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総　　　説

日本の水溶性天然ガス田におけるかん水の水質形成機構（予察）
─続成変質による間隙水の進化─

村　松　容　一1）*
（平成 30 年 3 月 8 日受付，平成 30 年 5 月 31 日受理）

Formation Mechanism of Brines from the Water-dissolved 
Gas Fields in Japan (Preliminary Study)
─Diagenetic Evolution of Pore Water─

Yoichi Muramatsu1）*

Abstract

　　The chemical and oxygen isotopic (δ18O) compositional data reported previously for the 
brines and chloride hot spring waters from the Southern Kanto, Oshamambe, Kisakata, 
Niigata, Nichinan/Miyazaki, Sadowara, Okinawa and Miyakojima water-dissolved gas fields, 
were analyzed to clarify the diagenetic evolutions of pore water in the marine muddy 
sediments.  The waters have mostly lower concentrations of Ca2+, Mg2+ and SO4

2－, and 
originate through mixing of sea water and Na-HCO3 water occurred by reaction of volcanic 
material to form Na-smectite in local meteoric water origin.  The δ18O value and Cl－ 
concentration in the waters have two kinds of positive and negative relations.  These 
chemical and oxygen isotopic compositions can be reasonably explained by the following 
diagenetic processes ; Sulphate reduction process, calcite precipitation, reaction of volcanic 
material to form smectite, ion exchange of smectite, and smectite-illite transition.  The 
positive relation between δ18O value and Cl－ concentration reflects pervasive reaction of 
volcanic material to form smectite in the waters from the Southern Kanto, Oshamambe, 
Kisakata, Niigata, Sadowara (Shallow reservoir) and Miyakojima (Shallow reservoir) fields.  
Meanwhile, the negative and positive relations result from smectite-illite transition in the 
waters from the Nichinan/Miyazaki, Sadowara (Deep reservoir), Okinawa and Miyakojima 
(Deep reservoir) fields.  For the most part, it is possible to apply the diagenetic evolution 
reported previously for the chloride hot spring waters from the Kanto Plain to the brines 
from the water-dissolved gas fields in Japan.

Key words : water-dissolved gas fields, brine, chloride hot spring water, pore water, diagenetic 
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要　　　　旨

　南関東，長万部，象潟，新潟，日南・宮崎，佐土原，沖縄，宮古島水溶性ガス田に産するか
ん水，温泉水の主成分および酸素安定同位体比の分析データを文献収集し，水質形成機構を検
討した．そのほとんどは Ca2+, Mg2+, SO4

2－ に乏しいが，新潟ガス田のかん水は Ca2+ と Mg2+ に
やや富む傾向を示し，これらをもたらした続成変質の影響を受ける前の間隙水は海水と Na─
HCO3 型降水起源水が混合したものである．かん水，温泉水の δ18O 値と Cl－ 濃度の関係をみる
と，日南・宮崎，佐土原（深部貯留岩），沖縄，宮古島（深部貯留岩）ガス田は正および逆相関，
南関東，長万部，象潟，新潟，佐土原（浅部貯留岩），宮古島（浅部貯留岩）ガス田は正相関
をそれぞれ示し，前者は熱分解ガス，後者は微生物ガスを伴う．これらの特徴は，次の海底泥
質堆積物の泥岩化過程で進行する埋没続成変質による間隙水の進化によって合理的に説明で
き，地下構成鉱物と整合する．地下に浸透した降水が火山性物質の Na─スメクタイト化を受
けて生成した Na─HCO3 型降水起源水により海水が種々の程度に希釈され，有機物を含む海
底泥質堆積物に閉じ込められた．その後，間隙水は初期続成期の埋没過程で硫酸還元反応，方
解石生成，火山性物質の Mg─スメクタイト化，Na─スメクタイトの Mg─スメクタイト化（新
潟ガス田を除く），Ca─スメクタイトの Na─スメクタイト化（新潟ガス田）を経験した．後
期続成期になると，日南・宮崎，佐土原（深部貯留岩），沖縄，宮古島（深部貯留岩）ガス田
の間隙水はスメクタイトのイライト化を経験した．以上の結果から，既報の関東平野，石狩低
地帯，新潟平野などの塩化物泉に共通する水質形成機構が日本の水溶性ガス田のかん水，温泉
水についても概ね成立することが明らかとなった．

キーワード：水溶性ガス田，かん水，温泉水，間隙水，続成変質，スメクタイト，イライト

1．　は じ め に

　関東平野の地下深部に広く分布する新第三紀以降の堆積岩に賦存する非火山性塩化物泉の水質は
海底泥質堆積物の間隙水が続成変質過程で形成されたものであり，その形成機構は石狩低地帯，新
潟平野，糸魚川静岡構造線南部，中央構造線地域においても成立することが報告されている（村松
ら，2016a, b, c；村松，2017）．このうち，関東平野，石狩低地帯，新潟平野などの堆積盆地に分
布する塩化物泉に付随する水溶性天然ガスはエネルギー資源として利用されている（天然ガス鉱業
会，2017b）．この水溶性天然ガス田に賦存するかん水の水質形成機構の解明は温泉・天然ガス開
発や温泉爆発事故を防ぐ行政上の対策（国交省，2007）に資するとともに，海底泥質堆積物の続成
作用による泥岩化過程を地球化学的に理解する上で重要である．
　わが国の水溶性ガス田は石狩平野，長万部，象潟，酒田，山形，南関東，新潟，日南・宮崎・佐
土原，沖縄，宮古島などに分布しており，このうち南関東ガス田が原始埋蔵量の約 75％を占め，
次いで新潟ガス田が約 12％，日南・宮崎・佐土原ガス田と沖縄ガス田が各約 4％の順となっている

（地質調査所石油課，1975；天然ガス鉱業会，2017a）．これらの主要ガス田に産するかん水，温泉
水および付随ガスの化学・安定同位体分析は今日までに多数実施され，化学特性および起源に関す
る研究成果が報告されている（Maekawa et al., 2006；中井ら，1974；板谷，1957，1958，1959；福
田，1979；金子ら，2006；加藤ら，2012，2016b など）．例えば，日南・宮崎・佐土原ガス田のか
ん水，温泉水および付随ガスに関する地球化学的研究報告は大沢ら（2010），加藤ら（2011）によっ
て行われている．大沢ら（2010）は主に深部貯留岩に賦存する温泉水と付随ガスの化学・安定同位
体分析を実施し，天水起源地下水，堆積物間隙からの排出海水，スメクタイトの層間からの排出水
からなる温泉起源流体の存在を推定し，また加藤ら（2011）は浅部・深部貯留岩に賦存するかん水
と付随ガスの化学・安定同位体分析を実施し，それらの化学特性と起源を推定している．このよう
に，日南・宮崎・佐土原ガス田のかん水，温泉水および付随ガスの地球化学的研究は詳細に実施さ
れているが，海底泥質堆積物に閉じ込められた間隙水の埋没続成変質による進化の視点での水質形
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成機構はほとんど検討されていない．
　今回，原始埋蔵量の約 95％を占める南関東，新潟，日南・宮崎・佐土原，沖縄ガス田に長万部，
象潟，宮古島ガス田を加えて，かん水，温泉水，地下水の主成分および酸素安定同位体比の分析デー
タを文献収集し，埋没続成変質による間隙水の進化の視点で，天然ガスを溶存するかん水，温泉水，
地下水の水質形成機構を予察的に検討した．その結果，既報の関東平野，石狩低地帯，新潟平野，
糸魚川静岡構造線南部，中央構造線地域の塩化物泉に共通する水質形成機構がこれらの水溶性ガス
田においても概ね成立することが明らかになったので報告する．

2．　地質および貯留岩概要

　南関東，長万部，象潟，新潟，日南・宮崎，佐土原，沖縄，宮古島水溶性ガス田の地質および貯
留岩を概述する（Fig. 1）．
　南関東水溶性ガス田は千葉県を中心とした南関東一帯（大多喜，茂原，横芝，東金，九十九里，旭，
成東，成田，千葉，習志野，船橋など）に分布し（Fig. 1a），地下地質は鮮新世～更新世の上総層群

（砂岩と泥岩の互層）に更新世の下総層群が不整合に重なる．かん水および付随ガスは上総層群の
砂岩を貯留岩，泥岩を根源岩にしており，地域により含まれる層準は異なる（楡井ら，1986；名取，

Fig. 1  Well location of the brines, hot spring and ground waters from the water-dissolved gas 
fields.  (a) Southern Kanto field, (b) Oshamambe field, (c) Kisakata field, (d) Niigata field, (e) 
Nichinan/Miyazaki and Sadowara fields, (f) Okinawa field, (g) Miyakojima field.   The well 
location numbers are the same as in Appendix 1.  Solid and open circles show brine, and 
hot spring and ground waters, respectively.
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1997）．南関東ガス田の天然ガス埋蔵量は約 6,610 億 m3 と試算される（地質調査所石油課，1975）．
　長万部水溶性ガス田は道南の長万部町に分布し（Fig. 1b），地下地質は中新世～鮮新世の黒松内
層（シルト岩，砂岩）に鮮新世～更新世の瀬棚層（砂岩，礫岩）が不整合に重なり（久保ら，1983；
福田，1985），かん水および付随ガスは黒松内層下部の砂岩に富む泥岩中の砂岩を主要貯留岩にし
ている（福田，1985）．長万部ガス田の天然ガス埋蔵量は約 3.7 億 m3 と試算される（地質調査所石
油課，1975）．
　象潟水溶性ガス田は秋田県にかほ市の金浦・象潟地域に分布し（Fig. 1c），地下地質は中新世の
船川層（黒色泥岩），下部および上部天徳寺層（泥岩と砂岩の互層），鮮新世～更新世の笹岡層（砂質
シルト岩），更新世の西目層からなり，笹岡層は南関東ガス田の上総層群にほぼ対比される．かん
水と付随ガスは笹岡層と上部・下部天徳寺層を主要貯留岩にしている（矢島，1967；福田，1985）．
象潟ガス田の天然ガス埋蔵量は約 1.6 億 m3 と試算される（地質調査所石油課，1975）．
　新潟水溶性ガス田は新潟平野の新潟市周辺とその北方域に分布し，地下地質は中新世の七谷層

（泥岩），寺泊層（泥岩），鮮新世の椎谷層（砂岩と泥岩の互層），西山層（泥岩），更新世の灰爪層（泥
岩；魚沼層群と同時異相），魚沼層群（砂岩，礫岩，泥岩の互層）からなる（小林ら，1986；徳橋・
金子，2003）．本研究で対象にした新潟市内の地下浅部に賦存するかん水と付随ガスは魚沼層群，
灰爪層，西山層上部の砂岩，礫岩を貯留岩にしている（Fig. 1d；徳橋・金子，2003）．このうち，
灰爪層と西山層上部は上部浅海～半深海堆積物，魚沼層群は潟および上部浅海堆積物でそれぞれ構
成され，海進・海退を繰り返しながら陸地環境に変化していく過程で堆積したと推定されている（石
和田・本島，1958；小林ら，1986）．新潟ガス田の天然ガス埋蔵量は約 1,057 億 m3 と試算される（地
質調査所石油課，1975）．
　宮崎県には南から日南，宮崎，佐土原水溶性ガス田が分布し（Fig. 1e），地下地質は中生代の
四万十層群と古第三紀の日南層群（砂岩と頁岩の互層）を基盤とし，新第三紀中新世の宮崎層群が
傾斜不整合に重なる（菅原，1965）．宮崎層群の岩相は地域により大きく異なり，日南ガス田は青
島相（双石層，家一郷層，郷之原層，蛇ノ河内層，青島層），宮崎ガス田は宮崎相（田野層，綾層，
鹿村野層，生目層）からそれぞれなり，かん水と付随ガスは最下位の双石層と田野層（砂岩，礫岩）
を主要貯留岩にしている（相原・首藤，1992）．一方，佐土原ガス田の宮崎層群は妻相からなり，
下位より川原層（砂岩，礫岩），妻層（泥岩），本庄層，瓜生野層，新名爪層，佐土原層（砂岩と泥
岩の互層），高鍋層（泥岩，砂岩）に細分される（遠藤・鈴木，1986）．孔明管挿入区間，ガス水比，
かん水の水温によれば，かん水と付随ガスは主に宮崎層群上部の佐土原層（砂岩）からなる浅部貯
留岩（深度約 300～650 m；SG6a, 7, 7a 井などの採水層）と新名爪層以深の層準（砂岩）からなる
深部貯留岩（深度約 650 m 以深；SG3, 5, 6a, 7, 7a 井などの採水層）に賦存し，ほとんどは浅部貯
留岩にあると推定されている（木野ら，1984；加藤ら，2011）．日南・宮崎，佐土原ガス田の天然
ガス埋蔵量は約 349 億 m3 と試算される（地質調査所石油課，1975）．
　沖縄水溶性ガス田は那覇市以南の沖縄本島南部に分布し（Fig. 1f），地下地質は西南日本の
四万十帯南帯に対比される付加体堆積物からなる始新世の嘉陽層に相当すると推定される基盤岩

（硬質砂岩と粘板岩の互層）に中新世の島尻層群豊見城層（砂岩，泥岩，砂礫岩）が不整合に重な
る（中江，2007；加藤ら，2016b）．かん水と付随ガスは豊見城層（砂岩卓越層，基底砂礫岩層）
と基盤岩を貯留岩にしており（加藤ら，2016b），沖縄ガス田の天然ガス埋蔵量は約 347 億 m3 と試
算される（地質調査所石油課，1975）．
　宮古島水溶性ガス田は宮古島南部に分布し（Fig. 1g），地下地質は中新世の八重山層群（砂岩と
泥岩の互層）に鮮新世～更新世の島尻層群（砂岩，泥岩）が不整合に重なると推定される（加藤ら，
2016a）．試掘井 YG1 のかん水と付随ガスは島尻層群下部と八重山層群の砂岩層を，また周辺に分
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布する温泉水（YH1, 2）は島尻層群をそれぞれ貯留岩にしていると考えられる（加藤ら，2016a）．
宮古島ガス田の天然ガス埋蔵量は約 68 億 m3 と試算される（地質調査所石油課，1975）．

3．　研 究 方 法

　本研究では，南関東，新潟水溶性ガス田のかん水，長万部，象潟，日南・宮崎，佐土原，宮古島
水溶性ガス田のかん水，温泉水（一部はガス付随），沖縄水溶性ガス田のかん水，温泉水，地下水（ガ
ス付随）を対象にしており，主成分および酸素安定同位体比の分析データの出典と坑井位置を
Appendix 1 と Fig. 1 にそれぞれ示す．なお，南関東ガス田における坑井位置は公表論文で示され
ていないので，各ガス田地区を示した（Fig. 1a）．これらのかん水，温泉水，地下水，およびそれら
の起源を検討する上で必要となる最小限の炭酸水素塩泉（4 地点）を対象に，公表論文および温泉
施設等から入手した温泉分析値，酸素安定同位体比，地下変質鉱物データを解析に供した．かん水
の一部は温泉に利用されているが，ここでは公表論文での区分を踏襲した．南関東ガス田の水分析
データの公表論文は亀井（2001），Maekawa et al. （2006），今橋ら（1996），杉崎ら（1963），長万部
ガス田は福田（1985），島田ら（1955），松波（1995），松葉谷ら（1978），象潟ガス田は矢島（1967），
加藤（2014），新潟ガス田は板谷（1957，1958，1959），福田（1979），中井ら（1974），日南・宮崎
ガス田は福田（1979），木野ら（1984），大沢ら（2010），加藤ら（2011），高谷（2011），佐土原ガ
ス田は福田（1979），福田・永田（1982），大沢ら（2010），加藤ら（2011），遠藤・鈴木（1986），
木野ら（1984），高谷（2011），沖縄ガス田は本島・牧野（1974），福田（1979），沖縄県（2014），
加藤ら（2016b），宮古島ガス田は加藤ら（2016a）をそれぞれ用いた．なお，かん水，温泉水，地
下水の分析値は電荷バランス 8％以下のデータを使用した．

4．　かん水，温泉水，地下水の水質特性

　南関東，長万部，象潟，新潟，日南・宮崎，佐土原，沖縄，宮古島ガス田のかん水，温泉水，地
下水のトリリニアダイヤグラムを Fig. 2 に示す．新潟ガス田の NG23 井，日南・宮崎ガス田の
MG8, MH12 井，および沖縄ガス田の OH7 井が Na─HCO3 型であるのを除けば Na─Cl 型に属し，
Ca2+, Mg2+, SO4

2－ に乏しいが，新潟ガス田のかん水では Ca2+ と Mg2+ にやや富む傾向が認められる．
ほとんどのかん水，温泉水，地下水の Na+/Cl－ 比は現海水付近ないしそれより高いが，新潟ガス田
のかん水等ではやや低く，また SO4

2－ は日南・宮崎，佐土原および沖縄ガス田の一部（MH8a, 12, 
SH3a, OH1, OW6）を除けばほとんどないし全く含まれない（Fig. 3）．

5．　続成変質による間隙水の進化

5．1　海水と Na─HCO3 型降水起源水の混合による海底泥質堆積物中の間隙水の形成
　南関東ガス田の川崎 GS 観測井で掘削時に回収された上総層群の凝灰質泥岩コアに含まれる間隙
水の水質分析結果によれば，現海水より低い Cl－ 濃度（610～11,550 mg/L）が報告されている（福
田ら，1976）．同様に，長万部ガス田の HG2 井における黒松内層の泥岩にも 2,922～4,905 mg/L（島
田ら，1955），新潟ガス田では信濃川の河口から上流約 9 km の舞潟 R-1 井における魚沼層群の泥岩
にも 4,000～10,960 mg/L（石和田・本島，1958），佐土原ガス田（浅部貯留岩）の SG1 井における
宮崎層群佐土原層の泥岩にも 16,200 mg/L の間隙水がそれぞれ得られている（本島・永田，1973）．
このように Cl－ 濃度が現海水より低くなる一因として，スメクタイト─イライト変換による層間水
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の脱水反応（Dählmann and Lange, 2003）があげられるが，これらのガス田では本反応は行われ
ていない（後述）．したがって，これらのガス田では，降水起源水により種々の程度に海水が希釈
されて埋没過程で海底泥質堆積物に閉じ込められた後，この間隙水が断層等を介して貯留岩に移動
したと推察され，その他のガス田でも同様である可能性が高い．
　川崎 GS 観測井の上総層群から回収された凝灰質泥岩に含まれる間隙水の水質分析結果によれ

Fig. 2  Trilinear diagrams for the brines, hot spring and ground waters from the water-dissolved gas 
fields. FW, brine ; HW, hot spring water ; GW, ground water.  The well location numbers are the 
same as in Appendix 1.  The ML1 and ML2 show the fossil sea waters 1, 2 (FSW1, 2) ─Na-
HCO3 type water (M ; Large open circle) mixing lines, respectively.

Fig. 3  (a) Na+─Cl－ (b) SO4
2－ ─Cl－ diagrams for the brines, hot spring and ground waters from 

the water-dissolved gas fields.  The well location numbers are the same as in Appendix 1.  
The FW, HW and GW are the same as in Fig. 2.  The SMML shows the sea water-meteoric 
water mixing line.
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ば，続成変質の影響を受ける前の間隙水は海水と Na─HCO3 型降水起源水の混合からなることが
報告されている（村松，2017）．トリリニアダイヤグラムからわかるように，新潟ガス田の NG23 井，
日南・宮崎ガス田の MG8, MH12 井，および沖縄ガス田の OH7 井は Na─HCO3 型であり，南関東，
長万部，象潟，宮古島ガス田の Na─Cl 型に属するかん水・温泉水・地下水の一部（CG4, HG6, 
KG2a, 8a, YH1）は HCO3 にやや富む（Fig. 2）．さらに，本研究で対象とした炭酸塩泉のデータ数
は極めて少ないが，南関東，長万部，象潟，日南・宮崎，沖縄，宮古島ガス田のかん水は化石海水

（FSW1）と Na─HCO3 型降水起源水（M）の混合ライン ML1 付近，新潟ガス田のかん水の多く
は化石海水（FSW2）と Na─HCO3 型降水起源水（M）の混合ライン ML2 付近に概ねプロットさ
れることがわかる．これらのことから，本研究対象のガス田においても海底泥質堆積物に閉じ込め
られた続成変質の影響を受ける前の間隙水は海水と Na─HCO3 型降水起源水が混合したものと考
えられる（Fig. 2）．

5．2　続成変質による間隙水の進化
　かん水，温泉水，地下水に含まれる化学成分の起源を検討するにあたっては，海水の当該成分に
対する過剰・欠損量を求める必要がある．試料の Cl－ は海水起源であると考えられるので，次式よ
り試料の過剰・欠損する M 成分の濃度を算出した．

　　　Δ［M］＝［M］－［M/Cl］sea×［Cl］ ⑴

ここで，Δ［M］：試料の過剰・欠損する M 成分量，［M］：試料の M 成分の濃度，［M/Cl］sea：海水
の Cl－ に対する M 成分の濃度，［Cl］：試料の Cl－ 濃度．
　以下には，埋没続成変質作用による間隙水の進化の視点で，南関東，長万部，象潟，新潟，日南・
宮崎，佐土原，沖縄，宮古島ガス田のかん水，温泉水，地下水をもたらした海底泥質堆積物（根源
岩）における間隙水の水質形成機構を検討する．海底泥質堆積物の続成作用による泥岩化過程には，
微生物の活動，有機物の分解，海底風化変質作用，粘土鉱物の変化，間隙水の移動が深く関わって
いる．
5．2．1　硫酸還元反応および方解石生成
　初期続成期の埋没過程で有機物を含む海底泥質堆積物に閉じ込められた間隙水は硫酸還元菌によ
る硫酸還元反応を経験する（平，2004；村松ら，2010）．Cl－ ─SO4

2－ 濃度相関図からわかるように，
今回研究対象にした全ガス田のかん水，温泉水，地下水は SO4

2－ を殆どないし全く含まず，硫酸還
元反応の進行が示唆される（Fig. 3b）．

　　　2CH2O＋SO4
2－ →H2S＋2HCO3

－ ⑵

この硫酸還元菌活動期に，⑵ 式で生成した間隙水中の HCO3
－ は Ca2+ と反応してコンクリーション

の核などになる方解石の生成に消費されると考えられる（平，2004；赤崎，2015）．

　　　Ca2+＋2HCO3
－ →CaCO3＋CO2＋H2O ⑶

　SO4
2－ が消費されて硫酸還元菌の活動が終り，微生物起源メタン生成期に入ると間隙水はメタン

生成菌が活発な環境におかれる．堆積物中に残っている有機物はさらに他の微生物により分解され
て二酸化炭素と水素を出し，メタン生成菌がこれらを使って微生物起源メタンを生成する（平，
2004）．

　　　CO2＋4H2 →CH4＋2H2O ⑷
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炭化水素および炭素安定同位体組成によれば，南関東，新潟ガス田の付随ガスは微生物起源メタン
生成期に生じた微生物起源（佐脇ら，2016；早稲田ら，2011），象潟，佐土原ガス田，および宮古
島ガス田の深度 1,550 m 以浅の島尻層群からなる浅部貯留岩の付随ガスは主に微生物起源であると
それぞれ推定されている（早稲田・重川，1988；加藤ら，2011，2016a）．
5．2．2　火山性物質のMg─スメクタイト化
　海底泥質堆積物に閉じ込められた間隙水は海底風化変質作用の影響を受ける．カリブ海の海底か
ら深度 400 m 間におけるコア間隙水の Mg2+ 濃度は深部に向けて減少する一方，Ca2+ 濃度は増加傾
向を示しており，海底泥質堆積物中の火山性物質の Mg─スメクタイト化が一因にあげられている

（Lawrence et al., 1975 ; Scholz et al., 2013）．

　　　［（K, Na）O, MgO, CaO, Al2O3, SiO2］＋7H4SiO4＋Mg2+＋nH2O  
　　　　　　　　　　　　　　→2（K, Na）0.5（Mg, Al）Si4O10（OH）2・（n＋12）H2O＋Ca2+ ⑸

硫酸還元反応および方解石生成後の過剰 Ca2+ 量を ΦCa2+（ΦCa2+＝ΔCa2+－ΔSO4
2－）とおくと，全ガス

田のかん水，温泉水，地下水の ΦCa2+ と ΔMg2+ 濃度間に概ね逆相関が認められており（Fig. 4a），初
期続成期に海底泥質堆積物中の間隙水は硫酸還元反応と方解石生成に加えて，火山性物質の Mg─
スメクタイト化を経験したと判断される．
　全ガス田におけるかん水，温泉水の δ18O 値と Cl－濃度の関係を，南関東ガス田の河川水（KM ; 
Nakai et al., 1974 ; Maekawa et al., 2006），日南・宮崎，佐土原ガス田の河川水（MM, SM；大沢ら，
2010；加藤ら，2011），沖縄ガス田の湧水，地下水（OM；川満ら，2011；加藤ら，2012），宮古島
ガス田の地下水（YW ; Agata et al., 2011）のデータとともに Fig. 5 に示す．現海水に近い Cl－ 濃度

（18,500～20,100 mg/L）をもつ南関東，新潟，佐土原ガス田の端成分 S, SS 内のかん水の δ18O 値は
それぞれ－2.0～－0.7‰，－2.1～－1.0‰，－2.5～－1.9‰を示す．カリブ海の海底から深度 400 m 間
におけるコア間隙水（前述）の δ18O 値は深部で－3‰程度低下していることを踏まえると，これら
のガス田では海底泥質堆積物に閉じ込められた間隙水（海水）は周辺の海底泥質堆積物を構成する
火山性物質の 18O に富む Mg─スメクタイト化の影響を受けたと推察される（Hoefs, 1973）．Figure 
5 からわかるように，南関東ガス田，象潟ガス田（KG13），宮古島（浅部貯留岩）ガス田（YH1, 2）の
かん水，温泉水は端成分 S と端成分 KM を結ぶ直線 KML 付近，新潟ガス田と長万部ガス田（HH2）

Fig. 4  (a) ΦCa2+ ─ΔMg2+ (b) (ΦCa2+＋ΦNa+)─ΔMg2+ diagrams for the brines, hot spring and 
ground waters from the water-dissolved gas fields.  The well location number is the same as 
in Appendix 1.  The FW, HW and GW are the same as in Fig. 2.
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のかん水，温泉水は端成分 S と端成分 NM を結ぶ直線 NML 付近，佐土原ガス田（SG4a, 12～14）
のかん水は端成分 SS と端成分 SM を結ぶ直線 SML 付近にそれぞれプロットされる．これらのこ
とから，Na─HCO3 型降水起源水（端成分 KM, NM, SM に相当）により海水が種々の程度に希釈
された間隙水は火山性物質の Mg─スメクタイト化を受けて進化したと推察される．
　南関東，新潟ガス田の付随ガスは純粋な微生物起源（佐脇ら，2016；早稲田ら，2011），象潟，
宮古島（浅部貯留岩）ガス田は主に微生物起源（早稲田・重川，1988；加藤ら，2016a）であると
推定されていることを勘案すると，δ18O 値と Cl－ 濃度の関係図で微生物ガスを溶存するかん水，温
泉水をもたらした間隙水は直線 KML, NML 付近にプロットされることがわかる（Fig. 5）．また，
佐土原ガス田の付随ガスは主に宮崎層群の泥質岩で生成された微生物起源（加藤ら，2011）である
と推定されており，δ18O 値と Cl－ 濃度が直線 SML 付近にプロットされるかん水と付随ガスは浅部
貯留岩（主に宮崎層群佐土原層の砂岩）に賦存しているのであろう（Fig. 5b）．
　間隙水を閉じ込めた海底泥質堆積物に含まれるスメクタイトは 58～142℃でイライトに変換する

（Freed and Peacor, 1989）．イライトの生成には K+ の供給量が関係し（吉村，2001），変換が進行
すると ΔK+ と Cl－ 濃度間に逆相関関係が認められるようになる（村松ら，2016a）．ΔK+ と Cl－ 濃度
の関係をみると，南関東，長万部，象潟，新潟ガス田のかん水，温泉水は直線 L 0（傾き 0）を挟
むように分散しており，これらをもたらした海底泥質堆積物中の間隙水はスメクタイトのイライト
化を経験していないことがわかる（Fig. 6a）．例外的に，宮古島（浅部貯留岩）ガス田（YH1, 2）

Fig. 5  δ18O─Cl－ diagrams for the brines, hot spring and ground waters from the water-dissolved 
gas fields.  The well location numbers are the same as in Appendix 1.  The FW, HW and GW are 
the same as in Fig. 2.  SW, spring water ; RW, River water.  The S, MS and SS show the fossil sea 
waters equilibrated with smectite  in the Southern Kanto and Niigata, Nichinan/Miyazaki, and 
Sadowara gas fields, respectively.  The OM, KM, NM, MM and SM show the meteoric waters from 
the Okinawa, Southern Kanto, Niigata, Nichinan/Miyazaki and Sadowara gas fields, respectively.  
The OSI, MI and SSI show the fossil sea waters equilibrated with illite predominant interstratified 
illite/smectite minerals in the Okinawa, Nichinan/Miyazaki and Sadowara gas fields, respectively.  
The KML, NML and SML show the mixing lines of the meteoric water and the fossil sea water 
equilibrated with smectite  in  the Southern Kanto, Kisakata and Miyakojima, Niigata and 
Oshamambe, and Sadowara gas fields,  respectively.   The OML1, MML1 and SML1 show the 
mixing  lines of the meteoric water and the fossil sea water equilibrated with  illite predominant 
interstratified  illite/smectite minerals  in  the Okinawa, Nichinan/Miyazaki and Sadowara gas 
fields.   The SITL (ODP), OSITL, MSITL and SSITL show the transitional  trends of smectite to 
illite in the ODP project, Okinawa, Nichinan/Miyazaki and Sadowara gs fields, respectively.
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の温泉水は逆相関を示しており，その理由は明らかでない．南関東ガス田でスメクタイトのイライ
ト化が進行していないことは地下変質鉱物の分布と整合的である．すなわち，茂原地域でかん水を
汲み上げている上総層群の泥質岩にスメクタイトは少量含まれるがイライトはごく微量に過ぎず，
東京湾岸地域の上総層群でも同様である（亀井，2001；村松ら，2016a）．このように，微生物起源
メタン生成期に安定な粘土鉱物はスメクタイトであり，イライト化は進行していない．
5．2．3　イオン交換反応
　硫酸還元菌による硫酸還元反応を経験している全ガス田のかん水，温泉水，地下水の ΦCa2+ と
ΔMg2+ 濃度間には概ね逆相関が認められたが，ほとんどが直線 ΦCa2+＝－ΔMg2+ から外れ，新潟ガ
ス田のかん水と佐土原（深部貯留岩）ガス田の温泉水（SH1）を除けば，直線 ΦCa2+＝－ΔMg2+ よ
り ΦCa2+ に欠損する（Fig. 4a）．前述したように，全ガス田のかん水，温泉水，地下水をもたらし
た海底泥質堆積物中の間隙水には Na─HCO3 型降水起源水が関与している．Na─HCO3 型降水起
源水は関東平野に分布する塩化物泉の形成に関与し，高標高地域から地下に涵養された降水が火山
性物質の Na─スメクタイト化を受けて生成されたことが村松ら（2016a, b）によって報告されて
おり，本研究対象の水溶性ガス田のかん水，温泉水，地下水においても同様であろう．そこで，火
山性物質の Na─スメクタイト化後の過剰 Na+ 量（ΦNa+＝ΔNa+－ΔHCO3

－）を求めると多くはプラ
スになることから，（ΦCa2+＋ΦNa+）と ΔMg2+ の関係をみると直線（ΦCa2+＋ΦNa+）＝－ΔMg2+ 付近
にプロットされる（Fig. 4b）．粘土鉱物に対する主要な陽イオンの吸着力の大きさは Ca2+＞Mg2+＞
Na+ であることを踏まえれば（白水，1988），埋没過程で Na─HCO3 型降水起源水により種々の程
度に海水が希釈されて海底泥質堆積物に閉じ込められた間隙水は初期続成期に硫酸還元反応と方解
石生成，火山性物質の Mg─スメクタイト化に加えて，海底泥質堆積物に含まれる Na─スメクタ
イトの陽イオン交換反応による Mg─スメクタイト化を経験したと推察される．
　一方，新潟ガス田のかん水と佐土原（深部貯留岩）ガス田の温泉水（SH1）は直線ΦCa2+＝－ΔMg2+

より ΦCa2+ に過剰であり，これらの Ca2+ に富むかん水と温泉水の ΦNa+ はマイナスを示す（Fig. 
4a）．そこで，（ΦCa2+＋ΦNa+）と ΔMg2+ の関係をみると，新潟ガス田のかん水の過半数と佐土原（深
部貯留岩）ガス田の温泉水（SH1）は直線（ΦCa2+＋ΦNa+）＝－ΔMg2+ 付近にプロットされ，当該か
ん水と温泉水における Ca2+ の増加は Ca─スメクタイトの陽イオン交換反応による Na─スメクタ
イト化に起因することがわかる（Fig. 4b）．海水と堆積物・岩石の相互作用に関する実験によれば，

Fig. 6  ΔK+ ─Cl－ diagrams for the brines, hot spring and ground waters from the water-dissolved 
gas fields.  The well location numbers are the same as in Appendix 1.  The FW, HW and GW 
are the same as in Fig. 2.  The L0 and L1 see in text.
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海水が浸入するような Cl－ 濃度が増加する環境では，粘土層の Ca2+ に富むイオン交換体と海水の陽
イオン交換反応によって Ca2+ に富む塩水化地下水と Na+ に富むイオン交換体が形成される（池田，
1985）．この実験結果によれば，新潟ガス田では埋没過程で Na─HCO3 型降水起源水により種々の
程度に海水が希釈されて魚沼層群の海底泥質堆積物に閉じ込められた間隙水は硫酸還元反応と方解
石生成，火山性物質の Mg─スメクタイト化を経験した後，魚沼層群の陸成堆積物に移動して Ca─
スメクタイトの Na─スメクタイト化を受けたと推察される．
5．2．4　スメクタイトのイライト化作用
　後期続成期になり，埋没深度が増加して地温が 70℃近くになると微生物の活動は除々に減少し，
海底泥質堆積物中の有機物は熱分解によってカルボキシル基を除去する反応を受けるようになり，
酢酸 CH3COOH の場合には次の反応でメタンが生成される（平，2004）．

　　　CH3COOH＋H2O→CH4＋H2CO3 ⑹

日南・宮崎，沖縄ガス田，および宮古島ガス田の深度 1,600 m 以深の島尻層群と八重山層群からな
る深部貯留岩の付随ガスは熱分解起源メタン生成期に生じた熱分解起源を主とすると推定されてい
る（大沢，2010；加藤，2011；金子ら，2006；加藤ら，2012, 2016a, b）．
（1）　日南・宮崎ガス田
　スメクタイトは 58～142℃でイライト/スメクタイト（I/S）混合層鉱物を経てイライトに変換す
る．Figure 5b からわかるように，日南・宮崎ガス田のかん水，温泉水（MH8, 11, MG10）の δ18O
値と Cl－ 濃度は直線 MSITL 付近に，温泉水（MH1, 4, 12；端成分 MI）はその外挿線上にそれぞれ
プロットされる．大沢ら（2010）によれば，温泉水（MH1, 12）は現海水に比して 18O に富み Cl－

濃度に乏しいことで特徴づけられることから，起源流体はスメクタイト─イライト変換に伴うスメ
クタイト層間からの脱水流体であると推定されている．また，直線 MSITL のような逆相関関係は
新潟油・ガス田のかん水，温泉水でも認められており，岩石との反応，粘土鉱物の層間水による希
釈などによってもたらされたことが報告されている（加藤・梶原，1986；伊藤ら，2004）．東地中
海の泥火山で掘削回収されたコアに含まれる間隙水の深度に伴う δ18O 値と Cl－ 濃度の変化には逆
相関（Fig. 5 の SITL（ODP））が認められ，主にスメクタイト─イライト変換に伴う層間水の脱水
反応に起因することが報告されている（Dählmann and Lange, 2003）．日南・宮崎ガス田の直線
MSITL は SITL（ODP）に似た傾きをもち，当該かん水，温泉水をもたらした間隙水は本脱水反
応を経験していると推察される．
　かん水，温泉水をもたらした間隙水がスメクタイトのイライト化を経験したか否かは δ18O 値と
Cl－ 濃度の関係に加えて，ΔK+ と Cl－ 濃度の関係を調べることによってクロスチェックできる．ス
メクタイトのイライト変換には地温勾配，埋没速度，同一温度の保持時間とともに K+ の供給量が
関係する（吉村，2001）．

　　　スメクタイト＋K+＋Al3+ →イライト＋緑泥石＋石英＋H+ ⑺

イライトないしイライトに卓越する I/S 混合層鉱物が分布する温泉貯留層から採水している関東，
新潟平野の塩化物泉における ΔK+ と Cl－ 濃度には逆相関が認められる（村松ら，2016a, b；村松，
2017）．新潟平野の椎谷層，寺泊層を温泉貯留層とする塩化物泉では，この逆相関は直線 L 1（傾
き－0.0147）を示すことが報告されており（村松，2017），日南・宮崎ガス田のかん水，温泉水（MH8, 
8a, 11, 12, MG1, 6, 10）の ΔK+ と Cl－ 濃度も直線 L 1 付近にプロットされる（Fig. 6b）．
　以上の結果から，これらの日南・宮崎ガス田のかん水，温泉水をもたらした間隙水の進化は次の
ようにまとめられる．海底泥質堆積物（宮崎層群田野層，双石層）に閉じ込められた間隙水（海水）
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は埋没過程で火山性物質の Mg─スメクタイト化を受け，スメクタイトと化学平衡にある端成分
MS に進化した（Fig. 5b）．その後，間隙水は埋没に伴う地温上昇に起因するスメクタイト─イラ
イトの変換に伴う層間水の脱水反応を継続的に受けて，I/S 混合層鉱物と化学平衡にあるかん水，
温泉水（MH11, MG10, MH8）をもたらした間隙水を経て，最終的にイライトに極めて富む I/S 混
合層鉱物ないしイライトと化学平衡にある端成分 MI の間隙水へ直線 MSITL に沿って進化した後，
圧密により宮崎層群の砂岩層に移動・貯留された．日南・宮崎ガス田の付随ガスは主に熱分解起源
であり，有機変成度から判断して日南層群で生成したと推定されていることを勘案すると，日南層
群で生成したガスが上昇して宮崎層群の砂岩層中のかん水に溶け込んだのであろう（松下ら，
1961；加藤，2011）．
　日南・宮崎ガス田のかん水，温泉水（MG2a, 3, 9, 11, MH2, 3, 5～7, 9, 10）の δ18O 値と Cl－ 濃度は
端成分 MI と Na─HCO3 型降水起源水の端成分 MM を結ぶ直線 MML1 付近に，またかん水，温
泉水（MG11a, MH5～7, 9, 10）の ΔK+ と Cl－ 濃度は直線 L 1 付近にそれぞれプロットされる（Figs. 
5b, 6b）．これらのことから，海水と Na─HCO3 型降水起源水の混合流体が海底泥質堆積物に閉じ
込められた後に火山性物質の Mg─スメクタイト化を受けて直線 SML 付近に本来プロットされた
間隙水の δ18O 値と Cl－ 濃度は，埋没の進行に伴う地温上昇に起因した海底泥質堆積物中のスメクタ
イトのイライト化に伴う脱水反応を受けて，これらのかん水，温泉水の各値にシフトしたと推察さ
れる（Fig. 5b）．
（2）　佐土原（深部貯留岩），沖縄，宮古島（深部貯留岩）ガス田
　Figure 5b からわかるように，佐土原ガス田のかん水，温泉水（SG8～11, SH4；端成分 SS），か
ん水（SG15），温泉水（SH1；端成分 SSI）は直線 SITL（ODP）に似た傾きをもつ直線 SSITL 付
近ないし外挿線上にプロットされ，温泉水（SG1～7, SH1, 4）の ΔK+ と Cl－ 濃度は直線 L 1 付近に
プロットされる（Fig. 6b）．孔明管の挿入深度に基づけば，少なくとも SG2, 3, 5, 6, 15, SH1 井は深
部貯留岩からかん水，温泉水を採取していることを勘案すると，佐土原（深部貯留岩）ガス田にお
いてスメクタイトのイライト化が進行したと判断される．一方，かん水（SG1a, 6a, 7a）の δ18O 値
と Cl－ 濃度は直線 SSITL と SML の間にプロットされることから，浅部貯留岩と深部貯留岩に由来
するかん水の関与が予想される（Fig. 5b）．このうち，SG7a 井は深度 369～549 m（浅部貯留岩）と
深度 648～1,188 m（深部貯留岩）に孔明管を挿入していることから（木野ら，1984），両貯留岩（宮
崎層群の砂岩）に賦存するかん水が生産時に孔井内に流入混合したものと解釈でき，SG1a, 6a 井も
同様である．
　深部貯留岩におけるスメクタイトのイライト化は，SG1 井で ① 深度 849, 1200 m の泥岩コアに I/
S 混合層鉱物が出現する　② 深度 849 m の泥岩コアから Cl－ 濃度 13,100 mg/L の間隙水が得られて
いることからも支持される（本島・永田，1973）．なお，SG1 井の深度 849, 1,200 m, SG2 井の 1,060，
1,340 m の泥岩コアには緑泥石が I/S 混合層鉱物と共存しており，スメクタイトのイライト化に伴っ
て間隙水中に放出された Mg2+ は緑泥石の生成（⑺ 式）に消費されたと考えられる（本島・永田，
1973；吉村，2001）．佐土原ガス田のかん水に付随するガスには宮崎層群の続成過程で生成された
低熟成度の熱分解起源が少量含まれると推定されていることから（加藤ら，2011），深部貯留岩で
熱分解起源メタン生成期にスメクタイトのイライト化が進行したことが示唆される．
　次に，沖縄，宮古島（深部貯留岩）ガス田を検討しよう．沖縄ガス田のかん水，温泉水（OG4, 5, 
OH3, 5, 6；端成分 OSI）とかん水（OG6, 6a），宮古島（深部貯留岩）ガス田のかん水（YG1）をほ
ぼ通る直線 OSITL の傾きは SITL（ODP）に似ており，これら（K+ 濃度が不明の OH6 を除く）
を含むかん水と温泉水（OG2a, 2～6, 6a, OH3, 5, YG1）の ΔK+ と Cl－ 濃度は直線 L 1 付近にプロッ
トされる（Figs. 5a, 6a）．沖縄ガス田のかん水，温泉水（OG4, 5, OH3, 4, 6）に付随するガスは熱分
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解起源（金子ら，2006；加藤ら，2012，2016b），宮古島（深部貯留岩）ガス田のかん水に付随す
るガスは熱分解起源が主体である（加藤ら，2016a）と推定されており，両ガス田においても熱分
解起源メタン生成期にスメクタイトのイライト化が進行したことが示唆される．沖縄ガス田ではス
メクタイトのイライト化は地下変質鉱物の分布とも整合的である．すなわち，I/S 混合層鉱物が
OG2 井（孔底深度 978 m）の深度 620 m および 820 m の島尻層群豊見城層の泥岩コアに確認され
ており（本島・永田，1973），その北西約 1.2 km の OH3 井（同 800 m）の産出層準である基盤岩（約
750 m 以深）にも出現すると予想される（加藤ら，2012）．なお，OG2 井の深度 620，820 m の島尻
層群豊見城層の泥岩コアに緑泥石が I/S 混合層鉱物と共存しており，佐土原（深部貯留岩）ガス田
と同様にスメクタイトのイライト化によって間隙水に放出された Mg2+ は緑泥石の生成に消費され
たのであろう（本島・永田，1973）．
　象潟ガス田の付随ガスには熱分解起源が微量混合しており，象潟ガス田の東方には院内・桂坂油
田があることを勘案して，深部で生成した熱分解ガスの一部が上方移動してきた可能性が考えられ
ている（早稲田・重川，1988）．Figure 6a からわかるように，本ガス田のかん水（KG2a, 8a）の
ΔK+ と Cl－ 濃度度は直線 L 1 付近にプロットされることから，当該かん水をもたらした間隙水は深
部の海底泥質堆積物中でスメクタイトのイライト化を経験した後，上方の貯留岩に移動した可能性
が考えられる．
　以上の結果から，佐土原（深部貯留岩），沖縄，宮古島（深部貯留岩）ガス田における間隙水の
進化は日南・宮崎ガス田と同様である．すなわち，海底泥質堆積物に閉じ込められた間隙水（海水）
は火山性物質の Mg─スメクタイト化を受けて端成分 SS, S に変質した後，スメクタイト─イライ
トの変換に伴う脱水反応を継続的に受けて I/S 混合層鉱物と化学平衡にあるかん水（SG15, OG6, 
6a, YG1）をもたらした間隙水に進化した（Fig. 5）．さらに，佐土原（深部貯留岩），沖縄ガス田で
はイライトに富む I/S 混合層鉱物と化学平衡にあるかん水，温泉水（SH1, OG4, 5, OH3, 5, 6）をも
たらした間隙水（端成分 SSI, OSI）に進化した．なお，端成分 SSI と OSI の δ18O 値は端成分 MI
より小さく，佐土原（深部貯留岩），沖縄ガス田におけるスメクタイトのイライト化は日南・宮崎
ガス田より進行していないと判断される（Fig. 5）．その後，間隙水は圧密により移動して宮崎層群
新名爪層以深の砂岩，島尻層群豊見城層～基盤岩，島尻層群下部と八重山層群にそれぞれ貯留され
たと推察される．
　佐土原ガス田の温泉水（SH2, 3）の δ18O 値と Cl－ 濃度は端成分 SSI と SM を結ぶ直線 SML1 付近
に，沖縄ガス田の温泉水（OH4）は端成分 OSI と OM を結ぶ直線 OML1 付近にそれぞれプロット
される（Fig. 5）．当該温泉水の ΔK+ と Cl－ 濃度は直線 L1 付近にプロットされることを勘案すると，
δ18O 値と Cl－ 濃度の解釈は日南・宮崎ガス田の直線 MML1 付近のかん水，温泉水と同様である

（Figs. 5, 6）．
　最後に，海底泥質堆積物の泥岩化過程で進行する埋没続成変質による間隙水の進化の視点で，全
水溶性ガス田のかん水，温泉水，地下水の水質形成機構をまとめると，Table 1 のとおりである．
全ガス田のかん水，温泉水，地下水をもたらした間隙水は初期続成作用を経験した後，後期続成期
に日南・宮崎，佐土原（深部貯留岩），沖縄，宮古島（深部貯留岩）ガス田の間隙水はスメクタイ
トのイライト化も経験した．

6．　ま　と　め

　南関東，長万部，象潟，新潟，日南・宮崎，佐土原，沖縄，宮古島水溶性ガス田のかん水，温泉
水，地下水を対象に，主成分および酸素安定同位体比の分析データを文献収集し，海底泥質堆積物
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の泥岩化過程で進行する埋没続成変質過程における海水起源の間隙水の進化の視点に立って水質形
成機構を検討した．その結果，関東平野，石狩低地帯，新潟平野，糸魚川静岡構造線南部，中央構
造線地域の塩化物泉で得られた水質形成機構がこれらのガス田のかん水，温泉水，地下水でも概ね
成立することが明らかとなった．得られた結果は以下のとおりである．
　（1）　全水溶性ガス田のかん水，温泉水，地下水のほとんどは Ca2+, Mg2+, SO4

2－ に乏しいが，新
潟ガス田のかん水は Ca2+ と Mg2+ にやや富む傾向を示しており，これらをもたらした続成変質の影
響を受ける前の間隙水は海水と Na─HCO3 型降水起源水が混合したものである．かん水，温泉水
の δ18O 値と Cl－ 濃度の関係をみると，日南・宮崎，佐土原（深部貯留岩），沖縄，宮古島（深部貯
留岩）ガス田は正および逆相関を，南関東，長万部，象潟，新潟，佐土原（浅部貯留岩），宮古島（浅
部貯留岩）ガス田は正相関をそれぞれ示し，前者は熱分解ガス，後者は微生物ガスを伴う．
　（2）　このような主成分および δ18O 値の特徴は海底泥質堆積物の泥岩化過程で進行する埋没続成
変質による間隙水の進化によって合理的に説明でき，地下構成鉱物と整合的である．すなわち，地
下浸透した降水が火山性物質の Na─スメクタイト化を受けて生成した Na─HCO3 型降水起源水に
より海水が種々の程度に希釈され，有機物を含む海底泥質堆積物に閉じ込められた．その後，間隙
水は初期続成期の埋没過程で硫酸還元反応，方解石生成，火山性物質の Mg─スメクタイト化，
Na─スメクタイトの Mg─スメクタイト化（新潟ガス田を除く），Ca─スメクタイトの Na─スメ
クタイト化（新潟ガス田）を経験した．後期続成期になると，日南・宮崎，佐土原（深部貯留岩），
沖縄，宮古島（深部貯留岩）ガス田の間隙水はスメクタイトのイライト化を経験した．
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