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研究成果の概要（和文）：地下深部の石炭中で生成したメタンが移動集積して多くの天然ガス鉱

床が形成されている．一方，石炭中に残存しているメタンも有用な天然ガス資源として利用で

きる．日本の代表的な始新世石炭中の残留メタンの特徴について研究し，残留メタンが非常に

大きな炭素・水素安定同位体比を持っていることを明らかにした．また，石炭が高い温度を経

験すると残留メタン濃度が高まり資源価値が増すことが明らかになった．

研究成果の概要（英文）：Many natural gas deposits were formed due to migration and accumulation of

methane generated in deep buried coal. On the other hand, residual methane in coal can also be used as

useful natural gas. Characteristics of residual methane in Japanese typical Eocene coal was investigated,

showing that coal residual methane is characterized by remarkably high carbon and hydrogen isotope

ratios. Resource potential of coal residual methane increases with increasing paleo-temperature which

coal experienced in the geologic past.
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１．研究開始当初の背景

現在利用している石油・天然ガスは，根源

岩より排出され，多孔質なキャリアベットを

移動し，地層流体として貯留構造に集積した

ものである．一方，地下深部で熱熟成によっ

て生成されたものの，根源岩から排出されず
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にそのまま残存している非排出炭化水素が

ある．その代表的なものがコールベットメタ

ン，シェールガスである．前者は炭層中に，

後者は有機質頁岩中に遊離態で存在してい

る．特に，炭層は炭化水素ガスの吸着性が高

く十分な量のメタンガスがトラップされて

いる．また，在来型の石油天然ガスと比べて

世界各国に広く分散して存在しており，現在，

コールベットメタンへの関心が世界的に高

まっている．炭層規模が大きく開発が容易な

米国，カナダ，オーストラリアでは既に一部

は実際的に利用されている．一方，日本をは

じめ東アジアにおいても，コールベットメタ

ンの資源ポテンシャルは非常に高いと考え

られるが，まだ実際的に活用されていない．

近年盛んに行われた地下物理探査の結果

によると，北海道天北地域，日高山脈西部，

青森・岩手の太平洋側海域にかけて，東西約

100km，南北約 1000km にわたって古第三紀

の挟炭層が地下深部に広域に分布している

ことが明らかになっている（鈴木，石油技誌

70, 101-103，2005)．古第三紀挟炭層のほとん

どが地下深部に分布しているため，現在の技

術によっていわゆる石炭として採鉱するこ

とは困難である．そのため，これらの膨大な

炭層はいわゆる可採資源量と見なされてい

ない．しかしながら，熱熟成によって多量の

炭化水素ガスが生成し，それらがコールベッ

トメタンとして地下深部の炭層中に蓄えら

れていることが考えられる．深度数百 m より

深い場所に存在する炭層のコーベットメタ

ンを効率的に採取するのは容易ではないの

で，地下深部の炭層はコールベットメタン採

取の対象にもなりにくい．

２．研究の目的

北海道や三陸沖の地下深部に分布する新

生代古第三紀の石炭や炭質頁岩に注目して，

それらの石油根源岩としての特徴と炭化水

素生成ポテンシャルについて研究を行って

きた．その結果，これらの新生代石炭は裸子

植物からなる古生代，中生代の石炭と比較し

て，はるかに高い炭化水素生成ポテンシャル

を有していることが明らかになった．このよ

うな新生代の石炭，炭質頁岩中で生成した炭

化水素の一部は実際に日本最大級の北海道

勇払石油天然ガス鉱床を形成している．しか

し，石炭の高い炭化水素吸着能力のために，

石炭や炭質頁岩からの炭化水素の効果的な

排出（一次移動）には泥質石油根源岩と比べ

て非常に高い熟成度（ビトリナイト反射率で

0.9%以上，古地温 140℃以上）が必要である

（Yessalina, Suzuki et al., J. Petrol. Geol.,

2006）．北海道，東北日本太平洋側に分布す

る新生代石炭，炭質頁岩では，このような熟

成度に達しているものは限られており，炭層

内で生成した炭化水素ガスの多くが排出さ

れずにそのまま炭層内に保持されているも

のと考えられる．一方，日本や東アジアの新

生代炭層は大陸縁辺の活動的な地域に位置

しており，活発なテクトニクスによる著しい

変形を受けており，断層や破砕帯に位置する

ものも少なくない．炭層が破砕されることに

よって充填された炭化水素ガスの排出が促

されることがあれば，構造帯付近のトラップ

に効果的に天然ガス鉱床が形成される可能

性がある．現在，石油炭化水素の根源岩から

の排出（一次移動）は，熟成作用による石油

炭化水素の十分な生成によって誘発される

ものと考えられている．これに対して，申請

者は活動的な地域で生じているテクトニク

スによる根源岩の破砕も炭化水素ガスの排

出を促進する重要なメカニズムではないか

との着想に至った．これは特に日本のような

活動的な地域におけるコールベットメタン

の挙動と天然ガス鉱床の成立を考える上で

無視できない重要な地質過程ではないかと



考えた．以上のことから本研究では次のこと

を研究目的とした．

（１）微量な無機・有機ガスの同時高感度測

定法の開発．

（２）熟成作用の進行にともなう炭化水素ガ

スの生成と存在態変化の解明．

（３）機械的破壊による無機ガス，炭化水素

ガスの排出と排出メカニズムの解明．

３．研究の方法

地下深部における炭層の機械的破壊にと

もなって排出されるコールベットメタン量

とその特徴を明らかにするため，北海道の主

要な炭層露頭より研究試料を採取する．採取

した試料について，反射顕微鏡により石炭基

質の微細組織，とくに間隙分布の観察を行う．

また，コールランク（熟成度，最大被熱温度），

遊離態コールベットメタン濃度，間隙率，浸

透率を測定し，熟成度の変化にともなう遊離

態コールベットメタンの濃度変化を明らか

にする．以上の成果をもとにして炭層破壊に

ともなうコールベットメタンの排出とその

資源ポテンシャルを明らかにする．

４．研究成果

平成 21 年度は微量の無機・有機ガスのパ

ルス放電ヘリウムイオン化検出器（PDHID）

による測定方法を確立させた．貯留岩中の天

然ガスは高濃度であるため感度の低い熱伝

導度検出器（TCD）でも分析ができるが，石

炭などの各種堆積岩にともなう微量の気体

成分を測定する場合は容易でない．従来から

炭化水素分析に用いられている水素炎イオ

ン化検出器（FID）は高感度なので微量の炭

化水素ガスを分析できるが，無機ガスの検出

ができない． PDHID は高感度で汎用な検出

器であり，Ne 以外の不活性ガス，揮発性の無

機物や有機物を検出することができる．

PDHIDはサブ ppb～数千 ppmの試料濃度に適

用でき，被分析成分のイオン化率は 0.01～

0.1%程度なので，実際的には非破壊分析法と

呼べるものである．しかし，PDHID は無機物，

有機物を問わずほとんどの気体物質を検出

するため，気体成分を十分に分離しなければ

ならない． Shincarbon ST（信和化工）を充

填したマイクロパックドカラムと PDHID を

組み合わせることによって微量の天然ガス

中の無機ガス，有機ガスの同時分析を行うこ

と が 可 能 に な っ た (Saito, Suzuki, and

Takahashi, Geochem. J., in press ほか)．

平成 22 年度にはコールベッドガス中の二

酸化炭素や炭化水素ガスの炭素同位体組成

（13C）や水素同位体組成（D）を測定する

ための前処理法の確立と平成 21 年度に確立

した PDHID による無機・有機ガスの同時分

析法を用いて，北海道美唄地域の三美炭鉱に

露出する始新世亜瀝青炭中のコールベッド

ガスの分析を行った．

コールベッドガス中の無機ガスや炭化水

素ガスの13C やD が測定できれば，それら

の成因や起源を明らかにすることができる．

しかし，同位体質量分析には十分な濃度の試

料が必要なため，微量な気体成分を濃縮する

必要がある．通常，メタンのトラップと濃縮

は液体窒素や活性炭を用いて行うことがで

きる．本研究では吸着型充填剤 Unibeads C

（GL サイエンス社）を充填したガラスカラ

ムを用いてドライアイス程度の温度でメタ

ン，エタン，プロパン，二酸化炭素を濃縮し，

GC―燃焼／熱分解―質量分析計に導入する

ための前処理システムを構築した．

我が国の始新世石炭の多くは亜瀝青炭

（Ro=0.3～0.6 %）に分類される．このような

亜瀝青炭のコールベッドメタン資源ポテン

シャルを明らかにするため，PDHID による同

時分析法を用いて，北海道美唄地域の三美炭

鉱に露出する始新世亜瀝青炭の分析を行っ



た．その結果，粉砕にともなって遊離するガ

ス中に水素，一酸化炭素，メタン，二酸化炭

素，エチレン，エタン，プロピレン，プロパ

ン，イソブタン，ブタンが検出され，それら

の濃度は粉砕時間にほぼ比例して増加した．

炭化水素中で最も多いメタンの放出量は常

温常圧で約 20(mL/g)であった．その炭素同位

体組成からこれは熱分解起源のメタンだと

判断された．熟成度の低い亜瀝青炭の場合は

熱分解起源コールベッドメタンの資源ポテ

ンシャルは小さい．さらに熟成した瀝青炭

（Ro=0.6-1.6%）であれば十分な熱分解起源コ

ールベッドメタンの資源ポテンシャルが期

待される（Saito, Suzuki, Takahashi, 2011, 28th

TSOP ANNUAL MEETING, Halifax,

CanadaTSOP ほか）．

平成 23 年度には，破壊にともなって放出

されるメタンガスの資源ポテンシャルを明

らかにするため，実験室で亜瀝青炭を加熱熟

成させ，残留するガスの組成と濃度，および

13C やD の変化について検討した．美唄層

亜瀝青炭（Ro=約 0.5％）を 325℃で 24 時間，

350℃で 48 時間，窒素雰囲気下で加熱し残留

ガス濃度とメタン，二酸化炭素の炭素・水素

安定同位体比を測定した．加熱された石炭中

の残留ガス濃度は急増したが，残留ガス濃度

に大きな差は認められなかった．これは生成

したガスの多くが石炭から排出されたため

である．また，残留ガスでは通常の熱分解ガ

スと比較してメタンの相対濃度が小さく，メ

タンがより排出されたことを示している．こ

れはガスの排出にともなってガスの組成分

別が生じていることを示している．メタン，

二酸化炭素の炭素・水素安定同位体比はいず

れも熟成度の高い残留ガスほどより大きな

値を持っている．メタンの炭素同位体比は初

期値－19.7‰から，－14.5‰，－9.8‰と大き

く変化し，メタンの排出にともなって大きな

同位体分別が生じていることが初めて明ら

かになった（Takahashi, Suzuki, and Saito, 2011,

28th TSOP ANNUAL MEETING, Halifax,

CanadaTSOP ほか）．
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