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研究成果の概要（和文）：国内油田を対象として原油生分解メタン生成の地球化学的痕跡を調査した結果生産ガス中の
CO2、プロパン、n-ブタンが13Cに富み、原油中のn-アルカンがi-アルカンより少ない油田が見出され、油層を模擬する
温度圧力条件でその原油と水を長期間培養した結果、顕著なメタン生成が観察された。13C－トレーサー実験や炭化水
素組成分析の結果、トルエン等のアルキルベンゼン類がメタンの主たる根源物質と推定され、メタゲノム解析の結果、
優占するバクテリアがアルキルベンゼン類を分解する酵素を持つと推定された。原油生分解の地球化学的痕跡を有する
油田において、油層内微生物が原油をメタンに変換していることが実証された。

研究成果の概要（英文）：Exploration of geochemical signatures for methanogenic crude oil degradation in 
domestic oilfields revealed that some of the domestic oilfields were characterized by the enrichment of 
13C in CO2, propane and n-butane in the gas and the depletion of n-alkanes relative to i-alkanes in the 
oil, and a significant methane production was observed in a long-term incubation of the production water 
and crude oil under the condition mimicking temperature and pressure of the oil reservoir. 13C-tracer 
experiment and hydrocarbon composition analysis suggested that alkylbenzenes such as toluene are the 
primary source materials, and bacterial metagenomic analysis further revealed that the dominant species 
have the enzymes for degradation of alkylbenzenes. We have demonstrated that microbes in the reservoirs 
are converting crude oil to methane in the oilfields with geochemical signatures of crude oil 
biodegradation.

研究分野：工学
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１．研究開始当初の背景 
 未曾有の大災害となった原子力発電所の
事故を契機に，シェールガスやメタンハイド
レートなどの未利用化石燃料の資源開発に
期待が集まる中，枯渇油田に大量に残留する
原油を油層微生物の働きで天然ガス（メタ
ン）に変換して回収する枯渇油田再生化技術
の開発を目指す研究も世界的に高い関心を
集めている。油層のような無酸素環境下で微
生物が原油を分解しメタンを生成するプロ
セスの存在が知られるようになったのはご
く最近であり，そのメカニズムはほとんど明
らかにされていない。同プロセスの反応経路
や関与微生物を特定できれば、派生的に、油
層の原油分解ポテンシャルを表す新たな地
球化学的・微生物学的指標が確立され，枯渇
油田再生化技術の適用可能性を判断するた
めの油層特性を評価する新技術への道標と
なる。 
 
２．研究の目的 
 本研究は，枯渇油田環境において，油層微
生物（群）の機能を最大限活用して残留原油
成分を新たなエネルギー資源（メタンガス）
として再生・回収する革新的技術の創成を将
来目標とし，油層中の生物的原油分解メタン
生成のメカニズムとポテンシャルを解析す
るための全く新しい油層特性評価技術を提
案しようとするものである。特に，本申請課
題では，国内の主要な油田を対象に，原油分
解メタン生成ポテンシャルを有する油層を
明らかにする。さらに，油層の当該ポテンシ
ャルの有無を表す地球化学的・微生物学的特
徴を抽出し，それらを原油分解メタン生成ポ
テンシャルのバイオマーカーとして活用す
ることにより，長期の培養実験に依存するこ
となく，油層特性を迅速に評価する指標を提
案することを目的とする。 
 
３．研究の方法 
 生物的な原油分解メタン生成ポテンシャ
ルを有する油層の地球化学的・微生物学的特
徴を見出し，それを油層特性評価に有効なバ
イオマーカーとして提案する。具体的には，
国内の主要な油田を対象として，①現場油層
環境の地球化学的・微生物学的データを収
集・解析するとともに，②独自に開発した油
層環境模擬培養システムを活用して原油分
解メタン生成反応を実験的に再現し，③さら
に安定同位体を用いて原油分解メタン生成
メカニズム（反応経路，関与微生物）を解明
する。④最終的に，これらの情報を統合して
解析し，油層環境における原油分解メタン生
成ポテンシャルを表すバイオマーカーを選
定する。 
 
４．研究成果 
(1)現場油層環境の地球化学的データ 
秋田県、山形県内の油田（以下、秋田油田、
山形油田と略記）から油層水、原油、ガス試

料を採取後,原油の炭化水素組成とガスの同
位体比を測定した結果、原油分解メタン生成
プロセスの地球化学的痕跡（生産ガス中のCO2、
プロパン、n-ブタンが 13C に富む、原油中の
n-アルカンが i-アルカンより少ない等）が山
形油田から検出された。端的な例として、原
油の生分解の進行度を示す指標であるプリ
スタン/ヘプタデカン比およびフィタン/オ
クタデカン比が、山形油田の原油では 2以上
であるのに対し、秋田油田の原油はいずれも
1.0 以下であった。 
 
(2)現場油層環境の分子生態学的データ 
 秋田油田、山形油田の油層水を対象として、
現場油層環境における微生物群集構造の解
析を行った。古細菌群集構造解析の結果、秋
田油田の油層水はいずれも水素資化性メタ
ン生成菌が優占していた。一方で、山形油田
の油層水は、水素資化性メタン生成菌が優占
しているものの、酢酸資化性メタン生成菌も
古細菌群集全体の 10%弱の割合で存在した。 
 細菌群集構造については、秋田油田の一部
の油層水で酢酸酸化共生細菌として知られ
る Thermacetogenium phaeum が優占しており、
その他の油層水についても機能未知ではあ
るが過去の調査から酢酸酸化共生細菌と推
定される Firmicutes 門の未培養細菌が優占
していた。山形油田の油層水は、同じく機能
未知の Firmicutes 門の未培養細菌が優占す
る一方で、Candidate division JS1 細菌が全
体の 20%強の割合で存在した。 
 
(3) 油層環境模擬培養システム（高温高圧培
養実験）による原油分解メタン生成ポテンシ
ャルの評価 
 秋田油田と山形油田から採取した油層水
と原油に WS 培地（無機塩、ビタミン等で調
製した塩水培地）を添加し、油層を模擬する
温度・圧力条件で長期間培養し原油分解メタ
ン生成ポテンシャルの有無を調査した。培養
開始 30～60 日後の間に、全ての培養系で油
層水に元々含まれる酢酸などの有機酸から
のメタン生成反応を観察した。その後、秋田
油田の培養系からはメタン生成が観察され
なかったのに対し、山形油田の培養系からは
350 日以上経過後に顕著なメタン生成が観察
された。山形油田の培養系は同じ培養条件で
の継代が可能で原油分解メタン生成プロセ
スが継続的に観察されたため、当該微生物コ
ミュニティの集積が可能となった。 
 
(4) 原油分解メタン生成反応で消費（利用）
される原油成分の特定 
 山形油田の原油に予め[UL-13C]-トルエン
または[UL-13C]-ヘキサデカンをトレーサー
として添加し、(3)と同様に、同油田の油層
水＋WS 培地とともに高温高圧条件で培養し
た。生成するメタンの炭素同位体比を測定す
ると、[UL-13C]-トルエンを添加した場合にお
いてのみ、メタンの炭素同位体比が高くなる



（13C に富む）現象が観察された。また培養前
後の原油の炭化水素組成を比較すると、培養
（メタン生成）に伴ってトルエンが有意に減
少する傾向が見出された。以上の結果から、
当該原油分解メタン生成微生物コミュニテ
ィが利用する原油成分は、主にアルキルベン
ゼン類であると推定された。 
 
(5)原油分解メタン生成集積培養系のメタゲ
ノム解析 
 (3)の集積培養後の微生物コミュニティを
対象としたメタゲノム解析を行った。メタゲ
ノム解析とは、系内に存在する微生物群の全
ゲノムを解読しそれらの機能を推定する解
析技術である。本解析により系内で優占する
数種の微生物ゲノムを決定し、当該微生物ゲ
ノム中に原油分解に直接関与する機能遺伝
子の存在を特定することによって、原油分解
反応に中核的な微生物群を明らかにするこ
とができる。本解析によって山形油田由来の
原油分解メタン生成微生物コミュニティを
構成する４種の微生物ゲノムを決定するこ
とに成功し、原油分解反応に中核的な役割を
担う微生物群を明らかにした。 
 
(6)油層微生物による枯渇油田再生化を志向
した油層特性評価技術 
 本研究において、原油生分解メタン生成プ
ロセスの地球化学的痕跡を有する／有さな
い山形油田／秋田油田の原油と油層水の高
温高圧培養実験を行った結果、山形油田の培
養系においてのみ、原油分解メタン生成ポテ
ンシャルが検出され、油層環境において原位
置微生物が原油をメタンに変換しているこ
とが実証された。このことから、当該地球化
学的痕跡が枯渇油田再生化を志向した油層
特性を迅速に評価するツールとして極めて
有効であることが明らかとなった。さらに本
研究では、原油分解メタン生成を担う中核的
微生物とその反応メカニズムが解明された
ため、各微生物とその機能に関する遺伝子が
当該油層特性を評価する指標として有効で
ある。更に、原油生分解プロセスの原料とな
る炭化水素成分（アルキルベンゼン類）およ
びその分解産物（コハク酸、カルボン酸）の
存在度（他の成分に対する濃度比）も、油層
特性を評価する指標になると考えられる。 
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