Fortgang des Inkohlungsprozesses ist mit den Faktoren Temperatur und Zeit positiv korreliert
(KARWEIL 1956, TEICHMULLER 1968, BOSTICK 1971). Ein bestimmtes Inkohlungsstadium kann bei
hoher Temperatur in kurzer Zeit und bei relativ niedriger Temperatur in langer Zeit erreicht werden.
Das Ziel eines Pyrolyseexperimentes ist es, einen natiirlichen Inkohlungsvorgang im Labor bei hohen
Temperaturen beschleunigt innerhalb weniger Tage zu simulieren, um so Informationen zur
Gasbildung in geologischen Zeitrdumen zu erhalten.

Typ II-Kerogen durchlduft bei der Inkohlung die Reifestadien der Braunkohle, Steinkohle und des
Anthrazits. Dabei werden Wasser, Kohlendioxid, Methan, andere Kohlenwasserstoffe und Stickstoff
abgespalten (JUNTGEN & KLEIN 1975, TISSOT & WELTE 1984). Die Bildung von Methan wird hier
simuliert. Kohlen aller fiir die Methanbildung wesentlichen Reifestadien wurden pyrolysiert
(Tab. 6.4). Es handelte sich um fiinf karbonische Steinkohlen aus dem Ruhrbecken und eine miozine
Braunkohle aus der Niederrheinischen Bucht. Letztgenannte Probe wurde verwendet, um einerseits die
fossile Methanbildung aus karbonischem organischen Material im Braunkohlestadium zu simulieren,
da Braunkohleproben aus dem Unterkarbon des Moskauer Beckens mit einer #dhnlichen Floren-
zusammensetzung wie die Ruhrkohlen nicht zuginglich waren. Andererseits erlauben
Pyrolyseversuche an dieser Braunkohle Aussagen zur thermogenen Methanbildung in Braunkohlen
der Niederrheinischen Bucht.

HI-Wert | Heizraten
2}3 Isf;?:; Probenbezeichnung ;/;/Ij]r ;‘E“i‘ [ G:v(v)(—:% ! [mg HC/ | (Pyrolyse)
) ) ¢ TOC] [K/min]

Weichbraunkohle e,
I | E47680 (Tagebau Hambach) 0,32 | 401 447 180 0,1;0,5: 10
2 | E47687 | Gasflammkohle (Bhrg. [F2) | 0,93 433 75,6 133 0,1:05:1,0
3 L E47690 Gaskohle (Bhrg. IF2) 1,16 | 448 78,0 121 0,5
4 | E479%1 Fettkohle (Bhrg. S1) 1,53 | 472 82,2 90 0,1;0,5: 1.0

Fettkohlen-Ger6ll in einem

5 | E47986 Konglomerat (Bhre. S1) 1,54 | 476 4.6 63 0,5
6 | E 48008 Magerkohle (Bhrg. S1) 1,95 | 505 72,4 11 0,1:05,10

Tab. 6.4: Reife, Rock-Eval-Daten und gefahrene Heizraten der in Pyrolyseexperimenten eingesetzten
Kohleproben. Bhrg. = Bohrung.

Die Methangenesekurven zeigen mit zunehmender Reife eine Einengung der Kurvenbreite auf ein
kleineres Temperaturintervall (Abb. 6.4, Tab. 6.5). Gleichzeitig verschiebt sich das Temperatur-
maximum der Methangenesekurven Tpy ., in hohere Temperaturbereiche, so bei Heizraten von
0,5 K/min von 450°C bei einer Weichbraunkohle (Probe 1 in Abb.64) zu 480 °C bei einer
Magerkohle (Probe 6), wenn auch mit Abweichungen von diesem Trend. Neben dem Temperatur-
optimum der Methanbildung ist in den Methangenesekurven eine ,,Schulter* ausgebildet. Sie ist in der
Probe 1 bei Temperaturen unterhalb Tpy . entwickelt: mit zunehmender Reife liegt sie bei
Temperaturen tiber Tpyr max.
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Die reifeabhingige Verschiebung von Tpymax zu hoheren Temperaturen, die Verschlankung der
Genesekurven und die Verlagerung der ,.Schultern™ in den Kurven sind Ausdruck der Entfernung
labiler, niedrig-energetischer Verbindungen im Kerogen mit zunehmender Umsetzung des natiirlichen
Kohlenwasserstoff-Genesepotentials. Mit fortschreitender Inkohlung steigt der Grad der
Aromatisierung und Kondensation des organischen Materials (BEHAR et al. 1995) und stabilisiert das
makromolekulare Geriist der Kohlen (SCHENK & HORSFIELD 1996). Die Methanbildung erfolgt an
einer Vielzahl von Positionen im organischen Material der Kohlen, nach Modellvorstellungen von
JONTGEN (1964), JONTGEN & KLEIN (1975) und SCHAEFER et al. (1990) in Form paralleler
Einzelreaktionen. Auch die ,.Schultern” in den Genesekurven sind das Resultat der Uberlagerung zahl-
reicher Einzelreaktionen. Die sich mit zunehmender Reife zu hSheren Temperaturen verschiebende
Position dieser ,.Schulter (Abb. 6.4) kennzeichnet die Verlagerung der Methanabspaltung von
niedrig- zu hoherenergetischen Molekiilpositionen. Ein Trend hin zu einem abnehmenden
Methangenesepotential mit ansteigender Reife ist nach den Ergebnissen der Rock-Eval-Pyrolyse (HI-
Werte) zu erwarten (Tab. 6.4). Die Weichbraunkohle ist jedoch in ihrer Methanbildung im
Pyrolyseofen reduziert, da ein Grofiteil des Kohlenstoffs in Kohlenmonoxid umgesetzt wurde. Probe 3
besitzt ein niedrigeres Potential zur Methanbildung als Probe 2, da sie einen hoheren Inertinitanteil
besitzt. Allochthones, pri-sedimentir oxidiertes organisches Material kann besonders hohe
Inertinitgehalte enthalten (SCHEIDT & LITTKE 1989). Dies mag ein Grund fiir die reduzierte
Methangenese der Probe 5 (Kohleger6ll) sein. Deutlich ist der Reifetrend im Genesepotential
zwischen Probe 4 (1,53 % VR,) und Probe 6 (1,95 % VR,) abzulesen.

Die bei den Pyrolyseversuchen gebildeten Gesamtmengen an Methan (Tab. 6.5) entsprechen denen
vergleichbarer Proben von KROOSS et al. (1995). Sie streuen zwischen 30,7 m%tC,, in einer
Magerkohle (Probe 6) und 57,1 m¥t C,,, in einer Fettkohle (Probe 4). Wie LILLACK (1992) bei nicht-
isothermen Pyrolysen im offenen System an Kerogen Typ Il zeigen konnte, wird oberhalb 550 °C im
wesentlichen Wasserstoff generiert, der hier nicht gemessen wurde. KROOSS et al. (1995) weisen
darauf hin, daB in einem natiirlichen System bei Freisetzung dieses Wasserstoffs in Form von Methan
die Methanausbeuten um den Faktor 3 bis 5 steigen. Daher erlauben die hier gemessenen Methan-
genesekurven bei der Ubertragung auf ein Sedimentbecken gesicherte qualitative Aussagen zum
Zeitraum der Methanbildung.

Methan

Probe | Beginn Thyr.max Ende Summe
[°C] [°C] [°C] m3/t Co,

1 270 450 790 33,8

2 320 475 750 55,7

3 320 440 720 36,2

4 330 440 720 57,1

5 360 480 720 314

6 370 480 720 30,7

Tab. 6.5: Lage charakteristischer Wendepunkte in den Genesekurven von Methan, und Summe der
Methanbildung bei nicht-isothermer Pyrolyse im offenen System. Heizrate: 0.5 K/min.
I m3t Cprg =1 cm¥g Cp.
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Abb.64: Temperaturabhdngige Methan-Bildungsgeschwindigkeit in sechs Kohleproben unter-

schiedlicher Reife aus dem Ruhrbecken, bei einer Heizrate von 0.5 Kimin. Zu beachten ist die

abweichende Skalierung der Proben 2 und 4. Kennwerte der Genesekurven in Tab. 6.5.

6.4.2 Reaktionskinetische Auswertung

Vier Kohleproben im Reifeintervall 0,32 bis 1,95 % VR, wurden im offenen System mit drei Heizraten
(0,I; 0,5 und 1,0 K/min) pyrolysiert. Aus je drei experimentellen Methan-Genesekurven wurden
Aktivierungsenergieverteilungen und Frequenzfaktoren berechnet, welche die Methanbildung im
Labor nachvollziehen. In einigen Fillen sind mehrere Ergebnispaare aus dem Frequenzfaktor A und
zugehorigen Aktivierungsenergien E, mdglich. Dann wurde jenes Ergebnispaar selektiert, welches die

geringsten Abweichungen zwischen gemessenen und berechneten Genesekurven liefert und somit den

Ablauf zahlreicher paralleler Einzelreaktionen mathematisch zutreffend beschreibt. Die experimentelle
und modellierte Methanbildung zeigt Abb. 6.5. Die Abb. 6.6 fiihrt die der Modellrechnung zugrunde

liegenden Aktivierungsenergieverteilungen und Frequenzfaktoren fiir alle vier Proben auf.
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Abb. 6.5: Methan-Bildungsgeschwindigkeiten aus drei Kohleproben bei Laborheizraten von 0,1, 0.5
und 1,0 Kimin (in jedem Diagramm dargestellt von links nach rechts). Die hichsten Genesekurven
wurden bei der kleinsten Heizrate aufgezeichnet. Datenpunkte geben Laborergebnisse wieder.
Durchgezogene Linien sind die mit den in Abb. 6.6 dargestellten Aktivierungsenergien und
Frequenzfaktoren modellierten Bildungsabliufe. T,,.-Werte stammen aus der Rock-Eval-Pyrolyse. Zu
beachten ist die von den anderen Proben abweichende Skalierung der Weichbraunkohle.
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Abb. 6.6: Aktivierungsenergieverteilungen und Frequenzfaktoren fiir die Methanbildung aus Kohlen
im Reifeintervall 0,32 bis 1,95 % VR,. T,..-Werte stammen aus der Rock-Eval-Pyrolyse.
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Die berechneten Aktivierungsenergieverteilungen fiir die Methanbildung aus Kohlen erstreckt sich in
den vier Proben von 31 bis 81 kcal/mol, mit einer Verteilung iiber ein Intervall von etwa 30 kcal/mol
in jeder Einzelprobe. Diese breite Streuung entspricht Ergebnissen von LILLACK (1992), KROOSS et al.
(1995), CRAMER et al. (1998), NEUNZERT (1998) und SCHAEFER et al. (1999). Sie spiegelt die
Heterogenitit der Reaktionsplitze im Typ III-Kerogen wider, verglichen mit der engeren
Aktivierungsenergieverteilung im Typ I- und Typ II-Kerogen (UNGERER & PELET 1987, SCHAEFER et
al. 1990, SCHENK et al. 1997a,b, DIECKMANN et al. 1998, DIECKMANN 1999).

Die Methan-Genesekurven jeder Probe zeigen eine mit abnehmender Laborheizrate im Umfang
zunehmende Methanbildung (Abb. 6.5), die sich bei Ubertragung dieser Ergebnisse auf geologische
Heizraten weiter zugunsten des Methans verschiebt (HANBABA et al. 1968). Die aus Abb. 6.4 fiir eine
Heizrate (0,5 K/min) abzulesende Einengung des Temperaturintervalls der Methanbildung im Zuge
der Inkohlung ist auf alle Heizraten iibertragbar (Abb. 6.5). Gleichfalls ist mit zunehmender Inkohlung
eine (allméhliche) Konzentration auf eine geringere Anzahl von Aktivierungsenergien zu verzeichnen
(Abb. 6.6). Beide Punkte belegen eine reifeabhiingige Homogenisierung der Kerogenstruktur, die zu
einer Fokussierung der Methanabspaltungen auf die im InkohlungsprozeB noch verbliebenen
Reaktionsplitze fiihrt. Das Reaktionsmaximum verschiebt sich von einer Aktivierungsenergie von
45 kcal/mol in der Weichbraunkohle hin zu 59 kcal/mol in der Magerkohle, bei gleichzeitigem
Anstieg des Frequenzfaktors von 1,08%10' (1/sec) auf 9,61%10" (1/sec). Dies erklirt den bei
Pyrolyseexperimenten zu beobachtenden Anstieg der Maximaltemperatur der Methanbildung mit der
Reife. Die Abspaltung eines Methanmolekiils verlangt wachsende Energiemengen im Laufe der
inkohlungsbedingten Umstrukturierung. Damit ist fiir eine kontinuierliche Methangenese aus Kohlen
eine fortschreitende Inkohlung erforderlich.

6.4.3 Methanbildung im Ruhrbecken

Nachdem die Kinetik der Methanbildung fiir verschiedene Kohlen des Ruhrbeckens und der
Niederrheinischen Bucht bekannt ist, kann in Kombination mit der Temperaturgeschichte der Kohlen
der Zeitraum und Umfang der Methanabspaltung aus dem organischen Material bestimmt werden. Die
Temperaturgeschichte eines Sedimentbeckens kann sehr wechselhaft sein. Oft werden vereinfachend
fir die Berechnungen konstante geologische Heizraten herangezogen. Diese betragen zwischen
0,53 K/Ma (10" K/min) und 53 K/Ma (10" K/min). Auf die Gasbildung aus Typ III-Kerogen wurden
sie etwa von TANG et al. (1986), KROOSS et al. (1995) und SCHAEFER et al. (1999) angewendet,

6.4.3.1 Zeitraum der Methanbildung

Die Heizraten im Ruhrbecken schwanken seit seiner Anlage im Karbon erheblich. Nach Daten von
BUKER (1996) und KARG (1998) betrugen sie 10 bis 13 K/Ma wihrend der maximalen Versenkung an
der Wende Karbon/Perm und 0 bis 0,5 K/Ma in den Stagnationsphasen der Trias und der Unterkreide.
Um die Methangenese realistisch zu rekonstruieren, wurde die wechselhafte Temperaturgeschichte des
Ruhrbeckens der kinetischen Modellierung zugrunde gelegt.
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Drei der Kohlen, deren Aktivierungsenergieverteilungen und Frequenzfaktoren in der Abb. 6.6
vorgestellt wurden, stammen aus dem Ruhrbecken. Sie sind mit Reifen zwischen 0,93 und 1,95 % VR,
repréisentativ fiir die Inkohlung des Ruhrkarbons. Thre aus der Beckensimulationsstudie von BUKER
(1996) abgeleitete Temperaturgeschichte und die differentiale und integrale Methanbildung sind in der
Abb. 6.7 gezeigt. Die von BUKER (1996) rekonstruierte nach-permzeitliche Temperaturgeschichte des
Ruhrbeckens basiert auf dem rezenten stratigraphischen Aufbau des Deckgebirges und auf Apatit-
Spaltspurdaten. GASCHNITZ (2000) vermutet aufgrund rezenter Gasinhalte der Steinkohlen
abweichend von BUKER (1996) eine kretazische Versenkung, welche im o¢stlichen Ruhrbecken die
triassisch-jurassische Absenkung iibertroffen habe. Unabhiingig von beiden Modellen ist die
permokarbonische Temperatur des flozfithrenden Oberkarbons nach dem Perm nicht mehr iibertroffen
worden, so daB es aus reaktionskinetischen Griinden zu keiner jlingeren Flozgasbildung kommen
konnte (Abb. 6.7a,b,c). Das rezent noch im Ruhrbecken vorhandene Kohlegas hat ein permo-
karbonisches Alter. In der geologischen Zukunft des Ruhrbeckens ist eine erneute thermogene
Gasbildung unwahrscheinlich, da dieses Sedimentbecken innerhalb eines konsolidierten Kontinents
mit einer Krustenmichtigkeit um 30 km liegt (ZIEGLER 1990). Die Wiederholung bzw. das
Ubertreffen der permokarbonischen Versenkung ist bei einer so betrdchtlichen Kontinentalkruste
wegen ihrer im Vergleich zum Erdmantel geringeren Dichte aus isostatischen Griinden nicht zu
erwarten (vgl. FRISCH & LOESCHKE 1993).
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Abb. 6.7a,b,c.: Temperaturgeschichten des Flozes P1 (0,93 % VR,, Horst-Schichten, Bohrung IF2), des
Flozes Schottelchen (1,53 % VR., Bochum-Schichten, Bohrung S1), des Flozes Mausegait (1,95 % VR,
Witten-Schichten, Bohrung S1), ihre Methan-Bildungsraten und kumulative Methanabspaltungen.
Berechnet in Anlehnung an Modellierungsergebnisse von BUKER (1996).

6.4.3.2 Quantifizierung und zeitliche Auflésung der Methanbildung

Eine Quantifizierung der Flozgasmengen ist aus den in Kap. 6.3 genannten Griinden iiber eine
Massenbilanzierung méglich, nicht iiber Pyrolyseergebnisse. KROOSS et al. (1995) halten eine
thermogene Methangenese aus Typ III-Kerogen von 150 bis 200 m?t fiir realistisch. GASCHNITZ
(2000) berechnet auf Grundlage umfangreicher Elementaranalysedaten von Steinkohlen aus dem
Ruhrbecken eine Methanbildung von 150 m¥/t, die im Reifeintervall 0,65 bis 2,3 % VR, erfolgt. In
diesem Ansatz ist die Abspaltung hoherer Kohlenwasserstoffe nicht beriicksichtigt. Da ihr rezenter
Anteil in den Fl6z- und Grubengasen des Ruhrbeckens aber mit unter 1 Vol.-% vernachlidssigbar ist,
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wird hier eine Methanabspaltung von bis zu 150 m%t fiir die Ruhrkohlen angesetzt. Alle Volumina
werden unter Standardbedingungen (STP) angegeben (0 °C, 1013,25 hPa).

LITTKE (1987) und SCHEIDT (1988) beobachten um 3 bis 10 % geringere Vitrinitreifen in Sandsteinen
und Tonsiltsteinen gegeniiber Kohleflozen. Dieses konnte als Anzeichen einer geringeren Gasbildung
aus dispersem organischen Material im Vergleich zu Kohleflszen gewertet werden. Im Gegensatz
dazu berichtet WEHNER (1968) von um 25 % hoheren Methan-Geneseraten aus dispersem als aus in
Flozen vorliegendem organischen Material und fiihrt dieses auf katalytische Effekte der Minerale im
Nebengestein zuriick. Eigene Pyrolyseexperimente konnten keinen gerichteten Unterschied im
Gasgenesevermdgen (pro g Co,) aufzeigen. Somit wird hier nicht zwischen der Gasbildung aus
dispersem organischen Material und aus Kohlen differenziert.

Aus den in Pyrolyseversuchen gewonnen Kinetikdaten (Kap.6.4.2) lassen sich Zeitraum und
Geschwindigkeit der Methanbildung berechnen. Die Ergebnisse fiir das Floz Mausegatt (untere
Witten-Schichten, Abb. 6.7c) wurden als reprisentativ fiir die Witten-Schichten betrachtet und
entsprechend ihrer hoheren Reife auf die Sprockhovel-Schichten extrapoliert. Die Kinetikdaten des
Flozes Schottelchen (untere Bochum-Schichten, Abb. 6.7b) wurden auf die Methangenese in den
gesamten Bochum-Schichten iibertragen. Die Methanbildung in den Essen-Schichten wurde aus den
Kinetikdaten der Floze P1 und Schéttelchen (Abb. 6.7a und b) berechnet. Der Verlauf der
Methanabspaltung im Fl6z P1 (untere Horst-Schichten, Abb. 6.7a) wurde auf die Horst-Schichten
iibertragen und in die Dorsten- und Lembeck-Schichten projiziert. Reifedaten wurden der umfang-
reichen Literatur enthommen. Die gebildeten Methanvolumina wurden abhingig vom Inkohlungs-
fortschritt jeweils fiir einzelne Zeitintervalle von je 1 Ma berechnet. Dabei wurde vereinfachend in
Anlehnung an die Massenbilanzierung von GASCHNITZ (2000) fiir das Reifeintervall von 0,7 bis 1.5 %
VR, eine Methanabspaltung von 11 m3/0,1 % AVR, angesetzt, fiir den Bereich von 1,5 bis 2,3 % VR,
eine Methanbildung von 7,75 m3/0,1 % AVR,. Daraus resultierte bei Erreichen einer Reife von 2.3 %
VR, eine Methangenese von insgesamt 150 m3t organisches Material. Diese Mengen flieBen in die
zeitabhiingige Quantifizierung der Methangenese ein. Einige fiir die Modellierung wesentliche GriBen
faBt Tab. 6.6 zusammen. Einzelergebnisse fiir alle sieben Formationen des Ruhrkarbons sind in
Abb. 6.8 gezeigt, die Summe der Methangenese stellt Abb. 6.9 fiir jedes Zeitintervall dar.

Miichtig- | Durch- TOC-gesamt Zeitram.n der anteilige gesamte
Formation | | .; [m] | scbnitt [t;/m.2 Methanbildung | Methanmenge | Methanmenge
% VR, | Grundfliche] [Ma] [m*STP/ATOC] | [m® STP/m?]
Namur C 660 1,8 25,6 312-294 133,0 3404.8
Westfal Al 410 1,6 30,3 311-292 125,4 3799,6
Westfal A2 620 1,3 59,4 309-289 80,6 4787,6
Westfal B1 425 1,1 36,9 307-288 61,6 22730
Westfal B2 340 0,9 24,5 306-290 40,6 9945
Westfal C1 425 0,8 26,8 304-290 229 6137
Westfal C2 240 0,7 12,8 301-290 16,7 213.8

Tab. 6.6: Mdchtigkeiten, Reife, wahrscheinlicher Zeitraum der Methangenese, TOC- und Methan-
mengen fiir den Richtschichtenschnitt durch das Ruhrkarbon. Volumina: unter STP-Bedingungen.

Der Zeitraum der Methanbildung erstreckt sich iiber 24 Ma, von 312 bis 388 Ma. Prinzipiell ist in
Jeder Formation eine iiber die Zeit glockenformig an- und abschwellende Methanbildung zu
beobachten. Die Methangenese startet in Gesteinen des Namur C und greift mit der Versenkung auf
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jlingere Einheiten iiber. Einheiten des Namur C und Westfal A1 haben bedingt durch ihre hohe Reife
einen Anteil von 21,2 bzw. 23,6 % an der gesamten Methanbildung. Den Hauptanteil trigt jedoch das
Westfal A2 (29,8 %), verursacht sowohl durch seine groBe Michtigkeit als auch durch seinen
Kohlereichtum. In den nachfolgenden Einheiten sinkt mit der Reife des organischen Materials der
Beitrag zur Methanbildung. Gemi8 der fiir das Floz P1 (Abb. 6.7a) berechneten Methanabspaltung
endet in Sedimenten des Westfal B2, C1 und C2 die Methanbildung bereits kurz vor Ende der
Methangenese in Gesteinen des Westfal B1, weil diese jiingsten Ablagerungen um 290 Ma bereits
wieder deutlich aus dem Temperaturfeld der thermogenen Methangenese gehoben wurden.
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Abb. 6.8: Zeitlicher Ablauf der permokarbonischen Methanbildung im Ruhrkarbon (differentielle
Darstellung pro Ma), berechnet fiir den Richtschichtenschnitt (FIEBIG 1954, 1957, 1960, 1961, 1970).

Insgesamt summiert sich die Methanbildung in dem Richtschichtenschnitt des Ruhrkarbons auf
16.087 m3/m?2 Grundfliche. GemiB Kap. 6.2.1 sind fiir das nordliche Drittel des Ruhrbeckens um 50 %
reduzierte TOC-Mengen anzusetzen. Wenn diese Reduzierung alle 7 Formationen gleichermaBen
betrifft, vermindern sich auch die Gasmengen um die Hilfte. Damit berechnet sich fiir das Ruhrbecken
(8.500 km?) eine thermogene Methanbildung von 100.000 bis 110.000 km3 (STP).
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Abb. 6.9: Teilsummen pro Ma und Gesamtsumme der thermogenen Methanbildung im Ruhrkarbon fiir
den Zeitraum 312 bis 288 Ma. Volumina sind unter STP (0 °C und 101325 hPa) angegeben.

6.4.4 Methanbildung in der Niederrheinischen Bucht

Die karbonischen Sedimente in der Niederrheinischen Bucht erfuhren als Teil der subvariszischen
Saumsenke eine dem Ruhrbecken sehr dhnliche permokarbonische Versenkung. Nach BUKER et al.
(1994) erreichten die Heizraten Werte von 10 bis 14 K/Ma. In Teufen groBer 3,7 km stiegen die
Temperaturen auf iiber 200 °C. Diese Heizraten und Temperaturen wurden zumindest auBerhalb des
Erkelenzer Horstes in der Folgezeit nicht mehr erzielt. Die resultierende Temperaturgeschichte wird in
der Abb. 6.10 exemplarisch fiir die Bohrung Floverich2E-1 (Wurm-Revier) gezeigt. Die post-
karbonische Geschichte wurde KNAPP (1988), KNAUFF (1988) und BUKER et al. (1 994) entnommen.

Die Methanbildung wurde auf der Grundlage der in Abb. 6.6 vorgestellten Kinetikdaten fiir das
Ruhrbecken modelliert. Eine Ubertragbarkeit dieser Kennwerte auf Kohlen des Aachen-Erkelenzer
Reviers ist wegen der dhnlichen Kohlenpetrographie zuldssig. Daraus folgt ein permokarbonisches
Alter fiir das Flozgas im Wurm- und Inde-Revier. Eine spitere Bildung ist auszuschlieBen.
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Abb. 6.10a,b,c. Temperaturgeschichten dreier Flize aus dem Westfal Al und A2 der Bohrung
Floverich2E-1 (BUKER et al. 1994), ihre Methan-Bildungsraten und kumulative Methanabspaltungen.
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Im Erkelenzer Revier ist die Situation etwas anders. Dort wird eine das Umland iibersteigende
Inkohlung bis 2,9 % VR, gemessen (WREDE et al. 1983). Sie wird auf einen Intrusionskorper
zuriickgefithrt (BOSUM 1965, WREDE & ZELLER 1988). TEICHMULLER & TEICHMULLER (1971b)
gehen von einer jungvariszischen Platznahme des Plutons aus, wenn das rezente Inkohlungsmuster
auch mit einer jlingeren Intrusion zu erklédren ist (miindl. Mitteilung Dr. H. KARG). Falls es zu einer
magmatischen Intrusion kam, dann hatte sie ein post-karbonisches bis pri-campanes Alter, denn
campanes Deckgebirge auf dem Erkelenzer Horst besitzt die Reife einer Weichbraunkohle (WREDE
1985). Unter der Annahme einer jungvariszischen Intrusion wiirde eine Temperaturzufuhr zeitgleich
mit der permokarbonischen Maximalversenkung erfolgen. Die daraus resultierende Temperatur-
geschichte und Methanbildung zeigt Abb. 6.11 fiir den Schacht Sophia Jacoba 8. Das Flozgas im
Erkelenzer Revier hitte danach ein rein permokarbonisches Alter, wie es auch fiir die ibrigen
Untersuchungsgebiete festzustellen ist. Allerdings ist ein jiingerer Inkohlungsschub, der die
variszischen Maximaltemperaturen iiberschreiten und so eine erneute Methanbildung ermdglichen
wiirde, nicht vollstindig auszuschlieBen.
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Abb. 6.11a.b,c: Temperaturgeschichien dreier Flize aus dem Westfal A2 der Bohrung Sophia
Jacoba 8 (KARG 1998), ihre Methan-Bildungsraten und kumulative Methanabspaltungen.

Eine Quantifizierung und zeitliche Auflésung der Methanbildung, so wie sie fiir das Ruhrbecken
vorgenommen wurde, ist fiir die Niederrheinische Bucht wegen des nicht sicheren Intrusions-
zeitpunktes im Erkelenzer Revier nicht eindeutig durchzufiihren. Daher wird an dieser Stelle davon
Abstand genommen.
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7 Gasmigration

In diesem Kapitel wird unter Zuhilfenahme von Literaturdaten die fossile Methanmigration in der
Gasphase im Ruhrbecken bilanziert. Zur Bestimmung der rezenten Migration in karbonischen
Gesteinen wurde eine Explorationsbohrung auf ihre Gasinhalte und die kohlenstoffisotopische
Zusammensetzung der Gase hin untersucht, erginzt durch Literaturdaten zu Gasinhalten des
Deckgebirges. Die Migration von Methan gelost in Wasser wurde auf der Grundlage von
Literaturangaben zur Hydrogeologie und Wasserzusammensetzung bilanziert.

7.1 Migration von Methan in der Gasphase

7.1.1 Grundlagen der Gasspeicherung und Gasmigration

Ist das Methan einmal aus sedimentirem organischen Material abgespalten, kann es — wenn es sich
nicht in Losung befindet - seinem Auftrieb folgend Richtung Erdoberfliche migrieren. Dieser Proze§
wird modifiziert durch die Gasspeicherung und verschiedene Migrationsmechanismen. Die
Gasspeicherung erfolgt in organischem Material groBteils adsorptiv, durch einen Anlagerung einer
fluiden Phase an die Oberfliche organischer Substanz. Untergeordnet ist jedoch auch eine Absorption
zu beobachten. Diese Einlagerung eines Fluides in das organische Material 148t das Volumen der
organischen Substanz anschwellen. Die Gasmigration kann diffusiv und advektiv erfolgen.

Kohliges organisches Material besitzt groBe Oberflichen von bis zu 350 m?/g. Klastische Gesteine
hingegen verfiigen nur iiber deutlich kleinere Oberflichen, die mit zunehmender KorngroBe
abnehmen. So weisen Sandsteine Oberflichen von lediglich 2 bis 5 m?/g auf (GAN et al. 1972,
REUCROFT & PATEL 1983). Die grofie Oberfliche organischen Materials ist Ausdruck seiner komplex-
pordsen Struktur und verleiht ihm eine groBe Speicherkapazitit fiir Fluide wie Methan. Die
Porendurchmesser erstrecken sich iiber acht GréBenordnungen und reichen von 0,1 nm bis iiber | mm.
Mit zunehmender GroBe der Poren sinkt das Verhiltnis von Oberfliche zu Volumen. Daher fordern
grofie Poren eher die Migration einer Gasphase, wihrend kleine Poren einen wesentlichen Beitrag zur
Bindung von Gas leisten. Die unterste Grenze der PorengroBe, welche die Adsorption eines Gases
ermdglicht, wird von der MolekiilgroBe des zu speichernden Gases selbst gesetzt. Methan besitzt einen
effektiven Molekiildurchmesser von 0,38 bis 0,41 nm (BEYER & WALTER 1988, ATKINS 1996).
Folglich sind kleinere Poren fiir die Methanadsorption ungeeignet.

Der Porenraum von Kohlen wird nach IUPAC (1972) gegliedert in Makro-, Meso- und Mikroporen.
Makroporen umfassen Hohlrdume mit einem Durchmesser >50 nm, Mesoporen solche mit 2 bis
50 nm, und Mikroporen messen <2 nm im Durchmesser. Mikroporen sind auf Reste erhaltener
pflanzlicher Zellstrukturen zuriickzufiihren, wie rasterelektronenmikroskopische Untersuchungen von
HARRIS & YUST (1976), HARPALANI & MCPHERSON (1986a,b), HARPALANI (1987), HARPALANI &
ZHAO (1991) und GAMSON et al. (1993) gezeigt haben. Makroporen hingegen bestehen iiberwiegend
aus einem Netz von Haupt- (face cleats) und Nebenschlechten (butt cleats), welche im Zuge der
diagenetischen Kompaktion, Entwisserung und Kohlenwasserstoffgenese entstanden sind. Uber
90 Vol.-% der Poren messen <100 nm. Die GroBenverteilung dieser Poren kann in einigen Kohlen
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bimodal sein mit Maxima bei den Mikro- und Makroporen (GAN et al. 1972), in den meisten Kohlen
jedoch steigt der Anteil am gesamten Porenvolumen mit sinkendem Porendurchmesser exponentiell
(GAN et al. 1972, PYRAK-NOLTE 1991ab,c, 1992, 1994, SCHIEFERSTEIN 1995). An US-amerika-
nischen Steinkohlen konnten MONTEMAGNO & PYRAK-NOLTE (1995a,b) und PYRAK-NOLTE (1997)
einen Konnektierungsgrad der Makroporen iiber 200 nm von 22 bis 76 % feststellen. Diese Poren
stehen fiir einen raschen Transport von Methan zur Verfiigung.

Der Transport von Fluiden aus Kohlen ist zu gliedern in eine primédre und eine sekundire Migration.
Unter dem Begriff ,primire Migration® werden die Prozesse Fluiddesorption und Migration aus der
Kohle in das Nebengestein zusammengefafit. ,,Sekundire Migration™ bezeichnet die weitere, auftriebs-
gesteuerte Bewegung eines Fluids wie Methan durch das Nebengestein bis in ein Reservoir bzw. bis
an die Erdoberfliche (MANN et al. 1997). Die Migration beginnt mit der Desorption von Methan von
der Kohlenoberfliche in eine Pore. Bei Abwesenheit einer Gesamtdruckdifferenz erfolgt dieser
Transport diffusiv, abhiingig von dem Groflenverhiltnis einer Pore zum diffundierenden Teilchen auf
vier Wegen (PETERS & JUNTGEN 1965, SCHILLING 1965). Erstens kann es durch Festkorperdiffusion
in kleinen Porenkanilchen geschehen, deren kleinste Durchmesser gerade oberhalb derer der
transportierten Teilchen liegen. Zweitens ist eine Oberfldchendiffusion moglich, ausgelost durch ein
Abwechseln von Ad- und Desorption von Methanmolekiilen an der Kohleoberfliche. In Meso- und
kleinen Makroporen dominiert der dritte Weg, die Kapillardiffusion (KNUDSEN-Diffusion). Hier ist
der Porendurchmesser kleiner oder gleich der mittleren freien Weglidnge des transportierten Gases, so
daB Molekiile hdufiger mit der Porenwand als miteinander kollidieren. In Makroporen >60 nm wirkt
vor allem der vierte ProzeB, die molekulare (freie) Diffusion. Der Porendurchmesser iibersteigt die
mittlere freie Weglinge der Gasmolekiile, daher stoBen diese eher mit ihresgleichen als mit der
Porenwand zusammen. Die Diffusionsgeschwindigkeit wird durch einen Druckanstieg reduziert
(DUFOUR-Effekt), wihrend eine Temperaturzunahme die Teilchenbewegung und somit die
Diffusionsgeschwindigkeit erhoht (SORET-Effekt, ATKINS 1996). In breiten Makroporen wirken
Gesamtdruckunterschiede. Dort geht die Diffusion in eine Advektion iiber, welche mit zunehmender
Spaltenweite der Makroporen vom laminaren in ein turbulentes FlieBen wechselt.

7.1.2 Porositaten und Permeabilitiaten

Die Gasmigration erfolgt im Porenraum der Sedimente, wenn diese Hohlrdume miteinander verbunden
sind. KenngroBe fiir den Umfang des Porenraumes eines Ablagerungsgesteins ist seine Porositit. Ein
Ma8 fiir die Transportbeeinflussung eines Fluides durch ein Sediment ist dessen Permeabilitit.

Die Gesamtporositit kohligen organischen Materials wechselt mit der Mazeralzusammensetzung und
der Reife. Vitrinitreiche Kohlen fithren einen hohen Anteil an Mikroporen, wihrend Inertinite durch
einen hohen Gehalt an Meso- und Makroporen eine hohere Porositit besitzen. Mit fortschreitender
Inkohlung wird die Porositit organischen Materials gesenkt, von anfinglich um 50 Vol.-% auf 2,5 bis
6 Vol.-% im Reifeintervall 1,1 bis 1,3 % VR, (Abb. 7.1). Nach Durchlaufen dieses Minimums steigt
die Porositit allmihlich an auf bis zu 10 Vol.-% (GRUNEKLEE et al. 1969, TODA et al. 1971, DEBELAK
& SCHRODT 1979, MURCHISON 1991, PYRAK-NOLTE et al. 1993, KILLOPS et al. 1996). Die
Verringerung der Porositit betrifft fast auschlieBlich Meso- und Makroporen, wihrend Mikroporen
einem kompaktionsbedingt wachsenden Strel weitgehend widerstehen (CHODOT 1961). Neben der
Kompaktion ist es die Bildung von Bitumen, welches bis zu einer Reife von 1,2 % VR, viele Poren
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verschlieBt. Der thermische Zerfall des Bitumens verursacht einen Porosititsanstieg oberhalb 1,2 %
VR, (Abb. 7.1). Dabei steigt mit der Inkohlung der Anteil der Mikroporen von 30 % in Flammkohlen
auf 75 % im Anthrazit (GAMSON et al. 1993). Die kompaktionsbedingte Porosititsreduktion ist jedoch
irreversibel (WUBBEN 1987).
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Abb.7.1: Entwicklung der Gesamtporositit von Kohlen in Abhdngigkeit von ihrer Reife,
zusammengestellt aus BERKOWITZ (1979), KILLOPS et al. (1996) und GASCHNITZ (2000).

Die Porositétsentwicklung in organischem Material korreliert nicht direkt mit seiner Permeabilitiit. Die
Durchldssigkeit in ihrer Lagerung ungestorter Steinkohlefldzen liegt bei 107 bis 10 mD (MEINERS
1987, HARPALANI & SCHRAUFNAGEL 1990). Hauptsichlich sinkt die Permeabilitit mit dem bei der
Versenkung steigenden Druck (HARPALANI & MCPHERSON 1986b, MCKEE et al. 1987). Daneben
sinkt sie wegen der mit der Inkohlung zunehmenden Isolierung relativ haufiger werdender Mikroporen
(GAMSON et al. 1993). Wird Gas aus einer Kohle desorbiert, so vergroBert sich ihre Gaspermeabilitit.
Zwar erhoht eine Desorption den effektiven Stre, doch das gleichzeitige Schrumpfen des kohligen
Materials iiberkompensiert diesen Trend und miindet faktisch in einer Drucksenkung (HARPALANI &
SCHRAUFNAGEL 1990). In einer Desorptionsphase korreliert der Anstieg der Kohlepermeabilitit mit
dem Fortschreiten der Gasdesorption linear (HARPALANI & CHEN 1993). Eine Zerstorung der
petrographischen Kohlestruktur durch tektonische oder bergbaubedingte (Abbau, CBM-Bohrung)
Beanspruchung steigert die Permeabilitit um GroBenordnungen (MCKEE et al. 1987, MEINERS 1987).

Die Kohlepermeabilitdten und solche der permischen bis quartdren Deckgebirgsgesteine sind in der
Tab. 7.1 aufgefiihrt. Post-karbonische Sedimente besitzen um bis zu 10 GroBenordnungen héhere
Permeabilititen als die Steinkohlen. Damit erweisen sich die karbonischen Kohlen, das Muttergestein
fiir Flozgas, als der effektivste Speicher dieses Gases. Von den post-karbonischen Gesteinen zeigen
solche aus dem Perm und der Kreide die geringsten Durchlissigkeiten (ENGELHARDT 1960,
FUCHTBAUER 1962, BENNER et al. 1998) und verlangsamen den Gastransport an die Erdoberfléiche.
Daten fiir triassische und jurassische Gesteine sind hinzugefiigt, da ihre fossile Verbreitung iiber die
rezenten Vorkommensgrenzen hinausging (BUKER 1996, KARG 1998). Wenn die Permeabilititen
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dieser weitgehend erodierten Sedimente denen in Tab. 7.1 entsprachen, dann hatten sie keine
Gasspeicherfunktion. Dieses gilt in gesteigerter Form fiir tertidire und quartire Ablagerungen.

. Permea- Permea- hydraulische .
Gestein bilitiit [mD] | bilitit [m?] | Leitfihigkeit [m/s] Literatur
Pf}lfe"n 107 bis 107 | 107 bis 107 1077 bis 107 GAMSON et al. (1996)
NEEEN
s | 1biss0 P 10" bis 4,9%107 | GAMSON et al. (1996)
107 bis 107 | 10" bis 107" 10" bis 107 MEINERS (1987)
SK gesamt
16 E
Karbon ii?fgjgt‘ 0.79 bis 3.0 7’9,: *1100']5@3 77;;1%_% MEINERS (1987)
e w100 1 3%107 bis 2,9%10"" bis RIECKMANN (1971)
Sandstein | 3¥107bis 1,3 1 7 5,18 1,3*10" SCHMITZ (1983)
Ton- 9%10™ bis 9%10™ bis 8.8%10" bis KROOSS &
siltstein 4,3*%107 43*107" 42%10™" LEYTHAEUSER (1988)
Zechstein- . 107 bis 9. 6 | ENGELHARDT (1960)
\ s 0.34*10 N ’
perm | Karbonat 0.1 bis 35 35%107 107 bis 0’31 | FUCHTBAUER (1962)
Rotliegend | 4x 103 1. 25107 bis 1,96%10"" bis
Sandetor 2%107 bis 100 Lo 0.08%10° RIECKMANN (1971)
Trias Sa‘;g;‘ém 1.36 1.36%10 13310 ENGELHARDT (1960)
N T4
Saﬁéﬁém 35 bis 1.570 315;‘;81 0}‘)215 3,4%107 bis 1,5%10° | ENGELHARDT (1960)
Jura > = &
Dogger- : 1,05%107" bis 1,03*10° bis
Sandstein 105 bis 3.250 3.25%10°2 3.19%10° ENGELHARDT (1960)
Griinsande | 10 bis 1000 | 10 bis 107 107 bis 107 BENNER (unverdoff.)
. . T
Kreide | labiatus- | 100156000 | 10 bis 10° bis 5.9¥10° | BENNER (unveroff.)
Mergel 6*10
" . I A
L;Zi%“ed‘ 2-94&815 2’,(7’4;1*01 o Bis | 2%109 bis 7#10° | BERGMANN (1999)
Frimmers- ‘o #1012 1o
dorfer 3‘]%6(2)0%5 3’?%21*010.3‘5 3107 bis 10 BERGMANN (1999)
Tertiir Sand ) ’
Neurather 714 bis 7.14%107" bis 16 e s
3 S 10
o 61.200 6.12%10"" 7%10°° bis 6 BERGMANN (1999)
I P T7 5 - )
Ha‘;g;‘:es“ 38-0308)0%5 3’(2)6021*0] 0}3‘3 3%10™ bis 210° | BERGMANN (1999)
- 0 b 10 b a4 i
LoB 0.1bis 10 | 10™bis 10 107 bis 107 BENNER (unverdft.)

Tab. 7.1: Permeabilititen karbonischer bis rezenter Gesteine der Niederrheinischen Bucht und des
Ruhrbeckens, erginzt durch Daten aus NW-Deutschland. SK = Steinkohle

7.1.3 Adsorptionskapazitaten von Kohlen

Die Adsorptionskapazititen von Kohlen gegeniiber Methan verdndern sich mit der Petrographie, dem
Inkohlungsgrad, der Oberfldche, dem Wassergehalt des organischen Materials, dem Lagerstittendruck
und der Temperatur. Die Faktoren Petrographie und Reife sind seit dem Ende der permokarbonischen
Maximalversenkung konstant. Der EinfluB wechselnder Driicke auf eine Anderung der Oberfliche ist
nach der Maximalversenkung vernachldssigbar (REUCROFT & PATEL 1983). Der Wassergehalt
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unterliegt im Zuge der Inkohlung einer drastischen Reduzierung, bleibt jedoch bei stabiler Reife
aufgrund der geringen Permeabilitdt der Kohlen weitgehend unverdndert. Daher kann der rezente
Wassergehalt als seit der permischen Beckeninversion stabil betrachtet werden. Er hat einen negativen
Effekt auf die Adsorptionskapazitit einer Kohle, welche gegeniiber einer trockenen Kohle um 10 bis
70 % reduziert ist. Diese Minderung ist bet sauerstoffreichen, unreifen Kohlen ausgepriigt und verliert
wihrend der Inkohlung an Umfang. Sie betrigt oberhalb eines Kohlenstoffgehaltes von 70 %
(Mattbraunkohle) zwischen 10 und 20 % (JOUBERT et al. 1973, 1974).

Wesentlichen Verinderungen wihrend der Beckengeschichte unterlagen die Groien Lagerstittendruck
und -temperatur. Aus diesem Grund wird die Adsorptionsgeschichte hier im Lichte dieser beiden
Faktoren betrachtet. Die Adsorptionskapazititen von Kohlen sind in Laborversuchen untersucht
worden fiir rezent in der Lagerstiitte beobachtete Druck- und Temperaturbedingungen bis 5 MPa und
50 °C (JUNTGEN & LANGHOFF 1964a,b, SCHILLING 1965, DREIER 1966, GEBERT et al. 1966, JUNT-
GEN & KARWEIL (1966b), SCHILLING et al. 1966, GRUNEKLEE et al. 1969, KiM 1977). Einzeldaten
existieren fiir extremere Druckbedingungen bis 14 bzw. 140 MPa bei 25 °C (JOLLY 1968, RUPPEL et
al. 1972, 1974). Umfassend hat GASCHNITZ (2000) die Adsorptionskapazititen von trockenen
Ruhrkohlen zwischen 35 und 180 °C und zwischen 1 und 20 MPa untersucht. Eine Druckerhchung
steigert danach die Adsorptionskapazitit, wihrend ein Temperaturanstieg antagonistisch wirkt. Es
zeigen inertinitreiche Kohlen geringe Adsorptionskapazititen bis 18 m3/t, wihrend sie in Vitrain-
proben auf bis zu 30 m3/t und in Sapropelkohlen (liptinitreich) auf bis zu 40 m3/t steigen. Da die Stein-
kohlen in den Untersuchungsgebieten vitrinitdominiert sind, wird in dieser Arbeit nur mit Vitrinitdaten
gerechnet. Dieses fiihrt nach GASCHNITZ (2000) je nach Kohlenpetrographie zu einer Unterschitzung
der Adsorptionskapazitit von bis zu 10 % bzw. zu einer Uberschitzung von bis zu 4 %.

In der Abb. 7.2 sind die Daten zur Adsorptionskapazitit von karbonischen Kohlen (GASCHNITZ 2000)
kombiniert mit der Versenkungsgeschichte des &stlichen Ruhrbeckens nach BUKER (1996). Der
Teufenkorrelation sind hydrostatische Druckverhiiltnisse zugrunde gelegt. Abhingig von Druck und
Temperatur erreicht die Adsorptionskapazitdt in einer Teufe von etwa 1 km ihr Maximum, um
darunter und dariiber abzufallen. Gesteine des flozfiihrenden Oberkarbons passierten in der
geologischen Vergangenheit diese Schwelle maximaler Adsorptionskapazitit mehrfach, so daB es zu
einigen Zyklen von Flozgas-Mobilisierungsphasen und -Adsorptionszeiten gekommen sein mufl. Die
einzelnen Phasen erfolgten je nach stratigraphischer Position in verschiedenen Schichten zu
unterschiedlichen Zeiten, so dafl aufwirts migrierendes Gas auf seinem Weg mehrfach de- und
adsorbiert werden konnte.

Die Adsorptionsdaten zeigen, dal das withrend der permokarbonischen Versenkung gebildete Methan
von bis zu 133 m3/t C,,, (Tab. 6.6) zum Bildungszeitpunkt zu 18 bis 100 % von dem kohligen Mutter-
gestein adsorbiert werden konnte. Die Beckeninversion im Unterperm lief in den Ablagerungen des
Namur C und Westfal A die Adsorptionskapazititen steigen, wihrend diese im Westfal B und C
sanken (Abb. 7.2). Dies ertffnete die Moglichkeit der Oberflichenemission von kohlebiirtigen Gasen
im Perm. Mit der emneuten Versenkung ab dem Oberperm drehten sich die unterschiedlichen Trends in
der Anderung der Adsorptionskapazitit um. Diese Versenkung erreichte an der Wende Jura/Kreide
ihre maximale Teufe. Es kann zu einer Gasmobilisierung durch Uberschreitung der Porenspeicher-
kapazititen gekommen sein. Mit der erneuten Hebung des Oberkarbons an und nahe an die
Erdoberfliche gelangte das jiingere erhaltene Oberkarbon in Bereiche einer maximalen Adsorptions-
kapazitit unter 10 m?/t. Die oberkretazische und tertidre Versenkung des Ruhrkarbons hingegen
reduzierte die Speicherfahigkeit der tieferlagernden Fl6ze und kann zu einer Flozgasmobilisierung
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gefiihrt haben, die von den auflagernden Flozen aufgefangen wurde. So ldBt sich der rezent zu
messende Gasstau unter dem kretazischen Deckgebirge im Ostlichen Ruhrbecken erkldren.

3?5 398 3?0 2¢‘15 298 1!}5 65 234 Ma
Westfal
IAkB!C[ 3]

IR
| \

J Perm [Trias| Jura | Kreide | Tertidr

Teufe [km]

Abb. 7.2: Teufenabhdingige Verdnderung der maximalen Methan-Adsorptionskapazitdt vitrinitreicher,
trockener Kohlen im dstlichen Ruhrbecken unter hydrostatischem Druck, nach Daten von GASCHNITZ
(2000). Gesondert sind die Bereiche unreifen organischen Materials und thermogener Methanbildung
im Permokarbon eingezeichnet. Da Mefiwerte fiir Teufen iiber 2 km nicht existieren, sind
Adsorptionskapazititen in diesen Teufen mit einem Fragezeichen gekennzeichnet. Die Teufen-
abhdngigkeit der Adsorptionskapazitdten wird mit der Zeit konstant gehalten, weil die Wirmefliisse
sehr wahrscheinlich ebenfalls stabil waren (58-65 mWim?, BUKER 1996).

7.1.4 ,Fossile Migration®“ — das Modell

Rezent ist ein Teil des thermogen gebildeten Methans in den Steinkohlen des Ruhrbeckens und der
Niederrheinischen Bucht erhalten geblieben und iiberwiegend adsorptiv in den Kohlen gespeichert.
Eine kontinuierliche Migration von Flézgas an die Erdoberfliche kann an einzelnen natiirlichen
Stoérungen nachgewiesen werden (Kap. 8.4.3.2.1). Diese rezente Situation ist nicht unverdndert auf die
geologische Geschichte zu iibertragen, wie in diesem Kapitel gezeigt wird. Unter Beriicksichtigung
des zeitlichen Verlaufs der Gasbildung, der Adsorptionskaparzititen organischen Materials und des
gaserfiillten Porenvolumens der Sedimente sind Aussagen zur Migration in Gasphase und zur
Flozgasemission in die fossile Erdatmosphire moglich. Diese Bilanz wird nur fiir das Ruhrbecken
unternommen. Dort sind die vorhandenen Daten umfangreicher als in der Niederrheinischen Bucht.

Zeitraum und Umfang der Flozgasbildung sind im Kap. 6 erldutert worden. Die Methanbildung in
jeder Formation wurde fiir dieses bilanzierende Modell in kleineren Profilabschnitten berechnet. So
konnten die Zeit der Methangenese, das Adsorptionsverhalten der Floze und die Porenspeicher-
kapazitidten der Ablagerungen priziser gefaBit werden. Die sechs Formationen vom Namur C bis zum
Westfal C1 wurden in je einen unteren, mittleren und oberen Teil gegliedert, das Westfal C2 wegen
seiner geringen Michtigkeit nur in einen unteren und oberen Abschnitt. Diesen Einzelteilen ist jeweils
ein Drittel (bzw. die Halfte) der in einer Formation gebildeten Gasmenge (vgl. Tab. 6.6) zugewiesen
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worden. Fiir jeden Abschnitt wurde eine Temperatur- und Versenkungsgeschichte des Karbons
berechnet, anhand Vitrinitreflexionsdaten der Bohrungen IF2 und S1 im zentralen Ruhrbecken. Dazu
wurde jeder Abschnitt einem reprisentativen Flozniveau zugeordnet (Tab. 7.2, Anhang 7.1).

Formation Flozniveau
ob. Tristan
Westfal C2 — Odin
ob. Nibelung
Westfal C1 mittl, Hagen
unt. Baldur
ob. Agir
Westfal B2 mittl. R
unt. O
ob., L
Westfal Bl mittl. Zollvereinl
unt. Viktorial
ob. Katharina
Westfal A2 mittl. Wilhelm
unt. Sonnenschein
ob. PlaBhofsbank
Westfal Al mitt]. Finefrau
unt. Mausegatt
ob. Sarnsbank
Namur C mittl. Wasserbank
unt. Sengsbank

Tab.7.2: Gliederung der Formationen des Ruhrkarbons in verschiedene Abschnitte, und ihnen
zugeordnete Flozniveaus. Numerische Ergebnisse der Bilanz ,, Fossile Migration“ liefert Anhang 7.1.

Einer Emission von kohlebiirtigen Gasen in die Atmosphire steht das Porenvolumen der Floze, der
Nebengesteine und des post-karbonischen Deckgebirges entgegen, welches migrierendes Gas
aufnehmen und eine Emission einschrinken bzw. verzégern kann. Die Porositit wird wihrend der
Diagenese kompaktionsbedingt reduziert. Diese Verminderung geschieht abhingig von der Lithologie
mit unterschiedlicher Geschwindigkeit und in einem verschiedenen AusmaB. Abb. 7.3 zeigt die
Verringerung der Porositit im Zuge der permokarbonischen Versenkung des Molassetroges. Die
Porositidtsentwicklungen von Kohlen, Siltsteinen und Sandsteinen sind Daten von ENGELHARDT
(1960), KARRENBERG & MEINICKE (1962), GAN et al. (1972), MENYESCH (1978), MCKEE et al.
(1987), MCDONALD & SCHMIDT (1992) und KUNZ (1994) entnommen (Abb.7.3). Die
Hauptkompaktion erfolgt auf den ersten beiden Versenkungskilometern. Die durchschnittlichen
Porosititen steigen von den Kohlen zu den Silt- und Sandsteinen. Fiir jede dieser drei Lithologien
wurde ein durchschnittlicher mathematischer Zusammenhang zwischen Teufe und Porositiit berechnet
(Abb. 7.3), der in diesem Modell zur Kompaktionsberechnung herangezogen wurde. Nach Durch-
laufen der permokarbonischen Maximalversenkung wurden die Porositiiten in diesem Modell konstant
gehalten. Eine erneute Steigerung der Porositdt im Zuge einer Gesteinshebung kann vereinzelt in
Tonsteinen auftreten (NEUZIL 1993). Da diese Lithologie hier fehlt, ist dieser Punkt nicht relevant.
Post-variszische Mineralisationen (JOCHUM 1996, 1999) und Zementationen (KARRENBERG &
MEINICKE 1962), welche die Gesteinsporosititen post-diagenetisch verminderten, sind nur von sehr
lokaler Bedeutung und vernachlissigbar.
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Abb.7.3: Entwicklung der Porosititen
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Adsorptionskapazitdten wurden fiir die Floze in jedem Abschnitt einer Formation getrennt ermittelt.
Temperaturen konnten der Temperaturgeschichte entnommen werden. Aus den Versenkungstiefen
waren die hydrostatischen Driicke abzulesen. Jedem Datenpaar aus Temperatur und Druck wurde eine
Adsorptionskapazitit nach Daten von GASCHNITZ (2000) zugeordnet. Typische Datensitze zeigt
Abb. 7.4. Da diese Werte an trockenen Kohlen gemessen wurden, der natiirliche Wassergehalt die
Adsorptionskapazitit von Kohlen jedoch um mindestens 10 % reduziert (JOUBERT et al. 1973, 1974),
wurden die Adsorptionskapazititen pauschal um 10 % vermindert. Eine fortschreitende Inkohlung
erh6ht generell die Adsorptionskapazititen organischen Materials. Daher wurde bei der
spitkarbonischen Erstversenkung der Floze mit geringeren Adsorptionskapazititen gerechnet als zu
spateren Zeiten. Porenspeicherkapazititen einer Lithologie und Teufe hingegen lagen bei der
Erstversenkung iiber den Werten spiterer Zeitpunkte (Abb. 7.4).

Die in der Abb. 7.4 dargestellten Speicherkapazititen erlauben, das in jedem Gestein maximal zu
speichernde Flozgasvolumen fiir jeden Zeitpunkt der geologischen Vergangenheit abzuleiten. In dem
hier verwendeten Modell wurde mit einem Ein-Phasen-FluB des Flozgases im Porenraum gerechnet.
Eine mogliche Wassersittigung wurde vernachlidssigt, da ihre Variation mit der Lithologie, der
Versenkung und dem Kapillardruck nur numerisch zu modellieren ist. Der Porenraum der Sedimente
wird bei der Erstversenkung deutlich reduziert und bleibt danach weitgehend stabil. Folglich wurde
die Teufenabhéingigkeit der Porenspeicherkapazitit fiir Kohlen, Silt- und Sandsteine getrennt fiir den
Fall der Erstversenkung und fiir spitere Situationen berechnet (Abb.7.4). Charakteristische
Kohleporosititen variieren im Ruhrbecken rezent zwischen 3,5 und 8 % (SCHILLING 1965, MEINERS
1987). Hier wurden nach erfolgter Kompaktion und Inkohlung pauschal 5 % angesetzt. Fir
kompaktierte Sandsteine wurde ein Mittelwert von 4,5 % und fiir Siltsteine ein Durchschnitt von 4 %
festgelegt (vgl. KUNZ 1994). Nach Daten des GLA (Krefeld) schwanken die rezenten geothermischen
Gradienten im Ruhrbecken zwischen 26 und 43 °C/km (ohne regionalen Trend). Daraus wurde ein
Mittelwert von 33 °C/km ermittelt, der in die Berechnung der Porenspeicherkapazititen einging.

Eine Reihe von Randbedingungen wurden der Quantifizierung der Methanmigration zugrunde gelegt:

- Die Migration erfolgt ausschlieBlich aufwirts. Overpressure-Bedingungen, die eventuell lokal
wihrend der Flozgasbildung auftraten und auch eine abwirtsgerichtete Migration zugelassen
haben konnten, wurden hier nicht beriicksichtigt.

- Flozgas wird in Flozen und an dem dispers verteilten organischen Material des Nebengesteins
adsorbiert. Dieses belegen eigene Befunde (Bohrung IF2, Kap. 7.1.6).

- Der Porenraum ist vollstéindig konnektiert, so daB Fl6zgas darin ungehindert migrieren kann.

- Migrationsbarrieren in Form feinklastischer Sedimente (caprocks) existieren im Ruhrkarbon nicht.

- Kliifte und tektonische St6rzonen sind nur von lokaler Bedeutung und bleiben unberiicksichtigt.

- Die Speicherkapazititen iibersteigende Gasmengen werden innerhalb eines Betrachtungs-
zeitraumes (in 1 Ma-Zeitintervallen) komplett in die niichsthohere Formation emittiert.

Eine Reihe von Bedingungen miissen erfiillt sein, um Gas aus einem Fléz, dann weiter in das Neben-
gestein, die nichstjiingere Formation und schlieBlich in die Atmosphire aufsteigen zu lassen. Bei
Jedem Schritt kann ein weiterer Teil des Gases adsorptiv oder im Porenraum gespeichert werden, so
daB sich die migrierende Gasmenge reduziert. Die Einzelschritte faBt Abb. 7.5 zusammen.
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Abb. 7.5: Abfolge der Einzelschritte bis zu einer Methanausgasung in die Atmosphdre.

Migration aus einem einzelnen Floz

Die erste Migrationsbedingung ist ein UberschuB an Fl6zgas in einem Floz. Die aus einem Kohleflsz
migrierende Methanmenge M, ist die in einem Betrachtungsintervall (1 Ma) im Floz gebildete bzw.
vorhandene Menge Methan B, abziiglich der noch verfiigbaren Adsorptionskapazitit der Kohle
A

k. und abziiglich der freien Porenspeicherkapazitit dieser Kohle P

frei :
My =By = Ag i = FPe pe Gleichung 7.1
Wenn die Bedingung M, >0 gegeben ist, dann erfolgt eine Gasemission aus dem Floz.

Dabei ergibt sich die freie Adsorptionskapazitit aus der Differenz der gesamten Adsorptionskapazitiit
A und der bereits belegten Adsorptionsplitze A, Erfolgt durch Druck- und Temperatur-

K, gesamt

schwankungen eine Anderung der gesamten Adsorptionskapazitit, so wird die freie Adsorptions-

Jbelegr *

kapazitiit je nach Vorzeichen der Anderung um diesen Betrag AA vergréBert oder vermindert:

K, gesamt

A A

K, frei = AK,gemm! - K belegt
Analog ist die freie Porenspeicherkapazitit der Kohle P

+AA

K, gesamt

Gleichung 7.2
i ZU berechnen.
Migration aus einer gesamten Formation

Die zweite Migrationsbedingung ist erfiillt, wenn die Speicherkapazitit der iiberlagernden Gesteine
einer Formation (Floze, Nebengestein) itberschritten wird. Dann kann eine Ausgasung in die hangende
Formation erfolgen. Die aus einer Formation aufsteigende Methanmenge M, ist gleich der Differenz
zwischen den aus Einzelflozen austretenden Gasmengen M , einerseits und der Summe der freien
Adsorptionskapazititen A, , . der Floze und der freien Speicherkapazititen der Nebengesteine
andererseits. Letztere wurden getrennt berechnet fiir Sandsteine und Konglomerate ( P, . ), sowie fiir

Ton- und Grobsiltsteine (P,

frei
e )
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Mp, =My —Ag o0 = Ps poi =Py i Gleichung 7.3
Lautet das Ergebnis der Gleichung 7.3 M ,, >0, so erfolgt eine Methanemission aus der Formation
ins Hangende.

Fir die freien Porenspeicherkapazititen Py . und P, .. gilt die in Gleichung 7.2 genannte
Bedingung analog.

Migration aus jiingeren Formationen bzw. aus dem Karbon ins Hangende

Steigt Flozgas aus einer Formation in jiingere Einheiten auf, so kann das Gas diese Schichten
durchwandern und an die Karbonoberfliche gelangen, wenn die Adsorptions- und Porenspeicher-
kapazititen dieser jiingeren Schichten gesittigt sind.

Migration an die fossile Erdoberfliche

Ergeben die Berechnungen dieses Modells eine Emission von Methan aus dem Karbon, so ist dieses
noch kein Beleg fiir eine tatsdchliche Emission in die fossile Atmosphire. Dieses zu kliren, erfordert
die Kenntnis der Adsorptions- und Porenspeicherkapazititen jiingerer Schichten. Dabei kann es sich
sowohl um vermutlich abgelagertes (und kohlefithrendes?) Westfal D und Stefan gehandelt haben
(sieche BUKER 1996, KARG 1998), als auch um (teils erhaltene) Sedimente des Perm bis Quartir. Das
Methan-Speichervermégen dieser Einheiten muf unbekannt bleiben. Eventuell zeitweilig vorhandenes
organisches Material aus dem Westfal D und Stefan trat sicher in geringeren Mengen als im erhaltenen
flézfiihrenden Oberkarbon auf, da das Klima trockener und wiistenhafter wurde (SCHEIDT & LITTKE
1989). Ebenso war die Vitrinitreife dieses Materials und damit seine Adsorptionskapazitit geringer.
Die Permeabilitéiten iiberlagernder Sedimente, auch der gering-permeablen Griinsande und Mergel der
Kreide, waren alle hoher als die der erhaltenen Karbon-Steinkohlenfléze (Tab. 7.1). Es hat im
Ruhrbecken (und dem aufliegenden Miinsterlinder Becken) nie bessere Flozgasspeichergesteine
gegeben als das flozfiihrende Oberkarbon selbst. Daher ist davon auszugehen, daB Flozgas, welches in
geologischer Zeit diese oberkarbonischen Gesteine verlassen hat, auch in groBen Teilen bis in die
fossile Erdatmosphire vordringen konnte.

7.1.5 Ergebnisse des Modells ,,Fossile Migration“

Es konnten drei Zeitrdume in der geologischen Vergangenheit des Ruhrbeckens bestimmt werden, in
denen es sehr wahrscheinlich zu Methanemissionen aus einzelnen Formationen des flozfithrenden
Oberkarbons kam. Dieses waren die Wende Karbon/Perm (304 bis 298 Ma), das spite Perm
(ca. 250 Ma) und die Wende Unter-/Oberkreide (100 bis 90 Ma, Alb und Cenoman). Die erste
Ausgasungswelle setzte wihrend der thermogenen Flozgasbildung zum Zeitpunkt der permo-
karbonischen Maximalversenkung ein. Hauptgrund fiir die Emissionen waren die fiir die Fixierung
grofler Methanmengen zu geringen Adsorptionskapazititen der Kohlen. Das unter hohem Druck in
tiber 3 km Tiefe gesteigerte Porenspeichervermogen (Abb. 7.4) war vollkommen gasgesiittigt, so daB
neu generiertes Flozgas austrat. Dieses betraf auf jeden Fall die iltesten flozfiihrenden Schichten des
Ruhrkarbons (Namur C, Westfal A1), weil dort eine hohe Gasbildung mit geringen Adsorptions-
kapazititen zusammenfiel (Abb. 7.6). Rein rechnerisch war das Porenvolumen der Gesteine des
Westfal A2 ausreichend, um die dort generierten Gasmengen wihrend ihrer Bildung aufzunehmen. Im
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Gegensatz dazu trat wenig zeitverzfgert vor etwa 299 Ma im Westfal B2 eine Gastibersittigung ein,
da diese feinkornige Formation mit einem hohen Anteil an Tonsiltsteinen iiber keine ausreichende
Porenspeicherkapazitit verfiigte. Die Flozgasvolumina jiingerer Formationen konnten an der Wende
Karbon/Perm theoretisch vollstindig adsorbiert bzw. im Porenraum gespeichert werden. Ein Teil des
Gases ilterer Einheiten nahmen ebenfalls die Gesteine des Westfal B2 bis C2 auf. Wegen der
spétvariszischen Zerblockung des Gebirges diirfte jedoch der groBite Teil des mobilisierten Gases aus
dem Namur C bis Westfal B1 in die Atmosphire gelangt sein.
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Abb. 7.6: Zeitraum der Migration von Flozgas aus den einzelnen Formationen des Ruhrkarbons in
Jiingere Einheiten. Aufgrund der spdtvariszischen Zerblockung karbonischer Gesteine ist zu erwarten,
daf3 ein Grofiteil dieses mobilisierten Gases nicht nur liberlagerndes Karbon und das Deckgebirge,
sondern auch die fossile Atmosphdre erreicht hat. Datengrundlage: Versenkungsgeschichte des
Ruhrbeckens nach BUKER (1996) und Adsorptionskapazititen nach GASCHNITZ (2000).

Flozgas wurde nach der permokarbonischen Versenkung nicht mehr generiert. Trotzdem kam es im
spdten Perm und an der Wende Unter-/Oberkreide zu zwei weiteren Ausgasungsphasen, weil durch
zwei Beckeninversionen die Speicherkapazititen das Gasaufkommen unterschritten. Besonders die
Einheiten vom Westfal A2 bis C2 wurden in Teufen flacher als 1 km gehoben. Dies reduzierte ihre
Adsorptionskapazititen nach eigenen Berechnungen gegeniiber vor-Inversionszeitriumen um 20 bis
90 %, das Porenspeichervermégen war um 10 bis 60 % vermindert (Abb. 7.4). Die Beitrige einzelner
Formationen zu diesen Emissionsereignissen unterscheiden sich nach diesem Modell stark.

Im Oberperm (um 250 Ma) trugen das Namur C und Westfal Al nur untergeordnet zu den
Ausgasungen bei (Abb. 7.6). Von den Einheiten Westfal A2 bis B2 lieferte das Westfal A2 aufgrund
seines Kohlereichtums die groBten Gasmengen. In diesem Modell waren wesentliche Gaslieferanten
vor 250 Ma das Westfal C1 und C2, da sie wegen ihrer stratigraphischen Position in die geringsten
Teufen gehoben wurden. An der Wende Unter-/Oberkreide ist das Bild &hnlich. Auch hier stammen
die aufsteigenden Flozgasmengen hauptsichlich aus den jiingsten Formationen (Westfal B2 bis C2),
wie Abb. 7.6 zeigt. Die Entwicklung von Methanbildung, Speicherung und Emission ist fiir jeden
einzelnen Abschnitt (insgesamt 20) der sieben Ruhrkarbon-Formationen im Anhang 7.1 aufgelistet.
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Die mit dem Modell ,Fossile Migration“ berechneten Emissionsmengen betragen zwischen 4 %
(Namur C) und 95 % (Westfal C2) der dort gebildeten Methanmengen. Tatsédchlich sind aus dem
unteren flozfithrenden Oberkarbon (Namur C bis Westfal B2), welches maximal 15 m3 Flozgas/t
enthélt (HINDERFELD et al. 1993), jedoch iiber 80 % des urspriinglich generierten Gases entwichen.
Aus diesen Zahlen geht eine Unterschitzung der Ausgasungen aus dem Namur C bis Westfal B2
hervor. Dies liegt an der natiirlichen Ausgasung iiber Kluftsysteme, welche aufgrund ihrer Variabilitit
nicht in das Modell ,,Fossile Migration* aufzunehmen war. Andererseits iiberschiitzen die berechneten
Ausgasungen fiir das Westfal C1 und C2 die Emissionen aus diesen jiingsten erhaltenen Einheiten,
denn rezent ist noch eine Gasmenge von bis zu 50 % der in ihnen gebildeten Methanvolumina
erhalten. Diese hoheren Gasinhalte stammen wahrscheinlich aus einer nachtriiglichen Migration von
Gasen aus dlteren Formationen in die Gesteine des Westfal C1 und C2.

Insgesamt gibt das Modell ,Fossile Migration“ nur die Untergrenze der zu vermutenden fossilen
Ausgasungsmengen an. Der Grund ist in der konservativen Philosophie des Modells zu suchen. Es 148t
eine Ausgasung aus einer Formation erst zu, wenn die Speicherkapazititen der trockenen Gesteine
vollstandig gesdttigt sind. In der Realitit kommt es bereits frither zur Ausgasung, weil erstens die
Porenrdume teilweise wassergesittigt sind. Dieses reduziert den verfiigbaren Speicherraum. Zweitens
treten Gesamtdruckunterschiede im System auf, die ein advektives FlieBen induzieren. In der Folge
fiillt ein in einen Porenraum strémendes Gas diesen nicht aus, sondern steigt seinem Auftrieb folgend
weiter auf. Die Geschwindigkeit und der Umfang der Advektion hingt stark von Kluftweiten und
Druckunterschieden ab (vgl. Kap. 8.4.3.2), deren fossile AusmaBe unbekannt sind.

Das Modell ,Fossile Migration” erlaubt Aussagen zu Emissionszeitriumen in der geologischen
Vergangenheit. Die tatsdchlichen Ausgasungsmengen waren gegeniiber den in Abb. 7.6 dargestellten
Mengen einerseits reduziert durch die partielle oder vollkommene Wassersittigung des Porenraumes,
die einen der Gasmigration widerstrebenden Kapillardruck aufbaute. Andererseits ist entlang von
Storungen ein advektiver Gasaufstieg anzunehmen, der quantitativ iiber den hier modellierten Methan-
mengen liegen konnte. Vergleiche zwischen den gebildeten Methanmassen in Gesteinen des Westfal
Al und A2 (Tab. 6.6) und den nach Daten von PATTEISKY (1952, 1955b, 1959) dort vorhandenen
Volumina erlauben festzustellen, daBl die tatsichlichen Ausgasungen aus diesen Formationen
insgesamt um einen Faktor 5 bis 20 iiber den Schitzungen des Modells ,.Fossile Migration lagen.

Fiir das Flozfiihrende der Niederrheinischen Bucht ist zur Zeit der Maximalversenkung an der Wende
Karbon/Perm ebenfalls von Ausgasungen in das Deckgebirge und die Atmosphire auszugehen.
Jiingere Emissionsereignisse sind anzunchmen, aber ihr genauer Zeitraum aufgrund der unsicheren
mesozoischen Versenkungsgeschichte nicht faBbar. Besonders im Bereich des Erkelenzer Horstes ist
die Anwendung des Modells ,,Fossile Migration* mit Unsicherheiten behaftet. Wenn es dort, wie von
KARG (1998) modelliert, zu einem Intrusionsereignis kam, so kann dieses im Permokarbon oder etwa
in der Unterkreide (analog zum Bramscher Intrusiv) erfolgt sein. Das resultierende Inkohlungsmuster
wiire in beiden Fillen identisch (miindl. Mitteilung Dr. H. KARG), die Auswirkungen auf Zeitriume
der Gasbildung, Gasmigration und Gasemission jedoch sehr unterschiedlich. Wenn es unter dem
Erkelenzer Horst zu einer post-variszischen Plutonintrusion gekommen sein sollte, so kann es durch
eine erneut einsetzende Gasbildung und durch die Aufheizung der Gesteine, welche die Adsorptions-
und Porenspeicherkapazititen senkt, zu einer Gasiibersittigung gekommen sein. Fiir diesen Fall wire
am Erkelenzer Horst ein post-variszisches Emissionsereignis zu fordern.
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7.1.6 Rezente Migration

Im Gegensatz zur fossilen Flozgasmigration ist der gegenwartsnahe Gastransport einer direkten
Beobachtung zuginglich, abzulesen an den Gasinhalten der Steinkohlefloze, des karbonischen
Nebengesteins und des post-karbonischen Deckgebirges. Diese Gasinhalte sind ein Produkt aus
Gasbewegungen, welche im Zeitraum von der Gegenwart bis einige Millionen Jahre zuriick in der
Vergangenheit abliefen. Hier werden einige rezente Gasinhaltsprofile vorgestellt und diskutiert.

7.1.6.1 Migration in karbonischen Gesteinen

Die rezenten Gasinhalte der Ruhrkohlen zeigen prinzipiell zwei regional sehr unterschiedliche Trends.
Es ist der seit den 1970er Jahren explorierte und bebaute Bereich des Ruhrbeckens zu gliedern in einen
gasarmen westlichen und einen gasreichen &stlichen Teil, getrennt durch den Blumenthal-Sprung.
TRESKOW (1985), KAFFANKE (1988), HINDERFELD et al. (1993} und KUNZ (1999) prigen fiir beide
Gasprovinzen die Begriffe der niederrheinischen und westfilischen Charakteristik. Ein
,niederrheinisches® Gasprofil zeichnet sich durch eine 100 bis 400 m messende, weitgehend gasfreie
Zone unterhalb der Karbonoberfliche aus, unter der die Gasinhalte bis auf 12 m3/t steigen konnen. Ein
westfilisches* Gasprofil wird gekennzeichnet durch eine Gasakkumulation bis etwa 200 m unter der
Karbonoberfliche mit Gasinhalten zwischen 4 und 14 m3/t. Darunter sinken die Gasinhalte, um 400
bis 800 m unter dem Deckgebirge ein zweites Maximum anzustreben. Im Detail sind viele
Unterschiede in den inzwischen fast 500 bekannten vertikalen Gasinhaltsprofilen festzustellen.
HINDERFELD et al. (1993) grenzen insgesamt 14 Typen von Gasinhaltsprofilen aus. GASCHNITZ (2000)
hat diese Vielzahl auf insgesamt fiinf Profiltypen reduziert und strukturellen Hoch- und Tiefpositionen
zugeordnet, zwei fiir die niederrheinische und drei fiir die westfilische Charakteristik. Insgesamt ist
die Einteilung nach GASCHNITZ (2000) eine gute, stark vereinfachte Leitlinie, die jedoch keine
Allgemeingiiltigkeit besitzt. Daher werden die fiinf Profiltypen in dieser Arbeit durch einen neuen,
sechsten Profiltyp ,,altes Revier* fiir den Bereich des stillgelegten Bergbaus im siidlichen Ruhrbecken
erginzt. Dort fehlt ein Deckgebirge oder ist bis 100 m michtig. Gasprofile im ,,alten Revier” sind
gekennzeichnet durch fehlende bis geringe Gasinhalte unter 5 m3/t ohne (einheitlichen) Teufentrend.

Bohrungen GBB2 und GBD1

An zwei Bohrungen im siidlichen Ruhrbecken (Abb. 5.1) wurden von der DMT (Essen) die Gasinhalte
der Steinkohlenfloze bestimmt (vgl. Kap. 5.2.4.3). Beide Bohrungen wurden in der Bochumer
Hauptmulde niedergebracht. Die Bohrung GBB2 durchteufte 14 m glaziale Quartdrsedimente, um
darunter bis in 100 m Teufe mittlere Bochum-Schichten zu erbohren. Am Standort GBD1 lagerten
unter 1 m Quartidr 56 m Kreidesedimente (Essener Griinsand, labiatus-Mergel). Darunter wurden bis
in 120,15 m Tiefe obere Bochum-Schichten angetroffen. Teufenprofile der Gasinhalte zeigt Abb. 7.7,

Generell bestitigen beide Bohrungen die geringen Gasinhalte unter 5 m3/t dieser Region, wie sie schon
PATTEISKY (1955b) beschreibt. In der Bohrung GBB2 variieren dic Gasinhalte zwischen 2 und 3 m3/,
in der Bohrung GBD1 zwischen 3,5 und 5 m?/t. Ein Teufentrend in der Entwicklung der Gasinhalte ist
nicht auszumachen. Dieses sind typische Gasprofile fiir das ,alte Revier”. Wie sich aus Gasinhalts-
karten von PATTEISKY (1952, 1955b, 1959) ableiten 148t, ist dieser Gasinhaltsprofiltyp im siidlichen
Ruhrbecken weit verbreitet.
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Gasbewegungen werden generell beeinfluit durch Permeabilititsschwankungen aufgrund wechselnder
Gesteinslithologien und wechselnder tektonischer Beanspruchung. Die Bohrprofile GBB2 und GBD1
zeichnen sich sowohl durch eine homogene Gesteinsabfolge aus Ton- und Grobsiltsteinen, als auch
durch zerscherte Gesteinsgefiige aus. Die Gesteine werden durch zahlreiche Uberschiebungen mit
Versidtzen im dm- bis m-Bereich durchschlagen. Dies nivelliert die Gaspermeabilititen in beiden
Bohrprofilen und erkliart die im Vergleich zu weiter nordlich gelegenen Gasinhaltsprofilen recht
konstanten Gasinhalte.
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Abb.7.7: Rezente Gasinhalte in Flézen der Bochum-Schichten. Bohrungen GBB2 und GBDI im
siidlichen Ruhrbecken. Charakteristische Gasinhaltsprofile fiir das ,,alte Revier*. Darstellung mit
freundlicher Genehmigung der DMT (Essen).

Bohrung P2
Die Bohrung P2 ist im westlichen Ruhrbecken in der Lippe-Hauptmulde abgeteuft worden. Unter
459,57 m Deckgebirge mit Einheiten aus dem Quartér, Tertidr, der Kreide, dem Buntsandstein und

Zechstein lagert flozfithrendes Oberkarbon. Bis in eine Teufe von 1348,60 m wurden Horst- bis
Bochum-Schichten erbohrt (s. Anhang 5.1). Die Teufenabhingigkeit der Gasinhalte zeigt Abb. 7.8.
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Abb. 7.8: Rezente Gasinhalte in Flozen der Horst- bis Bochum-Schichten. Bohrung P2 im westlichen
Ruhrbecken. Die Gasinhalte wurden von der Ruhranalytik (Herne) gemessen. Darstellung mit
freundlicher Genehmigung der Ruhrkohle AG (Essen).

Die Gasverteilung in Flozen der Bohrung P2 zeigt eine ,niederrheinische Charakteristik™. Sie
entspricht dem Profiltyp II nach GASCHNITZ (2000), wenn auch die Gasinhalte héher sind. Die oberen
350 m der Karbonkohlen sind weitgehend gasfrei. Unterhalb 800 m steigen die Gasinhalte bis auf
11,8 m3/t in 970 m, um von dort mit zwei Unterbrechungen auf 0,8 m3/t in 1318 m Teufe abzufallen.
Drei wahrscheinliche EinfluBfaktoren auf diese Gasverteilung konnen festgehalten werden. Die
Gasinhalte der oberen 350 m karbonischer Kohlen sind in die fossile Atmosphire entgast. Diese
Gasleere der obersten karbonischen Gesteine ist typisch fiir viele europidische Kohlelagerstitten
(CREEDY 1991, HINDERFELD et al. 1993). Darunter nehmen die Gasinhalte zu. Ein EinfluB der
Tektonik auf die Gasverteilung, wie es HINDERFELD et al. (1993) fiir andere Regionen des Ruhr-
beckens beschreiben, ist hier (Abb. 7.8) nicht nachzuweisen. Abschiebungen in 990 m und in 1275 m
Tiefe zeigen keinen positiven Einflufl auf die Gasmigration in Form deutlich erhShter oder gesenkter
Gasinhalte. Auffillig ist die qualitative Ubereinstimmung zwischen dem Teufenprofil der Gasinhalte
und den nach GASCHNITZ (2000) modellierten Adsorptionskapazititen (Abb. 7.4). Daher ist hier von
einer Kontrolle der Flozgasgehalte durch Ad-/Desorptionsprozesse im Zuge der wechselhaften
Versenkungsgeschichte auszugehen.
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Bohrung IF2

Im Herbst 1997 wurde im nordlichen zentralen Ruhrbecken die Explorationsbohrung IF2 abgeteuft.
Unter Quartér lagert dort eine michtige Kreide-Abfolge bis in eine Teufe von 959,93 m. Sie reicht
vom Santon (Halterner Sande) bis hinab ins Mittelalb (minimus-Griinsand, Transgressions-
konglomerat). Darunter wurden bis in eine Teufe von 1399,50 m Horst- und Essen-Schichten erbohrt
(s. Anhang 5.I). Direkt am Bohrplatz konnten 20 bis 30 cm lange Bohrkerne gewonnen und das
Flozgas kontrolliert aus ihnen desorbiert werden. Gasinhalte wurden nach der in Kap. 5.2.4.3
beschriebenen Technik bestimmt. Das desorbierte Flozgas bestand zu iiber 85 % aus Methan und zu
unter 1 % aus Ethan. Die stabile Kohlenstoffisotopie dieser Gase wurde gemessen. Den Verlauf dreier
typischer Desorptionskurven mit Isotopiedaten zeigt Abb. 7.9, Gasinhalte und Summenisotopie des
jeweils in den ersten 1000 min desorbierten Gases sind in Abb. 7.10 dargestellt.

Zwei Steinkohlen zeigen den fiir Adsorptionsspeicher typischen Verlauf einer Desorptionskurve
(Abb. 7.9a,b). Aufgrund der Druckentlastung im Zuge der Bohrkernférderung sinken die
Adsorptionskapazititen der Kohlen. Etwa 50 % des adsorbierten Gases entweicht bereits innerhalb der
ersten 2.000 min nach Forderung. Mit der Anndherung an ein Ad-/Desorptionsgleichgewicht unter
Atmosphérendruck verlangsamt sich der Ausgasungsproze. Weitere 30 % des gespeicherten Gases
sind nach etwa 13.000 min (Abb. 7.9a) bzw. 18.000 min (Abb. 7.9b) freigesetzt. Beide Kohleproben
bestanden aus je einem Stiick. Damit ist die schnellere Ausgasung der Probe in Abb. 7.9a nicht auf die
Probenbehandlung (Zerkleinern beim Bohrfortschritt) zuriickzufithren, sondern muB auf Unter-
schieden in der Petrographie (der Porenstruktur) beruhen.

Einen ganz anderen Ausgasungsverlauf zeigt ein Tonsiltstein mit einem TOC-Gehalt von 2,2 %
(Abb. 7.9¢). Hier sind 80 % des gespeicherten Gases bereits nach 400 min ausgetreten. Auffillig ist
der geringe Gasinhalt des Tonsiltsteins (0,067 m3/t), welcher nur 1 bzw. 16 % der Gasmenge in den
hier vorgestellten Kohlen ausmacht. Zwei Moglichkeiten der Gasspeicherung im Tonsiltstein sind
denkbar, entweder im Porenraum oder adsorptiv an der Oberfliche des organischen Materials.

Wiirde es sich bei dem Tonsiltstein um einen reinen Porenspeicher mit guter Konnektierung der
gasfiihrenden Poren handeln, so wire ein augenblicklicher Austritt des Gasinhaltes aus dem
Porenspeicher zu erwarten. Es wiirde eine rasche advektive Nivellierung von Gesamtdruckunter-
schieden zwischen dem Tonsiltstein und der ihn umgebenden Atmosphire stattfinden. Zwar erfolgt die
Ausgasung aus dem Tonsiltstein (Abb. 7.9¢c) schneller als aus den Kohlefldzen (Abb. 7.9a,b), jedoch
langsamer, als es aus einem Porenspeicher zu erwarten wire. Nach dieser Beobachtung tritt in den
Nebengesteinen der Steinkohlenfloze das Flozgas nur teilweise im Porenraum auf, wihrend ein
anderer Teil adsorptiv an das organische Material gebunden ist. Unter dieser Annahme steigt der
Gasinhalt pro t TOC des Tonsiltsteins um 1 bis 2 GroBenordnungen und gleicht damit jenem der
benachbarten Floze. Folglich unterscheiden sich die Gasinhalte von Steinkohlenflozen und
benachbarter Nebengesteine kaum, wenn man die Gasmengen auf den TOC-Gehalt bezieht. Damit
sind die adsorbierten Gasinhalte im flozfiihrenden Oberkarbon des Ruhrbeckens weitgehend
lithologieunabhingig, sondern schwanken mit der Druck- und Temperaturgeschichte der Gesteine.

Die Kohlenstoffisotopie von Methan und Ethan in den Steinkohlen ist wihrend der Desorption

weitgehend konstant (Abb. 7.9a,b). Zum Desorptionsende nach 60.000 min zeigt sich in beiden Proben
eine leichte Drift (um 1 bis 2%o) hin zu "“C-reicheren Gasen. Dieses stimmt iiberein mit
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Beobachtungen von WINGERNING (1975). Eine von ithm gemessene Steigerung dieses Trends mit der
Reife der Kohle ist hier nicht festzustellen.
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Abb. 7. 9a,b,c: Ausgasungsverhalten zweier Steinkohlen und eines Tonsilisteines aus der Bohrung IF2

und einige Daten der stabilen Kohlenstoffisotopie von Methan und Ethan. Figene Messungen.

Volumenangaben unter Standardbedingungen (STP = 0 °C und 1013,25 hPa).
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Abb. 7.10: Gasinhaltsprofil und Trend in der Kohlenstoffisotopie von Methan und Ethan in der
Bohrung IF2, zentrales Ruhrbecken. Die Stratigraphien der dltesten Kreideeinheiten und des Karbons
sind angegeben. Das erbohrte Reifeintervall erstreckt sich im Karbon von 0,93 bis 1,16 % VR,. Die
Probengewinnung erfolgte mit freundlicher Genehmigung der Ruhrkohle AG (Essen).

Das Gasinhaltsprofil ist typisch ,westfilisch (HINDERFELD et al. 1993) und entspricht dem
Profiltyp I nach GASCHNITZ (2000). Die obersten Floze des Karbons, 50 bis 150 m unter dem
Kreide-Deckgebirge, zeichnen sich in der Bohrung IF2 durch die héchsten Gasinhalte aus (Abb. 7.10).
Bis zu 6,55 m¥t werden erreicht. Darunter fallen die Gasinhalte rasch ab auf schlieilich 0,4 m3/t in
13995 m Tiefe. Die Gasinhalte der Nebengesteine (Sandsteine, Ton- und Grobsiltsteine) sind
teufenunabhingig niedrig und liegen unter 0,1 m3/t Gestein. Werden diese Gasinhalte pro t TOC
berechnet, gleichen sie denen der Steinkohlefloze. Wie schon fiir die Abb. 7.9¢ erldutert, spricht dieses
fiir eine wichtige Rolle der Adsorption auch fiir die Gasinhalte der Nebengesteine. In dieser Bohrung
fallt die Zone erhohter Gasinhalte gleichzeitig auch in den fiir hohe Adsorptionskapazititen der
Kohlen giinstigsten Teufenbereich. Somit ist ein EinfluB von Adsorptionsspeicherkapazitits-
dnderungen auf die Gestalt dieses Gasinhaltsprofil nicht auszuschlieBen.
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Die stabilen Kohlenstoffisotopien von Methan und Ethan zeigen einen weitgehend ungestSrten
Teufentrend, in Abb. 7.10 dargestellt an der Summenisotopie der innerhalb der ersten 1000 min
desorbierenden Gasmengen. In beiden Gasen steigt mit der Teufe der Anteil an "C. Vier mogliche
Ursachen sind fiir diesen Trend auszumachen. Reifeunterschiede kénnen ein Grund sein, da Kerogen
mit fortschreitender Inkohlung "“C-reicher wird (SILVERMAN & EPSTEIN 1958, DEINES 1980,
GALIMOV 1988). Solch ein Reifetrend ist innerhalb eines kleinen Reifeintervalls wie des hier
beprobten (AVR, = 0,23 %) jedoch kaum mefBbar und kann Isotopieunterschiede etwa im Methan von
8 %o nicht erkldren. Bakterielle Methanbildung fihrt zu leichtem Methan und kann theoretisch durch
Zumischung zu thermogenem Gas eine Methanisotopie um -43 %0 nahe der Karbonoberfliche
erzeugen. Allerdings sprechen zwei Griinde dagegen: Erstens zeigen Flozgaslagerstitien mit
bakteriellem Genesebeitrag oft negativere Isotopien unterhalb -60 %c (SMITH & PALLASSER [996).
Zweitens konnte ein bakterieller EinfluB den Teufentrend in der Ethanisotopie nicht erkliren.
Bakterielle Kohlenwasserstoffoxidation scheidet als Trendursache ebenfalls aus. Dieser Prozefl wiirde
im wesentlichen Kohlen nahe der Karbonoberflidche betreffen und damit den gemessenen Trend in der
Methanisotopie genau umkehren. Eine bakterielle Methanoxidation konnte die sehr schwere Ethan-
isotopie von -20,7 %o in 1015 m Tiefe erklidren (Abb. 7.10). Dieser Einzelwert ist jedoch eventuell
unzuverlissig. Auch zeigen Untersuchungen des Bodengases, daBl rezent der Prozefl der bakteriellen
Kohlenwasserstoffoxidation auf die oberen 70 cm des Bodens beschriankt ist (Kap. 8.1.3). Die
Flozgasmigration, welche mit einem Wechsel aus Ad- und Desorptionsprozessen verbunden ist, kann
den gemessenen Isotopietrend verursachen. WINGERNING (1975) beobachtet bei der Desorption der
letzten 10 % des Gases aus einer Kohle eine Drift um bis zu 30 %c hin zu *C-reicherem Methan. Da in
dem Profil der Bohrung IF2 iiber 90 % der urspriinglich generierten Gasmengen entwichen sind, ist
die Ad-/Desorptionsfraktionierung eine mogliche Erkldrung. Somit stammt das Flézgas in der
Bohrung IF2 rezent wohl vollstidndig aus tieferen Horizonten. Das isotopisch leichtere Gas nahe der
Karbonoberfliche stammt danach aus fritheren Desorptionsstadien tiefer liegender Floze.

Bohrung AL 1

Im Jahr 1976 wurde siidlich der Ortschaft Cappenberg im Gstlichen Ruhrbecken eine Explorations-
bohrung abgeteuft, die am Siidrand der Essener Hauptmulde unter einem kretazischen Deckgebirge
von 566 m Michtigkeit Einheiten der Essen- und Bochum-Schichten erbohrte. Wihrend der Durch-
teufung des Karbons wurden mit einem FID die Gesamt-Kohlenwasserstoffgehalte in der Spiilung
dieser Kernbohrung bestimmt (SCHUSTER 1979, unvertffentlichter Bericht). Diese Daten erlauben
qualitative Aussagen zur Flozgasverteilung in diesem sehr gasreichen Teil des Ruhrbeckens.

Das ,,westfilische® Gasinhaltsprofil entspricht dem Profiltyp IV nach GASCHNITZ (2000). Analog zu
den vorher beschriebenen Bohrungen zeigt sich auch in der Bohrung AL 1 die starke Konzentrierung
des Flozgases in den Kohleflozen (Abb. 7.11). Daneben zeigen zwei Horizonte mit erhohten TOC-
Gehalten (in 690 m und 1140 m Teufe) ebenfalls gesteigerte Adsorptionskapazititen. Lokal findet
rezent ein advektiver Gastransport statt. Das ist an den erhohten Gasinhalten in zwei Kluftzonen (in
790 m und 885 m Teufe) abzulesen. Dieser Gastransport fiihrt in den Flozen zu einem Gasstau unter
dem Kreidedeckgebirge (Abb. 7.11). Unterhalb 1100 m wird eine zweite gasreiche Zone angefahren,
die sehr wahrscheinlich auf gesteigerte Adsorptionskapazititen zuriickzufithren ist, da sie mit den
Adsorptionsmaxima nach GASCHNITZ (2000} korreliert.
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Abb. 7.11: Gasinhalte karbonischer Gesteine in der Spiilung der Bohrung AL I, mit freundlicher
Genehmigung der Ruhrkohle AG (Essen). Angegeben sind einige Floznamen.

7.1.6.2 Migration im post-karbonischen Deckgebirge

Bei einer rezent anhaltenden Migration von Flozgas aus groBeren Teufen ist zu erwarten, dal ein Teil
des Gases in das Deckgebirge entweicht. Dieses ist offensichtlich der Fall. Bohrungen im &stlichen
Ruhrbecken haben immer wieder Flozgas in einzelnen Horizonten des kretazischen Deckgebirges
vorgefunden (MULLER 1904a,b, WEGNER 1924a,b). Das Gas tritt im Gestein des Cenoman bis
Campan auf und ist konzentriert in stark gekliifteten Bereichen und in sandigen Einschaltungen
(WOLANSKY 1950). Im Raum Drensteinfurt-Ahlen sind 2 bis 3 m méchtige sandige Turbiditlagen im
Emschermergel bekannt, die stark ausgasen (miindl. Mittelung Dr. FRIEG, DMT Essen).
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1975 wurde am Haardt-Sprung im zentralen Ruhrbecken die Bohrung SM 1 abgeteuft. Sie liegt in der
Liidinghauser Hauptmulde. Uber Karbon (Bochum-Schichten) folgen 702,35 m Oberkreide (Cenoman
bis Santon) und 5 m Quartir. Vorliegende Informationen zur Lithologie sind in der Abb.7.12
angegeben. Im Deckgebirge wurden in der Bohrspiilung mit einem FID die Gehalte an Methan, Ethan
und Propan bestimmt (KLINGE 1980, unverdffentlichter Bericht). Gasinhaltsdaten aus dem
Grundgebirge fehlen.

Den qualitativen Daten sind deutliche Unterschiede in den Gasinhalten innerhalb des Deckgebirges zu
entnehmen. Methanreich sind im Cenoman der Essener Griinsand und ein Kalkstein, im Turon zwei
kalkige Horizonte und besonders im oberen Coniac eine Schicht. Wenn Ethan und Propan in erhShten
Mengen auftreten, ist dieses immer gekoppelt an hohe Methangehalte. Folglich treten alle drei Gase
gemeinsam auf. Dies belegt die thermogene, kohlebiirtige Herkunft der Gase im Deckgebirge.
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Abb. 7.12: Gasinhalte kretazischer Gesteine in der Spiilung der Bohrung SM I, mit freundlicher
Genehmigung der Ruhrkohle AG (Essen). Zu beachten ist die unterschiedliche Skalierung fiir Methan
einerseits und Ethan und Propan andererseits.
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7.2 Migration von Methan in Wasser

Methan ist physikalisch in Wasser 16slich und kann in einem Sedimentbecken mit dem Grundwasser
transportiert werden. Der Berechnungsweg wird hier vorgestellt. AnschlieBend folgen
Modellierungsergebnisse fiir den Methantransport im Grundwasser der Niederrheinischen Bucht. Die
Berechnungen erfolgten exemplarisch in einem Teilgebiet der Niederrheinischen Bucht, der
hydrogeologisch gut untersuchten Venloer Scholie.

7.2.1 Modellierung der Léslichkeit von Methan in Wasser

Die Loslichkeit eines Gases in Wasser ist abhidngig von der Art des Gases, dem Partialdruck des
Gases, der Wassertemperatur und dem Gesamtlosungsinhalt. Nach ATKINS (1996) gilt folgender
Zusammenhang:

c.=K, -p, {mo}l} Gleichung 7.4

Dieses von W. HENRY 1803 empirisch gefundene Gesetz besagt, dafl die Loslichkeit eines Gases
seinem Partialdruck iiber der Fliissigkeit proportional ist. Dabei ist ¢, die Konzentration eines gelosten

Stoffes i, p, der Druck des Gases i bzw. sein Partialdruck bei Gasgemischen und K, ein

temperaturabh#ngiger Proportionalititsfaktor, die HENRY-Konstante. Sie unterscheidet sich je nach
Gas und ist definiert als:

L2
K, = ! mol Sz Gleichung 7.5
kg-m

mit der allgemeinen Gaskonstante R, der Temperatur 7 und dem Verteilungskoeffizienten ¥ (ADAM
et al. 1988). Der Partialdruck p, resultiert aus dem Anteilsverhiltnis R, des Gases / an der

Gesamtgasmenge, dem Gesamtdruck des Systems p . und dem Wasserdampfdruck p,, ,:

P =R Py~ Puo) {Pa — J Gleichung 7.6
: m-s

Von einer Reihe von Autoren ist die Loslichkeit von Methan in Wasser in Abhingigkeit von Druck,
Temperatur und Salinitdt bestimmt worden. CULBERSON et al. (1950), CULBERSON & MCKETTA
(1951), DUFFY et al. (1961), O’SULLIVAN & SMITH (1970) und SULTANOV et al. (1972) lieferten eine
Datengrundlage, die HAAS (1978) nutzte zur Erstellung eines semi-empirischen Gleichungssystems
fiir die Berechnung der Methanloslichkeit bis 360 °C, 108 MPa und 24 Gew.-% NaCl. HAAS (1978)
erhielt fiir den Gesamtdruck p . des Systems H,O-CH, den Zusammenhang:

k .
Pees = Pro, +expm(Iog Xey —a—b-xqy ) [Pa S 7} Gleichung 7.7
hd ) 4 4 .7
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Es sind p, . der Dampfdruck des fliissigen Wassers bei einer Temperatur T, und x., die

Molkonzentration des gelosten Methans. Die Variablen ¢ und b sind Polynomfunktionen dritter
Ordnung der Temperatur.

Die Loslichkeit eines Gases in Wasser wird durch steigende Salzgehalte verringert. Somit ergibt sich
die Gasloslichkeit in einer Salzlosung y, aus der Gasloslichkeit in SiiBwasser x, bei gleichem Druck

und Temperatur, der Ionenstirke / einer Losung und einem von O’SULLIVAN & SMITH (1970) ein-
gefiihrten Aussalzungskoeffizienten k. .

logy =logx —ks-I Gleichung 7.8

Zur Modellierung der Methanl&slichkeit wurden ein von HAAS (1978) entwickeltes FORTRAN 77-
Programm herangezogen, sowie Algorithmen von BATTINO (1984). HAAS (1978) verwendet einen
Mittelwert fiir den Aussalzungskoeffizienten k; = 0,11 (£ 0,02). COCO & JOHNSON (1981) ermitteln

aus Literaturdaten eine Temperaturabhingigkeit dieses Koeffizienten, mit einem Minimum von
k, =0,076 bei T = 151 °C. Danach iiberschitzt HAAS (1978) die Methanloslichkeit um maximal 15 %

bei Temperaturen unter 50 °C, wihrend er sie zwischen 50 und 200 °C um bis zu 5 % unterschiitzt.
Bei hheren Temperaturen bis 250 °C wird eine um bis zu 5 % zu hohe Methanloslichkeit berechnet.

Die Quantifizierung des Methantransportes im Grundwasser erfordert drei Schritte, erstens die
Summierung von zu l6senden und geldsten Methanmengen, zweitens die Berechnung von Transport-
parametern und drittens schlieBlich die Transportquantifizierung in Abhéngigkeit von der Zeit.

Die Quantifizierung des in jedem Grundwasserstockwerk zu lsenden Methans setzt die Kenntnis des
Wasservolumens V,, , in den einzelnen Grundwasserkdrpern [ voraus. Unter einer horizontalen

Bezugsfliache F' ergibt sich das Wasservolumen eines Grundwasserkorpers als Produkt dieser Fliche,
der Grundwasserstockwerksméchtigkeit /. und der Gesteinsporositit #, :

Vy,=F-h-n, ] Gleichung 7.9

W [ £

Die Gesamtmasse an losbarem Methan m,, in insgesamt j Grundwasserleitern ergibt sich aus der
Methanloslichkeit x,; . in jedem Grundwasserstockwerk i/ multipliziert mit dem Grundwasser-
volumen V,, ; jedes Grundwasserleiters. Werden Volumeninderungen des Grundwassers aufgrund von

Anderungen seines Salzgehaltes vernachldssigt, so berechnet sich die maximal in einer betrachteten
Sedimentabfolge zu 16sende Methanmasse als:

/
Mey, = > e Vi, ¢] Gleichung 7.10
i=1

Methan wird freigesetzt, wenn die in einem Grundwasser 16sbare Methanmenge die tatsidchlich geloste
Masse unterschreitet. Unter der Voraussetzung, dafl zu einem Startzeitpunkt 1 unter bestimmten
Druck-, Temperatur- und Salzgehalts-Bedingungen ( p,,T,,¢,,,) ein Wasser vollstindig Methan-

gesittigt ist, ergibt sich die freisetzbare Methanmasse Am,, gegeniiber einem spiteren, verdnderten

Szenario 2 ( p,,T,,cy,¢ - ) als Differenz der 16sbaren Methanmassen zu beiden Zeitpunkten:
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Gleichung 7.11

AmCHa = mCHMP} Tolvacrs) mCHs(P:'Tzqun\z) [g]

Neben der Beriicksichtigung der Methanfreisetzung durch verinderte Druck-, Temperatur- und
Salzgehaltsbedingungen an einem Ort ist auch die Moglichkeit einer Methanemission durch eine
Ortsdnderung des Grundwassers zu beachten, da ein damit einhergehender Druck- und
Temperaturwechsel Einfluf} auf die maximale Methanlgslichkeit im Grundwasser hat. Die Berechnung
des Grundwassertransportes erfordert die Kenntnis des mittleren Durchldssigkeitsbeiwertes k. eines

Grundwasserstockwerkes 7, des Wasser-DurchfluBvolumens qu') , welches in einer Zeit ¢ bei einem

Gefille [ durch den Grundwasserleiter-Querschnmitt A flieBt und das Kennen der
Grundwasserabstandsgeschwindigkeit vy, ,

k=g k-2 (MATTHESS & UBELL 1983) i”iJ Gleichung 7.12
: 77,' S
-
Oy =k ;- A1 (HOLTING 1992) w} Gleichung 7.13
' s
Yy = %{—’— (HOLTING 1992) —-’ﬁ} Gleichung 7.14
-1, LS

Beteiligte Parameter sind die dynamische Viskositit des Wassers 77,, die Gesteinspermeabilitit K,

die Erdbeschleunigung g, das hydraulische Gefille /, die Porositit »n, und die Dichte des Wassers
£ -

Die Gesamtdichte des Wassers p, ergibt sich aus der Summe der temperaturabhingigen

Siiwasserdichte p,, , ., des Salzgehaltes cy,,, und des gelosten Methangehaltes x.,, ;. alle drei

GriéBen angegeben als Masse pro Volumen:
P = Pruoy, T Cnacri + Xen, {__3_} Gleichung 7.15

SchlieBlich ist bei urspriinglicher Methansattigung des Grundwassers nach CRAMER (1997) die in
einem Zeitraum ¢ aus j Grundwasserleitern freigesetzte Methanmenge Am, . zu berechnen, in

Abhingigkeit der Loslichkeitsdifferenz Ax., ;, des DurchfluBvolumens @, der Wassergesamt-

dichte p, und der Zeit ¢:

J
Amt‘fh,j = EAXCH“ 'Qm; Pt [g] Gleichung 7.16
i=1
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7.2.2 Bilanzierungsannahmen

Voraussetzung fiir eine Bilanzierung des Methantransportes im Wasser ist die Kenntnis der lateralen
und vertikalen Ausdehnung von Grundwasserkorpern, ihrer Porositdt und Permeabilitit, der dort
herrschenden Druck- und Temperaturbedingungen, der Salinitidt der Wisser und einer moglichen
Konnektierung verschiedener Grundwasserstockwerke. Erforderlich ist ein dreidimensionales Bild der
Grundwasserverhiltnisse eines Sedimentbeckens. Es liegen eine Vielzahl von geologischen Karten
und Schichtprofilen vor, sowie Daten zu Grundwasservorkommen, zur Grundwasserchemie, zu
Druck- und Temperaturbedingungen und zu Porositits- und Permeabilititseigenschaften der Gesteine.
Viele dieser Informationen fanden Eingang in die hier vorgenommene Transportbilanzierung.

Es wurden folgende Annahmen getroffen und Vereinfachungen gemacht:

- Grundwasser- und Grundwasserleiter-Eigenschaften verhalten sich in horizontaler Richtung
homogen. Nicht beriicksichtigt werden fazielle Anderungen in einzelnen Schichten.

- Der hydrostatische Druckgradient mit der Teufe verlief vor bergbaulicher Beeinflussung in allen
Sedimenten linear. Die rezenten Druckverhiltnisse sind Druckspiegelkarten entnommen.

- Nicht beriicksichtigt wurden anthropogene Verdnderungen des Grundwasserhaushaltes ohne
kohlebergbaulichen Hintergrund, z. B. durch &ffentliche und private Wasserversorger. Dies kann
die gelosten und zu losenden Methanmengen tiberschitzen, in der Venloer Scholle um bis zu 2 %.

- Der rezente Temperaturgradient ist fiir das gesamte Quartdr reprisentativ.

- Der Porenraum gespannter Grundwasserleiter ist zu jeder Zeit vollstindig mit Wasser gefiillt.

- Die Methan-Adsorptionskapazititen von Braunkohlen wurden mangels Daten nicht beriicksichtigt,
diirften jedoch aufgrund ihrer geringeren Reife und des hoheren Wassergehaltes deutlich unter
denen von GASCHNITZ (2000) an trockenen Steinkohleproben im Labor ermittelten Werten liegen.
Die Vernachlissigung der Adsorptionskapazititen fiihrt zu einer Uberschitzung des tatsiichlich
ablaufenden Methantransportes.

- Einmal von organischem Material desorbiertes und in Grundwasser gelostes Methan adsorbiert
nicht erneut an organischer Substanz und migriert nach der Ausgasung aus dem Grundwasser in
Gasphase seinem Auftrieb folgend in die Atmosphire. Diese Annahme liberschitzt den
Methantransport ebenfalls.

- Der Methangehalt eines Grundwasserstockwerkes ist homogen.

Diese Vereinfachungen des Transportmodells gegeniiber dem natiirlichen geologischen System sind
zur Wahrung der Handhabung des Modells erforderlich. Beriicksichtigt wurden die unterschiedlichen
regionalen Verbreitungen einzelner Schichtglieder. Beachtet wurden hydraulisch relevante
Abschiebungen, wenn die Druckdifferenzen zwischen beiden Storungsseiten bekannt sind.

7.2.3 Hydrogeologie der Niederrheinischen Bucht

Die tertidren und quartidren Schichtglieder in der Niederrheinischen Bucht wurden in unterschiedlichen
Bildungsmilieus abgelagert. Das Spektrum reicht von flachmarin iiber lakustrin, fluviatil und dolisch
bis zur Moorfazies. In der Stratigraphie wechseln mehrfach sandig-kiesige Einheiten mit tonig-
schluffigen Horizonten und Braunkohleflozen. Ihre unterschiedlichen Durchldssigkeiten fiir
Grundwasser bedingen den fiir die Niederrheinische Bucht typischen Stockwerksbau aus zahlreichen
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Grundwasserhorizonten. Wichtige stockwerkstrennende Schichten sind die geringpermeablen laku-
strinen Tone der Reuver- und Rotton-Serie aus dem Pliozéin und die Braunkohlefléze miozinen Alters.
Darunter folgen Schichten aus dem Oligozin bis Miozin, die lakustrine und marine Tone fiihren
(SCHNEIDER & THIELE 1965, KLOSTERMANN 1983). Diese Grundwasser-Nichtleiter zeigen eine
wechselhafte laterale Erstreckung. Daher gehoren grundwasserleitende Schichten sehr unterschied-
lichen Alters ortlich wechselnd zu einem Grundwasser-Stockwerk oder sind hydraulisch getrennt.

Die einzelnen tektonischen Schollen haben seit dem Oligozin eine paldogeographisch unterschiedliche
Entwicklung erfahren. Dies hat die hydrogeologischen Verhiltnisse differenziert. Die Schollen sind
durch groBe Abschiebungen voneinander getrennt. Tonverschleppungen in diesen Storungen (clay
smears) dichten sie hydraulisch weitgehend ab. Damit bilden die einzelnen Schollen hydrogeologisch
weitgehend eigenstindige Areale, die ortlich iiber die grofen Stdrungen hinweg jedoch auch in
hydraulischer Verbindung stehen kénnen (KONGETER et al. 1998). In der Krefelder Scholle sind bis zu
drei Stockwerke ausgebildet, in der Venloer und Kolner Scholle bis zu fiinf (LOSEN 1984). Die Zahl
der Stockwerke kann im Zentrum der Senkungsbewegungen, der Rur-Scholle, und in der Erft-Scholle
auf bis zu sechs ansteigen, bestehend aus bis zu 16 Aquiferen (STORK 1977, SPELTER 1978, 1981).

Wassermengen, durch den oberflichlichen AbfluB oder anthropogene Nutzungen (Wasserversorgung,
Bergbau) den Aquiferen entzogen, werden durch die jihrliche Grundwasserneubildung ersetzt.
SCHLIMM (1988) gibt fiir den nordlichen Niederrhein jahrliche Regenerationsraten von 7 I/(s*km?) an,
fiir den Siiden 6 1/(s*km?). Mit dem Fortschreiten des Braunkohletagebaus aus den oberflichennahen
Lagerstitten der Ville in tiefer liegende Bereiche setzten in den 1950er Jahren umfangreiche
SiimpfungsmaBnahmen ein, um die betriebenen Tagebaue trocken zu halten. Die Grundwasserspiegel
wurden und werden bis zu 30 m unter die Tagebausohle abgesenkt. Absenkungstrichter entstehen in
den freien und gespannten Aquiferen. FlieBrichtungen der Grundwisser und die Hydrochemie in
einzelnen Stockwerken werden verdndert. Wasserversorger verlagern ihre Forderung in tiefere
Grundwasserhorizonte.

Porosititen

Dank der ausgeprigten wasserwirtschaftlichen und bergbaulichen Nutzung der Niederrheinischen
Bucht sind die Porositiiten der tertidren und quartiren Sedimente bekannt. Sandige und kiesige
Ablagerungen weisen hohere Porosititen als Silt- und Tonlagen auf. HAGER et al. (1981) berechnen
auf der Grundlage umfangreicher Daten aus dem Braunkohletagebau Polynomgleichungen, die einen

mathematischen Zusammenhang zwischen Gesteinsporosititen und Versenkungstiefe beschreiben. Fiir
die Porositit von Sanden 5, bis in 700 m Tiefe ist es die Gleichung:

ng =37,655-1,021Ind -0,0965(Ind)* +0,0167(Ind)’ Vol.— %) Gleichung 7.17

Hier ist 4 die Versenkungstiefe in Metern. Die entsprechende Beziehung fiir die Porositit von Tonen
n, bis in 700 m Tiefe lautet:

n, =49,224-85564Ind +1,7133(Ind)* —0,1744(lnd)’ Vol.— %] Gleichung 7.18
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Temperaturen

Werden Ablagerungen eines Sedimentbeckens in mehreren Kilometern Tiefe betrachtet, so ist fiir die
Temperaturen in diesen Gesteinen der konduktive Warmetransport entscheidend. Sein Einfluf fithrt
auf Kontinenten zu einem Temperaturprofil, das hiufig vereinfachend mit einem geothermischen
Gradienten von 30 °C/km angegeben wird. Temperaturen in grundwasserreichen Sedimenten, wie sie
im Kinozoikum des Niederrheins auftreten, werden jedoch wesentlich von einem konvektiven
Wirmetransport als Folge der Grundwasserbewegungen beeinfluft. Daraus konnen vertikal
Temperaturspriinge zwischen einem Grundwasser-Leiter und -Nichtleiter resultieren. Grundwasser-
Nichtleiter (Tone, Braunkohlen) zeigen erniedrigte Warmeleitfahigkeiten. Dies fiihrt zu einem
Wirmestau und erhohten Temperaturen in den Nichtleitern. KARG et al. (1997a,b) berichten von
Temperaturgradienten bis iiber 120 °C/km in den Nichtleitern, die auf 10 bis 20 °C/km in den
Grundwasser-Leitern abfallen. Daten von BERGMANN (1999) belegen fiir Aquifere einen Gradienten
um 20 °C/km, der hier Anwendung fand. An Ton- und Braunkohlehorizonten wurde nach KARG et al.
(1997a,b) ein Temperaturanstieg von 1 bis 3 °C angesetzt. Aufbriiche von Tiefenwissern entlang von
Storungszonen (KARG et al. 1997a,b) oder hervorgerufen durch Druckentlastungen im Zuge der
Braunkohlegewinnung (HEIDINGER 1998) konnen auf wenigen Metern einen Temperaturanstieg von 5
bis 10 °C bewirken. Diese lokalen Sonderfille dndern nicht die in Kap. 7.2.5 gemachten Aussagen zur
Methansittigung der Grundwisser und erfordern daher hier keine besondere Betrachtung.

Driicke

Die Driicke in den kiinozoischen Sedimenten der Niederrheinischen Bucht zeigen einen Anstieg von
10 MPa/km Tiefe in vom Bergbau unbeeinflulten Bereichen. Dieses zeigen von BERGMANN (1999)
fiir die Venloer Scholle beschriebene Druckspiegelhthen. 40 Jahre nach dem Ende der Braunkohle-
forderung wird sich dieser hydrostatische Druckgradient auch wieder in den heute vom Bergbau
betroffenen Regionen einstellen. Dies sagen Druckspiegelprojektionen von KONGETER et al. (1998) in
das Jahr 2100 fiir die Venloer Scholle vorher. Wegen geringer Salzgehalte verdndert die Hydrochemie
den hydrostatischen Gradienten nicht. Es ist davon auszugehen, daff vor Beginn der Sumpfungs-
mafinahmen die Druckgradienten in der Niederrheinischen Bucht dauerhaft bei 10 MPa/km lagen.

Hydrochemie

Vorliegende Daten zur Salinitit der Grundwisser lassen eine vertikale Dreigliederung erkennen in
Wisser aus den Schichten von den Hauptterrassen bis hinab zu den miozédnen Liegendsanden, in
unterlagernde tertidire Einheiten und schlieBlich in Wisser aus dem paldozoischen Grundgebirge.
Informationen zur Geologie liefert Kap. 3.2.

Die erste Einheit vom Gesteinshorizont 16 bis zum Horizont 5 (nach SCHNEIDER & THIELE 1965)
fithrt SiitBwasser. Die Salzgehalte sinken mit der Teufe. Wisser der Hauptterrassen sind geprigt durch
einen Diingemitteleintrag. Es dominieren Nitrat, Sulfat und Chlorit, mit einer durchschnittlichen
Salinitdt von 1 g/kg (BERGMANN 1999). Je nach stratigraphischer Reichweite des obersten
Grundwasserstockwerkes erstreckt sich dieser Diingemitteleintrag bis in sehr unterschiedliche Teufen.
Darunter folgende Grundwasserstockwerke zeigen eine mit der Teufe zunehmende AussiiBung und
sind als Hydrogenkarbonat-Wisser anzusprechen. In der Hauptkies-Serie (Horizont 8) weist die
Salinitdt einen Mittelwert von 0,78 g/kg auf, im Neurather Sand (Horizont 6D) 0,74 g/kg, im
Frimmersdorfer Sand (Horizont 6B) 0,71 g/kg und in den Liegendsanden (Horizont 5) 0,57 g/kg (nach
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BERGMANN 1999). Hohe Tritiumgehalte belegen fiir Wasser aus dem obersten Grundwasserstockwerk
eine Bildung in den letzten 30 Jahren, wihrend Wiisser aller tieferen Stockwerke mit kaum
nachweisbaren Tritiummengen vor den oberirdischen Atomwaffenversuchen in den 1950er Jahren
gespeichert wurden (SCHULTE 1998). 1968 wurden "*C-Alter der Grundwisser in der Hauptkies-Serie
(Erft-Scholle) bestimmt. Sie lagen zwischen 970 und 14.200 Jahren. Die jiingsten Alter traten an Orten
mit hydraulischer Verbindung zu jiingeren Einheiten auf. Das héchste Alter wiesen Wiisser auf, die im
Hangenden von Tonen iiberlagert wurden (BALKE 1973).

Aus den Schichten unterhalb der Liegendsande (Horizonte 03 bis 4) existieren keine direkten
MeBwerte, gewonnen an verfilterten Bohrungen. Jedoch war Wasser aus diesen Horizonten
zugénglich, als es im November 1997 im Tagebau Hambach zu einem Liegendwassereinbruch kam.
Das 32 °C messende Wasser besaB Salzgehalte zwischen 0,3 und 3,19 g/kg und war als NaCl-Wasser
mit merklichem Hydrogenkarbonat-Anteil anzusprechen. Tritium fehlte. Geringe 8D- und §'*0-Werte
lassen den SchluB auf eine Entstehung in kaltem Klima zu. Daher ist fiir Wisser in den Horizonten 03
bis 4 von einem pri-holozinen Alter auszugehen (HEIDINGER 1998).

Die Grundwisser im paldozoischen Grundgebirge (Karbon, Devon) zeigen gegeniiber dem
Deckgebirge erhohte Salzgehalte. Die gelosten NaCl-Mengen steigen. In einer Thermalbohrung auf
dem Jackerather Horst wurde 1996 in mitteldevonischen Gesteinen eine Salinitit des Wassers von
7,17 g/kg nachgewiesen (MICHEL et al. 1998).

7.2.4 Hydrogeologie der Venloer Scholle

Die Venloer Scholle erstreckt sich auf einer Fliche von 980 km? zwischen dem Viersener Sprung im
Norden, dem Rurrand-Sprung im Siiden, der Maas im Westen und der Kélner Scholle im Osten. Die
Verbreitung bedeutsamer Grundwasser-Nichtleiter in der Venloer Scholle zeigt Abb. 7.13. Als
hydrostratigraphische Grenzen wirken vom Liegenden zum Hangenden die Braunkohlefléze Morken,
Frimmersdorf und Garzweiler, gefolgt vom Reuverton B. Alle diese Grundwasser-Nichtleiter weisen
eine regional liickenhafte Verbreitung auf. Dadurch kann die Basis des obersten Grundwasser-Leiters
verspringen, vom Reuverton B bis hinab zu den Liegendsanden. Die Anzahl der Stockwerke variiert
zwischen eins im Osten und Westen der Venloer Scholle und fiinf im Norden des geplanten
Braunkohle-Tagebaus Garzweiler II. Das komplexe rdaumliche Muster aus verdnderlicher Anzahl der
Aquifere bei gleichzeitig verschiedener lithostratigraphischer Reichweite fiihren die Abb. 7.14 und die
Tab. 7.3 vor Augen. Insgesamt sind neun Moglichkeiten der Kombination von Litho- und Hydro-
stratigraphie verwirklicht, wie aus Kartenmaterial in STADT MONCHENGLADBACH & STADTWERKE
MONCHENGLADBACH (1998), KONGETER et al. (1998) und BERGMANN (1999) abzuleiten ist.
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Verbreitung der GW-Nichtleiter:
[71 Reuverton B (110)
Fidz Garzweiler (6E)

Fléz Frimmersdorf (6C)
I Fi6z Morken (BA)

Abb. 7.13: Vereinfachte geologische Karte der Venloer Scholle. Eingezeichnet sind einige Ortschaf-
ten, die geographische Verbreitung von vier Grundwasser-Nichtleitern, die wesentlichen Struktur-
elemente und die Position der Braunkohletagebaue Garzweiler 1/ll. Nach STADT MOCHENGLADBACH &
STADTWERKE MONCHENGLADBACH (1998), KONGETER et al. (1998) und BERGMANN (1999).

Gliederung nach GW-Stockwerken:

Abb. 7.14: Vereinfachte Karte der Venloer Scholle. Sie zeigt den regionalen Wechsel von Anzahl,
litho- und hydrostratigraphischer Reichweite der Grundwasser-Stockwerke. Die neun verschiedenen
Situationen (1) bis (9) sind in der Tab. 7.3 erldutert. GW = Grundwasser. Literatur siehe Abb. 7.13.
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. . . Horizont Anzah! und stratigraphische
Lithostratigraphie | uaen semeier Reichweite der GW-Stockwerke
& Thiele 1965) | mit Reuverfon-Bedeckung | ohne Reuverton-Bedeckung

(1) (2 3)| (4| (5)|(6) ()| (8)] (9)

Jungere Hauptterrasse|; 16

Quartar
Pleistozan

- G’LMQ
®| 35| Reuverton B 11C
o &’fﬂ
i
——  Hauptkies-Serie 8 I
"(6 g Fléz Garzweiler BE i
—| |£]| Neurather Sand 8D
S - 2
. [
f_) § | Floz Frimmersdorf 6C
= g Frimmersdorfer Sand, 6B
»
2| Floz Morken 6A
Liegendsande 5 v viivii il

eingenommene Flache
980 km?) (Km?) |25,5|60,5[249,3 5,2 |31,8] 341 4,0 | 75,3]187,3)
auf der Venloer Scholle #° k™ (k)

Tab. 7.3: Anzahl, litho- und hydrostratigraphische Reichweite der Grundwasser-Stockwerke in der
Venloer Scholle bis zu den Liegendsanden. Die Nichileiter sind grau markiert. Die Nummerierung (1)
bis (9) ist aus Abb. 7.14 entnommen. Augenfdllig sind die Unterschiede in der flichigen Ausdehnung
verschiedener hydrostratigraphischer Situationen. Die Profile (3) und (6) haben den grofiten
Fldchenanteil. Zusammengestellt aus Daten nach STADT MOCHENGLADBACH & STADTWERKE
MONCHENGLADBACH (1998}, KONGETER et al. (1998) und BERGMANN (1999).

Aus diesen hydrogeologischen Daten der Venloer Scholle ergibt sich in Kombination mit den
physikochemischen Angaben in Kap. 7.2.3 ein Modell der Grundwisser in der Venloer Scholle. Die
Teufenentwicklungen der Parameter Druck, Temperatur, Porositidt und Salinitdt sind in der Abb. 7.15
zusammengefaBt. Fiir einzelne Parameter sind Bandbreiten dargestellt. Das Profil entspricht der
Schichtenabfolge am Rheindalener Sprung, in der zentralen Venloer Scholle.
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| Porositét | P (MPa) Salinitat
Lithologie (i?gﬂ (%) {ohne T(°C) (g/kg)
& Troaie 1965} i Samptung)
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Abb. 7.15: Teufenentwicklung der Porositit, des Druckes, der Temperatur und der Salinitdt in der

zentralen Venloer Scholle. Die Porositdtsdaten stammen aus HAGER et al. (1981), die Temperaturen
und Salinitéiten sind aus HEIDINGER (1998 ) und BERGMANN ({1999) entnommen.

7.2.5 Methantransport im Grundwasser der Venloer Scholle

Die Methanloslichkeiten im Grundwasser wurden in Abhingigkeit von Druck, Temperatur und
Salinitdt nach empirischen Gleichungen von BATTINO (1984) berechnet. Die Ergebnisse entsprechen
den nach HAAS (1978) kalkulierten Mengen und sind in der Abb. 7.16 fiir SiiBwasser dargestellt. Da
die meisten der publizierten Labordaten Lgslichkeiten fiir Temperaturen oberhalb 25 °C liefern, die
Grundwasser-Temperaturen in der Venloer Scholle sich jedoch groBtenteils zwischen 10 und 20 °C
bewegen, sind Modellergebnisse fiir Temperaturen unter 25 °C in Abb. 7.16 gestrichelt eingezeichnet.
Daten von CULBERSON et al. (1950) fiir die Methanl&slichkeit in 4 °C kaltern Wasser unter 1,1 MPa

Druck und von LAX & SYNOWIETZ (1983) in Wasser bis 50 °C unter 0,1 MPa Druck weichen um

maximal 3 % von den nach BATTING (1984) berechneten Daten ab, so daBl die in Abb.7.16
vorgestellten Methanloslichkeiten auch fiir Temperaturen zwischen 0 und 25 °C verldBlich sind.
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Die Methanloslichkeit steigt mit der Teufe und erreicht bei einem Druck von 7 MPa Werte bis zu
1,4 g/kg. Bei konstantem Druck wird zwischen 85 und 90 °C ein Loslichkeitsminimum durchlaufen.

Temperatur [°C]

00 50 100 150 200 ¢
T 0,05 gikg
T 0,1 g/kg
..
05 < =i 50
X\ ~
\
1015 << 100
\
\ 0,2 gikg /
) 150

YAl
) NN,
7T

400

Druck [MPa]
[w] synay

450
\N_ "/ /)
/ / / 500
5,5 - \ 550
S ) )]
01 800
07’4”‘9 1,?/9/kg
650
1.0/g/kg 1
g/kg
7.0 700

Abb. 7.16: Isolinien der Methanloslichkeir in Stifwasser fiir Temperaturen zwischen 0 und 200 °C bei
0 bis 7 MPa, berechnet nach BATTINO (1984 ). Grau markiert ist das Feld der in der Niederrheinischen
Bucht verwirklichten geothermischen Gradienten zwischen 10 und 30 °Clkm. Fiir Wdsser mit einer
Salinitdt von 1 glkg liegen die Methanidslichkeiten um maximal 2 % unter den hier gezeigten Werten.

Vor bergbaulicher Beeinflussung waren bis auf das oberste alle Grundwasser-Stockwerke der Venloer
Scholle gespannt. Das Porenvolumen der gespannten Grundwasserleiter war wassererfiillt, so daf} ihr
Wasservolumen aus der Porositidt abzuleiten ist. Der freie Grundwasserspiegel im obersten
Grundwasser-Stockwerk reduziert die Wassermengen in der jiingsten grundwasserfiihrenden Einheit
der Venloer Scholle, den Hauptterrassen. Die Grundwasserstinde in der Venloer Scholle vor Beginn
der SiimpfungsmaBnahmen 1955 sind bekannt (HOFFMANN et al. 1996). Nach diesen Daten konnten
die durchschnittlich 20 m méchtigen Hauptterrassen als halb wasserentleert betrachtet werden. Daraus
resultierende Wasservolumina und das in ihnen maximal l6sbare Methan wurden nach BATTINO
(1984) bilanziert und sind in der Tab. 7.4 zusammengefalit. Salinititsdaten aus den Grundwasser-
Nichtleitern fehlen. Die Salinitdten diirften jedoch im Bereich derer der Aquifere liegen. Diese sind
gering und haben praktisch keinen Einfluf auf die Methanloslichkeit.
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Hori Michtigkeit G . Poro- W hydro- Salini theoret. | losbares | geldstes Sitti
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Tab. 7 4: Wasservolumina im Kdnozoikum der Venloer Scholle vor bergbaulicher Beeinflussung 1955,
darin zu losende Methanmengen (nach BATTINO 1984), geldste Massen (nach ENGELHARDT &
SCHLOSSER 1992, SCHULTE 1998) und Methansdttigung der Grundwdsser. Die liickenhafte Verbrei-
tung vieler Schichten wurde beriicksichtigt. Die Namen der Horizonte sind in Tab. 7.3 aufgefiihrt.

Um die Mdoglichkeit einer Ausgasung von Methan aus dem Grundwasser beurteilen zu konnen,
miissen neben den l6sbaren auch die tatsdchlich gelésten Methanmengen bekannt sein. Zwei
Datensitze existieren hierzu. ENGELHARDT & SCHLOSSER (1992) stellen Daten aus Wissern bis in
350 m Tiefe vor, die in Vorfeldbrunnen der Tagebauentwisserung gewonnen wurden. Dort reicht die
Spannbreite des gelosten Methangehaltes von 0 bis 5 mg/kg Wasser. SCHULTE (1998) mifit in der
Venloer Scholle in anaeroben Grundwissern der Hauptkies-Serie und tieferen Einheiten Methananteile
zwischen 0,0015 und 0,321 mg/kg. Regionale Unterschiede treten nicht auf. 65 % der Methangehalte
in insgesamt 14 Proben bewegen sich zwischen 0,05 und 0,15 mg/kg. Diese Mengen liegen nach
eigenen Berechnungen um 3 bis 6 GroBenordnungen unter den zu losenden Methanmassen, die in
350 m Tiefe bei 10 bis 20 °C auf etwa 700 mg/kg steigen konnen (Abb. 7.16). Die mit der Teufe
steigende MethanlOslichkeit fiihrt dort nicht zu hoheren Methangehalten, daher sinkt die Sattigung mit
der Teufe (Tab. 7.4). In der Abb. 7.17 werden die in wichtigen Aquiferen der Venloer Scholle zu
losenden Methanmengen in Relation gestellt zu den gelosten Mengen. Fiir die Situation vor Beginn
von SiimpfungsmaBnahmen 1955 ist festzuhalten, dafi die Grundwisser in der Niederrheinischen
Bucht deutlich an Methan unterséttigt waren. Methanausgasungen aus dem Grundwasser, wie sie etwa
fiir tieferliegende Aquifere des westsibirischen Beckens beschrieben werden (CRAMER 1997, CRAMER
et al. 1999, LITTKE et al. 1999), sind sicher auszuschlieBen.
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Heute ist der ostliche Teil der Venloer Scholle abhingig von dem Aufbau der Grundwasser-
Stockwerke von Grundwasserabsenkungen betroffen, die im Tagebau Garzweiler I bis unter das Fléz
Morken reichen. Dies reduziert die Grundwassermengen in der Venloer Scholle, die darin zu 16senden
und gelosten Gesamitmengen an Methan. Nach Daten von KONGETER et al. (1998) und STADT
MONCHENGLADBACH & STADTWERKE MONCHENGLADBACH (1998) ist die Situation fiir den April
1997 rekonstruiert worden (Abb. 7.17). Es ergibt sich aufgrund von Drucksenkungen zwar eine
stirkere anteilige Reduzierung der zu 16senden als der geldsten Methanmassen. Methanausgasungen
sind jedoch auch in der rezenten Situation auszuschlieBen.

30000
] 1955: 1997:
25000
im Grundwasser im Grundwasser
1 zu IBsen zu Ibsen
20000 - im Grundwasser im Grundwasser
ey geldst geldst
32 o
e 15000 ~
c J Hauptterrassen | Hauptkies-Serie | Neurather Sand | Frimmersdorfer
© Sand
£ 10000 -
-
(O]
= 5000- ’

Abb. 7.17: Gegeniiberstellung der in wichtigen Grundwasserleitern der Venloer Scholle zu ldsenden
und tatsdchlich geldsten Methanmengen. Betrachtungszeitrdume sind 1955 und 1997. Die Wésser sind
Methan-untersdrtigr. Zu beachten ist die Unterbrechung der v-Achse rwischen 6 und 100 kr Methan.
Die gelisten Methangehalte sind nach Daten von ENGELHARDT & SCHLOSSER (1992) und SCHULTE
(1998) bilanziert worden. Die zu losenden Methanmengen wurden nach BATTING (1984 ) berechnet.

Das in den Grundwissern der Niederrheinischen Bucht aufiretende Methan kann prinzipiell zweierlei
Herkunft sein, Erstens ist eine Ausgasung thermogenen Methans aus dem steinkohlefiihrenden
Oberkarbon in das kidnozoische Deckgebirge denkbar. Nach STUFFKEN (1958) und HINDERFELD et al.
(1993) existiert jedoch rezent keine Flozgasakkumulation unter der Karbonoberfliche, die auf solch
eine Migration hinweisen konnte. Zweitens kann das Methan bakteriell in den Grundwasserkorpern
generiert worden sein. Beide Bildungswege hinterlassen Methan mit einer sehr unterschiedlichen
stabilen Kohlenstoff- und Wasserstoffisotopie. Auch ist Methan verschiedener bakterieller Bildung
(CO,-Reduktion oder Acetatfermentation) isotopisch zu differenzieren (vgl. Abb. 4.3, Abb. 4.6).

Das Methan in den Grundwissermn der Venloer Scholle ist isotopisch vermessen (SCHULTE 1998,
BERGMANN 1999). Die Kohlenstoffisotopie bewegt sich zwischen -66,9 und -108,6 %o, bei einem
Mittelwert von -83,8 %c. Die Wasserstoffisotopie liegt zwischen -317 und -335 %o. Dies ist eindeutig
bakterielles Methan. Nach SCHULTE (1998) dominiert die CO,-Reduktion, bei geringem Beitrag der
Acetatfermentation zur Methanbildung. Nach SCHULTE (1998) kann bakterielles Methan auch
innerhalb der in der Niederrheinischen Bucht verbreiteten Sulfatreduktionszone gebildet werden, wenn
Nischen im anaeroben Agquifer auftreten, in denen das Redoxpotential noch unter dem des
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Umgebungswassers liegt. So wird in diesen Mikromilieus eine bakterielle Methanbildung erst
moglich. Daneben stammt bakterielles Methan aus den Braunkohleflozen (vgl. Kap. 8.3.1.2). Verlafit
das Methan seine kleinriumigen Bildungsnischen oder steigt es aus den Braunkohleflézen auf, so wird
es im Zuge der Sulfatreduktion zu einem grofien Teil oxidiert. Dies verdndert Methankonzentrationen
und -isotopie. Nach einem Ansatz von WHITICAR & FABER (1986) 148t sich daraus fiir das Methan in
den meisten Proben ein Oxidationsgrad von iiber 90 % ableiten.

Thermogenes Methan fehlt in den Grundwissern des Kinozoikums der Niederrheinischen Bucht.
Bakterielles Methan entsteht einerseits in diesen Grundwissern sehr lokal in ,,6kologischen Nischen®.
Andererseits kann ein Transport von bakteriellem Methan in geldster Form aus Braunkohleflozen
nicht ausgeschlossen werden. Doch sicher ist, da Methan in der Niederrheinischen Bucht vom
Grundwasser nicht iiber grole Distanzen transportiert werden kann, da es schnell oxidiert wird.

7.2.6 Hydrogeologie des Ruhrbeckens

Die lithostratigraphischen Einheiten des Ruhrbeckens sind bereits im Kap. 3.1 beschrieben worden. In
dieser Gesteinsabfolge existieren zwei Grundwasserstockwerke, die in Teilen des westlichen
Ruhrbeckens durch den oligozinen Septarienton voneinander getrennt werden. Diese Rolle iibernimmt
in den iibrigen Arealen des Ruhrbeckens eine bis zu mehrere 100 m michtige Aquitarde, der
kretazische Emschermergel (MICHEL 1963, STRUCKMEIER 1990). Im Gegensatz zur Niederrheinischen
Bucht ist im Ruhrbecken die regionale Verbreitung einzelner Schichten im Grund- und Deckgebirge
liickenloser. Dies fiihrt zu einer einheitlichen Hydrostratigraphie, Das untere Grundwasser-Stockwerk
umfaBt devonische bis oberkretazische (Coniac) Einheiten und reicht im Westen teilweise bis in das
Oligozin (Septarienton). Dariiber folgt ein zweiter hydrostratigraphischer Block von Schichten des
Coniac (bzw. Oligozin) bis in das Quartir. Am Siidrand des Ruhrbeckens stehen karbonische Gesteine
an der Gelindeoberfliche an. Dort existiert nur ein Grundwasser-Stockwerk (SEMMLER 1960).

Porosititen

Die Porositidten des karbonischen Grundgebirges variieren im Ruhrbecken je nach Maximal-
versenkung und Lithologie. Sie liegen etwa fiir Tonsiltsteine aus dem Namur C bei 1,2 % und aus dem
Westfal C bei 5,2 %. Sandsteine hingegen weisen bei gleichem Alter Porosititen von 2,2 bis 9,9 % auf
(KUNZ 1994). Zur Vereinfachung wurde hier eine stratigraphie- und lithologieunabhingige
Durchschnittsporositit von 4 % angesetzt. Die karbonatischen und evaporitischen Gesteine des Deck-
gebirges sind Kluftgrundwasserleiter, die je nach Umfang der Zerkliiftung Wasser in unterschiedlichen
Mengen aufnehmen konnen. Hier wurde fiir diese permischen und kretazischen Ablagerungen ein
Kluftvolumen postuliert, welches einer Porositit von 4 % entspricht. Fiir die klastischen und
unverfestigten Ablagerungen der Kreide wurden 10 bis 32 % Porositit, fiir jene des Quartédrs wurde
auf der Grundlage eigener Messungen eine Durchschnittsporositit von 35 % angenommen.

Temperaturen

Im Rahmen der bergbaulichen Explorationsaktivititen wurden an einigen Bohrungen Temperatur-
profile aufgenommen. Nach Daten des Geologischen Landesamtes NRW (Krefeld) schwanken diese
Gradienten ohne regionalen Trend zwischen 26 und 43 °C/km, mit einem Durchschnitt von 33 °C/km.
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FREUDENBERG et al. (1996) geben mit 32 °C/km einen fast identischen Wert an. Die Salzsolen des
Ruhrbeckens messen zwischen 30 und 60 °C. An lokalen Aufstiegspunkten dieser thermalen Solen ist
der geothermische Gradient erhoht. Er kann in einem Teufenintervall von wenigen 100 m auf iiber
150 °C/km steigen, ohne jedoch eine Temperatur von 60 °C jemals zu iibertreffen (PATTEISKY 1954a).
Da das Ziel dieser Arbeit nicht das Abschiétzen des geothermischen Potentials einzelner Lokalititen,
sondern die Ermittlung der groiregionalen Methanloslichkeit im Grundwasser ist, wird hier mit einem
durchschnittlichen Gradienten von 33 °C/km gerechnet.

Dricke

In den Grundwiissern des Ruhrbeckens herrscht ein hydrostatischer Druck. Gespanntes Grundwasser
tritt. groBfldchig nur unterhalb des Emschermergels auf; vereinzelte artesische Quellen existieren in
den Halterner Sanden (STRUCKMEIER 1990). Die Druckspiegelhhen reichen jedoch auch in diesen
Sonderfillen nur wenige Meter iiber die Gelidndeoberfliche (PATTEISKY 1954a,b), so daBl es
gerechtfertigt ist, fiir nicht vom Kohlebergbau entwisserte Horizonte einen Druckgradienten von
10 MPa/km zu veranschlagen. Je nach Umfang bergbaulicher Entwisserung kann der Druck in jeder
Teufe bis auf den Atmosphirendruck (0,1 MPa) sinken.

Hydrochemie

Nach den vorliegenden Daten zur Salinitit der Grundwisser fithrt das obere Grundwasser-Stockwerk
Siibwasser mit Gesamtsalzgehalten bis | g/l und wird vom Niederschlagswasser gespeist (SEMMLER
1955, STRUCKMEIER 1990), wihrend im unteren Grundwasser-Stockwerk Salzwasser vorliegt. Das
Salzwasser ist aufgrund von Salzgehalten hidufig liber 14 g/l als Sole anzusprechen (MICHEL et al.
1998). Die hochsten Salzgehalte reichen bis 210 g/l (PATTEISKY 1954a,b, SEMMLER 1960). WEDE-
WARDT (1995) kann eine Teufenabhingigkeit der Salinitiit belegen, welche mit etwa 23 g/I/100 m
Teufe zunimmt. Bei einer Wasserdichte zwischen 1 und 1,14 g/cm? entspricht dies einem Teufen-
gradienten von 20,2 bis 23 g/kg/100 m Teufe. Dieser Gradient wird hier zur Korrelation des
Salzgehaltes mit der Teufe herangezogen. Vereinzelt existieren jedoch Abweichungen von diesem
Trend. Besonders an Querstorungen steigen hochsalinare Losungen wegen ihrer hohen Temperatur auf
und koénnen bis an die Tagesoberfliche gelangen. Dort wurden sie zur Salzgewinnung und fiir
Heilzwecke genutzt, so ab 1602 in Bochum und 1632 in Hattingen (HUYSSEN 1855). Mit dem Beginn
der Schachtabteufungen und Grubenentwisserungen kam es zu zahlreichen hydrologischen Kontakten
zwischen den sii3- und salzwasserfiihrenden Stockwerken. Zahlreiche Solquellen versiegten, weil
ihnen die Zufuhr entzogen wurde. So wurden in den Jahren 1951 bis 1954 zwischen 150,8 und
158,3 Mio. m® Grubenwasser gehoben (SEMMLER 1955). 1995 waren es 121 Mio. m3, davon 34 Mio.
m? in den betriebenen und 87 Mio. m? in den stillgelegten Zechen (MICHEL et al. 1998),

Hydrostratigraphische Gliederung

Das Ruhrbecken umfaBit eine Flache von 8500 km?. Nur an seinem Siidrand tritt fl6zfithrendes
Oberkarbon direkt zutage und ist der Witterung ausgesetzt. Hier existiert nur ein Grundwasser-
Stockwerk. Es fiihrt in seinem oberen Teil SiiBwasser und geht in Teufen von 300 bis 400 m in eine
Sole iiber (SEMMLER 1955). Diese hydrostratigraphische Profil erstreckt sich iiber eine Fliche von
480 km? (Abb. 7.18). Nordlich davon treten auf emnem Areal von etwa 8000 km? zwei Grundwasser-
Stockwerke auf, deren oberer Teil SiiBwasser enthilt. Darunter folgt Salzwasser.
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Abb. 7.18: Rdumliche Ausdehnung von ein bzw. zwei hydrostratigraphischen FEinheiten im
Ruhrbecken. GW-Stockwerk = Grundwasser-Stockwerk.

Modell fiir Grundwasser im zentralen Ruhrbecken

Die oben aufgefiihrten hydrogeologischen und physikalischen Daten fanden Eingang in ein Modell fiir
Grundwiisser im zentralen Ruhrbecken. Es wurde eine Teufenentwicklung der Parameter Druck,
Temperatur, Porositit und Salinitdt bestimmt. Sie ist in der Abb. 7.19 fiir das zentrale Ruhrbecken
dargestellt. Das Profil entspricht auf den oberen 1000 m dem der Bohrung IF2 (Abb. 5.1). Darunter
folgt das karbonische Grundgebirge, dessen Lithologie in der Abb. 7.19 schematisch als Wechselfolge
aus Flozen, Tonsilt-, Grobsilt- und Sandsteinen gezeigt ist. Die Michtigkeit dieser karbonischen
Abfolge wurde dem Richtschichtenschnitt nach FIEBIG (1954, 1957, 1960, 1961, 1971) entnommen.
Der Teufentrend in den Daten basiert bis in eine Teufe von 1500 m auf im Bergbaubetrieb ermittelten
Daten (PATTEISKY 1954a,b, SEMMLER 1955, WEDEWARDT 1995). Es wurden ein hydrostatischer
Gradient (10 MPa/km) und ein geothermischer Gradient von 33 °C/km zugrunde gelegt. Die
Porosititen in der karbonischen Gesteinsabfolge bis hinunter zur Basis des Namur C sind bekannt, da
die Kompaktion bereits im Permokarbon erfolgte und bis heute alle Schichtglieder des flozfithrenden
Oberkarbons bergbaulich erschlossen waren (KUNZ 1994). Die Salinititen der Einheiten im
Hangenden des Emschermergels liegen im wesentlichen unterhalb 1 g/kg, so daf3 dort von SiiBwiéssern
zu sprechen ist. Ausnahmen bilden lokal aufsteigende Thermalsohlen. Die Salinitiiten der Wisser
innerhalb des Emschermergels sind unbekannt. Sie sind jedoch aus Sicht der Modellierung des
Methantransportes auch uninteressant, da diese Aquitarde weitgehend undurchlissig ist (MICHEL et al.
1998). Unterhalb des Emschermergels liegen Solen vor, deren Salinitdten sich bis in 1500 m Teufe im
wesentlichen zwischen 20 und 240 g/kg bewegen (WEDEWARDT 1995). Diese Salzgehalite wurden hier
unter der Annahme eines geringfiigigen Anstiegs bis in 3300 m Teufe extrapoliert (Abb. 7.19).
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Abb. 7.19: Teufenentwicklung der Porositdt, des Druckes, der Temperatur und der Salinitit im
zentralen Ruhrbecken. Das Deckgebirgsprofil ist der Bohrung IF2 entnommen. Die Porositditsdaten
entstammen eigenen Messungen bzw. KUNZ (1994). Es wurde ein hydrostatischer Druckgradient
(10 MPalkm) und ein Temperaturgradient von 33 °Clkm zugrunde gelegt. Die Salinititen sind
PATTEISKY (1954a,b), SEMMLER (1955 ), WEDEWARDT (1995) und MICHEL et al. (1998) entnommen.

7.2.7 Methantransport im Grundwasser des Ruhrbeckens

Die Methanloslichkeiten im Grundwasser des Ruhrbeckens wurden in Abhingigkeit von Druck,
Temperatur und Salinitdt nach empirischen Gleichungen von BATTINO (1984) berechnet. Vor
bergbaulicher Beeinflussung war das obere Grundwasser-Stockwerk weitgehend ungespannt, das
untere Grundwasser-Stockwerk unterhalb des Emschermergels jedoch gespannt. Das Kluft- und
Porenvolumen dieses gespannten Grundwasserleiters war komplett wassererfiillt, so daB sein

Wasservolumen aus den Gesteinsporosititen abzuleiten ist. Der freie Grundwasserspiegel im oberen

Grundwasser-Stockwerk befindet sich in unterschiedlichen Abstinden zur Gelidndeoberfliche. Diese
Flurabstinde betragen hiufig zwischen 3 und 10 m, wenn auch Betriige darunter und Flurabstinde von
tiber 50 m auftreten (STRUCKMEIER 1990). Hier wird ein durchschnittlicher Flurabstand von 5 m

angenommen. Das daraus fiir den oberen Grundwasserleiter resultierende Wasservolumen und das in
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ihm maximal losbare Methan wurden nach BATTINO (1984) bilanziert und ist in der Tab. 7.5
zusammengestellt. Die geringen Salinitdten in diesem Grundwasserkorper reduzieren die l6sbaren
Methanmengen im Vergleich zu SiiBwasser um nur bis zu 2 %. Anders ist die Situation im unteren
Aquifer. Salzgehalte von bis zu 250 g/kg reduzieren die Methanloslichkeit deutlich, so bei 50 °C um
66 % gegeniiber salzfreiem Wasser. Die druck- und temperaturabhiingigen Methanloslichkeiten fiir
Salinititen von 0, 50 und 200 g/kg zeigt Abb. 7.20, ebenso die im Ruhrbecken herrschenden
Temperaturen, dargestellt iiber das Teufenintervall von 3300 m aus der Abb. 7.19.

Temperatur [°C]

- 500

Methanltslichkeiten
in g/kg, berechnet bei
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[--- 0.2l = 50 glkg

w
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= 15005

e et

Z =3

5 =

im Ruhrbecken
/12000 verwirklichte

Temperaturen...

bei geothermischen
Gradienten zwischen
26 und 43 *Clkm

2500 in den im Gruben-
; gebéude zirkufieren-
den Thermalsolen

/13000

200 °C bei 0 bis 33 MPa, berechnet nach BATTINO (1984). Das Feld der im Ruhrbecken verwirklichten
geothermischen Gradienten ist dunkelgrau hervorgehoben. Jenes der in Thermalwdssern
unterschiedlicher Teufe auftretenden Temperaturen ist hellgrau markiert.

Die in beiden Grundwasserleitern des Ruhrbeckens auftretenden Wassermengen wurden auf der
Grundlage eines schematischen Schnittes grob bilanziert, welcher sich iiber 80 km von Unna bis
Rheine erstreckt (Abb. 7.21). Dieser Darstellung liegen hydrogeologische Daten von MICHEL (1963)
und Angaben zu Schichtmichtigkeiten und Tektonik von DROZDZEWSKI et al. (1982) und
DROZDZEWSKI (1992, 1993) zugrunde. Die Wasservolumina des oberen Aquifers wurden reduziert um
einen Flurabstand von 5 m. Um die Salinitdten in Wissern prizise zu fassen, wurde das Ruhrbecken in
einzelne Elemente gegliedert. Diese wurden vertikal mit rdmischen Zahlen (I bis IV) und horizontal
mit Buchstaben (A bis D) benannt (Abb. 7.21). Die Methanbilanzierung erfolgte fiir jedes dieser
Einzelelemente separat (Tab. 7.5).
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Abb. 7.21: Schematischer Schnitt durch das Ruhrbecken, von Unna bis Rheine, 10fach iiberhiht.

Die tatsdchlich im Grundwasser gelsten Methanmengen wurden im Rahmen dieser Arbeit von der
Ruhranalytik (Herne) an Wissern aus Brunnen im Miinsterland bestimmt (Kap. 8.4.4). Daneben
existieren Daten aus dem stillgelegten Bergbau im siidlichen Ruhrbecken (freundl. Mittl. Dr.
L. BENNER, DMT Essen) und dem Raum Hamm (VINMANS 1998). Die Methangehalte in
Brunnenwiissern lagen hiufig unter der Nachweisgrenze, stiegen jedoch in drei Proben auf 8,4, 11,1
und 16,3 ml/l. Dies entspricht 6, 8 und 11,7 mg/kg. Im siidlichen Ruhrbecken variierte der
Methangehalt zwischen 0,2 und 1,0 mi/l bzw. 0,14 und 0,72 mg/kg. Dort steigen die Methangehalte
mit der Teufe aus den Wissern des Deckgebirges (Quartir/Kreide) in das Karbon an. Den gleichen
Teufentrend beobachtet VINMANS (1998) im Raum Hamm, bei Methangehalten zwischen 0,2 und
36,8 ml/l bzw. 0,14 und 26,4 mg/kg. Die hochsten Methanwerte treten dort ausschlieBlich in um bis zu
5°C gegeniiber umgebenden Wissern erwidrmten Wasserproben auf, die gleichzeitig eine hohere
Salinitét von bis zu 3,86 g/kg aufweisen und an Stérungen (z. B. Fliericher Sprung) liegen. Somit sind
die hochsten geldsten Methangehalte an Thermalwiisser gebunden, welche entlang von Querstérungen
aufsteigen. Fehlt solch eine Storung, liegen die gelosten Methangehalte nicht iiber 12 mg/kg, selbst
wenn es sich um Emissionsorte fiir Methan in der Gasphase handelt.

Insgesamt 12 Datenpunkte zeigen eine Schichtung der Mengen geldsten Methans in den Grund-
wissern. Die Methangehalte steigen mit der Teufe, d. h. mit steigendem Druck und Anniherung an die
Quelle thermogenen Methans. Entsprechend werden hier fiir Grundwisser oberhalb des Emscher-
mergels Methangehalte zwischen 0,1 und 12 mg/kg angesetzt. Unterhalb des Emschermergels kénnen
Methanmengen von 0,5 bis 30 mg/kg als realistisch gelten. Die Datenlage erlaubt keine engere
Eingrenzung.
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Tab. 7.5: Grobe Bilanzierung der Wasservolumina in den Sedimenten des Ruhrbeckens (8.500 km?)
vor bergbaulicher Entwdsserung, darin zu losende Methanmengen (nach BATTINO 1984), geliste
Massen (nach BENNER et al. 1998, VINMANS 1998) und Methansdttigung der Grundwdsser.

Die Methansittigung steigt nach der hier vorgelegten Modellrechnung im Ruhrbecken auf bis zu
3,3 % (Tab.7.5). Dieser Wert liegt weit iiber der maximalen Methansittigung in der Nieder-
rheinischen Bucht (0,15 %, Tab. 7.4). Allerdings ist bei solch einem Vergleich zu beriicksichtigen, dafl
das geloste Methan in der Niederrheinischen Bucht bakterieller Herkunft ist, wihrend es im
Ruhrbecken iiberwiegend aus einer thermogenen Quelle stammt. Die im unteren Teil der Tab. 7.5 mit
der Teufe abnehmende maximale Methansittigung ergibt sich aus der mit der Teufe steigenden
Methanloslichkeit bei gleichzeitig konstant gehaltenen gelosten Mengen. Es ist nicht auszuschlieBen,
daB die gelosten Methanmengen die hier angenommene Maximalmenge von 30 mg/kg in groBeren
Teufen iibersteigen, so daB auch eine Sittigung von 3,27 % noch iibertroffen werden konnte. Die
existierenden Daten zeigen jedoch deutlich, daBl teufenkonstante Wisser methanuntersittigt sind. Im
Ruhrbecken waren und sind grofflichig keine Methanausgasungen aus wissriger Phase zu erwarten.
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Anders verhilt es sich mit den entlang von Querstdrungen aufsteigenden Thermalwiissern (PATTEISKY
1954a,b). Mit beim Aufstieg sinkendem Druck kommt es dort lokal zur Methaniibersittigung und zur
Freisetzung von Methan in die Gasphase. So 148t sich aus Daten von VINMANS (1998) ableiten, daB in
einer entsprechenden Probe kurzzeitig eine Methansittigung von 200 % gemessen wurde. Gleichzeitig
gaste die Probe aus. Diese Methaniibersittigung entstand auf den letzten 50 m des Aufstiegs. Zwei
Interpretationsmdglichkeiten lassen sich daraus ableiten: Entweder gasten und gasen die Thermalsolen
erst auf dem letzten Stiick ihres Migrationsweges aus, oder die Methankonzentrationen in den Solen
liegen in groBeren Teufen noch deutlich iiber den an der Erdoberfliche gemessenen Mengen. Dann
kann es schon in einigen 100 m Teufe zu lokalen Methanfreisetzungen aus den Solen kommen. Dieses
Methan wird entweder in benachbarten Grundwiissern geldst, oder es gelangt bei advektivem GasfluB
bis in die Atmosphire. Hinweise darauf fanden sich im Gelinde jedoch nicht.

Die bergbauliche Entwisserung im Ruhrbecken hat die Mengen aufsteigender Thermalsolen reduziert.
Gleichzeitig wurde das gefafite Grubenwasser gefordert, 1995 in einem Umfang von 121 Mio. m3
(WEDEWARDT 1995). Methangehalte in Grubenwiissern wurden bisher nicht gemessen. Es ist nicht
auszuschlieBen, daBl sie Methan in das Grubengebiude und an die Atmosphire abgeben. Dieses gilt
ebenso fiir Wiisser im Liegenden eines Bergbaubetriebes, die eine Drucksenkung méglicherweise bis
iber die Methansittigung erfahren, jedoch nicht als Grubenwasser gefordert werden.

Im westlichen Kreisgebiet von Hamm konnte am Fliericher Sprung eine Methanausgasung aus dem
Grundwasser von 2,6 mg/(m?*d) gemessen werden. Damit setzen die an wenigen Lokalititen
austretenden Thermalsolen weniger als 1t Methan pro Jahr frei. Aus den Grubenwissern kann
eventuell mehr Methan austreten. Eigene EinschluBkammerversuche iiber in einen Vorfluter (Ruhr)
gepumpten Grubenwissern  konnten jedoch keine Methanemissionen belegen. Auch im
Steinkohlebergbau sind bisher keine Sicherheitsprobleme durch ausgasende Wiisser bekannt
geworden. Somit ist der Methantransport in wissriger Phase im Ruhrbecken von geringer Bedeutung.
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8 Gasaustausch zwischen Litho- und Atmosphaére

Der Austausch von Methan und Kohlendioxid zwischen der Litho- und Atmosphiire wurde untersucht.
Dazu wurden Bodengassonden zur Aufnahme von Bodengasprofilen eingesetzt und EinschluB-
kammern zur Bestimmung von Gasaustauschraten. Die mathematische Auswertung beider Methoden
und ihre Ergebnisse fiir das Ruhrbecken und die Niederrheinische Bucht werden in diesem Kapitel
vorgestellt und erldutert. AbschlieBend wird der Methanaustausch bilanziert.

8.1 Bodengas

Es wurden gezielt Standorte ausgewihlt, um dort Bodengasprofile aufzunehmen mit der Absicht, an
der Oberfliche beobachtete Gasaustauschprozesse (Kap. 8.2 bis 8.5) in die Tiefe zu verfolgen. Eine
Gasquelle wurde als Ort definiert, an dem ein betrachtetes Gas im Untergrund hher konzentriert war
als an der Erdoberfliche. Bei Gassenken nahm die Konzentration eines Gases mit der Tiefe ab. Es
wurden im Rahmen dieser Arbeit Profile an Standorten mit der Emission von kohlebiirtigen Gasen,
bakteriellem Methan und Kohlendioxid untersucht. Daneben wurden Lokalititen beprobt, die einen
Konsum von Methan aufwiesen. Dieser Methankonsum ist auf bakterielle Aktivitidten zuriickzufiithren
(SOHNGEN 1906, HEYER 1990). Nach einem Modell von STRIEGL (1993) konnte aus den
Bodengasprofilen von Methan auf die rdumliche Verteilung der Bakterien im Untergrund geschlossen
werden.

8.1.1 Kohlebiirtiges Gas im Boden

Der advektive Aufstieg eines Gases durch den gesittigten in den ungesittigten Boden fiihrt hier zu
hohen Konzentrationen des Gases, weil das Gas die Luft aus dem Porenraum in Richtung Atmosphiére
verdringt. Je grofler die freigesetzten Gasmengen an der Gelindeoberfliche sind, desto hohere
Konzentrationen lassen sich im Bodengas nachweisen. Folglich kann eine Analyse der Gasgehalte in
einem Bodenprofil und die Aufnahme eines dichten Bodenprofilnetzes einen dreidimensionalen
Eindruck von der Emissionssituation an einem Ort vermitteln.

Um eine mogliche Abhingigkeit der Bodengaszusammensetzung von der Durchlidssigkeit des Bodens
erkennen zu konnen, sind an dieser Stelle exemplarisch fiir einen Austritt kohlebiirtigen Gases bei
Hamm die k,-Werte und die gaserfiillte Porositdt des Bodens vor den Daten der Bodengasanalyse

vorgestellt.
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Abb. 8.1: Untersuchungsgebiet ,Brennende Felder® in Hamm-Sandbochum. Eingezeichnet sind
Bodenbeprobungsorte (schwarze Punkte) und die Isolinien der aus Korngrofienanalysen berechneten
k,-Werte (in m/s). Beprobung am 16.02.1998. Rechts- und Hochwerte geben die Position an.

Ein Vergleich der k, -Werte in Abb. 8.1 mit den Gasporosititsdaten in Abb. 8.2 zeigt ein in seiner
Variation sehr dhnliches Muster. Mit sandiger werdendem Boden steigt auch der Grobporenanteil

(> 10 pm) des Untergrundes (SCHEFFER & SCHACHTSCHABEL 1992). Daher iiberrascht die gute
raumliche Korrelation zwischen k,-Werten und Gasporositit nicht.

09560 09770

gaserflilite
Porositat
rwj 32-35%
Ausschnitt TelCh | 28-32%

Abb. 83

20-24 %
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Lag

Abb. 8.2: Isolinienkarte der gaserfiillten Porositit fiir die obersten 12 cm des Bodens in den
. Brennenden Feldern* in Hamm-Sandbochum. Gleicher Kartenausschnitt wie Abb. 8.1.

In Hamm-Sandbochum wurden am 30.08.1998 auf einer 10x10 m? groBen Fliche 81 Bodengasprofile
der Methankonzentration bis in 50 cm Tiefe aufgenommen. Beprobt wurde in Tiefenabstinden von
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20 cm. Daneben wurden an 20 Profilen Proben fiir die Bestimmung der Kohlenwasserstoffisotopie
entnommen. Die Ergebnisse sind in Abb. 8.3 dargestellt, in einem oberen Teil die Methan-
konzentrationen, in einem unteren die methandominierte Kohlenstoffisotopie. Rechts- und Hochwerte
an der Karte links oben geben die genaue geographische Position an.

*09665 *09675

26160
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Abb. 8.3 Darstellung der Methankonzentration und der Kohlenwasserstoffisotopie im Bodengas. Ort:
Bergsenkungstrog in den ,,Brennenden Feldern*, Hamm-Sandbochum. Lage vermerkt in Abb. 8.2.

Deutlich zu sehen ist in der Abb. 8.3, dafl aufsteigendes Methangas weitgehend vertikal den Weg an
die Erdoberfliche findet. Punkte hochster Methankonzentration finden sich in allen Tiefen an etwa
gleicher Position. Die Konzentrationsverteilungen in 50 und 30 cm Tiefe unterscheiden sich nicht
wesentlich. In flacheren Horizonten (hier: 10 cm) ist jedoch der atmosphirische Einflu anhand
sinkender Methangehalte deutlich abzulesen. Die Analyse der Kohlenstoffisotopie bestitigt diesen
Trend. Mit Anndherung an die Erdoberfliche nihert sich die Isotopie derjenigen atmosphérischen
Methans (-47 %o, STEVENS 1988). In umgekehrter Richtung steigt der Anteil von C. Dies belegt die
thermogene Herkunft der Kohlenwasserstoffe aus tiefer Quelle (vgl. Kap. 4.3.2).
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Abb.8.4: Tiefenprofile der Methankonzentration im Bodengas und der C,,Gehalte in der
Festsubstanz. Die Lage der vier Punkte ist in Abb. 8.2 vermerkt. Fiir den Punkt 3 ist die Methan-
konzentration abweichend von dern anderen Standorten skaliert. Probenahme: 19.04.1998.

Die vier in Abb. 8.4 gezeigten Tiefenprofile reichen von einem sandigen Uferbank-Sediment am
Lippe-Ufer (Punkt 1) bis hin zu einem schluffigen Auenlehm (Punkte 3, 4). An allen Standorten ist ein
Humusauflager entwickelt, welches in den oberen 5cm des Bodens die C,,-Gehalte auf iiber
10 Gew.-% treibt. Die Methangehalte im Bodengas liegen ausnahmslos iiber denen der Atmosphire
(etwa 1,25 ng/l bei 0 °C und 1013,25 hPa) und weisen alle vier Punkte als Methan-Emissionsorte aus.
Prinzipiell sinken die Methananteile im Boden mit Anniherung an die Erdoberfliche, ein weiterer
Hinweis auf eine Methanquelle im tieferen Untergrund. In den oberen 10 cm des Bodens steigt der
Methangehalt parallel mit dem C,,-Gehalt an. Diese Zunahme bleibt aus, wenn die Humusdecke
entfernt und nach einigen Tagen erneut ein Bodengasprofil aufgenommen wird. So ist der leichte
Methanstau im Aj-Horizont dem organischen Material zuzuschreiben, welches durch seine geringe
KorngroBe und/oder seine adsorbierend wirkende grofie Oberfliche den MethanfluB einschrinkt.

Die Kombination von Bodengas-Messungen mit Porositits- und k ,-Wert-Bestimmungen zeigt, daB
der ungesittigte Boden keinen EinfluB auf das Emissionsmuster kohlebiirtigen Gases hat. Der Boden
besitzt keine wirklich abdichtenden Eigenschaften. Einzelne undurchlissigere Horizonte wie eine
Humusdecke konnen Emissionen geringfiigig mindern. Doch allgemein liefern  die
Konzentrationsmuster in Bodengasprofilen ein praktisch unveréndertes Abbild der Migrationswege im

Untergrund.

8.1.2 Kohlendioxid im Boden

Im Rahmen dieser auf Kohlenwasserstoffe konzentrierten Arbeit wurde auch das Kohlendioxid
untersucht, weil es das oxidative Endprodukt von Kohlenwasserstoffen ist. Eine umfassende Analyse
der Kohlenwasserstoffquellen und —senken erforderte daher die Mitbetrachtung des Kohlendioxids.
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8.1.2.1 Kohlendioxid-Konzentrationsprofile

In der terrestrischen Biosphire wird atmosphirisches Kohlendioxid photosynthetisch im
Pflanzenkorper fixiert. Einen Teil dieses Gases setzen Pflanzen mit der Assimilation iiber ihre
Wurzeln im Boden frei (Wurzelatmung). GréBere heterotrophe Lebewesen wie Wiirmer, Insekten und
kleine S#ugetiere geben respiratorisch Kohlendioxid an das Bodengas ab. Etwa zwei Drittel des
Kohlendioxids entstehen jedoch bei der Zersetzung organischer Substanz durch Mikroorganismen im
belebten Boden. Besonders Bakterien produzieren Kohlendioxid, da sie etwa 80 % der
aufgenommenen Nahrung veratmen, wihrend es bei Pilzen 40 bis 60 % sind. Diese Vorginge werden
unter dem Begriff Bodenatmung zusammengefaBt und fithren zu einer kontinuierlichen Abgabe von
bis zu 10.000 kg Kohlendioxid/(ha*a) in das Bodengas (SCHEFFER & SCHACHTSCHABEL 1992), so
daB die Kohlendioxidkonzentrationen in der Gasphase der Pedosphidre mehr oder weniger deutlich
iiber jene der Atmosphire steigen. Wie bereits LUNDEGARDH (1924) entdeckte, unterliegen die
Kohlendioxidkonzentrationen im Bodengas und die Bodenatmung saisonalen Schwankungen. Beide
GroBen sind positiv mit der Bodentemperatur korreliert. Nach TRUMBORE (1997) beeinflussen Klima,
Vegetation, die organische Ausgangssubstanz und die Zeit Anreicherung und Abbau organischen
Materials in Boden.

Charakteristische Konzentrationsprofile des Kohlendioxids verschiedener Bodentypen sind im
folgenden aufgelistet, ebenso die Gehalte organischen Kohlenstoffs. Dargestellt werden hier in einem
ersten Teil natiirliche (Abb. 8.5 und 8.6) und anthropogen beeinflulite (Abb. 8.7) Bodenprofile, in
einem zweiten Teil Bodenprofile in anstehender Braun- (Abb. 8.8) und Steinkohle (Abb. 8.9). Es sind
Daten aus den Jahren 1997 bis 1999 zusammengefaBt.

Die mit 10 bis 20 % hochsten C,.,-Gehalte weist in vielen Bdden die Humusschicht (A,-Horizont) auf.
Darunter fillt der C,,,-Anteil rasch ab, auf hiufig unter 1 % ab 50 cm Tiefe. Die Kohlendioxidgehalte
stiegen von atmosphérischen Konzentrationen an der Bodenoberfldache (360 bis 370 vpm) rasch an und
erreichten in Tiefen von 10 bis 70 cm ein Maximum (Kohlendioxid-,,Bauch*) mit bis zu 3 % CO..
Darunter stabilisiert sich der Kohlendioxid-Gehalt bei gewohnlich < 0,3 %. Vom Winter zum Frithling
und Sommer wird das Bodengas an Kohlendioxid angereichert. Deutlich werden diese Kohlendioxid-
anteile ab dem Monat November reduziert, um im Januar und Februar ein Minimum zu erreichen.

Die Abb. 8.5 zeigt Daten eines auf gut sortierten Sanden entwickelten Podsol. Unter einem 4 cm
diinnen Humusauflager (Grasnarbe) entwickeln sich die héchsten Kohlendioxidgehalte (um 0,5 %) im
Juli in Tiefen zwischen 30 und 50 cm. Mefireihen iiber einige Tage zeigen, dall das Konzentrations-
profil in diesem fein- bis mittelsandigen Boden rdumlich und zeitlich stabil ist. Anders verhilt es sich
in einem auf jiingerer Hauptterrasse (Pleistozdn) entwickelten Pseudogley. Unter dhnlich diinner
Humusdecke ist ein rdumlich in seinem Ausmall sehr differenziertes Kohlendioxid-Konzentrations-
profil entwickelt, wie in der Abb. 8.6 fiir den Monat Juli angedeutet ist. Es treten in diesem
feinsandigen Schluff in 10 und 70 cm Tiefe hohe Kohlendioxidkonzentrationen von bis zu 1,0 Vol.-%
auf, die iiber denen des Podsols (Abb, 8.5) liegen. Die Abb. 8.7 gibt das Kohlendioxid-Bodenprofil
unter einem Maisacker wieder. Auf Weichsel-kaltzeitlichen Flugsanden ist hier eine feinsandige
Podsol-Braunerde entwickelt. Der Humushorizont reicht durch das Pfliigen des Bodens bis in 30 cm
Tiefe. Es ist in den Friihlings- und Sommermonaten ein Kohlendioxidmaximum in 30 bis 50 cm Tiefe
zu beobachten, welches mit bis zu 2.4 % Kohlendioxid deutlich iiber den Gehalten dieses Gases in
anthropogen unbeeinflufiten Boden liegt. Nach der Maisernte im September wurden die Pflanzenreste
untergepfliigt. Im Oktober libertrafen die Kohlendioxidwerte das Sommermaximum (Abb. 8.7).
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Abb. 8.6: Kohlendioxid-Profil im Bodengas und C,.,-Gehalte in einem Pseudogley unter Laubwald,

600 m siidwestlich des Rurrandsprunges, Forschungszentrum Jiilich. Position: R ©°29040, H *°41805 .

Diese eigenen Daten lassen eine Reihe von SchluBfolgerungen zu. Jede positive Anderung der
Kohlendioxidkonzentration im Bodengas geht von der biologisch aktiven, aeroben Bodenzone als
Kohlendioxidquelle aus. Diese Zone reicht an den hier untersuchten Standorten bis in etwa 70 cm
Tiefe. Konzentrationsanderungen erfolgen langsam innerhalb einiger Wochen durch diffusive
Prozesse. Dabei treten unterhalb der biologisch aktiven Bodenzone nur selten Kohlendioxid-
Konzentrationsgradienten auf. Mit abnehmenden KorngroBen in einem Boden ist die Kohlendioxid-

Verteilung in einem Horizont zunehmend heterogener (vgl. Abb. 8.5 und 8.6).
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Abb. 8.7: Kohlendioxid-Profil im Bodengas und C,.,-Gehalte in einer Podsol-Braunerde unter einem
Maisacker, 160 m westlich des Krudenburg-Sprunges, Kirchhellen-Holthausen. R >61400, H " 18130.

Im Frithjahr steigt die mikrobielle Aktivitit in der Humusschicht. Von hier diffundiert Kohlendioxid in
die Atmosphire und in tiefere Bodenschichten. Im Sommer gewinnt das Konzentrationsmaximum an
Breite und beginnt aufgrund stindiger Gasverluste an die Atmosphire in Tiefen unterhalb 10 cm. Die
Auffiillung des Bodengases mit Kohlendioxid erreicht in den warmen Sommermonaten thr Maximum.
Mit sinkender Temperatur und mikrobieller Aktivitidt im Spétherbst beginnt dieses Reservoir, sich in
die Atmosphire zu entleeren. Wird durch anthropogene Aktivititen organisches Material in groflere
Tiefen verlagert, kann die Kohlendioxidproduktion jedoch auch noch im Oktober einen Umfang
erreichen, der das sommerliche Ausmall iberschreitet (Abb. 8.7). Zum Winter erlahmt die mikrobielle
Aktivitdt. Es kommt zu einer diffusiven Abgabe des Kohlendioxids an die Atmosphire.

In den Untersuchungsgebieten stehen lokal Braun- und Steinkohien zu Tage an. Sowohl bei der bio-
als auch geochemischen Inkohlung wird Kohlendioxid freigesetzt (vgl. Kap. 4.2.1.2). Fine
Untersuchung des Kohlendioxid-Bodengasprofils in Kohlen kann eventuell Hinweise dazu liefern.
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Abb. 8.8: Kohlendioxid-Profil im Bodengas und C,,-Gehalte in einem Braunkohlefloz (Oberfliz-
gruppe), Tongrube Kreuzau. Position: R 34260, H*°25130. Die C org-Achse ist gebrochen.
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Abb. 8.9: Kohlendioxid-Profil im Bodengas und C,,.,-Gehalte in einem Steinkohlefléz (Floz Mausegatt,
Witten-Schichten), Muttental bei Witten. Position: R 91375, H *°98500. C,-Achse ist gebrochen.

In der Tongrube Kreuzau am Siidrand der Niederrheinischen Bucht ist an der Gelindeoberfliche ein
bis zu 2,73 m michtiges Braunkohlefléz mit einer Reife um 0,2 % VR, aufgeschlossen, welches
stratigraphisch in die Oberflozgruppe (Fl6z Bergheim) zu stellen ist (HAGEMANN & PICKEL 1989).
Der C,,-Gehalt liegt zwischen 50 und 55 % und ist oberflichennah durch mineralische Beimengungen
reduziert (Abb. 8.8). Das 0,7 m messende Steinkohlefléz im Muttental zeigt in seinem Hangenden und
Liegenden d&hnliche Trends, bei durchschnittlichen C,,-Gehalten von 73 % (Abb. 8.9). Das
Kohlendioxid-Konzentrationsprofil weist fiir die Braunkohle im Vergleich zur Steinkohle
iberwiegend hohere Werte auf. Dieses kann als Anzeichen einer stirkeren Kohlendioxidausgasung
aus der Braunkohle relativ zur Steinkohle gewertet werden. Die Kohlendioxidmengen waren in beiden
Kohlen im Sommer gegeniiber den iibrigen Jahreszeiten erhoht. Es ist ein Hinweis auf den Prozef der
temperaturabhédngigen mikrobiellen Kohlendioxidbildung. Eine Besonderheit war im Januar 1998 in
dem Braunkohlefloz zu messen. In einer Tiefe von 30 cm wurden drastisch erhshte Kohlendioxid-
gehalte registriert, bei gleichzeitig gefrorenem Oberboden (Abb. 8.8). Dies ist ein Beleg fiir den auch
im Winter anhaltenden diffusiven Transport von Kohlendioxid in die Atmosphire, welcher durch den
Bodenfrost kurzfristig vermindert wurde. SchlieBlich ist festzuhalten, da das organische Material
verschiedener Kohlen wie die Humusschicht in einem aeroben Boden der mikrobiellen Zersetzung
unterliegt. Dieser ProzeB verliert mit zunehmender Reife der organischen Substanz an Intensitit.

8.1.2.2 Kohlenstoffisotopie im Boden

Die stabilen Kohlenstoffisotopien des Kohlendioxids im Bodengas und die des organischen Materials
liefern Hinweise auf die Herkunft des Gases und auf Fraktionierungseffekte bei der Zersetzung der
organischen Substanz. Einige typische Bodenprofile sind hier dargestellt. So zeigt Abb. 8.10
Isotopiedaten fiir den in Abb. 8.5 vorgestellten Podsol und fiir einen Pseudogley, dessen
Kohlendioxid-Fiihrung bereits in Abb. 8.6 prisentiert wurde. Die Graphik 8.11 zeigt die “C/"*C-
Verhiltnisse in den in Abb. 8.8 und 8.9 veranschaulichten Braun- und Steinkohlen.
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Abb. 8.10: Stabile Kohlenstoffisotopie des Kohlendioxids im Bodengas, des organischen Kohlenstoffs

im Boden und des aufliegenden Laubes. Der Jahreszyklus der Kohlendioxidgehalte in beiden
Bodengasprofilen ist in Abb. 8.5 und Abb. 8.6 dargestellt.

Die im Rahmen dieser Arbeit gemessenen 8'°C-Werte des organischen Materials belegen in den
beiden in Abb. 8.10 dargestellten Bodenprofilen fir den Humus eine gegeniiber dem Quellmaterial
Laub um 1 bis 2 %o schwerere Isotopie. Darunter erfolgt im Pseudogley eine deutliche Verarmung an
PC bis in 20cm Tiefe, der Obergrenze eines Staunissehorizontes. Die Feingliederung der
Bodenhorizonte im Pseudogley ist SCHLESER et al. (1981) zu entnehmen. Unterhalb einer Tiefe von
20 c¢m dreht sich der Trend rasch um. Aus ~28,3 %e in 20 cm Tiefe werden —26 %o in 30 cm Tiefe. In
groBeren Tiefen stabilisiert sich der 8'°C-Wert des organischen Materials und 148t eine nur sehr
schwache weitere Anreicherung an ’C mit zunehmender Tiefe erkennen. In dem Podsol hingegen ist
ein einheitlicher, linearer Tiefentrend zu beobachten. Von &“°C-Werten um -26,3 %o nahe der
Bodenoberfliche steigt die Isotopie langsam auf —25,2 %o in 90 cm Tiefe an (Abb. 8.10). Die Isotopie
des Kohlendioxid-Bodengases hingegen zeigt in beiden Profilen keinen Tiefentrend.

Verschiedene Prozesse haben Einflufl auf die stabile Kohlenstoff-Isotopie organischen Materials im
Boden. Die Zusammensetzung des Ausgangsmaterials, mikrobielle Aktivitiit, thermodynamische und
reaktionskinetische Effekte sowie Transportvorgéinge sind hier wichtig (SCHLESER et al. 1981). Das
Ausgangsmaterial, Laub, liefert organische Substanz mit einer Isotopie von —27 bis —28,5 %e. Dies ist
charakteristisch fiir C3-Pflanzen (vgl. Abb. 4.7). Mikrobielle Degradation fithrt dann sehr rasch zu
einer Anreicherung von BC im Humus. DENIRO & EPSTEIN (1977) konnten zeigen, daB} etwa die
Abbautitigkeit des Bakteriums Escherichia coli °C im abgegebenen Kohlendioxid anreichert und im
verbliebenen organischen Substrat abreichert. Ebenso wird durch Transportvorginge wie

Losung/Fillung und Adsorption/Desorption das Isotop 'C in an einem Ort zuriickbleibendem
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organischen Material angereichert (vgl. Kap. 4.3.4.2). Das Isotopieprofil organischen Materials in
einem Podsol (Abb. 8.10) ist folglich sowohl durch mikrobielle Degradation als auch durch
Transportvorginge zu erkldren. Ob ein einzelner ProzeB oder derer viele letztlich zu dem beobachteten
Trend beigetragen haben, ist nicht festzustellen.

Das Profil der Isotopie organischen Materials in einem Pseudogley gestaltet sich vielfiltiger.
Unterhalb einer Tiefe von 40 cm ist eine Anreicherung von BC mit der Tiefe zu konstatieren, wie
bereits fiir den Podsol beschrieben. Auch fiir den Pseudogley kann diese Fraktionierung sowohl durch
Transportprozesse als auch durch bakterielle Degradation erklirt werden. In den oberen 40 cm des
Pseudogleys zeigt sich eine Sonderentwicklung. Hier fillt der Ort des geringsten ’C-Gehaltes mit der
Obergrenze eines Staunéssehorizontes in 20 cm Tiefe zusammen. Dies legt die Vermutung nahe, da$§
das anomale Isotopiemuster im Pseudogley alleinig auf Fraktionierungen im Zuge von Transport-
prozessen zuriickzufiihren ist. Ein Stau versickernden Wassers in 20 cm Tiefe kann dort eine
Anreicherung transportierter '“C-reicher Organika bewirken. Unklar ist allerdings, warum im Tiefen-
bereich von 20 bis 40 cm der Isotopietrend eine so rasche Umkehrung erfihrt. Sie lieBe sich mit einer
in dieser Tiefe erhohten Fluiddurchlissigkeit erkldren, welche den Transport von Organika
beschleunigen kénnte. Die Permeabilitit des Bodens verringert sich jedoch in dieser Tiefe, zu messen
an einem steigenden Anteil der feinkdrnigen Fraktion (Silt). Auch finden sich keine Hinweise auf eine
erhohte mikrobielle Aktivitit in diesem Bereich, etwa in Form erhohter Kohlendioxidkonzentrationen.

Das Kohlendioxid zeigt in beiden Bodengasprofilen (Abb. 8.10) keinen Tiefentrend. Der Grund ist in
dem diffusiven Gastransport zu sehen, welcher innerhalb eines Jahres das Kohlendioxid aus dem
Boden in die Atmosphire entldBt. So konnen sich langfristig aufbauende Isotopietrends im
Kohlendioxid nicht abzeichnen. Die gemessene Anreicherung des Isotops °C im Kohlendioxid um +2
bis +4 %o gegeniiber der organischen Bodensubstanz kann eine Vielzahl von Griinden haben. Daher ist
die Kohlenstoffisotopie des Kohlendioxids nicht eindeutig zu begriinden. Vermutet man
Fraktionierungen aufgrund mikrobiellen Abbaus, so konnen diese Isotopieeffekte ein wechselndes
Vorzeichen haben. Die Bildung von Fetten und Lignin 148t das Produkt um etwa —2 %o an "C
verarmen, wihrend die Herstellung von Zuckern und Zellulose zu einer Anreicherung von bis zu
+2 %o, die Genese von Stirke oder Chitin in den Pilzen zu einer Anreicherung von +4 %o in den
Produkten fithrt (SCHMIDT & GLEIXNER 1998). Das folgende Modell ist ein mdglicher Erkldrungsweg
fiir die gemessene Isotopie des Kohlendioxids: Nach dem Laubfall wird ’C-verarmtes Kohlendioxid
aus dem Laub freigesetzt. Nachdem die durchschnittliche Isotopie des organischen Materials um 1 bis
2 %o "C-reicher als die Ausgangssubstanz ist, werden pflanzliche Stirke und Zellulose zersetzt, sowie
Chitin aus verrottenden Pilzkorpern. Das emittierte Kohlendioxid ist um bis zu +4 %o C-reicher als
das verbliebene organische Material, diffundiert auch in tiefere Bodenhorizonte und nivelliert dort die
Kohlendioxidisotopie. Das Ausmall dieser Fraktionierung variiert mit der Arten- und
Individuenvielzahl beteiligter Mikroorganismen und mit dem Umfang einzelner Zersetzungsprozesse.

Es bleibt festzuhalten, dafl die stabile Kohlenstoffisotopie der organischen Bodensubstanz fiir die
Rekonstruktion von Degradations- und Transportprozessen im Boden aussagekriftiger ist als die
Isotopie des Kohlendioxids.
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Abb.8.11: Stabile Kohlenstoffisotopie des Kohlendioxids im Bodengas und des organischen
Kohlenstoffs im anstehenden Kohlefloz. Der Jahreszyklus der Kohlendioxidgehalte in beiden
Bodengasprofilen ist in Abb. 8.8 und Abb. 8.9 gezeigt.

Auch fiir die Kohleprofile ist das Fehlen jeglichen Tiefentrends in der Kohlenstoffisotopie typisch
(Abb. 8.11). Das Kohlendioxid zeigt aufgrund seiner raschen Abgabe an die Atmosphire innerhalb
eines Jahres keinen Isotopietrend. Dieses Resultat stimmt mit dem aus Abb. 8.10 iiberein.

Sowohl in der Braunkohle als auch der Steinkohle 146t sich eine mikrobielle Degradation indirekt liber
saisonal schwankende Kohlendioxidgehalte nachweisen (Abb. 8.8 und 8.9). Da das leichte Isotop e
priferentiell umgesetzt wird (DENIRO & EPSTEIN 1977), ist eine meBbare Fraktionierung zu erwarten.
Sie bleibt jedoch aus. Dieses ist mit dem geringen Anteil des umgesetzten Kohlenstoffs im Verhélnis
zur Gesamtmasse organischen Kohlenstoffs in den Kohlen zu erkldren.

Die Kohlenstoffisotopie organischen Materials in mineralischen Boden (Abb. 8.10) und anstehenden
Kohlen (Abb. 8.11) unterscheidet sich. Wihrend sie in den Boden kleiner als —25,2 %o ist, kann sie in
der Braunkohle bis auf —24.,5 %o und in der Steinkohle bis auf 23 %o steigen. Dies legt offen, dafi die
Kombination bakterieller Degradation und thermogener Gasbildung in geologischen Zeitrdumen zu
einer C-Anreicherung in der organischen Restsubstanz fiihrt, wie es SCHWARZKOPF & SCHOELL
(1985) fiir Vitrinite in Steinkohlen und BOUDOU et al. (1984) fiir die gesamte Inkohlungsreihe gezeigt
haben.
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8.1.3 Methankonsum im Boden

Waren bei der Analyse von Kohlendioxid im Boden gegeniiber der Atmosphire deutlich erhohte
Konzentrationen festzustellen, so wurde in aeroben Boden ohne bakterielle oder thermogene Methan-
quelle eine Abnahme der Methankonzentration mit der Tiefe registriert. Wie BORN et al. (1990) und
KOSCHORRECK & CONRAD (1993) zeigen, sinkt das Methan-Mischungsverhiltnis von etwa 1,7 vpm
an der Bodenoberfliache auf O bis 0,5 vpm in 60 cm Tiefe. Bereits KASERER (1906) und SOHNGEN
(1906) konnen nachweisen, da8 die Ursache fiir diese Konzentrationsabnahme der oxidative Umsatz
durch methankonsumierende (methanotrophe) Bakterien ist.

8.1.3.1 Modellierung der Methankonsum-Verteilung

Voraussetzungen

Wie WHALEN & REEBURGH (1990) und WHALEN et al. (1990) nachweisen, steigt die bakterielle
Konsumaktivitit in Béden mit dem Angebot an Methan. Ebenso ist der Methankonsum in Bakterien-
kulturen im Labor hoher als in dem porosen Medium Boden (MEGRAW & KNOWLES 1987, KING
1993). Diese Beobachtungen legen nahe, daB der natiirliche bakterielle Methankonsum im Boden
diffusionslimitiert ist. Die Abnahme der Methankonzentration mit der Tiefe erfolgt nicht linear,
sondern angendhert exponentiell (Abb. 8.12). Folglich sind methanotrophe Bakterien iiber ein groBeres
Tiefenintervall verteilt. STRIEGL (1993) entwickelt ein Modell zur Rekonstruktion der Methankonsum-
verteilung in einem Boden, welches qualitative Aussagen zur raumlichen Distribution methanotropher
Bakterien im Boden zuldBt, ohne dafl mikrobiologische Methoden zum Einsatz kommen.

Folgende Randbedingungen gewihrleisten die Giiltigkeit des Modells:

- Der Transport von Methan aus der Atmosphire in den Boden erfolgt diffusiv.

- Die Diffusion erfolgt quasi-eindimensional und ist stationidr, d. h. zeitunabhingig und nur von
Konzentrationsinderungen entlang der Vertikalrichtung bestimmt.

- Die Diffusionsgeschwindigkeit zu einem Zeitpunkt ist entlang eines Tiefenprofils konstant, und
Temperaturschwankungen entlang dieses Profils haben einen vernachlidssigbaren Effekt auf die
Eigenbewegung der Teilchen.

- Der ProzeB der Diffusion lduft ohne einen Netto-Verlust oder -Gewinn an Masse ab.

- Der bakterielle Methankonsum ist diffusionslimitiert.

- Die Aktivitdt der Bakterien zu einem Zeitpunkt ist iiber die gesamte betrachtete Tiefe stabil.
Geringe Temperaturschwankungen von 2 - 3 °C entlang eines Bodenprofils sind nicht relevant.

- Die bakterielle Konsumtitigkeit erfolgt ganztiigig, so daB zu jeder Zeit die Methankonzentration in
einer Tiefe nicht nur eine Funktion der Diffusion, sondern auch der momentanen bakteriellen
Aktivitat ist.

Zur Berechnung der Verteilung methankonsumierender Bakterien im Boden ist es erforderlich, den
Diffusionskoeffizienten von Methan in Luft unter Standardbedingungen zu kennen, die lokalen Druck-
und Temperaturbedingungen, das Profil der gaserfiillten Porositit eines Bodens, sowie die
Methankonzentrationen an der Bodenoberfliche und in der geringsten Tiefe konstanter Methan-
Mischungsverhéltnisse. Auf der Grundlage dieser Daten kann die Berechnung erfolgen.
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Berechnung

Bei stationdrer Diffusion ist nach FICK (1855) in Anlehnung an den Wirmefluf die Transportmenge
Q in einem Zeitabschnitt proportional dem Konzentrationsgefille dC entlang des Diffusionsweges
dl:

dC .
g=-D, E Gleichung 8.1
In den Proportionalititsfaktor D ,, den Diffusionskoeffizienten, gehen die Einfliisse aus Druck,
Temperatur und Transportmedium ein. Er hat die Dimension einer Fliche pro Zeit. Fiir die Diffusion

von Methan in Luft liegt der Diffusionskoeffizient D, unter Standardbedingungen (0°C;
1013,25 hPa Gesamtdruck) bei 1,69 m¥d (KATZ et al. 1959). Der Diffusionskoeffizient D, der
Komponente A ergibt sich nach BIRD et al. (1960) fiir niedrige Driicke aus D ., mit der Beziehung:

1,823
101325hPa | T,
PE}!P(I] 273,1 SK

Aus dieser Gleichung ist zu entnehmen, dall sich der Diffusionskoeffizient mit steigendem
Gesamtdruck und fallender Temperatur verringert. Gegeniiber der Diffusion in Luft ist die Diffusion
im Boden reduziert durch die Bodenmatrix. Statistisch gesehen hemmt die Kollision der Gasteilchen
mit den Bodenbestandteilen ihre zeitabhingige Fortbewegung von einem momentanen Aufenthaltsort.
Einflu} auf die Gasdiffusion in porosen Medien haben neben Druck und Temperatur gaserfiillte
Hohlrdume mit ihrer Form, Grofle und Verbindung. Daher ist das erste FICK’sche Gesetz fiir porse

D,=Dgy,- Gleichung 8.2

Medien zu modifizieren in der Form:
dcC,
dl

Q ist der MassenfluB in mg/(m?*d), D, der Diffusionskoeffizient der Gaskomponente A unter

Q:_—DA.(DG.Z'

Gleichung 8.3

Versuchsdruck und -temperatur in m?/d, @ . der Anteil des gasgefiillten am Gesamtporenraum, 7 die
Tortuositit als MaB fiir die Verldngerung des Diffusionsweges in pordsen Medien und dC , /dl die

Anderung der Konzentration der Komponente A entlang einer Strecke /. Schlieft man die Diffusion
beeinflussende Parameter pordser Medien in die Beschreibung des Diffusionskoeffizienten ein, so
resultiert der effektive Diffusionskoeffizient D, mit:

Dy=D,®; 7 Gleichung 8.4
und das modifizierte FICK sche Gesetz aus Gleichung 8.3 ergibt sich zu:

dcC, .
Q=-D, 0l Gleichung 8.5

Die gaserfiillte Porositiat @, ist der nicht von Feststoffen und Fliissigkeiten erfiillte Teil des Bodens.
Sie errechnet sich aus der Differenz von Gesamtporositit @ und volumetrischem Wasseranteil @,

des Bodens:
O . =0-0, Gleichung 8.6

Hierbei wird die Gesamtporositit bestimmt gemdf Gleichung 5.20 und der volumetrische
Wasseranteil mit Hilfe der Wasserdichte nach DIN 18121 (1976).

Die Tortuositdt 7 ist ein Maf fiir den Widerstand, den ein pordses Medium einem Stofftransport
entgegensetzt. Beschreibt man die Transportbahnen in diesem Medium idealisiert als parallele
Kapillare konstanten Durchmessers, so definiert sich 7 als Quadrat des Quotienten aus der kiirzesten
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Strecke [ zwischen zwei Punkten und der tatsichlich vom diffundierenden Teilchen zuriickgelegten
Strecke [, zwischen diesen beiden Punkten:

;Y
T= (—l-“-) Gleichung 8.7

Da [, nicht zu messen ist, muB 7 auf anderem Wege bestimmt werden. Die Tortuositit variiert mit

real

bodenphysikalischen Parametern wie der KorngroBe, der Sortierung und dem Korngefiige, sowie dem
Wassergehalt. Daher 148t sich 7 nach LAl et al. (1976) beschreiben als Funktion eines diese Groen
beriicksichtigenden Wertes, der gaserfiillten Porositit @, :

r=0) Gleichung 8.8

In ungesittigten Boden fillt die Methankonzentration in den oberen fiinfzig Zentimetern sehr stark ab,
um sich dann deutlich verlangsamt auf eine Minimumkonzentration in der Tiefe zu reduzieren
(Abb. 8.12). Dieses belegt einen Methankonsum iiber ein Tiefenintervall von mindestens 50 cm im
Boden. Um hier die Methandiffusion und den Konsum in einigen Tiefenintervallen getrennt
voneinander zu betrachten, ist fiir jeden Tiefenabschnitt die Diffusionsgleichung mit einem Ansatz der
Massenerhaltung fiir jeden Tiefenabschnitt zu kombinieren. Unter der vereinfachenden Annahme, daf3
@, und 7 konstant iiber die Tiefe sind und daf der Methankonsum mit einer Konstanten k erster
Ordnung beschrieben werden kann, ist nach BIRD et al. (1960) eine Bestimmung von Diffusion und
Konsum moglich nach der Gleichung:

d’C A
dl’
Lost man diese Gleichung analytisch, ergibt sich nach STRIEGL (1993) die modellierte

Methankonzentration C,, ,, ; fiir die Tiefe /. in der Form:

=Dy P, -7 +kC, =0 Gleichung 8.9

Crtoserti = [a '(Ccum ~Cen, ., )] +Cey, ., Gleichung 8.10

Hier ist Cp, , die Methankonzentration an der Erdoberfliche und Cey,, die konstante Methan-
konzentration in der Tiefe / . Dies ist die maximale Reichweite von Konsum und Diffusion, d. h. ab
der Tiefe /, dndert sich die Methankonzentration nicht mehr. Der Faktor a in Gleichung 8.10 faBt alle

Tiefeneinfliisse zusammen. Er setzt die Methankonzentration an einem Punkt ins Verhiltnis dieser
Tiefe /; zur Endtiefe [, , sowie zu den diffusionsrelevanten Parametern Dy, . @p und 7:

cosh b[l - (lg./l” )]
a=
coshbh
5 0,5
mit b= [k . /(CDG T Dy, )] . Gleichung 8.12
Der MethanfluB O von der Bodenoberfliche /, oder einer beliebigen Tiefe /, bis zur Endtiefe /,

Gleichung 8.11

kann dann nach STRIEGL (1993) berechnet werden in der Form:

0= {Dcm '(DG T (lfjcm,i - CCH“?')]

Von CRANK (1975) wurde eine gegeniiber Gleichung 8.13 vereinfachte Berechnung gewihlt, die von
einer nur durch Bodenparameter modifizierten linearen Konzentrationsabnahme mit der Tiefe ausgeht:

[Dcm D@ 'T’(Ccm,s - CCH4.n )]
)

L

b-tanh b Gleichung 8.13

0= Gleichung 8.14
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Die in der Tiefe [/, modellierte Konzentration ergibt sich dann aus:
Crtosenrs = [X : (CCH4.() - CChu.» )} +Cop,a Gleichung 8.15

mit x*—*l—»(l,./ln) Gleichung 8.16

Das CRANK’sche Modell wiirde zutreffende Ergebnisse bei einer vertikalen Begrenzung methan-
konsumierender Bodenbakterien auf eine diinne horizontale Schicht liefern. Diese Bakterien sind
jedoch iiber ein groferes Tiefenspektrum verteilt. Deshalb liefert der Ansatz von STRIEGL (1993) hier
prizisere Ergebnisse, wie Abb. 8.12 zeigt.

Unter der Voraussetzung eines rein vertikalen Gastransportes ist der Methankonsum innerhalb eines
Tiefenintervalls die Differenz aus Methanzustrom in diesen und Abfluf} aus diesem Tiefenabschnitt.
Der Methanzustrom in dieses Intervall m ist gleich dem Methanflufl durch das vorhergehende
Intervall m—1. Damit ergibt sich der Methankonsum in einem Tiefenintervall m aus der Differenz
zwischen dem Methanflul O, des Intervalls m—1 und dem Methanflu8 O, durch das Intervall m .

8.1.3.2 Ergebnisse der Methankonsumverteilung

Die Methankonsum-Verteilung wurde fiir unterschiedliche Bodentypen nach dem Ansatz von STRIEGL
(1993) modelliert. Dabei ergaben sich charakteristische Unterschiede, welche Differenzen in der
Tiefenverteilung methanotropher Bakterien vermuten lassen. Beispielhaft werden hier drei
Bodenprofile aufgefiithrt. Die Ergebnisse an einem Pseudogley werden graphisch (Abb. 8.12) und
tabellarisch (Tab. 8.1) im Detail erldutert. Fiir einen Podsol (Tab. 8.2) und eine Parabraunerde
(Tab. 8.3) werden die Modellierungsergebnisse in Tabellenform aufgelistet.

Die Zuverladssigkeit der Modellierung nach STRIEGL (1993) belegt Abb. 8.12. Hier sind die in einem
Pseudogley gemessene, tiefenabhingige Methankonzentration, sowie die nach den Modellen von
CRANK (1975) und STRIEGL (1993) zu erwartenden Konzentrationsprofile dargestellt. Die in diesem
Boden ermittelten Gesamt- und Gasporosititen sind ebenfalls in Abb. 8.12 aufgefiihit. Diese
Darstellung zeigt augenfillig die gute Ubereinstimmung des STRIEGL-Modells mit den gemessenen
Konzentrationen, wihrend das CRANK ’sche Modell hier keine zutreffende Prognose liefert. Es ist also
von einer breiten vertikalen Verteilung der methankonsumierenden Bakterien auszugehen. Die
Quantifizierung dieser Konsumtitigkeit fiir einzelne Horizonte ist in Abb. 8.12 gezeigt. Die Tab. 8.1
stetlt die Simulationsergebnisse im einzelnen dar. Nach STRIEGL (1993) ist an diesem Standort ein
Methankonsum von 1,469 mg/(m?*d) zu erwarten. Mit Hilfe eines EinschluBkammerversuches wurde
an der Bodenoberfliche dieses Pseudogleys eine Methankonsumrate von 1,45 mg/(m?*d) gemessen
(Abb. 8.19). Dies ist eine gute Ubereinstimmung und Bestitigung des STRIEGL-Modells.
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Abb. 8.12: Darstellung der gemessenen und modellierten Methankonzentrationen im Bodengas, der

Gesamtporosititen © und des gaserfiillten Bodenvolumens ®,, . Daneben ist der Anteil von 10 cm-

Tiefenintervallen am gesamten Methankonsum eingezeichnet. Die Daten stammen von einem

Pseudogley am Forschungszentrum Jiilich.

gemessene simulierte vermutlicher Konsum-
Tiefe Methanl.con- Methanlfon- Methanfluf} Methan- Anteil
[m] zentration zentration | [mg/m?*d)] konsum (%]
[mg/m?] [mg/m?] [mg/(m?*d)]

0,0 1,250 1,250 1,469 0,000 0
0,1 1,107 1,098 1,265 0,204 13,9
0,2 0,952 0,943 0,864 0,401 27,3
0,3 0,801 0,749 0,593 0,271 18,4
0,4 0,461 0,430 0,410 0,183 12,5
0,5 0,289 0,236 0,267 0,143 9.8
0,6 0,216 0,205 0,103 0,162 11,1
0,7 0,171 0,132 0,023 0,082 5,6
0,8 0,121 0,119 0,011 0,012 0,8
0,9 0,114 0,111 0,005 0,006 0,4
1,0 0,100 0,107 0,003 0,002 0,1
1,5 0,109 0,107 0,001 0,002 0,1

Tab.8.1: Gemessene und nach STRIEGL (1993) simulierte Methankonzentration, berechneter
Methanflup  und  Methankonsum  fiir eines  Pseudogleys
Forschungszentrum Jiilich.

einzelne  Tiefenintervalle am

In einem Podsol bei Haltern (Tab. 8.2) sind tiefenabhiingig 30 bis 45 % des Volumens gaserfiillt,
Dieses ermoglicht einen schnellen diffusiven Gastransport und 148t die Methankonzentration auf etwa
0,1 mg/m? in 1,5 m Tiefe absinken (Tab. 8.2). Der modellierte Methankonsum von 1,926 mg/(m?*d)
Korreliert gut mit dem in einem EinschluBkammerversuch gemessenen Konsum von 1,83 mg/(m?*d).
85 % des Methankonsums erfolgen im Tiefenintervall 0 bis 50 cm.
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) gemessene simulierte vermutlicher Konsum-
Tiefe | Methankon- | Methankon- | Methanfluf | Methan- .
[m] zentration zentration | [mg/m?*d)] konsuam Anteil
(mg/m¥] | [mg/m’] [mg/(me+dy) | (%]
0,0 1,251 1,250 1,926 0 0
0,1 0,967 1,190 1,452 0,474 24,6
0,2 0,86 0,879 1,177 0,275 14,3
0,3 0,711 0,624 0,866 0,311 16,1
0,4 0,489 0,380 0,551 0,315 16,4
0,5 0,302 0,277 0,270 0,281 14,6
0,6 0,232 0,222 0,176 0,094 4,9
0,7 0,200 0,175 0,128 0,048 2,5
0,8 0,164 0,151 0,082 0,046 2,4
0,9 0,138 0,134 0,049 0,033 1,7
1,0 0,122 0,123 0,028 0,021 1,1
1,5 0,0989 0,107 0 0,028 1.4

Tab.8.2: Gemessene und nach STRIEGL (1993) simulierte Methankonzentration,

berechneter

Methanfluf$ und Methankonsum fiir einzelne Tiefenintervalle eines Podsols in Haltern, Ruhrbecken.

Das Bodenprofil einer Parabraunerde (Tab. 8.3) zeigt ein geringes gaserfiilltes Bodenvolumen (20 bis
30 %), welches den diffusiven Transport und den Methankonsum im Boden stirker hemmt als in den
beiden anderen Bodenprofilen. Eine vergleichsweise hohe Methankonzentration von etwa 0,6 mg/m?
in 1 bis 1,5 m Tiefe und ein geringer modellierter Methankonsum von 0,793 mg/(m?*d) sind die Folge.
In einem Einschluflkammerversuch wurde ein Konsum von 0,76 mg/(m?*d) gemessen. 76,2 % des

Methankonsums erfolgen im Tiefenintervall O bis 40 cm.

. gemessene simulierte vermutlicher Konsum-
Tiefe Methanlfon- Methanl‘mn- Methanfluf | Methan- Anteil
[m] zentration zentration | [mg/m?*d)] konsum (%]
[mg/m?] [mg/m3] [mg/(m**d)]

0,0 1,246 1,250 0,793 0 0
0,1 1,076 1,190 0,584 0,209 29,4
0,2 0,967 1,133 0,433 0,151 21,2
0,3 0,958 0,990 0,386 0,047 6,6
0,4 0,845 0,730 0,251 0,135 19,0
0,5 0,813 0,700 0,205 0,046 6,5
0,6 0,758 0,713 0,152 0,053 7,5
0,7 0,702 0,757 0,098 0,054 7,6
0,8 0,663 0,698 0,094 0,004 0,6
0,9 0,621 0,693 0,090 0,004 0,6
1.0 0,601 0,687 0,084 0,006 0,8
1,5 0,589 0,685 0,082 0,002 0,2

Tab.8.3: Gemessene und nach STRIEGL (1993) simulierte Methankonzentration,

berechneter

Methanflufp und Methankonsum fiir einzelne Tiefenintervalle einer Parabraunerde auf dem

Jackerather Horst (Niederrhein).




Gasaustausch zwischen Litho- und Atmosphire

Die nach dem Modell von STRIEGL (1993) berechneten Methankonsumraten stimmen zu mindestens
95 % mit den in EinschluBkammerversuchen ermittelten Werten iiberein. Ebenso vollzieht dieses
Modell die Methankonzentrationen im Bodengas nach. Daher hat die modellierte Methankonsum-
Verteilung eine gewisse Aussagekraft. Es kommt in Béden hoherer Gassittigung (z. B. einem Podsol)
zu hoheren Methankonsumraten als in Boden geringerer gaserfiillter Porositit (z. B. einer Para-
braunerde), weil sich der Methankonsum iiber ein gréBeres Tiefenintervall erstreckt und die Diffusion
eine grofere Gasmasse transportieren kann. Die Moglichkeiten eines hoheren Methankonsums durch
eine gesteigerte bakterielle Aktivitit oder eine hthere Populationsdichte von Bakterien werden in dem
Modell von STRIEGL (1993) jedoch nicht betrachtet. Daher kann die tatsiichliche Tiefenverteilung
methanotropher Bakterien von nach STRIEGL (1993) modellierten Ergebnissen abweichen.

Am Ende des Kap. 8.1 bleibt festzuhalten, da8 Emissionen kohlebiirtiger Gase aus dem Untergrund
von einem aeroben Boden nur geringfiigig modifiziert, nicht aber verhindert werden kénnen
(Kap. 8.1.1). Das Kohlendioxid im Bodengas stammt aus mikrobiellen Zersetzungsprozessen der
organischen Bodensubstanz. Eine Methanbildung aus diesen Organika, welche isotopisch in
Konkurrenz zur Kohlendioxidgenese stehen und Fraktionierungen zwischen beiden Gasen nach sich
ziehen wiirde, ist im aeroben Boden nicht zu beobachten (Kap. 8.1.2, 8.1.3). Folglich beeinflussen sich
die Prozesse der Emission von bakteriellem Kohlendioxid aus Boden und des Methanaustausches
zwischen Pedo- und Atmosphire nicht.
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8.2 Mathematische Aufbereitung der EinschluBkammerversuche

Zur Bestimmung des Gasaustausches zwischen Litho- und Atmosphire wurden zahlreiche
EinschluBkammerversuche in der Niederrheinischen Bucht (NRB) und dem Ruhrbecken (RB)
durchgefiihrt. Die Beprobungstechnik wurde in Kap. 5.2.3 vorgestellt, die Gasanalytik in Kap. 5.2.4.
Hier wird die mathematische Auswertung dieser Versuche behandelt. Thre Ergebnisse werden in
Kap. 8.3 aufgefiihrt, in Kap. 8.4 diskutiert und in Kap. 8.5 bilanziert.

8.2.1 Bestimmung von Gasaustauschraten

8.2.1.1 Gasemission

Generell ergibt sich eine lineare Gasaustauschrate () in einem EinschluBkammerversuch aus der

Anderung der Masse eines Gases dm in der Kammer iiber einen Zeitraum dt , bezogen auf die Groe
der Austauschfliche, die Grundfliche Ay der EinschluBkammer:

1 dm

0= Nt
AESK dr

Die Anderung der Masse spiegelt sich in der Anderung der Konzentration eines Gases zwischen zwei
Zeitpunkten wider. Mit der Kenntnis des EinschluBkammervolumens V. ist die Austauschrate O

Gleichung 8.17

gegeben als:
_ Visk €, ¢, _
0= A : - hESK ’
sk L~ I, -1t

Die Gréen ¢, und ¢, sind Gaskonzentrationen zu den Versuchszeitpunkten f; und f, . Die Variable

c, —C,

Gleichung 8.18

hyg ist die Innenhthe der EinschluBkammer. Diese Gleichung gilt fiir lineare Gasaustauschraten,

welche im Rahmen dieser Arbeit nur bei der Emission von Gasen auftraten.

Zur Berechnung der Ausgasungsraten wurde eine Regressionsgerade iiber die MeBwerte gelegt. Die
Steigung dieser Geraden dc / dt entsprach der Ausgasungsrate. Im Falle einer Methanemission wies
das Isotopiesignal dieser Ausgasung die Herkunft des Methans aus. Thermogenes und bakterielles
Methan unterscheiden sich grundlegend in ihrer Isotopie (Abb. 4.2, SCHOELL 1980, 1983, WHITICAR
et al. 1986). Die Abb. 8.13a zeigt das Beispiel einer bakteriellen Methanemission, Abb. 8.13b das
Beispiel einer Ausgasung thermogenen Methans.
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Abb. 8.13a,b: Emission bakreriellen Methans im Venner Moor (a, Standort RB 15) sidlich von
Miinster, und thermogenen Methans bei Hamm (b, Standort RB 12). Lage der Standorte: Abb. §.16.

8.2.1.2 Gaskonsum

In zahlreichen EinschluBkammern war eine Abnahme der Gaskonzentration mit der Zeit festzustellen.
Dieses betraf ausschlielich das Methan. Bereits KASERER (1906) und SOHNGEN (1906) konnten
nachweisen, da3 methankonsumierende Bakterien dieses Gas oxidativ umsetzen. Dieser ProzeB ist von
zahlreichen Autoren fiir aerobe Boden beschrieben worden (z. B. BORN et al. 1990, DORR et al. 1993).
In EinschluBkammerversuchen duBlert sich der Methankonsum in einer exponentiellen Abnahme der
Methankonzentration mit der Zeit. Dieser Prozel stellt eine Senke atmosphirischen Methans dar.
Betrachtet man die Methanmenge in der Atmosphire als angenihert unbegrenzt und setzt eine iiber die
Versuchsdauer anhaltende konstante Senkenstirke voraus, so laBt sich der Methankonsum als
stationidrer Vorgang beschreiben und wie hier dargelegt berechnen.

Der Stofftransport in den Boden erfolgt diffusiv, denn er beruht auf Konzentrations- bzw.
Partialdruckunterschieden von Methan zwischen Atmosphire und Bodengas. Mathematisch 146t er
sich mit dem ersten Diffusionsgesetz nach FICK (1855) beschreiben. Es gilt fiir stationdre
Diffusionsvorginge, d. h. bei Anderungen der Konzentration entlang einer Strecke, nicht aber iiber die
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Zeit. PENMAN (1940) hat dieses erste FICK’sche Gesetz erstmalig auf die Gasdiffusion in pordsen
Medien iibertragen. Danach hingt die Transportmenge ab von dem Konzentrationsgefille entlang
eines Diffusionsweges und von dem Diffusionskoeffizienten eines Gases (Gleichung 8.1). Der
Diffusionskoeffizient von Methan im Boden ist gemiB Gleichung 8.2 und 8.4 an die 6rtlichen Druck-,
Temperatur- und Porositidtsbedingungen anzupassen, so dafl sich die Transportmenge aus der
Gleichung 8.5 ergibt.

Der folgende Ansatz (Gleichung 8.19 bis 8.23) erlaubt, den Methankonsum im Boden ohne Kenntnis
von diffusionsrelevanten Parametern aus Daten eines EinschluBkammerversuches abzuleiten. Dazu
gelten eine Reihe von Randbedingungen. Neben den in Kap. 8.1.3.1 aufgefiihrten Faktoren sind dies:

- Die Gasgemischzusammensetzung in einer EinschluBkammer ist zu einem Zeitpunkt homogen.

- Konzentrationsidnderungen in der EinschluBkammer beruhen ausschlieBlich auf der Diffusion von
Methan aus der Atmosphire in den Boden.

- Die Konzentration von Methan im Bodengas nimmt in den oberen 10 cm des Bodens weitgehend
linear ab. Die Aktivitit der iiber ein groleres Tiefenintervall verteilten methankonsumierenden
Bakterien (Kap. 8.1.3) fiihrt zwar in groBeren Tiefen zu einem exponentiellen Abfallen der
Methankonzentration, nicht jedoch in den oberen 10 cm des Bodens. Daher ld6t sich das
Vorkommen methanoxidierender Bakterien vereinfachend als eine horizontale Schicht unterhalb
10 cm Tiefe definieren.

Der Methankonsum ist zu beschreiben als stationiire, eindimensionale Diffusion durch eine planare
Scheibe. Die Ober- und Unterkante dieser Scheibe haben die Tiefe x=0 und x =/, mit den
konstanten Konzentrationen ¢, und ¢, an diesen Grenzflichen. Nach CRANK (1975) berechnet sich

der diffusive Massentransport mit Hilfe des ersten FICK schen Gesetzes wie folgt:

cy—C
0=p, a=)
Ubertragen auf den Methankonsum kann der Bodenabschnitt unter der EinschluBkammer mit linearer
Konzentrationsabnahme von Methan mit der Tiefe als planarer Zylinder betrachtet werden, durch
welchen Methan aus der Atmosphére in den Boden diffundiert. Messungen im Bodengas zeigten, daf
die Methankonzentration im Boden in einzelnen Tiefen iiber Tage konstant blieb. Da stidndig Methan
konsumiert wurde, muB8 eine Gleichgewichtssituation bestanden haben. Folglich entsprach der
Methantransport im Boden pro Fliche und Zeit der Masse an aus der EinschluBkammer in den Boden
diffundiertem Methan. Es lassen sich die Gleichungen 8.18 und 8.19 gleichsetzen. Das Ergebnis ist
eine Differentialgleichung, welche iiber einer Senke atmosphirischen Methans die Anderung der
Methankonzentration mit der Versuchsdauer in einer EinschluBkammer beschreibt:

Gleichung 8.19

d De -
Lo 2T (e —c)) Gleichung 8.20
dt [-hgg

In diese Gleichung gehen ein: Der effektive Diffusionskoeffizient D ;. von Methan unter lokalen
Bodenverhiltnissen, die maximale Tiefe linearer Konzentrationsabnahme [ in einem Boden, die
Innenhdhe der EinschluSBkammer k. und die Differenz der Methankonzentrationen zwischen

Atmosphire ¢, und dem Bodenhorizont ¢,.
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In einem EinschluBkammerversuch ist eine exponentielle Abnahme der Methankonzentration mit der
Versuchszeit zu beobachten (Abb. 8.14). Eine Integration der Gleichung 8.20 beschreibt genau diese

Beobachtung mathematisch (CRAMER 1997):
Dy

Cy = (Com —c/)-€ M +e, Gleichung 8.21

Der Methankonsum aus einer Einschiufkammer erfolgt bis zum Konzentrationsausgleich. Dieser liegt
vor, wenn die Methankonzentration in einer Kammer zum Versuchsende c,,, bis auf die

Methankonzentration im Bodengas ¢, gesunken ist. Da sich nur ¢, , aus den Gasproben eines

Einschlulkammerversuches bestimmen lieB, jedoch nicht immer Bodengasproben vorlagen, wird im
folgenden ¢, durch ¢, ersetzt.

Die geschwindigkeitsbestimmenden Groen in  der Gleichung 8.21 sind der effektive

Diffusionskoeffizient Dé,ﬁ , die maximale Tiefe linearer Konzentrationsabnahme / und die Hohe der

EinschluBkammer £, . Sie definieren die Geschwindigkeitskonstante k der Methanoxidation:

Deff
= ‘ Gleichung 8.22
I hESK

Die Methankonsumrate () entspricht der Steigung der Funktion (Gleichung 8.21) zu Versuchsbeginn

k

(¢t =0). Sie resultiert aus der ersten Ableitung nach der Zeit und entspricht damit einer Erweiterung
der Gleichung 8.20 um die FinschluBkammerabmaBe:
O=—k-hyy (e —Cry) Gleichung 8.23

Aus den EinschluBkammerversuchen waren die GroBen hpg ., ¢ ¢ und ¢ bekannt. Die

am ? end

Methankonsumraten wurden durch eine Anpassung der Gleichung 8.21 an die Meflwerte bestimmt.
Hierzu wurden die Parameter c¢,,, und k mittels der Methode der kleinsten Quadrate an die Daten

angeglichen. Die gemessene Abnahme der Methankonzentration mit der Zeit in einer
Einschiukammer wird durch Gleichung 8.21 sinnvoll beschrieben, wie Abb. 8.14 zeigt. Gleichzeitig
ist die Isotopie des Rest-Methans in einer EinschiuBkammer dargestelit.

0,0013 -48
n ; NRB 2, 24.03.1998 L
O
E',") ‘-473:
5 - 5
§E 0,00121 ~ -4635%s
CRa R °
£ Tr— i - <
2:; 1 Methankonsum  -1,46 mg/(m2*d) -45 3
O Kinetischer Isotopieeffekt 1,015 w
0,0011 ‘ - ( -44
0 0,5 1,0 1,5

Dauer des EinschluBkammerversuchs (h)
Abb. 8.14: Ergebnis eines Einschiufkammerversuches iiber einer Senke atmosphdrischen Methans.
Die aus dem Methankonsum resultierende Isotopenfraktionierung erlaubt die Berechnung eines
kinetischen Isotopieeffektes, dargelegt in Kap. 8.2.2.2. Lage des Standortes NRB2: Abb. 8.16.
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8.2.2 Veranderungen der Isotopie bei Gasaustauschprozessen

8.2.2.1 Rekonstruktion der Isotopie austretender Gase

In einer EinschluBkammer befanden sich bei Versuchsstart Kohlendioxid und Methan in
atmosphirischen Konzentrationen und atmosphirischen isotopischen Zusammensetzungen. Der
Zustrom von Gasen in die EinschluBkammer hat nicht nur die Konzentration, sondern auch die stabile
Kohlenstoffisotopie dieser beiden Gase verdndert. Die Konzentrationen und die Isotopie des gesamten
Kohlendioxids und Methans in der EinschluBkammer wurden fiir verschiedene Zeitschritte gemessen.
Unter der Annahme einer konstanten Isotopie der Gasquelle war diese Isotopie zu rekonstruieren. So
konnte die Herkunft des emittierten Gases ermittelt werden. Dieser Isotopieshift beruht auf
Mischungseffekten, einem typischen Beispiel fiir sekundire Isotopieeffekte (Kap. 4.3.4.2).

In einem ersten Schritt war die Gesamtmasse eines kohlenstoffhaltigen Gases (hier: Kohlendioxid oder
Methan) in der EinschluBkammer m ., ,, iiber die Konzentration ¢, ., und das Volumen Vg

der EinschluBkammer zum Zeitpunkt ¢ = zu berechnen als:

Me_Gasiiy = Co-Gastin Y Esk Gleichung 8.24
Die Masse des Isotops "°C in diesem Gas, My, . resultiert aus:

— 13, 13 .
M3 oy = M Gastiy '{X Cros + 0 Cor_guiy } Gleichung 8.25

Es sind X ''C,,, der Anteil des Isotops "*C am Kohlenstoff des Standards PDB (1,1112328 %,
BRAND 1996) und §'°C c-Gas(iy di€ Isotopie des betrachteten kohlenstoffhaltigen Gases zum Zeitpunkt

t=1i. Analog erfolgt die Berechnung der Masse des Isotops '*C zum Zeitpunkt f=i+1. Die
zwischen den Zeitpunkten f=i{ und f=i{+1 in die EinschluBkammer stromende Gasmasse
M Gas impw ETEIDL SICh AUS:

mC'Gux.inpm = mC-Gax(iH) - mC~~Gux(i) GIEIChUHg 8.26
Entsprechend berechnet sich die Masse des einstromenden Gases mit dem schweren Isotop "’C,
B¢ Gasimpur ° gemaB:
B¢ gasimu 130_Gastieny wml}(‘*(?ﬂ&(u GlelChung 8.27

Der eravimetrische Anteil des Isotops *C am Kohlenstoff des einstromenden Gases, X "C. . . |
g P C—Gas input

errechnet sich zu:

xc M Gasinpua Gleichung 8.28

C~Gus,input = ml%

3¢ ~Gas input

SchiieBlich resultiert der 8 *C-Wert des einstrémenden Gases (8''C ) aus der Gleichung:

C~Guas input

513CC~Gas.inpw = {X BCC—Ga.sxinpur - X 13C‘I"’DB }1000 GleiChung 829

Zwei Beispiele sind in den Abbildungen 8.15a und 8.15b aufgefiihrt. In der Abb. 8.15a ist der Fall
einer Methanemission in die EinschluBkammer gezeigt. Das Methan erweist sich aufgrund von
Kohlenstoffisotopie-Werten um —33 %0 als thermogenes Gas (vgl. Abb. 4.3). Mit einer Isotopie um
-26 %o ist das Kohlendioxid, dessen Ausgasung in Abb. 8.15b dargestellt ist, als aus der Bodenatmung
stammend zu interpretieren (vgl. Abb. 4.7).
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Abb. 8.15a,b: Ergebnisse zweier Einschlufskammerversuche. Eingezeichnet sind der Konzentrations-
verlauf, die Gesamtisotopie und die berechnete [sotopie des zustromenden Gases fiir einen Austritt
thermogenen Methans (a, Standort RB 12) und von Kohlendioxid aus der mikrobiellen Bodenatmung
(b, Standort NRB 2). Lage der Standorte: Abb. 8.16.

8.2.2.2 Isotopenfraktionierungen bei einem Gaskonsum

EinschluBkammerversuche an Standorten des Methankonsums im Boden zeigten eine Anreicherung
des Isotops ’C im Rest-Methan der Kammer. Der Grund hierfiir ist, daB fiir die Oxidation eines
leichten Isotopomers (hier: “CH,) eine geringere Aktivierungsenergie erforderlich ist als fiir das
schwerere Isotopomer (hier: "CH,, BIGELEISEN & MAYER 1947). Daher wird bei einem kinetischen
Stoffwechselproze8 wie der bakteriellen Methanoxidation bevorzugt '“CH, umgesetzt (BARKER &
FRrITZ 1981). >CH, hat eine geringere Konsumrate und reichert sich relativ in einer EinschluBkammer
an. Es handelt sich hier um einen sekundiren Isotopieeffekt (Kap. 4.3.4.2). Das Isotopenverhilinis
R, von Methan zu jedem Zeitpunkt des EinschluBkammerversuches kann nach einem Ansatz von

RAYLEIGH (1897) berechnet werden. Voraussetzung ist eine Reaktion erster Ordnung. Die
Berechnung erfolgt in Abhidngigkeit von dem initialen Isotopenverhiltnis atmosphérischen Methans,

()
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R

Der Umsetzungsgrad f,, ist eine Funktion der Methankonzentration der Atmosphire zu

von dem zeitabhingigen Umsetzungsgrad f,, und von dem kinetischen Isotopieeffekt K/E .
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Das Isotopenverhiltnis von Methan zu einem Zeitpunkt 7, R, , ergibt sich dann nach HOEFS (1996)

zu:
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Aus einen EinschluBBkammerversuch sind alle Variablen der Gleichung 8.31 bis auf den kinetischen

Isotopieeffekt bekannt. Dieser K/E wurde in einem Tabellenkalkulationsprogramm an die MeBwerte

angepalit, bis die kleinste Fehlerquadratsumme zwischen gemessenen und berechneten

Isotopenverhiltnissen erreicht war. Ein Ergebnis zeigt Abb. 8.14.

Eine Anmerkung mufl an dieser Stelle gemacht werden. Der RAYLEIGH-Ansatz setzt ein
geschlossenes, vollkommen durchmischtes System voraus, in dem ein Prozef (hier:
Konzentrationsabnahme von Methan) irreversibel ablduft und die Isotopenfraktionierung wihrend des
Versuches konstant ist. Die ersten beiden Bedingungen treffen zu, da das Gas in der Einschlukammer
von der Atmosphire isoliert war und mit einem Ventilator durchmischt wurde. Ob jedoch die
Isotopenfraktionierung wihrend eines Versuches konstant oder variabel ist, mul unbekannt bleiben.
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8.3 Ergebnisse der EinschiuBkammerversuche

Die Bilanzierung des rezenten Methanaustausches zwischen Lithosphire und Atmosphire war das Ziel
zahlreicher EinschluBkammerversuche in der Niederrheinischen Bucht (NRB) und dem Ruhrbecken
(RB). Hierzu wurden an sieben Lokalititen in der Niederrheinischen Bucht und an 15 Me8feldern im
Ruhrbecken iiber einen Zeitraum von 30 Monaten 860 EinschluBkammerversuche durchgefiihrt. Die
geographische Position der Testlokationen ist in Abb. 8.16 verzeichnet. Die Anzahl der MeRfelder war
im Ruhrbecken héher als in der Niederrheinischen Bucht, da sich der Methanaustausch im Ruhrbecken
als vielfdltiger herausstellte. Leitfaden fiir die Auswahl der Testgebiete war, den EinfluB natiirlicher
und anthropogener Faktoren auf den Methanaustausch umfassend zu bestimmen. EinfluBrelevante
natiirliche Faktoren waren der Gasinhalt des Steinkohlengebirges, die Michtigkeit des iiber den
Steinkohlenfl6zen lagernden Deckgebirges, die Nihe zu natiirlichen Stérungszonen, der Bodentyp, die
Existenz von Moorflidchen und das Klima. Wichtige anthropogene Einfliisse waren die Nutzung des
Bodens und der untertidgige Bergbau. Die Testgebiete sind in der Tab. 8.4 charakterisiert. Dort sind
auch Art und Umfang der Methanaustauschprozesse genannt.
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Abb. 8.16: Karte der beiden Untersuchungsgebiete. Eingezeichnet sind die sieben Mefistandorte in der
Niederrheinischen Bucht (NRB) und 15 Standorte im Ruhrbecken (RB).
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Héhe des Anzahl der
unter- Abbau- . Methan-
post-karb. - Einschluf}- Austauschrate | Bemerkun-
Nr. Deckgebirges lagernde aktivi- Kammer- austausch- (me/(m?*d)]
cckgebirg Kohle titen prozef & gen
[m] versuche
. bakterieller . Braunkohle-
NRB1 0 Braunkohle | stillgelegt 10 Konsum 0 bis -0,31 AusbiB
bakterieller Acker, Wiese,
NRB2 800 — 900 Braunkohle keine 402 -0,15 bis -3,32 | Wald, natiirl.
Konsum .
Abschiebung
Braun-/ . bakterieller .
NRB3 300 - 320 Steinkohle stillgelegt 30 Konsum -0,4 bis -1,02 Acker
NRB4| 500-550 | oMU | eine 8 bakterieller |4 46 bis-1,6 | Acker
Steinkohle Konsum
NRBS5| 340-360 | Steinkohle | stillgelegt 5 bakterieller | 75 bis-1.26 | Acker
Konsum
NRB6| 200-220 | BrUM | eine 24 bakterieller | 15 bis 127 | Acker
Steinkohle Konsum
Braun-/ . bakterieller . Wiese
NRB7 | 180 -220 Steinkohle keine 6 Konsum -0.67 bis -1.82 (Niedermoor)
. . bakterieller . Wald, Stein-
RB1 0 Steinkohle keine 4 Konsum -(0,30 bis -0,66 Kohle-Ausbif
RB2 0 Steinkohle | stillgelegt 10 thermogene | 35, ;0 0g 607 | 1 28esbruch,
Emission Gewisser
. Steinbruch,
RB3 0 Steinkohle | stillgelegt 6 bakterieller | >4 1is 1072 | Steinkohle-
Konsum .
Ausbil
. . bakt. Konsum/ | -0,32 bis -1,64 )
RB4 3 Steinkohle | stillgelegt 22 therm. Erniss. | 1,10 bis 13.62 Acker
. . bakt. Konsum/ | -0,40 bis -1,25 .
RBS5 60 Steinkohle | stillgelegt 8 therm. Emiss. 0.69 bis 3.82 Wiese
RB6 | 450-470 | Steinkohle | keine 8 bakterieller | 46 bis -1,85 | Acker, Wiese
Konsum
RB7 | 600-620 | Steinkohle | aktiv 23 bakterieller 55 i .1 49 | Acker, natiirl.
Konsum Abschiebung
RBS | 940-960 | Steinkohle | keine 34 bakterieller |, 3040 367 Acker,
Konsum Wald
RBY | 480-490 | Steinkohle | keine 5 bakterieller |4 51 bis 090 | Acker
Konsum
RBIO| 450-470 | Steinkohle | stillgelegt 7 bakterieller 1, 13 i 135 Wiese
Konsum
. . bakt. Konsum/ | -0,28 bis -3,45 .
RB11 500 - 600 Steinkohle aktiv 94 therm. Emiss. 16 bis 78.640 Acker
. . bakt. Konsum/ | -0,54 bis -4,96 Wiese,
RBI2 550 - 650 Steinkohle | stillgelegt 115 therm. Emiss. | 1.0 bis 99.830 Gewisser
RBI13 820 Steinkohle | keine 12 thermogene | ¢ oy, gy | Acker, natirl.
Emission Abschiebung
RB14 870 Steinkohle | keine 12 thermogene | a5 ps g go3 | Acker, naturl.
Emission Abschiebung
RBI5 | 1250-1300 | Steinkohle | keine 15 bakierielle 0,5bis 98,6 | Hochmoor
Emission

Tab. 8.4: Liste der sieben Mefifelder in der Niederrheinischen Bucht (NRB), 15 Lokationen im
Ruhrbecken (RB) und deren Merkmale. Geologische Informationen stammen aus DROZDZEWSKI et al.
(1982) und HAGER & PRUFERT (1988), die Abbausituation aus WREDE et al. (1983 ), WREDE & ZELLER
(1988) und HILDEN et al. (1995). NRB = Niederrheinische Bucht, RB = Ruhrbecken.
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8.3.1 Ergebnisse aus der Niederrheinischen Bucht

In der Niederrheinischen Bucht (NRB) wurde an sieben Standorten der Methanaustausch zwischen
Litho- und Atmosphire untersucht. Dieses waren eine Lokation an natiirlich zutage tretender
Braunkohle (NRB 1), ein grofleres Testfeld iiber einer rezent aktiven Abschiebung (NRB 2), vier
Standorte auf verschiedenen Bodentypen mit unterschiedlicher Nutzung, die sich in ihrer geologischen
Versenkungsgeschichte und bergbaulichen Aktivitdten unterschieden (NRB 3 bis 6) und ein MeBpunkt
in einem Niedermoor (NRB 7).

8.3.1.1 Methanaustausch (ber natiirlich anstehender Braunkohle

Im Siiden der Niederrheinischen Bucht (Standort NRB 1) steht tertiire Braunkohle zutage an. Am
Siidrand der Ton- und Sandgrube Kreuzau ist das Floz Bergheim (Oberflozgruppe, Inden Schichten)
aufgeschlossen und konnte auf sein natiirliches Gasaustauschverhalten hin untersucht werden. Im etwa
2,50 m michtigen Fl6z wechseln mineralreiche mit xylitreichen Partien. HAGEMANN & PICKEL (1989)
bestimmen am Ulminit einen Reflexionsgrad von 0,19 bis 0,21 %, einen Kohlenstoffgehalt um 60 %
(waf), konnen gaschromatographisch eine Beteiligung von Gymmo- und Angiospermen an der Kohle
zeigen und weisen anhand pentazyklischer Triterpenoide eine bakterielle Degradation der
Weichbraunkohle nach.,

Nach Untersuchungen von BASIC & VUKIC (1989) und HEMPEL & MUNKE (1981) kann Braunkohle
Methan fithren. Thr Gehalt beschrinkt sich in der Niederrheinischen Bucht auf 0,015 m3it
Weichbraunkohle (ENGELHARDT & SCHLOSSER 1992). Daneben kann Methan in Braunkohlen
bakteriell gebildet werden (HEMPEL & MUNKE 1981). Folglich war am Standort NRB 1 eine Emission
von thermogenem oder bakteriellem Methan denkbar.

Es wurden insgesamt zehn Einschlulkammerversuche direkt auf dem Fl6z durchgefiihrt. Ein solcher
Versuch ist auf dem Bild 6 im Anhang 8.1 abgebildet. Parallel dazu wurden Bodengasprofile
aufgenommen, deren Ergebnisse fiir das Kohlendioxid bereits in Kap. 8.1.2 diskutiert wurden. Die
EinschluBkammerversuche konnten keine Methanemissionen bestétigen. In allen zehn Experimenten
war kein Methanaustausch oder ein schwacher bakterieller Methankonsum bis -0,31 mg/(m?*d) zu
verzeichnen (Abb. 8.17). Ein saisonaler Trend fehlt. Damit sind aerobe Lebensbedingungen fir
methanotrophe Bakterien in dem Braunkohlefloz belegt. Dieses stimmt iiberein mit der
Kohlendioxidgenese im Braunkohleflsz (Abb. 8.8). Das beprobte Floz unterliegt der aeroben
mikrobiellen Zersetzung. Vorbehaltlich einer Ubertragbarkeit dieses Ergebnisses auf alle in der
siidlichen Niederrheinischen Bucht natiirlich zutage anstehenden Braunkohlen stellen diese Floze
rezent keine Quelle fiir atmosphiérisches Methan dar.
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Abb. 8.17: Ergebnisse der Einschlufskammerversuche auf einem Braunkohlenfléz, Tongrube Kreuzau.
Standort NRB 1, Siidrand der Niederrheinischen Bucht.

8.3.1.2 Methanaustausch (iber einem Braunkohle-Tagebau

Der Braunkohle-Tagebau Hambach liegt im Siiden der Niederrheinischen Bucht. Im Rahmen zweier
Befahrungen war es moglich, dort Atmosphirenproben zu nehmen. Beprobungszeitriume waren der
05.06.1997 zwischen 14.00 und 15.00 Uhr MEZ, bei Lufttemperaturen um 24 °C und der 24.04.1998
zwischen 9.30 und 10.30 Uhr MEZ bei 14 °C. Der 05.06.1997 war ein heifler Frilhsommertag, der
24.04.1998 ein wolkenverhangener Frithlingstag. Die Ergebnisse unterschieden sich. Wihrend am
05.06.1997 in einem Hohenabschnitt von 30 cm iiber der Braunkohle erhShte Methangehalte
festgestellt wurden, ergibt sich dieses Bild aus den Proben des 24.04.1998 nicht (Abb. 8.18). An den
Gasproben wurde die Kohlenstoffisotopie bestimmt. Drei Proben erhdhter Methankonzentration vom
05.06.1997 wiesen Werte von -53.8, -54,3 und -55,1 %o auf, wihrend alle iibrigen Proben beider
Beprobungstage isotopisch zwischen -46 und -47 %o lagen. Damit zeugt das Methan erhGhter
Konzentration von einer Zumischung bakteriellen Gases, wihrend der grofle Rest ein typisches
Atmosphirensignal zeigt. Wesentlicher Unterschied zwischen beiden Beprobungstagen war die hohere
Lufttemperatur am 05.06.1997 bei gleichzeitig abgetrockneter Kohle. Am 24.04.1998 war die
Braunkohle auf der untersten Sohle wassergesittigt; vereinzelt standen Regenpfiitzen.

Im Braunkohle-Tagebau Hambach kann es (dhnlich einem Hochmoor) an warmen Sommertagen zur

Emission von Methan kommen, wenn die hohen Temperaturen eine bakterielle Methanbildung
ermoglichen. Eine Ausgasung thermogenen Methans ist nicht zu beobachten.
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Abb. 8.18: Konzentrationsprofil atmosphdrischen Methans im Tagebau Hambach an zwei Tagen. Der
untere I m Luftschicht iiber der freigelegten Braunkohle ist vergrofert dargestellt.

8.3.1.3 Methanaustausch Gber einer Abschiebung

Aktive Storungen sind mogliche Migrationspfade fiir Gase aus dem Untergrund. Um dies niher zu
untersuchen, wurden an einer Abschiebung, dem Rurrandsprung (Standort NRB 2), EinschluB-
kammerversuche durchgefithrt. Die Storung war im Quartdr aktiv. Dies belegt eine Grabung des
Geologischen Landesamtes NRW (Krefeld) im Juni/Juli 1999, im Zuge derer der Rurrandsprung an
der Lokalitit NRB 2 auf einer Linge von 70 m und bis in 4 m Tiefe gedffnet wurde. Dabei waren auf
der Hangendscholle Sande und ein Schiuffhorizont der Reuverserie (Pliozin) zu sehen, die direkt an
Hauptterrassenkiese (Pleistozdn) und umgelagertem Lo68 (Pleisto-/Holozdn) auf der Liegendscholle
grenzten. Die Storung ist rezent aktiv. Dies belegen eine Gelindestufe von 15 m Hohenunterschied
und Risse in der Asphaltdecke einer Strafle, welche iiber den Rurrandsprung fiihrt. Diese Risse reiBen
ein bis zwei Jahre nach ihrer Versiegelung wieder auf. Die Ursache fiir die Bewegung diirfte eine
Kombination aus natiirlicher und durch die Entwisserungen des Tagebaues Hambach verursachter
Absenkung sein.
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Am Standort NRB 2 wird paldozoisches Grundgebirge um etwa 500 m versetzt. Auf der Hangend-
scholle steht es in circa 600 m Tiefe an, auf der Liegendscholle in 1100 m Tiefe (Abb. 3.5, HAGER &
PRUFERT 1988). Seit einer Tiefbohrung der Rheinbraun AG (K&In) im August 1999, 4 km neben dem
Standort NRB 2, ist bekannt, daB es sich bei dem Grundgebirge um wahrscheinlich flozfreies,
praktisch gasfreies Oberkarbon der Inde-Mulde handelt. Das Oberkarbon wird iiberlagert von
k#nozoischen Lockersedimenten. An der MeBlokalitdt NRB 2 ist dies ein Profil vom spiten Oligozin
iiber braunkohlefiihrendes Miozin, Pliozdn und Hauptterrassen des Pleistozéins bis zu quartdrem LoB
und holozidnem Auenlehm (Abb. 8.19). Das Miozin der Liegendscholle fiihrt insgesamt 50 m
Braunkohle, wihrend auf der Hangendscholle nur 25 m Braunkohle vertreten sind (Kartenmaterial der
Rheinbraun AG, Koéln).

CLAYTON et al. (1993) konnten zeigen, dafl es entlang natiirlicher Storungen iiber Steinkohle-
vorkommen zu Methanaustritten kommen kann. Der Standort NRB 2 wurde ausgewihlt, um die
Moglichkeit der Methanemissionen aus unterlagernden Braun- und Steinkohlen fiir die Nieder-
rheinische Bucht zu untersuchen. Hierzu wurde liber die Abschiebung ein Profil mit sechs MeSBstellen
gelegt (Abb. 8.19), an denen der Methanaustausch regelmiBig iiberwacht wurde (Abb. 8.20).

W E

deutlicher
Gelandeanstieg

Forschungszentrum

Jilich Ellebach

Hauptterrasse Pliozan

Position:

R1: R 2528850, H 5641750 Pliozan
R2: R 2529030, H 5641800
R3: R 2529180, H 5641825
R4: R 2529730, H 5641680
R5: R 2530015, H 5641990
R6: R 2530350, H 5641875 &

Abb. 8.19: Schematisches Querprofil iiber den Rurrandsprung, Standort NRB 2. Die Geologie ist
KLOSTERMANN et al. (1990) und den Grabungsergebnissen 1999 entnommen. Eingezeichnet sind die
genauen Positionen (Rechts- und Hochwerte) der sechs Mefistationen (R1 bis R6 ).

Miozan

Die sechs MeBstationen unterschieden sich in dem Bodentyp und der Bodennutzung. Station Rl
befand sich auf einem Pseudogley unter einer Wiese. Die Stationen R2 und R3 standen in einem Laub-
wald auf Pseudogley. Station R4 befand sich auf Gleyboden und war ackerbaulich genutzt. Station RS
stand auf einer ackerbaulich genutzten Parabraunerde und R6 auf einer Ackerflidche auf Pseudogley.

Es wurde ausschlieBlich der Prozefl der bakteriellen Methanoxidation festgestellt. Methanemissionen
fehlten. Somit kann ausgeschlossen werden, dall entlang des tektonisch aktiven Rurrandsprunges
rezent Methan in die Atmosphidre entweicht. Die MeBpunkte auf natiirlichem Boden (hier: R2, R3,
beide Wald) zeigen eine ausgeprigte saisonale Variabilitidt des Konsums mit den hichsten Werten in
den Sommermonaten (Abb. 8.20). Diese Variabilitdt ist abgeschwicht auf einem Wiesenstandort (R1)
und deutlich reduziert auf Ackerflichen (R4, R5, R6). So zeigt sich der Einflufl der Bodennutzung auf
den bakteriellen Methankonsum. Wie bereits bei der Betrachtung des Bodengases (Kap. 8.1.3)
beschrieben, ist der bakterielle Methankonsum auf den oberen Meter eines Bodens beschrinkt. Daher
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iiberrascht nicht, entlang des ausgehobenen Rurrandsprunges in 4 m Tiefe keinen Methankonsum
messen zu konnen (Abb. 8.20).

4 -4
Standort NRB 2 o Ri,n=15
p—y e R2 n=345 H
0 S °oR3,n=16
o AR4,n=6 -
-3 , H- -3
\E/ AR5 n=10
> VR6,n=8 ||
= B Rurrandsprung
£ . -2
3 2 \\ //
%) . ,
- - b £
._\C£> \\\ o’
& -1- L
% \\o : /}/
. -
0 -0

JFMAMJI JASONDIFMAMIJASONDJIFMAMI

1997 1998 1999
Abb. 8.20: 402 Einschluffkammerversuche entlang des Standortes NRB 2. Es war ausschliefllich ein
bakterieller Methankonsum zu beobachten. Die saisonale Variabilitit des Konsums ist fiir das Mefifeld
R2 gestrichelt angedeutet. Der Umfang dieses Prozesses unterschied sich abhdngig von der
Bodennutzung deutlich. Gesondert sind die Ergebnisse rweier Versuche dargestellt, die in 4 m Tiefe
auf der Hangend- und Liegendscholle des Rurrandsprunges durchgefiihrr wurden.

8.3.1.4 Methanaustausch tber verschiedenen Bdden

Der tiefere Untergrund der Standorte NRB 3 bis NRB 6 besteht aus flozfithrendem Oberkarbon, das
von tertidren und quartdren Lockersedimenten iiberlagert wird (HAGER & PRUFERT 1988). Diese vier
Standorte unterscheiden sich in der Michtigkeit des kidnozoischen Deckgebirges. Sie liegen teilweise
in Regionen ehemaligen untertigigen Steinkohlenbergbaus. Sie stehen auf fiir die Niederrheinische
Bucht typischen Boden und befinden sich alle auf landwirtschaftlichen Nutzfldchen.

Der Standort NRB 3 liegt am Ortsrand von Siersdorf, nahe der ehemaligen Steinkohlengrube Emil
Mayrisch. Bis Ende 1992 wurde hier Steinkohle abgebaut. In etwa 400 m Tiefe steht Westfal A an,
welches zum Siersdorfer Horst gehtrt (WREDE 1985). Das kdnozoische Deckgebirge flihrt im Miozén
Braunkohle mit einer Michtigkeit unter 20 m (HAGER & PRUFERT 1988). An der Oberfliche lagern
tiber pleistozéner, jiingerer Hauptterrasse 1 bis 1,5 m L&B, auf dem eine Parabraunerde entwickelt ist.
Nahe Hatterath, nordlich von Geilenkirchen, liegt Standort NRB 4. Etwa 700m unter der
Erdoberfliche steht Westfal C an. Strukturgeologisch hiegt NRB 4 im Bereich der Hendrik-Scholle,
nordlich des Waubacher Sattels (WREDE 1985). Steinkohle wurde nicht gefordert. Braunkohlenfloze
mit einer Michtigkeit um 25 m lagern unter NRB 4 (HAGER & PRUFERT 1988). Auf pleistoziner
Hauptterrasse mit geringmiichtigem Sandlofi-Auflager ist eine Braunerde entstanden (SCHALICH
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1977). Der Standort NRB 5 liegt nahe Golkrath, nordlich von Hiickelhoven auf dem Erkelenzer Horst.
An der Karbonoberfliche in 450 m Tiefe steht nahe des Golkrather Sprunges Westfal B (Alsdorf-
Schichten) an (WREDE 1985). Die Flozgasinhalte schwanken innerhalb der Schachtanlage Sophia
Jacoba zwischen 1,5 und 7,8 m3/t Kohle (Unterlagen der Sophia Jacoba GmbH, Hiickelhoven). Eine
oberkretazische Transgression hat den Standort NRB 5 um 500 m verfehlt (KLOSTERMANN et al.
1990). Das rein kiinozoische Deckgebirge ist weitgehend braunkohlenfrei (HAGER & PRUFERT 1988).
Vergleichbar dem Standort NRB 3 ist auch hier eine Parabraunerde auf LB entwickelt. Der Standort
NRB 6 liegt iiber dem Jackerather Horst. Dieses relative Hebungsgebiet wird in seinem paldozoischen
Grundgebirge von der Aachener Uberschiebung in zwei Teile geteilt. In 300 m Tiefe steht in der
siidostlichen Hilfte des Horstes Mitteldevon an der Grundgebirgsoberfliche an, im nordwestlichen
Teil sind es flozfithrendes Namur C bis Westfal A (Fl6z Finefrau, WREDE 1985). Daten zu
Flézgasinhalten fehlen. 1996 traf eine Bohrung im Mitteldevon auf gasfreies NaCl-Wasser (MICHEL et
al. 1998). Aufgrund der relativen Hebung des Jackerather Horstes seit dem Oligozén sind miozine
Braunkohlen hier unter 15 m michtig (HAGER & PRUFERT 1988). An der rezenten Oberfliche lagert
iiber pleistozidnen Hauptterrassen LoB, auf dem eine Parabraunerde entwickelt ist.

An allen vier Standorten (NRB 3 bis NRB 6) wurde bei EinschluBkammerversuchen ausschlieBlich
eine bakterielle Methanoxidation festgestellt. Methanemissionen fehlten. So kann gefolgert werden,
dal der Steinkohlenbergbau in der Niederrheinischen Bucht (NRB 3, NRB 5) keine oder kaum
Emissionen thermogenen Methans an der Gelidndeoberfldche verursacht. Eine natiirliche Lagerung des
Paliozoikums nahe der rezenten Erdoberfliche (NRB 6, Jackerather Horst) fiihrt ebenfalls zu keinen
Ausgasungen. Der bakterielle Methankonsum zeigt ein dhnlich geringes Ausmal} und eine geringe
saisonale Variabilitit, wie fiir die Ackerflichen am Standort NRB 2 beschrieben. Der Standort NRB 4
unterscheidet sich jedoch deutlich von NRB 3, NRB 5 und NRB 6. Auf der Sandl6Bfldche von NRB 4
liegen die Methankonsumraten iiber denen der drei letztgenannten Orte, die auf reinem LOB stehen
(Abb. 8.21). Daran ist der Einfluf des Bodentyps (der KorngréBenzusammensetzung) abzulesen. Je
grobkorniger ein Boden, desto hoher sind bei gleicher Bodennutzung die Methankonsumraten.

-4 -4
e NRB 3, Parabraunerde (L6B) n =30
= A NRB 4, Braunerde (Sandl6B)n=38
%3 « NRB 5, Parabraunerde (L6B)n=5 3
s o NRB 6, Parabraunerde (L68) n=24
E
E .2 2
c
- -1 56 o 3@*\@ A/ & & © 5\0 -1
= Cee @8, © A e o ° ®e &
,,,,, 5 o & - 5 - R ég B
®g % 6 0% 6@
O AWM ) T ASOND I FMAM Y JASOND I EMA O
1997 1998 1999

Abb.8.21: Ergebnisse der Einschluffkammerversuche an den ackerbaulich genutzten Standorten
NRB 3 bis NRB 6. Der grobkdrnigste der vier Béden (NRB 4) zeigt die durchschnittlich hichsten
Methankonsumraten und die ausgeprdgteste saisonale Variation (gestrichelt hervorgehoben).
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8.3.1.5 Methanaustausch (ber Niedermooren

Aus Niedermooren ist bekannt, dal sie unter anaeroben Bodenverhiltnissen Methan emittieren konnen
(SELZER & ZITTEL 1990). Niedermoore tragen zu weniger als 0,03 % zur Gesamtfliche der
Niederrheinischen Bucht bei (HEIDE 1988). Um ihren Beitrag zum Methanaustausch zwischen Litho-

und Atmosphidre zu bestimmen, wurden am Standort NRB 7 sechs EinschluBkammerversuche
durchgefiihrt. Dieses ist ein (ehemaliges) Niedermoor an der Niers bei Monchengladbach. Uber
pleistoziner Hauptterrasse lagern FluBisedimente (Uferbankablagerungen), welche von einem
torfhaltigen, grasbewachsenen Niedermoorboden bedeckt werden. Der Grundwasserspiegel wird

bestimmt von einem Vorfluter und liegt zwischen 0,3 und 1,0 m unter der Gelidndeoberfliche, Die

Einschlukammerversuche zeigten ausschlieBlich einen bakteriellen Methankonsum an, der saisonal
ausgeprigt schwankte (Abb. 8.22). Es war eine Abhéngigkeit von der Bodentemperatur festzustellen

(Abb. 8.22). Methanemissionen fehlten.
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Abb.8.22: Ergebnisse der Einschlufskammerversuche auf einer Niedermoorfldche (NRB 7). Der

Methankonsum weist eine saisonale Schwankung auf (gestrichelt hervorgehoben), welche positiv mit

der Bodentemperatur korreliert.
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8.3.2 Ergebnisse aus dem Ruhrbecken

Der Methanaustausch zwischen Litho- und Atmosphidre wurde im Ruhrbecken an 15 Standorten
untersucht (Abb, 8.16). Im Vergleich zur Niederrheinischen Bucht gestalteten sich die
Methanaustauschprozesse deutlich vielfiltiger. Ehemalige und aktive Bergbauaktivitdten hatten einen
deutlichen EinfluB}. Entsprechend wurden die MeBlokalititen ausgewihlt.

An den Standorten RB 1 und RB 3 trat Steinkohle zutage. Durch einen Tagesbruch am Standort RB 2
stand Steinkohle untertage direkt mit der Atmosphire in Kontakt. MeBfelder iiber stiligelegtem
Bergbau waren die Standorte RB 4, RB 5, RB 10 und RB 12. In der aktiven Bergbauzone lagen die
Standorte RB7 und RB 11. Die Lokalititen RB6, RBE und RB9 befanden sich in der
Explorationszone. Der mogliche EinfluBl von Stérungszonen wurde innerhalb des aktiven Bergbaus an
der MeBstelle RB 7 untersucht, auBerhalb jeglichen Bergbaueinflusses an den Standorten RB 13 und
RB 14. Die Emission bakteriellen Methans wurde auf einer Hochmoorfliche (RB 15) gemessen,

8.3.2.1 Methanaustausch Uber anstehender Steinkohle

Am Siidrand des Ruhrbeckens steht flozfithrendes Oberkarbon an der Gelidndeoberfliche an
(Kap. 3.1.2). Messungen auf dem natiirlich anstehenden Floz Mausegatt im Muttental bei Witten
(Standort RB 1) und auf dem Floz Wasserfall in einem seit 1959 stillgelegten Steinbruch (heute:
geologischer Garten, GRABERT 1998) in Bochum-Wiemelhausen (RB 3) sollten kldren, ob diese
Kohlen rezent Methan emittieren. Vier Einschlulkammerexperimente wurden im Muttental
durchgefiihrt, sechs im geologischen Garten von Bochum. An beiden Standorten waren keine
Methanemissionen festzustellen. Statt dessen wurde ein schwacher bakterieller Methankonsum bis
-0,72 mg/(m?*d) gemessen, der keinen saisonalen Schwankungen unterlag (Tab. 8.4, Abb. 8.23). Unter
der Annahme einer Ubertragbarkeit dieser Ergebnisse auf alle natiirlich an der Oberfliche des
siidlichen Ruhrbeckens (und der Niederrheinischen Bucht) ausstreichenden Steinkohlen scheiden diese
Floze als Quelle atmosphirischen Methans aus. Vielmehr unterliegen diese Kohlen rezent der aeroben
bakteriellen Degradation.
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Abb.823: Ergebnisse der Einschluffkammerversuche auf den Steinkohlenflézen Mausegart im
Muntental/Witten (RB 1) und Wasserfall in Bochum-Wiemelhausen (RB 3).

8.3.2.2 Methanaustausch im sidlichen Ruhrbecken

Hier sind Ergebnisse an den Standorten RB 2, RB4 und RB 5 in der stiligelegten Bergbauzone
zusammengefafit, an denen die Steinkohle nicht direkt zutage tritt. Am Standort RB 2 (Hattingen-
Niederwenigern) steht Oberkarbon der Girondelle-Gruppe (Witten Schichten) an und formt den
Eulenbaumer Sattel (MICHELAU 1953). Hier kam es 1997 zu einem Tagesbruch. Er hinterlie an der
Oberfliche einen Trichter von 15 m? Fliche, der sich mit Wasser fiillte. In diesem Wasser stiegen
methanreiche Gasblasen auf. Es wurden Methan-Ausgasungsraten bis zu 28,607 g/(m?*d) gemessen
(Tab. 8.4). Dieses Gas muB} aus grofleren Tiefen aufsteigen, da die oberen 50 m des Karbons in dieser
Region gasfrei sind und erst darunter Flozgasinhalte bis zu 5 m3/t Kohle auftreten (PATTEISKY 1955b).
Deutlich geringer sind die Methan-Ausgasungsraten an den Standorten RB 4 in Dortmund-Kley und
RB 5 in Bochum-Bergen. Emissionen wurden auf 10 m? (RB 4) bzw. 5 m? (RB 5) gemessen. Dort
sinken die maximalen Emissionsraten auf 13,62 mg/(m?*d) bei einer Deckgebirgsméchtigkeit von 3 m
(RB 4) und auf 3,82 mg/(m?*d) bei 60 m Deckgebirge (RB 5). Dieser Trend von RB 2 zu RB 5 146t
den SchiuB zu, daB ein Deckgebirge zunehmender Michtigkeit verstirkt gasabdichtend wirkt. Zu
bedenken ist bei diesem Vergleich jedoch, daf die Gasinhalte der Kohlefloze und deren Zerriittung an
diesen drei Standorten nicht bekannt sind. Somit ist nicht auszuschlieBen, daB3 ein Teil dieses Trends in
den Emissionsraten auf eine unterschiedliche Quellstirke zuriickzufiihren ist.

Methanemissionen sind an den Standorten RB 2, RB 4 und RB 5 nur auf wenigen Quadratmetern zu
finden. Diese Emissionspunkte erwiesen sich als rdumlich stabil. AufBlerhalb dessen war ein
bakterieller Methankonsum zu messen, der an allen drei Standorten eine saisonale Variabilitdt aufwies,
wie sie bereits fiir die Niederrheinische Bucht beschrieben wurde (Kap. 8.3.1).
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Abb.8.24: Ergebnisse der Einschluffkammerversuche an den Standorten RB2, RB4 und RBS.
Negative Werte stellen Methankonsumraten dar, positive Werte das Ausmaf} von Methanemissionen.
Die Auftragung der Emissionsdaten erfolgte logarithmisch.

8.3.2.3 Methanaustausch im westlichen und zentralen Ruhrbecken

Hier werden Ergebnisse aus der aktiven und zukiinftigen Bergbauzone des westlichen und zentralen
Ruhrbeckens beschrieben. Die Standorte RB 6, RB 8 und RB 9 befanden sich in der Explorationszone
des Kohlebergbaus, waren also zu Beginn der Messungen von Bergbauaktivitidten unbeeinfluffit. 1998
erreichte die untertigige Abbaufront RB 6 und RB 8, wihrend der Plan der Steinkohleférderung unter
RB 9 aufgegeben wurde. Die Lokalitdit RB 7 lag in der aktiven Bergbauzone, an einer natiirlichen
Abschiebung. Wegen dhnlicher Methanaustauschraten sind diese vier Standorte hier zusammengefalt.

Der Standort RB 6 befindet sich an der Bohrung P2 (Abb. 5.1) nahe Orsoy, in der Explorationszone
der Zeche Walsum. In 460 m Tiefe stehen die untersten Horst-Schichten (Westfal B2) an. Das
Oberkarbon ist bis in eine Tiefe von 655 m gasfrei (Ruhranalytik GmbH, Herne). Uber dem Karbon
lagern Zechstein, Buntsandstein, Oberkreide, Tertidr und Quartir (DROZDZEWSKI et al. 1982). Uber
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Niederterrassen wurden sandige Hochflutablagerungen des Rheins sedimentiert, auf denen eine
Braunerde entwickelt ist. Messungen erfolgten auf einem Acker und einer Wiese. Der Standort RB 7
liegt zwischen Dinslaken und Kirchhellen iiber Steinkohle-Abbaufeldern der Zeche Prosper Haniel.
Hier streicht der Krudenburg-Sprung in Nord-Siid-Richtung aus. Diese Westsiidwest-gerichtete
Abschiebung 148t sich bis in karbonische Gesteine verfolgen und trennt dort den Grafenwalder Horst
im Osten von dem Hiinxer Graben im Westen (DROZDZEWSKI et al. 1982). Im Hiinxer Graben lagern
etwa 300 m Zechstein-Riffkalke und 250 m unterer Buntsandstein. Diese permotriassische Abfolge
fehlt auf dem Grafenwalder Horst vollstindig. Uber einer Schichtliicke folgen beiderseits des
Krudenburg-Sprunges kretazische Sedimente (Alb bis Campan). Dariiber lagern Tertidr, die quartiire
jiingere Hauptterrasse des Rheins und Flugsande (WREDE & JANSEN 1993). Mit der Teufe dndert sich
der Versatz am Krudenburg-Sprung. An der Karbonoberflidche sind es 220 m, in der Kreide 60 m, und
die Hauptterrasse ist um 5 bis 10 m versetzt, so dafl WREDE & JANSEN (1993) von einer rezent
anhaltenden Aufwirtsbewegung des Grafenwalder Horstes ausgehen. Bodentypen am Standort RB 7
sind Podsol und Braunerden, die ackerbaulich genutzt werden. Die Lokalitdt RB 8 befindet sich an der
Bohrung IF2 (Abb. 5.1) am Annaberg bei Haltern. An der Karbonoberfliche in 960 m Tiefe steht der
R-Sandstein der Horst-Schichten (Westfal B2) an. Uber ihm lagern Kreidesedimente (Alb bis Santon).
Tektonische Storungen fehlen. An der Geldndeoberfldche ist auf Halterner Sanden (Santon) ein Podsol
entwickelt. Messungen erfolgten in einem Mischwald und auf einem Maisacker. Der Standort RB 9
liegt auf dem Quellberg, am Ostrand von Recklinghausen. Uber den Essen-Schichten (Westfal B1) in
500 m Tiefe lagern Ablagerungen vom Alb bis ins Santon. Der Bodentyp auf Recklinghiuser
Sandmergel (Santon) ist eine Braunerde, die ackerbaulich genutzt wird.

Die Auswertung der EinschluBkammerversuche ergab an allen vier Standorten (RB 6 bis RB 9) ein
Fehlen von Methanemissionen. An dem aktiven Krudenburg-Sprung (RB7) kam es nicht zu
Grubengasaustritten. Es wurde ausschlieBlich eine bakterielle Methanoxidation gemessen. Deutlich
zeigen sich in den Ergebnissen die Einfliisse von Bodentyp und Bodennutzung auf den bakteriellen
Methankonsum, wie es bereits fiir die Niederrheinische Bucht beschrieben wurde (Kap. 8.3.1). Ein
Podsol weist an der Lokalitidt RB 7 bei gleicher Nutzung (Maisacker) hthere Konsumraten auf als eine
Braunerde. An den Standorten RB 6 und RB 8 sind die Methankonsumraten auf Ackerflichen deutlich
geringer als auf einer Wiese (RB 6) und in einem Wald (RB 9). Ebenso bleiben die Oxidationsraten
auf den Ackerflichen von RB 9 unterhalb -0,90 mg/(m?*d) (Abb. 8.25).
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Abb.8.25: Ergebnisse der Einschlufkammerversuche an den Standorten RB 6 bis RB 9. An den
Lokalititen RB 6 und RB 8 wurden die Ergebnisse nach der Bodennutzung differenziert, am Standort
RB 7 nach dem Bodentyp. Der Datensatz der im Vergleich zweier Bodentypen/Bodennutzungsarten
hoheren Konsumwerte wurde mit offenen Symbolen dargestellt.

8.3.2.4 Methanaustausch im &stlichen Ruhrbecken

Hier sind drei Standorte zusammengefalit, die im Bereich der stillgelegten (RB 10, RB 12) und aktiven
(RB 11) Abbaufelder des Verbundbergwerkes Ost (ehem. Haus Aden/Monopol und Heinrich Robert)
liegen (Abb. 8.16). Auf den Feldern der Standorte RB 11 und RB 12 im Kreis Hamm traten iiber 90 %
der in dieser Arbeit gemessenen Emissionen von thermogenem, kohlebiirtigen Methan auf.
Teilaspekte wurden bereits von THIELEMANN & LITTKE (1998, 1999) beschrieben.

Am Standort RB 10 im 6stlichen Ruhrgebiet (Blumensiedlung in Oberaden) hat das Deckgebirge eine
Michtigkeit von 450 bis 470 m. 1971 kam es hier zu dramatischen Grubengasaustritten, heute fehlen
sie. Auf einer Wiese wurde bei insg. 7 Messungen ein bakterieller Methankonsum registriert. Einem
Konsum von —1,35 mg/(m?*d) im Sommer standen Werte um —0,43 mg/(m?*d) im Winter entgegen.

Unter den Standorten RB 11 und RB 12 erstreckt sich in 500 bis 650 m Tiefe die Karbonoberfliche,
mit Einheiten der Bochum- bis Essen-Schichten. Sie formen hier die weitgespannte Bochumer Mulde.
Die Schichtglieder zeigen Einfallswinkel von maximal 30° und sind kaum tektonisch gestdrt (WREDE
1980). Dies macht sie fiir die Steinkohlengewinnung sehr interessant, Das hier untersuchte Areal von
etwa 30 km? Flidche reicht vom Fliericher Sprung im Westen und Siiden iiber den Schachtsprung und
Ostsprung im Osten bis zum Wattenscheider Sattel mit der Sutan-Uberschiebung im Norden
(DROZDZEWSKI et al. 1982). Uber dem Karbon lagert ein kretazisches Deckgebirge. Es besteht aus
Griinsandsteinen, Kalksteinen und Tonmergelsteinen des Cenoman bis Santon, iiber dem Watten-
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scheider Sattel bis ins Campan (DRIESEN et al. 1990). Die Kreidesedimente sind im Siiden groBflichig
bedeckt von Sandl68 und Flugsand, der nach Norden in Niederterrassenablagerungen der Lippe
iibergeht, auf denen entlang des rezenten Lippeverlaufs Hochflut- und Auenlehmsedimente lagern.
Darauf sind auf den sandigen Fliachen Podsol, im Bereich der Lippe Pseudogley und Gleyboden
entwickelt (SPALDING & ZIEGLER 1998).

Die Standorte RB 11 und RB 12 sind durch einen seit den 1930er Jahren intensiven Steinkohlen-
bergbau gekennzeichnet. Nach folgenden Kriterien wurden Orte ausgewihlt, auf denen EinschluB-
kammerversuche durchgefiihrt wurden: Gasaustritte an einigen Lokalititen sind in der Literatur
verdffentlicht (SCHMIDT 1931, HOLLMANN et al. 1978, HOLLMANN & SCHONE-WARNEFELD 1982).
Kimmerwuchs in Getreidefeldern kann ein Hinweis auf Saverstoffmangel im Bodengas sein
(SHARKEY et al. 1991). Dieser Mangel kann durch Grubengasemissionen verursacht werden.
Anwohner berichteten von Gasaustritten auf ihren Grundstiicken. Daneben waren in Gewdssern oder
Regenpfiitzen sichtbar aufsteigende Gasblasen ein Hinweis auf mogliche Emissionsorte. Die
MeBpunkte wurden nach ihrer Lage und dem aktuellen Abbauzustand zusammengefalit in einem
nordlichen Standort stillgelegten Bergbaus (RB 12) und in einem siidlichen Standort aktiven Bergbaus
(RB 11, Abb. 8.16). Die Ergebnisse sind dargestellt in Abb. 8.26.
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Abb. 8.26: Ergebnisse der Einschluf(kammerversuche an den Standorten RB 10, RB 11 und RB 12.
Fiir Emissionsraten wurden offene Symbole gewdhlr, fiir Konsumwerte geschlossene Zeichen. Die
Darstellung der Emissionsdaten erfolgte logarithmisch.
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Die Emissionsraten schwanken um vier Groenordnungen in der aktiven Bergbauzone (RB 11) und
um fiinf GroBenordnungen in dem Bereich stillgelegten Bergbaus (RB 12). Ein saisonaler Trend in
den Emissionsraten, wie man ihn bei einer Emission von bakteriellem Methan erwarten diirfte (vgl.
Abb. 8.29) fehlt vollkommen. Auffillig ist, dal nur im stillgelegten Bereich Emissionsraten zwischen
>0 und 10 mg/(m?*d) auftreten, wihrend sie iiber den aktiven Abbaufeldern generell 10 mg/(m?*d)
iiberschreiten. Dies mag zuféllig mit der Auswahl der MeBpunkte zusammenhingen, kdnnte aber auch
als Hinweis auf eine nachlassende Ausgasungsintensitit iiber stillgelegtern Bergbau gedeutet werden.
Die am Standort RB 11 auf ackerbaulich genutzten Podsolbdden gemessenen Methankonsumraten
zeigen eine saisonale Variabilitdt mit Maxima im Sommer (Abb. 8.26), wie sie auch an anderen
Standorten im Ruhrbecken und der Niederrheinischen Bucht beobachtet wurde. Entsprechende Daten
vom Standort RB 12 zihlen nur fiinf und damit zu wenige, um Aussagen zur saisonalen Variabilitdt zu
treffen. Auffillig sind jedoch die zum Teil extrem hohen Konsumraten bis -4,96 mg/(m?*d). Sie
deuten auf eine Adaption der methanotrophen Bakterienpopulation an eine stindige Methanquelle,
welche in diesem Boden sehr lokal zu einem Methanabbau ungewohnlichen AusmaBes fiihrt.

Die Ergebnisse der Standorte RB 11 und RB 12 sind zusammengefalt in Tab. 8.4. In den Tab. 8.5a,b
sind sie nach MeBfeldern aufgeschliisselt. Zu beachten sind die groBen Unterschiede in den
Emissionsraten und in der flichenhaften Ausdehnung. Die Situation einer Probenahme zeigt Bild 3 im
Anhang 8.L

Anzahl der geschitzte
Einschlufi- | Austauschrate ausg?sende Gesamt-
Standort Ort Fliche . .
kammer- [mg/(m2*d)] emission
fm?]
versuche [g/d}
RB 11 Sandbochumer Heide 1 1 4.3 1 0,004
RB 11 Sandbochumer Heide 2 1 114 3 0,03
20 bis 78.640 .
RB 11 Romberger Stralle 50 L0.28 bis -3.45 60 20 bis 500
RB 11 Sandbochumer Heide 3 1 1,8 1 0,002
RB 11 Sandbochumer Heide 4 4 10,3 bis 40,6 5 0,125
RB 11 Sandbochumer Heide 5 1 5,2 1 0,005
RB 11 Auf dem Schill 1 2 2,3 und 3,1 5 0,014
RB 11 Auf dem Schill 2 12 16 bis 3.160 250 35 bis 600
RB 11 HolzstraBe 1 2 6‘3&%3‘1 2 13 bis 36
RB 11 Holzstralie 2 3 34 bis 50.327 80 40 bis 1.000
RB 11 Magdeburger Strafie 1 3 2 0,006
RB 11 Kortenbruck 1 5,1 i 0,005
RB 11 Kissingerhtfen 6 3,1 bis 7,8 300 1 bis 2
RB11 Lohauserholz 3 2.4 bis 6,8 80 0,2 bis 0,5
RB 11 Pelkum-Kobbenskamp 1 1,7 5 0,01
Pelkumer Bach / 5.060 bis .
RB 11 Deutzholz > 13.429 > 30'bis 50

Tab.8.5a: Liste der Mepfelder am Standort RB 11 (weitgehend aktiver Bergbau) mit ihren

Methanaustauschraten, der ausgasenden Fldche und den geschdt:zten Gesamtausgasungen.
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Anzahl der aussasende geschatzte
EinschluB- | Austauschrate g“ Gesamit-
Standort Ort Fliche . .
kammer- [mg/(m**d)] emission
[m?]
versuche [g/d]
Sandbochum 1,0 bis 99.830 5.000 bis
RB 12 ,.Brennende Felder* o8 -0,54 bis -4,96 300 9.000
RB 12 |NSG , Am Eckernkamp™ 15 3,8 bis 6.800 100 15 bis 150
Blasumer Mersch
RB 12 (an der L881) 2 2,3und 5.8 3 0,01

Tab. 8.5b: Liste der Meffelder am Standort RB 12 (stillgelegter Bergbau) mit ihren
Methanausrauschraten, der ausgasenden Fldche und den geschdtzten Gesamtausgasungen.

Alle in Tab. 8.5a,b aufgefiihrten Methanemissionen lassen sich aufgrund der Isotopie und der Gehalte
an Ethan und Propan als thermogenes Gas ausweisen. Zwei entsprechende Ergebnisse von
EinschluBkammerversuchen wurden bereits in Abb. 8.13b und Abb. 8.15a aufgefiihrt. Gasblasen, die
aus Gewiissern auf den ,,Brennenden Feldern® in Hamm-Sandbochum und am Pelkumer Bach nérdlich
von Hamm-Pelkum aufstiegen, wurden mit der im Kap. 5.2.3.3 beschriebenen Gasglocke aufgefangen,
gaschromatographisch auf Kohlenwasserstoffe und Kohlendioxid untersucht und kohlenstoff-
isotopisch vermessen. Die Ergebnisse von fiinf Gasanalysen zeigt Tab. 8.6. Bilder der ,,.Brennenden
Felder” und der Probenahme dort sind im Anhang 8.1, Bild 1 und Bild 2 aufgefiihrt.

Vol-% | 8C | 8"C (%0)

Stand- Vol.-% | Vol-% | Vol.-%

Datum - A .

ort Ort Methan | Ethan |Propan K(?hk.:n (%eo) K(')hl(.en

dioxid Cis dioxid

RB 12| | Sandbochum T} ygg408 1 g604 | 077 | 0030 | 030 | 340 | -185
.Brennende Felder

RB 12| _ Sandbochum g 0008 1 8771 | 070 | 0007 | 065 | 382 | 97
.Brennende Felder

RB 12|  Sandbochum 630499 | g 15 | 0g0 | 0013 | 030 | 376 | 70

.Brennende Felder”

RB 12 Sandbochum | 030499 | g942 | 078 | 0009 | 041 | 350 | -143
.Brennende Felder

rp 11| FelkumerBach/ | g3 1597 | 937; 0.65 | 00005 | 0,62 | -395 | -304

Deutzholz
Tab. 8.6: Volumerrischer Anteil kohlenstoffhaltiger Gase und ihre stabile Kohlenstoffisotopie in den in
Gewdssern aufsteigenden Gasblasen, Kreisgebiet von Hamm.

Alle fiinf Gasproben zeigen eine sehr dhnliche Zusammensetzung. Methan dominiert, Ethan und
Propan treten in meBbaren Mengen auf, und Butan fehlt. Das Summensignal der Kohlenstoffisotopie,
welches aufgrund der Methandominanz praktisch der Methanisotopie entspricht, zeigt ein eindeutig
thermogenes Gas an. Kohlendioxid tritt in einer Konzentration auf, die fiir thermogenes Gas nicht
ungewdohnlich ist. Es liefert keine Hinweise auf eine bakterielle Oxidation des Gases. Die PC-arme
Isotopie des Kohlendioxids in der fiinften Gasprobe (Pelkumer Bach) kann eine bakterielle Oxidation
isotopisch leichter Kohlenwasserstoffe andeuten. Insgesamt ist die Isotopie des Kohlendioxids jedoch
zu variabel, um solch eine Interpretation zu stiitzen.
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8.3.2.5 Methanaustausch (ber Abschiebungen

Methanemissionen entlang natiirlicher Storungszonen sind bekannt (CLAYTON et al. 1993). Im
ostlichen Ruhrbecken wurde der Methanaustausch entlang natiirlicher Storungen auflerhalb jeglichen
Bergbaueinflusses untersucht, um den Umfang natiitlicher Ausgasungen zu eruieren. Betrachtet
wurden der Sachsen-Sprung (RB 13) auf dem Kurricker Berg (Ortschaft Herrenstein nordlich von
Hamm) und der Miinster-Sprung (RB 14) zwischen den Bauernhéfen Homann und Glanemann
(Ortschaft Ester westlich von Ahlen). Das karbonische Grundgebirge liegt unter RB 13 und RB 14 in
820 bis 870 m Tiefe. An der Karbonoberfliche stehen Bochum- und Essen-Schichten an. In diesem
Raum spaltet sich der Wattenscheider Hauptsattel in zwei Aste (DROZDZEWSKI et al. 1982). Dariiber
lagert kretazisches Deckgebirge (Cenoman bis Campan), welches im Untersuchungsgebiet teils zutage
tritt, teils von einer maximal 1 m michtigen LoBdecke bedeckt ist (DRIESEN et al. 1990). Darauf
entwickelt sind Pseudogleye, Gley und Rendzina (RESCHER 1981).

Die Position der beiden Spriinge entlang der Karbonoberfliche ist bekannt (DROZDZEWSKI et al.
1982). Die Fortsetzung karbonischer Storungen ins Deckgebirge hat bereits KUKUK (1938)
beschrieben. Dieses kann gleichsinnig oder gegensinnig geschehen (DROZDZEWSKI & WREDE 1994).
Daneben ist eine dritte Variante denkbar, die Fortsetzung der Stérung im Deckgebirge in Y-Form.
Nach geophysikalischen Untersuchungen ist letzteres an den hier betrachteten Abschiebungen der Fall.
Das kretazische Deckgebirge iiber dem Sachsen- und Miinster-Sprung ist trichterformig zerriittet
(personliche Mitteilung Dr. FRIEG, DMT Essen). Dies spricht fiir eine post-karbonische, eventuell
rezente Aktivitdt beider Storungen. KUNZ & WREDE (1988) berichten aus dieser Region von
Schichtverwerfungen um einige Dekameter im Deckgebirge.

Es waren in jeweils zwolf EinschluBkammerversuchen an den Standorten RB 13 und RB 14
Methanemissionen festzustellen. Diese waren beschrinkt auf MeBpunkte, die sich direkt {iber der Spur
der Abschiebungen an der Karbonoberfliche befanden. Danach liegt die Zone der Hauptzerriittung im
Deckgebirge in der Senkrechten iiber dieser Spur. Die Methanemissionen schwankten zwischen 6,8
und 270 mg/(m#*d) am Standort RB 13 und zwischen 482,1 und 8.803 mg/(m?*d) am Standort RB 14
(Abb. 8.27). Der Mittelwert lag bei 50,03 mg/(m?*d) fiir die Lokalitdt RB 13 und bei 2.108 mg/(m?*d)
fiir RB 14. Ergebnisse je eines Einschlulkammerversuches an beiden Standorten werden in Abb. 8.28
gezeigt. Die hochste an diesen Standorten in einer EinschluBkammer erzielte Methankonzentration
betrug 308 ppm. Andere Kohlenwasserstoffe wurden nicht gefunden. Die Kohlenstoffisotopie des an
den Abschiebungen austretenden Methans schwankte zwischen -30 und -34 %o (Abb. 8.28). Damit
handelt es sich bei diesen natiirlichen Gasaustritten um thermogenes Methan.
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Abb.8.27: Ergebnisse der Einschlufkammerversuche iiber dem Sachsen- und Miinster-Sprung
(Standorte RB 13 und RB 14). Die Methanemissionsraten sind logarithmisch aufgetragen.
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Abb. 8.28a,b: Zeitabhingiger Verlauf der Konzentration und Isotopie von Methan in zwei
EinschlufSkammerversuchen am Sachsen-Sprung (a, Standort RB 13) und Miinster-Sprung (b, RB 14).
Die Isotopie belegt eine Ausgasung thermogenen Methans an beiden Abschiebungen.

8.3.2.6 Methanaustausch tber Hochmooren

Bakterielle Methanemissionen sind aus Hochmooren bekannt. In dem Torfauflager wird unter
anaeroben Bedingungen iiber den Prozefl der Acetatfermentation Methan gebildet (BAKER-BLOCKER
et al. 1977, CONRAD 1989, MOORE et al. 1994, ROULET et al. 1992, SVENSSON & SUNDH 1992},
Hochmoore haben im Ruhrbecken eine Ausdehnung von 29 km? (DAHM-ARENS 1995). In dem
groBten Hochmoor, dem Venner Moor in der Davert siidlich von Miinster (Abb. 8.16), wurde in 15
EinschluBkammerversuchen der Methanaustausch gemessen. Flozfiihrendes Oberkarbon befindet sich
hier in 1250 bis 1300 m Tiefe. Dessen Lagerung ist nicht vollstindig geklidrt. Entweder gehtren die
flozfiihrenden Einheiten an der Karbonoberfliche zu den Dorsten-Schichten innerhalb der
Liidinghausener Mulde, oder es verlduft der Dorsten-Sendener Sattel unterhalb von RB 15 mit
Sedimenten, die in die Essen- und Horst-Schichten zu stellen sind (DROZDZEWSKI et al. 1982). Uber
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dem Karbon lagern diskordant Kreidesedimente (Alb bis Campan). Auf Saale-zeitlicher Grundmorine
ist ein holozédnes Hochmoor-Torflager entstanden.

Hinweise auf an Storungen gebundene, natiirliche Flozgasaustritte in der Davert, wie von ARNOLD
(1957) vermutet, finden sich nicht. 15 EinschluBkammerversuche wiesen bakterielle Methan-
emissionen nach, mit einer stabilen Kohlenstoffisotopie zwischen -59 und -63 %c. Die Emissionen
korrelierten in ihrem Umfang positiv mit der Bodentemperatur (Einsatz in Abb. 8.29). Dies ist ein
schoner Beleg fiir die kinetische Kontrolle der bakteriellen Methanproduktion. Die Ausgasungsraten
schwanken zwischen 0,5 mg/(m?*d) im Winter und 98,6 mg/(m?*d) im Sommer (Abb. 8.29). Der
Mittelwert der 15 Messungen liegt bei 42,3 mg/(m?*d). Die Datenpunkte sind ungleichmiBig iiber die
Jahreszeiten verteilt. Warme Jahreszeiten waren iiberreprisentiert. Eine Gleichgewichtung aller
Jahreszeiten ergibt eine jahresdurchschnittliche Emission von 35,7 mg/(m?*d).
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Abb. 8.29: Ergebnisse der EinschlufSkammerversuche im Venner Moor siidlich von Miinster, Standort
RB 15. In einem Einsatz in dieser Abbildung ist die positive Korrelation der Methanemissionsrate mit
der Bodentemperatur hervorgehoben. Diese Abhdngigkeit bedingt die (gestrichelt dargestellte)
saisonale Variation der Emissionsraten.
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8.4 Interpretation der EinschluBkammerversuche

8.4.1 Baklerieller Methankonsum

8.4.1.1 Kontrolie des bakieriellen Methankonsums

Die eigenen Methankonsumdaten weisen den Faktoren Bodentemperatur, Methandiffusion in den
Boden und Diingung des Bodens eine wesentliche Rolle bei der Kontrolle der bakteriellen
Methanoxidation zu. Deutlich ist die positive Korrelation des Methankonsums mit saisonalen
Schwankungen der Bodentemperatur zu sehen, so in den Abb. 8.20 bis 8.22, 8.24 bis 8.26. Fiir die
MeBpunkte unter Laubwald des Standortes NRB 2 sind die Methankonsumraten direkt gegen die
Bodentemperatur aufgetragen (Abb. 8.30a). Es zeigt sich eine positive Korrelation beider Grofien, wie
sie an Laborproben von KING & ADAMSEN (1992), an Bodenproben von CRILL (1991) und FLESSA et
al. (1995) beobachtet wurde. Diese lineare Korrelation 146t sich daneben aus Daten von KOSCHOR-
RECK & CONRAD (1993) ableiten. Die Abhiingigkeit der Geschwindigkeit des Methankonsums von der
Bodentemperatur mag man als Hinweis auf eine bakterielle Limitierung dieses Vorgangs deuten, weil
die bakterielle Oxidation ein reaktionskinetisch kontrollierter und somit temperaturabhiingiger
Stoffwechselproze3 ist (KING et al. 1989). Jedoch gehen CRILL (1991} und KING (1993) von einer
weitgehenden Diffusionskontrolle des Methankonsums aus. BORN et al. (1990) und DORR et al. (1993)
konnen letzteres fiir ihre Daten belegen. Die Daten unter Laubwald des Standortes NRB 2 zeigen eine
der Temperaturkorrelation (Abb. 8.30a) dhnlich gute, positive Korrelation zwischen dem
Methankonsum und dem gaserfiillten Bodenvolumen (Abb. 8.30b). Allerdings weisen die Methan-
konsumraten oberhalb eines gaserfiillten Bodenvolumens von 42 % und oberhalb einer Konsumrate
von -2 mg/(m?*d) eine zunehmende Unabhingigkeit von dieser GroBe auf (Abb. 8.30b). Beide
Darstellungen ermdglichen eine unterschiedliche Interpretation. Wihrend Abb. 8.30a nahelegt, den
Methankonsum als bakteriell limitiert zu betrachten, kann nach Abb. 8.30b auch das die Diffusion
beeinflussende gaserfiillte Bodenvolumen die begrenzende Grofle sein. Jedoch scheint die Diffusion
oberhalb von 42 % gaserfiilltem Bodenvolumen ihre limitierende Rolle zu verlieren.

Die Abb. 8.30c erkldrt den scheinbaren Widerspruch der doppelten linearen Korrelation aus
Abb. 8.30a und 8.30b. Das gaserfiilite Bodenvolumen ist bedingt durch die mit der Temperatur
steigende Evapotranspiration (RICHTER 1986) eine von der Bodentemperatur abhingige Grébe.
Aufgrund der unterschiedlichen Feldkapazitdt und des unterschiedlichen AusmaBes der Evapo-
transpiration in verschiedenen Boden kann die Abhingigkeit des gaserfiillten Bodenvolumens von der
Bodentemperatur in ihrem Ausmafl schwanken. Am Standort NRB 2 erfolgt eine Verdnderung des
gaserfiillten Bodenvolumens mit der Bodentemperatur unter Laubwald (R2) schneller als auf
Ackerflichen (R4 bis R6, Abb. 8.30c¢). Dies ist ein Grund fiir die geringere saisonale Variabilitdt des
Methankonsums auf Ackerflichen (bearbeitet und gediingt) im Vergleich zu Waldbéden (natiirlich).
Die Diingung selbst ist ein weiterer Grund, wie unten diskutiert wird.
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Abb. 8.30a bis 8.30c.: Lineare Korrelationen des Methankonsums mit zwei Bodenparametern (a, b),
sowie des gaserfiillten Bodenvolumens mit der Bodentemperatur (c). Erlduterungen im Text.
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Messungen des gaserfiillten Bodenvolumens und der Bodentemperatur parallel zu
EinschluBkammerversuchen iiber einen Zeitraum von 24 h an verschiedenen Standorten zeigten, daf§
das gaserfiillte Bodenvolumen gemeinsam mit der Methankonsumrate wihrend eines Tages
weitgehend  stabil  bleibt, wihrend die Bodentemperatur die Tagesschwankungen der
Oberflichentemperatur (mit zunehmender Tiefe in abgeschwichter Form) nachvollzieht. Diese
Beobachtung spricht gegen eine Abhingigkeit des Methankonsums im Boden von der bakteriellen
Aktivitit. Vielmehr unterstiitzt diese Beobachtung eine Abhingigkeit der bakteriellen
Methandeposition von der Transportgeschwindigkeit des Methans aus der Atmosphire in den Boden,
welche beim Fehlen einer Gesamtdruckdifferenz diffusionsgesteuert ist. In die gleiche Richtung
zeigen die Ergebnisse einer Versuchsreihe am Standort NRB 3. Uber einen Zeitraum von fiinf Stunden
wurden an gleicher Stelle EinschluBkammerexperimente durchgefiihrt, die Bodentemperatur gemessen
und ungestorte Bodenproben zur Bestimmung des gaserfiillten Bodenvolumens genommen. Wihrend
der Versuchsreihe kam es zu einem (vom Wetterbericht angekiindigten) Niederschlagsereignis. Die
Ergebnisse zeigt Abb. 8.31. Die Bodentemperatur blieb praktisch konstant, wihrend das gaserfiillte
Bodenvolumen um etwa 15 % reduziert wurde. Gleichzeitig brach der Methankonsum ein. Dieses
Ergebnis weist ebenfalls in die Richtung einer Diffusionskontrolle der Methanoxidation.
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Abb. 8.31: Indirekter Einfluf} des Niederschlags auf den Methankonsum iiber die Reduzierung des
gaserfiillten Bodenvolumens am Standort NRB 3. Die Aufzeichnung der Niederschlagsmengen erfolgte
an der Wetterstation des Forschungszentrums Jiilich (Standort NRB 2). Datum: 25.05.1998.

Rechnerisch bestitigen 148t sich die Diffusionsabhéngigkeit des Methankonsums, wenn der aus
Bodenparametern nach den Gleichungen 8.2, 8.4, 8.6 und 8.8 berechnete effektive Diffusions-
koeffizient gegen den Methankonsum aufgetragen wird. Beispielhaft sind in Abb. 8.32 Ergebnisse fiir
den Standort NRB 2 aufgefiihrt. Es zeigt sich eine lineare Abhéngigkeit des Methankonsums von der
Diffusion. Dies wird indirekt bestitigt durch im Durchschnitt héhere Methankonsumraten in
groberk6rnigen (und gaserfiillteren) gegeniiber feinerkdrnigen Boden (NRB 4 in Abb. 8.21, RB 7 in
Abb. 8.25). Der Bodentyp kann folglich herangezogen werden, um die Diffusions- und
Methankonsumeigenschaften eines Bodens zu beurteilen.
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Oberhalb einer Methankonsumrate von 2 mg/(m?*d) wird die Korrelation zwischen Diffusion und
Methankonsum undeutlicher (Abb. 8.30b). Dies ist ein Hinweis auf einen kontrollierenden Einfluf} der
bakteriellen Aktivitit bei hoheren Konsumraten. Ein Beweis dieser Vermutung wiirde eine (bisher
unmdgliche) mikrobiologische Bestimmung der am Konsum beteiligten Bakterienarten und eine
speziesabhingige Ermittlung der Reaktionskinetiken erfordern.
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Abb.8.32: Lineare Korrelation zwischen dem effektiven Diffusionskoeffizienten und dem
Methankonsum am Standort NRB 2 (Mefistelle R2).

Neben der Diffusion und (indirekt) der Bodentemperatur hat die Bodennutzung einen kontrollierenden
Einflu} auf den Methankonsum. Aufgrund der Diffusionsabhingigkeit geniigt schon eine Verdichtung
des Bodens durch regelmiBiges Mihen einer Wiese, um den Methankonsum zu verringern. So sind die
Konsumraten auf einer Wiese (R1) am Standort NRB 2 ganzjihrig reduziert gegeniiber einem
unbeeinfluten Waldboden (R2, vgl. Abb. 8.20). Eine Stickstoffdiingung verdndert nicht nur die
Chemie des Bodenwassers, sondern hat Einfluf auf die bakteriellen Umsetzungsprozesse. STEUDLER
et al. (1989) und MOSIER et al. (1991) belegen den hemmenden EinfluBl der Stickstoffdiingung auf den
bakteriellen Methankonsum. Am Standort NRB 2 betrigt die jdhrliche Methankonsumrate auf
Ackerflichen (R4 bis R6, Abb. 8.20) nur 48 % derer auf Waldbdden (R2, R3). Am Standort RB & sind
es sogar nur noch 39 %, weil auf Podsol auf ungestdrtem Waldboden mit bis zu -3,67 mg/(m?*d) im
Vergleich zu einem Maisacker besonders viel Methan oxidiert wird (Abb. 8.25). So ist festzuhalten,
daB mit iiber die Verdichtung zur Diingung zunehmender Bodennutzung die bakterielle

Methanoxidation vermindert wird.
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8.4.1.2 Kinetischer Isotopieeffekt des bakteriellen Methankonsums

Den kinetischen Isotopieeffekt des bakteriellen Methankonsums zu betrachten ist gerechtfertigt, wenn
es sich tatsidchlich um einen kinetisch kontrollierten bakteriellen ProzeBl handelt. Das ist der Fall, wenn
eine deutliche Temperaturabhingigkeit des Prozesses nachgewiesen werden kann. Dieses ist moglich
etwa iiber ein ARRHENIUS-Diagramm, bei dem der Kehrwert der Temperatur 1/7T auf der Abszisse
aufgetragen wird gegen den natiirlichen Logarithmus der Geschwindigkeitskonstante der Reaktion,
Ink. Letztere ist identisch mit der in EinschluBkammern gemessenen Methankonsumrate. Das
Verhiltnis beider GroBien sollte linear sein. Abb. 8.33 bestitigt diesen Zusammenhang.
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Abb. 8.33: ARRHENIUS-Diagramm des bakteriellen Methankonsums am Standort NRB 2.

Aus den in Abb. 833 dargestellten Daten ldBt sich die Aktivierungsenergie der bakteriellen
Methanoxidation bestimmen. Hierzu ist es notwendig, die Temperaturabhingigkeit der die Reaktion
beschreibenden Geschwindigkeitskonstante £ zu studieren. Sie hingt ab von der Aktivierungsenergie
E , einer Reaktion, der allgemeinen Gaskonstante R und der Temperatur T, angepafit mit einem

priexponentiellen Faktor A (ADAM et al. 1988). Die mathematische Abhingigkeit beschreibt die
ARRHENIUS-Gleichung:

k=A-e E/RT) Gleichung 8.32

Nach Gleichung 8.32 wird die Temperaturabhingigkeit der Geschwindigkeitskonstanten & gesteuert
vom (von der Wurzel der Temperatur abhingigen) priexponentiellen Faktor A und der
(temperaturunabhingigen) Aktivierungsenergie E ,. Ebenfalls der Gleichung 8.32 zu entnehmen ist,
daB die Reaktionsgeschwindigkeit besonders von der Aktivierungsenergie abhingt, da k& mit gréBer
werdender E, exponentiell abnimmt. Aus Abb. 8.33 errechnet sich eine Aktivierungsenergie von

E , =74 kcal/mol (31 kJ/mol) fiir den bakteriellen Methankonsum.

Es wurden 17 EinschluBkammerversuche vom Standort NRB 2 (R2) auf eine Isotopenfraktionierung
untersucht. Die Berechnung des kinetischen Isotopieeffektes ( KIE ) wurde bereits in Gleichung 8.31
(Kap. 8.2.2.2) vorgestellt. Hier folgen die KIE -Ergebnisse. Der KIE steigt mit fallender
Methankonsumrate und sinkender Bodentemperatur. Die Abhingigkeit des KI/E wvon der
Methanoxidationsrate ist in Abb. 8.34a gezeigt, die von der Bodentemperatur in Abb. 8.34b. Der
kinetische Isotopieeffekt variiert zwischen 1,0090 bei 23 °C und 1,0227 bei 2 °C. Diese Ergebnisse
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stimmen in der GroBe und Variationsbreite mit Daten von KING et al. (1989), TYLER et al. (1994a)
und CRAMER (1997) iiberein, wenn diese Autoren die Temperaturabhéingigkeit auch nicht erwihnen.
TYLER et al. (1994a) betonen neben dem bakteriellen Einflufl auf den kinetischen Isotopieeffekt
besonders die Rolle von Diffusionsparametern fiir den Umfang der Fraktionierung. Diesem Gedanken
kann nicht gefolgt werden. Zwar erfolgt die Diffusion von '“CH, schneller als die von “CH,, aber
dieser Unterschied in der Transportgeschwindigkeit verdndert sich nicht mit der Temperatur. Die
starke Temperaturabhingigkeit der hier gezeigten kinetischen Isotopiceffekte unterstiitzt die These,
daB die Kinetik der bakteriellen Methanoxidation entscheidend fiir die isotopische Zusammensetzung
des Rest-Methans ist. Folglich senken fallende Temperaturen nicht nur die bakterielle Aktivitit,
sondern steigern gleichzeitig die bakterielle Selektivitit fiir Prozesse mit niedrigerer Aktivierungs-
energie, wie etwa der Oxidation von '*CH, anstelle von “CH,. Eine ihnliche Temperaturabhingigkeit
des kinetischen Isotopieeffektes bei der bakteriellen Methanbildung beschreibt WHITICAR (1996).
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101 =-0,0005x +1,0216 ~__

* RZ=10,7749 . @
1,005 T T T T T T
5 0 5 10 15 20 25 30
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Abb.8.34ab: Korrelation des kinetischen Isotopieeffekies ( KIE ) mit der Methankonsumrate (a) und
der Bodentemperatur (b). Beide Trends reflektieren die Temperaturabhdingigkeit der Isotopen-
selektivitdr des bakteriellen Stoffwechsels. Standort NRB 2, Forschungszentrum Jiilich.

Abhingig von dem prizisen globalen Umfang des bakteriellen Methankonsums und von dem Beitrag
dieses Prozesses zu allen Methansenken konnte die mit dem Methankonsum verbundene
Fraktionierung der Kohlenstoffisotopie die Isotopenzusammensetzung atmosphirischen Methans
beeinflussen. In diesem Fall sollte das atmosphirische Methan im Nordwinter um bis zu 1 %¢ an °C
angereichert sein gegeniiber dem Nordsommer. Langzeitmessungen zeigen diesen saisonalen Zyklus
nicht (LOWE et al. 1991). Daher hat die bakterielle Methanoxidation entweder keine entscheidende
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Rolle fiir den globalen Methanhaushalt oder ein Proze3 oder eine Kombination aus mehreren anderen
Prozessen (Quellen, Senken) nivellieren das globale Isotopiesignal des bakteriellen Methankonsums.

8.4.2 Bakterielle Methanemissionen

Die im Kap. 8.3.2.6 beschriebenen bakteriellen Methanemissionen zeichnen sich iiber den Zeitraum
eines Jahres durch eine ausgeprigte Temperaturabhingigkeit aus (Abb. 8.29, R?=0,94). Dieses
stimmt tiberein mit Beobachtungen von HARRISS et al. (1982), CRILL et al. (1988), CRILL et al. (1991),
CRrILL et al. (1992), BARTLETT & HARRISS (1993), DISE (1993), TYLER et al. (1994b), CHRISTENSEN
et al. (1995), CLEMENT et al. (1995) und THOMAS et al. (1996). KLINGER et al. (1994) kénnen mit
EinschluBkammerversuchen zeigen, dal die Methanemission im Verlauf eines Tages praktisch
konstant ist. Die deutliche Temperaturabhingigkeit der bakteriellen Methanproduktion (und schlie3-
lich Emission) weist den Stoffwechsel der Bakterien als reaktionskinetisch kontrolliert aus. Eine
Faustregel besagt, dal eine Temperaturerh6hung um 10°C eine Verdoppelung der Reaktions-
geschwindigkeit (hier: Emissionsrate) bewirkt (ADAM et al. 1988). Die hier untersuchten bakteriellen
Methanemissionen (RB 15, Abb. 8.29) weichen jedoch deutlich davon ab. Im Temperaturintervall von
0 bis 10°C reagieren die Bakterien sehr sensitiv auf TemperaturerhShungen. Die Reaktions-
geschwindigkeit steigt um den Faktor 5 bis 40. Hingegen gilt die Faustregel im Temperaturbereich 10
bis 20 °C. Hier steigt die Reaktionsgeschwindigkeit um das doppelte bis 2,5-fache. Nach ALBER et al.
(1993) und BLAUT et al. (1993) liegt das Temperaturoptimum methanogener Bakterien zwischen 20
und 30 °C. Dabher ist bei einer Erwirmung in Richtung dieses Temperaturoptimums eine Abschwi-
chung des Reaktionsgeschwindigkeitsanstiegs, wie am Standort RB 15 beobachtet, zu erwarten.

Ahnlich dem bakteriellen Konsum I8t sich auch die bakterielle Emission kinetisch auswerten. Aus
den in Abb. 829 dargestellten Daten 1Bt sich bei einer kinetischen Betrachtung die
Aktivierungsenergie der bakteriellen Methanproduktion und deren jahreszeitliche Schwankung nach
Gleichung 8.32 ableiten. Aus den EinschluBkammerexperimenten sind die Temperatur und die
Geschwindigkeitskonstante bekannt; die allgemeine Gaskonstante ist eine feste GroBle. Das
ARRHENIUS-Diagramm  fiir die in einem Zeitraum von zwei Jahren ermittelten 15
Methanemissionsraten zeigt Abb. 8.35. Es erlaubt, eine fiir den Standort RB 15 fiir den
Ganzjahreszeitraum reprisentative Aktivierungsenergie zu berechnen. Eine gleiche Betrachtung wurde
getrennt nach Jahreszeiten vorgenommen. Die Ergebnisse sind zusammengefalit in Tab. 8.7.

6
FE,__‘ 5 = R —— 5
2= . @0\:\ warm (>8°C)_
DK - _ e ¥ o
39 =3
?:c; [S) 2 'EA/R/ o~
£ E 1 y = -20241 + 74,049 T3
= R? = 0,844 kalt (<8°C) o ™\
E O T ~ & .}
-~ _ &
-1 T T
3,35E-03 3,45E-03 3,55E-03 3,65E-03
1/Tin 1/K

Abb. 8.35: ARRHENIUS-Diagramm der bakteriellen Methanproduktion am Standort RB 15,
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Jahreszeit Anzahl der E, E, Bestimmtheits-
Datenpunkte | [kJ/mol] | [kcal/mol] maf R?
> 8°C (Friihling 9 58,6 14,0 0,88
bis Herbst)
< 8°C (Winter) 6 356,6 85,2 0,79
Jahresdurchschnitt 15 168,3 40,2 0,84

Tab.8.7: Berechnete Aktivierungsenergien ( E , ) fiir die Produktion (und Emission) von bakteriellem

Methan am Standort RB 15 bei Temperaturen unter und tiber 8 °C. Das Bestimmtheitsmaf3 ist zur
Beurrteilung der Datenzuverldssigkeit mit angegeben.

Der Abb. 8.35 ist zu entnehmen, daB sich die Korrelation der Methanemissionsrate mit der Temperatur
oberhalb und unterhalb von etwa 8 °C deutlich unterscheidet. Entsprechend sind zwei Datengruppen
(warm und kalt) unterschieden und getrennt voneinander kinetisch ausgewertet worden (Tab. 8.7). Die
Tab. 8.7 liefert den reaktionskinetischen Grund fiir eine im Sommer gegeniiber dem Winter erhdhte
Methanproduktion: Bei wirmeren Temperaturen zwischen 8 und 20 °C ist die Aktivierungsenergie zur
Produktion von einem Mol bakteriellem Methan um den Faktor 6,1 geringer als in der kalten
Jahreszeit bei unter 8 °C. Da es sich nur um 15 Datenpunkte handelt, mufl die Interpretation
entsprechend vorsichtig erfolgen. Es ist nicht auszuschlieBen, dal diese Gliederung in zwei
Korrelationen nur scheinbar ist. Die Richtigkeit der Beobachtung in Abb. 8.35 vorausgesetzt, mufl die
bakterielle Methanbildung am Standort RB 15 temperaturabhingig nach zwei Reaktionskinetiken
erfolgen. Der Syntheseprozef3 erfolgt hier iiber die Acetatfermentation, welche fiir die Methangenese
in terrestrischen Systemen typisch ist und sich isotopisch am Standort RB 15 eindeutig belegen 14ft
(WHITICAR et al. 1986, Abb. 4.3, Abb. 8.13a). Unterschiede in der Reaktionskinetik (Tab. 8.7) kénnen
bedeuten, daB die Acetatfermentation temperaturabhingig in threm Ablauf differiert, sei es durch die
Aktivitdt verschiedener Bakterienarten, durch die Nutzung anderer Substrate oder durch
Abweichungen in der Synthese. Bisher sind die an der Acetatfermentation beteiligten Enzyme
weitgehend bekannt (ALBER et al. 1993), ein moglicher Temperatureinfluf auf eine Anderung der
Synthese jedoch nicht untersucht. GAMES & HAYES (1976) konnen belegen, dal sich das Methan
verschiedener fermentierender Bakterienarten geringfiigig in der Kohlenstoffisotopie unterscheidet.
Das in die 15 EinschluBkammern strémende Methan hatte eine Kohlenstoffisotopie von -58 bis -65 %o,
ohne daf ein saisonaler/temperaturabhéngiger Trend zu erkennen wire.

Die hier berechnete Aktivierungsenergie fiir eine bakterielle Methanbildung bei Temperaturen > 8 °C
(14 kcal/mol) differiert nur um einen Faktor 2 von der Aktivierungsenergie fiir den bakteriellen
Methankonsum (7.4 kcal/mol, Kap. 8.4.1.2). Dieses sind typische Aktivierungsenergien fiir bakterielle
Stoffwechselreaktionen. Deutlich dariiber liegt die hier berechnete Aktivierungsenergie fiir
Temperaturen < 8 °C mit 85,2 kcal/mol. Dieser Wert iibertrifft sogar die Aktivierungsenergien fiir die
thermogene Methanbildung (Abb. 6.6), deren Maxima sich zwischen 45 und 59 kcal/mol bewegen.
Daher ist die hier berechnete Aktivierungsenergie fiir eine Methanbildung unterhalb 8 °C
wahrscheinlich nicht zutreffend. Die in der Abb. 8.35 in der Gruppe ,kalt” zusammengefafiten sechs
Datenpunkte lassen sich in zwei Untergruppen teilen. Die hohe berechnete Aktivierungsenergie von
85,2 kcal/mol ist wesentlich bedingt durch die untere Gruppe aus drei Mefwerten. Ignoriert man diese
Punkte, resultiert eine Aktivierungsenergie von 21,3 kcal/mol fiir die bakterielle Methanbildung
unterhalb 8 °C. Dies ist ein realistisch erscheinender Wert, der den Unterschied in den
Aktivierungsenergien der Gruppen ,kalt” und ,,warm* von 6,1 auf den Faktor 1,5 reduziert.
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8.4.3 Thermogene Methanemissionen

Thermogenes Methan kann auf verschiedenen Wegen an die Erdoberfliche gelangen. Natiirliche
Stérungszonen und vom Bergbau zerriittetes Gebirge stellen Migrationsbahnen dar. Durch
Bohrtitigkeiten des Menschen kann die Migration an die Erdoberfliche begiinstigt werden. Dieses ist
der Fall bei Schachtanlagen, Explorationsbohrungen und Grundwasserbrunnen. Emissionen iiber
stillgelegten und noch betriebenen Schachtanlagen sind in der Niederrheinischen Bucht und dem
Ruhrbecken zu beobachten. Sie waren im Rahmen dieser Arbeit keiner Beprobung zugiinglich.

AuBerhalb von Schachtanlagen waren thermogene Methanemissionen ausschlieBlich im Ruhrbecken
nachzuweisen. Die eigenen Daten zeigen klar, dal diese Ausgasungen nur entlang natiirlicher
Stérungen (Kap. 8.4.3.1), entlang vom Bergbau induzierter Migrationsbahnen (Kap. 8.4.3.2) und
entlang von Bohrungen und Grundwasserbrunnen (Kap. 8.4.3.3) erfolgen. Diese drei
unterschiedlichen Migrationswege werden hier vorgestellt und interpretiert. Dariiber hinaus wird im
Kap. 8.4.3.2 die Emissionssystematik der vom Bergbau verursachten Gasaustritte vorgestellt. Es wird
der Zeitraum abgeschitzt, iiber den diese Emissionen in Zukunft erfolgen werden, und es wird
mathematisch begriindet, daB der wesentliche Grund fiir die in Bergbauregionen des Ruhrbeckens zu
beobachtenden Methanausgasungen der untertidgige Steinkohlebergbau ist.

8.4.3.1 Natlrliche Ausgasungen kohleblrtiger Gase

Es wurde das Ausgasungsverhalten iiber vier natiirlichen Stérungen untersucht, einer Lokalitiit in der
Niederrheinischen Bucht (NRB 2), drei im Ruhrbecken (RB 7, RB 13, RB 14). Uber manchen
Lagerstitten fossiler Energietrdger treten an Storungen gebundene Oberflichenemissionen von
Kohlenwasserstoffen auf und werden zur Prospektion genutzt (KLUSMAN & SAEED 1996, MATTHEWS
1996). CLAYTON et al. (1993) sehen in natiirlichen St6rungen iiber Kohlevorkommen Migrationspfade
fiir Flozgas, die eine bedeutende Quelle fiir atmosphirisches Methan darstellen kénnten. Sie schitzen
(ohne zu messen) Methanemissionen an einer Abschiebung im Black Warrior Basin (Alabama) auf
500 m3/a. Eigene Messungen zeigen, dal Methanemissionen entlang natiirlicher Abschiebungen in den
Untersuchungsgebieten eher die Ausnahme als die Regel sind.

Der geologische Untergrund an den vier Abschiebungen ist zu Beginn der Kap. 8.3.1.3, 8.3.2.3 und
8.3.2.5 erliutert worden. Die Abb. 8.36 faBt die Geologie graphisch zusammen und fiigt Informationen
zu den rezenten Flozgasinhalten hinzu. Im August 1999 wurde nérdlich der Sophienhohe bet Jiilich-
Giisten von der Rheinbraun AG (K&ln) eine Tiefbohrung niedergebracht, die im Karbon gekernt
wurde. Dabei wurden im wesentlichen Tonsilisteine mit einzelnen Pflanzenresten gefordert. Ein
Bohrkern aus der Tiefe 843,6 bis 844, 0m wurde entnommen und nach der in Kap.5.24.3
beschriebenen Methode auf seinen Gasinhalt untersucht. Da das Gestein nicht aktiv ausgaste, wurden
itber evakuierte Gasmiuse, verteilt auf sechs Tage, Gasproben aus dem Desorptionsbehilter gesaugt.
Darin waren Methangehalte zwischen 5,3 und 9,1 ppm nachzuweisen, jedoch keine weiteren
Kohlenwasserstoffe. Das Methan hatte eine Kohlenstoffisotopie von —37 bis -39 %c. Es war eindeutig
thermogen. Vermutlich wurde die Desorption des Methans aus dem Tonsiltstein durch das Anlegen
eines Unterdrucks an den Desorptionsbehilter ausgelost. Die Gasgehalte waren vernachlédssigbar
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gering; der Bohrkern war praktisch gasfrei. Extrapoliert man dieses Ergebnis auf den 4,6 km
entfernten Rurrandsprung am Standort NRB 2, so ist das Karbon dort gasfrei. Damit fehit eine Quelle
fiir Oberflichenemissionen von thermogenem Methan (Abb. 8.36).

Am Krudenburg-Sprung (RB 7), dessen (sub-)rezente Aktivitit belegt ist (WREDE & JANSEN 1993),
kommt es nicht zu Methanaustritten. Ein méglicher Grund ist die Defokussierung aufsteigender kohle-
biirtiger Gase durch die unverfestigten, pordsen Sedimente aus dem Tertidr und Quartir. Dieses mag
das Signal emittierten Methans an der Geldndeoberflache verwischen. Wahrscheinlicher ist jedoch,
daB Emissionen mangels Quelle fehlen, weil zum einen die obersten etwa 300 m des Karbons gasfrei
sind (Abb. 8.36, HINDERFELD et al. 1993), zum anderen aus Explorationsbohrungen der DSK (Essen)
nahe RB 7 keine Gasvorkommen im post-karbonischen Deckgebirge bekannt wurden, wie man sie bei
einer (rezent anhaltenden) Migration kohlebiirtiger Gase an die Geldndeoberfliche erwarten wiirde.

Ein deutlich anderes Bild lieferten je 12 EinschluBlkammerversuche an den Standorten RB 13 und
RB 14 (Abb. 8.27). Hier kam es zu Methanausgasungen. Vier wesentliche Punkte unterscheiden diese
Standorte von den Lokalititen NRB 2 und RB 7: Beide Standorte befinden sich iiber einem variszi-
schen Sattel. Die Flézgasinhalte steigen zum Top des Karbons auf 10,5 m%t Kohle (HINDERFELD et al.
1989), das kretazische Deckgebirge ist mit Permeabilititen zwischen 107 und 10"’ m? gering
durchlédssig (nach Daten von STRUCKMEIER 1990), und eine (Gas defokussierende) quartdre Deck-
schicht fehlt weitgehend (Abb. 8.36). Nach diesen Ergebnissen ist mit meB3baren Methanemissionen
entlang natiirlicher Abschiebungen in beiden Sedimentbecken nur zu rechnen, wenn rezent Gas-
akkumulationen an der Karbonoberfliche existieren und das Flozgas beim Aufstieg fokussiert wird.

Niederrheinische Bucht Ruhrbecken
-m kein Methan! RB7] Ikein Methan |IRB 13 + RB 14
O o Quartér Qqarta.r
E Kreide
@ Kreide
@
[Py
@
i /\ Tertiar Kreide _
Kreide
Tertidr
-500
Gas-trel
_Karbon
Gas-trei | | | T T T ——
Karbon Pt
Karb. “___?: ng%;g;;““—-
-1000

Abb. 8.36: Darstellung des geologischen Untergrundes und der Flozgasinhalte von Steinkohlefldzen
am Rurrandsprung (NRB 2), am Krudenburg-Sprung (RB 7), am Sachsen-Sprung (RB [3) und am
Miinster-Sprung (RB 14). Oberfldchenemissionen von thermogenem Methan waren nur an den beiden

letzrgenannten Abschiebungen zu verzeichnen.
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Den Daten aus der Abb, 827 ist zu entnehmen, dafl die Emissionsraten am Standort RB 14

durchschnittlich um den Faktor 42 iiber denen von RB 13 liegen. Diese Beobachtung gestattet zwei

mogliche Interpretationen: Entweder ist die Kliiftung am Standort RB 14 weiter (offener) als an der

Lokalitit RB 13 oder/und die Methanquelle im Untergrund steht unter einem hoheren Druck. Auffillig

ist, daB die Schwankungen der Emissionsraten an beiden Spriingen weitgehend im Gleichklang

erfolgen. Der Grund liegt in der Luftdruckabhingigkeit der Ausgasungsraten (Abb. 8.37), wie sie
bereits SCHONDORFF (1876), MORIN & REDEPENNING (1911) und PATTEISKY (1926a,b) fiir

Gasaustritte unter Tage und EICKER (1987) fiir stillgelegte, mit Lockermaterial verfiillte Bergwerks-

schiichte beschrieben haben. Die negative Korrelation der Emissionsraten mit dem Luftdruck in einem

poros-gekliifteten System kann auf zwei Wegen erklédrt werden:

1. Das aufwirts migrierende Gas formt ein kontinuierliches, durchgehend verbundenes Netzwerk
von der Quelle (Kohlefléze) bis an die Oberfliche. Das erfordert einen Druck des kohlebiirtigen
Gases, der den kapillaren Eindringdruck eines in Teilen wassergesittigten Poren- und Kluft-
systems iibersteigt. Luftdruckverdnderungen werden dann unmittelbar den Druckgradienten
zwischen der Gasquelle und der Atmosphire beeinflussen, welcher die treibende Kraft fiir den
advektiven Gasstrom an die Oberflidche ist.

2. Luftdruckschwankungen beeinflussen den Grad der Wasser- oder Gassittigung des pords-
gekliifteten Systems einzelner Sedimente. Dieses verdndert die relativen und effektiven
Permeabilititen des Gesteins. Dabei ist der Zusammenhang zwischen vom Luftdruck beeinflufiter
Séttigung und Permeabilititen wegen der komplexen Poren- und Kliiftungsgeometrie so variabel,
daB er mathematisch nicht beschrieben werden kann (SCHEIDEGGER 1974).

Der erste Weg erfordert einen ununterbrochenen, gaserfiiliten Durchgang von der Quelle zur Ober-

fliche. Dieses Szenario ist unwahrscheinlich, da der Grundwasserspiegel im Ruhrbecken weitrdumig

schon in nur wenigen Metern Tiefe liegt (WEDEWARDT 1995). Quartire und kretazische Gesteine
unterhalb des Grundwasserspiegels sind folglich wassergesittigt. Sollte lokal (etwa an einzelnen

Abschiebungen) eine gaserfiillie Konnektierung von der Quelle bis zur Erdoberfliche existieren, so

sind Luftdruckschwankungen um wenige Millibar vergleichsweise gering zu einem Druckgradienten

im kohlebiirtigen Gas von 30 bis 40 bar (nach MEINERS 1987). Sie konnen nicht zu den gemessenen

Schwankungen in der Ausgasungsrate um bis zu zwei GroBenordnungen fithren. Anzunehmen

hingegen ist ein Einflufl des Luftdrucks, wie er in Punkt 2 diskutiert wird. Ein sinkender Luftdruck

fordert danach die Gassittigung. Dies steigert die Gasdurchldssigkeit und im Resultat schlieBlich die

Methanemissionsrate an der Oberflache (Abb. 8.37).
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Abb. 8.37: Negative Korrelation der Methanemissionsrate mit dem Luftdruck an natiirlichen
Abschiebungen im dstlichen Ruhrbecken, am Sachsen-Sprung (Standort RB [3) und am Miinster-
Sprung (RB 14). Die Ausgasungsraten sind logarithmisch aufgetragen.

8.4.3.2 Vom Bergbau induzierte Grubengasaustritte

In den Kap. 8.3.2.2 und 8.3.2.4 wurden methanreiche Ausgasungen an der Erdoberfliche fiir vom
Steinkohlenbergbau betroffene Regionen des Ruhrbeckens vorgestellt. Die konzentrative
Zusammensetzung dieser Gase und ihre stabile Kohlenstoffisotopie belegt eine thermogene Herkunft
dieser Gase, wie an Einzelbeispielen in der Tab. 8.6 gezeigt ist. Reifebestimmungen am organischen
Material zeigen, dall das unreife Deckgebirge des Ruhrbeckens als Gasquelle ausscheidet (Abb. 6.1,
Abb. 6.2). Nur das Kerogen aus dem Oberkarbon hat mit einer Reife von VR, > 0,7 % thermogenes
Gas gebildet (JUNTGEN & KARWEIL 1966a, JUNTGEN & KLEIN 1975, HUNT 1991). Die Kombination
reaktionskinetischer Daten mit der geologischen Versenkungsgeschichte des Ruhrbeckens (Abb. 6.5
bis Abb. 6.9) belegt, dal diese Gasbildung im Permokarbon (312 bis 288 Ma) erfolgte. So handelt es
sich bei den in den Bergbauregionen an der Gelidndeoberfliche austretenden Gasen um altes, durch
Druckentlastung mobilisiertes, kohlebiirtiges Gas. Anwohner im Kreis Hamm berichten, daB es
innerhalb von Tagen bis zwei Wochen nach dem erstmaligen Unterfahren ihres Grundstiickes durch
den Bergbau zu ersten Bergsenkungen kam, die von einem Einsetzen von Gasaustritten begleitet sein
konnten. Die zeitliche Nihe zwischen Bergbauaktivititen und Emissionen an der Erdoberfliche, sowie
die Herkunft des austretenden Gases aus karbonzeitlichen Gesteinen beweisen, dal die
Steinkohlegewinnung Ursache der Oberflichenemissionen von Methan in den Bergbaugebieten des
Ruhrbeckens ist.
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Systematik der Methanemissionen

Uber untertage auftretendes Grubengas und damit verbundene Schlagwettergefahren berichtet bereits
VELSEN (1896). Zahlreiche Autoren beschreiben Wege der Vorentgasung von Kohlen zur
Verhinderung von Grubengasungliicken (WEDDIGE & BOSTEN 1944, PATTEISKY 1963, KISSEL 1989,
SCHLOENBACH et al. 1998). Hingegen existieren bisher zu Austritten kohlebiirtiger Gase iibertage
Untersuchungen, die lediglich die regionale Verbreitung dieser Erscheinung beschreiben, ohne sie
schliissig begriinden zu kénnen. Nur selten wird auf die Ursachen fiir Gasemissionen an der
Oberfliche eingegangen. SCHMIDT (1931) berichtet von Methanaustritten in Gebiduden und auf
Feldern zwischen Kamen und Hamm. Er konnte nahe Schacht Grillo in Kamen belegen, daBl
Gasaustritte an der Erdoberfliche genau iiber einem Querschlag untertage lagen, der aufgrund von
Gasausbriichen mit Gesteinsauswurf mehr als 20 mal ausgebaut werden mufte.

HOLLMANN et al. (1978), RAG (1980), WBK (1981a,b) und HOLLMANN & SCHONE-WARNEFELD
(1982) fiihren eine Bestandsaufnahme der Oberflichenaustritte von Methan im Ruhrbecken durch.
Danach wurde von Gasaustritten in zwei oberflichennahen Strontianitgruben, bei zwdlf Brunnen-
bohrungen, bei 65 Baugrundbohrungen, in fiinf Baugruben, in drei Kanalisationsnetzen und
groBflichig auf 39 Grundsticken berichtet. Es kam zu zwei Todesfillen in Verbindung mit
Gasaustritten an die Erdoberfliche. Bei Arbeiten an einem Sickerbrunnen, der bis in das anstehende
flozfithrende Oberkarbon abgeteuft worden war, erstickten am 31.01.1980 in Bochum-Langendreer
zwei Arbeiter (WBK 1980). Die einzelnen Emissionsorte befinden sich in den Stidten und Kreisen
Bochum, Dortmund, Warendorf, Unna und Hamm, konzentrieren sich jedoch auf Unna und Hamm.
KOMPER (1998) und VINMANS (1998) fiigen dieser Liste noch einige Emissionspunkte im Kreis
Hamm hinzu. Im Rahmen dieser Arbeit fanden sich weitere 28 Ausgasungsorie auf
landwirtschaftlichen Nutzflichen und Wiesen allein im Westen des Kreises Hamm.

Einige dieser Emissionslokalitidten werden hier vorgestellt. Sie liegen ausschlieBlich in Bergsenkungs-
trogen, die sich iiber Kohlegewinnungsfeldern an der Gelindeoberfliche entwickelt haben. Der
Westen des Kreises Hamm bot sich als exemplarisches Untersuchungsgebiet an, da er einer intensiven
Kohleférderung unterlag und noch unterliegt und landwirtschaftlich geprigt ist. Dies hat ihn weit-
rdumig der Beobachtung und Beprobung zugénglich gemacht. Die Emissionspunkte konzentrierten
sich entlang der Rinder von Bergsenkungstrégen, die durch eine Gelidndekante von bis zu 50 cm Héhe
kartiert werden konnten. An fast allen Ausgasungsorten wiesen Getreidepflanzen und andere Gréser
eine Gelbfirbung der Blitter und einen Kiimmerwuchs auf.

Ein markantes Beispiel war die Romberger Strafie in Hamm-Sandbochum (Standort RB 11). Sie fiihrt
durch einen Bergsenkungstrog, der beim Abbau der Floze Wilhelm 1986, Johann 1988 und Helene
1990 (alle Bochum-Schichten} durch das Bergwerk Heinrich Robert entstanden ist. Entlang der
Trogkante reihten sich Methanemissionen mit Ausgasungsraten bis 78.640 mg/(m?*d) auf (Abb. 8.38).
Die Pflanzendecke zeigte auf etwa 80 % der ausgasenden Fliche Kiimmerwuchs. Die Umgebung war
durch bakteriellen Methankonsum (Abb. 8.38) und normales Pflanzenwachstum gekennzeichnet.

Abb. 8.38 (nachfolgende Seite oben): Methanaustausch an einem Bergsenkungstrog, auf die Fldche
extrapoliert aus den Ergebnissen von 50 FEinschluffkammerversuchen, aufgenommen an drei
hintereinanderfolgenden Tagen. In dem unteren Teil der Abbildung ist die Topographie (25fach
iiberhéiht) und die Verteilung von Emissions- und Konsumorten dargestellt. In dem oberen Teil ist der
Methanaustausch morphologisch hervorgehoben. Hamm-Sandbochum, Romberger Strafie. April 1998.
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Abb. 8.39 (vorherige Seite unten)j: Methanaustausch in den ,Brennenden Feldern” bei Hamm-
Sandbochum, auf die Fldche extrapoliert aus den Ergebnissen von 41 Einschlufkammerversuchen.
Darstellungsprinzip und Bedeutung der Farben wie in Abb. 8.38. Die Topographie ist 6,25fach
iiherhoht dargestellt. Mai 1997. Die Abbildung ist entnommen aus THIELEMANN & LITTKE (1998).

Der bekannteste, weil intensivste Fall von Emissionen kohlebiirtiger Gase an der Gelidndeoberfliche
sind die im Volksmund , Brennende Felder” genannten Lippewiesen in Hamm-Sandbochum (Standort
RB 12, Abb. 8.39). Auch hier liegen die Ausgasungspunkte am Rand von Bergsenkungstrogen. Nach
den Abbauplinen der Schachtanlage Werne wurde unter der Ausgasungsfliche Steinkohle auf vier
Sohlen gewonnen. In den Jahren 1963 bis 1965 erfolgte der Abbau von Floz Bliicher in einer Teufe
von -720 mNN, mit einer durchschnittlichen Flozméchtigkeit von 1.05 m. Fléz Ernestine (1,16 m)
wurde 1965/66 in einer Teufe von -760 mNN gebaut. In einer Teufe von -820 mNN wurde von 1967
bis 1969 Floz Wilhelm (2,22 m) gettrdert. SchlieBlich erfolgte 1971 der Abbau von Fléz Johann
(1.53 m) bei -840 mNN. Die Schachtanlage Werne wurde 1975 geschlossen. 1988 ging 200 m stidlich
der Ausgasungsfliche bei -870 mNN der Abbau des Flézes Helene um. von der Zeche Heinrich
Robert aus. Die aktuelle Hauptausgasung liegt an der Abbaukante von Fl6z Johann aus dem Jahr 1971,

Der Umfang der Kohlegewinnung ist unter den ,,Brennenden Feldern® sehr unterschiedlich. Auf der
Grundlage des Richtschichtenschnittes des floztithrenden Oberkarbons im Ruhrbecken von FIEBIG
(1954, 1957, 1960, 1961) und HAHNE & SCHMIDT (1982) und den Abbauplidnen der Schachtanlage
Werne wurde die Intensitit des Kohleabbaus unter den ,Brennenden Feldern® bestimmt (Abb. 8.40).
Dazu wurde die geforderte Kohlemiachtigkeit mit dem Kohleninhalt im Teufenintervall von -550 mNN
(Karbonoberfliche, Floz Matthias) bis -850 mNN (Fl16z Luise. unterhalb Abbaueinflufl) verglichen.
Alle in Abb. 8.40 vermerkten aktuellen Ausgasungspunkte liegen am Rand von Abbaufeldern, mit
einer Konzentrierung in dem Bereich grofiter Abbauintensitit. Dies zeigt deutlich den ursichlichen
Zusammenhang zwischen Bergbau und Oberflichenemissionen und erklirt den Befund aus Abb. 8.39.
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Die Emissionspunkte kohlebiirtiger Gase hiufen sich entlang von Rédndern der Bergsenkungstrge, da

dort die groBten Gefiigeschadigungen der unterlagernden Gesteine auftreten. Nach KRATZSCH (1974)

hat der groBe Umfang der Gesteinszerriittung an den Kanten der Bergsenkungstroge zwei Griinde:

1. Die Zerrfestigkeit macht im Durchschnitt vieler Materialien nur etwa 5 % der Druckfestigkeit aus,
so daB das Gesteinsgefiige in dieser Zerrungszone der stirksten Auflésung unterliegt.

2. Bei schnellem Abbaufortschritt (5 m/d) kommt es an den Rindern der Bergsenkungstrbge zu
Scherbewegungen mit einer vollkommenen Entfestigung des Gesteins.

Das aus dem Karbon aufwirts migrierende Gas findet in dem aufgelockerten Gestein an der

Abbaukante den geringsten StrOmungswiderstand. Bei einer Abbautiefe von 700 m geht die

Beanspruchung etwa 80 m vor und hinter der Abbaukante in eine Pressung iiber (KRATZSCH 1974).

Eine Zerrungszone ist also von Pressungszonen umgeben. Diese Situation fithrt in Kombination mit

der starken Gefiigeauflockerung bzw. Gefligeauflosung zu einer Fokussierung von Gasaustritten

entlang der Rinder eines Bergsenkungstroges. In der Abb.8.42 wird ein schematischer,

dreidimensionaler Eindruck dieser Fokussierung fiir das 8stliche Ruhrbecken vermittelt.

__-Turon
Karbon

Abb. 8.42: Dreidimensionales Blockbild des Zusammenhanges zwischen der Steinkohleforderung
untertage und der Entstehung eines Bergsenkungstroges mitsamt Migrationsfliichen fiir kohlebiirtiges
Gas iibertage, gezeichnet fiir die geologische Situation im ostlichen Ruhrbecken.

Folgende Emissionssystematik ergibt sich aus den EinschluBkammerexperimenten: Austritte
kohlebiirtiger Gase treten innerhalb der stillgelegten und aktiven Bergbauzone des Ruhrbeckens im
wesentlichen konzentriert an den Rindern von Bergsenkungstrogen auf. Ausgasungen innerhalb eines
Bergsenkungstroges sind méglich, ebenso sehr lokal entlang natiirlicher Stérungen.

Regional betrachtet beschrinken sich diese Gasaustritte auf das Ostliche Ruhrbecken, dstlich einer
Linie Essen-Gelsenkirchen-Haltern. HOLLMANN & SCHONE-WARNEFELD (1982) vermuten den Grund
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dieser regionalen Begrenzung in einer faziell bedingten, zunehmenden Durchlissigkeit des kreta-
zischen Deckgebirges nach Osten, welche dort eine Gasmigration an die Gelidndeoberfliche zulasse.
im Westen jedoch verhindere. WOLANSKY (1950) hingegen zeichnet ein differenziertes Bild. Wihrend
der Essener Griinsand (Cenoman) nach Osten durchldssiger (weil kalkiger und kliiftiger) werde, sei im
Emschermergel (Coniac, Santon) ein gegensitzlicher Trend zu beobachten. Nach Osten werde der
Emschermergel tonreicher und somit undurchldssiger. Daher kann die Gasdurchldssigkeit des
Deckgebirges als Argument fiir die Beschrinkung der Austritte kohlebiirtiger Gase auf das ostliche
Ruhrbecken nicht herangezogen werden.

Das karbonische Grundgebirge erweist sich im Osten des Ruhrbeckens als gasreicher im Vergleich
zum Westen. Die Kohlefléze im Ostlichen Ruhrrevier zeigen erhohte Flozgasinhalte direkt unter dem
Deckgebirge (TRESKOW 1985, KAFFANKE 1988, HINDERFELD et al. 1993, KUNZ 1999). Unter der
Annahme einer geringfiigig abweichenden Versenkungsgeschichte des ostlichen vom westlichen
Ruhrbecken lassen sich die rezenten Gasinhalte erkldren. Wird fiir die 6stliche Hilfte des Ruhrbeckens
eine hthere oberkretazische und/oder tertidre Versenkung als im westlichen Ruhrbecken postuliert, so
sinken in der Oberkreide bzw. im Tertidr in den dltesten flozfiihrenden Einheiten im Ostlichen
Ruhrrevier die Adsorptionskapazititen stirker als im Westen (GASCHNITZ 2000). Dieses fiihrt im
Osten zu einer Flozgasdesorption und Migration in jlingeres flozfithrendes Oberkarbon. Fiir die
Verbreitung rezenter Emissionen kohlebiirtiger Gase ergibt sich daraus eine neue SchluSfolgerung:
Der Grund fiir die Beschrinkung von Methanemissionen auf die Geldndeoberfliche des Ostlichen
Ruhrbeckens ist in der Versenkungsgeschichte der karbonischen Gesteine zu suchen.

Zeitraum der Methanemissionen

Da an vielen Ausgasungsorten der Beginn der Ausgasungstitigkeit nicht sicher dokumentiert ist, wire
in Einzelfillen eine Freisetzung thermogener Gase schon seit geologischen Zeitrdumen denkbar — auch
ohne BergbaueinfluB. Diese Frage wird hier am Beispiel ,Brennende Felder” (Abb. 8.39, 8.40)
beurteilt.

Zur Beurteilung des (theoretisch moglichen) Ausgasungszeitraumes an einem Standort miissen eine
Reihe von Fragen geklirt werden:

1. Wie groB sind die nach-bergbaulichen Gasinhalte der verbliebenen Kohlefléze?

2. Wie viel ist davon zu desorbieren, und bis in welche Tiefe reicht die Desorption?

3. Wie groB ist das unterirdische Gaseinzugsgebiet der ,,Brennenden Felder*?

4. Bleibt die Ausgasungsintensitit iiber die Zeit konstant?

Die ersten drei Fragen betreffen die Grofe des Gasreservoirs, die letzte Frage behandelt den Verlust
kohlebiirtiger Gase.

Zu Punkt 1: Nach dem Richtschichtenschnitt (FIEBIG 1970, HAHNE & SCHMIDT 1982) lagern unter
den ,Brennenden Feldern* 1800 m flozfithrendes Oberkarbon. Gasinhaltsdaten direkt aus dem
Untergrund der ,,Brennenden Felder” liegen nicht vor. Nach TRESKOW (1985) existiert(e) unter dem
Deckgebirge eine Zone erhdhter Gasinhalte, wie sie fiir das gesamte Ostliche Ruhrbecken
charakteristisch ist (GASCHNITZ 2000). TRESKOW (1985) prisentiert Gasinhalte v.a. aus dem
Bergwerk Werne, die bei > 12 m3/t unter dem Deckgebirge liegen. zu gréBeren Teufen auf 8 m3/t und
etwa 1000 m unterhalb des Deckgebirges schlieBlich auf 6 m3/t sinken. Darauf basierend wird hier ein
durchschnittlicher, urspriinglicher Gasinhalt von 8 m¥t Kohle angenommen. Nach PATTEISKY (1963)
reduziert sich der Gasinhalt nicht bebauter Fldze bis in eine Distanz von 100 m zum Hangenden und
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Liegenden einer Sohle um 50 %. Unter den ,.Brennenden Feldern® sind die oberen 300 m des Karbons
vom Bergbau betroffen. Der Restgasinhalt der hier verbliebenen Kohle wird daher mit 4 m3/t
veranschlagt. Ebenso wird der Gasinhalt der Liegendkohlen bis 100 m unter Fl6z Johann (dem iltesten
abgebauten Fl6z) nach PATTEISKY (1963) mit 4 m3t angenommen. Das darunter lagernde etwa
1400 m michtige, fl6zfilhrende Oberkarbon wird mit 8 m3/t Kohle veranschlagt. Nach der Messung
vernachldssigbar geringer Gasinhalte im Nebengestein der Bohrung IF 2 (Abb. 7.10) wird auch hier
das Nebengestein fiir gasfrei erachtet.

Zu Punkt 2: In der Kohle steht das adsorbierte Gas im Gleichgewicht mit dem Gasdruck im
Porenraum, welcher durch die Gesteinszerriittung bei der Kohlegewinnung vergroflert ist. Eine
abbaubedingte Drucksenkung reduziert die Adsorptionskapazitdt der Steinkohlen drastisch und l48t
Gas desorbieren (nach Daten von GASCHNITZ 2000). Hier werden zwei verschiedene Modelle
diskutiert. Im Modell 1 wird eine komplette Desorption des kohlebiirtigen Gases in dem vom Bergbau
betroffenen Karbon (400 m Gesteinssiule) vermutet (4 m3/t). Da Druckverinderungen in den
unterlagernden 1400 m Oberkarbon ausbleiben, werden die Gasinhalte dort unverdndert gehalten
(8 m3/t). In dem Modell 2 wird auch eine Komplettdesorption dieser 1400 m Karbon postuliert,
obwohl dieses Gesteinspaket durch den Bergbau wahrscheinlich keinen Druckiinderungen unterlag. Im
Modell 2 wird also mit einer restlosen Ausgasung des flozfithrenden Oberkarbons gerechnet.

Zu Punkt 3: Durch die bergbauliche Titigkeit entstehen grofie Hohlrdume (Alter Mann, Strecke,
Kliifte), welche die Ausgasungsprozesse weit auseinanderliegender Kohlen miteinander verbinden. Je
nach Umfang der Kohlegewinnung unterscheiden sich die konnektierten Hohlraumvolumina
erheblich. Laut Abbauplinen erfolgte die Steinkohlegewinnung unter den ,,.Brennenden Feldern® iiber
einen Querschlag von Norden (Schacht Werne 4) aus. Eine Verbindung zu dem Grubengebiude der
ehemaligen Schachtanlage Heinrich Robert besteht nicht. Damit bilden die vier abgebauten Sohlen
unter den ,,Brennenden Feldern eine weitgehend isolierte Einheit. Da etwa 400 m nordlich der
aktuellen Hauptausgasungsstelle ein Seitenast der Sutan-Uberschiebung an der Karbonoberfldche
ausstreicht (Abb. 8.40) und Bergbautitigkeiten nach Norden begrenzt, wird vereinfachend von einem
Gaseinzugsgebiet mit einem Radius von 400 m um das heutige Ausgasungszentrum ausgegangen.

Zu Punkt4: Im Verlaufe eines Ausgasungsprozesses nimmt die Quellstirke eines im Volumen
Iimitierten Gasreservoirs ab. Damit sinkt auch die Gesamtdruckdifferenz zwischen der Quelle (Kohle-
fl6ze) und der Atmosphire. Nach dem HAGEN-POISEUILLE schen Gesetz (ADAM et al. 1988) sinkt der
Volumenstrom (die Emissionsrate) eines advektiven Gasflusses mit abnehmender Druckdifferenz
linear. Sollte die Gesamtdruckdifferenz den kapillaren Eindringdruck eines teilweise wassergesittigten
Deckgebirges unterschreiten, ist mit einem abrupten Ende der Emission an der Gelidndeoberfliche zu
rechnen (SCHLOMER & KROOSS 1997). Augenzeugen berichten (indirekt) von abnehmenden
Ausgasungsintensititen in den ,Brennenden Feldern”. So sei es von 1965 bis etwa 1988 zu
Gasaustritten gekommen, die dauerhaft entziindbar gewesen seien. Hierzu ist eine stabile
Methankonzentration von mindestens 4,4 Vol.-% in der Luft erforderlich (ULLMANN 1978). Danach
seien nur noch einzelne Gasblasen ausgetreten. Gleichzeitig habe sich das Ausgasungszentrum seit
1985 um etwa 100 m nach SSE verlagert (Abb. 8.40). Die Zerteilung eines kontinuierlichen Gasstroms
in einzelne Blasen spricht fiir den wachsenden EinfluB des kapillaren Eindringdruckes. Die
,.Brennenden Felder” haben den Zenit der Ausgasung also bereits iiberschritten. Emissionsraten
wihrend der Hauptausgasungsphase sind nie gemessen worden. Im Zeitraum 1997 bis 1999 konnten
keine Verdnderung der Ausgasungsintensitit und der rdumlichen Position der Gasaustritte festgestellt
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werden. Daher wird hier (gegen besseres Wissen, aber mangels Daten) mit einer zeitlich konstanten
Ausgasungsrate gerechnet, basierend auf den Daten von 1997 bis 1999,

Unter Beachtung dieser vier Punkte und bei einer tdglichen Methanemission in den ,,Brennenden

Feldern von 5 bis 9kg/d (Tab. 8.5b) wiirden die Methanemissionen im Modell 1 theoretisch

zwischen 22.830 und 41.092 Jahren andauern, im Modell 2 zwischen 80.381 und 144.681 Jahren.

Diese Zeitrdume geben aus den folgenden Griinden die absoluten Obergrenzen wieder:

1. Das Gaseinzugsgebiet ist nicht genau bekannt. Es ist wohl kleiner als eine Fliche mit einem
Radius von 400 m um das rezente Hauptausgasungszentrum, weil die Abbaufelder eine geringere
Flidche einnehmen (Abb. 8.40).

2. Die Ausgasungsintensitit ist nicht konstant. Sie war in den vergangenen Jahrzehnten hoher.

3. Weil der Lagerstittengasdruck und die kapillaren Eindringdriicke unbekannt sind, ist nicht
vorhersagbar, wann die Ausgasung (vor der kompletten Reservoirentleerung) enden wird.

Realistisch kann von einer Ausgasungsdauer von einem bis einigen Jahrhunderten ausgegangen

werden. Die Modellrechnungen fiir den Ausgasungszeitraum an den ,,Brennenden Feldern® ergeben:

Ausloser fiir die Methanemissionen ist der Bergbau; eine natiirliche Ursache liegt nicht vor. Dieser

SchluB ergibt sich aus den folgenden Griinden:

1. Das permokarbonische, kohlebiirtige Gas ist um drei bis vier GroBenordnungen dlter als die
maximal berechneten Ausgasungszeitriume. Eine kontinuierliche Ausgasung im heutigen Umfang
seit der Gasbildung hitte die Gaslagerstitte in geologisch kurzer Zeit entleert.

2. Ein natiirlicher Start der Ausgasung durch tektonische Bewegungen im Quartdr ist auszuschlieBen,
da das Quartéir im Ruhrbecken kein Zeitraum erheblicher tektonischer Aktivitit war und ist.

3. Natiirliche Emissionen thermogenen Methans sind nur an einzelnen, das Grund- und Deckgebirge
durchlaufenden Abschiebungen nachzuweisen (Sachsen- und Miinster-Sprung, Kap. 8.4.3.1).
Diese Schwiichezonen existieren im geologischen Untergrund der ,.Brennenden Felder nicht.

Mathematische Ableitung der Emissionsursache

Der advektive Aufstieg von Gas aus dem Grundgebirge durch das Deckgebirge an die Geldnde-
oberfliche erfolgt durch das Poren- und Kluftsystem der Gesteine. Die Emissionsraten von Methan
hiingen wesentlich ab von den Kluftéffnungsweiten, die sich durch eine bergbauliche Beanspruchung
vergroBern (KRATZSCH 1974). Sind die natiirlichen Kluft6ffnungsweiten der Gesteine bekannt, dann
14Bt sich rechnerisch begriinden, ob eine beobachtete Methanausgasung an der Erdoberfliche auf eine
rein natiirliche Migration zuriickzufiihren ist, oder ob die Emissionsraten nur durch eine bergbauliche
Aufweitung der Kluftoffnungen zu erkliren sind. Der Berechnungsweg wird hier vorgestellt.

Nach ihrer Migrationscharakteristik sind das karbonische gekliiftete Grundgebirge von dem Deck-
gebirge zu unterscheiden, welches im Ruhrbecken in zwei Teile geteilt werden kann. Der erste Teil
sind gering permeable Ablagerungen aus dem Perm (Zechsteinsalz und -kalk) und der Kreide
(Griinsandsteine, Kalke, Emschermergel), untergeordnet aus der Trias und dem Jura. Sie werden von
einem zweiten Teil bedeckt, den hoherpermeablen, gekliifteten und pordsen Einheiten aus der Kreide
(Sande, Sandmergel, Kalksandsteine), dem Tertidr (Grob- bis Feinklastite) und dem Quartdr (L&8,
Geschiebemergel, fluviatile Sedimente).

Natiirlicher Fluidtransport in gekliifteten Gesteinen ist ein Zwei-Phasen-Flul von Wasser (wetting
phase) und Gas (non-wetting phase). In einem nassen System kann Gas nur aufsteigen, wenn sein
Auftrieb den kapillaren Eindringdruck des Wassers iibersteigt, welches die Klufthohlrdume fiillt. Dies
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ist beeinflufit von Hysterese-Effekten (HELMIG 1993, 1997). Da die Anwesenheit von Wasser in den
Kliiften mit Zeit und Raum in einem im Detail nicht zu rekonstruierenden MaBe variiert, wurde dieser
Studie ein trockenes Kluftsystem mit einem Ein-Phasen-FluB einer Gasphase zugrunde gelegt. Diese
Vereinfachung iberschitzt die entlang nasser Kliifte moglichen Gasfliisse. Daher liegen die
tatsichlichen, natiirlichen Gastransportraten durch die Sedimente des Ruhrbeckens in jedem Fall unter
den hier berechneten Maximalraten.

Die Transportgeschwindigkeit fiir advektiven Ein-Phasen-FluB in einem Kluftsystem hidngt von
Druckgradienten, Kluftweiten b und Kluftabstinden d ab. In einem ersten Schritt gilt es, die
Kluftweiten zu berechnen. Nach KoLbITz (1997) sind die Kluftweiten auch ohne Kenntnis des
Kluftsystems aus der hydraulischen Leitfahigkeit & ; einer wassergesittigten Gesteinseinheit

abzuleiten:

[k, -, 12-d
P [t [m] Gleichung 8.33
Pw 8

Hier sind 73, die dynamische Viskositit von Wasser, p, die Wasserdichte und ¢ die

Erdbeschleunigung. Nach dem DARCY’schen Gesetz gilt die folgende Beziehung zwischen der
hydraulischen Leitfahigkeit k , und dem Permeabilititskoeffizienten K:

My 10° kg-m’ 57

K=k, - k, m?] Gleichung 8.34

Pw & - 9,81-m-s~/cg'm-
Somit ist Gleichung 8.33 zu verkiirzen auf:

b=3AK-12-d [m] Gleichung 8.35

Mit Hilfe der Gleichungen 8.33 bis 8.35 ldBt sich die durchschnittliche Kluftweite einer
Gesteinseinheit aus dem Kluftabstand d und der hydraulischen Leitfdhigkeit £ , oder dem effektiven

Permeabilititskoeffizienten K herleiten.

Nach WEDEWARDT (1995) besitzen Gesteine des ungestorten Karbons & ; -Werte zwischen 107 m/s

in Kohlen, Tonsiltsteinen und Grobsiltsteinen und 10° m/s in gekliifteten Sandsteinen. Diese
Durchlissigkeiten werden durch den Bergbau auf etwa 107 m/s gesteigert. Die hydraulischen
Leitfihigkeiten des unteren, gering permeablen Teils des Deckgebirges schwanken zwischen 10" und
10° m/s (STRUCKMEIER 1990), des oberen, héher durchldssigen Teils zwischen 10™ und 107 m/s
(WEDEWARDT 1995). Die Kluftabstinde in diesem hoher durchlissigen Teil variieren nach eigenen
Messungen zwischen | und 5 m.

Aus diesen Daten kann in einem zweiten Schritt aus dem DARCY’schen Gesetz fiir kompressible
Medien der advektive Ein-Phasen-Fluf v fir Methan nach einem Ansatz von KROOSS (1992)
berechnet werden:

K (Penrr_v - Pr)ut{w ) ’ <Pe’ntry + an[ef ) {m:l

V=
ngas 21P

outlet

Gleichung 8.36

s

Kohlebiirtiges Gas, welches aus einer Tiefe [aufsteigt, folgt dem Druckgradienten zwischen dem
Druck am Kohlefléz P In dieser Studie wurde bei der

entry
Berechnung der Gasfliisse ein hydrostatischer Druckgradient zugrunde gelegt. Die resultierenden
Gasfliisse wurden in Emissionsraten (O fiir Methan konvertiert nach der Formel:

und dem Atmosphidrendruck P

autler *
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=

Die Transporteigenschaften fiir Methan karbonischer Gesteine und beider Deckgebirgsteile sind in der
Tab. 8.8 zusammengefaBt. Hervorgehoben sind darin die niedrigen Emissionsraten () des gering

O =V Pyoinan - 60-60-24-1000 Gleichung 8.37

P yoman 18t hier die Dichte von Methan.

permeablen Deckgebirgsabschnittes aus permischen bis kretazischen Ablagerungen. Die Bandbreite
der theoretisch fiir jede hier zusammengefafite Gesteinseinheit méglichen Emissionsraten ist in der
Abb. 8.43 gezeigt. Dieser Abbildung ist zu entnehmen, dafl die Einheit aus Zechsteinsalzen bis zum
kretazischen Emschermergel das ,,Nadelohr darstellt, welches die natiirlichen Methanemissionsraten
auf maximal 15,5 g/(m?*d) eingrenzt (aus Tiefen von 1000 m). An jedem Ort im Ruhrbecken, an dem
diese Gesteine prisent sind und eine Gasmigration aus Tiefen kleiner/gleich 1000 m erfolgt, kann eine
héhere Ausgasungsrate nur als anthropogen induziert interpretiert werden. Vermutlich sind bereits
Emissionsraten um 15,5 g/(m?*d) natiirlich nicht méglich, da der Berechnung hier ein (unrealistischer)
Ein-Phasen-FluB} im trockenen Kluftsystem zugrundegelegt wurde. Die natiirlichen Ausgasungen
erfolgen langsamer. In diese Richtung weisen auch die am Sachsen- und Miinster-Sprung
(Kap. 8.3.2.5) gemessenen Emissionsraten, die 8,8 g/(m?*d) nicht iiberschreiten. Eine ganze Reihe
gemessener Emissionsraten ibertrifft die Obergrenze natiirlicher Ausgasungen von 15,5 g/(m?*d), wie
in Abb.838 und Abb.839 zu sehen. Auf der Basis dieses Rechenweges konnen die
Methanemissionen am Standort RB 2 (Kap. 8.3.2.2), an der Romberger StraBe und der Holzstralle 1
und 2 (alle RB 11, Tab. 8.5a) und auf den ,Brennenden Feldern” (RB 12, Tab. 8.5b) eindeutig auf
Bergbauaktivititen zuriickgefiihrt werden. Diese Feststellung schliefit jedoch einen Bergbaueinfluf} bei
niedrigeren Emissionsraten unter 15,5 g/(m?*d) nicht aus.

Karbon, Karbon, unter gering permeables | hoch permeable
Naturzustand | Abbaueinwirkung | Perm bis Kreide | Kreide bis Quartar
k. [m/s] | 107 bis 107 m/s | 107 bis 107 m/s 10" bis 10" m/s 10™ bis 10° m/s
K [m2] 1,02%107 bis 1,02%10™ bis 1,02¥10™ bis 1,02%10™" bis
m 1,02%107° 1,02¢10™ 1,02¢10™" 1,02%107"
d [m] 5bis 10m 5 bis 10m 5bis 10m I bis5m
bfpm] |085bis183pum | 183 bis849pm 1,83 bis 8,5 pm 39,4 bis 394 pm
(m/s] 1,25%10"" bis 1,25%10° bis 1,25%107 bis 2,5%107 bis
v im/s 2,5%10° 2,5%10™ 2,5%107 1,25%10"
Q 0,008 bis 155,1 77,6 bis 15.490 0,08 bis 15,5 1.548 bis 7.740.780
[g/(m**d)]

Tab. 8.8: Transporteigenschaften des natiirlichen und des vom Abbau beeinflufiten karbonischen
Gesteins, sowie des Deckgebirges. Die Emissionsraten (Q wurden nach Gl. 8.37 unter der Annahme

eines Ein-Phasen-Flusses mit hydrostatischem Druckgradienten berechnet. k 5 = hydraulische Leit-

fahigkeit, K = effektive Permeabilitit, d = Kluftabstand, b = Kluftweite, v = Geschwindigkeit des
Ein-Phasen-Flusses. Q und v wurden fiir eine Transportdistanz/Tiefe von 1000 m kalkuliert.
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Permeabilitat K [m?]
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Abb.843: Bandbreite der theoretisch wmoglichen Methanemissionsraten in  Abhdngigkeit
verschiedener hydraulischer Leitfdhigkeiten einzelner Gesteinseinheiten, sowie der gemessenen
Ausgasungsraten. Die Kluftabstinde (d ) sind fiir jede Einheit angegeben. Die Gesteine geringster
Permeabilitir (Kohlefléze) befinden sich im natiirlich belassenen Karbon. Da diese Fléze mir
permeableren Gesteinen wie gekliifteten Sandsteinen wechsellagern, iiberschreitet die maximale
theoretische Methanemissionsrate des naturbelassenen Karbons jene des gering permeablen
Deckgebirges (Deckgebirge I). Damit begrenzt das Deckgebirge I bei einer Methaniibersdttigung der
Floze die héchstmoglichen natiirlichen Methanemissionen. Die Daten sind logarithmisch aufgetragen.

-y
o

8.4.4 Methanemissionen aus Bohrungen

Im Ruhrbecken sind aus einigen Explorations- und Grundwasserbohrungen Gasaustritte zu
verzeichnen. Die Explorationsbohrung Dora 18 bei Werne war 1906 bis 70 m unter die Karbon-
oberfliche gebohrt worden (SCHMIDT 1931). Steinkohle wurde nie gefordert. Diese Bohrung liefert
seitdem brennbares Gas, mit dem auf dem Hof Rotert seit drei Generationen ein Sdgewerk betrieben
wird. Sie ist auf dem Bild 5 im Anhang 8.1 zu sehen. Damit unterscheidet sich diese Bohrung von
anderen in der Umgebung, die das Deckgebirge nicht durchteuft und nur kurze Gasaustritte gezeigt
haben (MULLER 1904a,b). Analysenergebnisse sind in Tab. 8.9 aufgefiihrt. Das Gas aus der Bohrung
Dora 18 ist identisch mit dem in 6 km Entfernung in den ,.Brennenden Feldern* an der Oberfliche
austretenden Gas (Tab. 8.6) und genau wie dieses als thermogenes, kohlebiirtiges Gas anzusprechen.
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Die groBe Ahnlichkeit der Gase spricht fiir ein homogen zusammengesetztes Flozgasreservoir mit
gleicher Bildungs- und Migrationsgeschichte.

In den lindlichen Regionen der Kreise Coesfeld, Warendorf und Miinster versorgen sich viele
Tausend Anwohner mit Trinkwasser iiber Hausbrunnen. Diese Brunnen sind 20 bis 70 m tief und
stehen in Mergeln des Coniac bis Campan. Die Grundwisser sind ausnahmslos sehr HCO; -reich. Dies
kennzeichnet sie als Austauschwisser, welche bereits seit Jahrtausenden in den Kreidemergeln
zirkulieren (personliche Mitteilung Dipl.-Geol. B. Meyer, GLA Krefeld). Das Wasser einiger dieser
Brunnen ist aus gesundheitlicher Sicht bedenklich, da es Fluoridgehalte > 5 mg/l enthilt. Diese knnen
bei Kleinkindern zu Zahnschidden fithren. Im Rahmen einer von den Kreisgesundheitsimtern
initiierten Probenahme des Geologischen Landesamtes NRW (Krefeld) konnten am 22.03.1999 an
Wasserkesseln dreier Hausbrunnen Gasproben gewonnen werden. Dieses waren die Brunnen der
Familien Schroer (Daverthauptweg 23) und Heubrock (Daverthauptweg 21) in Ascheberg, sowie der
Familie Rosenbaum (Kappenberger Damm 320) in Miinster. Bei der erstgenannten Familie ist es vor
einigen Jahren beim Hantieren mit Feuer am offenen Wasserkessel zu einer Verpuffung gekommen.
Eine weitere Probenahme erfolgte aus dem Wasserkessel der Familie Homann, Ortschaft Ester bei
Ahlen, nahe dem Miinster-Sprung (RB 14). Die Analysenergebnisse zeigt Tab. 8.9.

13 B3~ \

’ TopPAn | gioxid | Cya dioxid erkunft
B"h}r{‘;}‘%a‘::lg i;ggg?gg 8528 | 079 | 0031 | 033 | 344 | -115 | thermogen
B"hé‘(l)‘gigt‘;ﬁ”g gg‘f]gii’gg 8553 | 0,78 | 0029 | 034 | -358 | 89 thermogen
Fom Sctmter | Hapgtoan | 046 | 00041 | | oss | s | og | RO
Fom Setnber | Horatoq0 | 266 00036 | | ost | 687 | -isa | (RO
P Houenck | Hs741770 | 420 | 00015 | 017 |60 | oa | (PO
Fam Rosonbaum | H575ag80 | 044 | = | = | ooes | esa | s | (RO
Fam. Rosonoum | H s75agio | 583 | 00004 | | 1w | et | n2 | O
:ngng;i gg‘;giég 0,0003 049 | 459 | 84 | Atmosphire
;Z rfsgi({fii ;zgzi(‘z}g 0,00007 | - 064 | 46,5 | 81 | Atmosphire

Tab. 8.9: Volumertrischer Anteil kohlenstoffhaltiger Gase und ihre stabile Kohlenstoffisotopie in einer
Explorationsbohrung und in der Gasphase von vier Wasserkesseln, Miinsterland. Datum: Familie
Homann 03.04.1999, iibrige Proben 22.03.1999.

Die Methangehalte im Grundwasser, von der Ruhranalytik GmbH in Herne bestimmt (purge-and-trap-
Verfahren), betragen 16,3 ml/l bei der Familie Schroer, 8,4 ml/l bei Heubrock und 11,1 ml/l bei
Rosenbaum. Wird das Wasser aus dem Brunnen in einen Wasserkessel gepumpt, so kommt es zu einer
Druckentlastung. Dies senkt die Methanloslichkeit in Wasser (HAAS 1978, BATTINO 1984}, Im
Wasserkessel entweicht Methan aus der wiissrigen in die Gasphase. Je nach Methangehalt des Wassers
und nach der RegelmiBigkeit der Kesselentliiftung kann sich Methan anreichern, im Fall der Familie
Schrder bis in den explosiven Konzentrationsbereich (4,4 bis 16 Vol.-%).
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Unklar ist die genetische Herkunft des Methans in den Wasserkesseln. Das gemeinsame Auftreten von

Methan und FEthan, sowie eine Methankonzentration von mehreren Prozent spricht fiir eine

thermogene Herkunft. Eine bakterielle Ethanproduktion ist bisher nur im Laborversuch nachgewiesen

(DAVIES & SQUIRES 1954), und bakterielles Methan tritt etwa im Grundwasser der Niederrheinischen

Bucht nur in Konzentrationen bis maximal 0,32 ml/l auf (SCHULTE 1998). Die Kohlenstoffisotopie des

Methans spricht hingegen fiir ein bakterielles Gas, welches mit Werten zwischen -64 und -68,9 %o an

der Grenze der Isotopencharakteristiken von Acetatfermentation und CO,-Reduktion liegt (Abb. 4.3).

GERLING (1987) analysiert Methan aus einem Hausbrunnen in Miinster-Hiltrup und erhélt dhnliche

Isotopendaten, die er als typisch fiir die CO,-Reduktion interpretiert. Die Deutung der Isotopie des in

den Grundwissern gemessenen Methans erlaubt drei mogliche Entstehungswege:

1. Eine bakterielle Methangenese (Acetatfermentation oder CO,-Reduktion) in einem vom
sauerstoffreichen Oberflichenwasser weitgehend isolierten (anaeroben) Grundwasserkérper.

2. Ein Isotopenaustausch zwischen dem Methankohlenstoff und dem HCOj -reichen Grundwasser.

3. Eine thermogene Methanbildung mit einer Verarmung an C nach dem Transport ins Deckgebirge
durch einen unbekannten Mechanismus, etwa durch Ad/Desorption an Tonmineralen im Mergel
und/oder durch eine bevorzugte Losung von '“C-Methan im Grundwasser.

Es ist wegen des Auftretens von Ethan, wegen der hohen Methangehalte im Grundwasser und wegen

der nachgewiesenen thermogenen Methanquelle im Grundgebirge der dritte Weg, eine thermogene

Methanbildung, zu favorisieren.

Die bei der Familie Homann aus dem Wasserkessel genommenen Gasproben enthalten Methan in
praktisch atmosphirischen Konzentrationen. Die Kohlenstoffisotopie von durchschnittlich -46,2 %c
(Tab. 8.9) weist das Methan als aus der Atmosphire gelost aus. Damit ist am Miinster-Sprung (RB 14)
nicht nachzuweisen, daB die anhand der Emissionsraten belegte Migration von Flozgas entlang der
Abschiebung (Kap. 8.3.2.5) zu erhohten Methangehalten der benachbarten Grundwisser fiihrt.
Eventuell wirkt der ausgasende Miinster-Sprung als druckentlastendes Ventil, welches so die
Methanloslichkeit im der Abschiebung benachbarten Grundwasser herabsetzt. Nach dieser Theorie
wire dann auch eine erhéhte geléste Methanmenge im Wasser der Hausbrunnen Schréer, Heubrock
und Rosenbaum erkldrbar mit der dort fehlenden Druckentlastung (in Form einer Storung).

8.5 Bilanzierung der Methanaustauschprozesse

Mit Hilfe von EinschluBBkammerversuchen konnten die folgenden Methanaustauschprozesse an der
Grenzflache Lithosphire/Atmosphire gemessen werden: der bakterielle Methankonsum, die
bakteriellen Methanemissionen und thermogene Methanemissionen. Diese drei Prozesse werden hier
fiir eine groBere Fliche, die Niederrheinische Bucht und das Ruhrbecken, bilanziert. AnschlieBend
werden sie mit weiteren Emissionen aus dem Braun- und Steinkohlebergbau in ein Verhiltnis gesetzt,
um die rezente Rolle dieser beiden Sedimentbecken fiir den globalen Methanhaushalt zu bestimmen.
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8.5.1 Bilanzierung des bakteriellen Methankonsums

Die Ergebnisse des bakteriellen Methankonsums wurden im Kap. 8.3 vorgestellt und im Kap. 84
interpretiert. Dabei war festzustellen, da der Konsum in naturbelassenen Boden im wesentlichen
diffusionslimitiert ist und von Bodentyp und Bodennutzung stark beeinfluit wird. Die Konsumwerte
eines Bodentyps gleicher Nutzung sind in beiden Sedimentbecken sehr #hnlich, so daB ihre Ergebnisse
gemeinsam nach Bodentyp und -nutzung getrennt werden kdnnen. Es sind die in Kap. 8.3
dargestellten Konsumdaten in sechs Konsumklassen auf natiirlichen Béden und in fiinf
Konsumklassen auf kultivierten, gediingten Bdden gegliedert (Tab. 8.10). Angegeben sind die
Konsummittelwerte jeder Klasse, ihre Standardabweichung und der relative Fehler. Die einzelnen
Klassen sind nach gréBer werdender durchschnittlicher Korngréie, vom Gleyboden (Silt-dominiert)
zum Podsol (sandig) geordnet. Unter Ausklammerung der Rohbdden ist zu sehen, dal3 der relative
Fehler der MeBwerte zum Podsol sprunghaft ansteigt, weil in gréberk6rnigen Béden (sandiger Podsol)
die saisonale Variabilitit ein Maximum erreicht.

Bodenty Daten verwendet aus | Anzahl | Mittelwert Standard- relativer
yp Standort... Daten | [mg/(m?*d)] | abweichung | Fehler [ %]
natiirliche (naturbelassene) Boden
Rohboden NRB I,RB 1,RB 2,
(Fl62) RB 3 30 -0,34 0,18 53
Gley NRB 7, RB 12 (Teil) 61 -1,38 0,37 27
Pseudogley NRB 2 (Teil) 345 -1,38 0,49 36
Parabraunerde NRB 3 (Teil) 10 -0,92 0,14 15
Braunerde RBS 8 -0,94 0,3 32
RB 8 (Teil), RB 10,
Podsol RB 12 (Teil) 77 -1,69 0,85 50
ackerbaulich genutzte (kultivierte, gediingte) Boden
Gley RB 12 (Teil) 20 -1,04 0,35 34
Pseudogley NRB 2 (Teil) 57 -0,75 0,32 42
NRB 3 (Teil), NRB 5,
Parabraunerde NRB 6. RB 4 95 -0,68 0,29 43
Braunerde NRB 4,RB 9 13 -0.91 0,43 47
RB 6,RB7,RB 8
Podsol (Teil). RB 11 51 -0,94 0,63 67

Tab. 8.10: FEinteilung in Methankonsumklassen der Bdden unterschiedlichen Typs und unter-
schiedlicher Nutzung in der Niederrheinischen Bucht und dem Ruhrbecken.

Fiir die Bilanzierung des Methankonsums iiber eine groBiere Fliche war die Frage zu kliren, ob die
Ergebnisse des bakteriellen Methankonsums an einem Ort auf andere Lokalitéiten gleichen Bodentyps
und gleicher Bodennutzung zu iibertragen sind. In der Umgebung der MeBstation R2 des Standortes
NRB 2 wurden daher insgesamt 25 Punkte im Jahr 1997 einmal monatlich beprobt. Alle 25
MeBpunkte standen in einem Laubwald auf Pseudogley. Es war immer ein Methankonsum zu messen,
Um den Aspekt der rdumlichen (Nicht-)Variabilitidt zu betonen, sind die in Abb. 8.20 dargesteliten
Daten aus dem Jahr 1997 in Abb. 8.44 in Kartenform aufgefiihrt. Je fiinf EinschluBkammerversuche
wurden in einer Reihe durchgefithrt, mit Abstinden von etwa 5 m voneinander. Die ersten drei dieser
Ser-Reihen wurden in Abstdnden von 5 m aufgestellt. Der Abstand zwischen Reihe drei und vier
betrug 10 m, die Distanz zwischen Reihe vier und fiinf 50 m (Abb. 8.44). So war es moglich fest-
zustellen, ob ein kleinrdumig beobachtetes Konsummuster auch grofiriumig Giiltigkeit besaB. Der
Abb. 8.44 ist zu entnehmen, daB die rdumliche Variabilitdt des Konsums im Winter sehr gering ist und
mit steigenden Temperaturen zum Sommer etwas an Umfang gewinnt. Zu einem Zeitpunkt ist die
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Abweichung eines Datenpunkies von einem benachbart gemessenen Wert nicht gréBer als die
Abweichung zu einem entfernt aufgenommenen Datenpunkt. Die saisonale Variabilitit betrifft alle
MeBpunkte gleichermaBen. Der jihrliche Mittelwert der Ergebnisse an einem MeBpunkt weicht um
weniger als 10% von dem Mittelwert aller MeBpunkte ab und kann daher als ausreichend
aussagekriftig fiir die Grundgesamtheit betrachtet werden. Auch zwischen Daten verschiedener Jahre
gibt es keine wesentlichen Unterschiede. So waren die 1998 und 1999 an der MeBstelle R2 des
Standortes NRB 2 genommenen Daten verglichen mit 1997 deutlich geringer in der Anzahl (45
anstelle von 300, Abb. 8.20), aber sie weisen mit —1,35 mg/(m?*d) einen gegeniiber --1,38 mg/(m?*d)
fiir 1997 sehr dhnlichen Mittelwert auf. Generell wichen die jahrlichen Mittelwerte von iiber mehrere
Jahre gesammelten Daten an einem Standort um weniger als 7 % voneinander ab. Damit ist eine
Ubertragbarkeit von Einzelergebnissen auf Flichen mehrerer Quadratkilometer GroBe mit gleichem
Bodentyp und gleicher Nutzung gegeben.
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Abb. 8.44: Jahresgang des Methankonsums auf einem Pseudogley unter Laubwald, Standort NRB 2,
1997,

Nachdem die Eigenschaften der einzelnen Konsumklassen bestimmt sind, ist deren Vorkommen zu
ermitteln. Die rAumliche Verbreitung der Bodentypen beider Sedimentbecken wurde Bodenkarten des
geologischen Landesamtes NRW sowie HEIDE (1988) und DAHM-ARENS (1995) entnommen. Die
Bodennutzung war in Satellitenbildern aus den Jahren 1984 bis 1989 (LANDESVERMESSUNGSAMT
NRW 1991) zu sehen und aus landwirtschaftlichen Statistiken (LANDWIRTSCHAFTSKAMMER
WESTFALEN-LIPPE 1996, LANDWIRTSCHAFTSKAMMER RHEINLAND 1997) zu ziehen. War die
eingenommene Fliche einer jeden Konsumklasse ermittelt, wurden iiber die Konsummittelwerte der
Klassen aus Tab. 8.10 mittlere Jahreskonsumwerte berechnet (Tab. 8.11a,b). Deutlich in Tab. 8.11a ist
die Dominanz der ackerbaulich genutzten Parabraunerde in der Niederrheinischen Bucht zu sehen
(68,6 % der Fliache), bedingt vor allem durch die weite Verbreitung von fruchtbarem L&8/L68lehm.
Vielgestaltiger aufgrund der abwechslungsreicheren Bodentypen gestaltet sich das Bild im
Ruhrbecken (Tab. 8.11b). Aber auch hier dominieren die ackerbaulich genutzten Flachen. So machen
entsprechende Podsolboden 32,2 % des Ruhrbeckens aus, gefolgt von Parabraunerden (14.1 %),
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Pseudogley (13,5 %) und Braunerden (11,9 %) landwirtschaftlicher Nutzung. Insgesamt werden in der
Niederrheinischen Bucht jdhrlich etwa 2049t Methan bakteriell konsumiert, wihrend auf das
Ruhrbecken 2727t Methan entfallen. Beide Werte beinhalten aufgrund von jahreszeitlichen
Schwankungen des Konsums und wegen Unsicherheiten bei der flichigen Ausdehnung einzelner
Konsumklassen einen Fehler von * 30 %. Rechnet man die versiegelten Flidchen heraus, so ergibt sich
fiir die Niederrheinische Bucht ein Mittelwert von 0,77 mg/(m?*d) und fiir das Ruhrbecken ein
Mittelwert von 0,96 mg/(m?*d). Der Unterschied von 19,8 % zwischen beiden Sedimentbecken
reflektiert die generell groberkornigen (sandigeren) Boden des Ruhrbeckens gegeniiber dem
siltreichen (L68-) Grund und Boden der Niederrheinischen Bucht. Vor der
landwirtschaftlichen Nutzung der Untersuchungsgebiete und vor einer Intensivdiingung wird der
bakterielle Methankonsum um 30 bis 40 % iiber den hier bilanzierten Werten gelegen haben.

industriell-

Bodentyp Nutzung Fliche Mf‘:thankonsum
[km?] (Mittelwert) [t/a]
Niederrheinische Bucht 7730 km?
Rohbgden naturbelassen I 0,124
(Fl62)
Gley naturb.elassen 14 7,556
ackerbaulich genutzt 56 21,258
Pseudogley naturbglassen 300 151,110
ackerbaulich genutzt 634 173,558
Para- naturbelassen 110 36,938
braunerde | ackerbaulich genutzt | 5300 1315,460
Braunerde naturbglassen 40 13,724
ackerbaulich genutzt 325 107,949
Podsol naturbglassen 120 74,022
ackerbaulich genutzt | 430 147,533
e versiegelt/bebaut 400 —
Summe fiir die
Niederrheinische Bucht 7730 2049,232
Tab. 8.11a: Bilanz des bakteriellen Methankonsums in der Niederrheinischen Bucht.
Fliche Methankonsum
Bodentyp Nutzung km?] | (Mittelwert) [t/a]
Ruhrbecken 8520 km?
Rohb.(.)den naturbelassen I 0,124
(Floz)
Gley naturbglassen 250 125,925
ackerbaulich genutzt 216 81,994
Pseudogley naturb.elassen 170 85,629
ackerbaulich genutzt 1153 315,634
Para- naturbelassen 210 70,518
braunerde | ackerbaulich genutzt | 1202 298,336
Braunerde naturbglassen 150 51,465
ackerbaulich genutzt 1018 338,129
naturbelassen 680 419,458
Podsol -
ackerbaulich genutzt | 2740 940,094
o versiegelt/bebaut 730 —
Summe fiir das Ruhrbecken 8520 2727,306

Tab. 8.11b: Bilanz des bakteriellen Methankonsums in dem Ruhrbecken.

228




Gasaustausch zwischen Litho- und Atmosphire

8.5.2 Bilanzierung der bakteriellen Methanemissionen

Eine bakterielle Methanproduktion erfolgt unter anaeroben Bedingungen. Diese kénnen in Nieder- und
Hochmooren gegeben sein. Stellvertretend fiir die wenigen verbliebenen Nieder- und Hochmoore in
der Niederrheinischen Bucht und dem Ruhrbecken wurden auf je einer Nieder- und Hochmoorfliche
EinschluBkammerversuche durchgefithrt. Das in Kap. 8.3.1.5 beschriebene Niedermoor (Standort
NRB 7) zeigte keinerlei Methanemissionen. Da sie — wie viele Niedermoore in den Untersuchungs-
gebieten — vorfluterreguliert und damit entwissert ist, bestehen keine anaeroben Bedingungen im
Boden. Es wird postuliert, daff diescs Ergebnis auf andere Niedermoorflachen iibertragbar ist. Damit
stellen die Niedermoore der Niederrheinischen Bucht und des Ruhrbeckens keine Methanquelle dar.

In Hochmooren wird bakterielles Methan freigesetzt. Messungen im Venner Moor (RB 15,
Kap. 8.3.2.6) ergaben einen Jahresdurchschnitt von 35,7 mg/(m?*d). Nach BUBIER et al. (1995) ist die
raumliche Variabilitit dieser Emissionen gering. Die Emissionsraten zu einem Zeitpunkt schwanken
raumlich um 10 bis 15 %. Dieses entspricht auf der Grundlage eigener Daten einer Emission im
Jahresdurchschnitt von 30 bis 40 mg/(m?*d) und steht in guter Ubereinstimmung mit anderen
europdischen Hochmooren (SELZER & ZITTEL 1990). Somit lassen sich die hier gemessenen
Emissionsraten auf die gesamte Hochmoorfliche beider Sedimentbecken hochrechnen. Im
Ruhrbecken bedecken die Hochmoore etwa 20 ha (DAHM-ARENS 1995), in der Niederrheinischen
Bucht sind es 2 ha (HEIDE 1988). Daraus errechnen sich fiir das Ruhrbecken jdhrliche Emissionen
bakteriellen Methans von 2,2 bis 2,9 t/a, fiir die Niederrheinische Bucht von 0,2 bis 0,3 t/a.

8.5.3 Bilanzierung thermogener Methanemissionen liber die Erdoberflache

Mit der EinschluBkammer konnten sowohl natiirliche als auch durch den Bergbau induzierte
thermogene Methanemissionen verfolgt werden. Natiirliche thermogene Methanaustritte wurden an
nur zwei Abschiebungen festgestellt (Kap. 8.3.2.5). Andere aktive Abschiebungen zeigten keine
Emissionen (Abb. 8.36). Somit erfolgen natiirliche Methanemissionen nur an Standorten mit einem
Gasstau unter der Karbonoberfliche und mit einem gering permeablen Deckgebirge, welches von
einer Storung vollkommen durchschlagen wird. Dieses ist nur in kleinen Teilen des Ostlichen
Ruhrbeckens gegeben. Da an Orten vergleichbarer geologischer Situation nicht von Folgeschidden
durch Methanemissionen berichtet wird, ist davon auszugehen, daBi die Ausgasungen am Sachsen-
(RB 13) und Miinster- (RB 14) Sprung Einzelfille sind. Die ausgasende Flache mift in beiden Fillen
etwa 20 m2. Unter der Voraussetzung, dall die Ergebnisse der je 12 EinschluBkammerversuche
reprisentativ fir ein ganzes Jahr sind, treten an beiden Spriingen insgesamt 0,0158 t Methan pro Jahr
in die Atmosphdre. Dieses ist gleichzeitig die Summe natiirlicher thermogener Methanemissionen im
Ruhrbecken. In der Niederrheinischen Bucht fehlen diese Ausgasungen.

An einer Reihe von Standorten konnten Emissionen thermogenen Methans gemessen werden, die
entweder sicher durch den Bergbau induziert wurden (RB 2, RB 11, RB 12) oder sehr wahrscheinlich
auf Bergbauaktivititen zuriickzufiihren sind (RB 4, RB 5). Die Emissionsraten an diesen Standorten
sind in den Tab. 8.4 und Tab. 8.5a,b aufgefiihrt. Die Emissionen erfolgten in einem rdumlich variablen
Muster. Daher wurde in einem dichten Raster beprobt, um das rdumliche Ausma8 grofier und kleiner
Emissionspunkte zu bestimmen. Die Abb. 8.38 und Abb. 8.39 zeigen zwei Beispiele. Aus den
Ergebnissen wurden durchschnittliche Emissionsraten fiir Flachen weniger m? bis zu 100 m? bestimmt.
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Viele Punkte zeigten iiber den Untersuchungszeitraum Emissionsraten, die nicht mehr als 20 %
voneinander abwichen. Daher sind die hier ermittelten Daten fiir einen Jahresgang als repriisentativ zu
erachten. Diese Methode erlaubte, unter Beachtung der rdumlichen Variabilitit die Gesamtmasse
emittierten Methans zu berechnen. Sie summiert sich auf 1,88 bis 4,21 t/a fiir das Ruhrbecken.

Die Bilanzierung der in EinschluBBkammern gemessenen Emissionen vermittelt den Eindruck, daB es
auflerhalb dieser Standorte zu keinen Emissionen komme. Im Ruhrbecken waren jedoch an wenigen
Baustellen auBerhalb der reguldren MebBstellen ebenfalls Emissionen festzustellen, von denen vor
Auskofferung des Gelidndes an der Oberfliche (etwa in Form von Kimmerwuchs der Vegetation)
nichts zu erkennen war. Da diese Emissionen nur in Baustellen innerhalb von Bergsenkungstrogen
auftraten, sind sie sehr wahrscheinlich bergbauinduziert und daher hier aufgefiihrt. Eine Baustelle bei
Hamm-Pelkum wird herangezogen. Im Herbst 1997 war dort eine Flidche von 5 ha bis zu einer Tiefe
von 3 m ausgekoffert, um fiir den Pelkumer Bach zur Errichtung einer Bergehalde ein neues Bachbett
zu schaffen. Kreidezeitliche Mergel waren freigelegt. Nach heftigen Regenfillen war das Kluftsystem
der Mergel wassergesittigt, und es entstanden Regenpfiitzen. Gasblasen aufsteigenden Gases konnten
leicht mit dem Auge entdeckt werden. Das Gas war typisch thermogen und kohlebiirtig (Analyse
Tab. 8.6). Gasblasen waren auf nur 0,1 bis 0,2 % der freigelegten Fliche zu sehen. Einschluf3-
kammerversuche erbrachten Methanemissionsraten zwischen 5 und 13 g/(m?*d). Da das Gas extrem
fokussiert aufstieg, muBl es vor Anlage der Baustelle die letzten drei Meter durch den Boden bis zur
Atmosphire rasch durchlaufen haben. Die bakterielle Methanoxidation im Boden konnte und kann die
Emission des Gases nur um maximal 1 %o mindern, so daB auch auBerhalb der Baustelle eine praktisch
vollstandige Emission der gemessenen Methanausgasung in die Atmosphire erfolgen kann. Daraus
resultiert eine durchschnittliche Methanemission von 5 bis 26 mg/(ha*d) an dieser Baustelle. SCHMIDT
(1931), HOLLMANN et al. (1978) und HOLLMANN & SCHONE-WARNEFELD (1982) berichten, daB
Oberflichenemissionen von Methan auf das Ostliche Ruhrbecken, ostlich der Linie Essen-
Gelsenkirchen-Haltern, beschrinkt sind. Die eigenen EinschluBkammerversuche bestitigen diese
rdumliche Eingrenzung. Dies ist eine Fliche von 4000 km?2. Unter der Annahme, dafi die in Hamm-
Pelkum gefundenen Emissionen charakteristisch fiir das gesamte Ostliche Ruhrbecken sind, wenn auch
aufgrund ihrer Geringfiigigkeit unauffillig, so resultiert daraus eine in weiten Teilen vom Bergbau
beeinflulite Methanemission von 0,73 bis 3,8 t pro Jahr auflerhalb der mit EinschluBkammerversuchen
bilanzierten Lokalitéten.

Die Methankonzentrationen in der Atmosphire sind im Braunkohlentagebau Hambach direkt iiber
dem freigelegten Floz bei sommerlichen Bedingungen deutlich erhdht (Abb. 8.18). Die stabile
Kohlenstoffisotopie weist dieses Methan als bakteriell entstanden aus (Kap. 8.3.1.2). Somit sind
Methanemissionen in der Folge des AufschlieBens einer Braunkohlenlagerstitte fiir die Nieder-
rheinische Bucht belegt. Leider konnten im Tagebau Hambach keine EinschluBkammerversuche
durchgefiihrt werden. Die emittierten Mengen sind daher nicht direkt bekannt. Sie kénnen indirekt aus
den Braunkohle-Forderzahlen hochgerechnet werden. Dies wird im Kap. 8.5.4.1 durchgefiihrt.

8.5.4 Bilanzierung weiterer thermogener Methanquellen aus dem Bergbau

Die hier aufgefiihrten Ausgasungsmengen sind mit Hilfe von Literaturangaben berechnet worden. Fiir
das Jahr 1993 stehen die umfassendsten Angaben zur Verfiigung; daher werden die Emissionen hier
auf das Jahr 1993 bezogen.
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8.5.4.1 Thermogene Methanemissionen aus der Braunkohle

Es ist nicht genau bekannt, wie viel Methan pro Tonne geférderter Braunkohle in die Atmosphire
emittiert wird. ENGELHARDT & SCHLOSSER (1992) ermitteln an drei Proben einen durchschnittlichen
Methangehalt von 0,015 m3/t Weichbraunkohle. Die tatsdchliche Emission diirfte jedoch dariiber
liegen, da auch nicht gewonnene Braunkohle im Tagebau ausgast. SCHON et al. (1993) empfehlen auf
der Grundlage von Daten US-amerikanischer und deutscher Braunkohlen, eine mittlere
Methanemission von 0,1 m3/t gefordeter Braunkohle anzusetzen. Diesen Vorschlag iibernimmt das
Umweltbundesamt Berlin fiir seine nationalen Klimabilanzen. Danach haben 102.096.000t 1993
geforderter Braunkohle (Zahlen Rheinbraun AG, K6ln) 7.318,2 t Methan in die Atmosphire entlassen.

8.5.4.2 Weitere thermogene Methanemissionen aus der Steinkohle

Bei einem Abbau von Steinkohle wird Methan frei, das unter Tage explosive Luft/Gas-Gemische
hervorbringen kann. Unter anderem um dieses Sicherheitsrisiko zu beseitigen, werden Grubenbauten
bewettert, Ventilatoren erzeugen an einem auszichenden Wetterschacht einen Luftsog, der
Grubenwetter aus der Steinkohlengrube in die Atmosphire beftrdert. Der Eintrag von thermogenem
Methan in die Atmosphire wird an diesen Wetterschichten halbjihrlich bestimmt. Die Methan-
emissionswerte sind fiir einige Jahre verdffentlicht (TRESKOW 1978, TRESKOW 1985, FITZNER 1988,
1989, 1990, 1992a,b, ZIMMERMEYER & SEELIGER 1989, GRABL 1991, UMWELTBUNDESAMT 1995,
KUHL 1996, LANDESUMWELTAMT 1997). Den Zahlen abzulesen ist, daf die Emissionen wesentlich
mit der jahrlichen Kohleforderungsmenge korrelieren. 1993 betrugen die Methanemissionen aus aus-
ziehenden Wetterschiichten fiir das Ruhrbecken (Ruhrrevier) 450.596,5 t und fiir die Niederrheinische
Bucht (Aachen-Erkelenzer Revier) 24.641.9 t (UMWELTBUNDESAMT 1995, KUHL 1996).

Nach der Forderung verbleibt ein Restgehalt von Methan in der Kohle. Dieses Gas desorbiert erst im
Laufe von Tagen bis zu wenigen Monaten aus der Kohle. Es wird beim Transport, bei der Verkokung
und der (unvollstindigen) Verbrennung der Kohle freigesetzt (SCHON et al. 1993, POSPISCHILL 1993,
1994) und wird auf 0,8 m?t geschitzt (BUNDESUMWELTMINISTERIUM 1994, 1997). Da die
Steinkohleférderung 1993 im Ruhrbecken 45.693.732t (aus 11 Kohlegruben) und in der
Niederrheinischen Bucht 1.482.663 t (aus 1 Kohlegrube) betrug (Daten des Gesamtverbandes des
deutschen Steinkohlenbergbaus), errechnet sich daraus eine Freisetzung thermogenen Methans nach
der Kohleforderung von 26.202,6 t bzw. 850,2 t.

Bei dem Betrieb einer Steinkohlengrube werden nur vergleichsweise wirtschaftlich forderbare Floze
abgebaut. Ein groBer Teil der Kohle verbleibt unter Tage und enthilt noch einen Restgasgehalt. Dieses
Gas desorbiert aufgrund der Auflockerung des Gesteingefiiges leichter als in einem unverritzten
Gebirge. Nach dem Schliefen eines Bergwerkes hat das Grubengebdude gewohnlich weiterhin
direkten Druckkontakt mit der Atmosphére. Somit kann bei Druckschwankungen desorbiertes Methan
in die Atmosphdre gelangen. EICKER & HEBBRUGGE (1984) fiihren umfangreiche Ausgasungs-
messungen an Schichten stillgelegter Gruben des Ruhrbeckens durch. Sie berechnen fiir drei Viertel
der stillgelegten Minen eine jihrliche Emission von 98 Mill. m3. Diese Zahl rechnen sie fiir alle
stillgelegten Gruben des Ruhrbeckens auf 120 Mill. m%a hoch. Das entspricht einer Methanausgasung
von 86.016 t/a. Aus den stillgelegten Bergwerken der Niederrheinischen Bucht tritt ebenfalls Methan
in die Atmosphire, Hierzu sind jedoch keine Mengenangaben publiziert.
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8.5.5 Bilanzierung des rezenten Methanhaushaltes

Nachdem die einzelnen Quellen und Senken von Methan entlang der Grenzfliche Litho-/Atmosphire
in ihrem Umfang bestimmt sind (Kap. 8.5.1 bis 8.5.4), kann hier eine Gesamtbilanz des Methan-
austausches erfolgen. Tabelle 8.12 listet die einzelnen GroBen auf. Danach haben die (erstmals in
dieser Arbeit bilanzierten) iiber die Gelidndeoberflache erfolgenden Methanausgasungen (Nr. [ bis 3)
keine Klimarelevanz. Bei weitem die grofite Methanquelle stellt das iiber ausziehende Wetterschiichte
in die Atmosphire transportierte Methan dar (Nr.5). Es macht im Ruhrbecken 80,1 % des
Methaneintrags aus, in der Niederrheinischen Bucht 75,1 %. In ihrer Bedeutung gefolgt wird diese
Methanquelle von den Emissionen aus stillgelegten Bergwerken (Nr.7) und aus der
Steinkohleforderung nachgeordneten Prozessen (Nr. 6). Aus klimatischer Sicht vernachldssigbar sind
thermogene Methanausgasungen aus aufsteigenden Thermalsolen (Nr. 8) und bakterielle Methan-
emissionen (Nr. 9). Nicht beriicksichtigt sind anthropogen induzierte Emissionen bakteriellen Methans
aus der Abfallwirtschaft und der Landwirtschaft, dort speziell aus der Haltung von Wiederkiuern.

Nr. Methanquelle/-senke Ruhrbecken | Niederrheinische Bucht
1 natiirliche Methanemissionen iiber Stérungen, mit der 00158 .
EinschluBkammer gemessen 1997-1999 [t/a]* ’
) bergbauinduzierte Methanemissionen, mit der 1 88 bis 4.21 -
EinschluBkammer gemessen 1997-1999 [t/a]* ’ c
3 geschitzte bergbauinduzierte Methanemissionen 0.73 bis 3.8 .
auBerhalb der MeBstellen 1997-1999 [t/a]* ’ ’
4 Methanemissionen aus der Braunkohlef6rderung 1993
1 - 7.318,2
(0,1 m3/t)
Methanemissionen aus Wetterschichten des
> Steinkohlebergbaus 1993 [t/a]’ 450.596.,5 24.641.9
Methanemissionen aus der Steinkohlelagerun
6 J-verkokung 1993 (0,8 m¥t) a8 26.202,6 80,2
Methanemissionen aus stillgelegten Bergwerken 1993
/ 020 Mill, md) [t 86.016 1> 0)
g Methanemissionen aus der Methaniibersittigung <05 .
aufsteigender Thermalsolen 1997-1999 [t/a]* ’
9 bakterielle Methanemissionen aus Hochmooren 1997- 2.2 bis 2.9 0.2 bis 0.3
1999 [t/a]*
10 bakterieller Methankonsum 1997-1999 [t/a}* -2,727.3 -2.049,2
560.092,63 30.761,3
Summe [t/a] bis bis
560.098,73 30.761.4

* eigene Messungen/Berechnungen

' Daten von SCHON et al. (1993)

* Daten vom UMWELTBUNDESAMT (1995) und von KUHL (1996)

? Daten vom BUNDESUMWELTMINISTERIUM (1997)

* Daten von EICKER & HESBRUGGE (1984)
Tab.8.12: Bilanz der bakteriellen Emissionen, der natiirlich und vom Bergbau induzierten
thermogenen Methanausgasungen und des bakteriellen Methankonsums fiir das Ruhrbecken und die
Niederrheinische Bucht. Eigene Messungen umfassen den Zeitraum Januar 1997 bis April 1999. Die
iibrigen Grofien sind fiir das Jahr 1993 berechnet. Fiir die Berechnungen wurde eine Methandichte
von 0,7168 kgim? CH, (bei 0°C; 101325 hPa} herangezogen.
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Der Methanaustausch an der Grenzfliche Litho-/Atmosphire iiber dem Ruhrbecken und der
Niederrheinischen Bucht ist rezent unter dem Strich eine Quelle fiir atmosphirisches Methan.
Ausschlaggebend fiir die Gesamtbilanz sind durch Bergbauaktivititen induzierte Freisetzungen
thermogenen Methans. In vor-bergbaulicher Zeit hingegen war der Methanaustausch von dem
bakteriellen Methankonsum (Nr. 10 in Tab. 8.12) geprigt, welcher durch das Fehlen einer
industriellen Landwirtschaft um 30 bis 40 % iiber den hier bilanzierten Mengen gelegen haben wird.
Die einzigen Methanquellen waren in vor-bergbaulicher Zeit thermogene Methanemissionen iiber
Storungszonen (Nr. 1), Methanfreisetzungen aus aufsteigenden Thermalsolen (Nr. 8) und bakterielle
Methanausgasungen in Mooren (Nr.9). Die Methanfreisetzungen iiber Strungszonen mdgen zu
Methangenesezeiten und zu tektonisch aktiven Zeiten hoher gewesen sein als heute (vgl. Abb. 7.6).
Die Produktion bakteriellen Methans lag vor der Entwisserung von Nieder- und Hochmooren sicher
iiber dem heutigen Wert. Mit groBler Wahrscheinlichkeit ist aber davon auszugehen, daB seit dem
Riickzug des Oberkreidemeeres im Obercampan aus dem Ruhrbecken (dem Miinsterlinder Becken)
und seit dem Riickzug der Nordsee im Miozin aus der Niederrheinischen Bucht bis zum Beginn
kohlebergbaulicher Titigkeiten der Methanhaushalt iiber beiden Sedimentbecken eine Senke fiir
atmosphirisches Methan darstellte. Somit sind das Ruhrbecken und die Niederrheinische Bucht
eindrucksvolle Beispiele fiir die Steigerung der globalen atmosphérischen Methankonzentration durch
die anthropogene Nutzung der Braun- und besonders Steinkohle.

233




Methan und das Klima

9 Methan und das Klima

9.1 Die Klimarolle des Methans

9.1.1 Die rezente Situation

Das Vorkommen von Methan in der Erdatmosphire ist seit langem bekannt (MIGEOTTE 1948a,b).
Methan wurde fiir ein Gas stabiler atmosphérischer Konzentration gehalten. SINGER (1971) publizierte
Daten, die erstmals einen Anstieg in der atmosphirischen Methankonzentration belegten. Diese
Beobachtung fand weltweit keine Beachtung. Das dnderte sich, als RASMUSSEN & KHALIL (1981) eine
liickenlose Datenreihe iiber einen Zeitraum von 22 Monaten vorlegen konnten, die am Cape Meares
(Oregon, USA) einen Anstieg der Methankonzentration von 1605 (Januar 1979) auf 1662 vpb
(Oktober 1980) zeigte. Dieser Anstieg beruht auf einer summativen Zunahme der Methanemissionen
gegeniiber weitgehend konstanten Abbauprozessen atmosphiirischen Methans (KHALIL 1993).

Heute noch giiltige Abschidtzungen der Methanquellen und -senken unternahmen CICERONE &
OREMLAND (1988) und LELIEVELD et al. (1993). Danach wird Methan in mengenmiBig abnehmender
Reihenfolge freigesetzt aus natiirlichen Feuchtgebieten, aus Anbaufeldern von Nalreis, aus der
Verdauung der Wiederkduer, aus der Erdol- und Erdgasproduktion und -verteilung, aus
Deponiekdrpern, aus dem Kohlebergbau, aus der Biomassenverbrennung, aus Ozeanen, von Termiten,
aus dem SiiBwasser und schliellich als Folge der Destabilisierung von Gashydraten. Der Methanabbau
erfolgt im wesentlichen photochemisch in der Atmosphire durch die Reaktion mit OH-Radikalen,
daneben oxidativ durch Bodenbakterien und photochemisch durch die Reaktion mit Cl- und O-
Radikalen in der Atmosphire. Insgesamt werden zu den 4800 bis 5000 Tg (Mt) Methan in der
Atmosphire pro Jahr 500 bis 520 Tg addiert und davon 450 bis 480 Tg subtrahiert (CRUTZEN 1991).
Somit unterliegen 10 % des atmosphirischen Methans einer jdhrlichen Umsetzung, bei einem
gleichzeitigen Nettoanstieg um 20 bis 50 Tg/a. Daraus resultiert eine durchschnittliche
Aufenthaltsdauer des Methans in der Atmosphire von 10 Jahren.

Die atmosphirische Methankonzentration iibersteigt auf der dichter besiedelten Nordhalbkugel die der
Siidhalbkugel (Abb. 9.1). Sie unterliegt saisonalen Schwankungen, mit Maxima im Nordherbst und -
winter. Dies ist vermutlich auf die erhdhte Nutzung fossiler Energietriger im Winter der
Nordhemisphire zuriickzufithren (FRASER et al. 1981, KHALIL 1993). Die jdhrliche Nettozunahme an
Methan sank in den 1990er Jahren (Abb. 9.1). Dieses mag seinen Grund in sinkenden Methan-
freisetzungen bei gleichzeitig gesteigertem Methanabbau finden. So stabilisierten sich die
Methanemissionen, bedingt durch einen abgeschwiichten Anstieg der weltweit eingesetzten
Primérenergie in den 1990er Jahren. Dabei kam es 1998 erstmals in der Menschheitsgeschichte zu
einem Riickgang der Primidrenergienutzung um 0,12 % gegeniiber dem Vorjahr (BP AMOCO 1999).
Andererseits postulieren BEKKI et al. (1994) eine durch das Ozonloch gesteigerte Konzentration von
OH-Radikalen in der Atmosphire, welche einen Methanabbau beschleunigt. DLUGOKENCKY et al.
(1998) vermuten fiir die nichsten zwei Jahrzehnte eine Stabilisierung der globalen atmosphirischen
Methankonzentration bei etwa 1800 vpb.
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Abb. 9.1 Entwicklung der atmosphdrischen Methankonzentration und der jihrlichen Anstiegsrate von
1983 bis 1994, zusammengestellt in HOUGHTON et al. (1995).

Der Treibhauseffekt des Methans hat eine direkte und eine indirekte Komponente. Die direkte
Wirkung liegt in der Absorption von Infrarotlicht. Methan absorbiert die Wellenlinge 8 pm. Die
indirekte Treibhauswirkung des Methans beruht auf der komplexen Photochemie in der Atmosphire
und ist nicht in jeder Einzelheit bekannt. Methan beeinfluBt das Auftreten anderer Gase in der
Atmosphire je nach Randbedingungen positiv oder negativ. Es existieren Wechselwirkungen
zwischen dem atmosphirischen Methanhaushalt und den Haushalten von Kohlendioxid, Wasser,
Kohlenmonoxid, Ozon, Stickoxiden und OH-, O- und Cl-Radikalen (MAYER et al. 1982, EHALT 1985,
RAMANATHAN et al. 1985, DAVIDSON et al. 1987, JANACH 1989, BEKKI et al. 1994, PICKETT &
PETERSON 1996). Verschiedene Gase unterscheiden sich in ihrer Treibhauswirkung. Fiir einen
Zeithorizont von 100 Jahren geben HOUGHTON et al. (1995) ein globales Erwarmungspotential fiir
Methan an, welches dem 21fachen der Wirkung von Kohlendioxid entspricht. Insgesamt hatte Methan
1990 einen Anteil von 23 % an dem anthropogenen Treibhauseffekt (HOUGHTON 1997).
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9.1.2 Die fossile Situation

In der historischen und geologischen Vergangenheit unterlag die atmosphirische Methankonzentration
systematischen Schwankungen. Aus Lufteinschliissen in Eisbohrkernen, die aus der Gletscherdecke
der ostlichen Antarktis gewonnen wurden, sind die Methankonzentrationen der letzten 160 ka
(Jungpleistozidn, Holozén) bekannt. Danach sank der Methananteil in der fossilen Atmosphire auf
340 vpb in kalten Zeiten und stieg in wirmeren Perioden auf bis zu 660 vpb (Abb. 9.2, CHAPPELLAZ
et al. 1990, RAYNAUD 1993, RAYNAUD & CHAPPELLAZ 1993, CHAPPELLAZ 1994). Interglazial- und
Interstadial-Zeiten sind durch erhthte Methankonzentrationen gekennzeichnet. Das Methan stammt
aus der bakteriellen Methanproduktion, die besonders in den wihrend der Warmzeiten verbreiteten
Feuchtgebieten erfolgt. Erst seit ca. 1750 steigt die Methankonzentration iiber den ,,Warmzeitenpegel*
von 660 vpb (Abb. 1.1, CICERONE & OREMLAND 1988). Die rezente Methankonzentration von
1800 vpb auf der Nordhalbkugel ist in den vergangenen 160 ka nie erreicht worden. Dies zeigt die
Sonderstellung der rezenten Atmosphirenzusammensetzung.
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Abb. 9.2 Entwicklung der atmosphdrischen Methankonzentration und der Temperatur in den letzten
160 ka, éstliche Antarktis. Die Temperaturabweichung gegeniiber heute (0 °C) wurde iiber die 8D-
Werte des Eises bestimmt. Verdndert nach CHAPPELLAZ et al. (1990) und RAYNAUD (1993). Positive
und negative Methananomalien korrelieren gut mit wirmeren und kilteren Klimaphasen am Nieder-
rhein (aus KLOSTERMANN 1992). Das unterstiitzt die globale Ubertragbarkeit des Methantrends.

Eine weitere Methananomalie, die im spiten Paldozédn zu einer Erwlrmung der Erdatmosphére um
2 °C gefiihrt haben soll, postulieren DICKENS et al. (1995, 1997). Im ausgehenden Paldozin veridnderte
sich die Kohlenstoffisotopie kalkschaliger Foraminiferen. Innerhalb von 10 ka erfuhren deren Schalen
eine Verarmung an "C um 2,5 %o, die erst in den folgenden 200 ka langsam revidiert wurde. DICKENS
et al. (1995, 1997) deuten dies als Beleg fiir eine schnelle Zufuhr groBer Mengen '“C zu dem
Kohlenstoffkreislauf der Ozeane und der Atmosphire. Sie vermuten eine Senkung der Lysokline fiir
Gashydrate um 500 m Wassertiefe, die bakterielles Methan aus den Gashydraten in das Ozeanwasser
und die Atmosphire freigesetzt habe.
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In beiden hier betrachteten Zeiten — dem Quartir und dem Paldozdn — mag der Anstieg der
atmosphirischen Methanmenge urséchlich zu einer Klimaerwdrmung gefiihrt haben. Sicher zu belegen
ist dies jedoch nicht. Gerade die Klimavariationen der letzten 160 ka sind in 60 % *£10% der Fille
nicht auf Treibhausgaseffekte, sondern auf die Milankovié-Zyklen zuriickzufiihren (HOUGHTON
1997). Doch ist es moglich, dal in der geologischen Vergangenheit Klimaverinderungen durch
Treibhausgase wie Methan unterstiitzt und beschleunigt wurden. In Ausnahmefillen wie dem kurzen
Klimaoptimum im Paldozin, welches mit den Milankovi¢-Zyklen nicht zu erkldren ist, mogen erhéhte
Methankonzentrationen nicht nur Beschleuniger, sondern Ursache fiir eine Erwédrmung gewesen sein.

Erhohte atmosphirische Methankonzentrationen in der geologischen Vergangenheit werden auf die
verstidrkte Emission bakteriellen Methans aus Feuchigebieten zuriickgefithrt. Die bakterielle
Methanproduktion ist positiv an die Temperatur gekoppelt (Abb. 8.29); daher steigt die Methangenese
pro Fliche und Zeit in wirmeren Zeiten. Zusitzlich lief} eine stidrkere Monsuntitigkeit in den
Warmzeiten (methanproduzierende) Moore in niederen Breiten an Ausdehnung gewinnen. Diese
Monsune lassen sich anhand von Sapropelhorizonten nachweisen (CHAPPELLAZ et al. 1990).

Die stabile Kohlenstoffisotopie fossilen atmosphédrischen Methans ist bisher nicht untersucht worden.
Daher sind keine langfristigen Trends bekannt. Zumindest fiir die letzten 160 ka ist davon auszugehen,
dafl Konzentrationsschwankungen auf einer klimabedingt unterschiedlichen Quellstirke bakteriellen
Methans beruhten (CHAPPELLAZ et al. 1990). Eine Ausgasung thermogenen Methans mit globaler
Bedeutung erscheint fiir diesen Zeitraum unwahrscheinlich. Ein moglicher Klimaeinflu3 thermogenen
Methans in der weiter zuriickreichenden geologischen Vergangenheit wird im Kap. 9.3 untersucht.

Fiir den Zeitraum von 1978 bis 1989 existieren Daten zur stabilen Kohlenstoffisotopie
atmosphérischen Methans. STEVENS (1988, 1993) beobachtet mit der Zeit eine Drift hin zu einer Be-
reicheren Isotopie. Er deutet dies als eine Dominanz der Quellen schweren Methans aus der Nutzung
und Verbrennung fossiler Energietriger und von Biomasse gegeniiber Quellen leichten Methans aus
dem Reisanbau und der Landwirtschaft. Auf der Siidhalbkugel fithrt die umfangreiche Vernichtung
tropischen Regenwaldes zu einer Drift der Methanisotopie von -47.9 %e¢ in 1978 hin zu -46,4 %e¢ in
1989. Auf der Nordhalbkugel ist dieser Trend aufgrund geringerer Biomassennutzung abgeschwicht,
von -47,9 %o in 1978 auf -47 %e in 1989, Die rezente Kohlenstoffisotopie atmosphirischen Methans
wird zunehmend von thermogenem Methan und von dem Ausgangsmaterial dieses Methans gepriigt.
Das ist ein deutlicher Unterschied zur fossilen Situation und zeigt den anthropogenen EinfluB.

9.2 Der rezente und zukiinftige EinfluB des Kohlebergbaus auf den
Methanhaushalt

Der Braun- und Steinkohlebergbau im Ruhrbecken und in der Niederrheinischen Bucht hat die
atmosphdrische Methanbilanz dieser Untersuchungsgebiete von einer natiirlichen Senke in eine
Methanquelle iiberfithrt. Dieses ergibt sich aus dem im Kap. 8.5.5 bilanzierten Methanaustausch
zwischen Litho- und Atmosphire fiir das Jahr 1993, An dieser Stelle werden alle vertffentlichten
Daten zusammengestellt. Sie umfassen sechs Jahre in dem Zeitraum 1977 bis 1998, Daraus ist
schlieBlich eine Prognose fiir die zukiinftige Emissionsentwicklung méglich.
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Wesentliche Methanquelle ist die aus den Wetterschiachten der Bergwerke ausziehende Bewetterung.
In den 1990er Jahren nahmen diese Emissionen deutlich ab (Abb. 9.3). Nach unveroffentlichten Daten
der Deutschen Steinkohle AG lagen die Emissionen 1993 um 12 % und 1998 um 40 % unter den in
Abb. 9.3 zitierten Mengen. Zwei wesentliche Griinde sind fiir den Emissionsriickgang anzufiihren,
namlich die sinkende Steinkohlenférderung bei gleichzeitig gesteigertem Verwertungsanteil des unter
Tage abgesaugten Gases. Diese energetische Verwertung methanreicher Gase schwankte in den
1990er Jahren zwischen 27 und 39 % der anfallenden Gesamtmethanmenge. Von den abgesaugten
Gasmengen gelangten 1993 noch 32,5 % in die Atmosphire, 1998 waren es 22,9 %, und 2005 sollen
es nach Angaben der Deutschen Steinkohle AG (Essen) nur noch 20 % sein. So sind in Zukunft weiter
zuriickgehende Methanausgasungen aus den Wetterschichten zu erwarten. Die Methanemissionen pro
Tonne geférderter Kohle konnen jedoch auch bei weiter sinkender Steinkohlengewinnung schwanken,
wie der Vergleich der Zahlen von 1993 und 1998 zeigt (Abb. 9.3). Variierende Gasinhalte der von den
Bergbaumafnahmen betroffenen Kohle iiberprigen den Trend generell sinkender Emissionen. Eine
weitergehende Dateninterpretation setzt eine Offenlegung der bebauten Abbaufelder, der in-situ
Gasinhalte der Kohlen und hiufigere Methanmessungen an den Wetterschichten durch den
Bergbautreibenden voraus. Nach TRESKOW (1978, 1985) und FITZNER (1989) betragen die
Methangehalte ausziehender Wetter durchschnittlich 0,2 Vol.-%. 000
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Abb. 9.3: Jdhrliche Methanemissionen iiber ausziehende Wetterschichte im Ruhrbecken (RB) und in
der Niederrheinischen Bucht (NRB) bzw. in Gesamt-Deutschland (BRD), nach TRESKOW (1978, 1985),
FITZNER (1989), ZIMMERMEYER & SEELIGER (1989), GRABL (1991), UMWELTBUNDESAMT (1995) und
KUHL (1996). Generell nehmen die Emissionen mit der Kohleférderung ab. Die 1998 gegeniiber 1993
erhohten mittleren Methanemissionen (m3/t Kohle) sind auf die Fiorderung gasreicher Kohle und/oder
auf das Anfahren neuer Abbaufelder zuriickzufiihren.

Mit Hilfe der Daten aus der Abb. 9.3, mit Daten zur Braunkohlenforderung von der Rheinbraun AG
(K6In) und zur Steinkohlenférderung (Anhang 2.1) ist der Methanhaushalt aus geoclogischer Sicht fiir
das Ruhrbecken und die Niederrheinische Bucht fiir die Jahre 1977, 1984, 1987, 1989 und 1998 zu
bilanzieren, so wie es exemplarisch fiir das Jahr 1993 in der Tab. 8.12 bereits vorgenommen wurde.
Alle in dieser Arbeit mit EinschluBkammerversuchen im Zeitraum 1997 bis 1999 ermittelten
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Austauschraten werden hier fiir jedes Bilanzjahr konstant gehalten, ebenso die Emissionen aus dem
stillgelegten Bergbau, welche nach EICKER & HEBBRUGGE (1984) 120 Mill. m® Methan/a (= 86 kt)
ausmachen. Es ist allerdings anzunehmen, daB die letztgenannten Emissionen mit der Zeit nachlassen,
da dieses Grubengas eine begrenzte Quelle ist. Die Bilanzierungsergebnisse zeigt Abb. 9.4. Auffillig
ist die Halbierung der Netto-Methanemissionen von 1987 bis 1998. Sie beruht wesentlich auf einer
reduzierten Kohleforderung und der gesteigerten Nutzung des untertage abgesaugten Grubengases.
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Abb. 9.4: Bilanz (Nettowerte) des Methanhaushaltes aus geologischer Sicht fiir das Ruhrbecken und
die Niederrheinische Bucht. Beriicksichtigt sind Emissionen aus Wetterschdchten, aus der Lagerung
von Braun- und Steinkohle, aus stillgelegten Bergwerken und eigene Daten zu thermogenen und
bakteriellen Methanemissionen, sowie zum bakreriellen Methankonsum (Tab. 8.12).

Die Methanemissionen der Bundesrepublik Deutschland sind fiir die Jahre 1990, 1993 und 1998
bilanziert, um Verschicbungen im nationalen Beitrag einzelner Methanquellen zu zeigen (Abb. 9.5).
Die sinkenden Methanfreisetzungen aus dem Steinkohlenbergbau des Ruhrbeckens und der Nieder-
rheinischen Bucht sind mit dhnlichem Trend auch in den Steinkohlerevieren des Saarlandes und im
Ibbenbiirener Revier zu beobachten. Thr Riickgang ist der wesentliche Grund fiir die Reduktion der
nationalen Methanemissionen. Der Anteil des steinkohlebiirtigen Methans an diesen bundesdeutschen
Freisetzungen sank von 19,3 % in 1990 auf 13,3 % in 1998 (Abb. 9.5) und umfaflt Ausgasungen aus
den Wetterschiichten, der Steinkohlenlagerung und aus stillgelegten Bergwerken. Hierbei wurden fiir
1993 Zahlen der Emissionen aus Wetterschichten vom UMWELTBUNDESAMT (1995) zugrunde gelegt.
Sie liegen mit 557 kt/1993 um 250 kt unter den vom BUNDESUMWELTMINISTERIUM (1997) genannten
Daten, weil das BUNDESUMWELTMINISTERIUM (1997) abgesaugte und energetisch genutzte
Gasmengen irrtiimlich nicht beriicksichtigt. Angaben in der Abb. 9.5 zu iibrigen Methanquellen aus
der Braunkohlenforderung, aus der Erdsl- und Erdgasverteilung, aus der unvollstindigen Verbrennung
im privaten und gewerblichen Sektor, aus der Abfallwirtschaft und aus der Tierhaltung stammen vom
BUNDESUMWELTMINISTERIUM (1997), sowie fir das Jahr 1998 aus der Emissionsprognose ,,Ohne-
weitere-Mafinahmen® von STEIN et al. (1997). Die Ausgasungsmengen aus Wetterschidchten 1998
(11,0 % in Abb.9.5) wurden nicht dieser Prognose entnommen, sondern stellen MeBwerte der
Deutschen Steinkohle AG (Essen) dar. Diese MeBwerte liegen deutlich unter den prognostizierten
Zahlen. 1998 lagen die Wetterschacht-gebundenen Methanemissionen mit 515,3 kt bereits um 384 %
unter dem von STEIN et al. (1997) fiur 2000 vorhergesagten Niveau von 836kt. Die
Steinkohlenférderung und mit ihr verbundene Methanemissionen sinken demnach schneller als
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bisher in jeder Prognose vorhergesagt. Wie in dieser Arbeit erstmals belegt werden kann, haben die
hier bilanzierten natiirlichen und anthropogen induzierten Emissionen thermogenen Methans und
bakteriellen Methans iiber die Gelidndeoberfliche mit 107 % einen verschwindend geringen Anteil an
den nationalen Methanemissionen.

Natiirliche Methanemissionen erfolgen nach SCHON et al. (1993) aus Feuchtgebieten, Oberflichen-
gewissern und Grundwissern und werden auf 252 bis 383 kt/a geschitzt. Dabei werden fiir Moore
sehr hohe Emissionsraten von 80 bis 250 mg/(m?*d) vermutet, wihrend eigene Messungen jahres-
durchschnittliche Ausgasungen von nur 30 bis 40 mg/(m?*d) belegen (Kap. 8.5.2). Natiirliche Methan-
emissionen aus Gewissern waren im Rahmen dieser Arbeit nicht zu verzeichnen. Die tatsidchlichen
Emissionen diirften maximal 50 % der von SCHON et al. (1993) veranschlagten Mengen erreichen.
Daher werden hier fiir die nationale Methanbilanz pauschal 150 kt/a veranschlagt (Abb. 9.5).
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Abb. 9.5 Methanemissionen in der Bundesrepublik Deutschland 1990, 1993 und 1998 nach cigenen
Daten, UMWELTBUNDESAMT (1995), BUNDESUMWELTMINISTERIUM (1997} und STEIN et al. (1997),
sowie globale jihrliche Emissionen laut CICERONE & OREMLAND (1988) und LELIEVELD et al. (1993).

Bei weltweiten Methanemissionen in einer geschitzten Hoéhe von 500 bis 520 Tg/a (CICERONE &
OREMLAND 1988, CRUTZEN 1991) betrugen 1998 die Methanemissionen der Bundesrepublik
Deutschland 0,87 bis 0,9 % aller globalen Methanausgasungen (Abb. 9.5). An den weltweiten
Emissionen aus Kohlelagerstitten von 25 bis 45 Tg (BOYER et al. 1990, BECK et al. 1993, CLAYTON
et al. 1993, KHALIL et al. 1993) hat Deutschland einen Anteil von 1,4 bis 2,5 %. Dies ist kein
bedeutender Beitrag zu den anthropogen induzierten Methanemissionen. Allerdings kann die
Riickfiihrung der Methanfreisetzungen aus bundesdeutschen Wetterschichten von 980 kt in 1989 auf
515,3kt in 1998 (Abb.9.3) einen Beitrag zur Reduzierung des Anstiegs der atmosphirischen
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Methankonzentration (Abb. 9.1) geleistet haben. Die Konzentration dieses Gases stieg in den 1990er
Jahren durchschnittlich mit 0,6 %, gleichbedeutend einem Nettoinput von 30 Tg/a. Unter der
Voraussetzung, dafl die Senkung der Anstiegsrate allein auf eine Minderung der Methanemissionen
zuriickzufithren war, haben die Emissionsriickginge aus dem deutschen Steinkohlebergbau einen
Anteil am globalen atmosphérischen Methantrend von 1,6 %.

Zukiinftig wird eine weltweite Steigerung der Stein- und Braunkohleférderung erwartet (IEA 1999),
Da gleichzeitig die deutsche jihrliche Kohlegewinnung zuriickgefahren wird, sinkt der bereits geringe
deutsche Beitrag (1,4 bis 2,5 % in 1998) zu kohlebiirtigen Methanemissionen auf der Welt weiter.
Ebenso werden eine anhaltende Reduzierung der Stiickzahl von Rindern in deutschen
landwirtschaftlichen Betrieben Methanfreisetzungen aus der Tierhaltung zuriickfahren. Es wird damit
gerechnet, daff die Umsetzung der ,, Technischen Anweisung (TA) Siedlungsabfall” (u. a. Senkung des
Kohlenstoffgehaltes zu deponierender Substanz) Methanemissionen aus der Abfallwirtschaft bis 2020
gegeniiber 1990 um mehr als 90 % vermindern wird (STEIN et al. 1997). Damit wird der deutsche
Beitrag zu einem Anstieg der globalen atmosphirischen Methankonzentration (erfreulicherweise)
bedeutungslos. Dieses Beispiel eines hochindustrialisierten Staates kann eine Vorbildfunktion fir das
klimarelevante Verhalten anderer Nationen haben. Dieses gilt in zweierlei Hinsicht: Erstens kdnnen
die umfangreichen Inventarisierungsmafinahmen Deutschliands im Hinblick auf Treibhausgas-
emissionen Nachahmer finden. Zweitens ist die deutsche Vorreiterrolle Anreiz fiir andere Staaten, es
Deutschland in ihren Bemiihungen um eine Stabilisierung des Klimas gleichzutun.

9.3 Kohlebiirtiges Methan in der historischen und fossilen Atmosphaére

9.3.1 Die historische Atmosphare

Bereits in der historischen Vergangenheit kam es im untertigigen Steinkohlebergbau zu Grubengas-
ausbriichen (VOLKERT [988). Dieses Gas gelangte in die historische Atmosphire. Wie in Kap. 9.2
gezeigt, hat das AusmaB der Steinkohleférderung einen entscheidenden Einflul auf die Ausgasungs-
mengen. Aus dem Ruhrbecken existieren vollstindige Daten zur jihrlichen Steinkohleférderung seit
1792, aus den anderen deutschen Steinkohlerevieren seit 1852 (Anhang 2.I). Daraus werden hier
historische Methanemissionsmengen abgeleitet.

Da vor 1977 Methanemissionen nicht quantifiziert wurden, werden hier drei verschiedene Szenarien
vorgestellt, welche die Methanausgasungen aus dem deutschen Steinkohlebergbau vergangener
Jahrhunderte zu rekonstruieren versuchen. Dem Szenario 1 liegt eine durchschnittliche Methan-
emission von 10 m3/t Kohle zugrunde. Diese Annahme trifft sehr wahrscheinlich auf die Kohle-
forderung bis um 1850 zu. Bis 1850 wurde ein groBer Teil der Kohle in geringen Teufen abgebaut.
Die Flozgasinhalie lagen dort im Ruhrbecken um 5 m3/t (PATTEISKY 1952, 1955b, 1959). Weil der
Stollenabbau Anwendung fand, war der zusitzliche Gasanfall aus dem Nebengestein geringer, als es
im modernen Strebabbau der Fall ist. Doch der Einsatz von Dampfmaschinen ab etwa 1820 (VOLKERT
1988) erlaubte EntwiisserungsmaBnahmen und das Vordringen in gasreichere Floze. Daher wird im
Szenario | bundesweit ein durchschnittlicher Methananfall von 10 m3/t Kohle angesetzt (Abb. 9.6).
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Dazu kommt aus lagernder Steinkohle eine Methanemission von 0,8 m3/t (SCHON et al. 1993), die hier
vereinfachend zeitlich konstant gehalten wird. Ab 1870 wurden Zechen stillgelegt (VOLKERT 1988),
aus denen weiter Methan austrat. Hier wird ab 1870 pauschal eine Methanfreisetzung aus stillgelegten
Schiichten von 40 Mill. m3/a angenommen, die 1940 auf 80 Mill. m?/a und schlieBlich ab 1960 auf 120
Mill. m¥/a steigt, wie sie EICKER & HESBRUGGE (1984) bilanzieren. Die in dieser Arbeit gemessenen
thermogenen Methanemissionen von 2,6 bis 8 t/a (Tab. 8.12) sind ebenfalls enthalten (Abb. 9.6).

Bundesweit sind durchschnittliche Methanemissionen von 13,4 m3/t (1993) bis 20,8 m3/t (1987) belegt
(Daten aus Abb. 9.3 und Anhang 2.1). Daher sind zwei weitere Szenarien zu entwickeln, mit mittleren
Emissionsmengen von 15 m3/t (Szenario 2) und 20 m3/t (Szenario 3). Die bekannten Emissionsmengen
pro Tonne geforderter Kohle variieren etwa zwischen 15 und 20 m3/t. Wihrend in den 1980er Jahren
das durchschnittliche Methanaufkommen bei 20 m?/t lag, reduzierte sich dieses durch eine
intensivierte Gasabsaugung untertage auf etwa 15 m3t in den 1990er Jahren (Abb. 9.3). Diese
Beobachtung spricht fiir Methanfreisetzungen um 20 m3/t vor 1980. Tatsichlich lag sie 1977 jedoch
nur bei bundesweit 16,8 m3/t. Damit kann vor 1980 Szenario 2 oder 3 fiir einzelne Jahre zutreffen.

3
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Abb. 9.6: Rekonstruktion der jihrlichen Methanemissionen aus dem deutschen Steinkohlenbergbau
von 1792 bis 1998. Die aus Wetterschéchten austretenden Gasmengen wurden auf der Grundlage der
Jéhrlichen Steinkohlenforderung (Abb. 2.2) bilanziert und mit Ausgasungen aus gelagerter Kohle, aus
stillgelegten Gruben und iiber die Geldndeoberfliche ergdnzt. Néhere Erliuterungen im Text.

Insgesamt belaufen sich die seit 1792 in die Atmosphire entlassenen Methanmengen auf 96.756 kt
(135,0 km®, Szenario 1) bis 118.102 kt (164,8 km3, Szenario 3). Dies entspricht nur 0,12 bis 0,17 %
der allein im Ruhrbecken im Permokarbon gebildeten Methanmengen von 100.000 bis 110.000 km3
(vgl. Kap. 6.4.3) und belegt eindrucksvoll, daB8 der deutsche Steinkohlenbergbau in gut 200 Jahren bis
heute nur einen Bruchteil der deutschen Steinkohlenreserven abgebaut bzw. entgast hat.

In der globalen Atmosphire befindet sich nach HOUGHTON (1997) eine Methanmenge von 4.800 bis
5.000 Tg (Mt). Die Gesamtmengen des deutschen kohlebiirtigen Methans, emittiert von 1792 bis
1998, belaufen sich auf 1,9 bis 2,5 % dieser Menge. Da jedoch die Verweildauer von Methan in der
Atmosphire nur 10 Jahre betridgt, ist der maximale Beitrag des deutschen Steinkohlebergbaus zum
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weltweiten Methanhaushalt geringer. Das Jahrzehnt mit der hochsten Kohleforderung und vermutlich
umfangreichsten Methanemission umfaft die Jahre 1954 bis 1963 (Anhang 2.I). In dieser Zeit wurden
zwischen 11.932,5 kt (Szenario 1) und 22.342.,4 kt (Szenario 3) Methan freigesetzt. Dieses sind nur
0,24 bis 0,47 % des globalen atmosphdrischen Methanbudgets. Das zeigt die selbst in seinen
Hochzeiten geringe klimawirksame Rolle des deutschen Steinkohlenbergbaus.

9.3.2 Die fossile Atmosphaére

Eine umfangreiche Bilanzierung der thermogenen Methanbildung und Migration wurde in dieser
Arbeit fir das Ruhrbecken vorgenommen (Kap.6 und Kap.7). Die Ergebnisse erlauben, die
Methanemissionen in der geologischen Vergangenheit zu quantifizieren. Nach Abb. 9.7a traten 8,73 %
der insgesamt 100.000 km3 gebildeten Methans bereits an der Wende Karbon/Perm in die Atmosphire.
Die zeitgleiche Fl6zgasbildung fithrte zu einer Gasiibersittigung der Speicherkapazititen und zu einem
GasiiberschuB, der in diesem Ausmal in spéteren Zeiten nicht mehr erreicht wurde. Im Vergleich
hierzu abgeschwiicht sind die natiirlichen Methanemissionen in den beiden Beckeninversions-
zeitrdumen im Oberperm (252-248 Ma) und an der Wende Unter-/Oberkreide (100-90 Ma). Die
Bergbauphase 1792-1998 fiihrte zu einer drastischen Senkung der Methanspeicherkapazititen
karbonischer Gesteine, besonders der Adsorptionskapazititen des organischen Materials. Die
Gesamtemissionsmenge bleibt hinter den drei natiirlichen Ausgasungszeitrdumen zuriick, weil die
betrachtete Bergbauphase hier nur 207 a umfafit (Abb. 9.7a).
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Abb. 9.7a,b (vorherige Seite): Quantifizierung der Emission kohlebiirtigen Methans aus dem
Ruhrbecken, nach dem Modell | Fossile Migration®” (Kap. 7.1.5). Aufgrund der Beckengeschichte kam
es zu drei grifleren Emissionsereignissen. Dazu addierte die bergbauliche Titigkeit eine vierte
Ausgasungsphase. Die umfangreichsten Emissionen erfolgten wdihrend der Fldzgasbildung vor 304
bis 298 Ma (Abb.9.7a). Die jihrlichen Emissionsraten sind jedoch wdéhrend der rezenten
Bergbauphase am hdchsten (Abb. 9.7b), da der Bergbau iiber die Wetterschdchte und iiber eine
Zerriittung des Gebirges héhere Gaswegsamkeiten schafft (vgl. Abb. 843). In der Abb. 9.7b ist der
Bruch in der y-Achse zu beachten.

Das Modell ,Fossile Migration” verfolgt eine konservative Philosophie und berechnet
Methanemissionen erst nach einer vollstdndigen Sittigung der Speicherkapazitiiten. Tatsédchlich ist es
jedoch entlang von Kliiften bereits frither zu Ausgasungen gekommen. Die Emissionsmengen werden
um einen Faktor 5 bis 6 {iber den hier berechneten Massen gelegen haben, so daf bis heute etwa 90 bis
95 % des kohlebiirtigen Gases entweichen konnten. Die Verhiltnisse der in Abb. 9.7 aufgefiihrten
Massen und Anteile bleiben davon unberiihrt.

Wird der Betrachtungsmafstab verindert und anstatt der Emissionsmenge pro Ma jene pro a
berechnet, so verschieben sich die Verhiltnisse innerhalb der drei natiirlichen Ausgasungszeitriume
nicht. Mit zunehmender zeitlicher Distanz von der Flézgasbildung im Permokarbon sinken die
Emissionsraten (Abb. 9.7b). Aber die Emissionsraten wihrend der Bergbauphase iibersteigen ihre
natiirlichen Aquivalente um 2 bis 3 GréBenordnungen und erreichen gemittelte 415,5 kt/a (Abb. 9.7b).
Dies belegt eindrucksvoll das AusmaB bergbaulicher Mobilisierung der kohlebiirtigen Gase.

Die atmosphirische Methankonzentration schwankte in den letzten 160 ka zwischen 340 vpb in
Kaltzeiten und 660 vpb in Warmzeiten (CHAPPELLAZ et al. 1990). Dies entspricht einer gesamten
globalen Methanmenge von 1000 Tg in der kaltzeitlichen und von 1950 Tg in der warmzeitlichen
Atmosphire. Methandaten aus weiter zuriickliegenden Zeiten existieren nicht. Es wird hier mangels
anderer Informationen postuliert, daff die globale Methanmenge im gesamten Phanerozoikum
zwischen 1000 und 1950 Tg variierte. Ein méglicher Klimaeffekt kohlebiirtigen Methans wird auf der
Grundlage dieser Masse beurtetlt.

Rezent hat das Methan in der Atmosphire eine Verweildauer von durchschnittlich 10 a, weil von den
insgesamt 5000 Tg atmosphiérischen Methans jahrlich 10 % (500 bis 520 Tg) umgesetzt werden. Es ist
nicht bekannt, ob das Mengenverhiltnis zwischen Methanquellen und -senken in der fossilen
Atmosphidre und ihr Verhiltnis zur Methangesamtmenge konstant blieben. Dies ist bei der
Komplexitdt des Methanhaushaltes unwahrscheinlich. Da viele Methanquellen eine anthropogene
Ursache haben und sich erst in den letzten 250 a bemerkbar machen, ist in der geologischen
Vergangenheit von einer wichtigeren Rolle der Methansenken auszugehen, die einen Umfang von bis
zu rezentem Ausmal (-500 Tg/a) gehabt haben kénnen. Demnach kann die mittlere Verweildauer des
Methans in der fossilen Atmosphire in Kaltzeiten zwischen 2 und 10 a betragen haben, wihrend sie
sich in Warmzeiten zwischen 4 und 10 a bewegt haben mag.
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Aus diesen Uberlegungen und den in Abb.9.7ab dargesteliten Emissionsmengen ist
klimabeeinflussende Rolle der fossilen Emissionen im Ruhrbecken zu bestimmen (Tab. 9.1).

Kaltzeit (1000 Tg Methan) Warmzeit (1950 Tg Methan)
Anteil [%] | Anteil [%] Anteil [%] Antell [%]
. Gesamt- . ) Gesamt- i .
Zeit [Ma] : (Verweil- | (Verweil- : (Verweil- (Verweil-
anteil [%] anteil [%]
dauer: 2a) | dauer: 10a) dauer: 4a) dauver 10a)
304 - 298 625,8 0,00018 0,00089 320,9 0,00018 0,00046
252 - 248 2130 0,00009 0,00043 109,2 0,00009 0,00022
100 - 90 2959 0,00005 0,00027 151,7 0,00006 0,00014
(theoretischer
Vergleich: (8,6) (0,0831) (0,4155) (4.4) (0,0213) (0,0533)
1792-1998)

Tab. 9.1: Gesamtanteil und von der armosphdrischen Verweildauer des Methans abhdngender Anteil
des aus dem Ruhrbecken emittierten Methans am globalen fossilen Methanhaushalt, berechnet fiir

Kalr- und Warmezeiten. Erlduterungen im Text.

Die gesamte Methanmenge reicht in den drei natiirlichen Emissionsphasen (304-298, 252-248, 100-
90 Ma) aus, die globale atmosphirische Methanmenge einmal (109,2 %) bis sechsmal (625,8 %) zu
ersetzen. Aufgrund langer Emissionsphasen und der eingeschrinkten Existenzdauer von Methan in der
Atmosphire (2 bis 10 a) ist der tatsichliche Beitrag jedoch verschwindend gering. Er variiert zwischen
0,00005 % und 0,00089 % (Tab. 9.1). Diese Anteile sind nicht direkt mit der rezenten Situation zu
vergleichen, weil der rezente globale Methanhaushalt an Umfang gewonnen hat (5000 Tg). Unter den
(theoretischen) Bedingungen einer fossilen Atmosphare mit 1000 bis 1950 Tg Methan wiirden die in
der Bergbauphase 1792-1998 freigesetzten Methanmengen einen Anteil von 0,02 bis 0,42 % haben
(Tab. 9.1). Tatsichlich liegt dieser Anteil heute bei durchschnittlich 0,0078 bis 0,0831 %.

Es ist festzustellen, daB die groBlen in geologischer Vergangenheit aus dem Ruhrbecken in die
Atmosphire getretenen Methanmengen aufgrund ihrer langsamen Emission und der kurzen Existenz
einzelner Methanmolekiile in der Atmosphire (2 bis 10 a) praktisch keinen positiven Einfluf auf die
fossile atmosphirische Methankonzentration hatten. Theoretisch ist es denkbar, da die vielen im
Karbon weltweit entstandenen Kohlelagerstitten sich bei gleichzeitiger Methanemission in ihrer
Klimawirkung addiert haben und so einen deutlichen Einflu auf das fossile Klima (Warm-
/Kaltzeiten) genommen haben konnten. Dies setzt jedoch eine praktisch gleichzeitige Gasbildung und
Migration voraus. Dieses erfordert eine dhnliche Versenkungsgeschichte der Kohlevorkommen.
Tatsidchlich zeichnen sich die Kohlelagerstitten weltweit jedoch durch eine grofle Vielfalt in der
chemischen Zusammensetzung des organischen Materials, in den Inkohlungsabldufen, in den
Zeitraumen der Methanbildung, in den Speicherkapazititen der Gesteine und in der tektonischen
Beanspruchung aus. Daher erscheint es als duBerst unwahrscheinlich, dal thermogenes, kohlebiirtiges
Methan in vorindustrieller Zeit jemals eine klimarelevante Rolle eingenommen hat. Verdnderungen in
der fossilen atmosphirischen Methankonzentration diirften auch vor dem von CHAPPELLAZ et al.
(1990) untersuchten Zeitraum von 160 ka praktisch ausschlieSlich auf eine variierende Ausdehnung
sich wandelnden Umfang der dortigen bakteriellen

von Feuchtgebieten bzw. auf einen

Methanproduktion zuriickzufithren sein.
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10 Zusammenfassung und Schiu3folgerungen

In dieser Arbeit wurde ein umfassendes Bild des Methanhaushaltes iiber dem Ruhrbecken und der
Niederrheinischen Bucht erstellt. Das organische Material wurde charakterisiert und quantifiziert. Es
wurde die Reaktionskinetik und das Alter der thermogenen Methanbildung bestimmt, und es wurden
priferentielle Zeitrdume der Methanmigration ermittelt. Zusitzlich wurden in umfangreichen
experimentellen Untersuchungen die Methanaustauschprozesse zwischen der Litho- und Atmosphire
bilanziert. Die Einzelergebnisse liefern ein Bild der Methanbildung, -migration und -emission fiir den
Zeitraum vom Karbon bis heute. Dieses Bild wird hier zusammenfassend diskutiert.

10.1 Organisches Material

Das organische Material des Ruhrbeckens und der Niederrheinischen Bucht besteht aus Typ HI-
Kerogen, wie Rock-Eval-Pyrolysen an Proben aus dem Karbon bis Quartir gezeigt haben. In beiden
Untersuchungsgebieten ist ein deutlicher Inkohlungssprung zwischen karbonischen und post-
karbonischen Gesteinen festzustellen., Karbonische Gesteine sind reifer. So hat das organische
Material des Pri-Perms in der Niederrheinischen Bucht eine Reife von minimal 0,9 % VR, (eigene
Daten, WREDE 1985, WREDE & ZELLER 1988, OTTENJANN & VIETH-REDEMANN 1991), wihrend die
iltesten Einheiten des tiberlagernden Deckgebirges maximal 0,4 % VR, erreichen (WREDE 1985). Eine
genaue Betrachtung des organischen Materials in der Kreide, wie sie in dieser Arbeit vorgenommen
wurde, belegt zwei Kerogenpopulationen unterschiedlicher Reife. Eine Population enthilt
aufgearbeitetes Material aus dem in der Kreide anstehenden Paldozoikum (Karbon, Devon), die zweite
Gruppe besteht aus kretazischer organischer Substanz. Diese zweite Population hat in den hier
untersuchten Proben eine Reife von 0,63 bis 0,41 % VR, (Tab. 6.1) und unterlag damit keiner
wesentlichen thermogenen Methanbildung. Werden diese Kerogenpopulationen nicht voneinander
getrennt, so resultiert ein falsches Reifemuster der Kreidedeckgebirgsbasis mit scheinbar innerhalb
einer sehr/zu kurzen Distanz von 10 km zwischen 0,5 und 1,0 % Vitrinitreflexion schwankenden
Werten. Dies fithrt LOMMERZHEIM (1988, 1991a, 1994) zu dem nicht zutreffenden Schlufi der
kleinrdumig wechselnden Wirmefliisse und des Auftretens von lokalen Intrusionskérpern. Da
zusitzlich zu eigenen Ergebnissen zahlreiche Autoren von einem Inkohlungssprung zwischen Grund-
und Deckgebirge berichten (TEICHMULLER & TEICHMULLER 1971a, BUKER 1996, KARG 1998) bzw.
dies aus ihren Daten abzuleiten ist (LOMMERZHEIM 1988, PUTTMANN et al. 1989), ist davon
auszugehen, dal} dieser Inkohlungssprung liickenlos in beiden untersuchten Sedimentbecken auftritt.

Im Ruhrbecken enthielt das flozfithrende Oberkarbon (Namur C bis Westfal C2) nach erfolgter
Inkohlung, jedoch pri-erosiv auf einer Flache von 8.500 km? eine Menge organischen Kohlenstoffs
von etwa [.800 Mrd. Tonnen. Diese urspriingliche Menge wurde durch das Einrumpfen des
variszischen Orogens reduziert. Beriicksichtigt ist bei dieser Bilanzierung eine faziell bedingte
Abnahme des TOC-Gehaltes nach Nordwesten, von 2164 t TOC/m? Grundfliche auf 108,2 t TOC/m?
Grundfliche. Die Masse organischen Kohlenstoffs wurde fiir das flozfithrende Oberkarbon (oberes
Namur A bis Westfal B2) der Niederrheinischen Bucht getrennt nach den Bergbauprovinzen
bilanziert, dem Erkelenzer, Wurm- und Inde-Revier. Das Erkelenzer Revier fiihrte pri-erosiv auf einer
Flache von 70 km? im bergbaulich erschlossenen stratigraphischen Abschnitt vom Westfal Al bis
Westfal B1 75,7t TOC/m? Grundfliche, das sind insgesamt 5,3 Mrd. Tonnen. Im Wurm-Revier
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befanden sich pri-erosiv im stratigraphischen Intervall vom Namur C bis Westfal B2 25,5 Mrd.
Tonnen TOC auf einer Fliache von 250 km? Das entspricht einer Masse von 102,1t TOC pro
Quadratmeter. Das Inde-Revier enthielt pri-erosiv 59,1 t TOC/m? Grundfldche in Schichten des
Namur A bis Westfal A2. Auf einer Fliche von 60 km? summiert sich diese Menge auf 3,5 Mrd.

Tonnen.

Die stabile Kohlenstoffisotopie organischen Materials zeigt einen Isotopietrend Im Zuge der
Degradation der organischen Substanz. Wihrend lebendes organisches Material (Laub, Holz) Werte
zwischen -28,7 und -26,0 %o (vs. PDB) aufweist, erfolgt bereits in der Humusdecke des Bodens durch
bakterielle Degradation eine isotopenselektive Umsetzung und Anreicherung des Isotops PC im
organischen Material. Diese bakterielle Isotopenfraktionierung wird mit gleichem Vorzeichen in den
thermogenen Umsetzungsprozessen der Inkohlung fortgesetzt. Aus der Summe dieser Reaktionen
resultiert eine stabile Kohlenstoffisotopie in der Braunkohle von -25,7 bis -24,5 %0 und in der
Steinkohle von -23,8 bis -23.,0 %eo.

10.2 Methanbildung

10.2.1 Thermogene Methanbildung

An vier Kohlen, die ein Reifeintervall von der Weichbraunkohle zur Magerkchle umfassen, wurden
mit je drei Heizraten nicht-isotherme Pyrolyseexperimente im offenen System durchgefiihrt. Aus den
Ergebnissen waren fiir jede Probe reaktionskinetische Daten (Frequenzfaktoren und Aktivierungs-
energieverteilungen) zu berechnen. Die Aktivierungsenergien steigen mit zunehmender Reife an. So
verschiebt sich ihr Maximum von 45 kcal/mol in der Weichbraunkohle auf 59 kcal/mol in der
Magerkohle. Mit zunehmender Reife konzentriert sich die Methanbildung auf immer weniger
Aktivierungsenergien. Dies belegt eine mit der Inkohlung fortschreitende Homogenisierung der
Kerogenstruktur, die zu einer Fokussierung der Methanabspaltungen auf die noch verbliebenen
Reaktionsplitze fiithrt. Hohere Aktivierungsenergien erfordern hohere Temperaturen fiir eine
Methanbildung. Damit ist fiir eine kontinuierliche Methangenese aus Kohlen eine fortschreitende
Inkohlung erforderlich, bei der die bisher erreichte Maximaltemperatur iibertroffen wird.

Die Temperaturgeschichten des flozfilhrenden Oberkarbons im Ruhrbecken und in der Nieder-
rheinischen Bucht sind weitgehend bekannt. So haben diese Sedimente in der Regel ihre maximale
Versenkung und die hochsten Temperaturen an der Wende Karbon/Perm erfahren (BUKER et al. 1994,
LITTKE et al. 1994a, BUKER et al. 1995, BUKER 1996, KARG 1998). Das Erkelenzer Revier bildet
eventuell eine Ausnahme. Es kann dort zu einer post-karbonischen bis pri-campanen Intrusion eines
Plutons gekommen sein (BOSUM 1965), welche die Temperaturen in der kohlefithrenden Abfolge fiir
eine geologisch kurze Zeit iiber jene der permokarbonischen Maximalversenkung gesteigert haben
kann. In dieser Arbeit werden die verschiedenen Temperaturgeschichten mit den hier gewonnenen
reaktionskinetischen Daten kombiniert, um den Zeitraum der Methanbildung zu rekonstruieren. Als
Ergebnis ist klar festzuhalten, daBl das Methan im Ruhrbecken und in der Niederrheinischen Bucht
auferhalb des Erkelenzer Revieres an der Wende Karbon/Perm entstanden ist. Eine jiingere
thermogene Methanbildung ist auszuschlieBen. Im Erkelenzer Revier wurde Methan ebenfalls an der
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Wende Karbon/Perm generiert. Wenn es dort zu einer spiteren magmatischen Intrusion gekommen ist,
kann ein zweiter, jiingerer Methanbildungsschub die Folge gewesen sein.

In der geologischen Zukunft ist eine erneute thermogene Methanbildung fiir das Ruhrbecken nicht zu
erwarten, da es Teil einer konsolidierten Kontinentalkruste ist. Eine Wiederholung bzw. das Uber-
treffen der permokarbonischen Versenkung durch eine Beckensubsidenz um 2 bis 3 km ist aus
isostatischen Griinden unwahrscheinlich. Gleiches gilt fiir die Niederrheinische Bucht. Dort ist jedoch
(theoretisch) eine weitere, zukiinftige Methanbildungsphase denkbar, falls die rezenten Senkungs-
bewegungen verbunden mit einer Krustenausdiinnung (ZIEGLER 1990, KLOSTERMANN et al. 1998)
anhalten sollten. Dann wiirden die Wirmefliisse ansteigen und konnten eventuell die bisherigen
Maximaltemperaturen im flozfiihrenden Oberkarbon iibertreffen.

Fiir das Ruhrbecken liegen sehr detaillierte lithologische Informationen iiber das flozfithrende
Oberkarbon in Form eines Richtschichtenschnittes vor (FIEBIG 1954, 1957, 1960, 1961, 1970). Fiir die
Sedimente jeder Stufe wurde die Methangenese abhingig von den TOC-Mengen, den Temperatur-
geschichten und der Inkohlung berechnet (Tab. 6.6). Danach kam es im Ruhrbecken zwischen 312 und
288 Ma zur Methanbildung, mit einem Maximum um 300 Ma (Abb. 6.9). Die Gesamtmenge
gebildeten Methans betrug etwa 16.000 m® pro m? Einheitsgrundfliche. Die fazielle Ausbildung im
Ruhrbecken ist jedoch nicht einheitlich. Nach Nordwesten sinken die TOC-Gehalte um bis zu 50 %
(DROZDZEWSKI 1992). Daraus berechnet sich fiir das Ruhrbecken (8.500 km?) eine thermogene
Methanbildung von 100.000 bis 110.000 km? (STP). Einheiten des Namur C und Westfal Al haben
einen Anteil von 21,2 bzw. 23,6 % an der gesamten Methanbildung. Mit 29,8 % tragen die
Ablagerungen des Westfal A2 den Hauptanteil an diesem Gasaufkommen, bedingt durch ihren
Kohlereichtum. Der Beitrag jiingerer Schichten zur permokarbonischen Methangenese nimmt
aufgrund ihrer geringeren Inkohlung rasch ab, auf 14,1 % fiir das Westfal B, auf 6,2 % fiir das
Westfal B2, auf 3,8 % fiir das Westfal C1 und schlieSlich auf 1,3 % fiir das Westfal C2 (Abb. 6.8).

Die im flozfilhrenden Oberkarbon gebildeten gasférmigen Kohlenwasserstoffe treten rezent in sehr
unterschiedlichen Formen auf. Sie wurden im Rahmen dieser Arbeit beprobt und auf ihre stabile
Kohlenstoffisotopie hin untersucht. Dazu zdhlen aus den Kohleflozen einer Explorationsbohrung
kontrolliert desorbiertes Flozgas (Abb. 7.9, 7.10), an der Erdoberfldche austretendes Gas (Tab. 8.6)
und aus einer alten Explorationsbohrung seit 1906 ausstromendes Gas (Tab. 8.9). Alle Gase fiihrten zu
iiber 85 Vol.-% Methan, sowie etwa 0,75 Vol.-% an Ethan und 0,03 Vol.-% an Propan. Die
methandominierte stabile Kohlenstoffisotopie lag zwischen -32 und -43 %c. Das Auftreten von Ethan
und Propan und die Isotopie belegen die thermogene, kohlebiirtige Herkunft dieser Gase.

10.2.2 Bakterielle Methanbildung

Bakterielle Methanemissionen konnten im Ruhrbecken und in der Niederrheinischen Bucht nur in
einem Hochmoor nachgewiesen werden. Dort wird Methan durch den Stoffwechselprozefl der Acetat-
fermentation gebildet, wie die stabile Kohlenstoffisotopie des Methans (-58 bis -65 %c, Abb. 4.3,
Abb. 8.13a) zeigt. Die Methanproduktion korreliert positiv mit der Temperatur. Dies weist die Acetat-
fermentation als reaktionskinetisch kontrolliert aus. Aus den eigenen Daten ergaben sich saisonale
Unterschiede in den Aktivierungsenergien der Acetatfermentation. Sie liegt bei Bodentemperaturen
oberhalb 8 °C bei 14,0 kcal/mol und steigt bei kiihleren Temperaturen auf 21,3 kcal/mol. Dieses
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Ergebnis deutet darauf hin, daff die bakterielle Methangenese durch Acetatfermentation nicht nur
temperaturabhingig ist, sondern sich bei Temperaturen oberhalb 8 °C auch der Syntheseweg dndert.

10.3 Methanmigration

10.3.1 Migration in der Gasphase
Das Modell ,,Fossile Migration*

Zu einer Migration von thermogen gebildetem Methan in der Gasphase kommt es, wenn die
Gasspeicherkapazititen an einem Ort das Gasaufkommen unterschreiten. Die Speicherkapazitit einer
Gesteinsabfolge ist die Summe aus den Adsorptionskapazitidten des darin enthaltenen organischen
Materials und der Porenspeicherkapazititen der Gesteine. Negativen Einflull auf die Gasspeicherung
haben eine Verringerung der Gasspeicherkapazititen und das advektive FlieBen von Gas. Das AusmaBl
der Advektion hingt von Kluftweiten, der Wassersittigung und Gesamtdruckunterschieden im Gestein
ab. Diese kontrollierenden GroBen sind fiir die geologische Vergangenheit eines Sedimentbeckens
nicht bekannt. Daher wurde in dieser Arbeit ein rein auf Gasspeicherkapazitiiten der Gesteine
beruhendes Modell der ,,Fossilen Migration' entwickelt. Es erlaubt Aussagen zum Alter und Umfang
der Methanmigration in der geologischen Vergangenheit. Unter Beachtung der Adsorptions- und
Porenspeicherkapazititen einer Sedimentabfolge, der Druck- und Temperaturabhéingigkeiten dieser
Eigenschaften und unter Einbeziechung der Versenkungsgeschichte eines Sedimentbeckens entwirft das
Modell ,,Fossile Migration® ein bilanziertes Szenario der fossilen Methanmigration.

Das Bilanzierungsmodell ,,Fossile Migration wurde auf das Ruhrbecken angewendet, da von dort
umfangreiche sedimentologische, kohlenpetrographische und die Versenkungsgeschichte betreffende
Daten existieren. Im Ruhrbecken kam es wihrend dreier Zeitrdume zu umfangreichen,
aufwirtsgerichteten Migrationsbewegungen (Abb. 7.6). Erstmals war dies an der Wende Karbon/Perm
(304 bis 298 Ma) der Fall. Zu dieser Zeit {iberstiegen die generierten Methanmengen in den &ltesten
flozfithrenden Einheiten (Namur C, Westfal A1) und im Westfal B1 die Methan-Speicherkapazitiiten.
Dieser Methaniiberschuf8 pro Ma betrug zwischen 5 und 45 % der bis dahin gebildeten Methan-
gesamtmenge und migrierte in nichstjiingere Formationen des Oberkarbons. Dieses Modellergebnis
stimmt mit Untersuchungen variszischer Vererzungen im Oberkarbon des Ruhrbeckens iiberein. Nach
JOCHUM (1996) zeichnen sich diese Vererzungen (Galenit, Sphalerit) entlang herzynisch (NW-SE)
streichender Storungen durch Fluideinschliisse mit auBlergewdhnlich hohen Methangehalten aus.
Damit sind zwei Dinge bewiesen: Erstens kam es zu einer Migration von Methan an der Wende
Karbon/Perm. Zweitens hat das Methan zu dieser Zeit Gesteinskliifte erreicht, auf denen es bei der
Erzmineralisation eingeschlossen wurde. Folglich ist davon auszugehen, daBl ein GroBteil des Methans
iiber diese Kliifte die auflagernden Sedimente advektiv passieren konnte und zu einem Grofiteil vor
304 bis 298 Ma in die fossile Erdatmosphire gelangt ist.

Jiingere Migrationsereignisse thermogenen Methans sind nicht mit letzter Sicherheit zu beweisen, da
etwa in den Fluideinschliissen postvariszischer Mineralisationen Methan nur in Spuren auftritt
(JOCHUM 1996, 1999). Aus der Bilanzierung der fossilen Migration geht hervor, daBl im Ruhrbecken
vor etwa 250 und vor 100 bis 90 Ma die vorhandenen Gasvolumina die Speicherkapazititen iiber-
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trafen, so daB mit einer groBeren Freisetzung von Flozgas zu rechnen war (Abb. 7.6). In diesen beiden
Zeitraumen kam es zu Beckeninversionen (BUKER 1996, KARG 1998). Flozfiihrende Sedimente des
Oberkarbons wurden in geringere Teufen gehoben. Aufgrund des abnehmenden Lagerstittendrucks
sank die Porenspeicherkapazitit, besonders aber die Adsorptionskapazitit der Kohlen. Die obersten,
weil jiingsten Einheiten des Oberkarbons (Westfal Bl bis C2) waren von dieser Drucksenkung
besonders betroffen; daher trugen sie iiberproportional zu den migrierenden Gasvolumina bei
(Abb. 7.6).

Es ist davon auszugehen, dafl auBerhalb dieser umfangreichen Migrationsphasen das kohlebiirtige Gas
analog zur rezenten Situation (Abb. 7.11) im wesentlichen adsorptiv in gasuntersittigten Kohleflzen
gebunden war. An groBen Storungsbahnen wird es auBerhalb der Migrationsphasen sehr lokal zur
Flozgasmigration und -emission in die fossile Atmosphidre gekommen sein, so wie es rezent zu
beobachten ist (Kap. 8.4.3.1). Folglich haben sich kurze Migrations- und Emissionsphasen mit langen
Ruhephasen abgewechselt.

In diesen Ruhephasen kam und kommt die Gasmigration nicht vollstindig zum Erliegen, weil kontinu-
ierlich Methan von karbonischem organischen Material desorbiert und iiber Porenraum und Kliifte in
der Gasphase und gelost in Wasser schlieBlich in das Deckgebirge gelangt. Legt man die an einzelnen
Standorten zu messenden Emissionsraten (Kap. 8.3.2.5) den Migrationsgeschwindigkeiten zugrunde,
so kann in 1 m3 Gasvolumen im Deckgebirge, welches iiber eine ausgasende Flidche von 1 m? gespeist
wird, bei Ausgasungsraten zwischen 6,8 und 8.803 mg/(m?*d) (Kap. 8.3.2.5) eine Methankonzentra-
tion von 5 Vol.-% innerhalb von 4,1 bis 14,4 a entstehen. Methankonzentrationen von 50 Vol.-%
werden entsprechend in 41 bis 144 a erreicht. Diese Abschitzung zeigt, daB auch in Ruhephasen der
Migration in geologisch sehr kurzen Zeitrdumen im kretazischen Deckgebirge des Ruhrbeckens
Methan angereichert werden konnte, so wie es im Ostlichen Ruhrbecken bei vielen Explorations-
bohrungen angetroffen wurde (MULLER 1904a.b, WEGNER 1924a,b) und wird. Die hier angesetzien
Ausgasungsraten sind Maximalwerte. Doch selbst bei um GréBenordnungen geringeren Raten kdnnen
Methankonzentrationen von 5 oder 50 Vol.-% lokal innerhalb einiger Jahrtausende erreicht werden.

Rezente Gasinhalte als Spiegel der Migration

Das Resultat der fossilen Migration sind die rezenten Flozgasinhalte der Steinkohlenfltze. Die bisher
publizierten GesetzmiBigkeiten in den Gasinhaltsprofilen des Ruhrbeckens (TRESKOW 1985,
KAFFANKE 1988, HINDERFELD et al. 1993, KUNZ 1999, GASCHNITZ 2000) beschrdnken sich auf
Bohrungen in der Kohlebergbauzone der 1950er und folgenden Jahre. Die Gasinhalte der Steinkohlen
siidlich davon, am Siidrand des Ruhrbeckens mit einem fehlenden oder bis 100 m michtigen
Deckgebirge, weichen von den bisherigen Gliederungsschemata ab. Daher wird in dieser Arbeit
vorgeschlagen, neben den fiinf Profiltypen nach GASCHNITZ (2000) noch einen weiteren Profiltyp VI
hinzuzufiigen, das ,alte Revier. Gasinhaltsprofile im ,alten Revier” sind gekennzeichnet durch
fehlende bis geringe Gasinhalte unter 5 m?/t ohne (einheitlichen) Teufentrend (Abb. 7.7).

FREUDENBERG et al. (1996) deuten hohe Gasinhalte direkt unter der Karbonoberfliche als aus der
Einwanderung bakteriellen Methans entstanden, da die Isotopie des Methans in Bohrprofilen zum Top
Karbon "*C-irmer wird. Diesen Trend haben sie COLOMBO et al. (1970) und TEICHMULLER et al.
(1970) entnommen. Er kann qualitativ durch eigene Daten bestitigt werden. In diesen Arbeiten
beschriebenes isotopisch leichtes Methan bis -70 %o, welches bakteriell entstanden sein kann, ist durch
eigene Daten jedoch nicht zu stiitzen. Danach liegt das Methan kohlenstoffisotopisch zwischen -43
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und -32 %o und ist eindeutig thermogener Herkunft (Abb. 7.10). Spekulationen von FREUDENBERG et
al. (1996), im Ruhrbecken sei baktericlles Methan von Norden nach Siiden eingewandert, sind aus vier
Griinden zuriickzuweisen. Erstens ist eine Quelle bakteriellen Methans im Karbon Norddeutschlands
unbekannt, zweitens spricht die Isotopie fiir thermogenes Methan, drittens wire eine horizontale
Migration an der nichsten Satteistruktur gestoppt und in eine Vertikalmigration gewendet worden und
viertens hitte eine so weitrdumige Horizontalmigration die bestehenden regionalen Unterschiede in
den Gasinhalten nivelliert. Ein Einwandern bakteriellen Methans aus dem Deckgebirge ist ebenfalls
nicht moglich, da der Emschermergel unter natiirlichen Bedingungen Grundwisser im Karbon bis
Turon von denen in jiingeren Sedimenten trennt (WEDEWARDT 1995},

Die Auswertung eigener Daten und solcher von HINDERFELD et al. (1993), FREUDENBERG et al.
(1996) und GASCHNITZ (2000) zeigt, daBl die rezenten Gasinhalte nicht von der Reife abhingen und
auch kein bakterieller Einflu} vorliegt. Der Grund fiir einen ,,Gasbauch” in 800 bis 1500 m Teufe ist
in den dort maximalen Adsorptionskapazititen des organischen Materials zu suchen (vgl. Abb. 7.4,
7.8,7.10,7.11, Fig. 11 in FREUDENBERG et al. 1996). Die Bruch- bzw. Uberschiebungstektonik hat in
vielen Fillen einen migrationsfordernden bzw. -hemmenden Einflul, wenn auch die Ausnahmen von
dieser Regel schwer/nicht vorherzusagen sind. Die plausibelste Erkldrung fiir die rezente
Gasansammlung direkt unter der Karbonoberfldche im Ostlichen Ruhrbecken ist eine vom westlichen
Ruhrbecken geringfiigig abweichende Versenkungsgeschichte, bei der die kretazische Versenkung
diejenige in der Trias/im Jura im Ostlichen Ruhrbecken iiberschritten hat, im westlichen Ruhrbecken
nicht. So konnten im Gstlichen Ruhrbecken groBere Fiozgasmengen desorbiert und mobilisiert werden.
Jedoch wird dieses auch von GASCHNITZ (2000) beschriebene Modell nicht durch Apatitspaltspur-
daten von BUKER (1996) gestiitzt, die keinen Unterschied in der Versenkungsgeschichte zwischen
ostlichem und westlichem Ruhrbecken anzeigen. Dies mufl aber kein Widerspruch sein. Sollte die
Gassittigung vor der Versenkung in der Oberkreide hoch gewesen sein und sollten die Gesteins-
temperaturen jene der Trias/des Juras nur geringfiigig um etwa 10 °C ibertroffen haben, so konnten
einerseits Flozgase desorbiert werden, wihrend andererseits es zu keiner merklichen Verinderung in
den Apatitspaltspuren kam. Somit erscheint eine Deutung der unterschiedlichen rezenten Gasinhalte
nahe der Karbonoberfliche iiber variable Versenkungsgeschichten als plausibel.

Die rezente, natiirliche Flézgasmigration ist vernachlissigbar gering. In Explorationsbohrungen lassen
sich entlang nur weniger Kliifte erhohte Gasinhalte gegentiber dem Nebengestein ausmachen
(Abb. 7.11). Ausgasungen von thermogenem Methan entlang natiirlicher Stérungen sind ein auf
wenige Quadratmeter beschriinkter Sonderfall, der im Ruhrbecken auftreten kann und in der Nieder-
rheinischen Bucht fehlt. Natiirliche Gasmigrationsbewegungen ruhen folglich heute weitgehend in
beiden Sedimentbecken. Anthropogen induzierte Migrationen treten aber sehr wohl auf (Kap. 10.4.4).

10.3.2 Migration in der wassrigen Phase

Der Methantransport in wissriger Phase ist bei einer umfassenden Betrachtung des Methanhaushaltes
zu beriicksichtigen, da er etwa im westsibirischen Becken zu groBlen Methanakkumulationen gefiihrt
hat (CRAMER 1997, CRAMER et al. 1999, LITTKE et al. 1999). In jiingster Vergangenheit ist von einem
Wasserversorger vermutet worden, daf die Braunkohlegewinnung in der Niederrheinischen Bucht zu
Methanfreisetzungen in das Grundwasser fithre und die Trinkwasseraufbereitung des Grundwassers
erschwere. Dies galt es zu iiberpriifen. Dazu wurde exemplarisch ein Teil der Niederrheinischen
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Bucht, die Venloer Scholle mit einer Fliche von 980 km?, herausgegriffen. Die Venloer Scholle ist
hydrogeologisch komplex, sehr gut untersucht und von Grundwasserabsenkungen durch
SiimpfungsmaBnahmen des Braunkohletagebaus weitrdumig betroffen.

Es wurden die Grundwasservolumina in den einzelnen Grundwasserleitern bestimmt und die darin zu
l6senden Methanmengen berechnet. Diese im Grundwasser zu losenden Methanmengen wurden mit
den tatsidchlich gelosten Mengen nach ENGELHARDT & SCHLOSSER (1992) und SCHULTE (1998)
verglichen. Das Ergebnis war: Die Grundwisser in der Niederrheinischen Bucht sind deutlich an
Methan untersittigt. Hinweise auf siimpfungsbedingt erhohte Methangehalte, etwa durch eine
Methanfreisetzung aus druckentlasteter Braunkohle, finden sich im Grundwasser nicht. Wegen mit
dem Druck ansteigender Methanloslichkeit sinkt die Methansittigung des Grundwassers mit der Teufe
und erreicht maximal 0,15 % (Tab. 7.4).

Das geloste Methan ist bakterieller Herkunft. Dies belegen Isotopiedaten nach SCHULTE (1998). Das
bakterielle Methan entsteht nicht nur in den anaeroben Grundwasserkérpern, wie es SCHULTE (1998)
postuliert, sondern eigene Messungen belegen auch eine Bildung in den Braunkohlenflozen
(Kap. 8.3.1.2). Aus dem Konzentrations/Isotopie-Verhiltnis 146t sich ein Oxidationsgrad von Methan
ableiten, der in den meisten Proben bei iiber 90 % liegt. Folglich wird Methan im Grundwasser der
Venloer Scholle schnell oxidiert und nicht iiber weite Strecken transportiert. Der Transport von
Methan im Grundwasser ist vernachlidssigbar. Dies gilt aufgrund der sehr dhnlichen Hydrochemie der
Grundwisser fiir die gesamte Niederrheinische Bucht.

Methan tritt ebenfalls in den Grundwissern des Ruhrbeckens auf. Dort sind zwei Grundwasserleiter
voneinander zu trennen, die im Osten vom Emschermergel, im Westen vom Septarienton separiert
werden. Handelt es sich bei dem oberen Aquifer um Siilwasser, so koénnen im unteren Grundwasser-
horizont die Salzgehalte auf 250 g/kg steigen. Die Bilanzrechnungen in dieser Arbeit ergaben, da} die
Wisser im Ruhrbecken an Methan untersittigt sind. Die Methansittigung erreicht maximal 3,3 %. Das
geloste Methan ist thermogener Herkunft. Im Gegensatz zur Niederrheinischen Bucht sind im
Ruhrbecken Methanfreisetzungen dort méglich, wo Thermalsolen aufsteigen bzw. als Grubenwisser
gehoben werden und durch Drucksenkung an Methansittigung gewinnen. An einer Lokalitdt im
dstlichen Ruhrbecken, dem Fliericher Sprung, war diese Methanausgasung zu messen. Auf der Basis
eigener Versuche und einer Verbreitungskarte der Thermalsolen (PATTEISKY 1954a) diirften diese
Methanemissionen jedoch unter 0,5 t/a liegen.

10.4 Gasaustausch zwischen Litho- und Atmosphére

10.4.1 Bodengas

Es wurden die Einfliisse des ungesiittigten Bodens auf die Migration und Emission kohlebiirtiger Gase
aus dem Untergrund des Ruhrbeckens in die Atmosphére untersucht. Ausgasungspunkte zeichnen sich
im Bodengas durch erhohte Konzentrationen kohlebiirtiger Gasbestandteile (im wesentlichen Methan)
aus. Dabei reduzieren sich die Methankonzentrationen mit Anndherung an die Geldndeoberfliche
aufgrund einer Verdiinnung mit Luft. Die stabile Kohlenstoffisotopie des Methans zeichnet diese
Verdiinnung nach. Sie verschiebt sich an einem Standort bei Hamm von -36,5 %c in 0,5 m Tiefe auf -
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43 %o in 0,1 m Tiefe (Abb. 8.3) und nihert sich so der Isotopie atmosphérischen Methans von -47 %o
(STEVENS 1988). Die Humusschicht eines Bodens modifiziert das Konzentrationsmuster. Sie kann
aufgrund der geringen Korngrofle des organischen Materials und/oder seiner adsorbierend wirkenden
groflen Oberfliche den Methanflul} geringfiigig einschréinken.

Kohlendioxid ist das oxidative Endprodukt von Kohlenwasserstoffen wie Methan. Es war daher zu
kldaren, ob Methanemissionen an einem Ort zu erhthten Kohlendioxidkonzentrationen im Bodengas
fithren. Dies ist nicht der Fall. An den untersuchten Standorten stieg das Methan advektiv auf. Dieser
schnelle Transport verhinderte offensichtlich eine partielle bakterielle Oxidation des aufsteigenden
Methans. Statt dessen war in der ungesittigten, aeroben Bodenzone aufierhalb von Methanemissions-
punkten ein charakteristischer Jahreszyklus der Kohlendioxidverteilung festzustellen. Im Friihjahr
stiegen die Kohlendioxidkonzentrationen in den oberen 0,7 m des Bodens an. Dies ist die mikrobiell
aktive Zone, in der organisches Material veratmet wird (RICHTER 1986). Konzentrationsidnderungen
erfolgen diffusiv und daher nur langsam innerhalb weniger Wochen. Im Sommer gewinnt das
Konzentrationsmaximum an Breite, wihrend im Herbst eine diffusive Entleerung des Kohlendioxids
in die Atmosphire zu beobachten ist, welche im Winter fortschreitet und dann zu den im Jahresmittel
geringsten Konzentrationen fiihrt. Da sich das Kohlendioxid-Konzentrationsprofil im aeroben Boden
innerhalb eines Jahres immer wieder neu auf- und abbaut, fehlt es der stabilen Kohlenstoffisotopie des
Kohlendioxids an Aussagekraft. Diese Isotopie zeigt keinen Tiefentrend und schwankte zwischen
~22,0 und -25,8 %0 (Abb. 8.10, 8.11). Es war keinerlei gegenseitige Beeinflussung der Kohlendioxid-
und Methanhaushalte im Boden festzustellen.

AuBerhalb von Methanemissionsorten war eine exponentielle Abnahme der Methankonzentration mit
der Tiefe im Bodengas festzustellen. Diese ist auf die bakterielle Oxidation von Methan zuriick-
zufiithren, das aus der Atmosphire in den Boden diffundiert (KASERER 1906, SOHNGEN 1906, DORR et
al. 1993). Es konnte nach einem mathematischen Modell von STRIEGL (1993) die Verteilung des
Methankonsums im Boden berechnet werden. Unabhingig vom Bodentyp erfolgte die bakterielle
Methanoxidation zu 93 bis 98 % in den oberen 0,7 m eines jeden aeroben Bodens, mit einer
Konzentration auf die obersten 0,2 m. Dort fanden 39 bis 51 % des gesamten Konsums statt (Tab. 8.1
bis 8.3). Damit ist dieser ProzeB, der an den globalen Senken atmosphirischen Methans einen Anteil
von etwa 6 % haben soll (LELIEVELD et al. 1993), im Ruhrbecken und in der Niederrheinischen Bucht
auf die oberen Bodenhorizonte beschrinkt. Die bakterielle Oxidation von Methan in Tiefen unterhalb
1,5 m ist in Gebieten ohne Methanaufstieg aus grofierer Tiefe ohne Bedeutung.

10.4.2 Bakterieller Methankonsum

Bei insgesamt 860 EinschiuBkammerversuchen war in 627 Fillen ein bakterieller Methankonsum zu
verzeichnen (Tab. 8.4). Drei Faktoren {ibten einen Einflufl auf die Methankonsumrate aus, ndmlich die
diffundierende Masse von Methan, die Bodentemperatur und die Bodennutzung. Die Konsumrate hing
linear von dem effektiven Diffusionskoeffizienten ab (Abb. 8.32). Bei gleicher Bodennutzung und
-temperatur lag der Methankonsum in groberkornigen Boden iiber dem feinerkérniger Boden. Die
KorngroBenzusammensetzung der untersuchten Boden reichte von einem tonigen Schluff bis zu einem
feinkiesigen Grobsand. Mit zunehmender durchschnittlicher Korngrofie stieg der Anteil der
gaserfiillten an der Gesamtporositdt, so dal der diffusive Massenaustausch in grobk&rnigen Boden
begiinstigt war. Dieses bestitigt Ergebnisse von BORN et al. (1990), CRILL (1991), DORR et al. (1993)
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und KING (1993). Es iiberrascht nicht, daB KING & ADAMSEN (1992) an Bakterienkulturen im Labor
eine Temperaturabhingigkeit des Methankonsums verzeichnen, da ihren Proben die Bodenmatrix als
transportlimitierende Grofle fehlt. Anhand der Daten aus dieser Arbeit ist jedoch nicht sicher
auszuschlieBen, daB mit steigender Temperatur und Beliiftung des Bodens die bakterielle Aktivitit
eine zunehmend limitierende Rolle gewinnt. Eine Beurteilung dieser Frage wiirde eine genaue
Kenntnis der am Konsum beteiligten Bakterienarten und ihrer Populationsdichten erfordern. Bisher ist
deren mikrobiologische Bestimmung jedoch nicht moglich (miindl. Mitteilung Dr. R. Wilhelm,
FZ Jiilich). Aus der Temperaturabhingigkeit des Methankonsums 146t sich die Aktivierungsenergie fiir
diesen ProzeB berechnen. Sie betrigt 7.4 kcal/mol und wurde hier erstmals an Proben in der Natur
bestimmt. Da der Methankonsum jedoch im wesentlichen diffusionslimitiert ist, kann nicht ausge-
schlossen werden, dal dieses Ergebnis ein Mischsignal aus dem Temperatur- und Diffusionseinfluff
auf den Methankonsum ist. Weil die Konsumraten ohne negativen Effekt der Bodenmatrix liber die
gemessenen Betrige reichen wirden, lige die reale Aktivierungsenergie fiir den bakteriellen
Methankonsum in einem solchen Fall unter 7.4 kcal/mol.

Zahlreiche EinschluBkammerversuche belegten eine temperaturabhingige Isotopenfraktionierung
durch den bakteriellen Methankonsum, denn dieser StoffwechselprozeB setzt priferentiell "“CH,
anstelle von "CH, um. Mit sinkender Bodentemperatur steigt die Selektivitit; das energetisch
giinstigere '“CH,; wird hiufiger umgesetzt (Abb. 8.34). Der kinetische Isotopieeffekt schwankt
entsprechend zwischen 1,0090 bei 23 °C und 1,0227 bei 2 °C.

In einer umfassenden EinschliuBkammer-Versuchsreihe konnte belegt werden, dafl der an einem Punkt
gemessene Methankonsum charakteristisch fiir gleichartige Flachen ist (Abb. 8.44). Dies ermoglicht
ein Hochrechnen von Ergebnissen einzelner Versuche auf grofere Flidchen. In dieser Arbeit wurden
Flichen, auf denen Methan konsumiert wird, nach ihrer Bodennutzung und dem Bodentyp
klassifiziert. Es entstanden Methankonsumklassen, fiir die der Konsum bilanziert wurde. Somit ist es
moglich, den bakteriellen Methankonsum fiir groBe Areale zu quantifizieren. Er betrigt fiir die
Niederrheinische Bucht etwa 2049 t/a, fiir das Ruhrbecken 2727 t/a (Tab. 8.11). Beide Zahlen sind mit
einem Fehler von 130 % behaftet.

Die industrialisierte landwirtschaftliche Nutzung der Béden vermindert den bakteriellen Methan-
konsum wesentlich, nach eigenen Daten um bis zu 52 %. Erste Zeugen einer landwirtschaftlichen
Nutzung in den Untersuchungsgebieten sind 6.500 a alt. Die Landwirtschaft hatte sich wesentlich auf
die fruchtbaren L&Bboden beschrinkt (Kap. 2.3.1). Der Methankonsum im Boden diirfte erst nach
groBflachiger Einfithrung der Kunstdiingernutzung Anfang des 20. Jahrhunderts drastisch reduziert
worden sein. Folglich ist anzunehmen, daB der bakterielle Methankonsum unter Beriicksichtigung der
heutigen Agrarflichen im Ruhrbecken und in der Niederrheinischen Bucht vor dem Jahr 1900 einen
im Vergleich zu heute um bis zu 40 % erhhten Umfang hatte.

10.4.3 Bakterielle Methanemissionen

Eine bakterielle Methanproduktion konnte in den Untersuchungsgebieten nur auf den wenigen
verbliebenen Hochmoorflichen registriert werden. Diese bakterielle Stoffwechselaktivitiit ist sehr
deutlich temperaturabhidngig (Abb. 8.29), wie es auch HARRISS et al. (1982), CRILL et al. (1988),
CRILL et al. (1991), CRILL et al. (1992), BARTLETT & HARRISS (1993), DISE (1993), WESTERMANN

254




Zusammenfassung und SchiuBfolgerungen

(1993), CHRISTENSEN et al. (1995), CLEMENT et al. (1995) und THOMAS et al. (1996) beobachtet
haben. Die Torfdecke behindert die Diffusion des Methans in die Atmosphire nicht. Dies hitte die
gute Temperaturkorrelation der Methanemission gemindert. Offensichtlich ist das Torflager zu
gasdurchldssig, um eine mefBbare Diffusionsbarriere darzustellen. Auf der Grundlage eigener Daten
kénnen in Hochmooren jahresdurchschnittliche Methanemissionsraten von 30 bis 40 mg/(m?*d)
angenommen werden. Daraus errechnen sich fiir die Niederrheinische Bucht jihrliche Emissionen von
0,2 bis 0,3 t/a, fiir das Ruhrbecken Emissionen bakteriellen Methans von 2,2 bis 2,9 t/a.

10.4.4 Thermogene Methanemissionen

Im Rahmen dieser Arbeit wurde erstmals fiir kohlefithrende Sedimentbecken die Masse des iiber die
Gelindeoberfliche in die Atmosphire tretenden thermogenen Methans bilanziert. Bisher existiert nur
eine Einzelschitzung iiber freigesetzte thermogene Methanmengen entlang einer Storung im Black
Warrior Basin, Alabama (CLAYTON et al. 1993). Das Hauptaugenmerk lag auf der Bilanzierung
bakterieller Methanausgasungen (FLESSA et al. 1995, CRAMER 1997, CONEN & SMITH 1998). Im
Ruhrbecken wurde die riumliche Verteilung von Emissionspunkten thermogenen Methans untersucht,
ohne daB einzelne Ausgasungsraten bestimmt oder gar ein Bilanzierungsversuch unternommen wurde
(SCHMIDT 1931, HOLLMANN et al. 1978 und HOLLMANN & SCHONE-WARNEFELD 1982).

Fiir das Gebiet der Niederrheinischen Bucht sind thermogene Methanemissionen an der Geldnde-
oberfliche — auch an aktiven Storungszonen wie dem Rurrandsprung — aus drei Griinden auszu-
schlieBen. Erstens treten in dem flozfilhrenden Oberkarbon dieser Region erhdhte Flozgasinhalte
zwischen 5 und 7,8 m3/t Kohle erst etwa 300 bis 400 m unterhalb der rezenten Karbonoberfliche auf
(HINDERFELD et al. 1993). Zweitens sind die terrestrischen und marinen Sedimente des Kinozoikums
der Niederrheinischen Bucht als (teils verfestigte) Lockersedimente anzusprechen, in denen eventuell
migrierendes Gas keine Fokussierung erfahren wiirde. Drittens enthalten die Grundwisser in diesen
Schichten kein thermogenes Methan.

Im Ruhrbecken ist die Situation eine andere. Hier kommt es 6stlich einer Linie Essen-Gelsenkirchen-
Haltern ortlich an der Geldandeoberfliche zu Ausgasungen thermogenen Methans. Die Emissionen
thermogenen Methans im 6stlichen Ruhrbecken sind nach ihrer Ursache in zwei Gruppen zu gliedern,
in natiirlich und anthropogen induzierte Ausgasungen. Natiirliche Emissionen wurden auflerhalb der
Bergbauzone mit Hilfe von Einschlukammerversuchen iiber zwei Abschiebungen nachgewiesen, dem
Miinster- und dem Sachsen-Sprung. Die Emissionsraten waren mit dem Luftdruck negativ korreliert
(Abb. 8.37). An beiden Stérungen traten pro Jahr insgesamt 0,0158 t Methan in die Atmosphire. Den
Daten dieser Arbeit ist eine Ausgasungssystematik fiir natiirliche Methanemissionen zu entnehmen:
Sie sind rezent im Ruhrbecken nur an Standorten mit einer Akkumulation kohlebiirtiger Gase unter der
Karbonoberfldche und mit einem gering permeablen Deckgebirge zu erwarten, wenn gleichzeitig alle
Gesteine vollstindig von einer Stérung durchschlagen werden.

Innerhalb der aktiven und stillgelegten Bergbauzone des ostlichen Ruhrbeckens (6stlich der Linie
Essen-Gelsenkirchen-Haltern) tritt thermogenes Methan an der Gelidndeoberfliche in Tagesbriichen
und in Bergsenkungstrigen zu Tage. Besonders auffillig war die Konzentration der Emissionspunkte
an den Rindern dieser Bergsenkungstroge, entlang der Zone stirkster Gefiigezerriittung (KRATZSCH
1974). In der Vegetationsperiode waren etwa 80 % der Flachen, auf denen Gasaustritte zu verzeichnen
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waren, durch Kiimmerwuchs, hdufig auch durch Gelbfiarbung ehemals griiner Blitter gekennzeichnet.
Dieses ist eine Folge von Sauerstoffmangel in der Wurzelzone (SCHUTZ et al. 1991) und war eine
groBe Kartierhilfe. Augenscheinlich reagieren einkeimblittrige Pflanzen empfindlicher auf einen
Sauerstoffmangel als zweikeimblittrige, denn der Kiimmerwuchs war nur bei Getreidepflanzen und
anderen Grisern festzustellen. Das austretende Gas war aufgrund der stabilen Kohlenstoffisotopie und
wegen des Aufitretens von Methan, Ethan und Propan eindeutig als thermogen und kohlebiirtig zu
identifizieren. Anwohner im Kreis Hamm berichten, daf es innerhalb von Tagen bis zwei Wochen
nach dem erstmaligen Unterfahren ihres Grundstiickes durch den Bergbau zu ersten Bergsenkungen
kam, die von einem Einsetzen von Gasaustritten begleitet sein konnten. Die zeitliche Nihe zwischen
Bergbauaktivititen und Emissionen an der Erdoberfléiche, die Lage der Emissionspunkte am Rand von
Bergsenkungstrogen (Abb. 8.38 bis 8.41), sowie die Herkunft des austretenden Gases aus karbon-
zeitlichen Gesteinen belegen, dall diese Emissionen durch bergbauliche Akivititen verursacht wurden.

Die Ursache thermogener Methanemissionen im &stlichen Ruhrbecken war auch durch zwei mathe-
matische Ansitze zu ermitteln. Auf einem ersten Weg wurde der maximale Zeitraum bestimmt, den es
bedarf, um bei heutigen Emissionsraten ein Flozgasreservoir zu entleeren. Reicht dieser Zeitraum bis
in das Karbon zuriick, kann eine natiirliche Emissionsursache angenommen werden, andernfalls nicht.
Rechenbeispiel waren die ,Brennenden Felder”, eine Grubengasemissionsfliche bei Hamm. Dort
wurden zwei Ausgasungsszenarien angenommen, die bei rezenten Emissionsraten zu maximalen
Emissionszeiten von 41.000 a bzw. 144.700 a fithrten. Diese Zeitrdume zeigen, dafl unter Annahme
eines Ausgasungsbeginns vor 300 Ma die Flozgaslagerstitte Ruhrbecken in geologisch kurzer Zeit
entleert worden wire. So muB eine Gasmobilisierung in geologisch sehr junger Zeit erfolgt sein. Das
geschah in Form einer Anderung der Lagerstiittenbedingungen durch den Steinkohlenbergbau.

Auf einem zweiten Rechenweg wurden die rezenten Methanemissionsraten mit den natiirlichen
Transportparametern des Untergrundes (hydraulische Leitfdhigkeiten, effektive Permeabilititen,
Kluftabstinde, Kluftweiten) verglichen. Vereinfachend wurde dieser Studie ein trockenes Kluftsystemn
mit einem advektiven Ein-Phasen-Flufl einer Gasphase (Methan) zugrunde gelegt. Fiir die einzelnen
Gesteine im Ruhrbecken wurden maximale Methanemissionsraten berechnet (Gleichungen 8.33 bis
8.37). So war es moglich, die an der Gelidndeoberfliche gemessenen Ausgasungsraten mit den im
Grund- und Deckgebirge natiirlich moglichen Gasfliissen zu vergleichen. Bei Ubereinstimmung beider
GroBen war eine natiirliche Emissionsursache moglich, andernfalls nicht,

Die Ergebnisse zeigen deutliche Unterschiede in den Transporteigenschaften von natiirlich
anstehendem, von vom Abbau beeinfluBiten karbonischen Gesteinen und von Deckgebirgsschichten
(Tab. 8.8). Das naturbelassene Karbon fithrt in Form der Steinkohlefldze die geringstpermeablen
Einheiten im Ruhrbecken. Dies ist eine wesentliche Voraussetzung fiir die Speicherung von Flozgas
iiber geologisch lange Zeitrdume. Ist das Flozgas jedoch erst einmal desorbiert, dann gelangt es im
Karbon rasch in durchlédssigere Einheiten. Eine echte Migrationsbarriere stellen in einem solchen Fall
Einheiten des Perm (Zechsteinsalz, -kalk) und der Kreide (Essener Griinsand, Emschermergel) dar. Sie
reduzieren die maximal moglichen Emissionsraten unter natiirlichen Lagerungsverhiltnissen auf
15,5 g/(m?*d). Da groBe Teile der Migration in Form eines Mehrphasenflusses erfolgen werden, liegen
die natirlichen Emissionsraten noch darunter. Im Rahmen dieser Arbeit wurden natiirliche
Ausgasungsraten von maximal nur 8,8 g/(m?*d) registriert (Abb. 8.27). Das Spektrum reichte jedoch
hinauf bis zu Methanemissionsraten von 998 g/(m?*d), die sich folglich nur durch eine
bergbaubedingte Aufweitung der Gesteinskliifte und durch eine Gefiigezerriittung erkldren lassen.
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10.5 Methan und das Klima

Der Anstieg der atmosphirischen Methankonzentration auf heute 1800 vpb in der Nordhemisphire
beruht im wesentlichen auf anthropogenen Methanquellen. Die Methananstiegsrate variiert und zeigt
in den 1990er Jahren einen abnehmenden Trend. 1992 kam es sogar zu einem Riickgang der
Methankonzentration, vermutlich bedingt durch den politischen und wirtschaftlichen Zusammenbruch
der Sowjetunion (Abb. 1.1, Abb. 9.1, HOUGHTON et al. 1995). Die globale Primédrenergienutzung ist
1998 gegeniiber 1997 geringfiigig gesunken (BP AMOCG 1999). Diese Daten deuten auf eine
Stabilisierung der Methankonzentration. Andererseits ist fiir das 21. Jahrhundert ein weilter steigender
Primirenergieverbrauch zu erwarten. Unterschiedliche Szenarien sehen 2020 einen gegeniiber 1995
um 25 % bis 100 % gestiegenen Energieeinsatz, an dem fossile Energietrdger (Methanquellen) einen
Anteil von 60 bis 80 % haben werden (HOUGHTON 1997).

Folglich lassen die aktuellen Daten auf eine Stabilisierung der Methankonzentration hoffen. Der
zukiinftig steigende Energieverbrauch mit hohem Anteil fossiler Energietriger hingegen spricht fiir
weiter zunehmende Emissionen des Treibhausgases Methan. Es ist heute keine sichere Prognose iiber
die zukiinftige Methankonzentration méglich. Unter Beriicksichtigung des anthropogenen Einflusses
auf den Methanhaushalt in den vergangenen 250 Jahren spricht die zu erwartende Entwicklung des
‘Weltenergieverbrauchs jedoch eher fiir eine steigende als fiir eine sinkende Methankonzentration in
der Atmosphire der Zukunft.

Die Methankonzentration in der fossilen Atmosphire lag deutlich unter den rezenten Mengen. Sie
schwankte in der Antarktis in den letzten 160 ka zwischen 340 vpb in den kilteren Klimaperioden und
660 vpb in warmen Zeiten (CHAPPELLAZ et al. 1990). Diese Daten korrelieren sehr gut mit
Klimadaten aus dem Quartir der Niederrheinischen Bucht (Abb. 9.2). Das spricht fiir eine globale
Ubertragbarkeit der im antarktischen Eis gemessenen Methankonzentrationen. Fossile Konzentrations-
schwankungen sind wohl auf zeitliche Unterschiede in der Ausdehnung von Feuchtgebieten
zuriickzufithren. Isotopiedaten fossilen atmosphirischen Methans, welche diesen Zusammenhang
belegen konnten, existieren nicht. Jedoch wird diese Vermutung durch Messungen am rezenten
atmosphirischen Methan gestiitzt (STEVENS 1988, 1993). Danach bewegt sich die Methanisotopie
graduell von einer (natiirlichen) bakteriellen zu einer (anthropogen geprigien) thermogenen
Charakteristik. Sehr wahrscheinlich waren Schwankungen in der atmosphirischen Methan-
konzentration in der geologischen Vergangenheit eher eine passive Reaktion auf Klimaverinderungen
als eine aktive Ursache von Klimawechseln.

Die in dieser Arbeit erstmals vorgenommene Bilanzierung des Methanhaushaltes aus geologischer
Sicht legt offen, da der Braunkohlen- und Steinkohlenbergbau im Ruhrbecken und in der
Niederrheinischen Bucht die atmosphirische Methanbilanz dieser Untersuchungsgebiete von einer
natiirlichen Senke in eine Methanquelle gewendet hat. Die bedeutendste kohlebiirtige Methanquelle
stellen ausziehende Wetterschiichte dar. Hier sind die publizierten Daten fiir den Zeitraum 1977 bis
1998 zusammengefalit. Sie zeigen eine drastische Reduzierung der wetterschachtsgebundenen
Ausgasungen in den 1990er Jahren (Abb. 9.3). Diese Emissionsverminderung beruht auf einer
reduzierten Steinkohlenférderung (vgl. Anhang 2.I) und auf einer gesteigerten energetischen Nutzung
des untertage abgesaugten Grubengases. Dieser Trend hat den Netto-Methaneintrag in den Unter-
suchungsgebieten von 1020 kt in 1987 auf 522 kt in 1998 reduziert (Abb. 9.4) und hat einen geringen
Beitrag von 1,6 % zur Senkung der globalen Methananstiegsrate in der Atmosphére geleistet.
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Die Methanemissionen in der Bundesrepublik Deutschland sind von 1990 bis 1998 um 17,2 %
zuriickgegangen. Das Absinken der Ausgasungen aus dem Steinkohlenbergbau hatte daran einen
wichtigen Anteil von 43,1 %. Dieses reduzierte den nationalen Emissionsbeitrag des Braun- und
Steinkohlenbergbaus von insgesamt 19,7 % in 1990 auf 13,7 % in 1998 (Abb. 9.5). Die Methan-
emissionen aus der Tierhaltung und der Abfallwirtschaft werden sich in Zukunft vermindern (STEIN et
al. 1997). Das konnte den relativen Anteil der kohlegebundenen Methanfreisetzungen erneut ansteigen
lassen. Generell werden jedoch auch zukiinftig die deutschen Methanemissionen riicklaufig sein.

Der aktuell beschleunigte Riickgang der Steinkohlengewinnung wird die Methanemissionen in den
Untersuchungsgebieten und anderen deutschen Steinkohleregionen schneller absinken lassen als es
bisher prognostiziert wurde. Doch selbst bei einer vollstindigen Beendigung des Kohlebergbaus
werden das Ruhrbecken und die Niederrheinische Bucht Methanquellen fiir die Atmosphire bleiben,
da auch stillgelegte Bergbauanlagen weiter ausgasen.

Neben den rezenten werden in dieser Arbeit auch die fossilen kohlebiirtigen Methanemissionen nach
dem Modell der ,,Fossilen Migration ermittelt. Es zeigt sich, daBl die grofiten Ausgasungen von
mindestens 8.730 km® Methan bereits wihrend der Flozgasbildung vor 304 bis 298 Ma erfolgten.
Nachfolgende Emissionsereignisse im Oberperm, an der Wende Unter-/Oberkreide und in der
Bergbauphase von 1792 bis 1998 sind von deutlich geringerer Bedeutung (Abb. 9.7a). Die fossilen
Emissionsraten sanken von durchschnittlich 0,176 bis 1,69 kt/a vor 304 bis 298 Ma auf 0,426 kt/a vor
252 bis 248 Ma und auf 0,269 kt/a vor 100 bis 90 Ma (Abb. 9.7b). Der Zeitraum von 1792 bis 1998
hingegen zeichnet sich im Ruhrbecken durch dramatisch gesteigerte Emissionsraten von im Mittel
415,5 kt/a aus, verursacht durch eine bergbauliche Mobilisierung der Migration kohlebiirtiger Gase.

Ein Vergleich der freigesetzten Mengen mit dem fossilen globalen Methanhaushalt zeigt, dal in der
geologischen Vergangenheit thermogenes Methan keine klimarelevante Rolle eingenommen hat. Dies
liegt an den langsamen fossilen Emissionsraten und der kurzen Verweildauer eines Methanmolekiils in
der Atmosphire von durchschnittlich maximal 10 Jahren (Tab. 9.1). Die heutige Situation weicht
davon ab, Weil die Emissionsraten um zwei bis drei Groflenordnungen iiber den fossilen Werten
liegen, kann sich das in der Atmosphire geologisch kurzlebige Methan dort anreichern. Die
weltweiten Methanemissionen aus dem Kohlebergbau von 25 bis 45 Tg/a (KIRCHGESSNER et al. 1993)
haben einen Anteil von 0,5 bis 0,9 % am globalen Methanhaushalt. Damit erhilt thermogenes Methan
heute erstmals im Phanerozoikum eine klimawirksame Rolle.
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Anhang 2.1:
Steinkohlenférderung in Deutschland 1792 bis 1998

Quelle: Statistik der Kohlenwirtschaft e. V., Essen
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Steinkchlenférderung

in den Grenzen der Bundesrepublik Deutschland,
angegeben in Tonnen verwertbarer Férderung

Jahr Ruhr Saar Aachen Nieder- Bundes-
sachsen gebiet
1792 177.000 177.000
1793 181.000 181.000
1794 160.000 160.000
1795 162.000 162.000
1796 196.000 196.000
1797 200.000 200.000
1798 210.000 210.000
1798 228.000 228.000
1800 231.000 231.000
1801 201.000 201.000
1802 209.000 209.000
1803 201.000 201.000
1804 380.000 380.000
1805 392.000 392.000
1806 353.000 353.000
1807 338.000 338.000
1808 339.000 339.000
1809 351.000 351.000
1810 369.000 369.000
1811 349.000 349.000
1812 344.000 344.000
1813 336.000 336.000
1814 333.000 333.000
1815 388.000 388.000
1816 428.000 428.000
1817 433.000 433.000
1818 423.000 423.000
1819 404.000 404.000
1820 425.000 425.000
1821 408.000 408.000
1822 395.000 395.000
1823 393.000 393.000
1824 408.000 408.000
1825 437.000 437.000
1826 455.000 455.000
1827 467.000 467.000
1828 499.000 499.000
1829 522.000 522.000
1830 571.000 571.000
1831 626.000 626.000
1832 675.000 675.000
1833 761.000 761.000
1834 767.000 767.000
1835 784.000 784.000
1836 745.000 745.000
1837 868.000 868.000
1838 996.000 996.000
1839 1.007.000 1.007.000
1840 990.000 990.000
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110
111

112
113
114
115
116
117
118
119
120
121

122
123
124
125
126
127
128
129
130
131

132
133
134
135
136
137
138
139
140
141
142
143
144
145
146
147
148
149
150
151

152
153
154
155
156
157
158
159
160
161
162
163
164
165
166
167
168
169

1801
1902
1903
1904
1905
1906
1907
1908
1909
1910
1911
1912
1913
1914
19815
1916
1917
1918
1919
1920
1921
ig22
1923
1824
1925
1926
1927
1928
1929
1830
1831
1932
1833
1934
1935
1936
1837
1938
1939
1940
1841
1942
1943
1844
1945
1946
1947
1948
1849
1850
1951
1952
19853
1954
1955
1956
1957
1958
1958
1960

59.004.609 9.946.087 1.892.998 1.031.795 71.875.489
58.626.580 10.065.015 1.992.076 1.017.594 71.701.265
65.433.452 10.682.531 2.165.439 1.046.474 79.327.89¢6
68.528.456 11.041.545 2.227.319 1.077.253 82.874.573
66.705.851 11.367.242 2.250.187 1.133.428 81.456.708
78.722.115 11.922.024 2.250.583 1.163.020 94.057.742
82.154.348 11.512.485 2.227.042 1.175.707 97.069.582
84.832.149 11.884.918 2.385.98¢6 1.153.189 100.256.242
84.865.574 11.921.701 2.681.931 1.130.922 100.600.128
89.089.212 11.716.428 2.745.264 1.146.276 104.657.18¢0
93.577.124 12.386.072 2.846.595 1.153.779 109.963.570
102.822.627 | 12.636.688 3.057.421 1.165.816 119.682.552
114.225.673 | 13.216.309 3.264.708 1.226.280 131.832.970
98.079.745 10.031.044 2.733.325 1.092.515 111.936.629
86.500.920 8.384.923 2.251.260 980.442 98.117.545
94.272.662 8.902.054 2.482.295 972.681 106.629.692
99.027.578 10.265.859 2.515.238 1.126.844 112.935.51¢%
95.712.250 9.989.408 2.516.052 1.072.146 109.289.856
70.892.488 8.970.848 2.200.412 859.967 82.923.715
88.097.439 9.410.433 2.191.215 960.422 100.659.509
93.849.354 9.574.602 2.157.459 1.274.314 106.855.729
96.682.993 11.240.003 2.384.800 1.492.338 111.800.134
41.805.150 9.193.810 1.333.158 1.507.130 53.839.248
94.127.730 14.032.109 2.882.513 1.402.5¢68 112.444.920
104.339.483 | 12.989.849 3.542.838 1.152.646 122.024.816
112.192.1189 | 13.680.874 4.613.452 1.263.963 131.750.408
117.993.9825 | 13.595.824 5.022.844 1.259.196 137.871.789
114.566.680 | 13.106.718 5.508.645 1.277.642 134.459.685
123.579.703 | 13.578.347 6.040.314 1.470.957 144.670.321
107.178.801 | 13.235.771 6.720.647 1.463.775 128.598.994
85.627.590 11.367.011 7.093.52¢ 1.372.064 105.460.191
73.274.919 10.438.049 7.446.605 1.314.948 92.474.521
77.800.762 10.561.172 7.558.165 1.369.388 97.289.487
90.387.557 11.317.415 7.527.807 1.597.519 110.830.298
97.668.201 10.613.740 7.478.419 1.693.121 117.453.481
107.477.932 | 11.673.204 7.633.757 1.851.005 128.635.898
127.751.674 | 13.365.240 7.835.286 1.990.405 150.942.605
127.283.507 | 14.388.885 7.753.647 1.918.023 151.344.062
130.183.239 | 13.258.467 7.381.553 2.055.979 152.879.238
129.188.972 | 11.293.340 7.125.276 2.043.417 149.651.005
129.971.441 | 14.431.351 7.294.442 2.091.547 153.788.781
128.480.142 | 15.290.263 7.215.496 2.186.441 153.182.342
127.514.895 ) 16.157.408 7.468.508 2.299.484 153.440.295
110.856.482 | 12.381.463 4.746.859 2.288.477 130.273.281
33.386.074 3.461.789 862.356 1.236.070 38.946.289
50.451.668 7.886.865 2.136.141 1.358.828 61.833.502
66.337.410 10.485.130 3.213.317 1.572.870 81.608.727
81.106.304 12.476.123 4.262.959 1.663.672 99.509.058
96.288.956 14.160.879 5.076.449 1.872.117 117.398.401
103.328.633 ] 14.984.635 5.456.675 1.969.452 125.739.395
110.630.499 | 16.129.004 6.058.835 2.235.975 135.054.313
114.417.500 ] 16.077.760 6.438.827 2.421.894 139.355.981
115.550.762 | 16.267.880 6.587.628 2.333.441 140.739.711
118.711.913 | 16.685.809 6.857.380 2.466.075 144.721.177
121.105.534 | 17.205.730 7.062.342 2.560.436 147.934.042
124.627.120 ] 16.956.226 7.208.033 2.572.013 151.363.392
123.208.311 | 16.289.598 7.618.227 2.327.810 149.445.946
122.302.276 | 16.255.792 8.019.839 2.260.069 148.837.976
115.388.899 | 16.100.549 7.894.258 2.303.053 141.686.759
115.441.104 | 16.233.725 8.187.599 2.424.665 142.287.093
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170
171
172
173
174
175
176
177
178
179
180
181
182
183
184
185
186
187
188
189
190
191
192
193
194
195
196
197
198
199
200
201
202
203
204
205
206
207

1961
1962
1863
1964
1965
1966
1967
1968
1969
1970
1871
1972
1973
1974
1975
1976
1977
1978
1979
1980
1981
1982
1983
1984
1985
1986
1987
1988
1989
1990
1981
1992
1983
1994
1995
1996
1987
19¢8

116.082.990 | 16.080.138 8.355.990 2.211.423 142.740.541
115.897.886 | 14.918.909 8.049.618 2.269.145 141.135.558
117.156.236 | 14.914.861 7.784.584 2.260.278 142.115.959
117.565.065 | 14.657.011 7.718.375 2.260.777 142.201.228
110.903.595 | 14.196.768 7.816.923 2.159.554 135.076.840
102.908.473 ] 13.679.106 7.403.254 1.979.303 125.970.13¢6
90.399.443 12.412.227 7.009.914 2.221.393 112.042.977
91.049.965 11.260.485 7.289.462 2.401.670 112.011.582
91.194.298 11.075.4¢6¢6 6.722.766 2.637.307 111.629.837
91.073.100 10.554.09¢ 6.885.307 2.758.257 111.270.760
90.730.874 10.677.208 6.616.263 2.770.648 110.794.993
83.281.223 10.428.645 6.246.823 2.513.412 102.470.103
79.883.179 9.175.309 5.969.718 2.310.580 97.338.787
78.171.179 8.929.715 5.827.619 1.947.735 94.876.248
75.855.801 8.974.581 5.748.736 1.814.155 92.393.273
72.794.552 9.294.646 5.383.420 1.796.752 89.269.370
68.136.918 9.260.603 5.247.806 1.867.629 84.512.956
67.111.183 9.277.588 5.029.189 2.123.060 83.541.020
68.729.765 9.888.305 4.999.81¢6 2.180.861 85.798.747
69.134.020 10.128.427 5.121.222 2.190.591 86.574.260
69.979.176 10.777.413 4.933.211 2.174.300 87.864.100
70.239.744 11.008.513 4.987.613 2.206.529 88.442.399
64 .577.156 9.008.434 4.802.130 2.275.360 81.653.080
61.217.268 10.248.567 5.089.892 2.301.860 78.857.587
63.978.843 10.714.374 4.774.063 2.375.867 81.843.147
62.760.300 10.428.010 4.738.879 2.334.737 80.261.926
58.195.036 10.685.433 4.610.714 2.326.745 75.817.928
56.379.568 9.916.978 4.254.295 2.321.646 72.872.487
55.713.847 9.473.410 3.711.684 2.100.067 70.989.008
54.555.75¢6 9.718.651 3.443.525 2.044.367 69.762.299
51.425.262 9.367.384 3.279.284 2.000.618 66.072.548
51.261.365 9.138.840 3.119.068 1.983.571 65.502.844
45.693.732 8.705.312 1.482.663 2.031.035 57.912.742
40.245.235 8.255.575 1.503.000 1.980.890 51.884.700
41.656.133 8.175.591 1.610.547 1.703.714 53.145.985
37.987.190 7.324.812 1.001.052 1.600.021 47.813.075
37.244.299 7.372.170 192.753 1.680.373 46.489.595
32.416.770 7.226.373 1.699.999 41.343.142
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Anhang 5.1:

Lithologische Profile des flozfuhrenden Oberkarbons
in den Explorationsbohrungen IF2, S1 und P2 im Ruhrbecken

Legende:
Lithologische Gliederung nach Korngréfden und TOC-Gehalt

Konglomerate und
kongl. Grobsandsteine

Grob- bis Mittelsandsteine

Grob- bis Feinsandsteine

Mittelsandsteine

Feinsandsteine

Grobsiltsteine mit
Sandeinschaltungen

feinsandige
Grobsiltsteine

tonige Grobsiltsteine

Mittel- bis Feinsiltsteine,
organisch-arm

Mittel- bis Feinsiltsteine,
sapropelitisch oder Pflanzenreste flihrend

Siltsteine mit einem deutlichen
Pflanzenanteile, z.B. Wurzelboden

Steinkohlenfléze
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Explorationsbohrung IF 2, 1/3

960 m

] Floz R

1020 m 1 Floz Q
Floz P1
= Floz P2
3 Floz P3
1040 m
Floz P4
1060 m
1 Fléz N/O
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Explorationsbohrung IF 2, 2/3

1080 M s

LFoF—p-r

Lrpop—r

I

Floz M

Horst Schichten

Floz L

Floz K

Floz |

FI6z H1/2
Floz G1

Floz G2
Floz F
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Essen Schichten




Explorationsbohrung IF 2, 3/3

1320 Mg

Floz Zollverein 4

Floz Zollverein 5

] Floz Zollverein 6

1 Floz Zollverein 7/8

FIoz Grimberg
Ende der Bohrung bei 1399.50 m
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Explorationsbohrung S1, 2/4

1120 m

Floz Girondelle 8

Floz Girondelle 7

_1 Floz Girondelle 6

Floz Girondelle 5

Floz Girondelle 4

Floz Girondelle 3
Oberbank
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Explorationsbohrung S1, 3/4

1240 m

Floz Girondelle 3
Unterbank

1260 m | FI6z Girondelle 2

Floz Girondelle 1

1280 m 4

Floz Finefrau
Nebenbank
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Explorationsbohrung S1, 4/4

1360 m —

Floz Finefrau

Ende der Bohrung bei 1387.50 m
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Explorationsbohrung P2, 1/8

460 m =

FIoz N

Horst Schichten

Essen Schichten

Floz K

Floz |

Floz H

Floz G1

3 Floz G2

321




Explorationsbohrung P2, 2/8

| Fl6zD

| Flvz C

Fl6z B1

Floz B2

Floz A1

Floz A2

-------

660 m __:;E;i;i;“\\\ Abschiebung mit einem

bankrechten Versatz von 8-10 m

680 m = 1 Fldz Zollverein 1/2

| Fléz Zollverein 3
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Explorationsbohrung P2, 3/8

760 m =

780 m -k

800 m

820 m

] Floz Zollverein 4

Blattverschiebungen mit einem
bankrechten Versatz von 4-5 m

| Fl6z Zollverein 5

| Fl6z Zollverein 6

4. Abschiebung mit einem

bankrechten Versatz von 5 m

] F16z Zollverein 7/8

| Fléz Grimberg

323




Explorationsbohrung P2, 4/8

820 m -

840 m +

860 m

880 m

900 m

920 m

Floz Laura 1

Floz Laura 2/3

Floz Viktoria 1

Floz Viktoria 2

Floz Viktoria 3

Abschiebungen mit
einem bankrechten Essen Schich

Versatz von 0,5 m _
F6z Katharina Bochum Schich

Abschiebungen mit

| einem bankrechten

Versatz von 1-2 m

Floz Gustav 1/2

324




Explorationsbohrung P2, 5/8

LI U

Floz Gretchen

Floz Anna 1/2

Floz Matthias 1
Floz Matthias 2

Floz Matthias 3

Abschiebungen mit
einem bankrechten
Versatz von 0,5 m

FI6z Mathilde

FI6z Hugo 1/2

Fi6z Albert 1
Fioz Albert 2

FI6z Albert 3

Floz Albert 4

325




Explorationsbohrung P2, 6/8

]

]

—1

Floz Albert 4

| F16z Karl

Floz Blucher 1

Floz Blucher 2

Floz Ida 1

FIoz Ida 2

Floz Ernestine
Floz Rottgersbank 1

Floz Rottgersbank 2

326




Explorationsbohrung P2, 7/8

1180 m
’ Fl6z Wilhelm

Floz Johann 1

Floz Johann 2

Floz Prasident

1260 m-

Floz Luise
Abschiebungen mit

einem bankrechten
Versatz von ca. 110 m

1280 m

Abschiebungen mit
einem bankrechten
Versatz von 5 m

Floz Wilhelm

327




Explorationsbohrung P2, 8/8

1300 m

1 Floz Johann 1

Floz Johann 2

Ende der Bohrung bei 1348.60 m

328
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Anhang 7.1

Ausgasung

Methan- Poren- Ausgasung Poren- Speicher. | Ausgasung I.’oren- Speicher- aus dem
Formation | Zeit[Ma] | bildung | Adsorption | Desorption | ooiopor dor | ausden | SPEIChEr der | gigporon, | ausden | speicherder | gigroren, | pormations
(] [md] [m] Kohle [m?] | Fiozen [m?] Sandsteine ] Sandsteinen | Siltsteine [m] -Abschnitt
(m?] [m?] [m’] [m¥/m*/Ma]
Namur C 317 0.00 0.00 0.00 0,03 0.00 2.94 0.00 0.00 371 0.00 0,00
(unteres) 312 9.39 25,60 0,00 1,09 000 51,62 48,68 0,00 65,10 61,39 0,00
Niveau 310 18,77 22,40 0,00 1,13 0,00 52,58 (1,96 0,00 66,31 1,21 0,00
Sengshank 309 28,16 21,60 7,36 1,15 6,21 52,99 041 0,00 66,83 0,52 04,00
520 m Profil | 308 28,16 20,80 8,16 RE 6.97 54.13 Iia 0,00 68,27 144 0,00
8.5 ¢ TOC/m? 307 56,32 19,20 38,72 1,20 37,52 54,43 0,30 4,00 68,64 0,38 0,00
1,8 % VR, 306 93,87 17,60 77,87 1,21 76,65 54,71 0,28 21,66 69,00 4,36 0,00
305 93,87 16,80 77.87 1,23 76,64 55,10 0,38 21,16 69,48 00,48 0,00
304 120,80 16,00 105,60 1,23 104,37 54,97 -0,13 49,52 69,32 -0,16 0,00
303 174,13 15,52 159,09 1,24 157,85 55,41 0,44 101,99 69,88 0.56 31,55
302 160,80 15,04 146,24 1,26 144,98 55,73 0,32 88,93 70,28 0,40 18,25
301 112,64 14,40 98,88 1,27 97,61 55,88 0,15 41,58 70,47 0,19 0,00
300 107,47 12,80 96,27 1,27 95,00 55,79 -(,09 39,29 76,36 0.1 0,00
299 60,30 12,80 48,00 1,27 46,73 55,60 -0,19 0,00 70,12 -(,24 0,00
298 30,40 12,80 17,60 1,26 16,34 55,37 -(,24 4,00 69,82 -(,30 0,60
297 18,24 14,40 3,84 1,25 2,59 55,15 -0,21 0,00 69,56 -0,27 04,00
296 12,16 14,40 0,00 1,25 0,00 55,01 1,14 .00 69,37 -3L18 0,00
295 6,08 16,00 0,00 1,20 0,00 54,81 -(3,20 0,00 69,13 -(,25 0,00
294 304 16,80 0,00 1,17 0,00 54,59 -,23 0,00 67,38 -1,74 0,00
293 0,00 17,60 0,00 1,13 0,00 52,65 -1,93 0,00 66,40 -0,98 0,00
292 0,00 17,60 0,00 i,12 0,00 52,09 (0,57 0,00 64,13 -2,27 0,60
291 0,00 18,40 1,00 1,11 4,00 50,51 -1,57 0,00 63,56 1,58 0,00
290 4,00 18,40 0,00 1,10 0,00 50,05 ~0,47 0,00 62,97 (1,59 0,060
289 0,00 19,20 0,00 1,07 0,00 47,50 -2,54 0,00 59,62 3,34 0,00
288 0,00 19,20 0,00 1,02 0,00 45,31 -2,19 0,00 56,88 -2,75 0,00
287 0,00 19,20 0,00 1,00 0,00 43,72 -1,59 0,00 56,11 -0,77 0,00
286 0,00 20,00 0,00 0,99 0,00 43,05 -0,67 0,00 52,59 -3.52 0,00
285 0,00 20,00 0,00 1,97 0,00 42,18 -(),88 04,00 51,51 -1,07 0,00
250 0,00 32,00 0,00 3,56 0,00 24,52 -17,66 0,00 29,94 -21,57 0,00
225 0,00 27,20 0,00 0,74 0,00 32,10 7.59 0,00 39,21 9,27 0,00
200 4,00 25,60 0,00 0,79 0,00 34,57 2,47 0,00 42,23 3,02 4,00
180 0,00 26,40 0,00 0,76 0,00 33,33 -1,24 0,00 40,71 -1,52 0,00
150 0,00 27,20 0,00 0,73 0,00 31,90 -1,43 0,00 38,96 -1,75 0,00
90 0,00 36,80 0,00 0,52 0,00 22,87 -9.03 0,00 27,93 -11,03 0,00
38 0,00 25,60 0,00 0,84 4,00 36,56 13,69 0,00 44,65 16,72 0,00
O 0,00 32,00 0,00 0,67 0,00 29,33 -1,23 0,00 35,82 -8,83 4,00




0ce

Poren-

Ausgasung

Poren-

Ausgasung

Methan- Poren- Ausgasung Speicher- i Speicher- aus dem
Formation Zeit [Ma] bildung Adsorption | Desorption speicher der aus den sgeicher.der differenz i aus dt.an spe‘tchent der differenz | Formations
[m] [m?] [md} Kohle [m¥] | Flozen [m?] Sandsteine [ Sandstesnen Siltsteine (] -Abschnitt
[m] [m'] [md] [m¥/m*Mal]
Namur C 316 0,00 0.00 0.00 0,03 0,00 2.94 0,00 0,00 3.71 0,00 0,00
(mittleres) 312 6,72 25,60 0,00 1,06 3,00 50,54 47,60 0.00 63,74 60,03 0,00
Niveau 310 18,77 24,00 0,00 1,10 0,00 51,81 1,27 0,00 65,33 1,60 0,00
Wasserbank 309 28,16 22,40 7,36 1,3 6,23 52,35 0,54 0,00 66,02 0,68 0,00
220 m Profil 308 30,83 21,60 10,03 1,17 8,86 53,65 1,30 0,00 67,66 1,64 0,00
RS L TOC/? 307 56,32 20,80 36,32 1,18 35,14 54,02 0,38 0,00 68,13 0,47 0,00
1.8 % VR, 306 93,87 19,20 76,27 1,20 75,07 54,37 0,35 20,34 68,57 0,44 0,60
305 93,87 17,60 77.87 1,22 76,65 54,82 045 21,39 69,13 0,56 0,00
304 120,80 16,80 104,80 1,22 103,58 54,73 -0,09 48,93 69,02 -0,11 0,00
303 174,13 16,00 158,93 1,24 157,70 55,22 0,49 101,99 69,64 0,61 31,74
302 160,80 15,52 145,76 1,25 144,51 55,58 0,36 88,57 70,09 0,45 18,03
301 112,64 15,04 98,08 1,26 96,82 55,76 0,19 40,87 70,33 0,23 0,00
300 100,80 14,40 87,04 1,26 85,78 55,70 -0,07 30,15 70,24 -0.09 0,60
299 54,13 14,40 39,73 1,26 38,48 55,50 -0,19 4,00 70,00 -0,24 0,00
298 33,73 14,40 19,33 1,25 18,08 55,26 -0,24 0,00 69,69 (3,30 0,00
297 21,57 14,40 7,17 1,25 593 55,05 -0,22 0,00 69,42 -0,27 0,00
296 12,16 14,40 0,00 1,24 0,00 54,90 -0,15 0,00 69,24 -0,18 0,00
295 941 16,00 0,00 1,24 0,00 54,70 -0,20 0,00 68,98 (1,25 0,00
294 5,04 16,80 0,00 1,23 0,00 54,13 -0,57 0,00 65,15 -3,84 0,060
293 1,33 17,60 0,00 1,21 0,00 53,07 -1,06 0,00 64,14 -1,01 0,00
292 0,00 18,40 0,00 1,20 0,00 51,35 -1,72 0,00 61,89 -2,25 0,60
291 0,00 18,40 1LO0 119 0,00 50,84 -0,51 0,00 61,28 -0,61 0,00
290 0,00 19,20 0,00 1,17 0,00 49,26 -1,58 0,00 60,65 -0.,63 0,60
289 0,00 19,20 0,00 1,14 0,00 47,68 -1,58 0,00 57,30 -3,35 0,00
288 0,00 20,00 0,00 1,08 0,00 44,37 -3,32 0,00 54,48 -2.82 0,00
287 0,00 20,00 0,00 1,06 0,00 42,77 -1,60 0,00 53,68 -0,81 4,00
286 0,00 20,00 0,00 1,05 0,00 41,13 -1,64 0,00 50,23 -3,44 0,00
285 0,00 20,00 0,00 1,02 0,00 40,21 (3,92 0,00 49,11 -1,12 0,00
250 0,00 36,80 3,00 4,55 0,00 21,58 -18,62 0,00 26,36 -22,75 0,00
225 0,00 28,80 0,00 0,75 0,00 29,64 8,05 0,00 36,20 9,84 0,00
200 0,00 25,60 0,00 0,82 0,00 32,33 2,70 0,00 39,49 3,29 0,00
180 0,00 27,20 0,00 0,79 0,00 30,99 -1,35 0,00 37,85 -1,65 0,00
150 0,00 28,80 0,00 0,75 0,00 29,42 -1,57 (3,00 3593 -1,92 04,060
90 0,00 36,80 0,00 0,50 0,00 19,84 -9,58 0,00 24,23 -11,70 0,00
38 0,00 25,60 0,00 0,87 0,00 34,27 14,43 0,00 41,85 17,62 0,00
v 0,00 33,60 0,00 0,67 0,00 26,48 -1.79 .00 32,34 -9,52 0,060




Iee

Ausgasung

Methan- Poren- Ausgasung Poren- Speicher- | Ausgasung Poren- Speicher- |  aus dem
Formation | Zeit [Ma] bildung Adsorption | Desorption speicher der | aus den speicher.der differenz_ aus de.zn spe‘lchext der differenz | Formations
(] [m?] [m?¥ Kohle [m?] | Flozen [m?] Sandsteine [m] Sandsteinen | Siltsteine [m'] -Abschnitt
(] (] (m’] [mY/m?*Mal
Namur C 315 0,00 0,00 0,00 0,03 0,00 2,94 0,00 0,00 3,71 0,00 0,00
(oberes) 312 3,39 25,60 0,00 1,02 0,00 49,46 46,52 0,00 62,37 58,67 0,00
Niveau 310 15,44 24,00 0,00 1,08 0,00 51,03 1,58 0,00 64,36 1,99 0,00
Sarnshan 309 28,16 22,40 7,36 1,10 6,26 51,71 0,68 0,00 65,21 0,85 0,00
220 m Profil 308 34,16 21,60 13,36 1,15 12,2t 53,16 1,45 0,00 67,04 1,83 0,00
8.5 { TOC/m? 307 59,65 20,80 39,65 117 38,49 53,61 0,45 0,00 67,61 0,57 0,060
1.8 % VR, 306 93,87 19,20 76,27 1,18 75,08 54,03 0,42 20,64 68,13 0,52 0,00
305 93,87 17,60 77,87 1,20 76,66 54,53 0,51 21,62 68,77 0,64 0,60
304 120,80 16,80 104,80 1,21 103,59 54,49 -0,05 49,15 68,71 -0,06 0,00
303 170,80 16,00 155,60 1,23 154,37 55,01 0,53 98,83 69,38 0,67 28,79
302 157,47 15,52 142,43 1,24 141,19 5541 0,40 85,38 69,88 0,50 14,99
301 112,64 15,04 98,08 1,25 96,83 55,63 0,22 40,98 70,16 0,28 0,00
300 100,80 14,40 87,04 1,25 85,79 55,58 -0,05 30,25 70,10 .06 0,60
299 57,47 14,40 43,07 1,25 41,82 55,39 -0,19 0,00 69,85 -0,24 0,00
298 33,73 14,40 19,33 1,24 18,09 55,03 -0,36 0,00 69,54 -0,31 0,60
297 21,57 14,40 7.47 1,24 5,94 54,79 -0,23 0,00 69,26 -0,28 0,00
296 12,16 14,40 0,00 1,23 0,00 54,63 0,16 0,00 69,08 -0,19 0,00
295 941 16,00 0,00 1,23 0,00 54,41 -0,22 0,00 68,82 -0,26 0,00
294 5,04 16,80 0,00 1,22 0,00 54,07 -0,34 0,00 63,20 -5,62 6,00
293 3,00 17,60 0,00 1,20 0,00 53,19 (1,88 0,00 62,17 -1,03 0,00
292 1.67 18,40 0,00 1,19 0,00 51,87 -1,32 0,00 59,94 -2,23 0,00
291 0,00 18,40 0,00 1,17 0,00 49,20 -2,67 0,00 59,29 -0,64 0,00
290 0,00 19,20 0,00 1,16 0,00 46,60 -2,59 0,00 58,63 -0,66 0,00
289 (.00 19,20 0,00 I,12 0,00 43,08 -3,52 0,00 55,28 -3,35 0,00
288 0,00 20,00 0,00 1,06 0,00 40,83 -2,24 0,00 52,40 -2,88 0,00
287 3,00 20,00 0,00 1,05 0,00 40,18 -0,65 0,00 51,56 -(1,84 0,00
286 0,00 20,00 0,00 1,03 0,00 39,45 -0,73 0,00 48,18 -3.38 0,00
285 0,00 20,00 0,00 1,00 0,00 38,49 -0,96 0,00 47,01 -1L17 4,00
250 1,00 36,80 0,00 0,49 0,00 19,00 -19,49 0,49 2321 -23.81 1,09
225 0,00 32,00 (.00 0,72 0,00 27,48 8,48 0,00 33,56 10,35 0,60
200 0,00 27,20 0,00 0,79 0,00 30,37 2,90 0,00 37,10 3,54 0,00
180 0,00 33,60 0,00 0,75 0,00 28,93 -1,44 0,00 3534 -1,76 0,00
150 0,00 35,20 0,00 0,71 0,00 27,24 -1,69 0,00 33,27 -2,07 0,00
90 0,00 40,00 0,00 0,45 0,00 17,17 -10.07 0,00 20,97 -12,30 0,00
38 0,00 28,80 0,00 0,84 0,00 32,26 15,10 0,00 39,41 18,44 0,00
0 0,00 36,80 0,00 0,62 0,00 23,96 -8,30 0,00 29,27 -10,14 4,00




(433

Ausgasung

Methan- Poren- Ausgasung Poren- Speicher- Ausgasung Iforen— Speicher- aus dem
Formation | 7Zeit [Ma] bildung Adsorption | Desorption | qooicher der | aus den speicher'der differenz | 2U° den | speicher der | girroronz | Formations
[m?] [m?] [m’] Kohle [m?] | Flozen [m?] Sandsteine [ Sandsteinen | Siltsteine fv] -Abschnitt
(] (m) (m’] [m*/m*/Mal
Westfal Al 3149 0,00 0,00 0,00 0,03 0,00 1,66 0,00 0,00 2,38 0,00 0,00
(unteres) 302 0.00 49,50 0.00 Tl 0,00 25,95 2429 0,00 37.20 34,82 0,00
Niveau 310 741 45,00 0,00 1,07 0,00 26,35 0,90 0,00 38,49 1,29 0,00
Mausegatt 309 14,81 42,00 0,00 1,10 0,00 27,23 0,38 0,00 39,04 0,55 0,00
136.7 m Profil 308 22,22 40,50 0,00 1,14 0,00 28,03 0,80 0,00 40,19 115 0,00
10,1 L TOC/m? 307 22,22 39,00 0,00 1,16 0,00 28,28 0,25 0,00 40,55 0,36 0,00
1.6 % VR, 306 44,11 36,00 11,11 1,18 9,93 28,52 0,23 0,00 40,89 0,33 0,60
305 77,77 33,00 47,77 1,20 46,57 28,80 0,28 17,49 41,29 0,40 0,00
304 11110 31,50 81,10 1,20 79,90 28,78 -0,02 51,14 41,26 -0,03 9,90
303 144,43 30,00 115,93 1,22 114,71 29,07 4,29 85,36 41,67 0,41 43,27
302 166,65 29,10 138,45 1,24 137,21 29,28 0,22 107,71 41,99 0,31 65,41
301 193,32 28,20 166,02 1,25 164,77 29,41 0,12 135,24 42,16 0,17 92,90
300 139,98 27,60 112,98 1,25 111,73 29,39 0,02 82,37 42,13 -0,03 40,27
299 111,10 27,00 84,70 1,25 83,45 29,28 -0,10 54,28 41,98 -0,15 12,44
298 77,77 27,00 50,77 1,24 49,53 28,81 -0,48 21,20 41,80 -0,19 0,60
297 55,55 27,00 28,55 1,20 27,35 28,68 -0,12 0,00 41,63 -0,17 0,60
296 33,33 30,00 3,33 1,19 2,14 28,60 -0,09 0,00 41,52 0,11 0,00
295 22,22 31,50 0,00 1,19 0,00 28,48 -0,12 0,00 41,36 -0,16 0,00
294 11,1t 33,00 Q.00 1,18 0,00 28,30 -(0,18 0,00 37,61 -3,75 0,00
293 5,56 34,50 0,00 1,16 0,00 27,83 -0,47 0,00 36,98 -0,63 0,00
292 3,33 34,50 0,00 1,15 0,00 27,13 -0,70 0,00 35,64 -1,34 0,00
291 222 36,00 0,00 1,13 0,00 25,72 -1.41 0,00 35,25 -0,39 0,00
290 0,00 36,00 0,00 1,12 0,00 24,36 -1,36 0,00 34,84 0,40 0,00
2849 0,00 36,60 0,00 1,08 0,00 22,50 -1,86 0,00 32,83 -2,02 0,00
288 0,00 37,50 0,00 1,02 0,00 21,30 -1,20 0,00 31,08 -1,75 0,00
287 0,00 37,50 0,00 1,01 0,00 20,95 -(,35 0,00 30,57 -0,51 6,00
286 0,00 39,00 0,00 0,99 0,00 20,56 -0,39 0,00 28,55 -2,02 6,00
285 0,00 42,00 000 0,96 0,00 20,05 -0,51 0,00 27,84 -0,71 0,00
250 0,00 72,00 0,00 0,46 0,00 9,57 -10,48 0,91 13,29 -14,55 2,17
225 (0,00 63,00 1,00 0,68 0,00 14,13 4,57 4,00 19,63 6,34 0,60
200 0,00 54,00 0,00 0,76 0,00 15,71 1,57 0,00 21,81 2,18 0,00
180 0,00 57,00 0,00 0,72 0,00 14,92 -0,78 0,00 20,72 -1,09 4,00
150 0,00 66,00 0,00 0,67 0,00 14,00 -(,92 0,00 19,45 -1,28 0,00
90 0,00 75,00 0,00 0,41 (4,00 8,58 -5,42 0,00 11,92 -7,53 0,00
38 0,00 57,00 0,00 (0,80 0,00 16,70 8,12 0,00 23,18 11,27 0,00
0 0,00 69,00 0,00 0,59 0,00 12,21 -4,49 0,00 16,95 -6,24 0,00




1%

Poren-

Ausgasung

Poren-

Ausgasung

Methan- . Poren- Ausgasung Speicher- Speicher- aus dem
Formation | Zeit [Ma] bildung Adsorption | Desorption speicher der | aus den speicher .der differenz aus d(?n spe.icher der differenz | Formations
(m] fm?] [m’] Kohle [m?] | Flozen [m?] Sandsteine (m] Sandsteinen | Siltsteine [m?] -Abschnitt
(m] (] (m’] mY m*/Maj
Westfal Al 314,5 0,00 0,00 0,00 0,03 0,00 i,55 0,00 0,00 2,23 0,00 0,00
(mittleres) 312 0,00 54,00 0,00 0,99 0,00 25,53 2398 0,00 36,60 34,37 0,00
Niveau 310 3,33 51,00 0,00 1,05 0,00 26,55 1,02 0,00 38,07 1,46 0,00
Finefrau 309 14,81 43,50 0,00 1,08 0,00 26,99 044 0,00 38,69 0,62 0,00
136.7 m Profil 308 22,22 42,00 0,00 1,13 0,00 27,84 0,86 0,00 39,92 1,23 0,60
10.1 L TOC 2 307 26,29 40,50 0,00 1,15 0,00 28,12 0,28 0,00 40,32 0,40 0,080
16 % VR, 306 44,11 37,50 9,61 1,17 8,44 28,38 0,26 0,00 40,69 0,37 0,00
305 67,77 36,00 33,27 119 32,08 28,68 0,30 3,09 41,13 (0,43 0,00
304 L0 31,50 84,10 1,20 82,90 28,68 0,00 54,23 41,12 0,00 13,11
303 144,43 30,00 11593 1,21 114,72 28,98 0,30 85,43 41,56 0,43 43,44
302 169,98 30,00 139,98 1,23 138,75 29,22 0,23 109,30 41,89 0,33 67,08
361 193,32 28,20 166,92 1,24 165,68 29,35 0,13 136,19 42,08 0,19 93,92
300 146,65 27,60 119,65 1.24 118,41 29,34 -0,01 89,08 42,06 -0,02 47,04
299 111,10 27,60 83,50 1,24 82,26 29,23 -0,10 53,13 41,91 -0,15 11,37
298 77,77 27.00 51,37 1,23 50,14 28,26 -0,98 22,86 41,72 -0,19 0,60
297 55,55 28,50 27,05 1,23 25,82 28,13 -0,12 0,00 41,55 -0,17 6,00
296 33,33 31,50 1,83 1,17 0,66 28,05 -0,08 0,00 41,44 -0,11 0,00
295 22,22 34,50 0,00 1,17 0,00 27,93 -0,12 (0,00 41,28 -0,16 0,00
294 [FRE 34,50 0,00 L6 0,00 27,75 -0,19 0,00 36,87 4,41 0,00
293 5,56 34,50 0,00 1,14 0,00 27,27 (1,48 0,00 36,24 -0,64 0,00
292 3,33 36,00 0,00 I,12 0,00 26,57 -0,70 3,00 3490 -1,33 6,00
291 2,22 36,00 0,00 1,11 0,00 25,18 -1,39 0,00 34,50 -0,41 0,00
290 0,00 36,60 0,00 1,10 0,00 23,83 -1,35 0,00 34,08 0,42 0,00
289 0,00 37,50 0,00 1,06 0,00 21,98 -1,85 0,00 32,06 -2,02 0,00
288 0,00 39,00 0.00 1,00 0,00 20,76 -1,21 0,00 30,29 -1,77 0,060
287 0,00 39,00 0,00 0,98 0,00 20,40 -(1,36 0,00 29,77 -0,52 0,00
286 0,00 42 .00 0,00 .96 0,00 2(?,{)() -(3,40 1,00 27,77 -2,00 0,00
285 0,00 45,00 000 .94 .00 19,48 -0.52 (1,00 27,04 -0,73 0,00
250 0,00 75,00 0,00 (42 0.00 870 -10,78 2,08 12,08 -14,96 4,96
225 0,00 69,00 0,00 (165 400 13,41 4,71 (LOO 18,62 6,54 0,60
200 0,00 57,00 0,00 0,72 (1,00 15,05 1,64 0,00 20,90 2,28 0,00
180 0,00 63,00 0,00 0,68 0,00 14,24 -0,81 0,00 19,77 -1,13 0,00
150 0,00 69,00 0,00 0,64 0,00 13,28 -(),96 0,00 18,44 -1,34 0,00
90 0,00 75,00 0,00 0,37 0,00 7,68 -5,59 4,00 10,67 -7,77 6,00
38 0,00 57,00 0,00 0,77 0,00 16,03 8,34 0,00 22,25 11,59 0,00
0 0,00 72,00 0,00 0,55 0,00 11,36 -4,67 0,00 15,77 -6,48 0,060




pee

Ausgasung

Methan- Poren- Ausgasung Poren- Speicher- Ausgasung l?oren- Speicher- aus dem
Formation | Zeit [Ma] bildung Adserption | Desorption speicher der |  aus den speicher‘der differenz aus de-zn Spe.lCheI: der | gifferenz | Formations
[m] [md] [m?] Kohle [m¥] | Fiozen [md] Sandsteine ] Sandsteinen | Siltsteine (] -Abschnitt
(] (] [m] [m*/m*Ma]
Westfal Al 314 0,00 0,00 0,00 0,03 0,00 1,55 0,00 0,00 2,23 0,00 0,00
(oberes) 312 0,00 57,00 0,00 095 0,00 24,89 23,33 0,00 35,68 33,45 0,00
Niveau 310 3,33 54,00 0,00 1,02 6,00 26,10 1,21 0,00 37,42 1,74 0,00
PlaBhofsbank 309 14,81 48,00 0,00 1,06 0,00 26,62 0,51 0,00 38,16 0,74 0,00
136.7 1 Profil 308 22,22 43,50 0,00 1,11 0,00 27,56 0,94 0,00 39,51 1,35 0,00
10.1 £ TOC/m? 307 26,29 42,00 0,00 1,13 0,00 27,88 0,32 0,00 39,98 0,46 0,00
1.6 % VR, 306 44,11 40,50 5,11 LIS 395 28,18 0,29 0,00 40,40 0,42 4,00
305 67,77 37,50 33,27 1,18 32,09 28,51 0,34 3,24 40,88 (1,48 4,00
304 111,10 36,00 76,60 1,18 75,42 28,53 0,02 46,87 40,91 0,03 5,93
303 144,43 33,00 114,43 1,20 113,23 28,86 0,33 84,05 41,38 047 42,21
302 169,98 30,00 142,98 1,22 141,76 29,11 0,25 112,40 41,74 0,36 70,30
301 193,32 30,00 163,32 1,23 162,09 29,26 0,15 132,67 41,95 0,22 90,50
300 146,65 28,20 120,25 1,24 119,01 29,26 0,00 89,76 41,95 0,00 47,81
2499 111,10 28,20 82,90 1,23 81,67 29,15 0,11 52,62 41,80 0,15 10,97
298 77,77 28,20 49,57 1,23 48,34 2749 -1,66 22,52 41,61 -0,19 0,00
297 55,55 30,00 25.55 1,22 24,33 27,37 0,12 0,00 41,44 -0,17 0,00
296 33,33 34,50 0,00 1,22 0,00 27,29 0,08 0,00 41,32 -0,12 0,00
295 22,22 36,00 3,00 1,21 0,00 27,17 -0,12 0,00 41,16 -(,16 0,00
294 1 36,00 0,00 1,15 0,00 26,98 -0,19 0,00 35,85 -5,31 0,00
293 5,56 36,00 0,00 1,13 0,00 26,49 -0,49 0,00 35,20 -0,65 0,00
292 333 36,60 4,00 1,11 4,00 25,79 -0,70 0,00 33,88 -1,32 0,060
291 2,22 36,00 0,00 [,10 0,00 24,42 -1,37 0,00 33,46 -(,42 0,00
290 4,00 36,60 .00 1,08 0,00 23,09 -1,33 0,00 33,02 -0,43 4,060
289 0,00 38,40 0,00 1,04 0,00 21,25 -1,84 0,00 31,00 -2,02 0,00
288 3,00 40,50 0,00 0,98 0,00 20,01 -1,24 0,00 29,20 -1,80 0,00
287 0,00 42,00 0,00 0,96 0,00 19,64 -0,37 .00 28,65 -0,54 6,00
256 0,00 45,00 0,00 0,94 0.00 19,22 -(,42 0,00 26,69 -1,96 0,00
285 0,00 48,00 0,00 0,91 0,00 18,68 -0,54 0,00 25,94 -0,75 0,060
250 0,00 78,00 0,00 0,37 0,00 7,48 -11,20 3,72 10,39 -15,55 8,88
225 0,00 72,00 0,00 0,61 0,00 12,40 492 0,00 17,22 6,83 0,00
200 0,00 60,00 0,00 0,69 0,00 14,14 1,74 0,00 19,64 242 0,00
180 0,00 66,00 0,00 0,65 0,00 13,28 -0,86 0,00 18,44 -1,20 0,00
150 0,00 69,00 0,00 0,60 0,00 12,26 -1,02 0,00 17,02 -1,42 0,00
90 (L00 81,00 0,00 0,31 0,00 6,42 -5,84 0,00 8,92 -8,10 0,00
38 0,00 60,00 0,00 0,74 0,00 15,09 8,67 0,00 20,96 12,04 0,00
0 0,00 76,50 0,00 0,50 0,00 10,17 -4,92 0,00 14,13 -6,83 0,00




gee

Ausgasung

Methan- Poren- Ausgasung Poren- Speicher- Ausgasung Poren- Speicher- aus dem
Formation | Zeit [Ma) bildung Adsorption | Desorption speicher der | aus den speicher‘der differenz aus de.en spiicher: der | iereronz Formations
(m'] [m?] [’} Kohle [m'] | Flozen [m] Sandsteine [m] Sandsteinen | Siltsteine (] -Abschnitt
[m?] [m] (] [m¥/m¥Ma]
Westfal A2 3139 0,00 0,00 0,00 0,10 0,00 5,23 0,00 0,00 8,85 0,00 0,00
(unteres) 312 0,00 272,35 0,00 0,85 0,00 31,24 26,01 0,00 52,91 44,06 04,00
Niveau 310 0,00 251,40 3,00 0,97 0,00 34,37 3,13 0,00 58,21 5,30 0,00
Sonnenschein 309 3,33 23743 0,00 1,00 0,00 34,89 0,52 0,00 59,10 0,88 0,00
206.7 m Profil 308 7.56 223,47 0,00 1,07 0,00 36,71 [,82 0,00 62,18 3,09 0,60
19.8 t TOC/m? 307 10,89 209,50 0,00 1,10 0,00 37,35 0,64 0,00 63,26 1,08 0,00
13 % VR, 306 21,78 195,53 0,00 1,12 0,00 37,88 0,53 0,00 64,17 091 0,00
305 33,33 195,53 0,00 1,14 0,00 38,34 0,45 4,00 64,94 0,77 0,00
304 43,56 188,55 0,00 i,16 0,00 38,61 0,27 0,00 65,40 0,46 0,60
303 53,79 174,58 0,00 1,17 0,00 38,86 0,25 0,00 65,82 0,42 0,00
302 87,12 167,60 0,00 1,18 0,00 39,08 0,22 0,00 66,19 0,37 0,00
301 174,24 160,62 20,61 1,19 19,41 39,27 0,20 0,00 66,52 0,33 0,00
300 200,13 146,65 67,45 121 66,24 39,60 0,33 26,30 67,08 0,56 4,00
299 227 .80 139,67 95,12 1,21 93,90 39,52 -0,08 54,46 66,95 -0,14 0,00
298 224,47 139,67 84,80 1,21 83,59 35,52 -4.00 52,07 66,81 -0,14 04,60
297 174,24 139,67 34,57 1,21 33,37 35,44 -0,08 0,00 66,67 -0,14 4,00
296 152,46 160,62 0,00 1,20 0,00 35,36 -0,08 0,00 66,54 -0,14 0,60
295 87,12 167,60 0,00 1,20 0,00 35,19 -0,16 0,00 66,26 -0,27 6,00
294 43,56 167,60 0,00 1,09 0,00 34,73 -0,47 0,00 54,52 -11,75 0,00
293 2178 181,57 0,00 1,07 0,00 33,95 -0,78 0,00 53,30 -1,22 9,00
292 10,89 181,57 0,00 1,04 0,00 32,75 -1,20 0,00 50,42 -2,47 0,00
291 10,89 188,55 0,00 1,02 0.00 30,63 -2,11 0,00 49,59 -1,23 0,00
290 6,53 195,53 0,00 0,99 0,00 28,60 -2,03 0,00 48,33 -1,26 0,00
289 0,00 202,52 0,00 0,96 0,00 26,65 -1,95 0,00 4593 -2,41 0,00
288 0,00 209,50 4,00 0,95 0,00 26,33 -0,31 0,00 45,39 -0,54 0,00
287 0,00 22347 0,00 0,95 0,00 26,14 -0,19 0,00 45,06 0,33 4,00
286 0,00 237,43 0,00 0,88 0,00 2441 -1,73 0,00 40,05 -5,01 0,00
285 0,00 23743 0,00 0,85 0,00 23,59 -0,83 0,00 38,69 -1,36 0,00
250 0,00 370,12 0,00 0,25 0,00 6,88 -16,71 9,84 11,28 -27,42 25,97
225 0,00 335,20 0,00 0,52 0,00 14,43 7,55 0,00 23,67 12,39 0,00
200 0,00 293,30 0,00 0,63 0,00 17,52 3,09 0,00 28,74 5,07 0,00
180 (1LO0 279,33 0,00 0,70 0,00 19,27 1,75 0,00 31,61 2,87 0,00
150 0,00 335,20 0,00 0,51 0,00 14,03 -5,23 0,00 23,02 -8,58 0,00
90 0,00 377,10 0,00 0,23 0,00 6,45 -7,58 1,14 10,58 -12,44 3,60
38 0,00 293,30 0,00 0,66 0,00 18,26 11,81 0,00 29,96 19,38 0,00
0 0,00 363,13 0,00 0,39 0,00 10,89 -7,37 0,00 17,87 -12,09 0,60




9¢e

Poren-

Ausgasung

Poren-

Ausgasung

Methan- Poren- Ausgasung Speicher- i Speicher- aus dem
Formation | Zeit [Ma] bildung Adsorption | Desorption speicher der |  aus den speicher .der differenz aus dffn spe.lchelj der | everenz Formations
(] fm¥] fm3] Kohle [m*] | Flozen [m?] | Sandsteine (] Sandsteinen | Siltsteine [l -Abschnitt
[m?] [m?} [m?] [m¥/m¥/Ma]
Westfal A2 3135 0,00 0,00 0,00 0,10 0,00 5,84 0,00 0,00 9,89 0,00 0,060
(mittleres) 312 0,00 279,33 0,00 0,79 0,00 29,57 23,73 0,00 50,08 40,19 0,60
Niveau 310 0,00 251,40 0,00 093 0,00 33,17 3.61 0,00 56,19 6,11 0,00
Wilhelm 309 0,00 251,40 0,00 0,96 0,00 33,82 0,65 0,00 57,28 [,09 0,060
206.7 m Profil 308 4,22 230,45 0,00 1,03 0,00 35,80 1,98 0,00 60,64 3,36 0,00
19.8 { TOC/n? 307 10,22 22347 0,00 1,07 4,00 36,52 0,72 0,00 61,86 1,22 0,00
1.3 % VR, 306 20,11 209,50 0,00 1,09 0,00 37,13 0,61 0,00 62,89 1,03 0,00
305 35,67 195,53 0,00 1,12 0,00 37,64 0,52 0,00 63,76 0,87 0,00
304 43,56 195,53 0,00 113 0,00 37,95 0,31 0,00 64,28 0,52 0,060
303 53,79 188,55 0,00 [ B! 0,00 38,23 0,28 0,00 64,76 0,47 0,00
302 87,12 174,58 6,00 1,16 0,00 38,48 0,25 0,00 65,18 0,42 0,00
301 167,57 167,60 6,96 1,17 5,78 38,70 0,23 0,00 65,56 0,38 0,00
300 186,80 160,62 33,17 L19 31,97 39,08 0,38 0,00 66,20 0,64 0,60
299 237,80 160,62 77,18 1,19 75,99 39,00 -0,08 37,07 66,07 -0,14 0,60
298 227,80 160,62 67,18 1,19 65,99 34,16 -4,85 36,68 65,93 -0,14 0,00
297 180,91 160,62 20,29 1,19 19,10 34,08 -0,08 0,00 65,79 -0,14 0,00
296 152,46 181,57 0,00 1,18 0,00 34,00 -0,08 0,00 65,66 -0,13 0,00
295 87,12 188,55 0,00 1,18 0,00 33,84 -0,16 0,00 65,39 -0,27 0,00
294 43,56 195,53 0,00 1,05 0,00 33,34 -0,49 0,00 52,35 -13,04 0,00
293 21,78 195,53 0,00 1.03 0,00 32,55 -0,79 0,00 51,10 -1,25 0,00
292 14,22 195,53 0,00 100 0,00 31,35 -1,20 0,00 48,66 -2,45 0,00
291 10,89 202,52 0,00 0,98 0,00 29,28 -2,07 (0,00 47,40 -1,26 0,00
290 6,53 209,50 0,00 0,95 0,00 27,29 -1,99 0,00 46,12 -1,28 0,00
289 3,33 216,48 0,00 0,92 0,00 25,38 -1,91 0,00 43,74 -2,38 0,00
288 0,00 22347 0,00 091 0,00 25,05 -,33 0,00 43,18 -0,56 0,00
287 0,00 223,47 .00 .91 0,00 24,85 -0,20 0,00 42,83 -(,35 9,00
286 0,00 237,43 0,00 0,84 0,00 23,10 -1,75 0,00 37,90 -4,93 0,00
285 0,00 23743 .00 0.81 0,00 22,25 -0.85 0.00 36,51 -1,39 0,00
250 0,00 370,12 0.00 0.19 0.00 5,08 -17,17 12,09 8,34 -28,17 31,92
225 0,00 33520 0,00 047 0,00 12,85 7,77 0,00 21,08 12,74 0,00
200 0,00 307,27 0,00 (1,58 0,00 16,01 KR T3} (L00 26,26 5,18 0,00
180 0,00 279,33 0.00 0,65 0,00 17,88 1,87 0,00 29,33 3,07 0,00
150 0,00 335,20 0,00 0,45 0,00 12,44 -5,44 0,00 20,41 -8,92 0,060
90 0,00 377,10 0,00 0,17 0,00 4,61 -7,82 3,21 7,57 -12,84 8,48
38 0,00 307,27 0,00 0,61 0,00 16,78 12,17 0,00 27,53 19,96 0,00
0 0,00 363,13 0,00 0,33 0,00 9,10 -7,68 0,00 14,94 -12,59 0,00




Lee

Ausgasung

Methan- Poren- Ausgasung Poren- Speicher. | Ausgasung Poren- Speicher- | aus dem
Formation | Zeit [Ma] bildung Adsorption | Desorption speicher der | aus den speicher‘der differenz aus defn spefchex: der | gerorens Formations
[m?] [m¥] [m] Kohle [m?] | Flozen [md] Sandsteine (] Sandsteinen | Siltsteine [m?] -Abschnitt
[m?] (] (] {m¥m¥Mal
Westfal A2 313 0,00 0,00 0,00 0,08 0,00 4,78 0,00 0,00 8,10 0,00 0,00
(oberes) 312 0,00 251,40 0,00 0,67 0,00 26,09 21,31 0,00 44,19 36,09 0,00
Niveau 310 0,00 251,40 0,00 0,73 0,00 27,87 1,79 0,00 47,21 3,02 0,00
Katharina 309 0,00 265,37 0,00 0,81 0,00 30,16 2,29 0,00 51,10 388 0,00
206.7 m Profil 308 0,89 251,40 0,00 0,93 0,00 33,37 3,21 0,00 56,53 5,43 0,00
19.8 ¢ TOC/m? 307 6,89 251,40 0,00 0,99 0,00 34,85 1,48 0,00 59,03 251 0,00
13 % VR, 306 16,78 237,43 0,00 1,04 0,00 36,12 1,26 0,00 61,18 2,14 0,00
305 32,33 22347 0,00 1,06 0,00 36,39 0,27 0,00 61,63 0,45 0,00
304 43,56 209,50 0,00 1,09 0,00 37,31 0,93 0,00 63,20 1,57 0,00
303 53,79 209,50 0,00 1,12 0,00 37,92 0,61 0,00 64,24 1,04 0,00
302 87,12 195,53 0,00 1,14 0,00 38,40 0,48 0,00 65,05 0,81 0,00
301 160,91 188,55 0,00 1,18 0,00 39,18 0,77 0,00 66,36 1,31 0,00
300 186,80 181,57 12,22 1,21 11,01 39,79 0,62 0,00 67,40 1,04 0,60
299 247,80 174,58 80,20 1,20 79,00 39,71 -0,09 39,37 67,26 0,15 0,00
298 227,80 167,60 67,18 1,20 65,98 33,49 -6,22 38,72 67,08 -0,17 0,00
297 180,91 181,57 0,00 1,20 0,00 3338 0,1 0,00 66,90 -0,18 0,00
296 159,13 188,55 0,00 1,20 0,00 33,27 -0,11 0,00 66,73 0,18 0,060
295 90,45 195,53 0,00 1,18 0,00 33,21 -0,07 0,00 66,61 -0,12 0,00
294 43,56 209,50 0,00 1,03 0,00 32,59 -0,62 0,00 51,16 -1544 0,00
293 21,78 22347 0,00 1,01 0,00 31,99 -0,60 0,00 50,22 -0,94 0,00
292 14,22 23743 0,00 0.99 0,00 31,07 -(0,92 0,00 4822 -2,00 0,00
291 10,22 202,52 0,00 0,98 0,00 29,25 -1,82 0,00 47,35 -(,88 0,00
290 7,20 209,50 0,00 0,95 0,00 27,30 -1,95 0,00 46,13 -1,22 0,00
289 3,33 216,48 0,00 0,93 0,00 25,56 -1,74 0,00 44,05 -2,07 04,00
288 0,00 230,45 0,00 0,90 0,00 24,78 -0,78 0,00 42,72 -1,34 0,00
287 0,00 237,43 0,00 0,90 0,00 24,58 -0,21 0,00 42,36 0,36 0,060
286 0,00 24442 0,00 0.88 0,00 24,12 -0,45 0,00 39,58 -2,78 0,00
285 0,00 251,40 0,00 0,87 0,00 23,86 -0,27 0,00 39,14 -0.44 0,00
250 0,00 370,12 0,00 0,29 0,00 8,00 -15,86 7,86 13,12 -26,01 20,75
225 0,00 321,23 0,00 0,57 0,00 15,57 7,57 0,00 25,54 12,42 0,00
200 0,00 300,28 0,00 0,68 0,00 18,70 3,13 0,00 30,68 5,14 0,00
180 0,00 265,37 0,00 0,75 0,00 20,57 1,87 0,00 33,74 3,06 0,00
150 0,00 328,22 0,00 0,54 0,00 14,74 -5,83 0,00 24,18 -9,56 0,00
90 0,00 377,10 0,00 0,24 0,00 6,68 -8,06 1,39 10,95 -13,23 3,66
38 0,00 293,30 0,00 0,72 0,00 19,77 13,10 0,00 32,44 21,48 0,00
0 0,00 335,20 0,00 0,56 0,00 15,49 -4,28 0,00 25,41 -7,03 0,00




8¢¢

Ausgasung

Methan- Poren- Ausgasung Poren- Speicher- Ausgasung l?(}ren- Speicher- aus dem
Formation Zeit [Ma] bildung Adsorption | Desorption speicher der aus den speicher.der differenz aus dt?n spe_lcheij der differenz | Formations
(m] [m] [m3] Kohle [m?] | Flizen [m?] Sandsteine [m] Sandsteinen | Siltsteine [m] -Abschnitt
(m] (m’] fm] [m’/m?/Ma]
Westfal Bl 3129 0,00 0,00 0,00 0,10 0,00 1,73 0,00 0,00 8,82 0,00 0,00
(unteres) 312 0,00 133,00 0,00 0,63 0,00 7.41 5,69 0,00 37,89 29,07 0,00
Niveau 310 0,00 136,80 0,00 0,70 0,00 8,00 0,58 0,00 40,88 2,99 0,060
Viktorial 309 0,00 140,60 0,00 0,79 0,00 8,73 0,74 0,00 44,65 3,77 0,60
141.7 m Profil 308 4,00 136,80 0,00 0,92 0,00 9,74 1,01 0,00 49,79 5,15 0,00
12.3 t TOC/n? 307 6,89 136,80 0,00 0,97 0,00 10,20 0,46 0,00 52,14 2,35 0,00
1.1 % VR, 306 16,78 129,20 0,00 1,03 0,00 10,59 0,39 0,00 54,14 2,00 0,00
305 32,33 121,60 0,00 1,05 4,00 10,68 0,09 0,00 54,61 0,46 0,60
304 43,56 114,00 0,00 1,08 0,00 10,97 0,28 0,00 56,06 1,45 0,00
303 53,79 114,00 0,00 1,11 0,00 11,16 0,19 0,00 57,03 097 0,00
302 87,12 106,40 0,00 1.14 4,00 11,30 0,15 4,00 57,79 0,76 0,00
301 147,57 102,60 48,77 1,17 47,60 11,54 0,24 3582 59,00 1,22 0.60
300 163,47 98,80 68,47 1,20 67,26 11,73 0,19 55,34 59,97 0,97 0,60
299 207 .80 95,00 116,60 1,20 115,40 11,71 -0,03 103,72 59,84 -0,13 44,01
298 187,80 91,20 100,40 1,20 99,20 9,75 -1,96 91,41 59,68 -0,16 31,88
297 167,57 98,80 68,77 1,18 67,59 9,72 -0,03 57,90 59,52 -0,16 0,00
296 139,13 102,60 36,53 1,18 35,35 9,69 -0,03 25,69 59,36 -0,16 0,00
295 90,45 106,40 0,00 1,16 0,00 9,67 -0,02 0,00 59,26 -0,11 0,00
294 43,56 114,00 0,00 1,02 0,00 9,49 -0,18 0,00 44,94 -14,32 0,60
293 21,78 121,60 0,00 1,00 0,00 9,31 -(,18 0,00 44 09 -0,85 0,00
292 14,22 129,20 0,00 4,98 0,00 9,04 -0,27 0,00 42,32 -7 0,00
291 10,22 117,80 0,00 0,96 0,00 8,50 -0,53 0,00 41,53 -0,79 0,00
290 6,67 117,80 0,00 0,94 0,00 7,93 -0.57 0,00 40,43 -1,10 0,00
289 333 117,80 0,00 0,91 0,00 7,42 0,51 0,00 38,58 -1,85 0,00
288 0,00 125,40 0,00 0,89 0,00 7,19 -(,23 0,00 37,38 -1,21 0,00
287 0,00 133,00 0,00 0,88 0,00 7,12 -(,06 0,00 37,05 -0,33 0,00
286 (.00 133,00 0,00 0,86 0,00 6,99 -(L14 0,00 34,60 -2,45 0,00
285 0,00 136,80 0,00 0,85 0,00 6,91 0,08 0,00 34,20 (3,40 0,00
250 0,00 197,60 0,00 0,27 0,00 2,15 -4,76 2,61 10,64 -23,55 15,52
225 0,00 174,80 0,00 0,55 0,00 442 2,27 0,00 21,89 11,25 0,00
200 0,00 163,40 0,00 0,66 0,00 5,36 0,94 0,00 26,53 4,64 0,00
180 0,00 152,00 0,00 0,73 0,00 5,93 0,57 0,00 29,34 2,81 0,00
150 0,00 178,60 0,00 0,51 0,00 4,17 -1,75 0,00 20,66 -8,67 0,00
90 0,00 201,40 0,00 0,22 0,00 1,75 -2,42 0,67 8,67 -11,99 3,99
38 0,00 159,60 0,00 0,70 0,00 5,68 393 0,00 28,14 19,46 0,00
0 0,00 182,40 0,00 0,54 0,00 4,38 -1,30 0,00 21,70 -6,43 0,00




6¢ct

Poren-

Ausgasung

Poren-

Ausgasung

Methan- Poren- Ausgasung Speicher- ) Speicher- aus dem
Formation | Zeit [Ma] bildung Adsorption | Desorption speicher der | aus den speicher.der differenz aus d(.zn spe.nche;: der differenz | Formations
[m] [m?] [m?] Kohle [m*] | Flozen [m?] Sandsteine [m] Sandsteinen | Siltsteine [m?] -Abschnitt
[m] fm’] [m'] [m¥/m*Mal
Westfal B1 312,5 0,00 0,00 0,00 0,07 0,00 1,34 0,00 0,00 6,84 0,00 0,060
(mittleres) 312 0,00 129,20 0,00 .58 000 7,00 5,66 0,00 35,79 28,94 0,00
Niveau 310 0,00 133,00 0,00 0,67 0,00 7,77 0,77 0,00 39,73 395 0,00
Zolivereint 309 0,00 136,80 0,00 0,77 0,00 8,69 0,92 0,00 44,44 4,71 0,00
141.7 m Profil 308 0,00 136,80 0,00 0,92 0,00 9,88 1,19 0,00 50,51 6,07 0,00
12.3 t TOC/m? 307 4,06 136,80 0,00 0,99 0,00 10,41 0,53 0,00 53,21 2,69 0,00
1.1 % VR, 306 6,77 129,20 0,00 1,04 0,00 10,85 0,44 0,00 55,47 2,26 0,00
305 6,77 121,60 0,00 1,06 0,00 10,96 0,11 0,00 56,02 0,55 0,00
304 947 121,60 0,00 L1t 0,00 11,27 0,31 0,00 57,62 1,61 0,60
303 20,30 117,80 0,00 114 0,00 11,48 0,21 0,00 58,69 1,07 0,00
302 60,89 106,40 0,00 1,16 0,00 11,65 0,16 0,00 59,53 0,83 0,00
301 81,18 106,40 0,00 1,20 0,00 11,90 0,26 0,00 60,85 1,32 0,00
300 94,71 102,60 0,00 1,24 0,00 12,11 0,20 0,00 61,89 1,04 0,60
299 135,30 98,80 40,30 1,22 39,08 12,08 -0,03 27,03 61,75 -0,14 0,00
208 135,30 95,00 44,10 1,21 42,89 9,80 -2,28 35,38 61,58 -0,17 0,00
297 94,71 98,80 0,00 1,19 0,00 9,76 -0,03 0,00 61,41 -0,17 0,00
296 47,45 106,40 0,00 [,18 0,00 9,73 -0,03 0,00 61,23 0,17 0,00
295 20,20 114,00 0,00 i,16 0,00 9,71 -0,02 0,00 61,12 -0,12 0,00
294 13,53 129,20 0,00 1,05 0,00 9,52 0,19 0,00 45,09 -16,03 0,00
293 8,10 121,60 0,00 1,03 0,00 9,33 -0,19 0,00 44,20 -0,89 0,00
292 6,77 117,80 0,00 1,01 0,00 9,05 -0,28 000 42,38 -1,81 0,00
291 543 117,80 0,00 0,99 0,00 8,51 -0,54 0,00 41,56 -0,83 0,00
290 4,06 117,80 0,00 0,97 0,00 7,92 -0,59 0,00 40,40 -1,16 0,00
289 2,71 125,40 0,00 0,94 0,00 7,40 -0,52 0,00 38,51 -1.89 0,00
288 0,00 125,40 0,00 0,91 0,00 7,16 -0,24 0,00 37,24 -1,27 0,60
287 0,00 133,00 0,00 4,90 0,00 7,09 -0,07 0,00 36,89 -0,35 0,00
286 0,00 136,80 0,00 0,89 0,00 6,95 -0,14 0,00 34,41 -2,48 0,00
285 0,00 136,80 0,00 0,87 4,00 6,86 -0,09 0,00 33,98 -0,42 0,00
250 0,00 197,60 0,00 0,23 0,00 1,77 -5,09 3,32 8,78 -25,21 19,74
225 0,00 178,60 0,00 0,54 0,00 4,22 2,45 0,00 20,90 12,12 0,00
200 0,00 163,40 0,00 0,67 0,00 5,22 1,00 0,00 25,84 495 0,00
180 0,00 152,00 0,00 0,74 0,00 5,83 0,61 0,00 28,86 3,01 0,00
150 0,00 178,60 0,00 0,50 0,00 3,96 -1,87 0,00 19,59 -9,27 0,00
490 4,00 190,00 0,00 0,17 0,00 1,34 -2,62 1,27 6,64 -12.95 7,58
38 0,00 163,40 0,00 0,71 0,00 5,57 423 0,00 27,56 20,92 6,00
QO 0,00 182,40 0,00 0,53 0,00 4,16 -1,40 0,00 20,61 -6,95 0,00




ove

Ausgasung

Methan- Poren- Ausgasung Poren- Speicher- Ausgasung I"orem Speicher- aus dem
Formation | Zeit [Ma] bildung Adsorption | Desorption speicher der |  aus den speicher 'der differenz | _ aus defn SpﬁlChel"' der | gifferenz | Formations
(m] [m?] [m] Kohle [m?] | Flozen [m'] Sandsteine (] Sandsteinen | Siltsteine [m] -Abschnitt
{m¥] [mf] [m?] [m¥/m¥Ma]
Westfal B1 312 0,00 0,00 0,00 0,07 0,00 1,34 0,00 0,00 6,84 0,00 6,00
(oberes) 31 0,00 114,00 0,00 0,43 0,00 5,48 4,14 0,00 28,00 21,16 0,00
Niveau 310 0,00 117,80 0,00 0,54 0,00 6,55 1,07 0,00 33,48 5.47 0,00
L 309 0.00 129,20 0,00 0,67 0,00 7,71 1,16 0,00 39,41 593 0,00
141.7 m Profil 308 0,00 136,80 0,00 0,83 0,00 9,08 1,37 0,00 46,43 7,02 0,060
12.3 { TOC/m 307 4,06 136,80 0,00 0,90 0,00 9,67 0,59 0,00 49,45 3,01 0,00
1.1 % VR, 306 6,77 136,80 0,00 0,97 0,00 10,16 0,49 0,00 51,95 2,50 0,060
305 6,77 133,00 0,00 0,99 (4,00 10,32 0,15 0,00 52,73 0,78 0,00
304 947 121,60 0,00 1,04 0,00 10,65 0,34 0,00 54,46 1,73 0,00
303 20,30 121,60 0,00 1,07 0,00 10,89 0,24 0,00 55,67 1,21 0,00
302 60,89 117,80 0,00 1,10 0,00 11,08 0,19 0,00 56,63 0,96 0,00
301 81,18 110,20 0,00 1,14 0,00 11,36 0,28 0,00 58,09 1,46 0,00
300 94,71 106,40 0,00 1,18 0,00 11,59 0,23 0,00 59,25 117 0,00
299 135,30 102,60 36,50 113 35,37 11,57 -0,03 23,84 59,12 -0,13 0,60
298 135,30 102,60 32,70 1,12 31,58 9,07 -2,49 25,00 58,96 -0,16 0,00
297 94,71 102,60 4,00 1,10 0,00 9,04 -0,03 0,00 58,80 -0,17 0,00
296 4745 114,00 0,00 1,10 0,00 9,01 -0,03 0,00 58,63 -0,16 0,00
295 20,20 121,60 0,00 1,08 0,00 8,99 0,02 0,00 58,52 (0,11 0,00
294 13,53 121,60 0,00 0,97 0,00 8,80 -0,19 0,00 41,70 -16,82 0,060
293 8,10 121,60 0,00 0,95 1,00 8,62 -0,19 0,00 40,82 -0,88 0,00
292 6,77 121,60 0,00 0,93 0,00 8,34 0,27 0,00 39,09 -1,74 0,00
291 543 125,40 0,00 0,91 0,00 7,83 -0,51 0,00 38,26 -0,83 0,00
290 4,06 125,40 0,00 0,89 0,00 7,27 -0,56 0,00 37,09 -H17 0,00
289 2,71 129,20 0,00 0,86 0,00 6,78 -00,49 0,00 35,26 -1,83 0,00
288 0,00 129,20 0,00 (.83 4,00 6,53 -0,25 0,00 33,98 -1,28 0,00
287 0,00 136,80 3,00 0,82 0,00 6,46 -0,07 0,00 33,60 -0,38 0,060
286 0,00 136,80 0,00 0,81 0,00 6,32 -0,14 0,00 31,29 -2,32 0,00
285 (0,00 140,60 1,00 0,79 0,00 6,23 -0,09 4,00 30,86 -0,43 0,60
250 0,00 152,60 0,00 0,14 0,00 1,12 -5,11 3,99 5,56 -25,29 23,72
225 0,00 186,20 0,00 0,45 0,00 3,57 2,45 0,00 17,67 12,11 0,00
200 0,00 167,20 0,00 0,58 0,00 4,56 0,99 0,00 22,59 4,92 0,00
180 0,00 159,60 0,00 0,66 0,00 5,21 0,64 0,06 25,77 3,18 4,00
150 0,00 186,20 0,00 0,42 0,00 3,31 -1,90 0,00 16,37 -9,40 0,00
90 0,00 152,00 0,00 0,09 4,00 0,69 -2,61 1,92 3,43 -12,94 11,44
38 4,00 163,40 0,00 0,63 0,00 4,92 4,23 0,00 24,38 20,95 0,00
O 0,00 186,20 0,00 0,44 0,00 3,46 -1,46 0,00 17,14 -1,24 0,00




Ire

Poren-

Ausgasung

Poren-

Ausgasung

Methan- Poren- Ausgasung Speicher- . Speicher- aus dem
Formation | Zeit [Ma] bildung Adserption | Desorption speicher der | aus den Speicher.der differenz aus d(_zn spﬁlcher' der differenz | Formations
[m?] [m?] [md] Kohle [m?] | Flozen [m'] Sandsteine (m] Sandsteinen | Siltsteine (] -Abschnitt
(] (m] (] [m¥m¥Mal
Westfal B2 3119 0,00 .00 0,00 0,10 0,00 5,04 (1,00 0,00 3499 0,00 0,00
(unteres) 311 0,00 67,20 0,00 3,40 0,00 15,13 10,09 0,00 12,00 3,00 0,00
Niveau 310 0,00 72,00 0,00 0,52 0,00 18,53 3,40 0,00 14,70 2,70 0,00
1) 309 0,00 79,20 0,00 0,66 0,00 22,12 3,59 0,00 17,54 2,84 0,00
113.3 m Profil 308 0,00 86,40 0,00 0,82 0,00 26,28 4,16 0,00 20,84 330 0,00
8.2 1 TOC/? 307 0,00 86,40 0,00 0,90 0,00 28,05 1,77 0,00 22,24 1,40 0,00
0.9 % VR, 306 1,80 86,40 0,00 0,96 0,00 29,51 1,47 0,00 23,40 1,16 0,00
305 2,70 84,00 0,00 0,99 0,00 29,98 0,47 0,00 23,77 0,37 0,00
304 4,49 76,80 0,00 1,03 0,00 30,99 1,01 0,00 24,57 0,80 0,00
303 2,98 76,80 0,00 1,07 0,00 31,69 0,71 0,00 25,13 0,56 0,00
302 26,95 74,40 0,00 1,10 0,00 32,25 0,56 0,00 25,58 0,45 0,00
301 53,90 69,60 0,00 1,14 0,00 33,10 0,85 0,00 26,25 (1,67 0,060
300 62,88 67,20 0,00 i,17 0,00 33,78 0,68 0,00 26,79 0.54 0,00
299 86,50 64,80 24,10 [,12 22,98 33,70 -00,08 0,00 26,73 -0,06 0,00
208 44,92 64,80 0,00 1it 0,00 26,26 -7.44 3,00 26,66 0,07 0,00
2497 17,97 64,80 0,00 1,09 0,00 26,18 -0,09 0,00 26,58 -0,08 0,00
296 8.98 72,00 0,00 1.09 0,00 26,09 -0,09 0,00 26,51 -0,07 0,00
295 4,49 76,80 0,00 1.07 0,00 26,03 -0,05 0,00 26,46 -0,05 0,00
294 2,70 76,80 0,00 (.98 0,00 25,48 -(1,56 3,00 18,72 -1,73 0,00
293 2,23 76,80 0,00 0,96 0,00 24,93 -£3,55 0,00 18,32 -0,40 0,00
292 1.33 76,80 4,00 0,94 0,00 24,14 -0,79 0,00 17,54 -0,78 0,00
291 0,67 79,20 0,00 0,92 0,00 22,65 -1,49 0,00 17,16 0,38 0,00
290 0,00 79,20 0,00 (0,89 0,00 21,02 -1,62 0,00 16,63 -0,53 0,00
289 0,00 81,60 0,00 (3,87 0,60 19,58 -1,44 .00 15,80 -(0,83 0,00
288 1,00 81,60 0,00 0,84 0,00 18,86 3,72 0,00 15,22 -0,58 0,60
287 0,00 86,40 0,00 0,83 0,00 18,65 -(,22 .00 15,05 0,18 0,00
286 0,00 88,80 0,00 0,81 0,00 18,23 ~(3,41 0,00 14,00 -1,04 0,00
285 0,00 48,80 0,00 (0.80 0,00 17,98 -(,25 0,00 13,81 -0,20 0,00
250 0,600 91,20 0,00 0,13 0,00 2,96 -15,02 12,06 2,27 -11,54 21,33
225 4,00 115,20 0,00 .45 3,00 10,15 7,19 0,00 7,80 5,52 0,00
200 0,00 105,60 0,00 0,58 0,00 13,07 2,92 0,00 10,04 2,24 0,00
180 0,00 100,80 0,00 0,66 3,00 14,97 1,90 0,00 11,50 1,46 0,00
150 0,00 117,60 0,00 0,42 0,00 938 -5,59 0,00 7,20 -4,29 0,00
96 .00 76,30 0,00 0,07 0,00 1,69 -7,69 6,00 1,30 -5,91 10,62
38 0,00 103,20 0,00 0,63 0,00 14,13 12,45 0,00 10,86 9,56 0,00
0 .00 120,00 0,00 0,44 0,00 9,81 -4,32 0,00 7,54 -3,32 0,00




(443

Ausgasung

Methan- Poren- Ausgasung Poren- Speicher- Ausgasung I"Ore"' Speicher- aus dem
Formation Zeit [Ma] bildung Adsorption | Desorption speicher der aus den speicher‘der differenz aus d?n spe}chent der | sifferenz Formations
[m¥] [m?] {m?] Kohle [m*] | Flozen [m?] Sandsteine [ Sandsteinen | Siltsteine [m] -Abschnitt
[m?] [m] fm?] [m¥/m?*Mal
Westfal B2 315 0,00 0,00 0,00 0,10 4,00 5,04 0,00 4,00 3,99 4,00 0,00
(mittleres) 311 0,00 67.20 0,00 0,29 0,00 11,72 6,69 0,00 9,30 5,30 0,00
Niveau 310 0,00 69,60 3,00 0,45 0,00 16,48 4,76 0,00 13,07 3,77 9,00
R 309 0,00 81,60 0,00 0,61 0,00 20,84 4,35 0,00 16,52 345 0,60
1133 m Profil 308 3,00 91,20 0,00 4,79 0,00 25,52 4,68 0,00 20,23 3,71 4,00
821 TOC/m2 307 0,00 88,80 0,00 0,87 0,00 27,45 1,93 0,00 21,77 1,53 0,00
0.9 % VR, 306 1,80 86,40 0,00 (.94 0,00 29,03 1,58 .00 23,02 1,26 0,00
305 2,70 84,00 0,00 0,97 0,00 29,57 0,54 0,00 23,45 0,43 0,00
304 4,49 76,80 0,00 1,01 0,00 30,64 1,07 0,00 24,30 0,85 0,00
303 8,98 76,80 0,00 1,05 0,00 31,40 0,76 0,00 24,90 0,60 0,00
302 26,95 74,40 0,00 1,08 0,00 32,00 0,61 0,00 25,38 0,48 0,00
301 53,90 69,60 0,00 1,13 0,00 32,90 0,90 0,00 26,09 0,71 0,00
300 62,88 67,20 0,00 1,16 0,00 33,62 0,72 1,00 26,66 0,57 0,00
299 86,50 67,20 0,00 1,11 18,19 33,55 -0,08 0,00 26,60 -0,06 0,060
298 44,92 64,80 0,00 1,10 0,00 25,61 -7,93 0,00 26,53 -0,07 0,00
297 17,97 67,20 0,00 1,10 0,00 25,53 -0,09 0,00 26,46 -0,08 0,00
296 8,98 72,00 0,00 1,06 0,00 25,44 -0,09 0,00 26,38 -0,08 0,00
295 4,49 79,20 0,00 1,04 0,00 25,39 -0,05 0,00 26,33 -0,05 0,00
294 2,70 81,60 0,00 0,97 0,00 24,82 0,57 0,00 18,24 8,09 0,00
293 2,23 86,40 0,00 0,94 0,00 24,27 -0,55 0,00 17,84 -0.,41 0,00
292 1,33 86,40 0,00 0,92 0,00 23,47 -0,79 4,00 17,06 -0,78 0,60
291 0,67 86,40 0,00 0,90 0,00 22,00 -1,47 0,00 16,67 0,38 0,00
290 .00 88,80 0,00 0,87 0,00 20,39 -1,61 0,00 16,13 -0,54 0,00
289 0,00 91,20 0,00 0,85 0,00 18,97 -1,42 0,00 15,31 -0,83 0,060
288 0,00 93,60 0,00 0,82 0,00 18,24 -0,73 0,00 14,72 -0,59 0,60
287 0,00 96,00 0,00 0,81 0,00 18,01 -0,23 0,00 14,53 -0,18 0,060
286 0,00 98,40 0,00 0,79 0,00 17,59 -0,42 0,00 13,51 -1,02 6,00
285 0,00 98,40 0,00 0,78 0,00 17,33 -0,26 0,00 13,31 -0,20 0,00
250 0,00 86,40 0,00 0,09 0,00 1,96 -15,37 13,41 1,50 -11.81 23,72
225 0,00 120,00 0,00 0,42 0,00 9,32 7,37 0,00 7,16 5,66 0,00
200 0,00 110,40 0,00 0,55 0,00 12,30 2,97 0,00 9.45 2,28 0,00
180 (0,00 105,60 0,00 0,64 0,00 14,27 1,98 0,00 10,96 1,52 0,00
150 0,00 117,60 0,00 0,38 0,00 8.54 5,74 0,00 6,56 -4,41 6,00
90 0,00 38,40 40,80 0,03 40,77 0,65 -7,88 48,00 0.50 -6,06 53,55
38 0,00 108,00 0,00 0,60 0,00 13,40 12,75 0,00 10,29 9,79 0,00
G 0,00 120,00 0,00 0,40 0,00 8,92 -4,48 0,00 6.85 -3,44 0,00




eve

Poren-

Ausgasung

Poren-

Ausgasung

Methan- Poren- Ausgasung Speicher- Speicher- aus dem
Formation | Zeit [Ma] bildung Adsorption | Desorption speicher der | aus den speicher 'der differenz aus dffn spe‘ichex: der | gitterenz | Formations
(] [m?] [m?] Kohle [m?] | Flozen [m?] Sandsteine my - Sandsteinen | Siltsteine [m] -Abschnitt
(] (] (] [m3/m?*/Ma}
Westfal B2 3t 0,00 0,00 0,00 0,10 0,00 5,04 0,00 0,00 399 0,00 0,00
(oberes) 310.5 0,00 67,20 0,00 0,40 0,00 15,13 10,09 0,00 12,00 8,00 0,00
Nivesu 310 0,00 74,40 0,00 0,52 0,00 18,53 3,40 0,00 14,70 2,70 6,00
Agir 309 0,00 84,00 0,00 0,66 0,00 22,12 3,59 0,00 17,54 2,84 0,00
[13.3 m Profil 308 0,00 38,80 .00 0,82 0,00 26,28 4,16 0,00 20,84 3,30 0,60
8.2 t TOC/m 307 0,00 88,80 0,00 0,90 0,00 28,05 1,77 0,00 22,24 1,40 0,00
0.9 % VR, 306 1,30 86,40 0,00 0,96 0,00 29,51 1,47 0,00 23,40 1,16 0,00
305 2,70 84,00 0,00 0,99 0,00 29,98 0,47 0,00 23,77 0,37 0,00
304 4,49 76,80 0,00 1,03 0,00 30,99 1,01 0,00 24,57 0,80 0,00
303 8,98 76,80 0,00 1,07 0,00 31,69 0,71 0,00 25,13 0,56 6,00
302 26,95 74,40 0,00 110 0,00 32,25 0,56 0,00 25,58 0,45 0,00
301 53,90 72,00 0,00 I,14 0,00 33,10 0,85 0,00 26,25 0,67 0,00
300 62,88 67,20 0,48 1,17 0,00 33,78 0,68 0,00 26,79 0,54 4,00
299 86,50 67,20 19,30 1,13 18,17 33,70 -(,08 0,00 26,73 3,06 0,00
298 44,92 67,20 0,00 i,13 000 26,26 -7,44 0,00 26,66 007 0,00
297 17,97 67,20 0,00 113 0,00 26,18 -0,09 0,00 26,58 -0,08 0,00
296 8,98 72,00 0,00 1,09 0,00 26,09 -0,09 0,00 26,51 -0,07 0,00
295 4,49 74,40 0,00 1,07 0,00 26,03 -0,05 0,00 26,46 -0,05 0,00
294 2,70 79,20 0,00 0,99 0,00 25,48 -(,56 0,00 18,72 -7,73 0,00
293 223 81,60 0,00 0,97 0,00 2493 -0,55 0,00 18,32 4,40 0,00
292 1,33 81,60 0,00 0,95 0,00 24,14 -0,79 0,00 17,54 -0,78 0,00
291 0,67 84,00 0,00 0,93 0,00 22,65 -1,49 0,00 17,16 -(1,38 0,00
290 0,00 88,80 0,00 0,90 0,00 21,02 -1,62 0,00 16,63 -0,53 0,00
289 0,00 91,20 0,00 0,88 0,00 19,58 -1,44 0,00 15,80 -(,83 0,00
288 0,00 93,60 0,00 0,85 0,00 18,86 -0,72 0,00 15,22 -0,58 04,00
287 0,00 96,00 0,00 0,84 0,00 18,65 -(,22 0,00 15,05 -0,18 04,00
286 0,00 98,40 0,00 0,82 0,00 18,23 0,41 0,00 14,00 -104 0,00
285 .00 98,40 0,00 0,81 0,00 17,98 -0,25 0,00 13,81 -0,20 0,00
250 0,00 91,20 0,00 0,13 0,00 2,96 -15,02 12,06 2,27 -11,54 21,33
225 0,00 117,60 0,00 0,45 0,00 10,15 7,19 0,00 7,80 5,52 0,00
200 0,00 110,40 0,00 0,59 0,00 13,07 2,92 0,00 10,04 2,24 0,00
180 .00 105,60 0,00 0,67 0,00 14,97 1,90 0,00 11,50 1,46 0,00
150 0,00 117,60 0,00 0,42 0,00 9,38 -5,59 0,00 7,20 -4,29 0,00
90 0,00 57,60 2,40 0,08 2,32 1,69 -7,69 8,33 1,30 -5.91 12,94
38 0,00 105,60 0,00 0,63 0,00 14,13 12,45 0,00 10,86 9,56 0,00
0 0,00 120,00 0,00 0,44 0,00 9,81 -4,32 0,00 7,54 -3,32 04,00




e

Ausgasung

Methan- Poren- Ausgasung Poren- Speicher- Ausgasung l.’oren- Speicher- aus dem
Formation | Zeit [Ma] bildung Adsorption | Desorption speicher der |  aus den speicher.der differenz aus dt?n spellcheli der | ifferenz Formations
[m?] [md] [m?] Kohle [m] | Flozen [m?] Sandsteine [m¥] Sandsteinen | Siltsteine (] -Abschnitt
[m] [mf] [m?] [m¥m¥Mal
Westfal C1 3108 0,00 0,00 0,00 0,10 0,00 6,08 0,00 0,00 5,46 0,00 0,00
(unteres) 310.1 0,00 68,13 0,00 0,40 0,00 18,27 12,19 0,00 16,42 10,95 0,00
Niveau 309,5 0,00 75,43 0,00 0,52 (0,00 22,38 4,11 0,00 20,11 3,69 0,60
Baldur 309 0,00 85,17 0,00 0,66 0,00 26,71 4,33 0,00 24,00 3,89 0,00
141.7 m Profil 308 0,00 90,03 0,00 0,82 0,00 31,74 5,02 0,00 28,51 4,51 0,00
8.0 1 TOC/? 307 0,00 90,03 0,00 0,90 0,00 33,87 2,14 0,00 30,43 1,92 0,00
0.8 % VR, 306 0,00 87,60 0,00 0,96 0,00 35,65 1,77 0,00 32,02 1,59 0,00
305 0,00 85,17 0,00 0,99 0,00 36,21 0,56 0,00 32,53 0,51 0,00
304 2,95 77,87 0,00 1,03 0,00 37,43 1,22 0,00 33,62 1,09 0,00
303 393 77,87 0,00 1,O7 0,00 38,28 0,85 0,00 34,39 0,77 0,00
302 491 75,43 0,00 1,10 0,00 38,96 0,68 0,00 3500 0,61 0,00
301 9,83 73,00 0,00 1,14 0,00 39,98 1,02 0,00 35,92 0,92 0,00
300 29,48 68,13 0,00 1,17 0,00 40,80 0,82 0,00 36,65 0,74 0,00
299 47,147 68,13 0,00 1,17 0,00 40,71 -0,09 0,00 36,57 -0,08 0,00
298 55,63 68,13 0,00 1,13 0,00 31,72 -8,98 0,00 36,47 -0,10 6,00
297 29,48 68,13 0,00 1,13 0,00 31,62 -0,11 0,00 36,37 -0, 10 0,00
296 9,83 73,00 0,00 1,09 0,00 31,51 0,11 0,00 36,27 -0, 10 0,00
295 491 75,43 0,00 1,07 0,00 31,45 -0,07 0,00 36,20 -0,07 6,00
294 3,30 50,30 0.00 1,00 0,00 30,77 -0,68 (1LOO 25,62 -10,58 0,00
293 1.98 82,73 0,00 0,98 0,00 30,11 -0,66 0,00 25,07 -0,55 0,00
292 0,67 82,73 0,00 0,96 0,00 29,15 -0,96 0,00 24,00 -1,07 0,00
291 0,33 85,17 0,00 0,94 0,00 27,35 -1,80 0,00 23,48 -0,52 0,00
290 0,00 90,03 0,00 091 0,00 25,39 -1,96 0,00 22,76 -0,73 0,060
289 0,00 92,47 0,00 0,88 0,00 23,65 -1,74 0,00 21,62 -1,13 0,00
288 0,00 94,90 0,00 0,85 0,00 22,78 -(,87 0,00 20,83 -0, 79 0,60
287 0,00 97,33 0,00 0,84 0,00 22,52 -0,26 0,00 20,59 -0,24 0,60
286 0,00 99,77 0,00 0,82 0,00 22,02 -0,50 0,00 19,16 -1.43 64,00
285 0,00 99,77 0,00 0,81 0,00 21,72 -0,31 0,00 18,89 0,27 0,00
250 0,00 92.47 0,00 0,13 0,00 3,57 -18,14 14,57 30t -15,79 27,25
225 0,00 119,23 0,00 0,46 0,00 12,26 8,69 0,00 10,67 7,56 0,00
200 0,00 111,93 0,00 0,59 0,00 15,79 353 0,00 13,73 3,07 0,00
180 0,00 107,07 0,00 0,68 0,00 18,08 2,29 0,00 15,73 2,00 0,00
150 0,00 119,23 0,00 0,42 0,00 11,33 -6,75 0,00 9.86 -5,88 0,00
90 0,00 58,40 2,43 0,08 2,36 2,04 -9,29 9,61 1,77 -8,08 15,92
38 0,00 107,07 0,00 0,64 0,00 17,07 15,03 0,00 14,85 13,08 0,00
0 0,00 121,67 0,00 0,44 0,00 11,85 -5,22 0,00 10,31 -4,54 6,00
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Methan- Poren- Ausgasung Speicher- Speicher- aus dem
Formation | Zeit [Ma] bildung Adsorption | Desorption speicher der |  aus den speicher.der differenz ‘ aus d?n spf:.ichent der differenz | Formations
[m] [m?] [m?] Kohle [m*] | Flozen [m?] Sandsteine [m?] Sandsteinen | Siltsteine [m] -Abschnitt
fm] (m’] [m] [m¥m?/Mal
Westfal C1 3106 (0,00 0,00 0,00 0,10 0,00 6,08 0,00 0,00 5,46 0,00 0,00
(mittleres) 310 0,00 68,13 0,00 0,40 0,00 18,27 12,19 0,00 16,42 10,95 0,00
Niveau 3094 0,00 75,43 0,00 0,52 0,00 22,38 4,11 0,00 20,11 3,69 0,00
Hagen 308.8 000 85,17 0,00 0,66 0,00 26,71 4,33 0,00 24,00 3,89 0,00
141.7 m Profil 308 0,00 90,03 0,00 0.82 0,00 31,74 5,02 0,00 28,51 451 0,00
8.9 1 TOC/m? 307 .00 90,03 0,00 (0,90 0,00 33,87 2,14 0,00 30,43 1,92 0,00
0.8 % VR, 306 0,00 87,60 000 0,96 0,00 35,65 1.77 000 32,02 159 0,00
305 0,00 85,17 0,00 0,99 0,00 36,21 0,56 0,00 32,53 0,51 0,00
304 2,95 77,87 0,00 1,03 0,00 37,43 1,22 0,00 33,62 1,09 0,60
303 393 77,87 4,00 1,07 0,00 38,28 0,85 0,00 34,39 0,77 0,00
302 4,91 75,43 0,00 1,10 0,00 38,96 0,68 0,00 35,00 0,61 0,060
301 9,83 73,00 0,00 1,14 0,00 39,98 1,02 0,00 35,92 0,92 0,60
300 29,48 68,13 0,00 1,17 0,00 40,80 0,82 0,00 36,65 0,74 0,00
299 46,67 68,13 0,00 1,17 0,00 40,71 -0,09 0,00 36,57 -(,08 0,00
298 55,63 68,13 0,00 1,13 0,00 31,72 -8,98 0,00 36,47 -0,10 0,060
297 2948 68,13 0,00 1,13 0,00 31,62 -0,11 0,00 36,37 -0,10 0,00
296 9,83 73,00 0,00 1,09 0,00 31,51 -0,11 0,00 36,27 -0,10 0,060
295 491 75,43 0,00 1,07 0,00 31,45 -0,07 0,00 36,20 -0,07 0,00
294 3,30 80,30 0,00 100 0,00 30,77 1,68 0,00 25,62 -10,58 0,00
293 1,33 82,73 0,00 0,98 0,00 30,11 -(),66 0,00 2547 -0,55 0,00
292 0,67 82,73 0,00 0.96 0,00 29,15 0,96 0.00 24,00 -1.07 0,60
291 (0,33 85,17 0,00 0,94 0,00 27,35 -1,80 0,00 2348 ~(,52 0,00
290 3,00 90,03 0,00 091 0,00 25,39 -1,96 0,00 22,76 0,73 0,00
289 4,00 92,47 0,00 0,84 0,00 23,65 -1,74 0,00 21,62 -1,13 0,060
288 0,00 94,90 (.00 .85 0,00 22,78 -(,87 0.00 20,83 -0,79 0,00
287 0,00 97,33 0,00 0.84 0,00 22,52 -0,26 0,00 20,59 -0,24 0,060
286 0,00 99,77 0.00 (1L.82 0,00 22,02 -(0,50 0,00 19,16 -1,43 0,00
285 0,00 99,77 000 (R81 .00 2 i.,72 -0,31 0,00 18,89 -(0,27 0,00
250 0.00 Y247 (.00 (13 .00 357 -18.14 14,57 3,11 -15,79 27,28
225 (4,00 119,23 .00 .46 0,00 12,26 8,69 0,00 10,67 7,56 04,060
200 0,00 111,93 (.00 0,59 0,00 15,79 3,53 0,00 13,73 3,07 0,00
{80 (3,00 107,07 0,00 0,68 0,00 18,08 2,29 0,00 15,73 2,00 0,00
150 0,00 119,23 0,00 0,42 0,00 11,33 -6,75 0,00 9,86 -5,88 0,00
S0 0,00 58,40 2,43 0,08 2,36 2,04 -9,29 9,61 1,77 -8,08 15,92
38 0,00 107,07 0,00 0,64 0,00 17,07 1503 0,00 14,85 13,08 0,00
O 0,00 121,67 0,00 0,44 0,00 11,85 -5,22 0,00 10,31 -4,54 0,00
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Methan- Poren- Ausgasung Speicher- Speicher- aus dem
Formation | Zeit [Ma] bildung Adsorption Desprption speicher der |  aus den speicher.der differenz aus dt?n spe.ichezt der | yerarens Formations
[m3] [m?] [m¥] Kohle [m] | Flozen [m] Sandsteine [m] Sandsteinen | Siltsteine (] -Abschnitt
[m°] [} (m’] [m/m?/Ma]
Westfal C2 308.5 0,00 0,00 0,00 0,10 0,00 4,37 0,00 0,00 2,38 0,00 0,00
(unteres) 308 0,00 6,70 0,00 0,14 0,00 5,59 1,22 0,00 3,04 0,67 0,00
Niveau 3075 0,00 43,55 0,00 0,37 0,00 12,30 6,71 0,00 6,70 3,66 0,00
Odin 307 0,00 51,93 0,00 0,56 0,00 16,84 4,54 0,00 9,17 2,47 0,00
%0 m Profil 306 0,00 63,65 0,00 0,75 0,00 21,31 4,47 0,00 11,61 2,44 0,60
431 TOC/? 305 0,00 61,98 0,00 0,84 0,00 23,11 1,79 0,00 12,59 0,98 0,00
07 % VR, 304 0,00 60,30 0,00 091 0.00 24,57 1,46 0,00 13,38 0,79 0,00
305 0,00 58,63 0,00 0,94 0,00 25,09 0,53 0,00 13,67 0,29 0,00
304 0,00 58,63 0,00 0,99 0,00 26,06 097 0,00 14,20 0,53 0,00
303 0,00 53,60 0,00 1,03 0,00 26,76 0,69 0,00 14,57 0,38 0,00
302 0,00 51,93 0,00 1,06 0,00 27,31 0,56 0,00 14,88 0,30 6,00
301 2.1 50,25 0,00 11 0,00 28,13 0,82 0,00 15,32 0,44 0,00
300 2,82 50,25 0,00 Lis 0,00 28,79 0,66 0,00 15,68 0,36 0,00
299 3,52 48,58 0,00 1,14 0,00 28,72 -0,07 0,00 15,64 -0,04 0,60
298 7,74 46,90 0,00 1,10 0,00 21,55 -7,17 0,00 15,60 -0,04 0,00
297 35,20 46,90 0,00 107 0,00 21,48 -0,07 0,00 15,56 -0,04 0,00
296 26,05 50,25 0,00 1,03 0,00 21,41 -0,07 0,00 15,51 -0,04 0,00
295 14,08 51,93 0,00 1,01 0,00 21,36 -0,05 0,00 15,48 -0,03 0,60
294 7,04 55,28 0,00 0,97 0,00 20,87 -0,49 0,00 10,54 -4,95 0,00
293 3,52 56,95 4,00 (.93 0,00 20,39 -0,48 0,00 10,29 -0,24 0,00
292 352 58,63 0,00 0,91 0,00 19,71 -0,68 0,00 9,83 -(,46 4,00
291 1,41 60,30 0,00 0,89 0,00 18,45 -1,25 0,00 9,61 -0,23 0,00
290 0,00 63,65 0,00 0,86 0,00 17,08 -1,37 0,00 9,28 0,32 0,00
289 0,00 65,33 0,00 0,83 0,00 15,86 -1,22 0,00 8,79 0,49 0,00
288 0,00 67,00 0,00 0,80 0,00 15,22 -0,64 0,00 8,44 -0,36 0,00
287 0,00 70,35 0,00 0,79 0,00 15,02 -0,21 0,00 8,32 0,11 0,00
286 0,00 70,35 0,00 0,77 0,00 14,65 -0,36 0,00 7,73 0,59 6,00
285 0,00 70,35 0,00 0,76 0,00 14,43 023 0,00 761 0,12 0,00
250 0,00 33,50 335 0,05 3,30 0,96 -13,46 15,80 0,51 -7,10 22,40
225 0,00 83,75 0,00 0,39 0,00 741 6,45 0,00 391 3,40 0,060
200 0,00 77,05 0,00 0,53 0,00 10,01 2,60 0,00 5,28 1,37 0,00
180 0,00 73,70 0,00 0,62 0,00 1,77 1.76 0,00 6,21 0,93 6,060
150 0,00 87,10 0,00 0,35 0,00 6,72 -5,04 0,00 3,55 -2,66 0,00
90 0,00 6,70 0,00 0,01 73,69 0,17 -6,56 80,08 0,09 -3,46 83,46
38 0,00 73,70 0,00 0,58 0,00 10,98 10,82 0,00 5,79 571 0,00
0 0,00 83,75 0,00 0,37 0,00 7.00 -3,98 0,00 3,69 -2,10 0,00
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Poren-

Ausgasung

Methan- Poren- Ausgasung Speicher- i Speicher- aus dem
Formation Zeit [Ma] bildung Adsorption | Desorption speicher der aus den speicherfier differenz ] aus defn spe‘lcher. der differenz | Formations
() [m¥ [m¥] Kohle [m¥] | Fibzen [m?] Sandsteine ) Sandsteinen | Siltsteine [m] -Abschnitt
[m] [ [m’] [m¥m?/Mal]
Westfal C2 307.8 0,00 0,00 0,00 0,10 0,00 4,37 0,00 0,00 2,38 0,00 0,00
(oberes) 3076 0,00 3,35 0,00 0,11 0,00 4,69 0,33 4,00 2,55 0,18 0,00
Niveau 3074 0,00 6,70 0,00 0,12 4,00 5,00 0,31 0,00 2,72 0,17 0,00
Tristan 3072 0,00 43,55 0,00 0,44 0,00 14,03 9,03 0,00 7,64 4,92 0,00
{0 m Profil 307 0,00 60,30 0,00 0,69 0,00 19,87 5,84 0,00 10,82 3,18 0,00
431 TOC/m? 306 0,00 63,65 0,00 0,79 0,00 22,01 2,14 0,00 11,99 1,16 0,00
0.7 % VR, 303 0,00 60,30 0.00 0,87 0,00 23,70 1,69 0,00 12,91 0,92 0,00
305 0,00 60,30 0,00 0,90 0,00 24,36 0,67 0,00 13,27 0,36 0,60
304 0,00 58,63 0,00 0,96 0,00 2545 1,08 0,00 13,86 0,59 0,00
303 0,00 53,60 0,00 1,00 0,00 26,24 0,79 0,00 14,29 0,43 0,00
302 0,00 51,93 0,00 1,04 0,00 26,87 0,64 0,00 14,64 0,35 0,060
301 2,11 50,25 0,00 1,09 0,00 27,78 0.91 0.00 15,13 0,49 0,00
300 2,82 50,25 0,00 1,13 0,00 28,51 0,73 0,00 15,53 (0,40 0,00
299 3,52 50,25 0,00 {13 0,00 28,44 0,07 0,00 15,49 -0,04 0,60
298 7,74 50,25 0,00 1,08 0,00 20,54 -7,90 0,00 15,45 -0,04 0,060
297 35,20 50,25 0,00 1,05 0,00 20,47 -0,07 0,00 15,40 -0,05 0,00
296 25,00 51,93 0,00 1,01 0,00 20,40 -0,07 3,00 15,36 -0,04 0,00
295 14,08 51,93 0,00 0,98 0,00 20,36 0,04 0,00 15,33 -0,03 0,00
294 7,04 56,95 (.00 0,93 (0,00 19,86 -0,50 0,00 10,02 -5,31 0,00
293 3,52 58,63 .00 0,90 3,00 19,36 -,49 0,00 9,77 -0,25 0,60
292 3,52 61,98 0,00 0,87 0,00 18,68 0,68 0,00 9.32 -(,45 0,00
291 1,41 63,65 0,00 .84 4,00 17,46 -1,22 0,00 9,09 -(0,24 0,00
290 0,00 65,33 0,00 0,81 0,00 16,11 -1,35 0,00 8,75 -0,34 0,060
289 0,00 67,00 0,00 0,79 0,00 14,91 -1,19 4,00 8,26 -0,49 0,00
288 0,00 6700 4.00 0,75 0,00 14,25 1,66 0,00 7,90 -0,37 0,00
287 0,00 72,03 0,00 0,74 .00 14,03 -(,22 0,00 7,78 -0,12 0,60
286 0,00 71,02 0,00 0,72 0,00 13,66 -0,37 0,00 7.20 -0,57 0,00
285 0,00 73,70 .00 071 ($X8. 4} 13,42 -),24 0,00 7,08 -0,13 0,00
250 0.00 0,060 73,70 .00 73,70 .04 -13,38 87,03 0,02 -7,06 94,07
225 0,00 %375 0.00 0,32 0.00 6,13 6,08 0,00 323 3,21 0,00
200 0,00 83,75 0,00 4,46 0,00 8,81 2,69 0,00 4,65 1,42 0,00
180 0,00 75,38 0,00 0,56 0,00 10,69 1,88 4,00 5,64 0,99 0,00
150 0,00 85,43 0,00 0,29 0,00 5,42 -5,28 0,00 2,86 2,78 4,00
90 00 3,35 78,73 0,00 78,72 0,08 -5,33 83,97 0,04 -2,81 86,73
38 0,00 77,05 0,00 0,52 0,00 9,85 9,76 0,00 5,19 5,15 0,00
0 0,00 85,43 0,00 0,30 0,00 5,60 -4,24 3,00 2,96 -2,24 0,04




Anhang 8.1:

Bildtafel

Bild 1: Methanaustritt in den ., Brennenden Feldern®, iiber einem Teich in Hamm-Sandbochum,
Ruhrbecken. Das aufsteigende Flizgas verhindert ein vollstindiges Zufrieren der Wasseroberfliche.

Fotoaufnahme im Februar [998.

Bild 2: Einsatz der in dieser Arbeit entwickelten Gasglocke iiber dem in Bild 1 gezeigten Teich. Das
aufsteigende  Flozgas wird aufgefangen und im Labor gaschromatographisch und isotopen-
massenspektrometrisch analysiert. Erlduterung der Gasglocke in Abb. 5.10.

Bild 3: Emissionspunkte von Fléozgas fiihren lokal zu Kiimmerwuchs oder zu einem vollstiandigen
Ausbleiben der Vegetation. Abgebildet ist solch ein Emissionspunkt, an dem eine Einschiufikammer
aufgebaut ist. Getreideacker an der Strafe ,, Auf dem Schill“, im Westen des Kreises Hamm. Mefwerte
sind dargestellt in der Abb. 8.26 und in der Tab. 8.5a (unter ,, Auf dem Schill 2*).
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Bild 4: Luftbild des Stadtteils Dortmund-Somborn. In der Bildmitte ist ein kreisformiger Methan-
austritt an dem Kiimmerwuchs des Getreides zu erkennen. Dieser Standort wird in dieser Arbeit als
RB 4 bezeichnet. Die dort gemessenen Emissionsraten zeigt Abb. 8.24. Aufnahme vom [1.05.1993,

freundlicherweise iiberlassen von Herrn Kempa, Bochum.

Bild 5: Fassung der Explorationsbohrung Dora 18 von 1906 in Werne-Wessel, Ruhrbecken. Das hier
ausstromende Flozgas wird von der Familie Rotert zum Betrieb einer Sdgemiihle genutzt. Die
Ergebnisse der Gasanalvse sind in der Tab. 8.9 aufgefiihrt. Fotoaufnahme vom 22.03.1999.

Bild 6:  Einschlufkammerversuch auf dem natiirlich anstehenden Braunkohlefloz Bergheim

(Oberflozgruppe) in der Tongrube Kreuzau, am Siidrand der Niederrheinischen Bucht. Es wurde
ausschlieflich ein bakterieller Methankonsum gemessen. Die Ergebnisse zeigt Abb. 8.17.
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