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研究成果の概要（和文）：サハリン南西部の複数地域から、結晶構造中に天然ガス分子を含む鉱物（シリカクラ
スレート鉱物）、およびその分解により生じた石英組織を確認し、当該地層においてメタン湧水があった直接的
証拠を得た。産状は、堆積岩中の石灰コンクリーション中に化学合成生物群集の化石と共生するものと、堆積岩
中に貫入した小規模火成岩体中に脈状に産出するものとが確認された。同位体の値から、後者の天然ガスの起源
も堆積岩中の有機物の熱分解であることが示唆され、火成岩を熱源とする炭素の循環が生じていることが明らか
となった。

研究成果の概要（英文）：Minerals containing natural gas molecules in their crystal structures 
(silica clathrate minerals) and their decomposed materials (quartz pseudomorphs after silica 
clathrate minerals) were identified from several areas in southwestern Sakhalin, providing direct 
evidence of natural gas that has disappeared from the formation. Two types of mineralization were 
identified: (1) in calcareous concretions in sedimentary rocks in association with fossils of 
chemosynthetic communities, and (2) in silica and calcareous veins associated with small igneous 
bodies intruded into sedimentary rocks. Isotope values suggest that the latter natural gas also 
originated from pyrolysis of organic matter in sedimentary rocks, indicating that carbon cycling 
occurs with igneous rocks as the heat source.

研究分野：地球科学

キーワード： シリカクラスレート鉱物　メタン湧水　メラノフロジャイト　千葉石　房総石

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
有機物として堆積物中に取り込まれた炭素が、地熱により分解し、天然ガスとして地層外に湧出する過程を調べ
る手掛かりとして、シリカクラスレート鉱物が新たな物証となることを提示した。シリカクラスレート鉱物は地
層からは消失した天然ガスを保持しているだけでなく、シリカクラスレート鉱物が分解したときにできるシリカ
鉱物組織を判別することで、天然ガスの湧出があったことを示す直接的な証拠が、より広範にわたって得られる
ことがわかった。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



 

 

様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
 
１．研究開始当初の背景 
 
地中深くの堆積物中に埋没した有機物は、地熱により分解して天然ガスを生じ、断層や泥火山な
どの地質構造を通して冷湧水とともに地表（海底）に湧出する。海水中に湧出したガスは微生物
に酸化されて最終的に CO2として大気に放散される。このプロセスは生物によって固定された
大気中の炭素が、堆積物中から再び大気中に戻される主原因であり、ハイドレート鉱床の形成と
も関わるため、地球規模での炭素循環の解明のために特に注目されている。しかしながら、地球
史における冷湧水の規模や分布を調査するうえで、既に地層中から消失した天然ガスの存在を
証明できる直接的証拠は、従来は化学合成生物群集の化石に限られており、その他は、炭酸塩鉱
物の炭素同位体や地質構造から間接的に結論付けるほか無かった。 
 
一方で、それら熱分解起源の天然ガスは、シリカクラスレート鉱物として、鉱物の結晶構造中に
固定されることがある。シリカクラスレート鉱物の結晶構造はメタンハイドレードなどのクラ
スレートハイドレートと類似し、かつて地層中に存在したメタンなどの天然ガスを結晶内に現
在まで保持している。従来、堆積岩中のシリカクラスレート鉱物はほとんど注目されてこなかっ
たため、確認されている産出地が極めて少ない。しかし、シリカクラスレート鉱物はメタン湧水
環境において普遍的に産出する可能性が高く、地球規模での炭素循環過程を解明する新たな手
がかりである。 
 
 
２．研究の目的 
 
本研究では、従来の古生物学，堆積岩岩石学，同位体地球化学的研究に加えて、シリカクラスレ
ート鉱物の情報を組み合わせることで、地球規模での炭素循環に重要な役割を果たしているメ
タン湧水環境の復元を行うことを目的とし、そのモデル地域としてサハリン南西部を調査対象
とする。 
 
シリカクラスレート鉱物は、生成後に長い地質年代にわたって水との反応が続くと、徐々に水に
再溶解し、より溶解度の低い石英として再結晶化する。しかし、そのような過程で生成した石英
を、初生的な石英と区別できれば、シリカクラスレート鉱物自体は分解して残されていない場合
でも、天然ガスが存在した直接的な証拠が、より広範に得られると期待される。そこで、シリカ
クラスレート鉱物自体の産状記載や同位体分析と並行して、それらの分解後に生じる石英組織
の解析と、同様の試料を各地において探す対比研究も行う。 
 
 
３．研究の方法 
 
サハリン南西部の白亜紀〜第三紀地層中に分布する、メタン湧水起源の石灰コンクリーション
やシリカ鉱物脈の調査を行い、産出する鉱物種や化石群集の同定と産状記載を行った。また、シ
リカクラスレート鉱物中のガスと炭酸塩鉱物の炭素同位体測定を行い、天然ガスの起源や反応
プロセスを推定した。また、類似の地質条件を持つ国内地域との対比研究を行い、シリカクラス
レート鉱物が、天然ガスを含む地層中において、どの程度普遍的に生じているかを調べ、より広
範な天然ガスの指標としての可能性を検証した。 
 
 
４．研究成果 
 
調査地域を図 1に示す。2016 年に行った Nevelsk 村付近の海岸の調査では、中新世の頁岩中に
パイプ状～脈状の石灰コンクリーションを多数確認した。規模の大きなコンクリーションには
化学合成群集であるオウナガイやキヌタレの化石が多数認められた。２枚貝の化石は全て合弁
であり、それらはメタン湧水域に生息していた現地性の貝である。コンクリーションの亀裂や貝
化石中の空隙にはオパール、玉髄、微細な水晶などが認められ、それらに伴ってメラノフロジャ
イトの 100 μmほどの微細結晶集合体が産出することを確認した(図 2)。化学合成群集の生息可
能な常温に近い冷湧水から、メラノフロジャイトが生成することが確認されたのは初めてであ
る。 
 



 

 

2016〜2017 年にかけては、
Nevelsk の南方約 50 km の
Kuznetsova（旧宗仁岬）周辺
の調査を行った。付近では火
山砕屑物を主体とする中新
世の地層中に、直径 100m 前
後の小さな火山岩体が複数
分布しており、そのうち 2つ
の岩体からシリカクラスレ
ート鉱物、およびその結晶形
態を保存したまま徐々に分
解し石英に置換されたもの
（仮晶）とを見出した。一方
は火山岩と堆積岩の境界付
近における熱水脈に伴って、
著量の黄鉄鉱および霰石と
共に産出する。もう一方はハ
イアロクラスタイトの破砕
部に方解石、霰石、黄鉄鉱を
伴って脈状に産出するほか、
それらは未破砕のマッシブ
な火成岩体中にも脈状に連
続する。どちらの産状でも、
空隙中にはメラノフロジャ
イトの数 mm から 1cm に達
する立方体結晶が多数密集
して見られた。未変質のメラ
ノフロジャイトはマッシブ
な火成岩体中の脈の空隙に産出した(図 3)。内包ガスはメタンを主成分とし、二酸化炭素と微量
のエタンを含む。X 線単結晶構造解析の結果、各ケージには 9 割以上の割合でガス分子が存在
し、特に、サイズの大きな 51262ケージにはメタンより大きな分子が一定量含まれることが明ら
かとなった。また、メタンガスの炭素同位体比d13C は約–38‰であり、熱分解起源と考えられ
る。 
 
 

 

 
図 2. Nevelsk産メラノフロジャイトの粉末 X線回折パターン。 
 
 
2018 年には旧昆沙讃の付近を調査した。この調査ではシリカクラスレート鉱物自体を見出
すことはできなかったが、小規模な火成岩体に伴って、それらを貫く炭酸塩鉱物脈（主に苦灰
石）が複数箇所で確認された。国立科学博物館の旧蔵標本には、昆沙讃のラベルが付されたシ
リカクラスレート鉱物の仮晶と思われる標本があり、詳しく分析したところ、未変質の千葉
石と房総石を伴うことが確認された。現地調査の結果と、旧蔵標本を比較することで、その
産状は Kuznetsova 付近と同様、小規模な火成岩体を熱源として堆積岩中の有機物が分解し、
シリカクラスレート鉱物を生じたものであることが明らかとなった。 
 
旧宗仁岬や旧昆沙讃周辺に分布する小規模な火成岩体では、シリカクラスレート鉱物が確認
された上記の岩体以外でも、炭酸塩鉱物脈やシリカ鉱物脈を伴っており、それら産状の共通性か
ら、火成岩体を熱源とする堆積岩中有機物の分解、脱ガスが普遍的に起こっていたことが推察さ
れる。 

図 1. サハリン南部の調査地域。 
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2019 年度以降は上記サンプルの分析と同時に対比研究に注力し、国内の複数箇所からメラノフ
ロジャイトの結晶形態を残した石英仮晶を見出した。北海道の石狩湾では、Nevelskと同様、堆
積岩中の石灰コンクリーションの中に、現地性の化学合成生物群集の化石を伴って、メラノフロ
ジャイトの仮晶が確認された。また、火成岩を熱源とする産状としては、長野県内で千葉石に伴
う産状の他に２か所、和歌山県で１か所、新たに見つかり、米国カリフォルニア州ロサンゼルス
郊外でも数か所の産状を確認した。他にもナミビア、ルーマニア、国内の他地域の試料で同様の
ものを確認している。それらの試料を見比べると、内部組織の結晶粒度は様々で、石英の結晶方
位と原鉱物の方位関係にも規則性はみられなかったが、いずれも初生的な石英組織としては説
明がつかないこと、初生的なインクルージョンの配列が原鉱物の結晶外形を保っていることな
どを手掛かりとして、メラノフロジャイトの仮晶を判別できることがわかった。同様の内部組織
を持つ石英仮晶は、今後、世界中で普遍的に見つかっていくと思われ、かつて天然ガスが存在し
た指標として有望である。 
 

      
図 3. Kuznetsova産メラノフロジャイトの外観と、単結晶構造解析により決定された結晶構造。 
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