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研究成果の概要（和文）：塩素同位体比の簡便かつ高精度な測定法開発と，底層水・堆積物（間隙水）中の各種安定同
位体比や化学成分濃度等のマルチプル生物地球化学指標を併用したメタンハイドレート（MH）モニタリング手法の確立
を目標とした。上越沖（MH賦存海域）とブラジル沖（MH未観測海域）の研究より，1）上越沖で新たなメタンプルーム
とバクテリアマットを発見し，堆積物では著しい硫酸還元が生じて微生物活性が高く，その栄養源はMH由来のメタンで
ある；一方，2）ブラジル沖堆積物では硫酸還元が確認されず，リン濃度も極めて低い；3）アスファルトサイトでは間
隙水中のケイ酸濃度の勾配が高く，海底面下の湧水活動が活発であることが分かった。

研究成果の概要（英文）：Multiple biogeochemical tracers (e.g. stable isotopes, major and trace elements) 
were utilized for sea water and pore water in sediment as approaches to establishing methane hydrate (MH) 
monitoring in this study. Comparative studies off Joetsu coast, western central Japan, with MH and non-MH 
areas off eastern Brazil were conducted. A new MH area off the Joetsu coast with multiple methane plumes 
in the water column and bacteria mats on the sea floor was discovered and investigated. Significant 
sulfate reduction occurring in the pore water indicates high microbial activity in the sediment and also 
that nutrient/methane is supplied from the MH. There was no sulfate reduction and also moderately low 
phosphate observed in the pore water off Brazil coast indicating little microbial activity in the surface 
sediment. Moreover, a higher silicate gradient in pore water at an asphalt area, three times greater than 
at other dive sites observed, suggests higher seep activity under the seafloor.

研究分野： 複合新領域
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１．研究開始当初の背景 
メタンハイドレート（MH）は次世代のエネ

ルギーとして期待されている。しかし，メタ
ンガスは CO2 に比べて温室効果が 21～25 倍
も高いため，エネルギーとして開発利用を進
める前に，永久凍土や海底面下に賦存する MH
の実態把握・評価が課題である。 
海底面下の MH は，高圧・低温条件下で海

水が脱塩してできた水とメタンガスから形
成されるため，その実態把握の指標としてメ
タンと塩素が考えられる。メタンは海水中の
溶存酸素と直ちに反応するため不安定であ
るが，塩素は極めて高い安定性を持つことか
ら塩素同位体比（δ37Cl）は指標としての有
用性が期待できる。水試料中のδ37Cl の測定
は 90 年代後半から普及しつつあるが，MH 賦
存海域における測定はほとんど無い。申請者
らが上越沖海域で採取した堆積物間隙水を
試験的に計測した結果，海水（0‰）に対し
て負の値を示したことから，層厚の異なる MH
賦存域において，融解・再形成によってδ37Cl
が変化する過程が MH 実態把握の指標となる
可能性が示唆された（佐藤・張ら，2007）。
そのため，MH 実態把握の指標として，δ37Cl
の有用性を検討する学術的意義は大きい。 
さらに，地震国の日本における MH 賦存海

域のほとんどが地殻変動の活発なプレート
境界と一致しており，地殻変動に伴う大気へ
のメタンガス放出の危険性についても注目
する必要がある。 
 

２．研究の目的 
本研究では，底層水・堆積物（間隙水）中

の各種安定同位体比や化学成分濃度等のマ
ルチプル地球化学指標を併用して，MH モニタ
リング手法の確立を目標とした。なかでもδ
37Cl に着目し，δ37Cl 測定の簡便な前処理法
及び高精度測定法を開発し，MH の実態把握の
指標としての有用性を検証することを目的
とした。さらに，MH 賦存状況が異なる世界の
未観測海域においても観測を行い，世界規模
の MH を含む海底由来メタン放出の実態把握
を目指した。 
 
３．研究の方法 
 本研究は，MH モニタリング手法を確立する
ために，無人探査機・有人潜水船による潜航
調査，浅層海洋環境評価のための海洋調査及
び実験室内での手法開発を行った。具体的に
は以下の海洋調査，分析方法の開発及び試料
分析を行った。 
海洋調査： 
 海洋調査は以下の 3つの海域で行った。 
海域①：日本海上越沖（MH 賦存海域） 
2013年8月に海洋研究開発機構海洋調査船

「なつしま」及び 3000m 級無人探査機「ハイ
パードルフィン」による海底探査を行った。
また，2013 年 5月・10月及び 2014 年 5月に
長崎大学水産学部練習船「長崎丸」を利用し
て，浅層・表層海洋の環境影響モニタリング

を行った。 
海域②：大西洋ブラジル沖（MH 未観測海域） 
2013年5月に海洋研究開発機構深海潜水調

査船支援母船「よこすか」及び有人潜水調査
船「しんかい 6500」により，海底探索・観測
を行った。 
海域③：東シナ海（泥火山周辺海域） 
2014 年 7 月に東北海洋生態系調査研究船

（学術調査船）「新青丸」を利用して，メタ
ンプルーム周辺の水塊構造や海水の化学特
性をモニタリングした。 

 
分析方法の開発及び試料分析： 
 分析方法開発実験では，真空ライン及び前
処理方法（Wu and Satake, 2006）を参考に
した。また，各観測海域の底層水・堆積物（間
隙水）中の主要化学成分，栄養塩類，希土類
元素及び安定同位体組成の分析データと各
種観測調査の結果を併せて，MH モニタリング
手法について精査した。 
 
４．研究成果 
新潟県上越沖及びその周辺海域を中心に，

観測結果から次の結果が得られた。 
① 上越沖において新たなメタンプルーム・
バクテリアマットを発見した（図 2）。また，
CTD 観測を行った結果（図 3），メタンプルー
ム直上では水深約 250～400 m に高水温・低
塩分・低密度水の存在が明らかになった。魚
探観測によるメタンプルームも同深度にお
いて消滅していることから，ハイドレート化
したメタンバブルは水深約 250～400 m で融
解していることが推察された。 

 
 
② バクテリアマット及びメタンプルーム地
点で採取した堆積物間隙水を分析した結果，
著しい硫酸還元が生じており，微生物活性が
高かった。また，微生物活性の栄養源推定を
行った結果，栄養源は MH 由来のメタンであ
ることが示唆された。 
 

図 1．研究海域図 

図 2．魚探によるメタンプルーム観測 



 
MH 未観測海域のブラジル沖を中心に，観測

結果から次の結果が得られた。 
① ブラジル沖における水塊構造は 1)水温 5
～18 ℃，塩分 34.3～35.9 の南大西洋中央水
（SACW）；2) 水温 2.2～5 ℃，塩分33.8～34.6
の南極中層水（AAIW）；3) 水温 4.0 ℃，塩分
35.0の南極深層水（AADW）；4) 水温 3～4 ℃，
塩分 34.9～35.0 の北大西洋深層水（NADW）
に分けることができた（図 4）。 

② 堆積物間隙水では硫酸還元は確認されな
かった。還元環境の指標となるリン濃度も極
めて低いことから，堆積物表層においては貧
酸素環境で無いことが考えられる。また，発
見されたアスファルトサイト（始新世からジ
ュラ紀に間に生成された石油が起源，山中ら，
私信）において，堆積物間隙水中のケイ酸濃
度の勾配は他サイトの測点に比べて3倍も高
い値が示され，アスファルト域の湧水活動は
他の潜航サイトよりも活発であることが分
かった。 

 
③ 堆積物に含まれる希土類元素を化学リー
チング手法で抽出し，濃度分析した結果，ア
スファルトサイトと非アスファルトサイト
で異なる Ce 異常が確認された（図 6，7）。こ
の違いは，アスファルトサイトの湧水活動に
依存するものと考えられた。 

 

 
比較海域である東シナ海の泥火山周辺海

域では，濁度異常が確認されると同時にマル
チビーム音響測深機によるウォータカラム
画像からメタンプルームを確認することが
でき，海底からのメタン湧出が確認できた。 
 
分析方法開発実験では，1) 塩化物イオン

を塩化銀として回収する；2) 真空装置を作
成し，塩化銀とヨウ化メチルを反応させ，塩
化メチルを生成する，という観点からより簡
便な前処理方法の改良を進めた。また，1) 生
成した塩化メチルのδ37Cl を既存の質量分析
計で測定する；2) 同一底層海水から試料作
成・同位体比測定を繰り返し行い，塩素同位

 

図 4．ブラジル沖における水塊構造 

図 3．上越沖における CTD 観測結果 

図 5．ブラジル沖堆積物間隙水中の化学成分濃度 

図 6．アスファルトサイト堆積物の希土類元素濃

図 7．非アスファルトサイト堆積物の希土類元素



体比測定が高精度であることを確認する，と
いう手法で高精度測定法の改良を進めた。 
 
本研究においてδ37Cl 測定の前処理法をよ

り簡便に改良すると同時に，各海域において
基礎データと試料を入手した。今後も前処理
法の改良及び試料の分析を継続して行い，そ
れぞれの観測結果と比較し，メタン湧出に伴
う物質供給・循環と周辺海洋環境への影響に
ついてデータ蓄積とモデル解析を進める。 
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