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Die vorliegende Arbeit behandelt die Priifung der Infrarotspekiren, die
wir aus den sdulenchromatographisch getrennten organischen Extrakten von
Erdsl- und Erdgas-Muttergesteinen gewannen. Die Arbeit ist ein Teil des
Fragenkomplexes der Zusammenhinge zwischen den Erdsl- und Erdgas-
vorkommen und den geologischen Verhiltnissen und soll zur Férderung der
Prospektion natiirlicher Brenn- und Rohstoffe beitragen.

Dieser Fragenkomplex hat eine mannigfaltige Literatur, die jedoch nur
zum geringen Teil Untersuchungen iiber die Muttergesteine enthilt.

Die Entwicklung der Trennmethoden und der mefltechnischen Nach-
weisverfahren schuf die Voraussetzung, die organischen Verbindungen
in den Gesteinen zu untersuchen und weitreichendere Informationen zu ge-
winnen, als durch die Elementaranalyse erhalten werden konnen. Es ergibt
sich also die Méglichkeit, auf Grund der Menge und Qualitit der organischen
Stoffe, fiir ein gegebenes Gebiet die wihrend der geologischen Perioden
entstandenen Kohlenwasserstoffmengen abzuschétzen, wodurch die Prospek-
tion nicht mehr allein dem Zufall iiberlassen wird.

Als Muttergesteine werden Gesteine bezeichnet, die sich gleichzeitig
mit den organischen Stoffen, aus denen sich Erdél und Erdgas bildeten, abla-
gerten. Sie bestehen hauptsichlich aus Pelit (Ton, Mergel und seltener Kalk-
stein). Das Muttergestein ist manchmal einige hundert Kilometer vom Lager-
gestein entfernt, weshalb seine Prifung auch vernachlidssigt wurde. Aus dem
Muttergestein 1468t sich das Ol nur bergminnisch gewinnen.

Das Muttergestein enthilt im Durchschnitt 0,5 bis 2,79, organische
Stoffe, die sich nach vielen Gesichtspunkten unterteilen lassen. Bei unserer
Arbeit wurden vier Haupttypen unterschieden, innerhalb derer noch betricht-
liche Abweichungen méglich sind.

1. Paraffinkohlenwasserstofftyp. (Abweichungen sind hinsichtlich des Ver-
zweigungsgrades und des zyklischen Anteils vorhanden.)

2. Terpenoid- Typ. (Unterschiede kénnen hier im Grad und Ort der Un-
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gesittigtheit, in der Hohe des zyklischen Anteils sowie in der Qualitdt und
Quantitit der Substituenten bestehen.) ,

3. Aromatischer Typ, mit einem oder mehreren Ringen (hier sind Unter-
schiede in der Quantitdt und Qualitdt der Substitucnten festzustellen).

4. Asphaltener Typ, worunter die kondensierten, aromatischen Systeme
zu verstehen sind. (Abweichungen ergeben sich hier im Kondensationsgrad
und in Qualitit und Menge der Substituenten.)

Der Gehalt an organischen Stoffen im Muttergestein ist das Ergebnis
einer langen Umwandlung (im Laufe von Jahrmillionen) der im Muttergestein
eingeschlossenen organischen Ablagerungen. Die Umwandlung erfolgte iiber
Zerseizungs- und Kondensationsabschnitte, die sich ablésten und je nach
Gesteinsart und Lagerstdtte mit verschiedener Geschwindigkeit und in ver-
schiedenem Verhilinis vor sich gingen. Daher sind die organischen Stoffe
verschiedener Muttergesteine sehr verschieden. Zufolge der gréfleren Poren
des Lagergesteins wandert das Ol aus dem Muttergestein in das Lagergestein
(Migration). Die Entfernung zwischen Bildungsstelle und Lager kann sehr
verschiedem sein. Wihrend der Wanderung entfernt sich zuerst das Paraffin,
ihm folgen die terpenoiden Typen und zuletzt die Aromaten und kondensierten
Aromaten. Somit kann das Verh#ltnis dieser vier Typen zueinander, wie z. B.
Paraffin zu Terpen, Aufschluf} iiber die Zeitpunkte und die Reihenfolge der
Bildung der Lagerstétten geben.

Aus der ausgedehnten Literatur wurden die unten angegebenen Quellen

benutzt [1—10].

Experimenteller Teil

Es wurden 13 Proben untersucht. 10 Tiefbohrproben stammten aus den
Muttergesteinen der 1965 im Raume Algy6 entdeckten Erdsl- und Erdgas-
felder und eine aus dem Lagergestein. Eine Probe war ein kohlenhaltiger
Schiefermergel (Kantavar, Mecsek), eine andere ein Tonschiefer (Ablakoskd-
vélgy, Biikk). Die letzten drei Proben dienten als Vergleichsgrundlage.

Die mineralogische Zusammensetzung der Gesteine wurde mit Réntgen-
strahlbeugung bestimmt.

Die organischen Extrakte der Gesteine wurden in Fraktionen getrennt
und die einzelnen Komponenten nach techmischen Analysenmethoden, wie
Derivatographie, Gaschromatographie, Ultraviolettspektrophotometrie und
Infrarotspektroskopie untersucht. In diesem Beitrag werden die Ergebnisse
der infrarotspektroskopischen Untersuchung zusammengefafit.

Es wurden folgende Arbeitsgéinge unternommen: die Proben wurden in
einer Kugelmiihle zerkleinert, danach mit einem Sieb mit 0,06 mm Maschen-
weite gesiebt. Anschliefend wurde 40 Stunden lang in einem Soxhletapparat
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mit einem Gemisch aus gleichen Teilen Benzol und Athanol extrahiert. Das
Losungsmittel wurde auf einem Wasserbad verdampft und der zuriickgeblie-
bene Extrakt abgewogen. Die chromatographische Trennung der Extrakte
erfolgte bei einem Uberdruck von 0,3 atii, auf einer Adsorptionssdule mit der
Elutionsmethode. Die Glassiule war 1020 mm hoch und hatte einen Durch-
messer von 4 mm. Als Adsorbent wurde engporiges Silikagel (g 10—25 A)
der Firma Merck verwendet. Das Verhiltnis der aufgetragenen Extraktmenge
zum Gewicht der Fiillung (7 g) betrug ungefihr 1:70. Der Extrakt wurde
auf einmal auf die Sdule aufgebracht und mit der folgenden Reihe eluiert:

20 ml Petroldther (30—50° Fraktion, benzolfrei}, 5 ml Zyklohexan, 5 ml
Tetrachlorkohlenstoff, 5 ml Xylol, 5 ml Toluol, 5 ml Benzol, 5 ml Chloroform,
5 ml Ather, 5 ml Tetrahydrofuran, 5 ml Athylazetat, 5 m! Anilin, 5 ml n-
Amylalkohol, 5 ml Azeton, 5 ml Methyl-Athyl-Keton, 5 ml Athanol, 5 ml
Methanol, 5 ml Wasser, 5 ml Eisessig und 10 ml Pyridin.

Am Siulenende wurden die als Ringe gut unterscheidbaren Fraktionen,
im allgemeinen je 5 ml abgenommen, oft wurden sie jedoch auch in
0,5 ml-Fraktionen unterteilt. Dadurch ergeben sich fiir die verschiedenen
Proben unterschiedliche Fraktionszahlen.

Dic IR-spektroskopischen Untersuchungen der Fraktionen wurden
folgendermaflen durchgefithrt:

Die einzelnen Fraktionen wurden auf je lg IR-reines Kaliumbromid
aufgebracht. Nach dem Verdampfen des Losungsmittels wurde der Riickstand
im Vibrator homogenisiert und das erhaltene Pulver bei 250 atii zu Pastillen
geprefit. Von diesen wurden im Spektralgebiet von 4000 — 400 cm~! mit dem
IR-Spekirophotometer UR 10 von Zeiss Spektren aufgenommen. Die Spektren
der Fraktionsreihe je eines Gesteinstyps wurden ecines unter dem anderen
dargestellt, so daB sich die Qualititsinderung der Komponenten mit der Ande-
rung der Fraktionszahl gut verfolgen laft.

Aus den IR-Spektren wurden die in den einzelnen Fraktionen vor-
kommenden funktionellen Gruppen und ibhr Verhiltnis zueinander bestimmt.
Das angewandte Verfahren soll an einem der zehn Muttergesteine ausfiihrlich
beschrieben werden. Danach werden in einer tabellarischen Zusammenstellung
die Zusammenhiinge aller Proben, die in dhnlicher Weise analysiert wurden,
gezeigt.

Als Beispiel fiithren wir die Probe »Algy6 55« an. Diese wurde aus einer
Tiefe von 2343 m entnommen und besteht aus einem Gemisch von Glimmer,
Dolomit und Kalk in einem aleuritischen Sandstein. Die IR-Spektren der
Fraktionsreihe des organischen Extraktes zeigt Abb. 1, es wurden 26 Frak-
tionen isoliert, deren Zusammensetzung sich in folgender Weise dndert:

In den Fraktionen 1 und 2 treten nur die Spektralbanden von normalen
Kohlenwasserstoffen auf. Die Banden liegen zwischen 30002800 und 1480—
1360 cm ! sowie bei 720 cm 1. In den Fraktionen 3 bis 5 ist in geringem Malle
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ALGYO 55.
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Abb. 1. Die IR-Spektren der Fraktionsreihe des organischen Extraktes der Probe »Algy§ 55¢
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Abb, 2. Die Abweichungen in der Traktionszahl und in der prozentualen Verteilung der verschiedenen Kohlenwasserstoffe
der einzelnen Fraktionstypen
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auch das Vorkommen anderer Gruppen zu beobachten, u. zw. zyklische Ver-
bindungen (1100—900 cm~1), wenige Doppelbindungen (bei 1600 cm™?1)
und wenige Verzweigungen (zwischen 1380—1360 cm™1). Von der sechsten bis
zur vierzehnten Fraktion herrscht der terpenoide Charakter vor, fiir den neben
den Paraffinkomponenten die Hydroxylgruppen (3600—3300 cm™1), zahl-
reiche Doppelbindungen (1600 und 900—800 c¢m~?') sowie die Anwesenheit
von Karbonylgruppen (1700—1600 em~?) kennzeichnend sind. Die fiinfzehnte
Fraktion ist die erste Aromatenfraktion, wo als Substituenten Hydroxylgrup-
pen (3600—3330 em~1), Karbonylgruppen (1700—1600 cm~!) sowie Paraffin-
kohlenwasserstoffe (3000—2800 sowie 1500—1350 ¢m™?) in Metasubstitution
(750 und 700 cm~1) vorkommen. Bis zur Fraktion 22 sind sie einander sehr
ghnlich. Von dort beginnt die Kondensation der aromatischen Ringe, die durch
eine verminderte Intensitit der CH-Valenz- und Deformationsbanden (iiber
3000 und zwischen 800 und 700 cm~1) angezeigt wird, wihrend in den Berei-
chen 1600—1400 und unter 700 cm™! der Geriistschwingungen eine starke
Intensititszunahme zu beobachten ist. Die gréfiten Abweichungen der Fraktio-
nen voneinander sind beim kondensierten, sog. Asphaltenertyp zu verzeich-
nen.

In den Spektren der Fraktionen 23 und 24 sind die intensivsten Geriist-
schwingungen im Bereich 1600 —1400 cm~?! wahrzunehmen. In den Fraktionen
25 und 26 werden die Spektralbanden mit zunehmendem Kondensationsgrade
verschwommen, auBlerdem treten in starkem Mafle Karbonyvlgruppen als
Substituenten auf (1800—1700 cm™1).

Werden die weiteren Gesteinsproben nach dhnlichen Methoden unter-
sucht und die einzelnen Fraktionen ihrer organischen Extrakte verglichen,
erhilt man mit Hilfe der zusammenfassenden, schematischen Zeichnung in
Abb. 2 ein Bild tiber unsere Untersuchungsergebnisse, das zeigt, daf§ in Ab-
hiangigkeit vom Gesteinstyp bedeutende Abweichungen in der Fraktionszahl
und in der prozentualen Verteilung der verschiedenen Kohlenwasserstoffe der
einzelnen Fraktionstypen erscheinen.

Der Paraffintyp zeigt in seinem Anteil die geringsten Schwankungen, die
des aromatischen Typs sind gréfer, werden aber vom terpenoiden und Asphal-
tenertyp noch iibertroffen. Die Zusammenhinge zwischen Zusammensetzung
und mineralischem Charakter sowie die nach anderen technischen Analysen-
methoden gewonnen Informationen und Zusammenhinge sollen in einer spé-
teren Arbeit verdffentlicht werden.

Zusammenfassung

Es wird versucht, die Zusammenhinge zwischen geologischen Verhiltnissen und Erdgas-
bzw. Erdéllagerstitten mit IR-spektroskopischen Priifungen der Muttergesteine zu unter-
suchen. In der Arbeit werden Angaben iiber die IR-Spektren der organischen Extrakte des
Mutter- und des Lagergesteins der Algy8er Lagerstiitte gemacht. Mit einem Gemisch von
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Benzol und Athanol (1 : 1) wurden Extrakte gewonnen. Die Extrakte wurden nach der Elu-
tionsmethode siulenchromatographisch getrennt. Als Adsorbent wurde Silikagel benutzt.
Die Eluate wurden abgedampft und mit der KBr-Pastillentechnik der IR-Untersuchung
unterzogen. Bei der Auswertung der Spektren konnte festgestellt werden, daf} in den einzelnen
Extrakten das Verh#ltnis von Paraffin-, Terpenoiden-, aromatischen und Asphalthenen-
fraktionen unterschiedlich ist.
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