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ガス状炭化水素及びn一パラフィンの地球化学的研究

米谷　　宏＊

YoNETANI，H．（1989）　Geochemistry　of　gaseous　hydrocarbons　and　n－paraffin．B％ll．Oool。

　　　　Sz67”．ノ41）ご〃z，vo1。40（4），P。163－205。

Aわstraet：In　order　to　study　the　genetic　relation　of　hydrocarbons　to　source　materials　and

their　diagenetic　changes，gaseous　hydrocarbons　and　n－paraffin　in　recent　sediments，

Mesozoic　to　Quatemary　sedimentary　rocks，Paleozoic　to　Pliocene　peat　and　coal　and

Silurian　to　Quatemary　coral　and　carbonate　rocks　were　determined．Analytical　results

show　following　evidences．

　　　　1）The　saturated　and　unsaturated　C1－C4hydrocarbons　were　commonly　detected　in

recent　sediments　such　as　lake　sediments，marine　sediments，peat　and　coa1．

　　　　2）The　abmdance　pattem　of　gaseous　components　in　most　lake　and　marine　sedi－

ments　is　likely　to　be　C1＞C2＞C3＞C4type，while　in　peat　C1＞C3＞C2＞C4type　is　dominant．

The　abundance　pattem　of　gas　components　in　sediments　tends　to　be　converged

diagenetically　to　C1＞C2＞C3＞C4type．

　　　　3）The　i－butane／n－butane　ratio　of　peat　and　lake　sediments　ranges　from2×10一1to

60，which　is　much　higher　than　that　of　marine　sediments　ranging　from10－3to35．The

diagenetic　evolution　of　the　ratio　shows　a　tendency　of　decrease．

　　　　4）The　C1／C2－C5ratio　of　peat　and　lake　sediments　ranging　from104to5×105is　much

higher　than　that　of　marine　sediments　ranging　from2to105．It　is　supposed　that　the

difference　in　the　ratio　may　be　due　to　the　difference　of　original　organic　matter．The

difference　of　original　organic　matter　might　also　reflect　on　diagenetic　evolution　of　C1／C2

－C5ratio　insediments．Forexample，theratio　ofMiocenemudstoneislessthan1，000，while

Paleogene　coal　ranges　from25to33，600。

　　　　5）The　presence　of　unsaturated　gaseous　hydrocarbons　in　sedimentary　rocks　sug・

gests　that　the　diagenesis　of　organic　matter　in　sedimentary　rocks　might　be　proceeded　under

pyrolytic　conditions。

　　　　6）The　values　of　CPI，C2rC33／Clo－C20and　Clo－C33／org．C　ratios　are，in　gene燃1，

higher　in　peat　and　lake　sediments　than　in　marine　sediments．The　concentration　pattems

ofn－paraffinaredividedintosixtypes（Fig．8），inwhichAandBtypesarerecongnized
in　peat　and　lake　sediments，On　the　other　hand，n－paraffin　in　the　most　marine　sediments

shows　to　be　of　B，C　and　D　types．The　total　amount　of　n－paraffin　of　C三〇to　C33in　mudstone

ranges　from10－1to25μg／g　which　is　higher　than　that　in　carbonate　rocks　ranging　from7×

10－2to4．0μ9／9。

　　　　7）Both　CPI　and　C21－C33／Clo－C20ratio　show　a　tendency　of　decrease　with　diagenetic

evolutionandtheconcentrationpattemofn－paraffinconvergesintoeitherEorFtype．
　　　　8）It　is　considered　that　the　diagenetic　evolution　of　C1／C2－C5ratio　has　started　from

Pliocene，while　the　diagenetic　changes　of　CPI，C21－C33／Clo－C20ratio，Clo－C33／org．C　ratio

and　the　concentration　pattem　of　n－paraffin　have　started　from　Miocene。

　　　　g）Recent　sediments　deposited　un（1er　oxidizing　environments　and　terrigenous

material　show　higher　values　of　pristane／phytane，n－C17／pristane　and　n－C三8／phytaneratios

than　those　of　other　origin．

　　　　10）In　genera1，the　CPI　value　of　mudstone　is　higher　than　that　of　sandstone　owing　to

different　original　organic　matters　supplied　to　each　sediment．

　　　　11）It　is　concluded　that　the　potentiality　of　hydrocarbon　production　from　Paleozoic

to　Paleogene　formations　of　Japan　would　be　lower　than　that　of　Neogene　sedimentary

rocks。

“地殼化学部
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1．緒　　言

　湖沼や海底堆積物の有機物が，続成作用（変成作用も

含む）の過程で起こす変化を解明することは，現在の有

機地球化学の1つの大きな課題である．しかし，これま

でに，上記命題のうち，脂肪族炭化水素に関する総括的

な研究は皆無であると言える．この研究は，上記命題を

解明する試みの1つとして，地質時代の異なる各種堆積

物，堆積岩のC、一C5炭化水素及びC、。一C33n一パラフィン

を分析して，これら成分と根源有機物の関係及びその続

成的変化について考察したものである．

2．試　　料

　2．1植物・泥炭・湖沼及び海底堆積物

　各種試料の性状及び堆積環境を付表A－1に，また採取

位置を付図A－1に示した．

　柱状試料の深さは，湖底堆積物（現世）でl　m以内，

紀伊水道・日本海溝・千島海溝及び中東部中央太平洋海

盆の海底堆積物（現世一第三紀）で6m以内，泥炭（現

世）では10mまでのものである．なお，サンゴは2試

料である．

　2．2　第四紀試料

　付表A－2に天然ガスの産状及び堆積岩試料の地質を，

付図A－2に試料採取位置を示した．

　天然ガスの試料は，大部分が坑井の口元で遊離したも

のである．新潟の産出ガス層の第四紀と第三紀の境界を，

G5産ガス層とした（金原ほか，1958）．また，堆積岩試

料は，魚沼層群を第四紀とした．房総半島の堆積岩試料

の第四紀と第三紀の境界を，梅が瀬層とした（三梨，

1980〉．なお，炭酸塩岩は2試料である．

　2．3第三紀試料

　付表A－3に天然ガスの産状及び堆積岩試料の地質を，

付図A－3には，試料採取位置を示した．

　天然ガスの試料は，坑井の口元で遊離したもの及び露

頭のものである．堆積岩試料は，房総半島では黒滝層を

鮮新世と中新世の境界とした（三梨，1980）．また新潟地

域では，西山層の基底を鮮新世と中新世の境界とした（金

原ほか，1957）．なお，炭酸塩岩は2試料である．

　2．4古第三紀及び中生代

　付表A－4に天然ガスの産状及び堆積岩試料の地質を，

また付図A－4には試料採取位置を示した．これらは主と

して山梨県の早川，静岡，中国，四国及び宮崎地域（以

下本文では山梨，静岡，中国，四国，宮崎として表示）

に分布する，古第三紀・白亜紀のいわゆる四万十層群の

天然ガスと堆積岩試料である．天然ガスの試料は，坑井

の口元で遊離したもの及び露頭のものである．炭田ガス

は，古第三紀のものであるが，石炭試料は，古第三紀と

三畳紀のものである．また，炭酸塩岩の試料は，ジュラ

紀のものである．

　2．5古生代

　天然ガスの試料は，峯の沢（静岡県），下原ダム（岐阜

県），仁淀川流域（高知県）の露頭及び佐々連鉱山（愛媛

県）の坑井の口元で遊離したものである．北上及び木曽

地域の堆積岩試料は，いずれも二畳紀のものである．ま

た，炭酸塩岩の試料は，二畳紀一シルル紀のものである．

3．分　析　法

　ガス試料の採取と分析法を付表A－5にまとめた．

　堆積物，堆積岩中のn一パラフィンの抽出と分析は，ベ

ンゼン溶剤を用いた超音波洗浄器による抽出法と，ガス

クロマトグラフィーで行なった（米谷，1982，1983，1987）．

また有機炭素の分析は，狛ら（1981），寺島ら（1981）の

方法で行なった．

4．堆積物，堆積岩中の（C、一C5）ガス状炭化水素

　及びC、。一C33醜一パラフィンの分布

　4．1

　4．1．1

　泥炭，湖沼，海底堆積物（EMERY　and　HoGAN，1958；

SwINNERToN　and　LINNENBoM，1969；BAGIRov6勉乙，

1973；WEBER　and　MAxIMov，19761WH肌AN6地乙，

1980；WHELAN　and　HuNT，1983）及びサンゴの現世堆

積物に胚胎するガス状炭化水素は，油田ガスに含まれて

いるメタン，エタン，プロパン，ブタンのほか，エチレ

ン，プロピレン，ブテンなどの不飽和炭化水素も存在す

る。これら各種の堆積物のガス状炭化水素では，メタン

が最も多い．

　堆積物中の全ガス状炭化水素量は，メタン，エタン，

エチレン，プロパン，プロピレン，イソブタン，ノルマ

ルブタン，イソブチレン，1一ブテン，イソペンタン及び

ノルマルペンタンの合量（以下本文ではCfC5全炭化水

素として表示）である．

　C・一C5全炭化水素は，堆積物の埋没深度やガス抽出法

によって多少異なるが，泥炭では5μ」／g以上，湖沼では

1μ1／g以上のものが多い．これに対して，海底堆積物で

は，地域によってかなり異なっており，Santa　Barbara

Basin（EMERY　and　HoGAN，1958）では10μ1／9以上の

高い値に対して，Pem大陸棚隆起帯（WH肌AN　and

HuNT，1983）やWalvis　Bay大陸棚（WHELAN6渉砿

1980）では1μ」／g以下の低い値のものが多い．なお，サ

植物・泥炭・湖沼及び海底堆積物

　ガス状炭化水素
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ガス状炭化水素及びn一パラフィンの地球化学的研究（米谷　宏）
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第1図　各種堆積物のガス状炭化水素及び有機炭素の垂直変化

ンゴの2試料は，ほぼ3。0×10－2と4．0×10－2μ1／gであ

る．

　C2－C5全炭化水素（エタン以上の飽和・不飽和のガス

状炭化水素合量）は，一般に10－2μ」／9以下であり，同

図が示すように，泥炭の10－3μグg以下に対して，湖沼

や海底堆積物ではこれ以上の高い値を示すものが多い．

サンゴでは，4。4×10－3，4．6×10－3μ」／9である．

　泥炭及び湖沼堆積物のC、一C5全炭化水素量は，大部分

のものが4－50μ1／9であり，その垂直変化は，一般に深

部で増加の傾向を示す（第1図）が，メタンの深部への

規則的増加に対して，C2－C5全炭化水素は必ずしもこれ

と似たような変化をしていない．一方海底堆積物のC・一

C5全炭化水素は，Santa　Barbara　Basinの7×10－1－100

μ1／gに対して，Peru大陸棚では一般に6×10『2μ1／g以

下の低い値である．また，C2－C5全炭化水素でも同様に

SantaBarbaraBasinの10－340－2μ」／gに対して，Pem

大陸棚のものは2×10－4－6×10－3μ1／9の低い値である．

これらの垂直変化は，Santa　Barbara　Basinでは，泥炭

や湖沼堆積物と同様に，深部で増加する傾向を示すが，

Pem大陸棚のものは逆に，深部にむかって減少する傾向

があると報告されている．

　C・一C5全炭化水素の生成量と有機炭素量との間には明

瞭な正の相関関係は認められない（第1表）．

　湖沼や海底堆積物のガス成分の含有量パターンが，

C1＞C2＞C3＞C4（C1＝メタン，C2＝エタン，C3＝プロパ

ン，C4＝ブタン）であるのに対して，泥炭では，C、＞C3＞

C2・C4で，奇数炭素のプロパンの多いのが特徴的である．

サンゴの2試料は，C、＞C2＞C3＞C4である．

　4．1．2　n一パラフィン

　陸成植物及び諏訪湖の水草，珪藻のC・・一C33n一パラ

フィン含有量値（以下本文ではTP値として表示）は，

試料によってかなりの違いがある．陸成植物では，枝の
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　第1表　植物・泥炭・湖沼及び海底堆積物

　　　　のCrC5全炭化水素とn一パラ
　　　　フィンの含有量
有機炭素とC、一C5全炭化水素の関係

CズC5全炭化
水素μ1／9

有機炭素

　％

泥炭

湖沼堆積物

Peru隆起帯
（WHELAN，1980）

　5－20

　1－50

10－3－10－1

20－60

1－5

2－5

植物及び各種堆積物試料のn一パラフィン含有量

Clo－C33n一パラフィンμg／g

陸成植物水草・珪藻 6．2－1905

泥炭 12．6－430

湖沼堆積物 0．9－64．0

海藻 0．4－16

海底堆積物 0．2－3．2

部分が6．0－268μ9／gに対して葉の部分では8．0－2，000

μ9／9と高く，全体としては6。0－2，000μ9／9である．一

般にこれら成分の中では，C2gあるいはC3・のものが最

も高い含有量である．

　一方，海藻のこんぶ，うご，わかめを含めたほかの3

種のTP値は，4×10－1－16μ9／9で，陸成植物よりも低

く，一般に，C、5，C、7，C27及びC2gに含有量の高い値が

認められる．

　森林土壌のTP値は，一般に陸成植物よりも低く，6×

10－1－7．0μg／gであるが，C2gあるいはC3、に最高含有量

を示す．

　泥炭のTP値は，森林土壌よりも高く，13－430μg／g

であり，陸成植物や森林土壌と同様に，C2gあるい億C31

のものが最も高い含有量である．湖沼堆積物のTP値

は，貧栄養湖の琵琶湖でおおよそ1，0－6．0μ9／9であるの

に対して，富栄養湖の諏訪湖では2．0－20μg／gと高い．

また，比較的水深が深くて，春，夏季にかけて湖水が正

列成層になり，強い環元環境を形成している汽水成の水

月及び日向湖のTP値は，湖沼堆積物の試料中で最も高

い13－64μg／gである．

　海底堆積物のTP値は，紀伊水道，日本海溝・千島海

溝で4×10－1－2．6μ9／9　に対して，比較的陸地に近い大

陸棚斜面のものでは1－3．2μ9／9とやや高い値である．一

方，中東部中央太平洋海盆では，2×10『1－1．2μ9／9の最

も低い値となっている．一般に海底堆積物の最高含有量

成分は，低分子量領域ではC、4，C、5，C、6，C、7のいずれか

に，また，高分子量領域ではC27，C2g，C3・のいずれかに

認められる．なお，サンゴ2試料のTP値は，1．3×10－1，

2．0×10－1μ9／9の低い値である．

　陸成植物，水草及び珪藻のC2、一C33／C、。一C2。値（以下

本文では，HP／LP値として表示）は，3．8－1，000で，50

以上の値を示すものが，50％以上を占めており，一般に

高分子量領域のものが高い含有量を示す．

　この値は，上記TP値と同様に，枝より葉の部分に高

い値を示すものが多い．一方，海藻では，10－1－2．0の低

い値である．

　森林土壌や泥炭のHP／LP値は，一般に陸成植物より

も低く，それぞれ1。0－12．6及び2．5－191であるが，泥炭

では20－50のものが多い．

　湖沼堆積物のHP／LP値は，0．9－75であるが，大部分

は3．0以上のものである．これに対して，海底堆積物で

は，中東部中央太平洋海盆が10－1－4×10－1であるのに対

して，紀伊水道，日本海溝・千島海溝では3×10－1－8．1で

あり大部分が5×10－1以上の高い値である．海底堆積物

は全体として10－1－8．1であり，湖沼堆積物よりも低い値

である．なお，サンゴの2試料は，いずれも2．2である．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　陸成植物，水草，珪藻のCPI値は［CPI＝1／2（Σ2。＋、／
15　　　15　　　16　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　g
Σ2。＋Σ2．＋、／Σ2，）］，1．5－32であるが，4．0以上のものが，

　　　　　　　　　　　

全体の90％近くを占めている．この値は，TP，HP／LP値

と同様に，一般に枝よりも葉の部分に高い値を示す．一

方，海藻では，わかめの7．5を除くと，一般に陸成植物

よりも低い，2．5以下の値である．ちなみに，KOONS6∫

磁（1965）による海生生物のCPI値は1．0－1．4である．

　森林土壌と泥炭のCPI値は，両者がほぼ似た値の

2．6－10．4であり，大部分が4．0以上である．

　淡水湖の琵琶湖及び諏訪湖の堆積物のCPI値は，

2．0－3．9で余りとびはなれた値はない，一方，汽水湖で

は，一般に1．7－5。2であるが，2．0以下の低いものは浜名

湖の26試料中，わずか2試料である．これに対して，海

底堆積物では，全体として7×10－1－4．8であるが，2．0以

下のものは60％を占めており，大陸斜面のものが比較的

高い値を示す．サンゴは，1．1と1．2の低い値である．

　プラタナスの葉，杉の木の葉及び樫の葉の3試料のプ’

リスタン／ファイタン値（以下本文では，Pr／Phとして表

示）は，それぞれ9×10－1，LO及び2。0であり，泥炭の

1．0－1．5と余り違いのない値である．

　湖沼堆積物のPr／Ph値は，8×10－1－5．5であり1．5以

上の値を示すものが多い．海底堆積物では，紀伊水道の

ものが9×10一1－3，0であるが，1．5以上のものが多い．こ

れに対して，日本海溝・千島海溝では1．0－2．5であり，

1－1．5の値を示すものが多い．また，中東部中央太平洋

海盆のものは，8×10－1－1．3であるが，5×10－1－1．0の

ものが多く，海底堆積物全体としては，8×10－1－3．0の

値である．
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　ピ
強1

度ク
n一パラフィンの含有量変化

タ
イ
プ

分　　類　　法

主として陸成植物起源の泥炭に見られるもの

A で・低分子量領域から高分子量領域に向けて，

ほぽ直線的に増加し，CPI値が著しく高い

　10　　　　　15　　　　　20　　　　　25　　　　30

（炭素数） 現世の湖沼や海底堆積物に多く見られるもの

B
で・低分子量領域よりも高分子量領域のもの
が多く，A型に近いCPI値を示すカ～一般に

C20付近にくぴれがある

10　　　　　15　　　　20　　　　　25　　　　　30

主として現世の海底堆積物に見られるもので，

低分子量領域と高分子量領域がほぽ等しいか

あるいは低分子量領域の方が多く，C20付近に

くびれがあり，CPI値はA及びB型よりも低い

10　　　　　15　　　　　20　　　　　25　　　　30 C

10　　　　　15　　　　　20　　　　　25　　　　　30

C型によく似ているが，CPI値がC27．33のとこ

CrC詔CPI大 ろで高くなる特微がある．海底堆積物にみと
D められ，C型と比較してその頻度は少ない

10　　　　　15　　　　　20　　　　　25　　　　　30

E，Fはn一パラフィンが続成的変化をしたもの

E
で，正規分布に近いものと，低分子量領域に

著しく傾寄ったものとがあり，CPI値は一般
に12．σ以下のものが多い

10　　　　　15　　　　　20　　　　　25　　　　　30

F

10　　　　　15　　　　20　　　　　25　　　　　30

第2図　n一パラフィンの含有量パターンの分類

　n－C、7／プリスタン値（以下本文では，C、7／Prとして表

示）は，プラタナス，杉の木及び樫の葉の部分でそれぞ

れ1．4，1．4及び1．0であり，泥炭では大部分が1．5以下

の値である．

　湖沼堆積物のC、7／Pr値は，諏訪湖及び宍道湖・中海

のものが大部分1．0以下であるのに対して，琵琶湖及び

三方湖群では，大部分のものが1．0－2．9の高い値である．

海底堆積物では，大部分のものが6×10－1－1．7の値であ

る．

　n－C、8／ファイタン値（以下本文では，C、8／Phとして表

示）は，プラタナス，杉の木及び樫の葉の部分でそれぞ

れL2，1．4及び1．0であり，泥炭では1．0以上のものが

多い．

　湖沼堆積物のC、8／Phは，琵琶湖の1．1－4．0に対して，

諏訪湖，宍道湖・中海及び三方湖群のものは2×10－1一

1．2と低い．これに対して，海底堆積物では全体としては

1。0以下のものが多い．

　有機炭素は，泥炭の15－52％が最も高い．湖沼堆積物で

は，一般に1－6．2％である．これに対して，紀伊水道，

日本海溝・千島海溝及び中東部中央太平洋海盆では，

10－1－2．0の低い値であるが，Peru及びWalvis　Bay大

陸棚（WHELAN　and　HuNT，1983；WIELANα磁，

1980）では，一般に高く，最高32％のものがある．

　（TP／有機炭素）×104値（以下本文では，TP／Org・C

として表示）は，一般に泥炭及び湖沼堆積物の1．0－11に

対して，海底堆積物では2．0以下の値を示すものが多い．

　n一パラフィンの含有量パターン（以下本文では，含有

量パターンとして表示）は，第2図の型に対応させてあ

る．
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第3図　宮床泥炭，諏訪湖及び日本海溝・千島海溝堆積物のn一パラフィンの諸指標値の垂直分布

　陸成植物，水草，珪藻及び泥炭の含有量パターンは，

ほぼ95％がCPI値の高いA型であり，これに対して，

海藻では，比較的CPI値の低いCとD型である．

　上記の陸成植物及び泥炭と比較して，淡水成の琵琶湖，

諏訪湖の含有量パターンは，A型のほかB型のものが

30％近く占めている．また，汽水成の浜名湖，宍道湖・

中海，及び三方湖群では，A，B型のほか，C型のもの

が5％程度存在する．

　一方，海底堆積物では，A，B，C及びD型であるが，

全体のほぼ65％がCとD型である．サンゴはD型であ
る．

　泥炭，湖沼及び海底堆積物のn一パラフィンの垂直分布

の例を第3図に示した．同図ではHP／LP，CPI及びTP／

Org・C値が不規則に変化しているが，これらの3指標値

はほぼ似たように変化する傾向を示している．また，Pr／

Ph，C、7／Pr，及びC、8／Ph値の垂直変化も不規則であり，

一般にC、7／PhとC、8／Phが似たような変化をしている．

他の試料についても，似たような変化を示すものが多い．

　4．2第四紀

　4．2．1　ガス状炭化水素

　第四紀堆積層に胚胎する天然ガスの主成分は，窒素，

二酸化炭素及びメタンである．メタンの含有量は，ヘリ

ウム，酸素，窒素及び二酸化炭素が著しく多いものを除

くと，一般に60－90VoL％のものが51％を占めている．

C2－C5飽和炭化水素（エタン，プロパン，イソブタン，

ノルマルブタン，2，2ディメチルプロパン，イソペン
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第4図　軽井沢，周防ボーリングコア（第四紀）のn一パラフィンの諸指標値の垂直分布

タン及びノルマルペンタンの合量，VoL％）は大部分の

ものが10－4－10－2Vo1．％である．これに対してC2－C5

不飽和炭化水素（エチレン，プロピレン，1一ブテンの合

量，Vol．％）は，10－5VoL％以下である．

　ガス成分の含有量パターンは，全試料の53％がC・＞

C2＞C3＞C4＞C5である．なお，2試料の炭酸塩岩では，

メタンが0．2，0．4μ1／9，C2－C5飽和炭化水素が1．6×10－1，

3．3×10｝1μ」／9，C2℃5不飽和炭化水素が2×10－2，3×

10－2μ♂／gである．

　4．2．2　n一パラフィン

　軽井沢（坑井深度24．3m陸成），琵琶湖湖南ボーリン

グコア（坑井深度13m，20m，陸成）のTP値が1．3－10

μg／gであるのに対して，小川湖（坑井深度95m海成），

大谷町（坑井深度306m，海成）及び周防灘ボーリングコ

ア（坑井深度16．5，23，45，50，85m，海成）では，ほぼ

1．2×10－1－23μ9／9である．一般に，砂岩のTP値は，

泥質岩よりも低い．地表試料（地表で採取した露頭の堆

積岩）のTP値は，房総半島（以下本文では房総として

表示）のものが2．8×10－1－1。7μ9／9であるのに対して，

新潟地域（以下本文では新潟として表示）のものは，4。7×

10｝1－3．2μ9／9と高い．房総の2試料の砂岩は5×10－1

μg／g以下であり，一般に泥質岩よりも低い値を示すも

のが多い．炭酸塩岩の2試料は，いずれも5×10－1μg／g

以下の値である．

　軽井沢，琵琶湖湖南ボーリングコアのHP／LP値は，

5×10－1－16であるが，小川湖，大谷町，周防灘ボーリン

グコアでは5×10一2－14．5の低いものである．砂岩と泥

質岩のHP／LP値では，両者の間に明瞭な違いは認めら

れない．地表試料のHP／LP値は，房総の10－1－3．2に対

して，新潟では10－1－12と高い値を示すものが多い．炭酸

塩岩の2試料は，2×10－1と1．1である．

　軽井沢，琵琶湖湖南ボーリングコアのCPI値は，

3．0－10であり，泥質岩と砂岩とでは余り違っていない．

これに対して海成の小川湖，大谷町，周防灘ボーリング

コアでは，1．1－8．2とやや低く，一般に泥質岩に比較して

砂岩のものが低い値を示す．炭酸塩岩では，1．3と1．9の

値である．

　含有量パターンは，陸成の軽井沢，琵琶湖湖南ボーリ

ングコアが主にAとB型であるのに対して，海成の小川

湖，大谷町，周防灘ボーリングコアではB，CおよびD
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型である．なお炭酸塩岩の2試料では，いずれもC型で

ある．

地表試料のPr／Phは，房総半島の1．0－1．7に対して，

新潟ではこれより高い2．0－4．0の値である．

地表試料のC・7／Pr値は，房総のものが1．7－4．1であ

るのに対して，新潟では3×10－1－4．1であり，5×10－1以

下のものが多い，

　房総及び新潟のC、8／Ph値は，7×10－1－3．5であり，

1．0以上のものが多い．

　房総及び新潟の地表試料の有機炭素値は，一般に

1．0％以下のものであり，両地域では明瞭な違いはない．

また，TP／Org・C値も，両地域では明瞭な違いはなく，

4×10一1－9．7であり，1．0以上のものが多い．炭酸塩岩の

2試料のPr／Ph，C、7／Pr及びC、8／Pr値は，いずれも5×

10－1以下のものである．

　ボーリングコアのn一パラフィンの垂直変化の例を第

4図に示した．

　同図にみられるように，陸成の軽井沢の試料では，腐

植土や木片を含む層準のところで，TP，HP／LP及び

CPI値は，高くなっている．一方，海成の周防試料では，

上記の陸成堆積岩ほど明瞭ではないが，TP，HP／LP及

びCPI値は，ほぼ似たような変化の傾向を示す。また，

TP，HP／LP及びCPI値が，浅層から深層にむけての一

方的増加あるいは減少といった規則的変化の傾向は認め

られない．他の試料についても似たような変化をするも

のが多い．

　4．3　第三紀鮮新世

　4．3．1　ガス状炭化水素

　わが国で，従来水溶性ガスと呼ばれているものである．

　ヘリウム，酸素，窒素及び二酸化炭素が著しく多く含

まれている試料を除いたほかの天然ガス組成の三角ダイ

ヤグラムを第5図に示した．同図が示すように第三紀鮮

新世（以下本文では鮮新世として表示）の天然ガスのメ

タンは，大部分が90－99Vo1．％であり，第四紀のもの

より高い値である．またC2－C5飽和炭化水素は10－3Vol．

％以上の含有量であるが，C2－C5不飽和炭化水素は，10－4

Vo1，％以下である．

　4．3．2　n一パラフィン

　各種ボーリングコアのn一パラフィンの垂直変化を第

第6図に示した。

　川崎ボーリングコアのTP値（坑井深度608m，以下

本文では川崎コアとして表示）は，3．7×10－1－4．0μ9／9で

あるが，大部分は1－3μ9／9であり不規則な変化をして

いる．一般に砂岩のものが低い値を示す．房総の市原ボー

リングコア（坑井深度1，957m，以下本文では市原コアと

して表示）のTP値は，1．9×10－1－8．0×10｝1μ9／9であ

るが，5×10一1μ9／9以下のものが多い．また，上太田ボー

リングコア（坑井深度1，990m，以下本文では上太田コア

として表示）では，3．0×10－1－2．0μ9／9であるが，1μ9／

gのものが多く，試料は少ないが一般に砂岩に低い値を

示す．新潟の角田（坑井深度1，134m），梅田（坑井深度

1，805m），見附（坑井深度2，029m）の各ボーリングコア

（以下本文では角田コア，梅田コア，見附コアとして表示）

のTP値は，市原及び上太田コアよりも高い1．5－5．2μg／

9であり，2．0μ9／9以上のものが全試料の70％を占めて

いる．

　房総及び新潟の地表試料のTP値は，2．1×10－1－3．4

μg／gであり，両者の間には余り明瞭な違いはない．また

北陸のものは，2．5－3．7μg／gの高い値である。なお，亜

炭の3試料では6．5－172μ9／9の著しく高い値である．

　川崎コアのHP／LP値は，2×10－1－6．1であり，ほぼ

70％のものが1．0以上で，一般に砂岩に低い値をとり，

不規則な垂直変化をしている．また市原及び上太田コア

では，4×10－1－3．8の値である．新潟の角田，梅田，見

附コアのHP／LP値は，市原，上太田コアよりも低い2×

10－1－2．4であり，大部分のものが5×10－1以下のものが

多い．

　地表試料のHP／LP値は，房総のものが3×10－1－2．8

であり，2．0以下のものが多い．これに対して新潟のもの

は，2×10－1－12であり，大部分のものが2．0以上であ

る．また北陸のものは1．8－2．3である．なお，亜炭では

1．2－39の高い値である．

　川崎コアのCPI値は，2．7－9．0であり，4。0以上のも

のが多く，一般に砂岩に低く，全体としては不規則な垂

直変化である．市原及び上太田コアのCPI値は1．8－6．5

であり，また，新潟の角田，梅田，見附コアでは，1．9－4．0

のいずれも2．0－3．0の値を示すものが多い』一般に砂岩

に低い値をとるような垂直変化の傾向を示す．

　地表試料のCPI値は，房総のものが1・5－4・8であり，

大部分のものが2．0－4．0である．これに対して，新潟で

は，1．0－8．0であり，4．0以上のものが，30％を占めてお

り房総のものよりもやや高い値である．また北陸のもの

は，3．4－4。1の値である．亜炭の3試料のCPI値は，

1。6－6．2である．

　市原及び上太田コアのPr／Ph値は，8×10『1－2．1であ

るが，1．0－1．5のものが最も多く，一般に不規則な垂直変

化である．一方，新潟の角田，梅田，見附コアでは，市

原及び上太田コアと余り変わらない8×10－1－2．0である

が，1．5以下のものが最も多い．

　地表試料のPr／Ph値は，房総のものが1．2－2．0である
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ガス状炭化水素及びn一パラフィンの地球化学的研究（米谷　宏）
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　　　　C2－C5飽和炭化水素　　　　　C2－C5不飽和炭化水素

メタンー窒素一二酸化炭素三角ダイヤグラムによる第四紀と鮮新世の天然ガスの比較

及びC2－C5飽和，不飽和炭化水素の分布

が，新潟のものは6×10－1－7。0であり，5×10－1－LOのも

のが最も多い．

　市原コアのC、7／Pr値は，7×10－1であるが，大部分の

ものが5×10－1－1．5である．これに対して，上太田コアの

ものは，1．6－4．1で，1．5以上の高い値を示すものが多い．

また，角田，梅田，見附コアでは，全体として1．0－2。4で

あり，5×10－1－1．5の値を示すものが多い．

　地表試料のC・7／Pr値は，房総のものが1．1－4．0であ

るのに対して，新潟では，10－1－5．5であるが，房総のも

のよりも低い1．0以下の値を示すものが最も多い．

　C、8／Pr値は，市原コアの7×10－1－1．6に対して，上太

田コアでは1．0－2．6とやや高くなっている．C・8／Prの垂

直変化は，C、7／Prとほぼ似た垂直変化をしている．角田，

梅田，見附コアのC、8／Pr値は，全体として8×10－1－2．4

であり，市原及び上太田コアと同様に，C、7／Prとほぼ似

たような垂直変化をしている．

　地表試料のCl8／Pr値は，房総の5×10－1－5。0に対し

て，新潟では10－1－7．5であるが，1．0以下の低いものが

多い．

　地表試料の有機炭素は，房総の10－1－2。4％に対して，

新潟地域では1．1×10－1－1．2％であるが，いずれも1．0％

以下のものが多く，両地域の間には明瞭な違いは認めら

れない。

　地表試料のTP／Org・C値は，房総では2×10－1－6．0

であるが，新潟では10－1－9．8の高いものがある．

　各種ボーリングコアの含有量パターンは，いずれもB，
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ガス状炭化水素及ぴ駐一パラフィンの地球化学的研究（米谷　宏）
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第6図つづき

C及びD型であり，C型のものが全試料の72％を占めて

いる．

　地表試料の含有量パターンは，房総ではC型のものが

82％を占めているのに対して，新潟ではA・B型が多く，

C型のものは14％を占めているにすぎない．また北陸で

は，3試料ともB型である．

　4。4　第三紀中新世

　4．4．1　ガス状炭化水素

　鮮新世の水溶性天然ガスと第三紀中新世（以下本文で

は中新世として表示）の油田ガスとの組成の比較を第7

図の三角ダイヤグラムで示した．同図では，中新世の天

然ガスは，C2－C5全炭化水素が著しく多く，最高

50Vol．％以上のものもある．

　ガス成分の含有量パターンは，鮮新世とほぼ同じ，

C・＞C2＞C3＞C4＞C5のものが全試料の76％を占めてい

る．

　一般に，C2－C5不飽和炭化水素は10－5Vo1．％以下で

ある．また，炭酸塩岩の2試料は，それぞれ，メタンが

ほぼ2．0μ1／9，C2－C5飽和炭化水素は2×10－2と9×10－2

μ」／g，C2－C5不飽和炭化水素は6×10－4と6×10－3μ」／g

であり，ガス成分の含有量パターンは，C、＞C2＞C3〉

C4＞C5である．

　4．4．2　n一パラフィン

　ボーリングコアのn一パラフィンの垂直変化を第8図

に示した。

　角田，梅田，見附，尼瀬コァ（坑井深度1，600m）及び

SKカツテングス（坑井深度4，600m，以下本文ではこれ

ら全体を一括して新潟ボーリングコアとして表示するこ

とがある）のTP値は，一般に鮮新世よりも多い5．4×

10－1－113μ9／9であり，尼瀬コアとSKカッテングスに

比較的高いものがある．

　地表試料のTP値は，島根の3．0－19μ9／9が最も高く，

3．0μ9／9以上のものが多い．宮崎のものはほぼ10．0×

10－1－5、0μ9／9であるが，2。0－5．0μ9／9を示すものが多
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い．ついで北陸では大部分のものが5×10－1－2。0μ9／9で

あるのに対して，新潟ではこれよりやや低い5×10－L1．0

のものが多い．房総のものは最も低い8。5×10－2－0．9μ9／

9であり，5×10－1μ9／9以下のものが多い．炭酸塩岩の

2試料は，いずれも5×10－1μg／g以下である．

　新潟ボーリングコアのHP／LP値は，10－1－4・1である

が，大部分のものは1．0以下の鮮新世のものよりも低い

ものであり，中新世のSKカッテングスでは5×10－1以

下の最も低い値のものが多い．

　地表試料のHP／LP値は，新潟で3×10－1－5・3，房総で

4×10－1－3．9，北陸9×10－1－3．4，宮崎12×10－1－0。7，島根

の3×10－2－1．2の順に低くなっている．鮮新世の地表試

料が2×10－2－13であるのに対して，中新世では3×10－2

－5．3の低い値となっている．炭酸塩岩では，3×10－1と

2×10－1である。

　新潟ボーリングコアのCPI値は，一般に2，0以下であ

り，鮮新世のものよりも低い．垂直変化は，一般に深層

にむけて減少する傾向がある．

　地表試料のCPI値は，房総及び新潟で1。0－5．0である

が，北陸，宮崎及び島根では1．1－2．6のやや低い値であ

る．鮮新世の地表試料のCPI値が1，0－8。8であり，60％

が3．0以上であったのに対して，中新世ではLO－5。0の
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低い値であり，大部分が3．0以下のものである．また炭

酸塩岩では，いずれも1．4である．

　SKカッテングスを除くほかの新潟ボーリングコアの

Pr／Ph値は，7×10－1－2．4であるが，大部分5×10－1－1．5

であり，一般に深度1，000－1，500mまでにやや減少する

傾向が認められる．一方SKカッテングスでは，深度

4，000mから明瞭な減少が認められる．

　地表試料のPr／Ph値は，宮崎及び島根で8×10－1－2。9

であり，5×10｝1－1．5のものが多い．これに対して，新潟

及び房総では，3×10－1－6．0であり，50％以上が1。0－2。0

のやや高い値を示す．炭酸塩岩では，いずれも1．0以下

である。

　新潟ボーリングコアのC、7／Pr値は，2×10一1－2．3であ

り，大部分が1．0以下である．SKカッテングスと尼瀬コ

アでのC・7／Pr値は，深部に向かって増加の傾向がある

が，角田，梅田，見附コアでは逆に深部に向かって減少

する傾向がある。

　地表試料のC、7／Pr値は，新潟が10－1－32であり大部

分5×10－1以下であるが，宮崎及び房総では4×10－1－2．9

であり，5×10－1－2．0のやや高いものが多い．地表試料で

は，島根の6×10－1－3．4が最も高く，大部分2，0以上の

値である．炭酸塩岩では，4×10－1と5×10－1である．

　新潟ボーリングコアのC、8／Ph値は，2×10－1－4。0であ

るが，大部分2．0以下である．

　上述した諸試料のボーリングコアでは，一般にC、8／Ph

とC・7／Prとはほぼ似たような垂直的変化をしており，

SKカッテングスと尼瀬コアでは深部に向かって増加す

るが，角田，梅田，見附コアでは逆に減少する傾向が認

められる．

　地表試料のC、8／Ph値は，新潟のものが10－1－2。5であ

り，0．5以下のものが多いが，房総及び宮崎のものはこれ

よりやや高い5×10－1－3。0であり，5×10－1－1．5の値をと

るものが多い．一方，島根のものは，最も高い7×10－1－5．

6のものである．なお，炭酸塩岩は4×10－1と5×10－1

である．

　地表試料の有機炭素は，7×10－2－1。5％であり，全体と

しては5×10－1－1．0％のものが多く，鮮新世と比較してあ

まり違いのない値である，房総及び宮崎の有機炭素が

1．9×10－1－1．0％であるのに対して，新潟と島根では，これ

よりやや高い7×10－2－1．5％である．

　地表試料のTP／Org・C値は，島根のものが2×10－1

－98で最も高く，ついで，宮崎及び新潟の3×10－1－17，房

総の2×10－1－1．7の順に低くなっている．全体としては

2×10－1－98であり，これは鮮新世のものよりも高い値で

ある．

　新潟ボーリングコアの含有量パターンは，角田，梅田，

見附コアが大部分CとD型であるが，尼瀬コアとSK

カッテングスはいずれもEとF型である．

　地表試料の含有量パターンは，A，B，C，D，E及

びF型であるが，DとE型が全体の60％を占めている．

EとF型の分布頻度を地域別にみると，島根の92％を最

高に，ついで，新潟及び宮崎の24－64％，房総及び北陸の
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12－15％の順に低くなっている．炭酸塩岩は，いずれもF

型である．

　4．5古第三紀一中生代

　4．5．1　ガス状炭化水素

　主として四万十層群（古第三紀・白亜紀），炭田ガス（古

第三紀）及び炭酸塩岩（ジュラ紀）に胚胎するメタン系

の天然ガスである．

　古第三紀・白亜紀の天然ガスのC2－C5全炭化水素は，

ほぼ10－5－3×10－1Vo1．％，炭田ガスではほぼ5×10－4－4

VoL％であり，これは中新世（油田ガス）のものと比較

して著しく少ない値である．メタンーC2－C5全炭化水素

一二酸化炭素組成の三角ダイヤグラム（第7図）では，

鮮新世（水溶性天然ガス）天然ガスとほぼ似たような領

域にプロットされる．

　古第三紀・白亜紀のC2－C5飽和炭化水素は，大部分が

10－3－1．OVoL％であるが，炭田ガスでは10－3－10Vol。％

の高い値である．一方，CガC5不飽和炭化水素は，古第

三紀・白亜紀が10－6Vo1．％以下であり，炭田ガスでは

10－5Vol．％以下である．古第三紀・白亜紀及び炭田ガス

のガス成分の含有量パターンは，75％がC、＞C2＞C3＞

C4＞C5のものである．

　炭酸塩岩（ジュラ紀）では，東鹿越，訓子府，尻屋，

相馬小池及び佐川の鳥の巣のガス含有量が他の地質時代

のものと比較して最も多く，メタンがほぼ0．3－100μ1／g，

C2－C5飽和炭化水素2．6×10－3－0，5μ1／9，C2－C5不飽和炭

化水素8×10－4－2．3×10－2μ1／9である．また，ガス成分

の含有量パターンは，8試料のうち7試料がC、＞C2＞

C3＞C4＞C5のものである．

　4．5．2n一パラフィン

　古第三紀・白亜紀の泥質岩のTP値は，房総，山梨及

び宮崎のものでL3×10－1－24．7μ9／9であるが，2．0μ9／

g以下のものが多い．これに対して，静岡，四国，中国

のものは，1．3－14μ9／9であり，大部分が2．0μ9／9以上

の高い値である．

　石炭のTP値は，釧路，石狩及び北・北西九州炭田の

ものが2．6－510μ9／9であり，10μ9／9以上のものが多

い
． これに対して，常磐炭田のものは，1．5－14μ9／9の低

い値である．

　なお，炭酸塩岩では，18×10－2－8，4μ9／9であり，5×

10－1μg／g以下のものが多い．

　泥質岩のHP／LP値は，静岡，山梨，宮崎及び四国・

中国のものは2×10－2－2．8であり，一般に中新世よりも

低い5×10－1以下のものが多い．一方房総のものは，3×

10－1－7．4の高い値のものが多い．

　石炭のHP／LP値は，一般に泥質岩よりも高い6×

10－143であり，最も低いのは石狩炭田のもので，6×10－2

－3。0の値である．

　炭酸塩岩のHP／LP値は，6×10－2－2．2であるが，5×

10－1以下のものが多い．

　泥質岩のCPI値は，房総のものでやや高いものもある

が，一般に中新世よりもやや低いLO－4．1であり，2．0以

下のものが多い．

　石炭のCPI値は，釧路，石狩及び北・北西九州炭田で

は泥質岩とほぼ似た1．0－3．0であり，大部分のものが

2．0以下である．これに対して，常磐炭田では，1．9－4．2

であり，2．0以上の比較的高い値を示すものが多い．

　炭酸塩岩のCPI値は，大部分が1．0－2．0のものであ

る．

　泥質岩のPr／Ph値は，地域によってかなりバラツキが

あるが，全体としては中新世と余り変わらない4×10｝1

－5．6であり，ほぼ60％のものが1．0－2．0に集中してい

る．

　石炭のPr／Ph値は，一般に1．8－16であるが，2．0以

上のものが多く，泥質岩よりも高い．炭酸塩岩の3試料

では，5×10－1－7×10－1の低い値である．

　泥質岩のC、7／Pr値も，Pr／Phと同様に，地域によっ

てかなりのバラツキがあり，全体としては10－1－5。8の中

新世よりもやや高いものが多く，ほぼ50％がLO－2．0で

ある．石炭のC、7／Pr値は，全体として2×10－2－L9で

あり，5×10－1以下のものが多い．炭酸塩岩では，1．8－2．2

である，

　泥質岩のC、8／Pr値は，全体として2×10－1－42であ

るが，中新世よりもやや高い5×10－1－1．5のものが多い．

　石炭のC、8／Ph値は，泥質岩よりも高い5×10－1－11で

あり，全体の70％以上が1．5以上のものである．炭酸塩

岩では7×10－1－1．2である．

　泥質岩の有機炭素量は，10一しL2％であり，ほぼ60％の

ものが中新世よりもやや低い5×10－1％以下である．こ

れに対して，石炭ではほぼ55－79％の著しく高い値であ

る．

　泥質岩のTP／Org・C値は，全体として4×10－1－42で

あるが，静岡と四国・中国のものは3．0以上である．こ

れに対して，房総のものでは，1．0以下の最も低い値であ

る．

　石炭のTP／Org・C値は，石狩炭田では1。0以上のも

のが多いが，常磐と北・北西九州炭田では，5×10－1以下

のものが多い，全体としては，泥質岩よりも低い3×10－2

－6の値である．

　泥質岩の含有量パターンがEとF型である割合は，房

総のものが26％であるのに対して，静岡，山梨，宮崎及
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び四国・中国では80％と多くなっている．

　石炭の含有量パターンは，石狩と北・北西九州のもの

がEとF型であるが，釧路と常磐炭田では30－50％のも

のがAとB型である．なお炭酸塩岩はEとF型である．

　4．6古生代

　4．6．1　ガス状炭化水素

　一般に，わが国の古生代の天然ガスは，メタン以外の

C2－C・全炭化水素の含有量が中生代のものよりも少な

く，組成的には，第四紀の天然ガスに似たようなものが

多い（第9図）．

　C2－C5全炭化水素は，佐々連鉱山の1．5×10d　Vo1。％

の高いものを除くほかは10－2Vo1．％以下である．一方，

炭酸塩岩のメタンは，ほぼ4×10－2－100μ1／9であるが，

1－50μ1／gのものが最も多い．また，炭酸塩岩のC2－C5飽

和炭化水素は，2×10－4－3×10－1μ」／gであり，10－3－1μ」／

gのものが約80％を占めている．これに対してC2℃5不

飽和炭化水素は，2×10－54×10－2μ」／9の低い値である．

　4．6．2　n一パラフィン

　古生代の各種試料のn一パラフィンの分布を第19図に

示した．北上，木曽及び中国地域の泥質岩のTP値は，

一般に4×10－1－9μ9／9であり，5×10－1－1。0μ9／9と3。0

－10μg／gにそれぞれ分布のピークが認められ，古第三

紀・白亜紀のものと比較して，余り違いがない．

　石炭のTP値は，ほぼ2－136μ9／9であり，10μ9／9

以上のものがほぼ50％を占めており，泥質岩より高い含

有量である．

　炭酸塩岩のTP値は，7×10－2－4．0μ9／9であり，大部

分が5×10－1μ9／9以下の低いものである。

　泥質岩のHP／LP値は，2×10一2－1。0であり，古第三

紀・白亜紀のものよりも低い．石炭のHP／LP値は，10－1

－35と高いが，5×10－1μ9／9以下と2－3μ9／9のところ

にそれぞれ頻度分布のピークがある，

　炭酸塩岩のHP／LP値は，10－1－4．5であるが，1．0以

下のものが多い．

　泥質岩のCPI値は，8×10－1－2．9であり，2。0以下の

ものが多い．石炭では，1－1．3，また炭酸塩岩では1・0－L9

のいずれも泥質岩とほぼ似た2．0以下のものである．

　泥質岩のPr／Ph値は，8×10－1－2．9であり，1．0以上

のものが多く，また石炭セは5×10－1－9．0とやや高い値

のものがある．一方，炭酸塩岩では5×10－1－1。0であり，

泥質岩や石炭と比較して，低い値である．

　泥質岩のC、7／Pr値は，3×10－1－2．7であり，1．0以下

のものが多い，これに対して，石炭では，1－1．5を示すも

のが最も多い．また炭酸塩岩では，一般にやや高い6×

10－1－4．8である．

　泥質岩のC、8／Ph値は，3×10－1－L6であり，1．5以下

のものが多いが，石炭及び炭酸塩岩ではそれぞれ，

1．0－4．0及び8×10－1－4．8の高いものが多い．
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第10図　現世堆積物のガス状炭化水素の特徴

　有機炭素は，泥質岩の5×10－2－1．2％に対して，石炭で

は，ほぼ4．0－60％の著しく高い値である．

　泥質岩のTP／Org・C値は6×10－1－13であり，大部

分が3．0以上の値を示す古第三紀・白亜紀とほぼ似た分

布をしているが，石炭では，5×10－2－22の低いものであ

る．

　含有量パターンは，一般にEとF型である．

5．考　　察

　5．1堆積環境とガス状炭化水素

　堆積環境（ここでは，堆積時に供給された根源有機物

及びその時の酸化・環元状態のことを言う）の異なる泥

炭，湖沼（淡水，’汽水）及び海底堆積物には，メタンを

始め，エタン，エチレン，プロパン，プロピレン，イソ

ブタン，ノルマルブタン，イソプチレン，及び1一ブテン

のガス状炭化水素が存在している．

　一方，アセチレン，2，2一ジメチルプロパン，シスブテ

ンー2，トランスブテンー2，3一メチルブテンー1，1，3一ブタ

ジエン及び2一メチルブテンー1のガス状炭化水素は，検出

限界（10－3μ」／1）以下である．

　これらの炭化水素は，常温でガス体であること，また

生体にある炭化水素のうち，最も分子量の小さいものが．

ヘプタン（ERDMAN，1961）であると考えられていること

から，生体が堆積物になったあとで生成されたものと言

える．

　現世堆積物中で生成したガス状炭化水素の中では，メ

タンの含有量が最も多い．一方ガス成分の含有量パター

ンは，泥炭と湖沼及び海底堆積物とでは，エタンとプロ

パンの含有量に明らかな違いが認められる（第10図）．

泥炭では，宮床の3観測孔，尾瀬ヶ原の1観測孔から採
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第11図　溶存酸素とガス状炭化水素の関係

50　　100

取した27試料のうち，24試料のガス成分の含有量パ

ターンはC、＞C3＞C2・C4であるが，湖沼，海底堆積物

でこのパターンを示すものは110試料のうち20試料に

すぎず，残りの60％がC、＞C2＞C3＞C4＞C5のパターン

である．

　上述した両者でのガス成分の含有量パターンの違いに

は，根源有機物と堆積環境（ここでは，酸化・還元環境

のことを指す）の両要因が考えられるので，このことに

ついて以下に検討をした．まず，堆積環境とガス成分の

含有量パターンの関係を検討するために，溶存酸素（酸

化・還元の指標として）とエタン／プロパンの関係を第11

図に示した．同図が示すように，琶琵湖と諏訪湖では溶

存酸素の減少と共にエタン／プロパン値も減少する傾向

がみられるが，泥炭，三方湖群及び宍道湖・中海では上

記の両因子間に明瞭な相関は認められない．また，同図

が示すように，ほぼ同じ溶存酸素量では，エタン／プロパ

ン値は泥炭の方が湖沼堆積物よりも一般に低い．

　このようなことから，泥炭と湖沼及び海底堆積物との
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ガス成分の含有量パターンの違いは，両者の場に供給さ

れた，根源有機物の違いによる可能性が強いと考えられ

る．

　現世堆積物のイソブタン／ノルマルブタン値（第10図）

は，泥炭の2×10－1－60が最も高く，ついで淡水成湖沼の

2×10－1－35，汽水湖，海底堆積物の10－3－10の順に低く

なっている．この値は泥炭では大部分が1．0以上である

が，汽水湖，海底堆積物では，1．0以下で，両者間に明瞭

な違いが認められる．このことについても，堆積環境の

指標としての溶存酸素とイソブタン／ノルマルブタンの

関係（第11図）を検討したが，これら両因子の問には明

瞭な相関は認められない．このことはまた現世堆積物の

イソブタン／ノルマルブタンの値も，根源有機物に依存し

ている可能性が強いと考えられる．

　泥炭及び湖沼堆積物（淡水）のメタン／C2－C5飽和炭化

水素（以下本文ではC、／C2－C5として表示）値（第10図）

は，一般に104－5×105であり，両者間には明瞭な差が認

められない。これに対して，海底堆積物（サンゴ2試料

を含む）は一般に2－105の低い値であり，汽水成堆積物

のものはこのほぼ中間の500－105である．C、／C2－C5値

が変化する要因の検討をC・／C2－C5と溶存酸素の関係で

行った（第11図）．同図が示すように，溶存酸素とC、／

C2－C5との間には，明瞭な関係は認められない．また同

一溶存酸素量では，一般に汽水よりも淡水成湖沼や泥炭

の方のC・／C2－C5値が高いとも言える．このことはまた，

現世堆積物のC、／C2－C5値も，根源有機物に強く依存し

ている可能性を示唆しているものと考えられる．

　5．2堆積環境と距パラフィン

　現世堆積物のガス状炭化水素は，生物が堆積してから

あとで生成されたものであるが，C、。一C33n一パラフィン

は，生体を構成している成分の1部である．

　泥炭のTP値とOrg・C値及びCPI値とHP／LP値
の関係を第12図に示した．同図が示す上述の指標値問の

関係は，ほぼ正の相関関係にある．ほぼ同様の関係は，

湖沼や海底堆積物についても認められる．

　ここで，海底堆積物の試料は，現世一第三紀のものであ

るが，前述の第3図の垂直変化及び後述した続成的変化

の考察から，これらの諸指標値及び含有量パターンがい

ずれも堆積初期における根源有機物固有のものと考えら

れ，これに基づいて以下の考察を行なった．

　泥炭のTP値は13－430μ9／9であるが，海底堆積物

（サンゴ2試料を含む）ではほぼ2×10－1－3．0μ9／9の著

しく低い値である．また，湖沼堆積物は上記の両堆積物

のほぼ中間の9×10－1－64μ9／9である．泥炭のTP値が

著しく高いのは，その根源物質となっている陸成植物が

6－2，000μ9／9の高いことによる．

　海生生物では，若干の海藻についてしか測定していな

いので，結論的ではないが，海藻のTP値の3×10－1－16

μg／gは，陸成植物，水草，及び珪藻の6－2，000μg／gと

比較して低く，一般的にTP値は，海成有機物よりも陸
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成有機物のものが高い。

　泥炭のHP／LP値が3－191であるのは，根源物質であ

る陸成植物の3－1，000の高い値を反映したものである．

　一方，湖沼堆積物のHP／LP値は，泥炭よりも低い9×

10－1－75である．これは，湖沼堆積物の有機物が主として

HP／LP値が，陸成植物よりも低い湖沼の原地性のもの

に依存していることを反映したものと考えられる．また，

一般に海底堆積物のHP／LP値は，湖沼堆積物より低い

10－1－8であるが，これは，堆積物への有機物の供給が，

主としてHP／LP値の低い海洋の原地性生物に依存して

いることを示唆していると考えられる。

　海藻のCPI値は，6試料のうち5試料が2．5以下であ

り，また，海生生物では，LO－1。4（KooN’sαα1．，1965）

である．これに対して，陸成植物，水草及び珪藻では，

大部分のものが4．0－32の高い値である．

　泥炭のCPI値が大部分4．0以上であるのは，上記の陸

成植物の高いCPI値の反映であると考えられる．一方，

湖沼堆積物のCPI値は，一般に泥炭よりも低い2．0－5．2

であるが，これは，堆積物の有機物が主として陸成植物

よりもCPI値の低い湖沼の原地性生物によるものであ

ろう．また，汽水成の浜名湖の堆積物では，CPI値が2．0

以下の低いものがあるが，これは，同堆積物の有機物が

一181一



地質調査所月報（第40巻第4号）

A
100

B
琵琶湖・久々子湖堆積物
　（溶存酸素3－6ml／l）

　　

　泥　炭
（溶存酸素0．1－4ml／1）

100

％

50

N富7 N＝7

　　1～1～2　　　｝～～～2
　0，511．52以　　　　0，511．52以
　　　　上　　　　　　　　　　　上
日向・水月・管湖堆積物

（溶存酸素0．1－0．5ml／1）

　　Pr　　　　　　　C17
　　Ph　　　　　　　Pr

N＝7

1’～～～2

0．51L52以
　　　上

　　

泥炭・湖沼堆積物

100

％

50

N＝106 N営106 N＝106

C18

可

l　l　l～2
0。51L52以
　　　上
海底堆積物

止Ph

～～｝｝2　　　～～～～2
α51L52以　　　0，51L52以
　　　上　　　　　　　　　上

C17

下
C18

苫
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主としてCPI値の低い海成有機物の供給によるものと

考えられる．

　陸成有機物の影響のより少ないと考えられる中東部中

央太平洋海盆のCPI値は，泥炭や湖沼堆積物よりも著し

く低い2．5以下である．また，海底堆積物のCPI値は

7×10－1－4。8であるが，2．0以下のものが最も多い．これ

らのことから，海底堆積物への有機物の供給は，主とし

て原地性のものであると考えられるが，泥炭や湖沼堆積

物でみられるような高いCPIやHP／LP値のものもあ

ることから，陸成有機物の影響もあると考えられる．

　泥炭及び諏訪湖，琶琵湖堆積物のTP／Org・C値は，

一般にLO－8．7であるが，両者の平均値はいずれも2．9

であり，またその頻度分布もよく似ている．これに対し

て，三方五湖の堆積物では，大部分が3．0以上であり，

平均値も7・1で上記の堆積物のものよりも高い値であ

る．この高い値は，ガス状炭化水素の生成などにともなっ

て湖底堆積物から有機炭素が消失した結果，TP／Org・C

が高くなったという可能性が強いと考えられる．いずれ

にしても，TP／Org・C値は，陸成有機物のものが2．0以

上であるのに対して，海成のものはこれより低い2．0以

下である．

　陸成植物及び水草の含有量パターンは，CPI値が高く

かつ，高分子量の領域に含有量の多いA型である．陸成

植物を根源物質とした泥炭でも，このA型がよく保存さ

れており，B型はわずか5％程度である．このB型は，

一般に粘土質の多い部分か，泥炭の基底近くの粘土質層

に近いところでみられる．湖沼堆積物では，A型の58％

に対して，B型は36％である．このように，湖沼におけ

るB型の増加は，主として珪藻（B型）などのものによ

ると考えられる．海底堆積物（サンゴ2試料を含む）で

は，一般にB，C，D型である．海藻及び陸成物質の直

接的影響の少ない中東部中央部太平洋海盆のものがC型

であることから，海成有機物の固有の含有量パターンは，

CとD型であると推定される．

　堆積環境とPr／Ph，C、7／Pr及びC、8／Phの関係を第13

図に示した．
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　Pr／Ph値は，湖沼の底層水の溶存酸素が最も多い琶琵

湖，久々子湖（3－6ml／1）で大部分がL5以上である．

これに対して，泥炭（溶存酸素10－1－4．OmJ／1），日向，

水月，管湖（溶存酸素10－1－5×10一1ml／1）では，大部分

が1．5以下である．このような傾向は，C、7／Pr，C、8／Prに

ついても認められる（第13図）．つまり，湖沼堆積物の

Pr／Ph，C、7／Pr及びC、8／Phの3指標値は，酸化的堆積

環境で高く，還元的環境でより低いものが多い．一方同

図のBは，上記3指標値を根源有機物との関係で示した

ものである．同図が示すように，Pr／Ph値は余り明瞭で

ないが，供給が陸成有機物である泥炭及び湖沼堆積物で

は1．5－2。0のものがやや多いが，主な供給が海成有機物

である海底堆積物では1．0－1．5のものがやや多い．同様

の傾向はC、7／Pr，C、8／Ph値についても認められ，これら

の3指標値では，一般に陸成有機物のものに対して，海

成有機物では比較的低いものが多いという結果が得られ

た．

　WAPLEs6歳1．（1974），SPIRo6勧1．（1983），RAsHID

（1979），PowEL＆McKIRDY（1975），BRooKs6渉α1。

（1968），PAuL6孟ごzJ．（1978），CoNNAN＆CAssou（1980）

らは，陸成物質の寄与が大きいほど，また，酸化的環境

であるほど，Pr／Ph値は高いと指摘している。これは，

Pr／Phに関しては，上述した著者の結果と似ており，さ

らに今回のC17／Pr及びC、8／Ph値についても同様に，

酸化的環境で高く，かつ海底堆積物よりも陸成有機物の

方がより高いことを示唆する結果が得られた．

　PALAcAs6≠α1．（1972）は，海底堆積物の泥質と砂質

とでは，n一パラフィンの組成が違っていることを指摘し

ている．このことを第四紀，及び鮮新世のボーリングコ

アと地表試料を用いて，以下に検討した．

　第四紀の軽井沢及び琶琵湖湖南コア（いずれも陸成堆

積物）の泥質岩の垂直分布を比較すると一般にTP値

は，砂岩で著しく少ないが，HP／LP，CPI値及び含有量

パターンは似ており，根源有機物がほぼ似ていることを

示唆している．TP値が砂岩に低いのは，泥質岩よりも

有機物の供給が少なかったことの反映であると考えられ

る．これに対して，海成の小川湖，浦和大谷町及び周防

灘コアでは，HP／LP値は余り明瞭でないが，TP及び

CPI値は砂岩に低く，また，含有量パターンも，泥質岩

がB型であるのに対して，砂岩ではCとD型である．似

たような関係は，鮮新世のボーリングコアや地表試料に

ついても認められる．以上の結果は，海成堆積物では，

泥質部分よりも砂岩中の有機物の方が，より海成有機物

の影響を受けているものであることを示唆していると考

えられる。

　5．3　炭化水素組成の続成的変化

　堆積物，堆積岩の続成作用にともなって，これに含ま

れている有機物から炭化水素が連続的に生成する．ここ

では，主に，地質時代による炭化水素（ガス状炭化水素

及びn一パラフィン）の組成的分布から，その続成的変化

を考察した．

　5．3．1　ガス状炭化水素

　第14図に，地質時代とガス状炭化水素組成との関係を

示した．

　ガス成分の含有量パターンは，泥炭を除くほかは一般

にC、＞C2＞C3＞C4＞C5のものが多い．あまり明瞭では

ないが，このパターンを示すものは，湖沼，海底堆積物

で59％，第四紀で54％，鮮新世で70％，中新世で76％，

炭田ガスで76％，古第三紀・白亜紀及び古生代ではやや

低い64％である。ガス成分の熱的安定性から考えて，全

体としては地質時代の経過と共にC、＞C2＞C3＞C4＞C5

のパターンのものが多くなる傾向があると考えられる。

　炭酸塩岩のガス成分の含有量パターンと地質時代との

間には，余り明瞭な関係が認められないが，C、＞C2＞

C3＞C4＞C5のものが大部分を占めている．

　ガス状炭化水素の奇数炭素と偶数炭素の存在関係をプ

ロパン十ペンタン／エタン十ブタン（C3十C5／C2十C4，以

下本文では，CPVとして表示）値で検討した．

　CPV値は，湖沼，海底堆積物で5×10－3－8．0，第四紀

で2×10－3－2．7×10－1，鮮新世で10－3－1．1，中新世で10－2

－8．3×10－1，炭田ガスで6×10－2－8．7×10－1，古第三紀

一白亜紀で10－3－3．8であり，全体としては1．0以下のも

のが多い．このCPV値は，湖沼，海底堆積物では10－1

以上のものが多いが，第四紀，鮮新世になると大部分が

10－1以下になる．更に中新世，古第三紀・白亜紀では10－1

－5×10－1に収敏する傾向がある．一方，泥炭のCPV値

は，4×10－1－175と著しく高いが，続成作用の進んだ炭

田ガスでは泥質岩に似た10－1－5×10－1と低いものが多

くなっている．

　炭酸塩岩のCPV値は，二畳紀を除くほかは全体とし

て泥質岩に似た10－1－5×10－1のものが多いが，地質時代

との関係は明瞭でない．上述の諸試料値の考察結果から，

続成的変化によるCPV値は，5×10－1を中心としたと

ころに収敷している．

　イソブタン／ノルマルブタン値は，湖沼，海底堆積物で

10－3－35，第四紀で2×10－1－2．0，鮮新世で7×10－2－140，

中新世で4×10『1－19，古第三紀・白亜紀で3×10－1－3．2

であり，全体としては地質時代との間には，明瞭な関係

が認められない．しかし，一般にイソ化合物の方がノル

マル化合物よりも熱的に不安定であると言われており
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ガス状炭化水素及びn一パラフィンの地球化学的研究（米谷　宏）

（EvANs＆FELBEcK，1983；H’ERoux　6渉ごz乙，19791

CoNNAN＆CAssou，1980），同図で鮮新世よりも被熱効

果のより大きいと考えられる中新世のイソブタン／ノル

マルブタンの方に低い値を示すものが多くなっているの

は，続成的変化によるイソブタンに対するノルマルブタ

ンの相対的増加によるものと言える．一方，泥質岩の天

然ガスと比較して，泥炭と炭田ガスのイソブタン／ノルマ

ルブタン値が高いのは，主として，両者の根源有機物の

違いを反映したものと考えられる．また，炭田ガスのイ

ソブタン／ノルマルブタン値が，泥炭のものよりも低い値

を示すものが多いのは，続成的変化によるイソブタンの

減少と考えられる．炭酸塩岩についても，泥質岩と同様

に10一1－10のものが多いが，地質時代との関係は明瞭で

ない．

　現世堆積物のガス組成の特徴の一つは，不飽和の炭化

水素が著しく多いことである．一般に，これら現世の堆

積物及び湖水・海水の飽和炭化水素／不飽和炭化水素値

は，埋没深度や水深が深くなるほど増加する傾向が認め

られる（第15図）．地質時代別の飽和炭化水素／不飽和炭

化水素値は，現世堆積物の10－2－24が最も低く，ついで第

四紀の9－5，400，鮮新世の445－122×103，中新世，炭田

ガス及び古第三紀・白亜紀の20－350×104の順に高くな

る傾向がある．一方，炭酸塩岩では，泥質岩よりも低い

5，000以下の値であり，ジュラ紀にやや高い値を示すが，

全体としては地質時代との関係は明瞭でない．

　C、／C2－C5値は，堆積岩中の有機物の続成的変化の度合

を示す指標の一つと考える．現世堆積物のC、／C2－C5値

は，陸成と海成堆積物とではかなり違っているが，おお

よそ2－5×105のものであり，第四紀ではおおよそ

8，500－5×105のものである．これに対して，鮮新世では

145－25×103で第四紀の値よりも低くなり，更に中新世で

は最低の1．3－1，300を示すが，古第三紀・白亜紀及び古

生代では，314－71×105と再び高くなる．ここで，中新世

の泥質岩のC、／C2－C5値が1．3－1，300であるのに対し

て，これよりも時代の古い古第三紀の炭田ガスのものが

25－34×103と高いのは，両者の根源有機物の違いが主た

る理由であると考えられる．

　海底堆積物には，C、／C2－C5値が100以下の低いものが

多く認められているが，第四紀（海成）では大部分が104

以上である．これは，第16図で示すようにC、／C2－C5値

は，堆積物の深度が1m以浅では余り明瞭でないが，こ

れより深い部分では，一般に深度と共に増加しつつ，第

四紀のガス組成の値に近づく傾向があると考えられる．

しかし，このような現世の海底堆積物から第四紀にかけ

てのC1／C2－C5値の増加は，C2－C5炭化水素の生成に較

べて，メタンの生成が著しく多いことを示唆しているが，

これは石油系炭化水素の生成機構とは違った現象である

といえる．

　C、／C2－C5値が鮮新世で低くなっていることから，石油

系のガス状炭化水素の生成は，ほぼこの地質時代から始

まっていると考えられ，これは中新世で最大の生成量に

なると考えられる．一方，炭酸塩岩のC・／C2－C5値は，

現世のサンゴ及び第三紀でL2－100であり，これは泥質

岩の中新世に相当した低い値である．またこの値は，ジュ

ラ紀一シルル紀で7×10－1－2，900と高くなる．現世一第三

紀の炭酸塩岩の試料が少なく，また試料の保存中のメタ

ンの逸散ということもあり，結論的ではないが，炭酸塩

岩のC・／C2－C5の続成的変化は，泥質岩の場合と同様に，

第三紀で最も低く，中生代，古生代で高くなると考えら

れる．

　以上，地質時代とガス状炭化水素の諸指標値との関係

から，その続成的変化を考察したが，泥質岩の現世一中新

世の試料では，ガス含有量パターン，CPV，飽和炭化水

素／不飽和炭化水素及びC、／C2－C5値に，続成的変化を示

唆するような一定の傾向が認められたが，古第三紀・白

亜紀及び古生代では，この傾向からかなり分散した値を

示すものが少なくない。一般に，古期岩でみられるこの

ような諸指標値のバイモーダル（bimoda1）の分布は，ガ

スを胚胎している地層への地表水の侵入によるガス組成

の二次的変質や埋没深度，地温などの続成作用の違いを

反映したものと考えられる．

　泥質岩に胚胎する天然ガス試料が，既存の坑井や露頭

から採取したので，試料の二次的変質は，本研究ではほ，

とんど問題がないと考えられる．一方，すでに述べたよ

うに，炭酸塩岩のガス試料は，長期間保存した炭酸塩岩

を粉砕し，これを酸分解して発生したものを用いている

ので，ガス組成の二次的変化も考えられ，とくに炭酸塩

岩の保存中におけるメタンの優先的逸散をはじめ，粉砕

による炭化水素の発生などについての検討の余地が残さ

れた．

　5．3．2　n一パラフィン

　地質時代とn一パラフィンのTP，HP／LP，CPI，TP／

Org・C値及び含有量パターンとの関係から，その続成的

変化を考察した．

　堆積物，堆積岩中の有機物の続成的変化は，炭化水素

の生成をともない，一般に，HP／LP，CPI値が減少する

のに対して，TP，TP／Org・C値は増加し，含有量パター

ンはEあるいはF型になる傾向が知られている
（PHILIPPI，1965；浅川，1975；米谷，1983）．

　各種堆積物の同一埋没深度におけるn一パラフィンの
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第15図　深度による飽和炭化水素／不飽和炭化水素の変化

各指標値の平均値（以下本文では平均指標値として表示）

の垂直変化を第17図に示した．泥炭の平均指標値は，一

般に深部において減少しているが，これは各泥炭層の基

底にある粘土質あるいは粘土・砂層にある根源有機物の

違いによるものであり，続成的変化によるものではない

と考えられる．湖沼堆積物の平均指標値の垂直変化では，

続成的変化を示唆するようなCPIやHP／LP値などの

減少傾向はみられず，むしろ一般に深部にむけて増加す

るような傾向がみられることから，この変化は堆積岩中

の根源物質の違いによるものと解釈される．

　紀伊水道の平均指標値の垂直変化は，ほぼ3m以深か

ら増加する傾向がある．これは，この深度以深に供給さ

れた陸成有機物がより多かったことによるものと考えら

れる．日本海溝・千島海溝の堆積物でも，日本海溝側の

陸地により近い大陸斜面の平均CPI値は3．8－4・1と相

対的に高く，その他の平均指標値がいずれも深部にむけ
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ガス状炭化水素及びn一パラフィンの地球化学的研究（米谷　宏）
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てやや増加の傾向にあり，含有パターンはB型である．

このような大陸斜面でみられn一パラフィンの平均指標

値の垂直変化は，続成的変化によるものとは考えにくく，

陸源有機物の影響が大きく関っていることによるものと

解釈できる．また，大陸斜面のものを除くほかの日本海

溝・千島海溝における平均指標値の垂直変化は，全体と

して余り変わらず，続成的変化を示唆するようなパター

ンになっていないと考えられる．さらに，中東部中央太

平洋海盆の平均指標値の垂直変化も，TPが深部で減少

する傾向があるものの，他の平均指標値はほぼ一定か，

不規則であり，全体としては続成的変化を示唆するパ

ターンとなっていない．

　以上，各種堆積物の平均指標値の垂直変化は，いずれ

も続成的変化を示唆するようなパターンを示しておら

ず，これらの変化は，それぞれの深度に供給された根源

有機物の違いを反映したものであると解釈できる．

　第四紀のボーリングコアのn一パラフィンの指標値の

垂直変化は，一般に不規則である．含有量パターンがA

とB型である琵琶湖湖南及び軽井沢ボーリングコアのn

一パラフィンの指標値の垂直変化（付図A－1）は，一般

に砂岩に低く泥質岩や炭質物を含む層に高い．同様の垂

直変化は，含有量パターンがB，C及びD型である小川

湖，大谷町及び周防灘ボーリングコアについても認めら

れる．

上記で考察した，坑井深度がほぼ300mまでの第四紀

ボーリングコアのn一パラフィンの指標値の垂直変化に

ついてみる限り，これらの変化は，堆積初期に供給され

た根源有機物の固有の指標値を示しているものと考えら

れ，明瞭な続成的変化は認められない．

　鮮新世の川崎コア（第6図）のn一パラフィンの指標値

の垂直変化は，根源有機物の違いによると考えられるよ

うな，一般に砂岩に低く，泥質岩や炭質物を含む層で高

い傾向を示しており，明瞭な続成的変化を示唆するEあ

るいはF型の含有量パターンのものは認められない．房

総の市原及び上太田コア（第6図）についても同様に，

明瞭な続成的変化を示すようなn一パラフィンの指標値

の垂直変化のパターンになっていない．

　新潟の梅田コア（鮮新世一中新世，第6図）のn一パラ
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Org・C

フィンの指標値の垂直変化では，CPIが中新世で減少す

る傾向を示すが，他の指標については，明瞭な続成的変

化を示唆するようなパターンになっていない．角田コア

（鮮新世一中新世，第6図）では，深部の中新世で続成的

変化を示す含有量パターンがE型のものがある．

　尼瀬コア及びSKカッテングス（中新世，第8図）で

は，続成的変化によるTP値の増加と，HP／LP値の減

少が認められ，含有量パターンは，EとF型になってい

る．

　新潟及び房総の地表試料の各層別平均指標値の変化を

第18図に示した．

　新潟では，明瞭な続成的変化を示す含有量パターンの

EとF型が寺泊・七谷・津川層で認められる．CPI平均

値は，鮮新世の灰爪と西山層とでは余り変わらない3．3

と3．4である．これに対して，中新世では，上部の椎谷

層の2．5から，下部の七谷・津川層の1．5に減少してい

る．これとほぼ同様の変化は，HP／LP平均値についても

認められる．TP平均値は，魚沼層群一西山層で0．8μ9／

9－1．6μ9／9であるのに対して，下部の寺泊層，七谷・津

川層では，それぞれ2．3，2。1μ9／9に増加している．

　TP／Org・C平均値も，TP値とほぼ同様に，寺泊及び

七谷・津川層で増加している，

　以上のように，n一パラフィンの明瞭な続成的変化は，

平均指標値や含有量パターンが変化する節目に相当する

ところの，椎谷層あるいは寺泊層から認められる．

　房総の地表試料の層別含有量パターンの分布は，鮮新

世の勝浦層までBとC型のものである．中新世の三浦層

群では，続成的変化を示唆するようなE型のものが認め
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られる．CPI平均値は，笠森一国本層で3．5－3．9，梅ケ瀬

一勝浦層で2．6－3．3，安野一木ノ根層でL6－3．0であり，一

般に下位層に減少する傾向がある．以前，著者は梅ケ瀬

から勝浦層のCPI値が低いのは，続成的変化によるもの

と指摘した（米谷ほか，1983）．しかし，同層の含有量パ

ターンにはE型のないことや，その後における他地域と

の比較検討の結果から，この梅ケ瀬一勝浦層のCPI値は，

供給された根源有機物の固有値に近いものであり，これ

に対して下位中新世でみられるCPI値の減少は続成的

変化によるものと考えられる．

　HP／LP平均値は，笠森一国本層の7×10－1－1．5に対し

て，梅ケ瀬から勝浦層では1．0－1．9に増加しているが，

これは，供給された根源有機物の違いによるものと考え

られる．

　TP及びTP／Org・C平均値は，全体としては鮮新世

よりも中新世の三浦層群で低くなる傾向がある．これは，

本地域に発達した断層帯などでn一パラフィンの移動，逸

散がより大きかったことによるものと考えられる．本地

域におけるn一パラフィンの含有量パターン，CPI，HP／

LP値の層別分布から考えて，新潟の場合ほど明瞭でな

いが，その続成的変化は，中新世の清澄あるいは天津層

から始まっていると考えられる．

　第19図に各種地表試料のn一パラフィンの指標値の分

布と地質時代の関係をまとめて示した．続成的変化は，

中新世から古生代にかけてのHP／LP及びCPI値の減

少，あるいは含有量パターンがF型へ収敷することに

よって示されると考える．

　泥質岩とはその根源有機物を異にする石炭のn一パラ

フィンの続成的変化は，古第三紀で認められ，中・古生

代にかけてHP／LP及びCPIの減少と含有量パターン

のEあるいはF型への収敷が認められる．しかし　TP／

Org・C値では，古第三紀と中・古生代では余り変わら

ず，泥質岩と根源有機物の違いを反映したものとなって

いる（第20図）．また，炭酸塩岩では，一般にn一パラフィ

ンの含有量が少なく，地質時代との関係はあまり明瞭で

ないが，中新世一古生代の含有量パターンがEとF型であ

ることから，明瞭な続成的変化は泥質岩と同様に，中新

世から起きていると考えられる．

　すでに指摘したように，各種堆積物のPr／Ph，C、7／Pr

及びC、8／Ph値は，一般に酸化的環境で高く，また陸成

堆積物の方が海成堆積物よりも高い．各種試料のPr／Ph，

C、7／Pr，C、8／Ph値の分布を第21図にまとめて示した．

　新潟の地表試料の層別Pr／Ph，C、7／Pr，C、8／Ph値の変

化では，Pr／Phは椎谷層まで減少するが，寺泊・七谷・

津川層で増加に転じている．また，C、7／PrとC、8／Ph値

についても同様に，この値は寺泊層まで減少するが，七

谷・津川層ではわずかではあるが増加している．こうし

た地表試料で認められたPr／Ph，C、7／Pr，C、8／Ph値の椎

谷あるいは七谷層までの減少傾向は，一般に見附，角田，

梅田コアについても認められる．これらの指標値が，一
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地質調査所月報（第40巻第4号）

　　　C2rC33
　　　C1σ一C20

　100

CPl

N＝170

Clo－C33
　　　　　含有鰻パターンOrg・C

N＝120

　100

　100

C21－C33

　　　Clo－C20

　100

　100

CPI
n一パラフィンの　　Clo－C33

含有灘パターン　　OF9・C

　100

100

古％

生50
代

N冨23 N嵩23・ N＝12 N＝23

　100
N＝43

〆orB

　100

中％

古50
生
代

　～～～～～10　　　～～～4　　　～～～13　　　　ABcbEF
O．512310以　　　234以　　　0，5123以

　　　　上　　　　　　　　上　　　　　　　　上

第19図　地質時代別n一パラフィンの諸指標値の分布

N＝9 N＝9 N＝9 N＝8

l　P　　～10　　　　～～～4　　　　A』BCDEF　　　～・1～～3
0．512310以　　　　234以　　　　　　　　　　　　　0．5123以
　　　　上　　　　　　　　　上　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　上

第20図　地質時代別石炭のn一パラフィンの諸指標値の

　　　　分布

般に椎谷層あるいは寺泊層にかけて減少しているのは，

下位層にむけてより還元的で，かつより陸成有機物の影

響が少なかったか，あるいはどちらかが主要な因子に

なっていることを示唆していると考えられる．一方これ

ら指標値が寺泊あるいは七谷・津川層で増加の傾向を示

すのは，続成的変化によると解釈できる（MEI－IN6」認，

1985；ZoFIA召云α乙，1986；RAsHID，1979；BARRY　6渉

認，1983）．また含有量パターンがF型である尼瀬コアと

SKカツテングスでは，深部にむけてC、7／Pr及びC、8／

Ph値が増加するが，SKカッテングスのPr／Ph値は，

深部にむけて減少の傾向を示す．これは，いわゆる炭化

水素の過熟成によって減少したものとも考えられるが，

なお，これについては今後検討の余地があると考えられ

る．

　房総の市原及び上太田コアの　Pr／Ph，C、7／Pr及び

C、8／Ph値の垂直変化は明瞭でないが，一般に地表試料の

層別変化は，上述の新潟と同様に，C、7／Pr及びC、8／Ph

値がほぼ中新世まで減少しているが，これはより還元的

で，かつ陸源有機物の影響がより少なかったことによる

のか，あるいはこれらのどちらかが主要な要因になって
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いた堆積環境であったことを示唆していると考えられ

る。なお，C、7／Prを除くほかのn一パラフィンの指標値

が明瞭な続成的変化を示す古第三紀嶺岡層では，C・7／Pr

値が続成的変化とは逆の低い値を示しており，これらに

ついては今後更に試料を増やして検討する必要があると

考える．

　5．4地温作用による炭化水素の生成

　現世堆積物のガス状炭化水素の生成が，主として有機

物への生化学的作用による　（ZoBELL，1974；KoYAMA，

1953；NAKAI，1960；　Ky3HEuoB　6渉ごzム，1962；PoPoFF，

1975）ものであるということについては今のところとく

に反論のないところである．著者も，現世から第四紀に

かけてのガス状炭化水素の生成が，ほとんどメタンであ

ることから，第四紀におけるガス状炭化水素の生成の主

な要因は，生化学的作用によるものと考える．

　第三系に胚胎する石油系炭化水素の生成が，地温作用

によるという考えは，早くから指摘されている（ABEL－

soN，1963；TlssoT召オα乙，1976）．

　一般に有機物を加熱すると，水素や飽和，不飽和のガ

ス状炭化水素などが生成する．実際，堆積岩を短時間，

1000C前後に加熱すると，上述のガス成分が容易に生成す

る　（YoNETAM　and　OHBA，1974；RoHRBAcK　and

KAPLAN，1978）．

　炭化水素を主成分とした天然ガス中に，水素や不飽和

炭化水素が存在することは，堆積岩中の有機物の変化が，

地温の作用による熱分解的機構で行われていることの可

能性が考えられる．

　実際わが国の第三紀炭化水素系天然ガスでは，水素

10－3－10『1Vo1．％，飽和炭化水素／不飽和炭化水素

249－3，500，000（米谷，1985a，1985b）である．熱分

解機構による石油系炭化水素の生成について，以下の検

討を行なった．

　ケロジェン，溶剤抽出処理をした石炭（以下，本文で

は処理石炭として表示），堆積岩及び若干の有機標準物質

を350。Cに加熱した結果を検討した（米谷，1989）．

　上記諸試料の加熱では水素，一酸化炭素，二酸化炭素

及び不飽和炭化水素を多量に生成するが，これらの不安

定成分は，一般に時間の経過と共に減少する傾向が認め

られる．こうした堆積岩中の有機物の熱分解による不安

定成分の生成と減少は，地温が低くとも，その地温の上

昇と長い地質時間の過程で連続的に進行しているものと

考えられる．このことはまた，前述した天然ガスの水素

が一般にn×10一2Vo1．％以下，一酸化炭素が10－2Vol．

％以下であり，飽和炭化水素に比べて，不飽和炭化水素

が著しく少ないことからも裏づけされると考えられる．

　石油とこれにともなって産出するガス状炭化水素の

成因的関係をケロジェン（北陸No．1試料，新第三紀）

の加熱実験で検討した（第22図）．同図が示すように，
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ガス状炭化水素及びn一パラフィンの地球化学的研究（米谷　宏）

生成ガスは，ケロジェンの加熱時問と共に増加する．こ

れに対して，生成したTP値がほぼ100μ9／9であった

ものが，1時間以上の加熱では10｝2μ」／9以下になる。

この結果は，ガス状炭化水素の生成は，液状のn一パラ

フィンの熱分解のみによるのではなくて，ケロジェンか

らの直接的生成の両方による可能性を示唆しているもの

と考えられる．同様の結果は，有機標準物質についても

認められた（米谷，1988）．つまり，石油系のガス状炭化

水素は，石油の分解とケロジェンからの直接的生成の両

方によるものと考えられる．

6．ま　と　め

　堆積物，堆積岩中の有機物から炭化水素を生成するに

は，基本的には生化学的作用と地温作用の要因があると

考えられる．

　現世堆積物に普遍的に分布しているメタン，エタン，

エチレンなどのガス状炭化水素は，生体有機物が堆積物

となってからの生化学的作用によって生成したものであ

ると考える．

　泥炭や湖沼堆積物のC1／C2－C5値が，104－5×105に対

して，海底堆積物では2－105の低い値のものが多く，これ

は，両者に供給された根源有機物の違いによるものであ

ると考える．また，現世堆積物のn一パラフィンは，根源

有機物の特徴を反映し保存していると考えられる．生化

学的作用による現世堆積物のメタンの生成は，第四紀に

なっても行われると考えられ，C2－C5炭化水素に対する

メタンの生成が依然として多いことを示している．また，9

現世堆積物で保存されているn一パラフィンは，第四紀で

もほとんど変化しないと考えられる．

　鮮新世では，現世，第四紀で主要な役割をした有機物

への生化学的作用にとって変わって，ここでは地温作用

による続成的変化が考えられ，C、／C2－C5値は，ガス状炭

化水素の続成的変化を示唆するような第四紀よりも低い

145－25×103となり，C2－C5炭化水素の生成が多くなって

いる．一方，n一パラフィンの諸指標値については，一般

に明瞭な続成的変化を示すパターンは認められない．

　中新世になると，著しい炭化水素の生成が認められ，

C、／C2－C5値では一般に100以下になり，また，TP，TP／

Org・C値の増加に対して，CPI，HP／LP値は減少し，

含有量パターンもEとF型に収敷など，n一パラフィンの

明瞭な続成的変化が認められる．これらの変化は，主に

地温作用による熱分解的機構で行われたと考える．

　わが国における古第三紀一古生代のC、／C2－C5値は，中

新世のものに比べて著しく高く，CPI値はLOへ収敷す

るのに対して，HP／LP値は中新世のものよりも更に減

少し，含有量パターンもF型に収敷する傾向を示す．こ

の地質時代では，炭化水素の生成よりも，その分解の方

が強く，いわゆる過熟成の段階にあるものと考えられる．

　炭酸塩岩及び石炭の明瞭な続成的変化は，泥質岩と同

様にほぼ中新世から起こっていると考えられる．しかし，

泥質岩の根源有機物と比べて，陸成植物を根源物とした

石炭では，C2以上の炭化水素の生成ポテンシャルは低い

と考えられる．
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付表A－1　各種堆積物試料

試　　料 採取地 試料の性状および堆積環境 文　　献

植物 諏訪湖周辺の山 から松，ひの木，赤松，くま笹，ふじ，山つつじ，なら，あけび，

一土壌 地 山ぶき，野ばら．土壌資料は，地表から5－20cmの深さのもの．

幌向泥炭 北 海 道 層厚6m前後，最上部はうすい火山灰で，以下3mまで泥炭，4 本島（1959）

mと6m以深に粘土層あり． 牧（1959）

米里泥炭 北 海 道 層厚6m前後，地表から6－7mまで泥炭層，7m以深は砂質粘 本島（1959）

土．幌向・米里泥炭は，堆積当時海水の影響をうけていたと推定 牧（1959）

されている．

尾瀬ヶ原泥炭 福島・群馬・新 平均層厚5m前後，泥炭層の基底は火山灰，粘土，砂礫。C14法 松井ほか（1954）

潟県 による3－4m深度の年代は，5，000±40年。 SHIMAandMINAMI
（1958）

宮床泥炭 福 島 具 最大層厚6m，最深部層の推定年代10，000年，泥炭の基底部は粘 東京理科大学生物研
土．全体として泥炭からなっている。 究部（1969）

諏訪湖堆積物 長 野 県 富栄養型淡水湖．柱状試料は，湖底から1m以内に堆積した粘土
およびシルト質のもの．

琶琵湖堆積物 滋 賀 県 貧栄養型淡水湖．柱状試料は，湖底から1m以内に堆積した粘土
一およびシルト質のもの．

浜名湖堆積物 静 岡 県 遠州灘に通じている汽水湖．柱状試料は，湖底から1m以内に堆
一積したもので，上部のかき殼の混った部分を除くと，一般に黒灰

色粘土質のものである．

三方湖群の堆積物 福 井 県 内陸側から若狭湾に向って三方湖，水月湖，管湖，日向湖，久々 理科年表（1982）

子湖と配列し，いずれも富栄養型汽水湖．水深30mをこす水月・
日向湖では深部で停滞層形成試料は，湖底から1m以内に堆積
した粘土およびシルト質．

宍道湖・中海の堆 島 根 県 富栄養型汽水湖．柱状試料は，海底から1m以内に堆積したもの
積物 で，粘土およびシルト質からなっている．

紀伊水道海底堆積 第1図参照水深1，000－2，000mの大陸斜面から採取．柱状試料の長さ6m以
一物 下．全体として粘土およびシルト質からなり，ところどころうす

い砂，火山灰を挾む．

日本海溝・千島海 〃 水深1，000－1，700mの大陸斜面と5，000－7，400mの海溝から採取． INOUCHI　6∫　α1．

溝の堆積物 柱状試料は6m以下のもので，全体として粘土およびシルト質 （1977）

で，ところどころ火山灰，砂，軽石を挾んでいる。

中東部中央太平洋 〃 柱状試料は6m以下のもの．上部の20cm前後は第四紀の珪質 ARITA（1977）
海盆堆積物 粘土層で，これより下部は第三紀の深海粘土からなっている．

サンゴ 鹿児島県大島郡
一喜界町

付表A－2　第四系試料

試　　料 採取地 地質及び産状 備　　考

勇払ガス 北海道 勇払地地域で産出する天然ガス
一

小川原湖コアー 青森県 95mのボーリングコアー．砂，礫層からなる内湾性堆積物 尾原（1971）

山形ガス田 山形県 山形盆地に産出する天然ガス．淡水性湖成堆積物で，粘土，礫，
砂からなる．

牧（1966），鯨岡（1962），小林
（1986〉，島津（1983），三梨（1974）

新潟ガス田及び
地表堆積岩

新潟県 水溶性天然ガス．主として泥，礫，砂からなり，亜炭が介在す
る．汽水性堆積物．

金原（1958）

常磐炭田地域の
ガス

福島県 第三系の多賀層群の上位層から産出する天然ガス

一
大谷町コアー 埼玉県 深度360mのボーリングコアー．主として粘土，シルト，砂か

らなる．

森（1974）

南軽井沢コアー 長野県 深度25mのボーリングコァー．5m以浅は泥炭質，以深は砂，
砂質シルト．

宇野沢（1972）

房総半島の地表
堆積岩

千葉県 泥岩と砂岩の互層からなる浅海性堆積物 三梨（1979）
鈴木（1983）

尉水ガス田 富山県 呉西平野に胚胎する天然ガス． 金原（1958）

諏訪湖ガス田 長野県 砂，砂礫と有機質粘土との互層の湖成堆積物に胚胎する天然ガ
ス．

金原（1957）
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　　　　　　付表A－2　つづき

試　　料 採取地 地質及び産状 備　　考

清水ガス田 静岡県 礫岩，砂質泥岩からなる浅海性堆積層に胚胎する天然ガス． 金原（1958）

琶琵湖ガス田及
びコアー

滋賀県 砂，礫，粘土からなる堆積層に胚胎するガス．泥炭，砂，シル
トからなる14，3mのボーリングコアー，

金原（1958）

尾原（1967）

大阪市古市南通
のガス

大阪府 大阪層群から産出する天然ガス 本島（1969）

三方湖のガス 福井県 三方湖群の周辺から産出する水溶性天然ガス． 金原（1957）

宍道湖のガス 島根県 砂，礫，泥からなる堆積層に胚胎する水溶性天然ガス． 金原（1958）

周防灘地域のコ
アー

大分県 85mのボーリングコアー．主として砂，礫，シルトからなり，
凝灰質を介在する．

佐藤（1971）

熊本平野のガス 熊本県 泥炭を伴う砂礫層に胚胎する水溶性天然ガス 金原（1957）

加久藤盆地のガ
ス

宮崎県 砂，泥，凝灰質砂岩に胚胎する水溶性天然ガス 金原（1957）

炭酸塩岩 鹿児島県 淡黄褐色，やや多孔質，さんご，石灰藻，有孔虫を含む． 藤貫（1971）

付表A－3　新第三系試料

試　　料 採取地 地質及び産状 備　　考

天北油田ガス 北海道 ガスと油は中新統に胚胎している． 金原（1957）

勇払地域のガス ノノ 新第三系に胚胎するガス． 金原（1957）

長万部のガス 〃 新第三系に胚胎するガス， 金原（1957）

秋田油田のガス 秋田県 女川，船川及び天徳寺層から産出する油田ガス 米谷（1985）
鵜飼（1973）

山形ガス田のガ
ス

山形県 新第三系に胚胎するガス． 牧（1966）

新潟油田のガ
ス・地表堆積岩

新潟県 新第三系に胚胎する油田ガス及び灰爪一七谷層地表試料とボー
リングコア

金原（1957），鯨岡（1962），小林

（1986），島津（1983），三梨
（1974），米谷（1987）

常磐炭田のガ
ス・石炭

福島県 新第三系から産出するガス 牧（1969）

須貝（1959）

房総半島のガ
ス・地表堆積岩

千葉県 新第三系から産出するガス及び新第三系の地表試料 三梨（1979），鈴木（1983），米谷
（1983），金原（1957）

房総半島のボー
リングコア

〃 新第三系

一
川崎ボーリング
コア

神奈川県 〃　　　　　　　　　〃

一
磯部町付近のガ
ス

群馬県 中新統の碓氷層群から産出するガス． 本島（1957），米谷（1968）

高崎亜炭 〃 新第三系 須貝（1959）

北陸地域のガ
ス・地表堆積岩

富山県
石川県

新第三系に胚胎するガス及び主として中新統の地表試料 金原（1958）

清水及び焼津ガ
ス田のガス

静岡県 新第三系に胚胎するガス． 金原（1958），米谷（1963）

相良炭酸塩岩 〃 新第三系の中新世 藤貫（1971），米谷（1982）

島根半島地域の
地表堆積岩

島根県 新第三系の地表試料 牧（1978）

岩国亜炭 山口県 新第三系．

一
宮崎地域のガ
ス・地表堆積岩

宮崎県 新第三系に胚胎するガス及び地表試料 金原（1957），牧（1980〉

鹿児島地域のガ
ス

鹿児島県 新第三系に胚胎するガス． 米谷（1963，1985），金原（1957）
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付表A－4　古第三系・中生界・古生界試料

試　　料 採取地 地質及び産状 備　　考

石狩地域のガス 北海道 白亜系のガス． 須貝（1959），牧（1971）

石狩炭田のガ
ス，石炭

〃 古第三系の石狩層群に介在する石炭及びガス． 牧（1971〉，藤井（1980）・

釧路炭田の石炭 ノノ 古第三系の浦幌層群の石炭． 藤井（1979）

勇払地域のガス 〃 白亜系のガス

一北上地域の地表
堆積岩

宮城県 二畳系 藤貫（1974），金谷（1975）

銚子のガス，房
総半島の地表試
料

千葉県 白亜系，60mボーリング孔から産出．保田及び嶺岡層群．

一
早川町のガス，

地表堆積岩
山梨県 四万十層群のガス，地表試料 矢崎（1981）

岐阜含炭地の石
炭

岐阜県 二畳系の石炭
一

木曽地域の地表
堆積岩

長野県 二畳系 片田（私信）

静岡地域の地表
堆積岩

静岡県 四万十層群の地表試料，古生界のガス． 牧（1978），本島（1962），静岡
県商工部（1953）

岡山地域の地表
堆積岩

岡山県 中生界及び古生界の地表試料 寺島（1981）

四国地域のガ
ス，地表堆積岩

高知県
愛媛県

四万十層群，古生界のガス．四万十層群の地表試料 牧（1978），本島（1962），野田
（1952）

大嶺炭 山口県 三畳系の石炭 徳永（1967）

北及び北西九州

地域の炭田ガ
ス，石炭

福岡県
佐賀県

古第三系のガスと石炭 須貝（1959）

宮崎地域の地表
堆積岩

宮崎県 四万十層群の地表試料 牧（1980）

東鹿越
炭酸塩岩

北海道 ジュラ系，黒灰色 藤貫（1971），米谷（1982）

訓子府
〃

〃 〃　　，灰色 〃　　　　　　　〃

尻屋
〃

青森県 〃　　　　　〃
　　》

〃　　　　　　　〃

大船渡
〃

岩手県 石炭系，シルル系，黒色，黒灰色 〃　　　　　　　〃

相馬小池
〃

福島県 ジュラ系，暗灰色 〃　　　　　　　〃

葛生
〃

栃木県 二畳系，灰白色，暗灰色 〃　　　　　　　〃

青海
〃

新潟県 石炭系，二畳系，灰白色 〃　　　　　　　〃

赤坂
〃

岐阜県 二畳系，灰色 〃　　　　　　　ノノ

帝釈
〃

広島県 石炭系，二畳系，白色 〃　　　　　　　〃

於福
〃

山口県 石炭系，二畳系 〃　　　　　　　〃

佐川鳥の巣
〃

高知県 ジュラ系，暗灰色 〃　　　　　　　〃

鳥形山
〃

〃 二畳系，灰白色 〃　　　　　　　〃

平尾台
〃

福岡県 二畳系，白色 〃　　　　　　　〃

津久見
〃

大分県 〃　，灰一黒灰色 〃　　　　　　　〃

一204一



ガス状炭化水素及びn一パラフィンの地球化学的研究（米谷　宏）

付表A－5　試料の採取と分析法

ガス試料 ガス採取法の概要 ガス分析法 文　　献

湖水，湖底堆積物
及び泥炭のガス

湖水の溶存ガスは，二酸化炭素追出し法による．塩ビ管を
湖底につきたてるか小山式採泥器で湖底堆積物を採取．採
取した堆積物は，これを空気にふれない状態でフラスコ内
で泥水状にして二酸化炭素追出し法で採取泥炭ガスは，
ストレーナのある塩ビ管を挿入，この中に湧出する地下水
を，二酸化炭素追出し法で採取．

ガスクロマトグラフによ
る分析

1）水素，ヘリウム，酸
　素，窒素，メタン，一
　酸化炭素の分析
　モレキュラシーブ5A，
　40℃，アルゴンキャリ
　ヤーガス．

2）ピロガロール溶液で
　酸素を除いたガス試料
　中のアルゴンの分析
　は，モレキュラシーブ
　5A，400C，ヘリウムキ
　ャリヤーガス．

3）二酸化炭素の分析．
　活性炭素，40℃，アルゴ

　ンキャリヤーガス．

4）炭化水素の分析
　D．M．S，0。C，窒素キャ

　リヤーガス．

菅原（1937）

KOYAMA（1953〉
米谷（1967，1985）

本島（1959）

遊離ガス 坑井元あるいは露頭現場で，水置換法で，瓶，ガラス製補
集管に採取

米谷（1968）

堆積岩中のガス 1）適当な大きさに粗砕した試料を，ガラス容器につめ，
　これに二酸化炭素を通して水酸化ナトリウムを満たした
ビユレットに集める．

2）粗砕した試料と水と共にガラス容器にとり，ローラ・
　ミルで泥状化させ，これに二酸化炭素を通して採取する．
3）2－5メッシュの試料をガラス容器に入れ，減圧下で採
取する．

米谷（1985）
本島（1973）

炭酸塩岩中のガス 菅原式溶存ガス採取法で，試料容器に蒸溜水と粗砕した炭
酸塩岩を入れ，これに塩酸を加え，発生したしたガスを試
料とする．

一

濃縮した炭化水素
ガス

ガス試料中の炭化水素を，一100。Cの耐火レンガに吸着させ
てから，90－100。Cの温水槽中で，二酸化炭素追出し法で採
取．

米谷（1985）
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