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天然ガスハイドレートの生成・集積モデル

早稲田周＊内田　隆＊

Amane　WAsEDA　and　Takashi　UcHIDA（1998）Generation　and　accumulation　models　of　natural　gas

hy（irates．βz6」孟020乙Sz67鉱ノ41）α7z，vo1．49（10），P．527－539，3ngs．，1table．

Aめst聡ct：Carbon　and　hydrogen　isotope　compositions　of　methane，an（l　hy（1rocarbon　compositions

of　natural　gas　hydrates，collected　from　marine　an（i　lake　sediments　aroun（1the　world，suggest　that

methane　mole6ules　in　the　clathrate　hydrate　structures　are　mainly（ierived　by　the　bacterial　reduc－

tion　ofCO2from　sedimentary　organic　matter。The（iepth－profiles　of　carbon　isotope　compositions　of

methane　in　the　interstitial　gases　and　gas　hydrates　in　the　marine　sediments　show　no　in（1ication　of

large－scale　migration　of　methane．Therefore，marine　gas　hy（irates　are　genera11y　forme（i　locally

from　methane　that　is　generated　microbially　within　the　zone　of　gas　hy（1rate　stability，an（1total

organic　carbon　content　is　a　key　factor　controlling　the　amomt　of　gas　hydrates　in　the　sediments．

　Accumulation　of　gas　hydrates　near　the　base　of　gas　hy（1rate　stability　zone　is　possible　by　recycling

ofgases　at　the　base　and／or　migration　of　gases　from　the（iepths．However，without　active　supply　of

gases　from　depths，these　accumulation　mo（iels　would　possibly　fail　to　function（1ue　to　low　concentra－

tion　of　gas．Active　nuid　flows　with　high　concentration　of　thermogenic　gases　migrating　from

（1epths　into　stability　fiel（1s　would　concentrate　hy（1rates　selectively　in　sediments　having　higher

porosities　and　permeabilities　an（i　trap　free　gases　below　them．

要　　旨

　これまでに海洋底および湖底から回収されたガスハイ

ドレート試料中のメタン炭素同位体組成と炭化水素組成

は，ハイドレート構造中のガスの起源が，主にバクテリ

ア起源であることを示している．ガスハイドレート試料

が回収された海洋堆積物においては，地層中およびガス

ハイドレート中のメタンの炭素同位体組成の深度変化に

大規模なメタンの移動の証拠は認められない．したがっ

て，海洋ガスハイドレートは，安定領域内のその場ある

いは近傍で生成したバクテリア起源メタンから主に生成

していると推定され，堆積物中の有機炭素量がガスハイ

ドレートの生成量を規制する重要な要因と考えられる．

　安定領域底部へのハイドレート濃集モデルとしては，

リサイクルモデルおよび深部からのガスの供給モデルが

考えられる．しかし，深部から大量のガスの供給がない

場合，ガスの濃度が低すぎてこれらのモデルによるハイ

ドレートの濃集が起こらない可能性が高い．一方，深部

からの熱分解起源のガスが大量に安定領域内に供給され

れば，ガスハイドレート安定領域内において浸透率と孔

隙率の高い堆積物中に選択的にガスハイドレートが集積

し，その直下にフリーガスがトラップされる可能性が高

い．

1．はじめに

　天然ガスハイドレートは永久凍土域および大陸周辺の

大陸斜面以深の海洋底あるいは湖底に分布しており，こ

れまでに水域（海域および湖水域）57地域，陸域8地域

で天然ガスハイドレートの存在が推定または確認されて

いる（佐藤ほか，1996b）．これら天然ガスハイドレート

は，地震探査記録上のBSR（Bottom　Simulating　Re－

nector）と呼ばれる反射面から推定されている場合が多

く，掘削や柱状試料採取により固体試料が回収された例

は，陸域ではアラスカのノーススロープ（Collett，1993）

とカナダのマッケンジーデルタ（Dallimore　an（1Co1－

lett，1995），水域では14の地域に限られている（Kve－

nvolden　o臨」．，1993）．これらの試料は，アクティブマー

ジンで多く回収されているが，パッシブマージンからも
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回収されており，さまざまな地質状況でのガスハイド

レートの賦存を示している．Ginsburg　and　Soloviev

（199q），Ginsburgαα乙（1990a），Kvenvoldenαα乙

（1993）は，水域のガスハイドレート集積の地質モデルと

して，低温モデル（Cryogenic　mode1），堆積モデル

（Sedimentational　mode1），フィルトレーションモデル

（Filtrational　mode1）の3種を提案している．低温モデ

ルは，極域の大陸棚におけるハイドレートを説明するモ

デルで，地下のガスやガスに飽和した地層水が冷却さ

れ，永久凍土とそれにともなうガスハイドレートを生成

した，とするものである．極域では，過去1万年の海進

の間に約10℃の温度上昇が起こり，永久凍土とガスハ

イドレートは現在，徐々に分解が進行している（Kvenv－

01den，1988）．堆積モデルは，ガスを含む浅部の地層が

大陸斜面を崩落し，ハイドレート形成に必要な温度・圧

力領域に入ることにより，ガスハイドレートを形成し

た，とするモデルである．これらのモデルは特定の地域

や特殊な条件を想定しているのに対して，フィルトレー

ションモデルは，大部分のハイドレートを対象とする

（KvenvoldenααZ．，1993）．このモデルは，ガスを含む

流体が，ハイドレートの安定領域に流入または通過する

過程でガスがハイドレートとして固定された，とするも

のである．フィルトレーションモデルは，さらにパッシ

ブとアクティブの2タイプに分かれる．パッシブタイプ

では，ハイドレート安定領域内でのガスの生成を想定し

ている．一方，アクティブタイプは，流体の活発な上方

移動を想定している．このタイプのバリエーションとし

て，Hyndman　and　Davis（1992）は，ほとんどのガスは

安定領域より深部でかつ有機物が熱分解する領域よりは

浅い深度から移動してきている，とするモデルを提出し

ている．

　本論では，天然ガスハイドレート試料が回収されてい

る地域における固体ハイドレート試料および地層中のガ

スの分析データを基に，ガスの起源，バクテリア起源メ

タンの生成量，ガスを含む流体移動の可能性，ガスハイ

ドレート濃集の地質モデルなどについて考察する．

2．天然ガスハイドレートの組成とガスの起源

　国際深海掘削計画（DSDP：Deep　Sea　Drilling　Pro－

ject　lODP：OceanDrilling　Program）やその他の掘削

調査で回収された固体ガスハイドレート試料のデータ

は，Kvenvolden（1995）によってまとめられている．そ

れらのデータに加えて，その後ブレークリッジにおいて

掘削されたODP　Leg164のデータや，安定領域の下限

深度の推定値，ガス／水比などのデータを含めて第1表

に示す．本表には，C1／（C2＋C3）比，メタン炭素同位体組

成，ガス／水比のいずれかのデータがあるものを示した．

四国沖の南海トラフで掘削されたODP　Leg131，Site

808においては，深度90～140mのコアの一部に植物片

とともにガスハイドレートが回収されている（Ship－

board　ScientiHc　Party，1991）が，試料の分析データは

ないため，第1表には入れていない．同じ場所で複数の

データがあるものにっいては，代表的な試料のデータを

示した．

　ガスの起源は，C1／（C2＋C3）比とメタン炭素同位体組

成により推定することができる．C1／（C2＋C3）比が高く

（通常1，000以上），炭素同位体組成が軽いメタンガス

（通常一60％。以下）は，一般にバクテリアによる有機物

の分解により生成したメタンとみなされる．またC1／（C2

＋C3）比が低く（通常100以下），炭素同位体組成が重い

メタンガス（通常一50％o以上）は，一般にケロジェンの

熱分解ガスとみなされる（第1図）．

　DSDPまたはODPで回収されたハイドレート試料の

中では，ペルー沖，ブレークリッジ，オレゴン沖（第1図

a）および奥尻海嶺（第1表）から得られたハイドレート

試料は，明らかにバクテリア起源ガスの組成を示す．メ

キシコ湾オルカベースンの試料はC1／（C2＋C3）比がやや

低く，熱分解起源メタンの寄与が考えられるが，主体は

バクテリア起源ガスと考えられる．中米海溝グァテマラ

沖で得られたハイドレート試料のメタン炭素同位体組成

は一44％oと重く，一般的には熱分解ガスの範疇に入る．

しかし，C1／（C2＋C3）比は440と比較的高く，バクテリ

ア起源ガスの組成に近い．また，この試料が採取された

深度の堆積物中の炭酸ガスの炭素同位体組成は，メタン

同様に重くなっている．後述するように，これは炭酸ガ

スの還元過程によるバクテリア起源メタンの生成が閉鎖

系で極度に進行したために，炭酸ガスの炭素同位体組成

が通常のバクテリア起源ガスより重くなったと解釈でき

る（Je丘rey2緬」．，1985）．したがって，本試料について

もバクテリア起源ガスを主体とすると推定される．

　堆積物表層付近から回収されたハイドレート試料で

は，北カリフォルニア沖，黒海，オホーック海の試料は

バクテリア起源ガスの組成を示す（第1図b）．カスピ海

の試料は，泥火山の山頂部クレーター付近から採取され

ており，熱分解起源ガス主体の組成を示す．メキシコ湾

では，両者の起源のハイドレートが存在する．ガーデン

バンクスー388，グリーンキャニオンー257，一320の試

料はバクテリア起源である．グリーンキャニオンー184，

一204，一234，　ミシシッピキャニオン，ブッシュヒルで

回収されたガスハイドレートはケロジェンの熱分解ガス

の組成を示す（第1表1第1図b）．これらの試料の一部

は油に汚染されている．ブッシュヒルで回収された試料

はメタン炭素同位体組成が異常に重い値を示している

が，これは表層付近でメタンがバクテリアによって酸化

されたためと推定される　（Sassen　and　MacDonald，

1994）．
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第1表DSDP／ODPによる海底堆積物およびその他の調査による表層堆積物から回収された天然ガスハイドレート試料の分析
データ．

Table　l　Analytical　data　of　gas　hydrate　samples　recovered　from　marine　subsurface　sediments　by　DSDP／ODP　cruises，

an（i　surface　se（iiments　by　other　surveys．

Area
Water　Sample　BGHS　　　　　　　　　Gaslwater
Depth　　Depth　　Depth　　Cl1　　δ13C（CI）　ratio

（m）　　（mbsf）　（mbsf）　（C2＋C3）　　（‘脇）　（voLlvoL）

　　　　Remarks

（Occurrence，size　etc．）

References

DSDP＆ODP
　Mlidk翌且e　A㎜er董c我Tre聡c恥

　　曝ゐ078醐ε即fcO

　　　　　　Leg66，Ske490　　1761　　　140

　　　　　　Leg66，Slte492　1935　　　170

　　佛ゐ078θ召α’8遡α伽

Leg67，Site497

Leg67，Site498

Leg84，Site568

1200

2347　　　368　　　　　　　　　　1808

5478　　 310　　　　　　　　 416

2010　　　404　　　　450　　　　530

0，9

20

30

Leg84，Site570　　1698　　　249　　　　650　　　　410　　　　　－4L4　　　　　64

Icehke　inclusion

Hydrate－cemented　volcanic　ash

［cehke　solid（2cm）

Hydrate－cemented　vitric　sand

ice監ike　solid　（～10．4c【が）in

tuffaceous　mudstone

Massive　hydrale（105cm×6cmφ）

］Shipley＆D脚982）

］Ha「『ison＆Cu「iale（1982）

Kvenvolden＆McDonald（1985）

Kvenvolden　et　aL（1984）

馨萎嚢
　ド

離
獄

雛
講萎

ρ力蝕ho78COε毎R記α

　　　Leg84，Ske565　3099　　　319　　　900　　　2000

0頚強S量亙ore　Per亘亙

　　　Leg　U2，Site685

　　　Leg　l　l2，Slte688

B且我駄e鼠蓋dlge

　　　　Leg76，Site533

　　　Leg　l64，Slte994

　　　Leg164，Site997

133

5070　　　166　　　　6！2　　　14000　　　　－65、0　　　　　100

3820　　　141　　　473　　42000　　　－59．6　　　13～26

3置84　　　238　　　　　　　　　　2900　　　　－70，0　　　　　20

2799　　　259　　　　　　　　　　14526　　　　－67．4　　　　　154

2770　　　330　　　　450　　　　9121　　　　－66，5　　　　　138

0翫聰s㎞蓋r茸彊《茸dlge

　　　Leg　l27，Site796　　2570　　　　90 2900

0餓s勘ore　Orego賦（C題sc題d童爾M題rg直取）

　　　Leg　l46，Site892　　670　　　3．7　　　　74　　　2100　　　　－645

G胆匿fofM［ex茸co

　　　　Leg96，Site618　2400　　　27

　　　　　　　0rcaBasin

騨IS電0醜＆grav直量ycorl㎎，grab・sa囎囹er
　G腿亘置0ぜ］魍ex茸CO

Garden　Banks－388

GreenCanyon－257

Green　Canyon－320

Green　Canyon－184

Green　Canyon－204

Gr㏄n　Canyon－234

MississipPi　CanyQn

　　　　　　Bush　Hll1

850　　2。8

880　　4．2

800　3．2～3．6

530

、850　　L4～4．2

590　　1．2＆2．8

1300　　3。8

540　　0

0薗霞S且1紅0『e　Nor宜魅e亙’陥　C盆且量蛋or陥董翁

　　　　　　　　　　　ER－82

　　　　　　　　　　ER。105

　　　　　　　　　　ER－139

　　　　　　　　　　ER448

　　　　　　　　　　ER－202

駐童我ck　Se翁

　　　　　　　　　　　Sta．53

　　　　　　　　　　　Sta，57

c我s聖董我髄Se我

Buzdag　mud　volcano7c

Buzdagmudvolcano7s
　　Elm　mud　volcano17

　0紬0総匙Se調

　　　　　　　Vent　Field1

512

567

623

642

559

2050

2050

0．4～2．2

　　0．7

475

475　0．5～0．6

600　　0～0．5

7置0　0．3～1．2

置59　　　　　－7畳．3

　829
＞10000

　i246

　3，2

　1．9

　4．4

　37．4

　1．2

2200

11000

800

5300

1600

一70．4

－69．2

－66．5

－44，6

－56．5

－43．2

－48．2

－29．3

一59．6

－57．6

－61。1

－59．7

－69。1

4600　　　　－63，3

2200　　　　　－6監，8

　　　　　　一44．8

3．7

45　　　－56，5

22000　　　　－64，3

68

35

66

70

85

177

豆celike　frothing　solid（～L5cm3）

in　stiff　mud

Icelike　sohds（lc㎡＆18c㎡）with　mud

Hydrate　cemented　mud

Kvenvolden＆McDonald（1985）

］Kvenvolden＆Kastne「（1990）

Matlike　white　crystals（4cmφ）　　　　　　Kvenvolden＆Bamard（1983）

灘i欝翻斐（ε認05％鶴響96）＆

Icelike　sohd（5cm3）and

hydrate－cemented　sand

Platy　crystals（2－3cm×lcm）and

thinlayers・～10％H2Singas

Scattered　white　crystals

wlth　sand（1～4mm）

Thin　to　thickwhite　masses（20mm）

Flat　white　masses（10×3mm）

White　layers（10×2mm），H2S　odor

Chips，chunks（40～50mmφ），oii　stain

Chips，chunks（10～30mmφ），oil　stain

Solid　plug（＞150mm）

Small　pieces（2mm）

Outcropping　amber－colored　hydrate　lobes
structureH（Cl＝21．2％，i－C5＝：41．置％）

Crystalsinmudstone，H2Sodor

Layered　bands　in　mud，H2S　odor

Nodules　ofgas　hydrate，H2S　odor

Layered　gas　hydrate，H2S　odor

Layered　gas　hydrate，H2S　odor

Veinletofgashydrate

Massivegashydrate

Hydrate－cemented　breccia

Hydrate－cemented　breccia

Hydrate－cemented　breccia

Layers＆lenses　ofwhite　gas　hydrate
δD（Cロ）＝一207％，

Shipboard　Scient孟6c　Party（1990）

Hovland　et　al．（1995）

PflaumetaL（1986）

Brooks　et　aL（1986）

Sassen＆MacDonald（1994）

卜一
］Ginsbu『getaL（1990b）

］G一（1992）

Ginsburg　et　al，（1993）

mbsf：meters　below　sea　floor

BGHS：base　ofgas　hydr＆te　stab量1ity　inferred　from　seismlc　profiles，pressure－temperature　conditions，and！or　well－10g　data．

blank：notanalyzedomotreporeted
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第1図　堆積物中から回収された天然ガスハイドレート試料の

メタン炭素同位体組成とC1／（C2＋C3）炭化水素比．DSDP／

ODPによる海底堆積物（a）；その他の調査による表層堆積物
（b）．

Fig．1　Hy（irocarbon　ratio　of　C1／（C2十C3）　versus　carbon

isotope　composition　in　natural　gas　hy（irates　recovered

from　marine　subsurface　sediments　by　DSDP／ODP　cruises

（a），and　surface　sediments　by　other　surveys（b）．

3．　メタンを含む流体の移動

　以上のように，これまでDSDPまたはODPで回収さ

れた堆積物中のガスハイドレートは，すべてバクテリア

起源のメタンガスを主体とする．また，堆積物表層で回

収されたハイドレートもメキシコ湾の一部とカスピ海の

試料のみが熱分解起源で，ほかは主にバクテリア起源の

メタンからなると考えられる．これは，ガスハイドレー

トの安定領域が海底堆積物の浅部に限られ，ケロジェン

が熱分解するような深度に達していないことが，主な原

因と考えられる．ガスハイドレートの存在が推定されて

いる地域では，水深や地温勾配により異なるが，安定領

域の下限深度は最大でも海底下1，000m程度である．一

方，ケロジェンが熱分解を起こす深度は，地温勾配や堆

積物の年代によって大きく異なるが，一般に2，000m以

上の深度である．Hyndman　and　Davis（1992）は，流体

移動が活発なアクティブマージンにおいては，ハイド

レートの安定領域とケロジェンの熱分解領域の間の深度

からのバクテリア起源メタンの上方移動が，ハイドレー

トの集積に寄与しているとするモデルを提出している．

このモデルが成り立っには，安定領域の下限は流体の

シールにはならず，上方移動する流体に対して浸透性を

持つ必要がある．安定領域下限は，震探の反射記録上に

BSRとして現れる．Hyndman　and　Davis（1992）は，

BSRの下にはフリーガスは存在せず，直上に集積した

ハイドレートが高音波速度層となることがBSR出現の

原因と予想した．彼らがこのモデルを当てはめたカスカ

ディアマージンでは，ODPのLeg146で実際に掘削が

行われた．その結果，BSRにおける音波速度の急変は，

直下にフリーガスが存在することによるものであること

が推定された（MacKayθ砲1．，1994）．また，ペルー沖

（Miller¢緬Z．，1991）やチリ沖（Bangs窃αZ．，1993）にお

いてもBSRの直下にフリーガス層の存在が検層記録な

どから推定されている．Leg164のブレークリッジにお

いても，ハイドレート帯がその下にフリーガスを伴った

ときにBSRが観測され，ハイドレートが存在してもフ

リーガスを伴わない場合はBSRが出現しないことが明

らかになっている（佐藤ほか，1996a）．

　堆積物中のガスの移動にっいては，メタン炭素同位体

組成の深度変化から推定することができる．海洋堆積物

中のメタンと炭酸ガスの炭素同位体組成は，一定の差を

保ちながら深度とともに重くなる傾向がある（Claypool

and　Kaplan，1974）．固体のガスハイドレート試料が回

収されている地域でも，ブレークリッジ（Galimovand

Kvenvolden，1983），中米海溝（Jeffrey　o孟αZ．，1985；

Claypoo12孟α1．，1985），ペルー沖（Kvenvoldenand

Kastner，1990）で，この傾向が認められる（第2図）．さ

らに，ベネズェラ沖のCariacoTrenchで掘削された

DSDP　Site147のように温度・圧力条件からハイドレー

トが存在し得ない海洋底でも同様な現象が認められてい

る（Claypool　and　Kaplan，1974）．このようなメタン炭

素同位体組成と炭酸ガス炭素同位体組成の調和的な変化

は，閉鎖系での炭酸ガス還元によってメタンが生成した

と仮定した場合のレーリー蒸留方程式によるモデル計算

の結果と整合的である（Claypool　and　Kaplan，1974）．

　しかし，詳細にみると，地域により深度変化トレンド

のパターンは異なる．深部からのガスが断層などの局所

的な通路を移動してきた場合には，連続的なトレンドが

乱される．チリ沖のODPLeg141，Site859では，なめら

かなメタン炭素同位体組成のトレンドにスパイク状の正

のピークが認められ，その深度は地層温度測定における

高温異常の部分と一致している（Waseda　and　Didyk，

1995）．ブレークリッジとペルー沖においては，メタン炭

素同位体組成はなめらかなトレンドを示している　（第2

図）．この結果は，メタンが炭酸ガスの還元によってその

一530一



天然ガスハイドレートの生成・集積モデル（早稲田・内田）

馨

場（伽s伽）で生成し，ほとんど移動していないことを

示唆する．ただし，浅部の堆積物では圧密によるメタン

を含む間隙水の排出（上方移動）が起こっていると推定

されるが，堆積物全体に亘る定常的な作用であるため

に，ガスの炭素同位体組成トレンドを乱すような影響は

及ぼしていないと考えられる．

　一方，中米海溝グァテマラ沖では，浅部ではなめらか

に変化しているが，深度250m付近でメタン炭素同位体

組成が約10％。重くなり，それ以深は一定の値を示して

いる（第2図）．このことは，この深度になんらかのバリ

アがあり，下位から移動してきたガスがトラップされて

いることを示唆する．ブレークリッジ，ペルー沖，グァ

テマラ沖の3地域では，表層付近のメタン炭素同位体組

成が一80％oより軽い値を示すのに対して，カスカディァ

マージン付加体の変形フロントに位置するオレゴン沖で

は，表層から一70％oより重い値を示し，深度変化が小さ

くトレンドもやや不規則である（第2図）．これは，表層

付近におけるメタンの移動を示唆している．この地域で

は，スラストが地表に達している部分からメタンや地層

水の湧出（cold　seeps）が認められており，断層に沿っ

た活発な流体移動が掘削前から予想されていた（Kulm

2砲Z．，1986）．メタン炭素同位体組成は，この活発な流体

移動を反映しているものと推定される．

　以上のように，地域によってはガスの移動が推測され

るが，いずれの地域においてもメタンはバクテリア起源

の組成を示しており，深部からの大規模な熱分解起源ガ

スの移動は認められない．また，いずれの地域において

も，固体ガスハイドレート試料中のメタンの炭素同位体

組成は，試料が回収された深度の堆積物中のメタンの炭

素同位体組成によく一致している（第2図）．

　閉鎖系での炭酸ガスの還元モデルでは，メタン生成速

度・堆積速度が深度にかかわらずほぼ一定とした場合，

炭素同位体組成の変化量は深度とともに指数関数的に増

加する．しかし，実際には逆に炭素同位体組成の変化量

は深度とともに減少している．このことは，バクテリア

の活動度が浅部ほど活発であることを示唆する．実際，

海底堆積物中のバクテリア量は深度とともに急激に減少

している（Getliff2孟αZ．，1992；Parkes窃αZ．，1994）．ま

た，メタン炭素同位体組成の深度変化は海底から約200

～250mに限られ，それ以深ではほぼ一定の値になって

いる（第2図）．したがって，バクテリアによるメタン生

成は，表層200～250mにほぼ限られ，堆積物最上部の
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第2図　固体ガスハイドレート試料が回収された場所における堆積物中のメタンと炭酸ガスの炭素同位体組成の深度変化．データは

Galimov　and　Kvenvolden（1983），Claypoolαα」．（1985），JeffreyααZ．（1985〉，Kvenvolden　and　Kastner（1990）and　Whiticarαα乙

（1995）による．

Fig．2　Depth　pronles　of　CH4and　CO2δ13C　values　in　sediments　where　solid　hy（irate　samples　have　been　recovere（1．Data　are

from　Galimov　and　Kvenvolden（1983），Claypoolαα」．（1985），JeffreyααZ．（1985），Kvenvolden　and　Kastner（1990）and　Whiticar

θオαZ．（1995）．
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硫酸還元帯を除いて浅部ほど活発であると推定される．

　これらの結果は，これらの地域においては，ハイド

レート中のメタンがハイドレートの安定領域内部でのバ

クテリーア活動によってその場あるいは近傍で生成し，深

部からのガスの移動は少ないことを強く示唆している．

　一方，表層で回収されているハイドレート試料，特に

熱分解起源を示すメキシコ湾やカスピ海の試料は明らか

に深部からの移動を示唆する．ガスを含む流体の移動通

路としては，断層，フラクチャー，ダイアピル構造など

が考えられる．

4．　バクテリア起源メタンの生成量

　以上のように，海底表層から回収された試料の一部を

除くと，これまでに海底堆積物から回収されたガスハイ

ドレート中のメタンは，バクテリアによってその場ある

いは近傍で生成したメタンであり，生成は安定領域内の

浅部で起こっていると推定される．これらバクテリア起

源メタンは堆積物中の有機炭素を原料とする．したがっ

て，堆積物中の有機炭素量は，ガスハイドレートが濃集

する上で重要な要因と推定される（Kvenvolden，1993；

町原・早稲田，1993）．そこで，次に堆積物中の有機炭素

量に対する，バクテリア起源メタンおよびガスハイド

レート生成量の関係にっいて考察する．

　バクテリア起源メタンの生成量を推定するには，有機

物の中の何パーセントがバクテリアによってメタンに変

換されるのかを推定する必要がある．海洋では表層付近

の硫酸還元帯で硫酸が消費されるとメタン生成帯に入

る．メタン生成帯では，バクテリアの有機物分解による

炭酸ガスの生成と生成した炭酸ガスの還元によるメタン

の生成が進行する（RiceandClaypoo1，1981；Whiticar

2緬Z．，1986）．この場合，有機物中の炭素と酸素はL2

の原子比で分解する．有機物は熟成により，0／C，H／C

比が減少する．この変化は，初期続成帯では主にメタン

生成によるものと推定される．そこで，堆積初期の新鮮

な堆積物と初期続成帯下部の堆積物の0／C比を比較す

れば，メタン生成によって消費された炭素の量を見積も

ることが可能である』この方法により，メタン生成に消

費される有機物は最大でも初期有機炭素量の10％程度

と見積もられる（Clayton，1992）．ただし，堆積物の分析

で得られる有機炭素量は現在の値であり，初期の有機炭

素量ではない．しかし，メタン生成によって失われる炭

素が10％以下であれば，分析誤差等を考えると現在の

有機炭素量を堆積初期の有機炭素量としても大きな問題

はないと考えられる．

　以上の結果から，メタン生成に消費される有機炭素の

割合を10％とし，間隙水への溶解度を超えて生成した

メタンがすべてハイドレートを形成するとした場合に，

水深1，000m，孔隙率45％の堆積物中で生成可能なガス

ハイドレート量を試算した（Waseda，1998）．その結果

では，中米海溝における平均値である有機炭素量2％で

は，生成するハイドレートは孔隙の5．1％を満たし，ペ

ルー沖の最大値である有機炭素量8％の場合，生成する

ハイドレートは孔隙の25．6％を満たす．また，有機炭素

量0．5％以下ではハイドレートは形成されない．

　ブレ」クリッジで掘削されたODP　Leg164，Site997

（水深約2，800m）では，間隙水中の塩素濃度のアノーマ

リーからガスハイドレートが存在する深度200～450m

では平均で孔隙の5～6％をガスハイドレートが占めて

いると推定されている（松本ほか，1996）．上記の試算に

おいて，水深を3，000mに，孔隙率を50％に，メタン生

成に消費される有機炭素の割合を15％に，それぞれ変

化させた場合にっいても計算すると，孔隙の5％をガス

ハイドレートが占めるのに必要な有機炭素量は，1．3～

2．4％になる．この値は，Site997のガスハイドレート帯

（深度200～450m）における実際の有機炭素量（0．75～

2．32％，平均1．37％；Shipboard　ScientincParty，1996）

とほぼ一致する．したがって，ブレークリッジにおいて

は，バクテリア起源メタンのその場での生成によって，

堆積物中におけるガスハイドレートの平均存在量を大局

的には説明できる．

5．　ガスハイドレートの集積モデル

5．1　安定領域底部への集積モデル

　5．1．1　ガスのリサイクルモデル

　ガスハイドレート安定領域下限が地層中を上方移動す

ると，安定領域外になった堆積物中のガスハイドレート

が分解し，フリーガスとなる．間隙水は既にメタンに飽

和しているため，ガスハイドレートの分解で生成したガ

スはバブルとなり，浮力によって上昇し，再び安定領域

内に入りハイドレートを形成する．この作用が連続すれ

ば，安定領域下限にガスハイドレートが濃集する（Paull

o雄Z．，1994）．ハイドレートがある程度集積し，孔隙を充

填すると，低浸透性のハイドレート層となり，その直下

には過剰のメタンがフリーガスとして集積する．

　ガスハイドレート安定領域下限の上方移動は，安定領

域下限深度が変化しなくても堆積埋没作用により相対的

に地層中を上昇する．また，南海トラフのような付加体

では，スラスト活動による地層の重なりによっても同様

な現象が起こる（芦・徳山，1994）．また，地温勾配ある

いは海底温度の上昇による地温の上昇，隆起あるいは海

水準低下による圧力の低下があれば，安定領域下限深度

は浅くなる．また，塩分濃度の上昇，メタンに対する炭

酸ガス，硫化水素，エタン以上の炭化水素の割合の低下

は，平衡条件をより低温・高圧側に変化させる（Clayp－

ool　and　Kaplan，1974）ため，同様な効果を持っ．粘土
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第3図ガスハイドレート安定領域下限深度および平衡温度・

圧力の変化を起こす要因を示す海底堆積物の温度一深度（圧

力）図．水深1，000m，海底水温4℃，地温こう配3℃／100m

を仮定．海水一メタン系の相平衡曲線を示す（Dickens　and

Quinby－Hunt（1994）の結果を外挿）．

Fig．3　Schematic　temperature　and　depth　（pressure）
diagram　showing　factors　affecting　the　basal　depth　of　gas

hydrate　stability，and　equilibrium　temperature　and

pressure　of　marine　gas　hydrates，supposing　that　the
water　depth　is1000m，bottom－water　temperature　is4℃，

geothermal　gradient　is3℃／100m．The　phase　equilibrum

curve　is　for　a　sea　water－methane　system（extrapolated

from　the　results　of　Dickens　an（i　Quinby－Hunt（1994））．

鉱物などの微小孔隙中で生成する場合にも，自由空間で

の生成に比べて平衡条件をより低温・高圧側に変化させ

る可能性がある（Handa　and　Stupin，1992）．これらの

関係を温度一深度（圧力）図に模式的に示したのが第3

図である．

　安定領域下限の堆積物中での位置は，一般的な海洋底

下の状況では，圧力よりも温度変化に敏感である．

Arato2雄1．（1996）は，BSRの認められる房総半島東方

沖のガスハイドレートの濃集機構について考察し，ガス

ハイドレート安定領域下限の地層中での上方移動の要因

として構造的隆起，上総層群の急速な堆積，地温勾配の

増加を挙げ，氷河性の海水準の変化による影響は小さい

と見積もっている．

　一方，ガスハイドレート安定領域下限が地層中を下方

移動すると，安定領域が下位の地層に広がり，リサイク

ルによるガスハイドレートあるいはフリーガスの集積は

起こりにくくなる．ガスハイドレート安定領域下限の地

層中での下方移動を起こす要因としては，地温勾配・海

　5．1．2深部からのガスの移動モデル

　安定領域下限以深からガスが上方へ移動してくれば，

安定領域に達したガスがハイドレートを形成することに

よって，その底部にガスハイドレートの集積が起こる．

深部からのガスの上昇のメカニズムとしては以下の過程

が考えられる．

　（1）バクテリア起源ガスの追加

　安定領域下限深度が浅い場合には，それ以深において

もメタン生成バクテリアによって利用可能な有機物が

残っており，バクテリアの活動があれば，メタン生成は

持続する．飽和量を超えたメタンはフリーガスのバブル

となって上昇する．

　（2）飽和濃度の低下

　水深約1，000m以深の堆積物では，一般的な温度・圧

力の深度変化を仮定すると，安定領域下限深度からメタ

ンの飽和濃度は減少し，海底下1，500m付近で極小値を

取る（Paul1ε雄1．，1994）．したがって，新たなメタンの

生成が無い場合にも，安定領域下限深度でメタンに飽和

していた間隙水は，深度の増加とともに過飽和になりフ

リーガスのバブルが形成される．

　（3）付加体におけるメタンを含む流体の移動

　オレゴン沖，バルバドス海嶺，南海トラフなどの付加

体斜面には，化学合成生物群集や泥火山が存在してい

る。これらは，メタンを含む間隙水が，断層，不整合面，

ダイアピル，高透水率の地層などに沿って付加体内部か

ら絞り出されていることを示している（芦，1997）．この

流体にハイドレート形成に十分な濃度のメタンが含まれ

ていれば，ハイドレート形成に寄与すると考えられる．

ガスの起源はバクテリア起源と熱分解起源の両者が考え

られる．南海トラフの場合はバクテリア起源と推定され

ている（Gamo窃α1．，1992；Sakai窃α1．，1992）．

　（4）熱分解起源ガス

　地下深部で有機物が熟成すれば，熱分解によりガス・

油が生成する．生成した油・ガスは，上方への移動通路

があれば，ガスハイドレートの安定領域に達する．

　5．2　安定領域内での集積モデル

　上記モデルでは，安定領域底部にガスハイドレrトが

濃集しやすいことを示す．しかし，実際にはこれまでの

固体ガスハイドレート試料の多くは安定領域の底部では

なく，より浅部で回収されている（第1表）．これは，
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BSRを貫いて掘削された坑井が少ないことにもよると

思われるが，安定領域下限深度への濃集が実際には起こ

りにくいことを示しているとも考えられる．前述したよ

うに，’オレゴン沖およびバンクーバー島沖のカスカディ

アマージンでは，強いBSRはフリーガス層の存在によ

ると推定されている（MacKay　o臨」．，1994）．これは，ハ

イドレート層の下にフリーガスがトラップされているこ

とを示唆する．しかし，VSP（Vertical　Seismic

Pro員le）データの解析からは，BSRの上にはシールとな

るほどのハイドレートは存在しないと推定され，また，

BSR下のフリーガスもその濃度は1～5％と推定されて

いる（MacKay2臨Z．，1994）．明瞭なBSRが存在するチ

リ沖のODP　Leg141，Site859においても，音波検層は

BSRがフリーガスの存在によるものであることを示す

が，その濃度は孔隙の1％程度と見積もられている
（Bangsθ砂Z．，1993）．低濃度のガスは細粒な堆積物に対

しては，相対浸透率が低いと考えられる．したがって，

フリーガスはハイドレート層にトラップされているので

はなく，その場で生成したメタンが移動せずに孔隙中に

とどまっている可能性が考えられる　（MacKay　αα」．，

1994）．オレゴン沖（Whiticar2臨」．，1995；第2図），ペ

ルー沖（Froelich2∫α1．，1995），チリ沖（Waseda　and

Didyk，1995）では，堆積物中のメタンの炭素同位体組成

はBSRの深度で上下に連続的な変化を示しており，

BSRの下へのガスの移動・トラップを示す証拠は認め

られない．したがって，深部からの活発な流体移動がな

い場合，その場で生成した低濃度のバクテリア起源ガス

のみでは，安定領域底部でのガスハイドレートの濃集は

起こりにくいと推定される．

　深部からのガスの供給がある場合にも，安定領域内に

入ってすぐにハイドレートを形成するとは限らない．ガ

スを含む流体が地表へ移動する場合，安定領域内のどこ

でハイドレートを形成するかは，流体の移動速度，ガス

の濃度，温度・圧力条件などに依存すると思われる．ハ

イドレートの形成には平衡温度・圧力より低温または高

圧の条件が必要である（前川ほか，1994）．平衡温度・圧

力からの低温・高圧側へのずれは，堆積物浅部ほど大き

くなる（第3図〉ため，ハイドレートは浅部ほど形成さ

れやすい（形成速度が速い）と推定される．メタンを含

む間隙水が付加体斜面から湧出しているオレゴン沖の

ODP　Leg146においては，安定領域下限付近ではなく表

層付近でハイドレートが回収されている（第1表；第2
図）．

　熱分解起源ガスが大量に深部で生成し，上方への移動

通路があれば，安定領域内にハイドレートが集積し，そ

の下にフリーガスがトラップされる可能性が高い．この

場合，安定領域内では浸透率，孔隙率の高い堆積物に選

択的にガスハイドレートが濃集することが考えられる．

アラスカ陸域のノーススロープでは，検層データの解析

から，砂岩・礫岩層にガスハイドレートが選択的に濃集

している現象が認められており，ガスの起源はバクテリ

ア起源と熱分解起源の混合と推定されている（Collett，

1993）．ガスハイドレート層の下位にはプルドーベイと

クパルクリバー油田があり，ガスの通路となる断層も発

達している．したがって，熱分解起源のガスが多量に上

昇して来たために，浸透性の良好な部分に選択的に移動

し，バクテリア起源メタンと混合し，ハイドレートを形

成したと推定される（Collett，1993）．

　中米海溝のグァテマラ沖では，安定領域下限深度が約

650mと推定される場所の海底下約250mから，全長

1．05mという特大の塊状ガスハイドレート試料が回収

されている（第1表）．検層記録はこのハイドレートが3

～4mの厚さに発達していることを示す（Kvenvolden

2砲」．，1984）．ここでは，前述したようにメタン炭素同位

体組成は深度約250mで急変しており，塊状ハイドレー

ト層はこの急変部に位置する（第2図）．したがって，下

位から移動してきたガスがこの深度でトラップされるこ

とにより，塊状ハイドレート層が発達した可能性が考え

られる．また，米国東海岸のブレークリッジでは，海底

下約200mから450mの間に，ハイドレートの存在が推

定され，安定領域下限に加えて，その上限および330m

付近にもハイドレート濃集帯が推定されている（松本

ら，1996）．ここでは，メタン炭素同位体組成の深度変化

は極めてなめらかである（第2図）．このような塊状ハイ

ドレートの発達は，近傍（数m～数10m？）からのガス

の移動による局所的な濃集メカニズムの存在を示唆す

る．グァテマラ沖塊状ガスハイドレートの濃集メカニズ

ムについて，Kvenvoldenθ麺1．（1993）は，前述の「堆

積モデル」で説明できるかもしれないとしているが，そ

の詳細に関しては述べていない．ハイドレートの成長モ

デルとしては，分散状からノジュール状，層状，塊状へ

の成長が考えられている（Brooks2砲Z．，1986）が，実際

にそのような成長が堆積物中で起こるのか疑問な点も多

く，塊状ハイドレートの生成メカニズムについては今後

の検討が必要である．

　5．3地層水の濃集

　上述したように包接ガスの観点から見ると，ガスハイ

ドレートが十分な量形成されるためには，メタンなどの

ガスが濃集する必要がある．しかし，ガスが濃集しただ

けでは堆積物粒子間にせいぜい数mm程度の大きさの

ガスハイドレートが分散して分布するに過ぎないと予想

される．現実には，1mを超える最大級のガスハイド

レートが回収されたグァテマラ沖をはじめ，これまでに

世界各地で数cmオーダー以上のガスハイドレート試料

の回収が報告されている（Kvenvolden，1995）．最近で

は，ODP　Leg164において最大30cm以上のガスハイド

レートが回収されている（松本ほか，1996）．このような
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比較的大きなノジュール状（内田ほか，1996）または塊

状ガスハイドレートを生成するには，ガスの濃集だけで

は十分ではなく，地層水の濃集も必要となる．

　ガスハイドレートの生成機構に関する実験的な報告は

数多くあるものの，天然のガスハイドレートの産状やハ

イドレートそのものの濃集機構についての検討はまだ十

分ではない．永久凍土層について地層水の濃集機構の観

点からの研究があり，氷とハイドレートの物理化学的特

性の相違はあるものの，両者とも物性が近似する水分子

を主体とした固体であることから，これらの研究は非常

に参考になる．ここでは，永久凍土地域における凍上現

象を例にとりながら，ガスハイドレートの濃集機構につ

いて考察する．

　永久凍土地域では，大規模な塊状氷体が頻繁に分布す

る．特に氷濃集の規模が大きい凍上現象として，氷襖

（ひょうせっ；ice　Wedge）とピンゴ（pingo）が代表的で

ある．永久凍土地域の冬期において，地表付近の凍土が

収縮してフラクチャーを生じ，融雪期になって地表の雪

などが解けた融解水がこのフラクチャーに浸透して零下

の凍土領域に入って再氷結する．季節の変化に従ってこ

の過程が繰り返されると，数10～数100年を経て懊（く

さび）状の大きな氷塊に成長し，大きなものでは幅2～3

m，長さ（深さ）4～5m程度にもなる．一方，ピンゴは，

最大で厚さ100m（海面下地下を含めた厚さ）を超える

氷塊が円錐型の小山状地形を形成したもので，北アメリ

カ北部やシベリアの永久凍土地域に数多く分布する．特

に，カナダ極北部のマッケンジーデルタ地域ではその数

は2，000とも4，000とも言われている．最大級の規模の

ピンゴは，標高40～60mで直径200～400mに達する．

いくつかのピンゴは現在も成長を続け，益々隆起を増し

ている．小規模なピンゴほど形成初期段階にあり，その

成長速度は大きい．

　ピンゴの形成機構については福田（1989），Mackay

（1986；1990），Yoshikawa（1990）など多くの報告があ

る．アラスと呼ぶ極北地域地表の窪地に湖沼が形成さ

れ，冬期に水面が氷結すると潜熱が放出されて湖底では

零下にならずむしろ永久凍土の氷を融解し，湖水量が増

加する．その後，侵食作用や湖水の蒸発などによって湖

沼が干上がると，冬期には堆積粒子間にあるフリーな水

は凍結し始めるものの，粒子表面近傍の吸着水は零下で

も凍結しない（このため，不凍水と呼ばれる）．その際，

地層を構成する堆積粒子がシルトのような細粒である場

合，不凍水は圧力（水圧）の高い下方から低い上方へと

徐々に流動し，氷結する温度・圧力領域に達すると氷と

なって氷塊を形成する（福田，1989）．この現象は霜柱の

規模の大きなものであると考えることができ，堆積物の

粒子の大きさや鉱物の種類などによる不凍水の量や流動

する水量，氷結の速度などの要因に規制される（Yoshi－

kawa，1990）．永久凍土層中における不凍水の存在は，

タリック　（Talik）と呼ばれる未凍結層準が挟在するこ

ともからも知られている．

　ピンゴは数cm／年程度の速度で数10～数100年かけ

て成長すると推定されており（Mackay，1990），深海底

下においてガスハイドレートが形成する際にも，この程

度の地層水の上方への流動が生じる可能性がある．この

ような地層水の濃集とメタンなどのガスの濃集が実現し

た個所には，ノジュール状または塊状ガスハイドレート

が形成されるものと予想される．

　5．4　ガスハイドレート層による油・ガスのトラップ

　深部からのガスの移動によって安定領域下限近傍にガ

スハイドレートが濃集した場合にも，ガスハイドレート

がシールになって，過剰の油・ガスが貯留するために

は，安定領域の底面が背斜構造などのトラップ形態を形

成するか，シールとして働く泥岩層や断層とガスハイド

レート底面が斜行することにより，油・ガスが逃散しな

いような地質条件を持っていなければならない（Dillon

θ麺1．，1980）．この場合，シールがガスハイドレート層と

なるだけで，炭化水素鉱床を形成するその他の要素は通

常の油・ガス田と同じである．世界の超巨大ガス田のす

べては，ハイドレートをともなう永久凍土層か蒸発岩層

のどちらかをシールに持っており，ハイドレートは蒸発

岩をしのぐ最高のシールと考えられる（Hunt，1995）．し

たがって，生成する油・ガスの量は根源岩の有機物濃

度，有機物タイプ，熟成度によるが，条件によっては大

量の油・ガスが集積する可能性がある．

6．　ま　と　め

　（1）これまでに回収されたガスハイドレート試料中の

メタンの起源は，主にバクテリア起源である．メキシコ

湾の海底表層から回収された試料の一部とカスピ海の表

層から回収された試料のみが熱分解起源のガスを主体と

する．

　（2）バクテリア起源ガスハイドレート試料が回収され

た地域では，深部からのガスの移動の証拠は認められな

い．したがって，このような地域においては，ハイド

レートは，安定領域内のその場，あるいは近傍で生成し

たバクテリア起源メタンから生成していると推定され

る．この場合，堆積物中の有機炭素量がハイドレート生

成量を規制すると考えられる．

　（3）安定領域底部でのハイドレート濃集モデルとし

て，リサイクルモデルおよび深部からのガスの供給モデ

ルが考えられる．しかし，深部から大量のガスの供給が

ない場合，ガスの濃度が低すぎて上記モデルによるハイ

ドレートの濃集が起こらない可能性が高い．

　（4）堆積物表層から回収された熱分解起源のガスハイ

ドレートは，断層やフラクチャーを通して深部から移動

一535一



地質調査所月報（1998年第49巻第10号）

してきたガスから生成したと推定される．

　（5）深部からの熱分解起源のガスが大量に安定領域内

に供給されれば，安定領域内の浸透率，孔隙率の高い堆

積物に選択的にハイドレートが集積し，その下にフリー

ガスがトラップされる可能性が高い．

　（6）グァテマラ沖で回収されたような塊状ガスハイド

レートが発達するためには近傍からのガスおよび地層水

の移動による局所的な濃集メカニズムが必要である．
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