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Abstract

　　　　　Tkis　paper　dcals　with　the　geochemical　st早d．y　of　n＆tur航l　gas　in　the　sediment我ry　rocks．

　　　　　The　gas　samples　were　abstracted　fヒom　the　cutting　and　drilling　core　which　were　obtained

on　occasion　ofthe　stratigraphic　drilling　at　Kasukabe，Sait＆ma　Prefヒcture，and　these　gas　samples

were　analysed　by　Gas　Chromatograph．A　summ乱ry　ofthe　results　is　shown　below：

1）　To　abstr＆ct　the　gases　fピom　the　cutting　and　drilling　core，the　carrier　gas　method　was　used。

　According　to　the　above　technique，the　total　amount　ofabstracted　gases　is　mainly　af琵cted　by

　heating　temperature　and　time．

2）　The　estimated　gas　components（sensitivityl　lo一4mJ／kg）翫re　Hl2and　gaseous　aliphatic

　　hydrocarbons（C1～C5）．It　is　assume（玉that　the　greater　part　of　H2an（l　olef｝ne　hydrocarbons

　which　are　detected　at　the　shallower　zone　may　be　generated　f｝om　the　organic　matter　in

　　sediments　by　the　thermal　decomposition　caused　by　drilling　and　heating．

3）The　total　amount　ofthe我1iphatic　hydrQcarbons　v＆ries丘om　a　minimum　of　O．08to　a　ma－

　ximum　of53。80ml／kg，and　the　observed　values　ofgas－water　ratios　are£ar　less　than　the　theo－

　　retical　ones・As　a　rule，the　total　amount　ofaliphatic　hydrocarbons　increases　vertically　toward

　　the　deeper　zoneラand　sandstones　and　tuf色ceous　rocks　contain　large　amounts　of　gas　than　the

　　other　rocks．

4）　The　relation　between　the　carbon　number　of　aliphatic　hydrocarbon　components＆nd　the

　　quantity　of　them　has　been　examined　fヒom　the　data。The　prefヒrred　order　of　abundance　is

　　q＞C2＞C3＞C4＞C5，and　the　order　is　noticed　on　the　s＆mples　ofabout90％，and　especially

　　GH：4（G1）is翫bundant。

5）　Generally　speaking，the　distributional　figures　of　each　hydrocarbon　component　have　the

　　characteristics　corresponding　to　the　penetrated£ormations，and　the　sh＆pe　of　these　figures

　　resembles　each　other。Especially，this　fact　is　stressed　in　the　case　of　CH少

6）　It　is　presumed　that　relatively　much　amount　ofhydrocarbons　in　the　Tokigawa＆nd　F臆kuda

　　formations　were　supplied　fンom　the　dif艶rent　two　mother　rocks，respectively，by　the　mechanism

　　ofmigration　and　accumulation．

7）　The　values　ofGH：4／［total　aliphatic　hydrocarbons（C2～C5）］ratio　are　ranging丘om2to550。

　　It　is　considered　that　the　observed　values　are　lower　than　the　real　ones，because　the　diffusive

　　velocity　of　CH4into　the　atmosphere　during　the　abstract　ofgas　f士om　samples　is　larger　than

　　those　of　the　other　hydrocarbons。The　above　values　have　a　tendency　to　decrease　toward　the
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deeper　zone（the　older　sediments），and　concurrently，this　fact　means　that　the　chemical

composition　ofgas　in　the　deeper　zone　resembles　that　ofoil　horizons．

要　　旨

　堆積岩中に胚胎する天然ガスの地球化学的研究の一環

として，埼玉県春日部市における層序試錐の際得られ

た，掘屑あるいはコアについて，そのなかに含まれてい

るガスを分析し，っぎのような結果を得た。

　1）掘屑あるいはコアに含まれているガスを取出すに

は，CO2をキャリアーとした方法を用いた。この方法で

得られるガスの収量は，試料の加熱温度および脱ガスに

用した時問によって変化する。

　2）測定の対象にしたガス成分は（検出限界104mJ／

kg），H2および低級脂肪族炭化水素（C、～C5）である。こ

れら成分のうち，浅層部で比較的多量検出されたH2お

よびオレフィン系炭化水素の大部分は，脱ガスの操作お

よびdrillingの際堆積岩に含まれている有機物の熱分解

によって生成された可能性が考えられる。

　3）掘屑およびコアに含まれている低級脂肪族炭化水

素ガス（以下，炭化水素ガスとする）の合量は，0．08～

53・80ml／kgで，これは，理論ガス水比よりはるかに低

い値である。垂直分布の一般的傾向はより深部の，岩相

的には砂岩や凝灰質岩のものにガス含量が多い。

　4）炭化水素ガスの各成分の炭素数と，含量との関係

をしらべた。その結果全試料数のほぼ90％近くのもの

が，C・＞C2＞C3＞q＞C5で占められ，なかでもCH4

は，他の成分に比較して著しく多い。

　5）一般に，各炭化水素ガスの賦存状態は，各層に対

応した特徴を示しており，なかでも，CH4成分につい

ては，この特徴が強調されている。

　6）D層（都幾川層）およびE層（福田層）に比較的

多く含まれている炭化水素ガスは，少なくとも，2つの

異なるガス発生母層から，それぞれ移動と集積のメカニ

ズムにより供給されたものであると推定される。

7）q一謡撚素合量値は・2－55・（試料中の

CH4の逸散が他の炭化水素ガスよりはやいので，この

測定値は，実際の値よりかなり低く測定されているもの

と考えられる。）で，より深部にある古い地層で低く，い

わゆる石油系ガスの性格に似る傾向を示す。

1．緒　　言

　可燃性天然ガスや石油資源開発にともなって，これま

で，有機性鉱床に関する種々な地球化学的知見が蓄積さ

れてきた。すでに著者らは，地球を対象とした堆積層圏

に，その多少を問わず含まれている天然ガス，とりわけ

有機性ガスに着目して，これを有機地球化学的観点から

の研究として進めてきている。すなわち，この研究は，

現世堆積物中の有機物が，ある種の変性作用をうけて，

いわゆる石油の特質をおびるまでの一連の変化段階を，

ガス質（とくに炭化水素）と地質時代との対比から特徴

づけをしようとする試みである。

　上述したような観点から，これまで著者らの1人米谷

は，わが国におけるガス鉱床から産出する天然ガスにつ

いて，これに含まれている炭化水素ガスに着目して研究

を進めてきた。その結果，炭化水素ガス（C2～C5）の存

在の有無，あるいはその含量において，第四紀水溶性天

然ガス，第三紀水溶性天然ガスおよび石油系天然ガス

を，それぞれ特徴づけることができた。しかし，石油系

天然ガスの中に，普遍的に検出されるいくつかの炭化水

素成分が，これより生成時期が時代的に若い第四紀・第

三紀水溶性天然ガス中に検出されないか，あるいは検出

されてもきわめて少ない理由。さらには，天然ガス鉱床

としては経済的利用価値のない，つまり，堆積岩中に微

量分散して含まれている天然ガスがどんな組成であるの

か。これらの問題についての情報を得ておくことは，有

機地球化学的研究を発展させる上で，意義のあることで

ある。

　たまたま昭和37年に，わが国における天然ガスおよび

石油を一括した総合探鉱計画がたてられ，これにもとづ

き，関東平野のほぼ中央に位置する埼玉県春目部市増富

地区に，深度3，103mの層序試錐が予定された。この際

著者らは，各地層の炭化水素ガスの賦存状況を明らかに

する目的をもって計画に参加する機会を得た。

　この報告は，堆積岩中に含まれている天然ガスの脱ガ

ス法の紹介と，測定された炭化水素ガスについての若干

の地球化学的考察をまとめたものである。

2．坑井地質の概要

　第1図に示すように，本層序試錐の掘さく地点は，重

力，地震探査の結果，ほぼ明らかにされている関東地方

の南部および北西部の，先新第三系基盤面の凹部の鞍部

付近にあたり，かつ新第三紀層がもっとも厚いと推定さ

れる部分に行なわれた。

　コアと掘屑の調査，研究および各種検層資料にもとづ

き，つぎのような坑井地質が明らかにされている。
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第1図　春日部層序試錐位置図

　2．1岩相層序
　約3mの表土の部分を除いて，本層序試錐坑井は，上

位からA・B・C・D・EおよびFの岩相層序の大区分

が認められている。

　著者らが今回用いた試料は，このうち，C層からF層

部分までのものである。以下には，これについてのおも

な岩相を記載する。

　2．1．1　C層（424～LO41m）

　本層は，鮮新世～前期更新世の上総層群に相当し，上

位からq・C2・C3およびG4の4部層に細分される。な

お，本層は，下位のD層と不整合をもって接している。

　各部層における岩相は，つぎのようである。

　q部層（424～500m）：シルト岩および硬質シルト

岩を主とし，細粒砂岩を挾在する。

　G2部層（500～757m）：礫岩および粗粒砂岩を主と

し，このほか細粒砂岩，シルト岩などを挾在する。

　C3部層（757～898m）：砂質シルト岩を主とし，細

粒砂岩・シルト岩を挾在する。

　q部層（898～1，041m）：礫岩・粗粒砂岩・シルト

岩・泥岩・細粒砂岩等の不規則な互層からなっている。

　2．1．2　D層（1，04：1～L675m）

　本層は，後期中新世で，都幾川層に対比される。上位

からD1・D2・D3・D4・D5・D6およびD7部層に細分される。

　D層と下位のE層との関係は，著しい傾斜不整合であ
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る。

　D、部層（1，041～1，065m）：白色凝灰岩が主で，凝灰

質細粒砂岩を挾在している。

　D2部層（LO65～1，110m）：おもに凝灰質の泥岩およ

びシルト岩であるが，凝灰質礫岩・細粒砂岩も挾在す

る。

　D3部層（1，llO～1，254m）：凝灰質礫岩を主とし，こ

のほか凝灰岩・凝灰質細粒砂岩などを挾在している。

　D4部層（1，254～1，288m）：凝灰質の泥岩と細粒砂岩

の互層からなっている。

　D5部層（1，288～1，481m）：凝灰質の礫岩・細粒砂岩

および凝灰岩の互層からなっている。

　D6部層（1，481～1，625m）：凝灰質砂質シルト岩を主

とし，凝灰質細粒砂岩・礫岩などを挾在する。

　D7部層（1，625～1，675m）：含礫凝灰質細粒砂岩およ

び凝灰岩を主とし，凝灰質シルト岩を挾在する。

　2．1．3　E層（L675～2，554m）

　本層は，中期中新世で，福田層に対比される。上位か

らE1・E2・E3。E4およびE5の5部層に分けられる。

　本層は，下位のF層と，傾斜不整合をもって接してい

る。

　E1部層（1，675～1，765m）：おもに白色凝灰岩で，細

粒砂岩を挾在している。

　E2部層（1，765一・1，873m）：白色の凝灰岩と凝灰質泥
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岩の互層からなり，凝灰質泥岩は，ときに多量の珪藻化

石を含んでいる。

　E3部層（1，873～2，051m）；おもに灰色の泥岩で，細

粒砂岩・凝灰岩・泥灰岩などを挾在している。

　E4部層（2，051～2，333m）：帯緑白色の凝灰岩からな

る。

　E5部層（2，333～2，554m）：緑色の火山礫凝灰岩を主

とし，帯緑白色の凝灰岩・泥岩・細粒砂岩等を挾在して

いる。

　2．1．4　F層（2，554’一3，063m）

　本層は，前期中新世で，荒川層に対比される。上位か

らF、およびF2の2部層に分けられる。

　本層は，下位の層と，鉛直方向に約9mの幅をもった

破砕帯を有する断層をもって接している。

　F、部層（2，554～2，808m）：暗灰色の硬質泥岩および

白色の凝灰岩の互層を主とし，細粒砂岩を挾在する。泥

岩には細かい割れ目が多く，それに沿って多数のゼオラ

イト脈が入っている。

　F2部層（2，808～3，063m）：暗灰色ないし黒色の泥岩

を主とし，白色凝灰岩・細粒砂岩等を挾在している。本

部層の主体をなす泥岩の性質は，F1部層のものと大差

ないが，前者には，方解石脈も少なくないようである・

3．堆積岩に含まれている天然ガスの採取法

　およびガスの分析法

3．1ガス採取法
一般に，岩石類に含まれている無機性ガスを採取する

には，加熱溶融法がより完全である。

　しかし，堆積岩のような，多少とも有機物を含んだも

のを高温に加熱すると，有機物が分解し・て，二次的なガ

ス成分が生成する可能性がある。したがってこの場合，

もともと堆積岩に含まれていた天然ガスの組成は，多少

とも変化をうけることが予想される。

完全なガス採取法でないにしても，一般に，堆積岩に

含まれている天然ガスの組成を，できるだけ変えないで

採取する方法としては，原理的に加熱・減圧法と加熱・

キャリヤーガス法がある。これらの方法で採取されるガ

ス量は，所要時間・加熱温度・真空度およびキャリヤー

ガス流量などの因子によって変動する。

　河井（1952）らは，天然ガス試掘井から得られたコア

中のCH4を測るため，試料を密栓した瓶に入れ，ロー

ラーミルにかけ破砕し，瓶内のCH4を干渉計で測定し

てV・る。

　GEIIER，E．M．（1961）は，堆積岩に含まれている炭化水

素ガスを採取するのに，加熱・減圧法を用いて行なった
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　　　　第2図堆積岩中のガス採取法

報告をした。

　著者らは第2図に示すようなGO2キャリヤー法を用

いて行なった。以下に脱ガス法の手順を簡単に紹介す

る。

　掘さくによって得られるコアあるいは掘屑を，16～8

メッシュに揃え，その一定量をフラスコAに採取する・

つぎに，このフラスコAに水を満たし，附属のスリ合せ

栓をして恒温槽Bに入れる。容器Cの炭酸カルシウム

に，Dから塩酸溶液を滴下し，①，④および①，②，③

系路の空気をCO2で置換する。①，②コックを操作す

ることにより，A内の水を④から排出したのち，CO2を

①，④系路に切りかえ，試料中のガスをGO2吸収ビュ

レットEに集める。恒温槽Bは，60～70℃に保つ。

　著者らの場合，この装置で，試料中のガスを採取する

に要する時間を，2時間半から3時間に統一した。

　3．2ガス分析
　第2図のCO2吸収ビュレットEにたまった試料ガス

中の0、を吸収法で除き，残ガスを硝子製両コック付補

集管に採取保存する。

　補集管中の試料ガスは，柳本GGG－220型および島津

GG－2B型（高感度用に改造）で，それぞれつぎのよう

な条件で測定した。すなわち，He・H2・N2およびGH4

については，a）キヤリヤーガス：Arシ　b）充填剤：モ

レキュラシーブ5A，　c）カラムの長さ＝銅製スパイ

ラル2m，　d）ブリッジ電流：150mA，　e）キャリ

ヤーガス流量＝30mJ／min，　f）カラム温度＝40℃。

　一方C2以上の炭化水素ガスについては，a）キャリ

ヤーガス：N2，　b）N2の流量130m〃min，　c）H2流

量：50m〃m三n，d）空気流量：0．8」／min，e）充填剤：
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D．M．S，f）カラムの長さ：12．8m，9）カラム温度：

0℃，　h）検出器部分の温度：40℃。

　今回著者らが分析の対象とした炭化水素ガスは・CH4・

C2H6。C2H4・C3H8。C2H2・Propylene・圭一Butane・n－Butane・

1－Butene・i－Butylene・Cis－Butene－2。trans－Butene－2・2，2－

Dimethyl　Propane・3－Methyl　Butene－1・1，3－Butadiene。

2－Methyle　Butene－1。Pentene－1。i－Pentaneおよびn。Pen．

taneである。

　なお・試料ガスに含まれている92およびN2の大部

分は，コア・掘屑の採取時および脱ガス操作の過程で，

大気が混入したものと考えられる。したがって，02・N2

両成分は，今回の考察から除外した。

4．結果について

　4．1検出された炭化水素ガス

　今回の測定で，つぎのような成分の存在が明らかにな

った。すなわち，CH4・C2H6・C2H4・C3H8・Propylene・i－

Butane。n－Butane。1－Butene。i－Butylene。2，2－Dimethyl

Propane・i－Pentaneおよびn－Pentaneである。

　一方これ以外の成分C2E2・Cis－Butene－2・trans－Butene－

2。3－Methyle　Butene－1・1，3－Butadiene。2－MethylButene一

1およびPentene－1は，いずれも検出限界（10－4mJ／kg）

以下である。

　4．2　堆積岩に含まれる炭化水素の合量

　一般的に，堆積岩に含まれている天然ガスの組成を，

まったく変化させないで，かつ完全に抽出することが，

現段階では非常に困難であり，このことについては，す

でに述べたとおりである。したがって，著者らの方法に

よる測定値は，ある一定条件下で得られた，いわゆる相

対値としての考慮が必要である。

　著者らが今回測定した炭化水素ガス合量値は（C、～

C5）0・02～53・8mJ／kgであり，第3図に示すような垂直

変化をしている。また，炭化水素ガス各成分の炭素数と

含有量の関係をみると，q＞C2＞C3＞q＞C5になって

いるものが大部分である。

　第3図をさらに地層別あるいは時代別にみると，炭化

水素ガス含量において，それぞれ対応する特徴を示すよ

うである。すなわち，鮮新世～前期更新世の上総層群

でおおよそ0．22ml／kg以下，後期中新世の都幾川層で

o，37～8・5mJ／kg，中期中新世の福田層になってo．5～54

m依gと最高の含有量を示すが，これより下位の前期中

新世に相当する荒川層で，ふたたび1ml／kg以下の値の
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　　　　　　　　　　　　　　　　　　第1表 コアに含まれている
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　　　　　　　堆積岩に含まれている低級脂肪族炭化水素ガス（G1～（】5）（米谷

脂肪族炭化水素の分析表（mJ／kg）

宏。比留川貴）
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ものが多い。また，各地層の境界付近では，ガス含有量

が著しく少なくなっているのが目立つ。

　4．3　c翌4

CE4は，堆積岩に胚胎する天然ガスのなかで，普遍的に

存在する炭化水素ガス成分の1つである。したがって，

今回著者らはとくに，堆積岩に含まれているCH4の量

的分布を追及した。

　CH4含量は，o，02～53．1ml／kgの値で，炭化水素ガ

ス合量値の大部分を占めている。したがって，CH：4の

垂直分布（第4図）は，炭化水素合量の分布と非常によ

く似た傾向を示す。

　近似的ではあるが，実測したガス水比は，P．JONESの

式を用いて計算した理論ガス水比に比較して，かなり低

い値である。

　4．4　闘2

　わが国の水溶性ガス田・油田および炭田から産出する

坑口遊離ガス中には，特殊な揚合を除き，（たとえば，

これら有機性鉱床が温泉地域に隣接あるいは一部重複し

て存在するような場合）一般にO・On　voL％以下の値の

ものが多い。

　米谷（1963）の資料では，天然ガス中の（有機性鉱床）

E2含量と地質時代との間に，明瞭な関係炉ない。

　第5図は，今回著者らが測定したH2の垂直分布を示

したものである。同図を巨視的にみると，まず上位層に

相当する都幾川層で0・02～L10ml／kg，これより下位層

ではやや低いo，01～o．38m〃kgの値をとっている。

　CH4／H2の値は，1，000以下の値である。これに対

し，わが国の水溶性ガス田・油田および炭田から産出す

る遊離ガス中のCH4／H2は，大部分10，000以上の値であ

る。

　4．5C2闘6・C2H4

　C2H6は，o。ooo2～o．6920mJ／kgの値で，一般に深層

部に多いが，最高含有量は中間層部にみられる。しか

し，第6図に示したように，各層に対応するC2H6の垂

直分布の傾向は，CH4分布の場合と比較して，かなり

強調度が弱い。

　C2H4の含有量は，0，0062mJ／kg以下の値で，深層部

に少なくなる傾向を示す。つまり，1，000～1，600m付

近ではo．Ooo7～o。oo62mJ／kg，これより以深では0。oool

m〃kg以下の値となっている。

　現世（湖水および底質）に胚胎する天然ガスを除く

と，一般に有機性鉱床から産出する天然ガス中のC2H4
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堆積岩に含まれている低級脂肪族炭化水素ガス（C1～C5）（米谷　宏・比留川貴）
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の存在に関しては，ほとんどのデータはNegativeな結

果になっている。したがって，今回著者らが観測したな

　　　　　　　　　　　C2H：6かで，とくに浅層部におけるC、H、の値が，わが国の有

機性鉱床から産出する遊離ガスのそれと比較すると，著

しく小さく，特異な事例であると思われ，検討の余地が

ある。

　4．6C3聡8・P即叩y亙e聡e

　わが国の水溶性ガス田から産出する坑口遊離ガスのな

かで（ここでは，たとえば下位層にある，より地質時代

的に古いガス層からのガス成分が，上方への移動・集積作

用によって，混合したと考えられるものを除く），C3H8

の検出された例（検出限界10－2voL％）はなく，その存

在量については明らかでなかった。しかし，今回著者ら

が行なったような，つまり堆積岩中のガスを強制的に採

取することによって，C3H8の存在を明らかにすること

ができた。

　測定されたC3H8の含有量は，0．0121mJ／kg以下の値

で，第7図に垂直分布を示した。同図が示すように，

C3H8の含有量は，深度にしておおよそ1，600m以浅と

以深で異なっているようである。総じて，C3H8の垂直

分布は，CH4の場合ほど明瞭ではないが，多少とも各
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第7図C3宜8の分布（mJ／kg）

層間の特徴を反映しているといえる。

　検出されたPropyleneは，0。0001～0。0012m〃kgの含

有値で，相対的に浅層部で大きな値が得られた。Propy－

1ene含量は，一般にC3H8よりも低V・値をとっている。

　いわゆる有機性鉱床から産出する坑口遊離ガス中に

は，Propyleneは検出されていない（検出限界10『2v・L

％）。

　4・7　蹴一β麗重我鵡e●量贈B賜重a賦e・亙嗣蛋3ute甑e・蓋馴E監聡重y亙e1匡e

　n’Butaneおよびi－Butaneの含量は0。OO51ml／kg以

下の値で，第8図に示すように，両成分の垂直分布は，

各地層の特徴を反映しっっ，ほぼパラレルに変化してい

る。なお両成分は，普通油田から産出する遊離ガス中に

存在する。

　i－Butane
　n．Butaneと深度の関係については明瞭ではなV・が，

i－Butane
n．Butane＜1の値を示すものは，全体の36％を示して

いる。なお，参考までに書き添えておくと，わが国の石

油坑井から産出する遊離ガスの分析例について，西島
　　　　　　　　　　　　　　　　　　i＿Butane（1969）の報告および米谷注1）の資料によれば，
　　　　　　　　　　　　　　　　　　n－Butane
＜1の事例は50％以上となっている。

　1－Buteneは，O・0003ml／kg以下の値で，比較的浅層部

で検出されている。天然ガス中の1－Butencの存在につ

いては，すでに米谷（1968）が，現世湖水の溶存ガス中

に認めている。しかし，わが国の水溶性ガス田・油田お

よび炭田から産出する遊離ガスには，1－Buteneの存在を

確認（検出限界10－2voL％）した例がない。

　i－Butyleneの含有分布も，1－Buteneにほぼ似た傾向を

示し，O．ooo6ml／kg以下の値である。

　i－Butyleneは，わが国の水溶性ガス田・油田・炭田か

ら産出する遊離ガス中に存在しないが（検出限界10－2

v・L％），著者らの1人米谷（1968）の報告によれば，湖

水および底質のガスに微量含まれている。

　・…匿：・8　　踊四Pe醜1訟L既e・量国亙》e聡重aし龍e・2，2■d置me慮島しy且P！ro夏》訊舩e

　n－Pentaneおよびi－Pentaneは，普通油田ガスに含ま

れている成分である。これら両成分の含有量は，いずれ

も0・0036m〃kg以下で，第9図に示したような垂直分

布をしている。
　i＿Pentane
　n－Pent、n，＜1の値を示すものは全体の13％で，これ

　　　　　　　i－Butaneは，すでに述べたn．Butane＜1の値をとるものが，全

体の36％を占めていることと比較してかなり低い。な

お，西島（1969）の報告および米谷注2）の資料によると，

わが国の石油坑井から産出する遊離ガスの分析例では，
i－Pentane
葬p，nt、n。＜1の1直を示すものが10％以下という事例が

注1）未発表資料

注2）未発表資料
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堆積岩に含まれている低級脂肪族炭化水素ガス（C1～C5）（米谷　宏・比留川貴）
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第8図　i－Butane・n－Butaneの分布（mJ／kg）

α0000ノ α0001 α00／ 0．01

主なる岩質地層時代

砂質シルト

シルト岩

粗粒砂岩

礫岩

砂質シルト

泥岩・シリレト・

粗粒砂岩襟
E…ヨ凝灰岩

t凝灰泥岩泌

凝灰質泥岩

凝灰質礫
細粒砂岩
　　互層

凝灰質
砂質シルト岩

砂岩・凝灰岩

白色凝灰岩

凝灰質泥岩

白色泥岩

帯緑白色の

凝灰岩

緑白火山媒

凝灰岩

硬質泥岩
凝灰岩
　　互層

黒色泥岩

上

総

層

群

C

都

幾

川

層

D

福

田

層

E

荒

川

層

F

鮮
新
世

5
前

期
更

新
世

後

期

中

新

世

中

期

中

新

世

深
度
（M）

500一

1000

ノ500

2000

世！3…

トPentαne

良一Pentαae一一一一一一‘Q

　　　　　　　　　　　　　o＼
　　　　　　　　　　　　　　　　　1
　　　　　　　　　　　　　　／

　　　　　　　　　　　　　／

　　　　　　　　　　　　　●＼
　　　　　　　　　　　　　　．グ●
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ロ　　　　　　　　　　コ　　　　　　　　　　。／．／

　　　　　　　　／＼

＼．1　　　　　㌔＼．
　　　　　　、、一》．
　　　　　　　　・《く

第9図　　i－Pentanen－Pentaneの分布・（mJ／kg）

11一（11）



地質調査所月報（第22巻第1・号〉

ある。

　2，2－DimethylePropaneは，約2，700m以深の深層部

で，tr・～O・0002mJ／kg程度検出されてV・る。この成分

は，油田ガス中で検出される例が多い。

5。炭化水素ガスの地球化学的考察

　5．1炭化水素ガスの垂直分布について

　わが国における可燃性天燃ガス鉱床の開発が進むにつ

れ，地下における天燃ガスのあり方がしだいに明らかに

なってきた。これによると，天燃ガス鉱床が成立するた

めには，基本的に3つの条件が充たされなければならな

い。つまり，ガスを多量に発生しうるような，有機物を

含有した母岩，つぎにこの母岩から発生したガスを貯え

る貯留岩，さいごに貯留岩に集積した天然ガスを逸散し

ないように，ちみつな岩質のものが（帽岩）貯留岩上を

広く覆っていることが必要である。

　上述した基本的条件は，地下の地層で発生したガスの

移動と集積の現象を考察するにあたっての前提となるも

のである。したがって，ある深度あるいはある層準位に

賦存されている天然ガスは，一般的にいって，厳密には

非現地生成のものであるといえる。

　各炭化水素ガスの垂直分布を，まずガス鉱床の観点か

らすると，都幾川層および福田層にそれぞれ独立した2

つの含量ピークがみとめられる。この関係は，GH4分布

の場合におV・てもっとも強調されているが，C2H：6・C3H8

・n－Butane・i－Butane◎n－Pentaneおよびi－Pentaneでは，

CH：4ほど明らかな関係はみとめられない。

　都幾川層および福田層が示すそれぞれ2つのガスポテ

ンシャルは，ガス鉱床の観点からすると，著しく低いも

のである・今回のように，著者らの方法で測定した堆積

岩中のガス成分相互の濃度関係は，いわゆる坑口遊離ガ

スの組成とまったく同一であるというわけではない。し

かし，いまこの両層にある，鉱床学的に低ポテンシャル

のガス組成は，おそらく普通わが国の第三紀水溶性天然

ガスと呼ばれるものに相当するだろうと推定される（わ

が国の第三紀水溶性天然ガスでは，CH4が主成分で，

C2H6が0・01voL％以上）。一方2，500m以深の，地質

時代的には都幾川層および福田層より古い荒川層に胚胎

するガスは，わが国の水溶性天然ガスにみられない，ど

ちらかといえば，石油系ガス組成に近いものであろうと

推定される。

　さて，都幾川層および福田層のそれぞれに胚胎する炭

化水素ガスは，おそらく，それぞれ異なった母層から供

給されたものであろうと推定される。すなわち，ごく概

念的にみると，都幾川層中のガスは，主として都幾川層

あるいは直近下位層の泥岩類から，これらに対し，福田

層中のガスは，福田層あるいは直近下位の泥岩類から，

それぞれ多孔質な凝灰質岩や砂質岩に移動・集積したも

のであろう。

　第3図に示されたような炭化水素ガスの垂直分布は，

一般に地下に胚胎する天然ガスのあり方を指向するもの

と考えられる。このことをっぎのように一般化すること

ができると考える。すなわち，地球に関し，広く分布す

る堆積層圏を，ガスの発生・移動および集積の観点から

とらえると，まずこの堆積層圏内の構成を，母層・貯留

層および帽子層の単位にわけて考えることができる。し

たがっていま堆積作用の過程あるいは堆積層形成後，こ

れに外部から，ガスの発生・移動および集積をさまたげ

るような，物理化学的要因が作用しない限り，堆積層圏

に胚胎する天然ガスの垂直分布は，波形的変化をしなが

ら，ガス含量が，より深部に向かって相対的に増大する

ものと考えられる。

　5．2　オレフィン系炭化水素ガス

　可燃性天然ガス中のオレフィン系炭化水素ガスについ

ては，あまり注目されていないのが現状である。これま

で，天然ガス中のオレフィン系炭化水素ガスが注目され

なかづた理由としては，オレフィン系炭化水素が，パラ

フィン系炭化水素に比較して，化学的反応性に富んでい

るということからであろう。つまり，もしこれらのオレ

フィン系炭化水素が，地層中で生成したとしても，これ

は可及的に早く飽和化合物に変えられるだろうと予想さ

れるからである。したがって，天然ガス中にオレフィン

系炭化水素ガスが存在するにしても，これはパラフィン

系炭化水素ガスに比較して著しく少ないことが予想され

る。そして，これらオレフィン系炭化水素ガスの存在を

確認するためには，とくに高感度測定器の開発にまたね

ばならなかった。

　今回著者らが，drillingによって得られたコアおよび

掘屑中のガスを分析した結果（第1表参照），微量のC2H：4

・Propylene・i－Butyleneおよび1－Buteneのオレフィン系

炭化水素を検出した。著者の1人注3）米谷は，わが国に

おける種々のガス鉱床から産出する，坑口遊離ガス中の

オレフィン系炭化水素について調べた結果，いずれも

0。01voL％（検出限界）以下の値である。これに対し米

谷（1968）は，湖水や底質中に胚胎する現世ガスのなか

に，オレフィン系炭化水素ガスがかなり多量に存在して

いることを報告した。

　今回著者らが対象としたような，一般に地質時代的に

古い天然ガスのなかのオレフィン系炭化水素の存在にっ

注3）未発表資料
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堆積岩に含まれている低級脂肪族炭化水素ガス（C1～C5）（米谷　宏・比留川貴）

いては，以下に述べるような理由から，さらに検討が必

要であろう。

　まず今回著者らは，drillingによって得られたコアお

よび掘屑の試料を用いた。したがってこのことは，掘屑

中に堆積岩に含まれている有機物が，局部的摩擦熱によ

って熱分解を起こし，その結果，二次的にオレフィン系

炭化水素が生成する可能性があること。つぎに，分析技

術面から検討すると，コアおよび掘屑からガスを抽出す

る際，その加熱温度が，とくに浅層部の試料では，それ

自体が地下でもっていた地温より高かったと考えられ

る。したがってこの場合でも，コアおよび掘屑中に含ま

れている有機物の熱分解による，オレフィン系炭化水素

ガス生成の可能性が考えられる。

　JURANEK，J・（1958）によれば，天然ガス中にオレフィ

ン系化合物が存在することについて，2つの理由を考え

ている。1つは堆積岩に含まれている有機物の熱分解，

他の1つは微生物あるいは他の生物学的活動によるとし

ている。後者の理由のよりどころとしてJURANEKは，

セルローズ醗酵用に沼や河川の底質を用い，これによっ

て生成したガス中に，パラフィン系炭化水素以外にオレ

フィン系炭化水素のC2H4およびPropyleneを検出した

ことによっている。こうしたJURANEKの生物学的要因

によるオレフィン系炭化水素生成説に対して著者らは，

現世に胚胎する天然ガス（湖水・底質）の場合について

一定の積極的評価をしているが，これを確証するに充分

な資料はない。前者の場合，つまり有機物の熱分解説に

ついてみるど，JURANEKは，drillingによって得られた

試料の場合，drillingの局部的摩擦熱はかなり大きく，

それは有機物の熱分解を起こすに充分な温度であること

を指摘している。

　第10図は，今回著者らが観測したコアおよび掘屑中の

オレフィン系炭化水素ガス合量の垂直分布を示したもの

である。同図と第5図（H2の垂直分布）を見比べてみる

と，両者間にはほぼ正相関関係がみとめられる。すなわ

ち，H2およびオレフィン系炭化水素は，いずれも相対
　　　　　　　　　　　　　　パラフィン系炭化水

難難1こ蕩壼雛繋廓そ鐙難
素（C2～C5）

とくにここでは浅層部に検出されたH2およびオレフィ

ン系炭化水素が，いわゆる熱分解によって生成されたか

どうかの問題について考えてみる。まず著者らの観測に
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よるコアおよび掘屑中のCH4／H2についてみると，多く

は100以下の値である。この値は，わが国のガス鉱床か

ら産出する坑口遊離ガスのCH4／H210，000（多くの事例

では）以上に比較して，著しく小さい。つまりH2は，

脱ガス操作中およびdrillingのさい堆積岩に含まれてV・

る有機物が熱分解をうけて生成されたものであろう。そ

して第5図と第11図の対比，および熱分解が一般にH2

とオレフィン系炭化水素の生成を伴うことを総合する

と，著者らによって測定されたとくに浅層部のオレフィ

ン系炭化水素の大部分は，熱分解機構によって生成され

たものではないかと推定される。その熱源は，すでに述

べたように，drillingの摩擦熱および脱ガスの際の加熱

によるものであろう。もちろん，こうした二次的に生成

されたと考えられるオレフィン系炭化水素を除き，いわ

ゆるorigina1なオレフィン系炭化水素がどの程度存在し

ているかについては，今後の検討を待たねばならない。

　著者らが観測したコアおよび掘屑中のオレフィン系炭

化水素が，上述したような熱分解生成物であるならば，

つぎのような推論も可能である。すなわち，一般に有機

物が堆積してから以後，その埋没深度が深くなるにつれ

て（地温上昇），堆積岩に含まれている有機物は，漸次熱

的に安定なものと変換しつづけているのであろうと推論

されることである。

熱分解機構も考えられないような湖水・底質中のガス

のなかに，かなりの量のオレフィン系炭化水素が存在す

ることは，今後，有機地球化学的観点からの興味の一つ

であろう。

　5．3　炭化水素の異性体について

　ここでとりあげる炭化水素の異性体は，圭一But＆ne，n－

Butane，i－Pentaneおよびn－Pentaneである。異性体に

関する地球化学的研究の1つは，地下におけるこれら異
　　　　　　　　　　　　　　　　　i－Butane性体間の熱力学的平衡の問題である。つまり，n－But、n，
　　　i－Penta、ne
あるV・はn．Pentaneの値から熱力学的平衡関係を考察し

ようとする試みである。

　このような研究の結果によっては，ガスを賦存する地

温の間接的推定，あるいは有機物変成メカニズム等を解

明するための一手段になるとも考えられる。

　一般に有機化学の理論からすると，たとえばi－Butane

とn－Butaneをエネルギー的安定度において比較した場

合，i－Butaneの方がn－Butaneより安定である。RossINI，
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14一（14）



堆積岩に含まれている低級脂肪族炭化水素ガス（C1～（】5）（米谷　宏・比留川貴）

F・D・（1950）の計算によると，n－Butaneおよびi－Butane

の75℃における平衡関係では，両成分の生成量比はそれ

ぞれ0．4＝0。6である（i－Pentaneおよびn－Pentaneで

は，0．6：0．05）。

　HITcHoN，B・，（1963）と　SAcHANEN，A．N、（1954）は，

それぞれ天然ガスおよび原油のなかの異性体について研

究した結果，いずれも熱力学的平衡が成立していないこ

とを結論づけている。

　さて，今回著者らが観測したコアおよび掘屑中のガス
　　　　　irButaneについて，n－Butaneの値をみると，＞1を示すものが

64％である。また，わが国における石油坑井注4）遊離ガ

スについてみても，おおよそ50％以下の事例（地域や地

層別に若干の差があるようである）のようである。一
　　i＿Pentane
方，n－Pentane＞1の例が，コアおよび掘屑中のガスで

は87％，石油坑井の遊離ガスでは80％の事例のようであ

る。こうした事例をみる限りでは，天然ガス中の炭化水

素異性体間に平衡関係が成立しているとはいえない。た

だ，地下におけるこれら化合物の発生，変化および移動

機構等の要因を考えた場合，この種の熱力学的平衡の問

題は，今後，地下における有機物変成の機構とも関連し

て検討しなければならない。

　5．4Cl2以上の炭化水素と地質時代

　堆積岩中の有機物が，経年変化にともなって，いわゆ

る石油の変成段階までに達すると，共存するガスの組成

もこれを反映して，C2以上の炭化水素の量は著しく多

くなる。一方この段階における比較的高分子量の液体混

合物は，パラフィン系炭化水素・シクロパラフィン系炭

化水素および芳香族炭化水素の組成を示すようになる。

つまり，この段階で共存する天然ガスの組成をみると，

これに含まれるC2以上の炭化水素量は，種々の有機性

鉱床から産出する天然ガスのなかで最高値を示す。

　著者らは，経験的に，天然ガスの組成と地質時代との

関係を知るための1つの方法として，CH4の値あるい
　　　　　CH4　　　　　　　　　C2H6
はC、以上の炭化水素合量の値を用いて考察することを

行なってきた。同じような手法で注5）SqUIRES，R，M，

整芳灘鷺鐙澱欝箪撫
としてそれぞれ区別している。

　すでに著者らの一人米谷（1968）は，わが国の例で，現

世堆積物（湖水・底質）およびこれより地質時代的に古

　　　　　　　　　　　　　　　　CH：4い堆積層に胚胎する天然ガスのC、以上の炭化水素合量

値を比較した。その結果，多くの例で，湖沼ガスについ

注4）西島・米谷の資料
注5）DAvls，」。B。，（1967）：Petroleum　Microbiology，Elsevier

　Publishing　Companyからの引用文献

ては鍾～100’000，第四紀水溶性ガスでは100’000以上，
　　1　　　1　　　　　　　　　　　　　　　1
第三紀水溶性ガスでは10’000以下，また油田ガスで1堕
　　　　　　　　　　1　　　　　　　　　　　　　1
以下という値を得た。このことから，地質時代とガス質

との間に，かなり明瞭な関連性があるといえる。

　第12図は，今回著者らが観測した，コアおよび掘屑に

含まれている天然ガスの　　　CH4　　　値と，深
　　　　　　　　　　C2～C5炭化水素合量
度（地質時代）との関係を示したものである。同図から，

一般的に浅部の鮮新世から深部の前期中新世にかけての

　　　CH4C、～C，炭化水素合量値は・550～2で（最高550の値

は，同地域から産出する坑口遊離ガスと比較するとかな

り低い値である。これは掘さくによって得られたコアお

よび掘屑試料を採取してから，これに含まれているガス

を抽出するまでの間に，大気へ逸散するCE4量は，C2

以上の炭化水素よりも多いことに起因しているものと思

われる）漸次低い値を示す傾向が伺える。このガス組成

変化が示す傾向から，同時に，浅部から深部にわたって

分布する堆積岩中の有機物全体が，いわゆる石油組成へ

の変成を，連続的に（巨視的にみて）うけているものと

して理解される。

　堆積岩中の有機物が，いわゆる石油組成にどれほど近

似したかを表示する別の方法として，第13図に示したよ

うな石油化度（岩駕群辮簸讐素）がよく用いられ

る。同図は，著者らのガス測定とほぼ並行して行なわれ

た柳下注6）らによる石油化度の垂直分布である。同図が

示すように，層厚にして約2，000mあまりの前期更新世

～前期中新世の石油化度は，比較的浅層部でやや高い値

がみられる以外，全体としてはあまり変化が目立たな

い。石油化度表示によるこの現象は，すでに述べたよう

に，堆積岩中における有機物の石油への変成という観点
からすると，ガス中の　　　　CH4　　　値の垂直変
　　　　　　　　　C2～C5炭化水素合量
化と一見矛盾した結果のようになっている。このことに

ついて著者らは，つぎのように考える。

　わが国最大級の油田である新潟県下の含油新第三系

地層についてみると，これについての平均石油化度は

0．0208である。これに対し，今回観測された福田層の泥

岩の平均石油化度は0．0265，さらにこれより下位層の荒

川層の泥質岩では，これよりやや低V・0．017の値であ

る。この両層が示す石油化度の値は，微量であるにせよ，

いわゆる石油の存在を示すものであると考えられる。し

たがって，これとほぼ同時的生成であると考えられるガ
　　　　　　CH：4
ス中のC、鯉C、炭化水素合量値は・当然石油系ガスに近

似するであろう。こうして母岩で生成されたガス体およ

注6）地質ニュース，100号，12月・（1962）
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推積岩に含まれている低級脂肪族炭化永素ガス（C1～C5）（米谷　宏・比留川貴）
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第14図　　drilling　Core間隙水中のC1一およびNH4＋の分布（mg／kZ）

び液体の有機物は，地層の物理的条件の変化に伴って移

動を起こす。こうした移動および集積の結果，貯留岩中

のガスや液体有機物は，一般に非現地生成物とみなされ

る。ガス体や液体有機物が地層を移動する揚合には，い

わゆるクロマトグラフィックな現象を起こす。つまり，

大略，分子量の差異にもとづくところの分別作用が行な

われる。これが結果として，一般に母岩に比較して，貯

留岩中には分子量の小さいものが集積する。

　以上のような基本的知識のうえにたって，いま，より

下位に位置する母岩中の液状炭化水素が，上方移動を起

こして，貯留岩に集積したとする。貯留岩は，普通有機

物の少ない砂質岩や凝灰質岩類から成っているので，当

然石油化度の表示値は母岩に比較して貯留岩の方に大き

な値を示す結果になることもあるだろう。しかし，もち

ろんたとえば，第四紀層あるいは第三紀層といったよう

な時代区分をして，それぞれが示す石油化度を統計学的

にみると，より古い第三紀層の方が大きな値を示す。

　地層中の天然ガスが移動することは充分考えられるこ

とであり，厳密な意味での現地生成ガス（地層中で生成

したガスがまったく移動せず，保存されていると考えた

場合）の組成を直接知ることは，現在の技術ではかなり

困難であろう。しかし，種々な地質時代と環境に胚胎する

天然ガスの組成を明らかにすることを通じて，現地生成

ガスの近似的組成を推定することができると思われる。

ここでは，すくなくとも，著者らが観測した第12図の

　　　CH4　　　　　　　　値の分布傾向は，おそらく，現地
錘朔犠鑑傾向（q～q藷素合量・値

が，浅層部から深層部にかけて増大すること）を示すと

いえる。

6．結　　語

　著者らは，これまで主として，わが国のガス田から産

出する坑口遊離ガスについて，そのなかに含まれている

低級脂肪族炭化水素を追及してきた。しかし，わが国の

第三紀水溶性ガス田でも，多くの揚合，GH4以外の成

分としてはC2H6が微量検出されたにすぎない。

　今回著者らは，drillingによって得られたコアおよび

掘屑中のガス組成を観測して，いわゆる水溶性ガス組成

から，石油系ガス組成に移行する中問的組成変化を，か

なり細かく追及することができた。

17一（17）



地質調査所月報　（第22巻　第1号）

　1）キャリアーによるコアおよび掘屑中のガスの脱ガ

ス法は，ガス組成の相対的変化を求める場合有効であ

る。

　2）浅層部のコアおよび掘屑に含まれているH2およ

びオレフィン系炭化水素の大部分は，脱ガスの操作およ

びdrillingの際に，堆積岩に含まれている有機物の熱分

解で二次的に生成されたものであろう。このことはま

た，浅層から深層にかけて，堆積岩中に含まれている有

機物が，熱的により安定になっていることを暗示する。

　なお，今回の観測では，いわゆる・riginalオレフィン

系炭化水素ガスの存在（量的に）については，結論が得

られなかった。

　3）地層内で起こるガスの発生，移動および集積の現

象を推察して，ガス鉱床生成メカニズムの一端を，直接

的意味で伺い知ることができた。

　4）　これまで，わが国でみられる第四紀および第三紀

水溶性ガス鉱床の坑口遊離ガスでは，炭素数3以上の脂

肪族炭化水素ガスの存在を明らかにすることができなか

った。しかし，今回，コアおよび掘屑中のガスを観測し

て，炭素数3以上の脂肪族炭化水素ガスが，すくなくと

も，第三紀水溶性ガス鉱床に胚胎しているものと推定す

ることができた。
　　i－Butane　　　　　　i－Pentane
　5）n－Butaneおよびn．Pentaneの値から，すくなく

とも，これら成分間には，熱力学的平衡関係が成立して

いないと推定される。しかし，こうした熱力学的平衡関

係については，一般に天然の場における有機物変成とい

う観点からも，さらに検討されるべき問題であろう。

　　　　　　　　CH：4　6）一般に　　　　　　　　　　の値が，地質時代お
　　　　　C2～C5炭化水素合量
よび深度によって変化している現象から，すくなくと

も，今回対象とした鮮新世から中期中新世までの間に

は，ガス状および液状有機物が，いわゆる石油組成に変

化しつづけていたものと考察される。

　　　　　　　　　（昭和37年5月～7月調査）
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