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Die Dimensionen des Methan-Oxidations-Potentials
in einem eutrophen See

Monir Naguib

The Methane-Oxidation-Potential (MOP) in the eutrophic lake PluBsee is reflected in the
estimations of the Methane-Oxidation-Demand of Oxygen (MODO; in German MOBS). The specific
MODO of the surface sediments has an average of 50 mg O/l - d and is about 150 times that
of the free water and can even reach 250 fold-values depending upon the nature of the sedi-
ments. However, the absolute MODO of the sediments makes with 1.4 x 10* kg O,/a - total
sediment area, only 1/10 of the absolute MODO in the free water. With respect to the
corresponding absolute MODO the effective MODO makes about 46 % in the sediments and 17 %
in the water. The MOP is calculated from the MODO values by applying the estimated ecologi-
cal stochiometry for the methane-oxidation in the lake.

Eutrophic lake, methane oxidation potential.

1. Einfiihrung und Prinzip

Mit dem Methan-Oxidations-Potential (MOP) ist die mikrobielle Aufnahmerate des
Methans im untersuchten Biotop gemeint. -

In der Untersuchung soll die Frage nach Lokalisierung und Verteilung des MOP's
bzw. des dazu bendtigten Sauerstoffs im freien Wasser und im Oberfl&dchensediment
beantwortet werden. Dies erfordert jahreszeitlich bedingt zahlreiche horizontale
und vertikale Profilaufnahmen.

Der Methan-Oxidations-ProzeB ist bekanntlich ein aerober Prozef; anaerobe Methan-
Oxidation (PANGANIBAN et al. 1979; REEBURGH 1979, 1980; ZAHNDER, BROCK 1980)

scheint den heutigen Kenntnissen nach eine 8kologisch untergeordnete Rolle zu
spielen. Es ist wiederholt eindeutig festgestellt worden, daf die aerobe Methan-
Oxidation einen entscheidenden EinfluB8 auf den Sauerstoffhaushalt der Gewédsser
ausiibt (OHLE 1958; OVERBECK, OHLE 1964; NAGUIB 1971, 1976; RUDD 1976; RUDD,

HAMILTON 1978). Daher ist es nicht liberraschend, daBR die h&chsten Methan-Oxidations-
Aktivitdten wdhrend der thermischen Schichtung in der Zone auftreten, wo Methan

von unten und Sauerstoff von oben sich treffen. Dies findet im Bereich des
Metalimnions statt.

Die Ermittlung des MOP's wurde in 2 parallel laufenden komplementdren Serien von
Experimenten durchgefiihrt:

I. Die Bestimmung des Methan-Oxidations-Bedarfs an Sauerstoff (MOBS) nach dem
Muster der BSB-Bestimmung in Abwesenheit und Anwesenheit von Methangas. Anders
ausgedriickt ist der MOBS die Differenz zwischen BSB* (mit Methan) und BSB-~
(ohne Methan) .

II. Gasumatzmessungen von CH,, O, und CO, in zeitlich ablaufenden Inkubations-
versuchen, wobei Methan als die einzige Kohlenstoffquelle zu den mit anorga-
nischer Ndhrldsung angereicherten Proben zugesetzt wird (NAGUIB 1971).

Daraus kann unter anderem die 8kologische Methan-Oxidations-Stdchiometrie ermit-
telt werden. Die Umwandlung der Sauerstoff-Werte des MOBS kann dann in CH,-Ein-
heiten, also in das MOP durch Anwenden der ermittelten StSchiometrie erfolgen.

Von der Fiille an Informationen, die auf diese Weise erhdltlich sind, lassen sich
nicht nur das spezifische MOP sowie MOBS und BSB~ ableiten, sondern auch das
globale Potential des Sees. Ferner ist es mdglich, an Hand der Verteilung beein-
flussender limitierender Faktoren, insbesondere des Sauerstoffs, das effektive MOP,
d.h. das tats&dchlich wirksame Potential auszurechnen.

In dieser Arbeit ist der Versuch unternommen worden, erstmals die m&gliche Dimen-
sion des Methan-Oxidations-Potentials (MOP) und den dazu bendtigten Sauerstoff
(MOBS) in einem eutrophen See darzustellen.
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2. Methoden und Technik

2.1 Probenentnahme

Der PluBlsee, das Objekt der vorliegenden Untersuchungen, ist vom Max-Planck-Institut flir Limnolo-
gie in Plén als Versuchs- und Modell-See vielfach untersucht worden (OVERBECK 1979). Er ist

ein waldhumus-eutrophes, meist dimiktisches Gewdsser mit einer markanten trichterf&drmigen Boden—
topographie (Abb. 1 - KRAMBECK mdl.) Entsprechend der Heterogenitdt der Sedimentbeschaffenheit
wurden vier Probenahmestationen ausgewdhlt, von der Mitte des Sees an der tiefsten Stelle (29 m)
bis zum Ufer hin (Abb. 1). An jeder Station wurden in vertikalen Profilen vom Oberfléchenwasser
bis zum Oberflédchensediment das ganze Jahr Uber reprédsentative Proben entnommen. Die Proben wurden
in 2 parallel laufenden Versuchsserien eingesetzt (siehe Kap. 2.2, 2.3).

Abb. 1: Isobathenkarte des PluBsees mit den 4 Entnahmestationen.

¢

2.2 Gasumsatzmessungen

Die Ausfiihrung gaschromatographischer Bestimmungen sowie die statistische Auswertung der Gas-
chromatogramme wurden friither ausfihrlich beschrieben (NAGUIB 1970, 1975, 1976). Korrekturwerte
fir heterotrophe Sauerstoffaufnahmen wurden gesondert in Parallelversuchen ermittelt.

2.3 Methan-Oxidations-Bedarf an Sauerstoff (MOBS)

Prinzipiell ist diese Methode eine Erweitefung der bekannten biologischen Sauerstoff-Bedarfs-
bestimmung (BSB) nach Winkler. Von jeder Wasserschicht wurde eine mit Luft gesdttigte Probe
von ca. 1 1 in eine Reihe von geeichten BSB-Flaschen gefiillt. Die Zahl der Flaschen ist abhé&n-
gig von den Inkubationstemperaturen und kann durch Voruntersuchungen entsprechend geplant
werden. Jede Flaschenserie wurde geteilt: In der einen H&lfte erfolgte die normale BSB-Bestim-
mung, die andere Hilfte wurde unter Einspritzung von 2 ml Methangas untersucht. Die Methan-
Einspritzung erfolgte in die auf den Kopf gestellten und unter Wasser gebéffneten Flaschen.
(S&mtliche Flaschen wurden in einer mit Wasser gefiillten Schale auf den Kopf gestellt, so daB
praktisch jeder Flaschenhals unter einem Wassersiegel, also unter Luftabschluf, stand.) Die
Schale samt Flaschen wurde bei der im See gemessenen Temperatur inkubiert. Es ist praktisch
nicht immer méglich, die natiirlichen Temperaturgradienten als Inkubationstemperaturen zu ver-
wenden. Unter Bertlicksichtigung von Korrelationen zwischen Sauerstoffaufnahme und Temperatur
sind entsprechende Korrekturen vorzunehmen.

In bestimmten Abstinden wurden einige Flaschen fiir "BSB™" (ohne Methan) und "BSB*" (mit Methan)
entnommen. Die Versuche liefen praktisch so lange, bis eine fast vollkommene Sauerstoffzehrung
stattgefunden hatte. Der Methanoxidations-Bedarf an Sauerstoff, MOBS, ist dann die Differenz
zwischen BSB* und BSB-.
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3. Ergebnisse und Diskussion

3.1 Der Gasumsatz

per Konzentrationsverlauf von CH4, Oz und CO, wurde in der Gasphase der inkubier-
ten Wasser- und Sedimentproben periodisch gaschromatographisch bestimmt. Alle

Ergebnisse wurden nach einem Computer-Programm statistisch ausgewertet (NAGUIB
1 angegeben. In allen Inkuba-

1976). Ein Beispiel solcher Analysen ist in Tab.
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1: Beispiel einer Computer-Auswertung des CHy4—, O.-
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tionen hat eine Anreicherung von methanoxidierenden Bakterien stattgefunden; die
Versuche wurden nach dem gesamten Verbrauch von CH, oder O, (bei der angewandten
Gasmischung war der O,-Gehalt friiher erschépft) als beendet betrachtet. Die
molare Korrelation zwischen CH, : O, : CO, ergibt die St6chiometrie der abgelau-
fenen Reaktionen. Die Ox-Werte sind jedoch nicht nur durch die Methanoxidation
bedingt, sondern auch durch die mitlaufenden heterotrophen Aktivit&ten. Die
heterotrophen Oz-Aufnahmen miissen in Parallel-Versuchen ermittelt und in der
Berechnung berilicksichtigt werden. Um die in den Initial-Analysen ermittelte
St6chiometrie zu sichern, wurden die abgelaufenen Initial-Anreicherungsversuche
neu begast und der Gasumsatz wieder genauso bestimmt. Es stellte sich heraus, daB
die vertikale Wassersdule - im Gegensatz zu den Sediment-Untersuchungen - ein
mehr oder weniger homogenes Wachstum und fast einheitliche Gasums&dtze zeigte.

Tab. 2: Die ermittelten CH4-, O2- und CO,-Umsatzraten bei initialen Inkubationen
und nach Neu-Begasung.
In der angegebenen Stéchiometrie sind die heterotrophen Aktivitédten berticksichtigt.

O2 CHy CO2
(uMol/h - 1)
Initial 76.7 58.1 19.25
Heterotr. 12.6 - 1.75
Stochio. 1.2 1 0.3
Mittelwert der +0.18 +0.02
freien Wasser-
sdule von nach Neu-Begasung 188 148.7 45
O-29m Heterotr. 9.8 - 1.4
Stochio. 1.2 1 0.29
+0.18 +0.02
Initial 353 185 101
Heterotr. 129.8 - 44.9
Stdchio. 1.21 1 0.3
Oberfldchen- +0.15 +0.05
Sediment
29 m nach Neu-Begasung 1292 712 464
Heterotr. 438 - 251
Stéchio. 1.2 1 0.3
+0.11 +0.03
Initial 253 150 84
Heterotr. 70 - 37.7
Stdchio. 1.22 1 - 0.31
20 cm tiefes +0.18 +0.04
Sediment :
29.2 m nach Neu-Begasung 764 510 295
Heterotr. 159 - 142
Stéchio. 1.19 1 0.3
+0.05 +0.03

In Tab. 2 sind die Gasumsatzraten in upMole/h - 1 und die entsprechende Stdchio-
metrie als Mittelwert fiir die initiale Inkubation und nach Neu-Begasung angegeben
flir die gesamter Wassersdule sowie fiir die Sediment-Oberfliche und das Sediment in
20 cm Tiefe.

Daraus ergaben sich folgende klare Aussagen:
a) Die Stdchiometrie der Okologischen Methan-Oxidation ist
1 CHy + 1.2 O, = 0.3 CO, + Wasser

b) Die CH4-Umsatzraten nach Neu-Begasung sind wesentlich intensiver und liegen
im Wasser um 2.6 mal bzw. im Oberfldchensediment um 3.8 mal h8her als in
initialen Inkubationen. Das ist darauf zurilickzufithren, daBf in initialen
Inkubationen ein rasches Wachstum der Methanoxidierer erfolgte, so daB bei
einer Neu-Begasung eine wesentlich kiirzere Lagphase bendtigt wird.

c) Die CH4-Umsatzraten im Oberflidchensediment sind 3 bis 5 mal hdher als in der
freien Wassersdule. Dies ist eine erste Indikation fiir die Lokalisierung des
hochsten spezifischen Methan-Oxidations-Potentials, ndmlich im Oberfl&chen-
sediment.
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3.2 Methan-Oxidations-Bedarf an Sauerstoff "MOBS"

Als Beispiel fiir MOBS wurde eine komplette Profilanalyse in der Mitte des PluBsees
wdhrend der noch vorhandenen thermischen Schichtung im September 1979 in Tab. 3
angegeben und in Abb. 2 graphisch dargestellt.

Tab. 3: BSBY (mit Methan) und BSB~ (ohne Methan) sowie der entsprechende MOBS
in einem vertikalen Profil im September 1979 in der Mitte des Sees
(siehe auch Abb. 2).

Initiale O - Konzentration: 10mg 0,71 September 1979
Tiete BSB-t0 BSB-19 MOBS-10 MOBS-19
0 2.0 15 3.9 19 05 20
5 1.7 13 40 20 04 20
7 2.8 07 38 1.8 21 20
10 20 04 96 20 16 76
LS} 34 10 9.2 20 24 7.2
20 31 0.9 1.8 2.2
25 32 19 9.2 20 13 72
288 | a0 1.2 9.5 33 28 6.2
gy
290 |sso 480 k100 600 370 1500

Der Verlauf dieses Profils ist im allgemeinen reprédsentativ flir den MOBS w&hrend
des Zustandes der thermischen Schichtung. Bei der Betrachtung des BSB-19 fallen
besonders auf:

a) Eine Limitierung des BSB* bzw. des MOBS im Epilimnion.

b) Der BSB*-19 im Hypolimnion l&uft bis zur vollkommenen Sauerstoffzehrung ab,
wdhrend ein betrdchtlicher Rest des BSB™-19 in derselben Zeit noch iibrig
bleibt.

c) Der BSB* und BSB™ im Oberflichensediment ist vergleichsweise extrem hoch.
Ein quantitativer Vergleich wird sp&dter noch abgehandelt.

¢ 10 Tage
o 19 Tage
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" BSBglp o BSB-19 . oMOBS-19
o MOBS40, I
4
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Abb. 2: Vertikalprofile vom BSB™-10 und 19 (ohne Methan, gestrichelte Linie)
sowie vom BSBT-10 und 19 (mit Methan, durchgezogene Linie) und vom
MOBS-10 und 19.
(September 1979, vgl. Tab. 3).
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Abb. 3: Vertikalprofile des MOBS an den 4 Stationen im Dezember 1979, April 1980
und Mai 1980.
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Nun ist die Sediment-Beschaffenheit entlang des trichterfdrmigen Bodens des PluB-
sees keineswegs homogen. An den in Abb. 1 angegebenen Stationen wurden vertikale
profile nach dem eben geschilderten Muster ermittelt. In Abb. 3 wurde die verti-
kale MOBS-Verteilung an den vier Stationen fiir drei reprédsentative Monate gra-
phisch dargestellt.

Zwei Phd&nomene wurden unter anderem eindeutig sichtbar:

- Die Limitierung des MOBS im Epilimnion wird im Zustand der Durchmischung,
z.B. im Sp&dtherbst, aufgehoben: Die Viassersdule zeigt einen durchaus homo-
genen MOBS.

- Der spezifische MOBS im Oberfldchensediment ist in der Intensitdt in den ver-
schiedenen Sedimentarten unterschiedlich.

In der folgenden Tab. 4 sind die Jahresdurchschnitts-Werte des BSB™ und des MOBS
in mg 0,/1 - d angegeben. Die Metalimnion-MOBS-Werte sind den Hypolimnion-Werten
angegliedert.

Tab. 4: Jahres-Durchschnittswerte von BSB™ und MOBS in mg 02/1 + d wahrend des
Zustandes der thermischen Schichtung und Durchmischung.

BSB~ MOBS MOBS

(mg 0>/1 - 4) BSB~
Epilimnion 0.172 0.111 0.7
Hypolimnion 0.046 0.38 8.5
O ale 0.12  0.29 3.04
MOBS Hypolimnion 3.3

MOBS Epilimnion

Die Einzelwerte k&nnen zu den verschiedenen Jahreszeiten, ausgenommen im Winter,
um 20 % der angegebenen Mittelwerte variieren. Im Winter ist der MOBS mit

0.51 mg Oz/1-d um 75 % hdher als der Mittelwert. Der Methan-OxidationsprozeB ist
also im Winter am intensivsten und kann unter einer Eisdecke die Ursache fir
einen totalen O,-Schwund im Wasser sein.

Die ausgerechneten Korrelationen MOBS : BSB~ zeigen deutlich die Limitierung bzw.
Hemmung der Methan-Oxidation im Epilimnion. Dieses Phdnomen wurde von DALTON,
WHITTENBURY (1976) sowie von RUDD (1976) beobachtet. Die genannten Autoren
glauben die Ursache in den hohen O,-Konzentrationen gefunden zu haben, die die
Fixierung von N, durch Methan oxidierende Bakterien bei Mangel an gebundenem
Stickstoff empfindlich hemmen.

In den vorliegenden Untersuchungen scheint diese Ursache keine Bestdtigung zu
finden. An Hand der vorliegenden chemischen Analysen (ALBRECHT et al. 1978,
KRAMBECK mdl.) scheinen zwei Verbindungen als limitierende Faktoren in Frage zu
kommen, ndmlich Nitrat und Phosphat. Deren Jahresverteilung ist in Abb. 4 und

5 wiedergegeben.

Bei einer genauen Betrachtung des Verteilungsmusters von Nitrat und Phosphat stellt
sich heraus, daB beide im Epilimnion wdhrend der thermischen Schichtung nur noch
in minimalen Konzentrationen vorhanden sind. Im Gegensatz zu Phosphat erfaBt das
nitratfreie Wasser das tiefere Hypolimnion. Nicht Nitrat, sondern eher Phosphat
kann nach diesem Vergleich als limitierender Faktor fiir die Methan-Oxidation im
Epilimnion angenommen werden.

Es ist eindeutig, daB sowohl BSB~ als auch MOBS am hdchsten in der Mitte des
"Trichters" sind (Abb. 3). Dort sind die Sedimente schlammig und an der Grenz-
zone Wasser/Sediment suspendiert. Der Sediment-Sauerstoff-Bedarf nahm zum Ufer
hin wesentlich ab.

Es wurden einige Sediment-Analysen vorgenommen, um die Beziehungen zu kldren.
Die vorldufig einzige signifikante Korrelation ergab sich fiir die Methankonzen-
trationen der verschiedenen Sedimenttypen (Tab. 5). Logischerweise ist anzu-
nehmen, daf die Intensitdt der Methan-Oxidation von der Zahl der Methan-oxidie-
renden Organismen abhingig ist. Die Zahl der Organismen wiederum ist durch das
Vorhandensein des spezifischen Substrats, des Methans, bedingt.
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Abb. 4: Nitrat-Isopletenverteilung 1979.
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An Hand der Fille der vorliegenden Daten und Informationen wurde der Versuch
unternommen, die Budgets von BSB™ und MOBS im freien Wasser und in den Ober-
fldchensedimenten 2zu ermitteln. Dazu missen neben den ermittelten BSB™- und
MOBS-Daten auch das Volumen des freien Wassers und die Gr&Be der Bodenfldche
des Sees (KRAMBECK mdl.) bekannt sein.

Die Jahresdurchschnittswerte von BSB~™ und MOBS der Oberfldchensedimente bei den
verschiedenen Stationen sind in Tab. 5 angegeben; dabei wurde die Beschaffenheit
der Sedimente visuell beurteilt.

Die Berechnung des effektiven MOBS erfordert genaue Kenntnisse der CH4s- und Ox-
Verteilung. Methan und Sauerstoff wurden als limitierende Faktoren fiir den Prozes
der Methan-Oxidation angenommen.

Tab. 5: Jahres-Durchschnittswerte von BSB~ und MOBS in mg O,/l1 . d bei den unter-
schiedlichen Sedimenttypen, die verschiedenen CH,-Gehalt aufweisen.

OZ CHA
Station (mg/1 - 4) (ml/1)
1 BSB™ 59 100
(schlammig/suspendiert) MOBS 90
2 BSB~ 14 35
(schlammig/lehmig) MOBS 33
3 BSB~ 11 0.3
(sandig/organisch gemischt) MOBS 25 .
4 BSB™ 8 0.6
(sandig/organisch gemischt) MOBS 18 :

In Tab. 6 sind spezifischer sowie - bezogen auf das Jahr - absoluter und effek-
tiver BSB™ und MOBS zusammengefaft. Daraus ist vor allem zu entnehmen:

1. Der spezifische MOBS in den Sedimenten ist mit einem Durchschnittswert
von 50 mg 02/1- d etwa 150 mal (50-250 mal) hOher als der MOBS im freien
Wasser.

2. Der absolute MOBS der Oberfldchensedimente erreicht Werte von 1.4 x 10* kg
O,/a - Sediment, betrigt jedoch nur 1/10 des entsprechenden MOBS im Wasser.
Dabei wurde eine Schichtdicke von 1 cm zugrunde gelegt.

3. Der effektive MOBS erreicht 17 % im Wasser und 46 % im Sediment und macht
damit einen hohen Anteil der absoluten MOBS-Werte aus. Auch hier basiert die
Sedimentoberfldchenberechnung auf einer Schichtdicke von 1 Zentimeter.

4. Die entsprechenden Werte fiir den BSB™ im Sediment und Wasser gleicHén mehr
oder weniger denen des MOBS.

Tab. 6: Jahresdurchschnittswerte vom spezifischen BSB™ und MOBS sowie vom absoluten
und effektiven Gesamtbudget des BSB~ und des MOBS im Wasser und in der
.Sedimentoberfldche.

Wasser Sediment MOBS BSB~
sed. sed.

BSB™ MOBS BSB™ MOBS MOBSw BSB_w

e 0.13 0.33 36 50 150 275
(50-250)

Absolut
(kg 02/a - See) 6.7 x 104 14.8 x 104 0.9 x-10% 1.4 x10% ca. 0.1 0.13
Effektiv
(kg 0z2/a » Volumen 4 4
bzw. Fliche bis 5.8x 10 2.5x 10 0.52 x 104 0.65x 104 0.26 0.09
zur Oz2-Grenze
Effektiv
Absolut 87 16.9 58 46 .4
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Tab. 7: Die mdglichen Dimensionen des Methan-Oxidations-Potentials im PluBsee
(spezifisch, absolut und effektiv).

MOP Wasser Sediment Gesamt
Spezifisch
(mg CHa/l - d) 0.14 21 21.14
Absolut % 4 4
(kg CHa/a - See) 6.2 x10 0.58x 10 6.78 x 10
Effektiv
(kg CHe/a - Volumen 4 o4y 104  0.27x 10% 1.31x 10%
zur Oz-Grenze)
gEffektiv 16.8 46.6 19
Absolut

Fir die Berechnung des Methan-Oxidations-Potentials (MOP) wurde die ermittelte
molare St&chiometrie verwendet:

1 CHy + 1.2 O, = 0.3 CO, + Wasser
In Tab. 7 sind die entsprechenden MOP-Werte angegeben.

Das spezifische MOP ist wie der MOBS im Oberfl&chensediment durchschnittlich
150 mal hSher als im freien Wasser. Das effektive MOP betrdgt 19 % vom abso-
luten MOP im ganzen See.

Der Anteil des effektiven Methan-Oxidations-Potentials an der gesamten CH,-
Produktion im See ist fiir den Kohlenstoffkreislauf von entscheidender Bedeutung.
Dieser Anteil diirfte von Seetyp und Produktivit&t abhdngig sein.

Frdulein K. Eckert hat die gaschromatographischen Analysen durchgefiihrt und war bei der Anfer-
tigung des Manuskriptes beteiligt. Fré&ulein H. Eggers hat die Oz-Bestimmungen und die Sediment-
analysen durchgefiihrt. Beiden danke ich flir die sorgfédltige und geduldige Mitarbeit herzlich.
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