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研究成果の概要（和文）：日本海最北部のサハリン島南西沖タタールトラフで天然ガスハイドレートを採取し
た。試料の地球化学分析を行なった結果、熱分解起源メタンを主として包接した構造I型結晶であることが明ら
かにされた。このような産状は他に日本海上越沖とバイカル湖にしかなく、構造II型出現を促す熱分解起源エタ
ン、プロパン等がガス供給過程で何らかの原因で除かれたことが本質的要因、と考察される。
一方、実験室研究ではメタンハイドレート水和数に及ぼす硫化水素の影響、堆積物粒子がゲストガス安定同位体
分別に及ぼす効果、空気成分や各種天然ガス成分による人工ハイドレートの解離熱測定、混合ガスハイドレート
解離時の結晶二次生成に関する知見を得た。

研究成果の概要（英文）：Natural gas hydrate was retrieved at the Tatar Trough, off southwestern 
Sakhalin Island (northern Japan Sea). Geochemical analyses revealed that the gas hydrate crystals 
belonged to the cubic structure I and mainly encaged thermogenic methane. Although thermogenic gas 
contains higher hydrocarbons (ethane, propane, etc.) those induce formation of the cubic structure 
II gas hydrate, ethane and propane were removed during the process of supply from deeper sediment 
layer. Laboratory experiments revealed the effect of hydrogen sulfide on hydration number of gas 
hydrate, the effect of sediment particles on isotopic fractionation of methane at the hydrate 
formation, dissociation heat of gas hydrate composed of air and hydrocarbon volatiles, and secondary
 formation of mixed-gas hydrate crystals during the process of their dissociation.

研究分野： 数物系科学
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１．研究開始当初の背景 

 水分子が作るカゴ状のフレーム内部にゲ
ストガス分子を包接したガスハイドレート
（以下、GH）は、低温・高圧条件下で安定
な結晶である。海底・湖底堆積物中や永久凍
土中に存在する天然 GHは、それ自体がエネ
ルギー資源として注目される一方、主成分で
あるメタンが代表的な温室効果ガスである
ことから、温度・圧力条件の変化が GH 鉱床
の解離・崩壊を引き起こし、地球規模の気候
変動に影響を及ぼす可能性がある。すなわち、
ガスハイドレートは将来のエネルギー問題
と地球環境問題の双方に関わる重要な物質
である。 

 オホーツク海の海底表層型 GH は、1986年
にパラムシル島沖で、1990 年代にはサハリン
島北東沖で発見され、海底のメタン湧出域と
の関連が指摘されていた。北見工業大学に
2001 年に設置された未利用エネルギー研究
センター（現：環境・エネルギー研究推進セ
ンター）では、ロシア・韓国等の各研究機関
と共同で CHAOS 計画（2003-2006 年）を推
進し、サハリン島北東沖ラブレンティエフ海
底断層北側の 10 地点で計 23 本の GH 含有海
底堆積物コアの採取に成功した。GH 結晶構
造は I 型、解離ガスはメタン組成が 99%以上
の微生物起源ガスであった。2007 年からは特
別教育研究経費（北海道大学・ロシア研究機
関との連携事業）の支援の下、CHAOS 計画
の後継プロジェクトである SSGH計画がスタ
ートし、ラブレンティエフ海底断層南側で
400 地点以上の地形異常やガスプルームを発
見、新たに GH を採取した。さらに調査域は
サハリン島南東沖のテルペニヤリッジに拡
大し、2012年には GH が採取された。同年に
は網走沖でも GH が採取されており、オホー
ツク海西縁から南縁にかけては主として微
生物起源ガスが GH を構成すること、場所に
よって熱分解起源ガスが僅かに混入するこ
となどが示された。 

 一方、サハリン島の西側にあたる日本海北
部タタールトラフでも、2012 年に GH が採取
され、解離ガスのメタン炭素同位体比は熱分
解起源であることを示唆した。通常、熱分解
起源ガスはプロパンやブタンなどのウェッ
トガスを含み、GH 結晶構造を変化させるこ
とで資源量推算に関わるガス包蔵性も大き
く変わる。しかしながら、タタールトラフの
GH は日本海上越沖で得られている GH と類
似性があり、ウェットガスの割合が極めて少
なく、結晶構造は I 型とみられる。ウェット
ガスの行方や、サハリン島周辺に分布するガ
ス田との関連等、サハリン島西方沖の天然
GH の成因・産状および同東方沖との相違を
考える上で興味深い点が多く、海洋調査の継
続が強く期待されていた。 

 

２．研究の目的 

 未だ断片的な情報しか得られていない日
本海北部のタタールトラフ域を調査ターゲ

ットとして、音波・音響探査等から海底表層
のガスチムニー（堆積層深部からのガスの通
り道を示唆）や海底から立ち上るガスプルー
ム（天然ガスの気泡からなる柱状のエコー）
を捉え、その地点で海底堆積物コアを採取し、
表層型天然ガスハイドレートの生成環境解
明を目指す。サハリン島東方のオホーツク海
や日本海上越沖で既に得られている知見と
比較検討・総合することにより、本邦を取り
巻く海域でのガスハイドレート産状および
性状に関する理解が深まる。 

 

３．研究の方法 

 サハリン島沖でハイドロコアラーを用い
て採取された海底表層堆積物コアから GH 試
料を回収し、液体窒素温度で保存した。また、
堆積物ガスをヘッドスペースガス法で採取
した。これらを研究室に持ち帰り、GH 結晶
については粉末 X 線回折測定、ラマン分光測
定、熱量測定を実施した。ガス試料について
は、ガスクロマトグラフを用いたガス組成分
析、および炭化水素ガス等の安定同位体分析
を行なった。また一方では、GH に及ぼす生
成環境が結晶特性にどのような影響を与え
るか、を知るために各種人工 GH を生成し、
天然 GHと同様の分析を合わせて行なった。 

 

４．研究成果 

 サハリン島南西沖タタールトラフにおい
て、2014-2015 年に計 2 回の調査航海が実施
され、計 6本の天然ガスハイドレート含有堆
積物コアの採取に成功した。結晶解析、ガ
ス・水分析等を行なった結果、炭素同位体比
が-40‰台の熱分解起源と判断されるメタン
を主として包接した構造 I 型結晶であること
が明らかにされた。このような産状は他に日
本海上越沖とロシア・バイカル湖にしかなく、
構造 II型出現を促す熱分解起源エタン、プロ
パン、ブタン等が少ないことが本質的要因で
ある。一方で、実は微生物によってメタンに
還元されるCO2の炭素同位体比が元々大きい、
すなわち微生物起源ガスではないか、との仮
説も成り立つ。そこで 2016 年には、比較研
究のためにロシア・バイカル湖の熱分解起源
メタンが湧出する地点でのハイドレート試
料採取を実施し、同様の試料解析を行ない、
海水・淡水環境下での違いを検討した。その
結果、包接メタンの水素同位体比が炭素同位
体比とともに増加する傾向から、タタールト
ラフ（海域）・バイカル湖（陸域）ともに堆
積層深部から供給される熱分解起源メタン
であることが示唆された。 

 一方、実験室研究では GH のガス包蔵性に
及ぼす温度・圧力環境や硫化水素等の成分の
影響、ハイドレート生成時のゲストガス安定
同位体分別に及ぼす堆積物粒子の効果、天然
ガスハイドレートおよび各種ガスを包接し
た人工ハイドレートのラマン分光分析及び
解離熱測定、結晶表面でのガス交換過程に関
わるガスハイドレート比表面積の減少過程



等に関する知見を得た。特に、バイカル湖で
みられるメタン・エタン系混合ガスハイドレ
ートの解離特性および安定同位体の変化か
ら、構造 I 型結晶が分解すると同時にエタン
を濃縮した構造 II型結晶が再生成されること
が実験的に証明された。 
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