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研究成果の概要（和文）：ナノジオサイエンスを用いて原油の分子モデルであるディジタルオイルの概念を確立
した。これを国内油田に適応し、アスファルテンの凝固問題に対して対応策の提案を行い、さらに重質油に対し
てもディジタルオイルモデルを構築し、温度・圧力による粘度の変化を推定した。また低濃度塩水攻法の油回収
機構の解明のため、白雲母とオレイン酸の油-鉱物二相界面に対して、Spring-8において塩水の注入前後におい
てX線CTR散乱法の測定を行い、塩水注入後にはオレイン酸の吸着が緩和されたことが解った。取得データに対し
分子動力学により界面近傍の電子密度分布の解析を行い、液相分子の界面近傍への集積と吸着について詳細な検
討を行った。

研究成果の概要（英文）：We have established the concept of digital oil which is a molecular model of
 crude oil using the Nanogeoscience. Applying this to domestic oil fields, we proposed 
countermeasures against the aggregation problem of asphaltenes. Also we built a digital oil model 
for heavy oil and estimated the change in viscosity due to temperature and pressure variation. In 
order to elucidate the oil recovery mechanism of the low salinity water EOR, we measured the 
two-phase interface phenomena at mineral surface of muscovite and oleic acid before and after the 
brine water injection by using the X-ray CTR scattering method at Spring-8. It was found that 
adsorption of oleic acid was relieved after saline water injection. Analysis of electron density 
distribution in the vicinity of the interface by using molecular dynamics, we investigated on 
accumulation and adsorption of liquid phase molecules near this interface.

研究分野：石油開発工学

キーワード： ナノジオサイエンス　石油増進回収　Spring-8　アスファルテン　格子ボルツマン法　ディジタルオイ
ル　低濃度塩水攻法　CO2-EOR
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１．研究開始当初の背景 
発展途上国の急速な経済成長を考えると、
これからも世界の石油需要量は、増加傾向で
推移すると考えられる。しかしながら、現在
の生産量では、石油・天然ガスの需要増に応
えることが困難になりつつある。世界最大の
埋蔵量（約 800億バレル）を誇るサウジアラ
ビアのガワール油田においても、50年以上に
わたり続けられた生産活動の結果、近年生産
量に陰りが見られ始めた。ガワール油田では、
原油の自噴圧力を維持するために毎日、数百
万バレルの海水が貯留層内に圧入されてい
ると言われており、世界最大の油田において
も油田の老齢化、枯渇による生産減退が始ま
りつつある兆候だとする意見がある。 
このように早晩、有限量の化石燃料資源は
枯渇するが、その過程において、高騰する石
油価格が世界経済を揺るがす事態が発生す
る可能性は高い。我が国もこのような将来展
望の下で、資源としては未知数のメタンハイ
ドレートの開発に注力してきた。その結果、
これらの技術開発成果は世界のトップを走
っている。また米国では、かつては存在すら
考えられてこなかった、大深度に存在する頁
岩内でのガス（シュールガス）に対する技術
開発が、国をあげて始まっている。 
このような新規資源の開発ばかりでなく、
上記のガワール油田の様に、枯渇が始まった
油・ガス田において、生産量の確保の為の方
策（一般的には石油の増進回収技術）に、よ
り一層力が注がれるようになって来た。自噴
による生産率は多くの場合 30％程度であり、
多数の油・ガス田においては炭化水素資源の
半分以上が、採取されずに未だに地下に存在
している。近年は気候変動対策と抱き合わせ
で CO2の圧入（CO2-EOR）技術や、石油の
流動特性を変えるに有効的な界面活性剤の
開発など、新しい石油増進回収技術の開発が
試みられている。このように世界の石油業界
では、従来、利用が考えられなかった全く新
しい技術体系を導入することで、炭化水素資
源の安定的な確保に努力している。 
石油の増進回収技術の開発を進めるには、
石油貯留層内での岩石表面の濡れ性を正し
く把握することが必須である。しかしながら
貯留層条件（高圧・高温）での濡れ性の評価
を行うために、実験室における計測は非常に
困難で有り、時間と多大な経費が必要である。
一方これらの濡れ性の理論的考察には、μm
スケール以下の微小孔隙内で、高温、高圧下
の油―水―鉱物相から成る 3相界面現象の解
明が必要となる。よく知られているようにこ
れらの現象は、構成するシステムの分子レベ
ルでの相互作用に起因しており、その現象の
解明には、ナノジオサイエンス的アプローチ
が不可欠である。 
ナノジオサイエンス（Nano-Geoscience）
は、近年地質学や地球物理学の分野で広がり
を見せている新しい学問分野である。例えば、
鉱物結晶成長/溶解に伴う界面反応過程を離

散的に原子-分子レベルモデルで解析し、界面
反応過程と周囲環境相との連結(カップリン
グ)現象の物理化学モデルを構築する場合に
は、この分野は必須である。通常の環境学な
どでの利用においては、このレベルで話は閉
じているが、石油工学への応用を考えると、
更に巨視的スケールにアップスケールを行
い連続体モデルへと展開するマルチスケー
ルモデリングを通じて、従来の地質学的知見
と連結させる必要が生じてくる。このように
ナノジオサイエンスは極めて野心的な研究
分野であるが、石油工学でのナノジオサイエ
ンスの利用は殆どなされておらず、その適用
範囲も充分明確ではなかった。 

 
２．研究の目的 
効果的な増進回収技術（EOR）技術を開発
するには、石油貯留層内に存在する微細な孔
隙内での流体流動の理解が不可欠である。特
に貯留層内の、原油・天然ガスと孔隙水と岩
石鉱物表面における 3相界面が作り出すナノ
スケールでの物理化学現象の理解が必須で
ある。しかしながら原油の増進回収技術に関
連する既往研究の多くはフィールドでの観
察を主とするマクロスケールでの研究であ
り、微細な孔隙内での流動現象の理解に必要
となる界面現象の多くは未着手である。   
そこで我々は、近年、学術的な発展が著し
いナノスケールでの実験的手法と、第一原理
計算や分子動力学等の化学計算手法を利用
し、これらの現象の解明をはかり、資源シス
テム工学分野における「ナノジオサイエンス
のフロンティア」構築と、新しい原油増進回
収技術の開発を目的とした。 
我々が当初目指したのは、有機化合物（広
い意味での原油）に対する今までの知識を元
に、石油貯留層内の岩石ナノ孔隙内で、有機
化合物が作り出す流動現象の解明である。学
術的には、酸化物（岩石鉱物）が作るナノ構
造体内での界面物理化学現象の解明のため
に、ナノスケールでの実験とシミュレーショ
ン技術とを駆使した新しい資源システム工
学としての石油増進回収技術の確立が目的
である。 

 
３．研究の方法 
本研究では実験的研究と、シミュレーショ
ンを用いた研究を併用し進めた。具体的には
以下の様な方法によって研究を進めた。 
原油の流動分散状態を規定している粘性
や界面張力を知るために、複数の油田から採
取された原油に対して、油滴径分布の経時変
化や油滴の分散等の計測を行った。さらに孔
隙壁を構成する鉱物表面での原油の濡れ性
を検討するために、マクロおよびナノスケー
ルで、油・原油と岩石鉱物（シリカ・雲母な
ど）の接触角を測定した。 
また、原油-水-岩石鉱物 3相界面の吸着構
造を知るために、Spring-8 を利用して、油―
岩石鉱物、水―岩石鉱物、油―水―岩石鉱物



のナノスケールでの界面構造の計測を行っ
た。 
本研究では原油の分子モデル（Digital 
Oil）の作成が必須のため、原油の分子的な
組成を知るために、国内油田で採取された原
油に対して、各種質量分析、さらに NMR 測定
を行った。 
以上の実験によって得られた種々の現象
を、統一的、理論的に説明するために、計算
化学の手法（第一原理計算と分子動力学計
算）を適用した。さらに流れの場の再現のた
め、流動に対するマルチスケールシミュレー
ション技術を開発した。これらは、第一原理
計算(ab-initio)や分子動力学計算を行い、
シリカ表面での構造と、その化学的性質の解
明を進めた。さらに原油の分子構成を再現し、
その物理化学的特性を知るために分子動力
学を用いたシミュレーションを実施した。 
次に、ミクロ世界での流動現象の計算手法
である LBM 法（格子ボルツマン法）のシミュ
レータ改良し、微細３次元孔隙内での２相流
体の計算が可能になるように拡張した。 
効果的に石油の増進回収を実施するには、
自噴した後で貯留層内に残留している油・天
然ガスの状態に依存した適切なEOR技術の適
用が必要である（たとえばケミカル攻法にお
ける最適な界面活性剤の選択など）。しかし
ながら実際の油田を対象に、適用実験は困難
であり、今までは実験室内における試行錯誤
的な実証的研究が進められて来た。また多く
の場合、高温・高圧下での実験は困難である
ため、網羅的試行錯誤は事実上不可能である。  
このため本研究では、ナノスケールでの現
象解明が可能となる実験を基礎に、計算化学
を利用した現象の説明と、そこから導かれる
流動特性を反映出来る分子動力学の手法、さ
らに LBM でのシミュレーションを行い、その
結果を貯留層スケールのシミュレーション
に反映するという、原油増進回収技術適用の
ための一連の解析システムを、ナノジオサイ
エンスを元に、実験とシミュレーションを組
み合わせて、研究を進めてきた。 
 
４．研究成果 
本課題では、ナノジオサイエンスの手法を
用いて石油の増進回収に関わる事項の研究
開発を進めて来た。その結果、原油の分子モ
デルであるディジタルオイルの概念を確立
し、標準的作成法の手順を確立した。具体的
には、採取された原油に対して、各種の質量
分析を行い分子構造に関する情報を取得し、
Quantitative Molecular Representation 
(QMR) 法を用い代表分子モデルを作成する
手法をルーティン化することが出来た。この
手法開発の目的は、原油の生産が進むに従っ
て変化する貯留層の環境下での、原油のマク
ロな性状変化の推定と、得られた原油の物理
化学的性状の貯留層シミュレーションによ
る利用である。さらに、重質油と呼ばれる流
動しない原油に対して、ディジタルオイルの

手法を適用し、重質油モデルの分子成分モデ
ルを作成した。これらの成果を元に、油田で
生じているアスファルテン障害に対する一
連の考察を進め、アスファルテンの凝固がど
の様な条件下で生じるかに関して、分子動力
学を用いてその条件を明らかにした。また重
質油に対しては粘度が温度・圧力に応じてど
の様な変化を示すかに関してシミュレーシ
ョンを行い、実験値との整合性を得た。 
近年石油の増進回収方法に関しては、二酸
化炭素を貯留層に圧入する事により、原油の
流動度を上げて回収するCO2-EOR手法の基礎
的な検討を進めた。特に CO2 を地下に圧入し
たときの、鉱物表面での濡れ性の変化に関し
て、分子動力学でシミュレーションを行った
結果、実験値を正しく説明することが可能と
なった。さらに地下での二酸化炭素の流動特
性に関して、格子ボルツマン法を改良し、3
次元、2 相流に対応出来るようにした。さら
に計算時間の効率を行うために、GPU を利用
したコードの開発を進めた。 
一方、最近注目を浴びている石油増進回収
技術の一つである低濃度塩水攻法の油回収
機構の解明を目的として、白雲母とオレイン
酸の油-鉱物二相界面に対して、塩水の注入
前後において Spring-8 を利用し、20keV の入
射 X 線エネルギーで X 線 CTR 散乱法の測定
を行い、同界面における塩水の注入に伴う吸
着構造の変化を調べた。その結果、塩水注入
前にはオレイン酸の吸着層の存在が示唆さ
れたが、一方、塩水注入後にはオレイン酸の
吸着が緩和されたことが解った。この
Spring-8 で取得されたデータに対して分子
動力学を用いて界面近傍の電子密度分布の
解析を行い、液相分子の界面近傍への集積と
吸着について詳細な検討を行った。これら実
験的、シミュレーション的手法を駆使し、低
濃度塩水攻法の有効性を理論的に示す事が
出来た。 
これら分子スケールで得られた原油に対
する物理化学的な特性を、貯留層シミュレー
タに必要なマクロな特性にスケールアップ
するため、格子ボルツマン法を用いた検討を
進めた。岩石内の微細孔隙の壁面での分子吸
着によるメタンガスの滑りの速度に関して
検討を行い、今までマクロな立場から提唱さ
れていた滑り速度と良い一致を得た。  
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