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１．イントロダクション

メタンは天然ガスの主成分であるが，大気中には

ppmオーダーでしか含まれない微量成分の一つであ

る。しかし，地殻内部に分布している流体中など還元

的な環境には存在するメタンが，酸化的な大気中に放

出されると，光化学反応に関わるだけではなく赤外線

を吸収し，水蒸気，二酸化炭素についで三番目に強

力な温暖化ガスとして働くことが知られている

（Lelieveld et al., 1993）。したがって，地球全体のメ

タンの収支を知ることは，将来の気候変動を知る上で

重要である（Chappelaz et al., 1993）。大気中のメタ

ン濃度は150年前の2倍に増えており，地球上の気候

変動に影響を与えていると考えられている（Lashof

and Ahuja, 1990）。地球全体の収支を考えるために，

一つ一つの生成・消滅プロセスの定量化が必要である

が，地殻から湧出するガスについては地下深部に起源

を持つガスの寄与などもあり，いまだに新しいモデル

が示されるなど不確定な部分が残されている（e.g.,

Mazzini et al., 2012）。さらに，掘削技術の進歩に伴

い，より深くまで掘削することができるようになって

きたことから，地下深部の情報が明らかになってきて

いる（e.g., 加藤ほか，2012）。これまでのところ，地

殻から放出されるメタンは，大気中のメタンの供給源

としては，非常に小さな寄与率しかないと考えられて

きていた（Lelieveld et al., 1998; Prather and Ehhalt,

2001）。実際に，IPCCの二次や三次の報告書も，地

殻から湧出するガスのメタンの供給源はガスハイド

レートだけしか考慮されていない（Schimel et al.,

1996; Prather and Ehhalt, 2001）。しかし，2001年

以降の研究では，陸上における地殻からの湧出ガスの

莫大な放出量に関する証拠が示されてきている（see

references in Etiope, 2009）。こういった知見は，地

殻から湧出するガスが一つのメタンの供給源であると

IPCCに認識させ始めている（Denman et al., 2007）。

基本的には，地殻から湧出するガス中のメタンの供

給源は二つのタイプに分けられる。地熱帯及び火山帯

において生成されるメタンと，堆積盆において生成さ

れる炭化水素の二つである。前者は，無機的あるいは

有機物の熱的な分解で作られる。主に，高温の水蒸気

や二酸化炭素が主成分のガスに含まれており，メタン

の濃度レンジとしては数 ppm～数％程度である。一

方，後者の堆積盆におけるメタンは，比較的低温のガ

スで，メタンが80～99％程度含まれている。このメ

タンの生成過程は，微生物によるメタン生成と，熱分

解によるメタン生成である。微生物起源のメタンは，

堆積物中の有機物を微生物が分解して生成する。熱分

解起源のメタンは，堆積盆の深部で起きている石油生

成過程の一環として，複雑な有機物が熱的に分解され

て高級炭化水素と共に生成する。これらの二つの過程

によって生成されたメタンは，メタンの炭素及び水素

同位体比，あるいは他の高級炭化水素に対する存在比

によって区別できるとされている（Whiticar, 1999;

Whiticar, 2000）。

いずれの場合も，メタンは現世から古生代までの周

囲の地質環境と関係がある。生成されたメタンは，圧

力や密度差に応じて長距離移動を経て，活断層や浸透

率の高い割れ目などを通って，大気中に放出される。

大気への放出は，大規模な現象で言えばガスが堆積物

ごと噴き出している泥火山，小規模にはガスだけが地

殻からしみ出しているガス湧出として起きている。堆

積盆からのメタンの湧出は，陸上だけでなく海底にお

いても起きており，その放出量は地熱帯及び火山帯か

らの放出量よりも10倍程度多いと考えられている

（Etiope and Milkov, 2004）。海底からの湧出と違っ

て，陸上の地球全体の放出量の見積もりは，2001年

以来数百個のフラックス計測に基づいて行われている

（Etiope et al., 2007）。陸上と海洋のすべての地球全

体における地殻からのメタンの放出量は年間40～60

Tgと見積もられており，湿地帯に次いで二番目に大

きなメタンの供給源である（Kvenvolden and Rogers,

2005; Etiope and Klusman, 2010）。この値は，年間

580 Tgと考えられている全メタンソースの約9％に相

当する（Denman et al., 2007）。

琉球諸島周辺にも，メタンを主体とするガスの湧出

が，いくつかの場所で見つかっており，地球規模の問

3He/4He ratios in the Yagaji gases suggest thermal decomposition of organic matter occurs in
deeply‐buried sediments. The Yagaji gases would be generated from marine organic matter in
the Motobu group around 4 km below the ground.

Key words: Seeping gas, Yagaji Island, Methane, Origin, Carbon isotope, Hydrogen isotope,
Helium isotope, Potential source
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題では地球温暖化ガスの収支を把握するために，その

分布を調べることは重要である。沖縄本島北部に位置

する屋我地島の沿岸に湧出しているガスについて，山

城ほか（2006）が湧出孔の分布と化学組成（メタン

58.8％）を報告している（Table 1;山城ほか，2006）。

湧出孔は，屋我地島の東側数百m沖合に位置するウ

フ島と呼ばれる小島の東側数10 m内に49ヵ所見つ

かっており，一方，周辺の12個の小島にはまったく

見られていない（山城ほか，2006）。その湧出量につ

いても測定されており，毎分23.5～60.0 cm3，平均

30.7 cm3/分という値が示されている（Table 1;山城ほ

か，2006）。これは，一日当たり0.04 m3しかないが，

49ヵ所の噴出孔の合計となると，2.17 m3/日に上る。

山城ほか（2006）は，このガスの起源について，周

囲に著しく多数生息する鳩の糞が発酵して生成した可

能性を指摘している（山城ほか，2006）。実際に，山

城・山岸（2006）は生息している鳩の活動を観察し，

800～1,000羽の鳩がウフ島に棲息していることを明

らかにしている（山城・山岸，2006）。山城（2006）

では，噴出孔の周囲に形成されたバクテリアマットの

16 SrDNA解析も行い，硫黄酸化菌であることも明ら

かにしている（山城，2006）。ただし，鳩の糞がガス

の起源であることについては推論の域を出ていない

（山城ほか，2006）。

本研究では，屋我地島沿岸において地殻から湧出し

ているガスを採取して，その化学組成及び同位体組成

を測定し，生成過程について明らかにした。さらに，

それらのガスの供給源となり得る有機物（根源岩）に

ついて推定した。

２．地質学的背景

琉球諸島は，日本の南に位置する長さ約600 kmの

160島からなる列島である（Fig. 1a）。このうち，北

は沖縄本島を含む沖縄諸島，中部に宮古諸島，南部は

石垣島や西表島が属する八重山諸島といった島々から

なる（Fig. 1b）。これらの島々は，東シナ海と琉球海

溝に挟まれた海域に，凸面を太平洋側に向けて弧を描

いて連なっている。弧は，北部で太平洋側に非火山性

の島弧が，大陸側に火山性の島弧が位置する二重弧に

なっているが，南部では非火山性の島弧だけが海上に

見られている（小西健二，1965）。火山性の島弧は，

北方へはトカラ列島（小宝島，薩摩硫黄島など）を経

て，桜島，霧島，阿蘇山へと連なる。南方へは中新世

及び鮮新世に火山活動のあった粟国島及び久米島まで

火山島が見られるが，それより南では海上には火山島

としては見当たらない。ただし，その延長と考えられ

る場所に，深海底で活動している海底熱水が複数個見

つかっている（渡辺，1999;松本ほか，2001;藤倉ほ

か，2001）。

屋我地島が位置する本部半島周辺は，本部半島と辺

戸岬だけに見られる本部層群を基盤としている。本部

層群は，石灰岩からなる本部層（ペルム紀），安山岩

と泥質石灰岩からなる今帰仁層（三畳紀），石灰岩，

チャート及び緑色岩からなる与那嶺層（三畳紀～白亜

紀）及び砂岩と黒色千枚岩ならなる湧川層（年代不

詳）が不整合に累重している。これら本部層群は，異

地性岩体を含む白亜紀前期に形成された再堆積物（オ

リストストローム）である可能性が指摘されている

（藤田，1980）。一方，高見ほか（1999）は，白亜紀

前期の付加体であると解釈し，本州の秩父帯南縁の三

宝山ユニットに対比させている（高見ほか，1999）。

また，本部半島中央部に位置する八重岳の東側斜面付

近には，与那嶺層と本部層の境界に沿って安山岩の貫

入も見られ，中新世（15 Ma）に貫入したものであろ

うと考えられている（大四ほか，1986）。本部半島に

分布する地層として本部層群よりも新しいものとして

は，更新世の仲尾次砂層（1.21～1.65 Ma），サンゴ

礁複合体堆積物からなる古宇利島層（1.65～0.85

Ma），サンゴ石灰岩と砕屑性石灰岩である新期石灰岩

層からなる琉球層群が不整合で覆っている（山本ほ

か，2005）。これらとは独立して，植物遺骸を含む砂

質シルト層をはさむ河川成の呉我礫層（鮮新世後期～

更新世前期）が覆っている場所が本部半島の東側にあ

る（山本ほか，2003）。最上位層としては，完新世の

海岸・河川成の堆積物が不整合でこれらを覆っている

（山本ほか，2005）。

３．サンプリング

試料採取地点を Fig. 1 cに示す。沖縄本島北部に位

置する屋我地島沿岸の海底（水深: 2 m）から噴出し

ている気泡を水中置換法によって，二口のホウケイ酸

ガラス容器に三本採取した。

４．分 析 方 法

４．１ 無機ガス組成

無機ガス組成（ヘリウム，水素，酸素，窒素，二酸

化炭素）の分析には，検出器に TCDを備えたガスク

ロマトグラフ（島津製作所製 GC―8 AIT）を用いた。
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サンプルボトルを真空ラインに直接繋ぐことによりラ

イン内に試料を移した。六方バルブを用いて試料を一

定量（12.6 cm3）切り取り，アルゴンのキャリアガス

中に導入した。各成分の分離には SHINCARBON-ST

パックドカラム（信和化学工業製，内径3 mm，長さ

8 m）を用いた。濃度決定には，混合ガス（ヘリウム

102 ppm，水素108 ppm，酸素1,030 ppm，窒素1,040

ppm，メタン102 ppm，二酸化炭素5,120 ppm）を用

いた。精度はヘリウム4％，水素3％，酸素2％，窒素

4％，二酸化炭素3％であった。

４．２ メタンの濃度

メタンの濃度測定には，検出器 FIDを備えたガス

クロマトグラフ（島津製作所製 GC―2014）を用いた。

サンプルボトルを真空ラインに繋ぎ，試料ガスをバイ

アル瓶（100 ml）に移しヘリウムガスで希釈した。

その後，ガスタイトシリンジを用いて試料ガスをヘリ

ウムのキャリアガス中に導入した。各成分の分離に

は，Porapak-Qパックドカラム（GL Science，内径3

mm，長さ2 m）を用いた。精度は2％以内であった。

４．３ メタンの水素同位体比

メタンの水素同位体比の測定には，北海道大学の連

続フロー型安定同位体質量分析システム（Thermo

Fisher Scientific社製 DELTA V）を用いた。ガスタ

イトシリンジを用いてヘッドスペースの試料ガスをヘ

リウムのキャリアガス中に導入し，二酸化炭素と水蒸

気を除去した後，90 Kに冷やした Porapak-Qによっ

て試料ガス中からメタンを分離した。CP-PoraPLOT-

Q（内径0.32 mm，長さ50 m）キャピラリーカラムを

Fig. 1a Map of the Japan Islands. The box shows the position of Fig. 1b.
Fig. 1b Map of the Ryukyu Islands. The box shows the position of Fig. 1c.
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使って残りのガスからメタンを単離し，1,350°Cに熱

したセラミック製のチューブによってメタンを水素に

変換して質量分析計に導入して水素同位体比を測定し

た。分析誤差は10‰以内である。結果は，標準物質

VSMOWとの比によってδ値として次式のように表

記した。

δD（‰VSMOW）

＝（（D/H）sample/（D/H）VSMOW）－1 （1）

4.4 エタン・プロパン濃度及び炭化水素の炭素同

位体比

エタン（C2H6）及びプロパン（C3H8）の濃度と炭

化水素の炭素同位体比の測定には，連続ガスフロー型

同位体比質量システム（Finnigan社製MAT 252）を

用いた（Tsunogai et al., 2000; Komatsu et al.,

2005）。サンプルボトルをラインに繋ぎ，そこにキャ

リアガスのヘリウムを流すことにより試料ガスを導入

し，二酸化炭素と水蒸気を除去した後，メタンは液体

窒素，エタン・プロパンの場合はドライアイスとエタ

ノールを混合した冷媒で冷却した Porapak-Qカラム

によって試料ガス中の窒素及び酸素から分離した。

PoraPLOT-Qキャピラリーカラムを使用して残りの

ガスからそれぞれの炭化水素を単離し，960°Cに熱し

た燃焼炉によって二酸化炭素に変換してから質量分析

計に導入して測定した。メタンの炭素同位体比の精度

は0.3‰である（Tsunogai et al., 2000）。エタン・プ

ロパンの精度は導入量ごとに異なるため，各サンプル

について個別に Table 1にまとめた。同位体比は，標

準物質 VPDBとの比によってδ値として次式のよう

に表記した。

δ13C（‰VPDB）

＝（（13C/12C）sample/（13C/12C）VPDB）－1 （2）

Fig. 1c Map of Okinawa Island. The position of the sampling point of the seep-
ing gas of the coast of Yagaji Island is shown.
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４．５ 希ガス同位体比

ヘリウム同位体比（3He/4He）及びヘリウム―ネオン

比（4He/20Ne）の測定には，東京大学大気海洋研究所

の希ガス質量分析計（Micromass社製 VG 5400）を

用いた（Sano and Wakita, 1985）。サンプルボトル

を直接真空ラインに繋ぐことによりライン内に試料を

導入した。U字型トラップを液体窒素で冷却するこ

とにより水蒸気を除去し，十分に排気し加熱しておい

たチタン製吸着材により窒素，酸素，二酸化炭素など

の活性な気体を吸着し取り除く。精製された希ガスを

液体窒素で冷却した活性炭トラップに通すことにより

アルゴン，クリプトン，キセノンを吸着させる。残っ

たヘリウムとネオンの比を四重極質量分析計（Pfeif-

fer Vacuum社製 Prisma 80）により測定した後，40

Kに冷却したクライオ活性炭トラップでネオンを吸

着しヘリウムを単離して質量分析計に導入して3He

と4Heの比を測定した。精度は1.1％である。4He/20Ne

比の精度は10％である。結果は大気の3He/4He比

（（3He/4He）atm）で規格化して次式のように表記した

（R表記）。

R/Ratm＝（3He/4He）sample/（3He/4He）atm （3）

５．結 果

ガス成分の測定結果を Table 1に示す。合わせて，

これまでに報告されている沖縄本島内の天然ガスの化

学組成及び同位体組成を示した（Table 1）。屋我地島

沿岸の湧出ガスは，メタンが60％近く含まれており，

続いて窒素，二酸化炭素，酸素が含まれている（Table

1）。その他のガスの成分は，エタン，ヘリウム，水

素が ppmオーダーで含まれている（Table 1）。エタ

ン濃度は100 ppm程度であり，メタン／（エタン＋プ

ロパン）の存在比では数1,000といった値を示してい

る（Table 1）。また，ヘリウムはいずれも大気中の濃

度（5 ppm）よりも高い。ヘリウム同位体比は，大気

と比べて3Heの存在比が低い（Table 1）。メタンの炭

素同位体比については，－50‰よりも大きな値を示

している（－42.4～－40.0‰）。エタンの炭素同位体

比は，ある一定の範囲内の値を示している（－26.1～

－25.0‰）。プロパンの炭素同位体比はややばらつい

ている（－26.9～－21.6‰）。メタンの水素同位体比

については－150‰よりも大きな値を示しており，基

本的には一定の範囲の値を取っている（－146～

－143‰）。

６．考 察

６．１ ガス組成

メタン，窒素，酸素を用いた三角ダイアグラムを

Fig. 2に示した。合わせて，これまでに報告されてい

る本島内における天然ガスについてもデータをプロッ

トした（Fig. 2）。これによると，屋我地島のガスは，

メタンを主体とする糸満や那覇に分布する天然ガスと

は異なり，メタンの他にも一定量の窒素を含んでいる

別の組成を示していることがわかる（Fig. 2）。Fig. 2

には大気及び大気平衡の海水（Air Saturated Water:

ASW）の組成もプロットしたが，いずれのガスもそ

れぞれ大気あるいは大気平衡の海水と混合して湧出し

ていることが示唆される（Fig. 2）。メタン濃度が60

％程度含まれている屋我地のガスは，メタン以外のほ

とんどを窒素が占めているが，窒素／酸素の比から考

えて大気や大気平衡の海水の混合だけでは説明できな

い窒素の供給が示唆される（Table 1; Fig. 2）。

Urabe et al.（1985）は，全国の天然ガスの化学組

成とヘリウム同位体比をまとめて，全国各地の天然ガ

スの成因について議論している（Urabe et al.,

1985）。この中で，全国の天然ガスについて，窒素主

体，二酸化炭素主体，混合体など，七つの種類に分類

分けをしている（Urabe et al., 1985）。沖縄本島南部

の天然ガスについては，糸満で採取したガスを調べ，

メタンを主成分とする天然ガスであると分類分けして

いる（Urabe et al., 1985）。屋我地島のガスは，糸満

のガスとは異なり，メタンと窒素の混合体であると言

える（Table 1; Fig. 2）。天然ガスに含まれる窒素の起

源について，Urabe et al.（1985）では，ヘリウム濃

度と正の相関を示していることや，希ガスとの存在比

が大気の寄与だけでは説明できないことなどから，沈

み込んだ堆積物に含まれている窒素も影響している可

能性を指摘している（Urabe et al., 1985）。窒素の起

源は，Zhu et al.（2000）が窒素同位体比を用いた研

究をまとめているが，（1）大気，（2）有機物の微生

物による分解，（3）有機物の熱分解，（4）堆積岩が300

°C以上の熱で分解して生成する窒素を50％以上含む

ガス，（5）粘土鉱物に取り込まれたアンモニアが

1,000°C以上の熱で変成して生成する窒素に大分され

ると考えられており，これら有機物の関連したガスに

比べると，（6）放射壊変によって生成する窒素，（7）

火山岩や深部地殻，さらにはマントルの脱ガスから供

給される窒素などは，圧倒的に少ないことが明らかに
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なっている（e.g., Zhu et al., 2000）。屋我地のガスに

は，大気や大気平衡の海水の混入だけでは説明できな

い窒素の供給が示唆されていることから，分解温度は

特定できないが，有機物が分解して生成した窒素が供

給されていることが示唆される。

６．２ メタンの起源

メタンの炭素同位体比（δ13CCH4）と水素同位体比

（δDCH4）を用いて，有機物の熱分解起源と微生物に

よる酢酸解裂及び水素を使ったメタン生成の三つを区

別する方法がある（Whiticar et al., 1986）。二酸化炭

素の還元によって生成したメタンは，δDCH4が－250

～－150‰程度，熱分解の値も同様の値（－300～

－100‰程度）を示す（Schoell, 1983）。一方，酢酸

の分解によって生成したメタンは，－400～－250‰

程度であり（Schoell, 1983），炭素同位体比と合わせ

ると，これらの三つの生成過程を区別できると考えら

れている（Whiticar et al., 1986）。Fig. 3に，屋我地

のガス中のメタンのδ13CCH4とδDCH4を示した。これに

よると，屋我地のガス中のメタンの値は，有機物の熱

分解起源の値を取っていることがわかる（Fig. 3）。

これらのことから，屋我地のガス中のメタンは，熱分

解起源の炭化水素であると考えられる（Fig. 3）。以

上のことから，屋我地島沿岸の湧出ガスについて推定

されていた鳩の糞の発酵起源については（山城ほか，

2006），再考を要することが明らかとなった。

メタンの炭素同位体比とメタン（C1）とエタン

（C2）・プロパン（C3）の濃度の比からも，メタン生

成過程に関する情報を得ることができる（Bernard et

al., 1978）。微生物起源のメタンは炭素同位体比

（δ13CCH4）で－55‰よりも軽く（Rice and Claypool,

1981），メタンとエタン・プロパンの濃度の比（C1/

（C2＋C3））は1000よりも大きい（Bernard et al.,

Fig. 2 Relative CH4, N2, and O2 contents in natural gases in Okinawa Island, to-
gether with those of air and air saturated seawater (ASW).
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1978）。一方，有機物の熱分解起源のメタンは，

δ13CCH4が－50‰～－25‰（Schoell, 1983），C1/（C2＋

C3）＜100であると考えられている（Bernard et al.,

1978）。Fig. 4に，本研究で得られた屋我地沿岸の湧

出ガスのδ13CCH4と C1/（C2＋C3）を示した。比較とし

て，沖縄本島で報告されている天然ガスの値も合わせ

て載せた（加藤ほか，2012）。また，南城に分布する

ガスを説明しうる二つの熱分解起源のメタンと微生物

起源のメタンの理論的な混合曲線も合わせて示してあ

る（Fig. 4）。これによると，屋我地のガス中のメタン

は，δ13CCH4が－50‰～－20‰，C1/（C2＋C3）＞1000で

あり，熱分解起源及び微生物起源のいずれの起源の範

囲にもあてはまらない（Fig. 4）。こういった値の組

み合わせは，世界中において観測されており，熱分解

起源の炭化水素の長距離移動による分別効果（Fuex,

1980），微生物起源の炭化水素の酸化（Coleman et

al., 1981），熱分解過程における有機物の熟成（Stahl

and Carey, 1975; Schoell, 1988），など二次的な作用

による同位体分別が提唱されてきている。メタンの水

素及び炭素同位体から，有機物の熱分解起源であるこ

とが示されていることから，屋我地島沿岸において湧

出しているガス中のメタンは，有機物の熱分解によっ

て生成し，長距離移動による分別効果の影響を受けて

いる可能性が示唆された。

６．３ 有機物の熱分解における熱源

有機物の熱分解は80°C以上の環境で起こりうるこ

とが知られている（e.g., Quigley and Mackenzie,

1988）。そのために，根源岩となりうる有機物と80°C

以上の熱源が必要とされる。前弧域における熱源とし

ては，古いマグマが埋没して地下で熱を放出している

場所が報告されている（Wakita and Sano, 1983;

Poreda et al., 1986）。こういった場所は，東北日本の

日本海側に面したグリーンタフが発達した地域に見ら

れ，分布するガスにはマントル由来の3Heが多く含ま

れている（Wakita and Sano, 1983; Wakita et al.,

1990; Sakata, 1991;坂田ほか，1996）。一方，前弧域

のほとんどの地域には，マグマは通常存在しない。し

かし，そういった場所においても温泉や天然ガスが分

布することが知られている（金原・長谷川，2005）。

前弧域における熱源は，地温勾配に基づく地熱で熱せ

Fig. 3 Relation between the hydrogen and carbon isotope ratios of methane
in Yagaji gases (Schoell, 1983).
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られたものであると考えられている（角，1982;矢野

ほか，1999）。こういった場所に分布しているガス

は，地殻起源の放射性ヘリウム4Heを多く含んでいる

（Aldrich and Nier, 1946; Aldrich and Nier, 1948;

Hooker et al., 1985）。このように熱源へのマントル

の寄与を推定するために，ヘリウムの同位体比が指標

として用いられている（Kamenskiy et al., 1971;

Kamenskiy et al., 1976）。

ヘリウム同位体は質量数3と4がある。質量数3のヘ

リウム（3He）は46億年前に地球が形成された際に原

始太陽系星雲から地球深部のマントルに取り込まれた

始原的な成分と考えられており（Lupton, 1983），マ

ントル中のヘリウム同位体比（3He/4He）は大気の値

（3He/4He＝1.39×10－6）の8倍程度と考えられている

（Mamyrin and Tolstikhin, 1984）。表記方法として

は，8 Ratmと示される。一方，質量数4のヘリウム

（4He）は，地殻中でウランやトリウムの放射壊変に

よって生じる�線の蓄積と考えられており，地殻中
の3He/4Heは0.02 Ratmと考えられている（Mamyrin

and Tolstikhin, 1984）。また，大気の混合率を評価す

るために，質量数20のネオン（20Ne）と4Heとの比

（4He/20Ne）が用いられる（Sano and Wakita, 1985）。
20Neは地球内部にはほとんど存在せず，大気中に圧

倒的に多いことから，4He/20Neが小さい場合は大気あ

るいは大気と平衡に達した海水の影響が大きいと考え

られている（Sano and Wakita, 1985）。

Fig. 5に3He/4Heと4He/20Neとの関係を示した。こ

こでは，マントル起源の希ガスは，（3He/4He，4He

/20Ne）＝（8 Ratm，104），地殻起源の希ガスは，（3He

/4He，4He/20Ne）＝（0.02 Ratm，104），大気中の希ガス

は（3He/4He，4He/20Ne）＝（1 Ratm，0.318）としている

（Sano and Wakita, 1985）。すべてのデータは三つの

起源の混合曲線に囲まれた領域にプロットされた。
4He/20Ne比は十分大きいので，トリチウム由来の3He

の寄与はほとんど無視できる。このことから，本研究

で採取したガス中のヘリウムは三つの起源の混合で説

明できることが示唆された（Sano and Wakita,

1985）。また，日本近海で行われた第87次深海掘削計

画（Deep Sea Drilling Program Leg 87）において採

取された深海底堆積物の間隙ガス中の希ガスの範囲

（3He/4He＝0.28～0.49 Ratm，4He/20Ne＝0.82～3.80）

も合わせて載せてある（Sano and Wakita, 1987）。

Fig. 4 Relation between the carbon isotope ratio of methane, and ratio of C1/(C2＋C3) concentra-
tion (Bernard et al., 1978). The mixing curve was calculated from the most fitting end-
members along with mixing ratios. The microbial end-member is assumed by δ13CCH4＝
－70‰ and C1/ (C2＋C3)＝104, and the thermogenic end−members are assumed byδ13CCH4＝
－35‰ and C1/(C2＋C3)＝50, andδ13CCH4＝－35‰ and C1 / (C2＋C3)＝10.
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これによると，地殻起源の希ガスの端成分と比較する

と，深海底の堆積物には3Heの影響が若干見受けられ

る。このことは，地球表層の物質は少なからず地球内

部からの3Heの脱ガスにさらされていることを意味し

ている。糸満で採取されたガスのプロットは，堆積物

のデータ範囲に含まれていることから，日本近海の堆

積物相当の3Heの影響を受けていると考えられる。こ

のことは，糸満のガスがあくまでも日本周辺で観測さ

れるバックグラウンドレベルの3Heの影響を受けてい

ることを示しており，特に火山活動によるマントル起

源の希ガスの寄与があったと考える必要はないと言え

る。
20Neがすべて大気起源であると仮定して，サンプ

ル中のヘリウムに対するマントル起源ヘリウムと地殻

起源ヘリウムの寄与率を計算することができる

（Craig et al., 1978）。大気の混合比率 r は，

r＝（4He/20Ne）a/（4He/20Ne）obs, （4）

ここで，（4He/20Ne）obsは観測された4He/20Ne比であ

る。（4He/20Ne）aは大気と平衡に達した海水の値0.25

を用いることとする。r からは，大気平衡の海水の混

入率を評価することができる（Table 2）。これによる

と，屋我地のガスへの大気平衡の海水の影響は，1％

にも満たないことが明らかとなった。

得られた r を用いてヘリウム同位体比を計算し直

し，マントル起源のヘリウムと地殻起源のヘリウムの

Fig. 5 Relation between 4He/20Ne, and 3He/4He. A dashed line is an auxiliary line for
rectifying Ne of the air origin.

Table 2 Ratios of contribution of crust and mantle in helium in
seeping gases around Yagaji Island.
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二成分混合で表現することができる。

（3He/4He）cor

＝［（3He/4He）obs－（3He/4He）a×r］/（1－ r），（5）

ここで，（3He/4He）corは計算し直したヘリウム同位体

比であり，（3He/4He）obsは観測されたヘリウム同位体

比である。この補正値は，Fig. 5において各データを

通るように引かれた破線の4He/20Ne＝104における3He

/4He比に相当する。この補正値について，マントル

起源のヘリウムと地殻起源のヘリウムの二成分混合の

寄与率を計算した。

（3He/4He）cor

＝（3He/4He）m×M＋（3He/4He）c×C （6）

ここでは，M＋C＝1であり，マントル起源のヘリウ

ムの寄与率をM，地殻起源のヘリウムの寄与率を C

としてある。Table 2に，本研究のデータについて二

つの起源の寄与率を示した。

これによると，屋我地島沿岸の湧出ガスについて

は，90％以上が地殻起源のヘリウムであり，マント

ル起源のヘリウムの影響はほとんど受けていない

（Table 2）。こういった場所における熱源は地熱以外

には考えにくい（角，1982;矢野ほか，1999）。有機

物の熱分解が起きるために必要な80°C以上の地温

は，沖縄における平均気温22°C程度と地温勾配24°C/

kmを考慮すると，約2 km下よりも深部である必要

がある。なお，屋我地島周辺には15 Maに起きた安

山岩の貫入が見られているので，その影響を考慮する

必要がある。

６．４ 有機物の熱分解における根源岩

エタンの炭素同位体比（δ13CC2H6）及びプロパンの

炭素同位体比（δ13CC3H8）を用いて，ガス生成時の根

源岩の熟成度を評価する方法がある（Berner and

Faber, 1996）。根源岩の熟成度が進むほど生成する炭

化水素の炭素同位体比は重くなり，その炭素同位体比

は根源岩の初期の炭素同位体比によっても異なる値

を取ることが知られている（Berner and Faber,

1996）。根源岩の初期の炭素同位体比は，有機物が海

洋性起源か陸源性かによって異なることが知られてい

る（Sackett and Thompson, 1963）。陸源性の中でも

大半を占める C 3植物であれば－34～－24‰（平均

－27‰程度），水草や砂漠植物，塩性湿地植物，熱帯

の植物などの C 4植物であれば－19～－6‰（平均

－13‰程度），C 3及び C 4いずれのサイクルも行う

CAM植物と呼ばれている藻類やコケであれば，それ

らの中間の値（－23～－12‰）を取ることが知られ

ている（Deines, 1980）。C 4植物の分布は，主に熱帯

～亜熱帯の乾燥域に限定されており（Sage, 2001），

沖縄本島南部以南の主産物であるサトウキビも C 4植

物に含まれることから，現世の堆積物に占める割合は

大きいと考えられる。一方の海洋性起源の有機物は緯

度によっても異なるが，中緯度域では－22～－19‰

（平均－20‰前後）の値を取ることが知られている

（O’Leary, 1981）。こういった有機物の陸源性か海洋

性かの起源の違いは，熟成の進み方にも違いを示すこ

とが知られている（Berner and Faber, 1996）。炭化

水素同士の炭素同位体比と生成時の根源岩の熟成度の

関係を表したものが熟成曲線である（Berner and Fa-

ber, 1996）。熟成曲線では微生物の作用があると，そ

れぞれ関与した炭化水素の炭素同位体比がシフトする

ことも考慮しなければならない（Berner and Faber,

1996）。

Fig. 6及び Fig. 7には，本研究で得られた炭化水素

の炭素同位体比を説明しうる熟成曲線を示した

（Berner and Faber, 1996）。Fig. 6は，陸源性の有機

物を根源岩としたエタンとプロパンの炭素同位体比を

用いた熟成曲線である。このうち，（a）～（f）はそれぞ

れ－27，－26，－25，－24，－23，－22‰の炭素同

位体比を持つ陸源性の有機物を根源岩とした熟成曲線

である。また，Fig. 7には，海洋性起源の有機物を根

源岩としたエタンとプロパンの炭素同位体比を用いた

熟成曲線を示した。この中で，（a）～（d）はそれぞれ

－22，－21，－20，－19‰の炭素同位体比を持つ海

洋性起源の有機物を根源岩とした熟成曲線である。こ

れらの熟成曲線では，熟成度の指標としてビトリナイ

ト反射率（％Ro）が用いられている（Hood et al.,

1975）。ビトリナイトは，植物由来の炭質物であり，

熟成が進むにつれて可視光の反射率が増加することが

知られている。ビトリナイトの反射率は，根源岩が受

けた熱量の時間積分を反映しており，このことを利用

して根源岩の熟成度の評価や最高被熱温度の推定

などが行われている（Barker, 1988; Sweeney and

Burnham, 1990）。

Fig. 6から，屋我地島沿岸の湧出ガスは，－27～

－22‰の炭素同位体比を持つ陸源性の有機物が，ビ

トリナイト反射率でそれぞれ2，1.7，1.3，1，0.7，

0.5％ Roで表されるような熟成をしたときに生成す

るガスであると考えられる（Fig. 6）。また，Fig. 7か
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Fig. 6 Ethane vs. propane maturity plot, with theδ13C of Yagaji data. Initial carbon isotope
value of terrestial precursor is taken as (a) －27‰, (b) －26‰, (c) －25‰, (d) －24‰,
(e) －23‰, and (f) －22‰. The maturity line is drawn with crosses, which means
vitrinite reflection as 0.5, 1.0, 1.5, and 2.0% Ro.
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らは，屋我地島の沿岸湧出ガスは，－22～－19‰の

炭素同位体比を持つ海洋性起源の有機物が，ビトリナ

イト反射率でそれぞれ1，0.95，0.9，0.85％ Roで表

されるような熟成をしたときに生成するガスであると

考えられる（Fig. 7）。プロパンの炭素同位体比は既

述のように，微生物による酸化の影響を受けているこ

とが Fig. 6及び Fig. 7からも見て取れる。こういった

陸源性及び海洋起源の有機物の供給源として，湧出域

周辺にある地層について検討した。

６．４．１ 基盤よりも上位層における根源岩の可能性

周辺の地層を見ると，基盤である本部層群を，湧川

層，仲尾次層，呉我層が不整合で覆っており，さらに

これらを古宇利島層，新期石灰岩層及び海岸・低地・

河床堆積物が不整合で覆っている（山本ほか，

2005）。このうち，基盤より上位に位置する地層は合

わせても150 m前後と考えられており（Konishi,

1963），ほとんど基盤が露出している地域である（相

場・関谷，1979）。この基盤よりも上位層は，例えば

湧川層は植物片を含んでおり，呉我礫層は河川成の堆

積物であるなど（山本ほか，2003），最上位に位置す

る完新世の海岸・低地・河床堆積物も含めて，いずれ

も陸源性堆積物と考えられる。そのうち，年代のわか

る中でもっとも古い呉我礫層が根源岩であるとする

と，鮮新世後期～更新世前期以来の有効被熱時間を考

えればよい（山本ほか，2003）。したがって，有効被

熱時間を1～2 m.y.程度として熟成度2，1.7，1.3，

Fig. 7 Ethane vs. propane maturity plot, with theδ13C of Yagaji data. Initial carbon isotope
value of marine precursor is taken as (a) －22‰, (b) －21‰, (c) －20‰, nd (d) －19‰.
The maturity line is drawn with crosses, which means vitrinite reflection as 0.5, 1.0, 1.5,
and 2.0% Ro.
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1，0.7，0.5％ Roとなり得る最高被熱温度を見積も

ると，それぞれ200～210，190，170，150，120，100

～110°Cとなる（Sweeney and Burnham, 1990）。そ

れぞれ10％以下の誤差であると考えられるが，それ

以上に多様な値を取っているので，すべての場合につ

いて考えることとする。現在の平均気温22°C，地温

勾配24°C/kmで換算すると，地下7.5，7，6.2，5.2，

4.2，3.5 km程度深部であれば形成されうる温度環境

である。このことから，確認されているだけで150 m

前後しかない基盤より上位の堆積物内では到底100～

210°Cといった温度環境は形成できないことが明らか

となった。ただし，中新世（15 Ma）にあった酸性岩

の貫入が，現在も熱源となっている可能性を考慮する

と，地下3.5～7.5 kmほど深部でなくても100～210°C

といった温度環境を形成できる可能性も考えられる

が，地下150 m付近で100～210°Cの温度環境であれ

ば，湧出温度が周囲の海水温よりも高くなると考えら

れる。しかし，湧出口付近に水温異常を示すゆらぎな

どは見られない。このことから，呉我礫層を根源岩と

するのは考えにくい。なお，呉我礫層よりもさらに新

しい地層であれば，さらに被熱時間が短いので，同等

の熱量を供給するためにさらに高い最高温度を必要と

することとなり（Sweeney and Burnham, 1990），根

源岩となる可能性はさらに低いと考えられる。これら

のことから，湧出ガスの根源岩となり得る陸源性の有

機物の供給源として，基盤よりも上位の地層は可能性

がほとんどないと考えられる。

６．４．２ 基盤である本部層群における根源岩の可能

性 本部層群は，過去の海底火山及びその上位に発達

した礁性石灰岩の一部と考えられ，付加体が形成され

るときに海洋プレートからもたらされたと考えられる

ことから（高見ほか，1999），含まれる有機物は海洋

性起源であると考えられる。本部層群中の有機物が熟

成度1，0.95，0.9，0.85％ Roに達するためには，本

部層群が付加体を形成した白亜紀前期以来の140

m. y.の被熱時間を考慮して，最高被熱120～110°C

と見積もられる（Sweeney and Burnham, 1990）。こ

れらの誤差も10％以下であると考えられるが，見積

もり値の幅が10％程度あるので，そのまま扱うこと

にする。現在の平均気温22°C，地温勾配24°C/kmを

用いて，そういった温度環境が形成されるのは地下

4.0～3.6 km程度の深部と考えられる。誤差も含めて

考えると，おおよそ4 km深部という見積もりであ

る。このことは，ガスが長距離移動してきた可能性が

あることと整合的である（Fig. 2）。周辺に見られる

中新世（15 Ma）の酸性岩の貫入によって，かつて地

温勾配が上昇していた可能性を考慮すると，多少は浅

い場所において生成した可能性も示唆されるが，この

ことについての定量的な取り扱いは難しい。しかし，

湧出域近傍には貫入岩は見られず，現在海水温と同等

の流体がしみ出しているに過ぎないことや，ヘリウム

の同位体比にも大きな異常は見られないことからも，

火山岩の影響を積極的に支持するデータは特にない。

このことから，屋我地島沿岸の湧出ガスは地下4 km

ほどの深部において形成された可能性が高い。ガスが

長距離移動する上で必要な通路としては，確認された

ガスの湧出孔の分布が島の東側に沿って49ヵ所にの

ぼる（山城ほか，2006）ことも考えると，島の東側

に沿って地質構造の弱線が存在しており，ガスの通路

として働いている可能性が考えられる。周辺の古宇利

島に見られる海岸段丘（山本ほか，2005）に伴って

形成された断層の存在も十分考えられ，仏像構造線に

対比される名護断層（Konishi, 1963）も近くを通っ

ていることから，こういった断層が地下深部とつな

がっている可能性は十分考えられる。また，本部半島

周辺で採取された粘板岩には，有機炭素が0.4％前後

含まれており（本島・牧野，1965），こういった有機

物が地下4 km付近にも分布している可能性が考えら

れる。

以上のことから，屋我地島沿岸の湧出ガスの根源岩

は，基盤である本部層群であると考えられ，断層など

を通って湧出しているであろうと考えられる。実際，

天然ガスの第一次調査の時から，北部名護付近の古生

層中の粘板岩は天然ガスの根源岩として挙げられてい

たが，資源としての見込みは期待されていなかった経

緯がある（本島・牧野，1965）。古生代の地層が天然

ガスを生産する例は，日本本土においても四国でわず

かに見られるに過ぎない（本島ほか，1962）。このこ

とから，基盤が根源岩となりうる可能性については，

今後さらに詳しく調べる必要がある。

７．ま と め

本研究では，屋我地島沿岸において湧出するガス中

のガス組成及びヘリウム同位体比，炭化水素の炭素及

び水素同位体比を調べた。これらのデータから，地下

4 km付近の海洋性起源の有機物が熱分解して形成さ

れたメタン主体の天然ガスが，屋我地島東方に推定さ

れる地質構造の弱線に沿って長距離移動した後に，屋
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我地島沿岸から湧出している可能性が示唆された。こ

のような沖縄本島の地下深部に分布する天然ガスにつ

いて，全体的な量や根源岩に関する情報はいまだに十

分とは言えない。こういった分布量や起源・移動経路

などに関する情報を積み重ねてゆくことが，最終的に

地球規模のガスの収支の見直しにつながってゆくもの

と考える。今後，本研究と同様のデータセットを揃

え，分布している天然ガス相互の関連や根源岩となり

得る有機物の分布に関する情報をさらに詳しく得る必

要がある。また，重い炭化水素の炭素同位体比には，

微生物活動の影響が見られた。こういった地下生物圏

と天然ガスの関わりについて，今後は微生物学的な手

法も取り入れて明らかにしてゆく必要がある。
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