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本邦天然ガスに関する最近の地球化学的研究

猪狩俊一郎1)

1.はじめに

日本の可燃性天然ガスに関する地球化学的研究例

は多数ある｡近年まで,これらは主としてその化学

組成を測定し,分類や対比を行うものであった.し

かしながら化学組成は測定されても,その決定要因

は明らかではなく,成因についても明確にはなって

いなかった.近年になり,炭素同位体比や水素同位

体比が測定されるようになり,成因や化学組成の決

定要因に関する詳細な考察が可能になってきてい

る･本報ではまず,同位体比に関する研究の世界的

な現状と日本の天然ガスの研究例について報告し,

その後,次化水素組成に関する研究の世界的な現状

と日本の天然ガスに関する研究例について報告す

る.

2.天然ガスの同位体比の最近の研究

2･1天然ガスの同位体比の研究の現状

天然ガスの同位体比は,その起源･根源岩の熟成

度･根源岩のタイプに依存しているものと言われて

いる(Scoe11.1983).起源に関しては,天然ガスは

熱分解ガスと微生物分解ガスに分けられるが,熱分

解ガスはケロジェンの熟分解により生成し,比較的

重い炭素同位体比(δ13C1=一25～一50㌶程度)を持

っ(Schoe11.1983).微生物分解ガスは微生物による

二酸化炭素の還元や酢酸等有機物の分解により生成

し,比較的軽い炭素同位体比(主としてδ13C(C1)

=一55～一75漏程度)を持つ(RiceandC1aypoo1.

1981).また,この他にEPR(東太平洋海膨)より

発生するメタン等,無機起源ガスの存在の可能性が

示唆されている(We肚aneta1.1981).このような

ガスは非常に重い炭素同位体比(EPRの場合δ13C

(Cユ)=一20㌔一15塙程度)を持つものと言われてい

るが詳細については明らかにたっていない.水素同

位体比に関しては熱分解ガスのδD(C1)は一100～

一3009品程度であり,二酸化炭素の還元により生成

する微生物分解ガスも同様の値(一150～一250塙程

度)を示す(Schoe11.1988).また酢酸の分解により

生成する微生物分解ガスのδD(C1)は一250～

一400端程度であるものといわれている(Schoe11.

���

根源岩の熟成度に関してはδ13C(C1),δ13C(C2),

δ13C(C3),δD(C1)が熟成度とともに高くなることが

知られている(Stah1andCarey,1975;Schoe11.

1983).また,δ13C(C2)一δ13C(C3)等の各炭化水素

問の炭素同位体比の差は根源岩の熟成度のみに依存

するという研究例もあるが(James,1983)現在のと

越

難

�㍃�╯�

一60-50-40-30-20

�〰

㈰〰

㌰〰

�〰

第!図ヘッドスペｰスガスとDSTガスのδユ3C1値(早

稲田･重川,1988b)○:DSTガス,⑱:ヘッド

スペｰスガス

ユ)地質調査所地殻化学部

キｰワｰド:天然ガス,組成,同位俸比
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第2図
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本邦水溶性天然ガスのCH主と付随水のδDの関係(中井ら,1972)

鰯:新潟ガス田,○:茂原ガス田,×:諏訪ガス田

ころ明確になっていない.

同位体比は,天然ガス生成後の二次的変質に伴う

変化を受けることがある.微生物による変質を受け

た場合,メタン,プロパンが選択的に分解し,δ13C

(C1)とδ13C(C3)が,それぞれ高くなる例が報告さ

れている(Co1emanandRisatti,1981;Jamesand

Bums,1984).移動に伴う同位体分別効果は現在の

ところ殆ど無いものと考えられている(Schoe11.

���

2,2本邦天然ガスの同位体比の研究

日本の天然ガスについても最近,同位体比の測定

が行われている.以下にその研究例を示す.

油田地帯である秋田･山形･新潟の天然ガスにつ

いては研究例が多い.WakitaandSano(1983)は,

同地域の天然ガスの3He/佃eが高いことから,マ

ソドノレ起源のメタンを多量に含む可能性を示唆し

た.これに対し坂田ら(1986)は同地域のメタンの

δ13C(一32～一55漏)が同地域のケロジェソの

δ13C(一20～一29為)よりも低いことからケロジェ

ソ成因説を支持している.現在のところ明確た結論

はでていない.また,早稲田･重川(1988a)は同地

域のガスについてメタンに加えエクソのδ13Cも測

定した.その結果,新潟･北蒲原地域の天然ガスに

ついて,各試料毎にメタンのδユ3Cはサンプルごと

に大きく変化するが(一35～一60為)エクソのδ13C

はほほ一定であり(一22～一25端),メタンのδユ3C

の大きな変化は根源岩の熟成度の差が原因ではな

く,微生物分解ガスの混合の影響に起因することを

示した.また早稲田･重川(1988b)は同地域の試掘

井からヘッドスペｰス法により得られたカッティソ

グスの吸着ガスのメタンのδ13Cを測定し,その値

がDSTガス(ドリルステムテストガス:堀管を使

用する一次的な坑井仕上げで,得られるガス)と比

較すると吸着に基づく平均で一4篇の同位体分別を

受けるものの,深度に対しDSTガスと同様の変化

を示すことから(第1図),カッティソグス吸着ガ
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スのメタンのδ13Cの深度変化パタｰンは地中に滞

留しているガスのメタンのδ13Cの深度変化パタｰ

ンをよく反映していることを示した.この他に同地

域のメタンのδ13C測定例は早稲田･重川(1990)の

由利原ガス田に関する研究等数例ある.なお同地域

のガスの水素同位体比の測定例は現在のところ殆ど

無い.

秋田･山形･新潟以外の本邦の天然ガスについて

も数例の同位体比測定例がある.中井ら(1973)は

新潟･茂原･諏訪･山形の水溶性天然ガスのメタン

の炭素同位体比･水素同位体比,及び付随水の水素

同位体比等の測定を行い,δ13C(C1)=一64～

一75為,δD(C1)=一148～一239端程度であること

を示した.またメタンと付随水のδDの問には強い

相関関係があることを明らかにした(第2図).坂

田ら(1987)は紀伊半島の温泉ガスのうちメタンを

主成分とするものについて炭素同位体比の測定を行

い,そのδ13C(C1)が一38～一46粕であることから,

熱分解起源であるという解釈が可能であることを示

した.IgariandSakata(1989)は福島･千葉･静岡

宮崎の水溶性天然ガスのメタンの炭素同位体比

の測定を行い,そのδ13C(C1)の値から,千葉のガ

スは微生物分解起源であるが,その他の地域のガス

については主として熱分解起源であるものと推定し

た.重川ら(1990)は北海道の南金沢ガス田及び周

辺のガス徴のメタンの炭素同位体比を測定し,その

値が13C(C1)=一50～一60端程度であることから,

熱分解起源ガスと微生物分解起源ガスの混合物であ

る可能性が高いものと推定した.

以上の様に本邦天然ガスの炭素同位体比の測定例

は多い.しかしながら,水素同位体比の研究例は少

なく,今後の研究が待たれている.
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3.天然ガスの炭化水素組成の決定要因の研

究

3.1天然ガスの炭化水素組成の研究の現状

天然ガスの炭化水素組成については世界各地で多

数の測定例がある.その決定要因としては起源(熱

分解ガス,あるいは微生物分解ガス),熟成度,ケ

ロジェソのタイプ等が知られている(Schoe11.

1983).起源に関しては,熱分解ガスにはC2+(C.

H2｡斗2)が数%含まれる場合が多く,微生物分解ガ

㈰　

第3図C2+と油･ガス層温度の関係(加藤,1989)Ny:

西山層,Sy,椎谷層,Td:寺泊層,Nt:七各層,

NA:石油を伴わないガス,A:石油を伴うガス,

1,2:平木田,3:見附,4:雲出

スには殆ど含まれないことが知られている

(Schoe11.1983).熟成度に関しては,高熟成領域で

は熟成度が高くたるのにつれてC2+量が減少する

ことカミ知られている(Stah1.1974).また,iso-C4/

n-C4比が未熟成領域では1より大きく油生成上限

付近では0.8以下になることが指摘されている

�敲��整�����潮����������

ケロジェソのタイプと炭化水素組成の関係について

はよく解っていない.また,炭化水素組成は,微生

物による変質,移動に伴う変質等の二次的な作用に

よっても変化するものといわれている.微生物によ

る変質に関しては,n一アルカンが選択的に分解さ

れるが,特にメタ!,プロバソを分解するバクテリ

アの存在が知られている(Co1emanandRisatti,

地質ニュｰス495号�
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第4図

一20-25

･ユ31(12)(私)

一30-35

秋田･山形･新潟の天然ガスのδ13C(C2)とneo-C5/iso一一C5比の関係(猪狩,1992)

○:秋田･山形のサンプル,□:新潟のサンプル,A:微生物による変質を受けたものと推定されるサ

ンプル

1981;JamesandBums,1984).移動に伴う変質に

ついては明らかになっていたいが,C2+が選択的に

失われる可能性があることが指摘されている

(Schoe11.1983)一

3.2日本の天然ガスの炭化水素組成の最近の研究

日本でも天然ガスの炭化水素組成の研究例は多数

ある.以下に日本の天然ガスの炭化水素組成の決定

票剛こついての最近の研究例を示す.

熟成度あるいは生成温度と炭化水素組成の関係に

ついての研究例は数例ある.加藤(1987)はグリｰ

ソタフ鉱床から産出するガスについて油･ガス層温

度が高いほどiso-C4/n-C4比が大きくなること,ま

た同様の傾向がComanandCassou(1980)のデｰ

タや北西ドイツ(Stah1.1978)でも観察されること

から,熟成領域では,熟成が進むほどiso-C4/n-C4

比が高くなるものと推定した.また,同一ガス田内

では同化は水平的変化を生じ,ガスの移動距離の違

いを反映している可能性があることを指摘した.加

藤(1989)は新潟のガスのC2+,C2/C3,iso-C4/n-C4,

iso{5/n-C5と貯留層温度の関係について検討を行

った.その結果,C2+については,貯留層温度

50℃前後から増加しはじめ,約10ぴCで10%程度と

なり,140℃ぐらいまではあまり変化したい傾向が

あることを(第3図),C2/C3については40oC程度か

ら小さくなりはじめ90～100℃で最小どたり,それ

1995年11月号

より高い温度ではやや大きく在ることを,iso-C4/

n-C4については80℃以上では,ほとんどが0.55～

0.90の範副こあることを,iso-C5/n-C5については

70℃以上では殆ど1.5前後であることを見いだした.

猪狩(1992)は秋田･山形･新潟の天然ガスについ

て,そのδ13C(C2)とδ13C(C3)の問に直線関係があ

り,同関係がJames(1983)の同位体平衡に基づく

等式やChungeta1.(1988)の速度論に基づく等式に

より説明可能であることを示した.このことは,こ

れらの同位体比が生成温度に依存していることを示

しており,従って,δ13C(C2)とδ13C(C3)は生成温

度の指標であるものと推定した.また,生成温度の

指標となりえるものと推定されたδ13C(C2)と,iso-

C4/n-C4,iso-C5/止C5,neo-C5/三so-C5(第4図),

���矢��㈬㈭摩浥�礱���干��業整���

tane等の比に相関があることから,これらの炭化

水素間の比もまた生成温度に依存しているものと推

定した.

根源有機物のタイプと炭化水素組成の関係につい

ての研究例としては,米谷(1985)や加藤(1987)が

陸成有機物起源の熱分解ガスは海成有機物起源のガ

スに比べiso-C4/n-C4が高い傾向があることを指摘

した.

以上のように熟成度あるいは生成温度と炭化水素

組成の関係についてはかたり研究が進んできたが,�
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根源有機物のタイプの影響については,あまり明確

にたっておらず,今後の研究が必要と思われる.
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