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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　地層中に含まれる石炭および／または珪藻岩からメタンガスを地層中において製造する
方法であって、
　地上から石炭および／または珪藻岩を含む地層へ向けてさく井する工程と、
　前記さく井して得られた１または２以上の井戸の周囲に亀裂を生じさせる工程と、
　前記さく井して得られた１または２以上の井戸から過酸化水素溶液を注入して地層中に
含まれる石炭および／または珪藻岩と過酸化水素とを反応させて炭素化合物を生成させる
とともに空間を生成させる工程と、
　前記炭素化合物を生成させるとともに空間を生成させる工程の後に、前記さく井して得
られた１または２以上の井戸から還元剤を注入する工程と、
　前記さく井して得られた１または２以上の井戸から前記生成させた炭素化合物を基質と
してメタンを生成する微生物を投入する工程、および前記反応後に残存する石炭および／
または珪藻岩から前記生成させた炭素化合物を基質としてメタンを生成する微生物を誘導
する工程の、少なくともいずれかの工程と
を有する前記方法。
【請求項２】
　前記さく井して得られた１または２以上の井戸から塩基性溶液を注入する工程を有する
、請求項１に記載の方法。
【請求項３】
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　地上から石炭および／または珪藻岩を含む地層へ向けてさく井する工程が、水圧破砕法
を用いて地上から石炭および／または珪藻岩を含む地層へ向けてさく井する工程である、
請求項１又は２に記載の方法。
【請求項４】
　還元剤が、システイン又は硫化ナトリウムである、請求項１から３のいずれか一項に記
載の方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、地層中に含まれる石炭および／または珪藻岩からメタンガスを地層中におい
て製造する方法に関し、特に、地層中に含まれる石炭および／または珪藻岩と過酸化水素
とを反応させて地層中に炭素化合物を生成させ、当該炭素化合物を基質としてメタンを生
成する微生物によりメタンガスを地層中において製造する方法に関する。
【背景技術】
【０００２】
　化石燃料は何億年を経て生成した有限の資源であるが、現状の先進国の経済や生活は化
石燃料に依存しているため、今後数十年で枯渇するといわれている。現在使用されている
主な化石燃料として、石炭、石油、天然ガスなどがあり、近年、メタンハイドレートやシ
ェールガスなどの利用も検討されているが、石油への依存度が高いという現状に変化はな
く、発展途上国の経済拡大も手伝って、石油の消費は年々増加していることから、特に石
油資源の枯渇の早まりが懸念されている。
【０００３】
　また、石炭については、世界の一次エネルギーの約３割、電源別発電量の約４割を占め
ており、可採年数は他の化石燃料よりも長く、１３３年といわれていることから、今世紀
における重要なエネルギー資源とされている。しかしながら、石油や天然ガスと比較して
、石炭は燃焼した際の二酸化炭素や酸性雨の原因となるＮＯｘやＳＯｘの排出量が多く、
環境制約上の課題があるといわれているうえ、我が国においては、そのほとんどを輸入に
頼っている。さらに、我が国における地下１２００ｍ以浅の浅部炭層における石炭の埋蔵
量が約２７０億トンといわれているのに対し、地下１０００～３０００ｍの深部非可採炭
層における石炭埋蔵量は３０００億トン以上、３０００ｍ以深の深部非可採炭層における
石炭埋蔵量は３兆トン以上との報告がある（非特許文献１）。
【０００４】
　一方、メタンは、油田やガス田から採掘されエネルギー源として有用な天然ガスの主成
分である。メタンは広く自然界に存在し、地下環境においては微生物によるメタン生成が
行われている。例えば、石炭層や珪藻岩（珪藻土）層においては世界各地で微生物起源の
メタンが検出されている（非特許文献２）。
【０００５】
　そこで従来、微生物を用いてメタンを生産する方法が開発されている。例えば、アンモ
ニウム塩を含有せず、還元剤としてＬ－システイン塩酸塩を含有する培地により共培養可
能な紅色非硫黄細菌と水素資化性メタン生成菌とを、二酸化炭素含有ガス存在下で共培養
してメタンガスを得る方法（特許文献１）や、有機性廃棄物を可溶化槽で高温好気性菌を
添加して可溶化し、その際同時にアンモニアストリッピングを行った原料をメタン発酵槽
に供給し、嫌気性微生物によりメタン発酵させるという方法（特許文献２）、バイオマス
を酸発酵させた後に、メタン発酵させることにより、メタン発酵の残渣を含む残泥を気体
で加圧した後、常圧に戻し、浮上した残渣を含む分画を酸発酵に利用するメタン生成方法
（特許文献３）、メタン発酵液から採取した試料の単位体積当たりのＤＮＡ量から求めた
バクテリア数＋アーキア数をモニタリングして制御する、メタン発酵関連微生物群により
バイオマスをメタン発酵させてメタンを製造する方法（特許文献４）、海藻を熱処理する
ことにより骨格多糖類および粘性多糖類を低分子化させた後、熱処理した海藻を基質とし
てメタン生成菌を培養してメタンを生成させる方法（特許文献５）などを挙げることがで
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きる。また、メタン生成微生物群が利用可能な有機物の生成方法として、過酸化水素と石
炭とを反応させ、短時間において石炭質量の数十％（最大で約８０％）の有機物を生成す
る方法が開示されている（非特許文献３）。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００６】
【特許文献１】特開２０１３－１９２５４７号公報
【特許文献２】特開２０１１－０８３７６１号公報
【特許文献３】特開２００９－１１９３６１号公報
【特許文献４】特開２００９－０８２８２５号公報
【特許文献５】特開２００５－２４５４４３号公報
【非特許文献】
【０００７】
【非特許文献１】Ｓｈｉｍａｄａ Ｓ．ｅｔ ａｉ．，Ｊ．ＭＭＩＪ，２０１０，Ｖｏｌ．
１２６，Ｎｏ．１，ｐｐ６０２－６０７
【非特許文献２】Ｓｔｒａｐｏｃ ｅｔ ａｌ．，Ａｎｎｕ．Ｒｅｖ．Ｅａｒｔｈ Ｐｌａ
ｎｅｔ Ｓｃｉ．，２０１１，Ｖｏｌ．３９，ｐｐ６１７－６５６
【非特許文献３】Ｍｉｕｒａ ｅｔ ａｌ．，Ｅｎｅｒｇｙ ＆ Ｆｕｅｌｓ，１９９６，Ｖ
ｏｌ．１０，Ｎｏ．６，ｐｐ１１９６－１２０１
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００８】
　可採年数の長い化石燃料である石炭または珪藻岩（珪藻土）と過酸化水素とを反応させ
て有機物を生成し、生成した有機物をメタン生成微生物群に供してメタンを製造する方法
が考えられるが、炭鉱施設を建設して採掘した石炭または珪藻岩（珪藻土）を過酸化水素
と反応させ、それにより得られた有機酸をメタン生成微生物群に供してメタンを製造する
方法では、コストがかかり過ぎるうえに製造できるメタンの量も限られることが想定でき
、メタンの製造方法として有効な方法とは言い難い。
【０００９】
　そこで、地下すなわち地層中でメタンを生成してエネルギー資源として回収する方法が
考えられるが、メタン生成プロセスを加速させてエネルギー資源として回収するためには
、根源物質からメタン生成微生物が利用可能な物質までの分解プロセスが速度論的にボト
ルネックとなってしまう。このメタン生成プロセスについてはいくつかの仮説が提唱され
ているようであるが、実験的に証明されていないのが実情である。また、地層中において
は、断層帯などの特別な環境を除き、微生物が生育することができる空間が非常に限られ
ている。通常、微生物は地層中のわずかな亀裂の中に棲息しているが、この亀裂をバイオ
リアクターとして利用する場合、基質となる有機物と微生物との接触効率や微生物の増殖
数に限界が生じてしまう。
【００１０】
　本発明は、このような問題点を解決するためになされたものであって、採炭工程を経ず
に石炭や珪藻岩（珪藻土）をガス資源に転換して回収することができることから、採炭が
困難な深度の石炭や珪藻岩（珪藻土）をガス資源として回収することができ、また、褐炭
などの低品位な石炭をガス資源として回収することができ、また、メタンガスは石炭と比
べて燃焼時にＣＯ２やＮＯＸ、ＳＯＸの発生量が少ないことから、環境への影響がより小
さいエネルギー資源として回収することができる、地層中に含まれる石炭および／または
珪藻岩からメタンガスを地層中において製造する方法を提供することを目的とする。
【課題を解決するための手段】
【００１１】
　本発明者らは、鋭意研究の結果、上述した、メタン生成プロセスを加速させてエネルギ
ー資源として回収するためには根源物質からメタン生成微生物が利用可能な物質までの分
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解プロセスが速度論的にボトルネックとなるということを解消し、さく井、さく井した井
戸の周囲における亀裂の存在、前記井戸からの過酸化水素溶液の注入、炭素化合物の生成
、空間の生成およびメタン生成微生物の存在、さらには還元剤や塩基性溶液の注入により
、地層中に含まれる石炭および／または珪藻岩からメタンガスを地層中において製造する
ことができることを見出し、下記の各発明を完成した。
【００１２】
　地層中に含まれる石炭および／または珪藻岩からメタンガスを地層中において製造する
方法であって、地上から石炭および／または珪藻岩を含む地層へ向けてさく井する工程と
、必要に応じて前記さく井して得られた１または２以上の井戸の周囲に亀裂を生じさせる
工程と、前記さく井して得られた１または２以上の井戸から過酸化水素溶液を注入して地
層中に含まれる石炭および／または珪藻岩と過酸化水素とを反応させて炭素化合物を生成
させるとともに空間を生成させる工程と、前記さく井して得られた１または２以上の井戸
から前記生成させた炭素化合物を基質としてメタンを生成する微生物を投入する工程、お
よび前記反応後に残存する石炭および／または珪藻岩から前記生成させた炭素化合物を基
質としてメタンを生成する微生物を誘導する工程の、少なくともいずれかの工程とを有す
る前記方法。
【００１３】
　前記さく井して得られた１または２以上の井戸から還元剤を注入する工程を有する、（
１）に記載の方法。
【００１４】
　前記さく井して得られた１または２以上の井戸から塩基性溶液を注入する工程を有する
、（１）または（２）に記載の方法。
【００１５】
　地上から石炭および／または珪藻岩を含む地層へ向けてさく井する工程が、水圧破砕法
を用いて地上から石炭および／または珪藻岩を含む地層へ向けてさく井する工程である、
（１）から（３）のいずれか一項に記載の方法。
【発明の効果】
【００１６】
　本発明に係る地層中に含まれる石炭および／または珪藻岩からメタンガスを地層中にお
いて製造する方法によれば、採炭工程を経ずに石炭や珪藻岩（珪藻土）をガス資源に転換
して回収することができるうえ、採炭が困難な深度の石炭や珪藻岩（珪藻土）をガス資源
として回収することができる。また、褐炭などの低品位な石炭をガス資源として回収する
ことができ、さらに、メタンガスは石炭と比べて燃焼時にＣＯ２やＮＯＸ、ＳＯＸの発生
量が少ないことから、環境への影響がより小さいエネルギー資源として回収することがで
きる。さらに、諸外国においては、炭層メタンが非在来型のエネルギー資源とされて、商
業生産が盛んに行われているが、本発明によって、それにより枯渇した炭層ガス鉱床を再
生することができる。
【図面の簡単な説明】
【００１７】
【図１】幌延褐炭と超純水（ａ）または濃度０．３％（ｗ／ｖ）の過酸化水素溶液（ｂ）
との反応溶液における、１００日後までに生成した溶存有機炭素（Ｄｉｓｓｏｌｖｅｄ 
Ｏｒｇａｎｉｃ Ｃａｒｂｏｎ；ＤＯＣ）の濃度を示すグラフ図である。
【図２】小石褐炭と超純水（ａ）または濃度０．３％（ｗ／ｖ）の過酸化水素溶液（ｂ）
との反応溶液における、１００日後までに生成したＤＯＣの濃度を示すグラフ図である。
【図３】亜瀝青炭と超純水（ａ）または濃度０．３％（ｗ／ｖ）の過酸化水素溶液（ｂ）
との反応溶液における、１００日後までに生成したＤＯＣの濃度を示すグラフ図である。
【図４】歴青炭と超純水（ａ）または濃度０．３％（ｗ／ｖ）の過酸化水素溶液（ｂ）と
の反応溶液における、１００日後までに生成したＤＯＣの濃度を示すグラフ図である。
【図５】珪藻質泥岩と超純水（ａ）または濃度０．３％（ｗ／ｖ）の過酸化水素溶液（ｂ
）との反応溶液における、１００日後までに生成したＤＯＣの濃度を示すグラフ図である
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【図６】幌延褐炭と超純水（ａ）または濃度０．３％（ｗ／ｖ）の過酸化水素溶液（ｂ）
との反応溶液における、１００日後までに生成した酢酸およびギ酸の濃度を示すグラフ図
である。
【図７】小石褐炭と超純水（ａ）または濃度０．３％（ｗ／ｖ）の過酸化水素溶液（ｂ）
との反応溶液における、１００日後までに生成した酢酸およびギ酸の濃度を示すグラフ図
である。
【図８】亜瀝青炭と超純水（ａ）または濃度０．３％（ｗ／ｖ）の過酸化水素溶液（ｂ）
との反応溶液における、１００日後までに生成した酢酸およびギ酸の濃度を示すグラフ図
である。
【図９】歴青炭と超純水（ａ）または濃度０．３％（ｗ／ｖ）の過酸化水素溶液（ｂ）と
の反応溶液における、１００日後までに生成した酢酸およびギ酸の濃度を示すグラフ図で
ある。
【図１０】珪藻質泥岩と超純水（ａ）または濃度０．３％（ｗ／ｖ）の過酸化水素溶液（
ｂ）との反応溶液における、１００日後までに生成した酢酸およびギ酸の濃度を示すグラ
フ図である。
【図１１】幌延褐炭、小石褐炭、亜瀝青炭または歴青炭と濃度０．３％（ｗ／ｖ）の過酸
化水素溶液との、２２℃における反応溶液から得られた酢酸濃度およびギ酸濃度から算出
された、想定メタン埋蔵量を示すグラフ図である。
【図１２】濃度１％（ｖ／ｖ）過酸化水素の反応溶液または１ｍＭの酢酸を基質とし、こ
れらにＨ－ＲＩＳＥ微生物を加えた場合のメタンの生成量を培養日数とともに示したグラ
フ図である。
【図１３】濃度３％（ｖ／ｖ）過酸化水素の反応溶液または４ｍＭの酢酸を基質とし、こ
れらにＨ－ＲＩＳＥ微生物を加えた場合のメタンの生成量を培養日数とともに示したグラ
フ図である。
【図１４】（Ａ）還元剤なし＋Ｈ－ＲＩＳＥ微生物、（Ｂ）還元剤（システイン）＋Ｈ－
ＲＩＳＥ微生物、および（Ｃ）還元剤（硫化ナトリウム）＋Ｈ－ＲＩＳＥ微生物としたそ
れぞれの場合の、メタンの生成量を培養日数とともに示したグラフ図である。
【図１５】（Ｄ）還元剤なし＋Ｈ－ＲＩＳＥ微生物＋珪藻岩（珪藻土）、（Ｅ）還元剤（
システイン）＋Ｈ－ＲＩＳＥ微生物＋珪藻岩（珪藻土）、および（Ｆ）還元剤（硫化ナト
リウム）＋Ｈ－ＲＩＳＥ微生物＋珪藻岩（珪藻土）としたそれぞれの場合の、メタンの生
成量を培養日数とともに示したグラフ図である。
【図１６】（Ｇ）還元剤なし＋Ｈ－ＲＩＳＥ微生物＋褐炭、（Ｈ）還元剤（システイン）
＋Ｈ－ＲＩＳＥ微生物＋褐炭、および（Ｉ）還元剤（硫化ナトリウム）＋Ｈ－ＲＩＳＥ微
生物＋褐炭としたそれぞれの場合の、メタンの生成量を培養日数とともに示したグラフ図
である。
【発明を実施するための形態】
【００１８】
　以下、本発明に係る地層中に含まれる石炭および／または珪藻岩からメタンガスを地層
中において製造する方法について詳細に説明する。
【００１９】
　本発明に係る地層中に含まれる石炭および／または珪藻岩からメタンガスを地層中にお
いて製造する方法の第１実施形態は、
（Ｉ）地上から石炭および／または珪藻岩を含む地層へ向けてさく井する工程（さく井工
程）、
（ＩＩ）必要に応じて前記さく井して得られた１または２以上の井戸の周囲に亀裂を生じ
させる工程（亀裂発生工程）、
（ＩＩＩ）さく井して得られた１または２以上の井戸から過酸化水素溶液を注入して地層
中に含まれる石炭および／または珪藻岩と過酸化水素とを反応させて炭素化合物を生成さ
せるとともに空間を生成させる工程（炭素化合物・空間生成工程）、
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（ＩＶ）さく井して得られた１または２以上の井戸から炭素化合物を基質としてメタンを
生成する微生物を投入する工程、および反応後に残存する石炭および／または珪藻岩から
炭素化合物を基質としてメタンを生成する微生物を誘導する工程の、少なくともいずれか
の工程（微生物投入・誘導工程）
以上（Ｉ）～（ＩＶ）の工程を有している。
【００２０】
　本発明は、「地層中に含まれる石炭および／または珪藻岩からメタンガスを地層中にお
いて製造する方法」すなわち地下の閉鎖空間において地層中に含まれる石炭および／また
は珪藻岩からメタンガスを製造する方法」である。上述した通り、地下すなわち地層中で
メタンを生成してエネルギー資源として回収する方法の場合、メタン生成プロセスを加速
させてエネルギー資源として回収することが好ましいが、根源物質からメタン生成微生物
が利用可能な物質までの分解プロセスが速度論的にボトルネックとなってしまううえ、地
層中においては、断層帯などの特別な環境を除き、微生物が生育することができる空間が
非常に限られており、微生物は通常、地層中のわずかな亀裂の中に棲息しているが、この
亀裂をバイオリアクターとして利用する場合、基質となる有機物と微生物との接触効率や
微生物の増殖数に限界が生じてしまうという非常に困難な課題を有するが、本第１実施形
態の工程（Ｉ）～（ＩＶ）により、これらが解消される。すなわち、本第１実施形態は、
地下の閉鎖空間を有効活用しつつ、地層中に含まれる石炭および／または珪藻岩を炭素化
合物に転換し、そのまま地下の閉鎖空間において空間を確保しつつ微生物によりメタンを
発生させ、回収するというメタンの製造方法である。
【００２１】
　「石炭」とは、一般には、数千年前から数億年前の樹木が微生物による腐食作用を受け
た後、地中において穏やかな温度と数十～数百気圧の圧力を受け、長年月の間、石炭化作
用といわれる脱水素、脱メタン、脱炭酸反応を受け、Ｃ、Ｈ、Ｏの３元素を主成分とする
天然の有機高分子物質に変化したものをいうが、炭素含有量が７０重量％以下の石炭を亜
炭、同７０重量％～７７重量％付近の石炭を褐炭、同７７重量％～８３重量％付近の石炭
を亜瀝青炭、同８３重量％～９０重量％付近の石炭を歴青炭、同９０重量％以上の無煙炭
と分類することが可能である。また、一般的にいわれる石炭である亜炭、褐炭、亜瀝青炭
、歴青炭（瀝青炭）、原料炭、無煙炭の他、オイルコークスおよびカーボン・グラファイ
トなどの炭素を多く含有する廃棄物が含まれる。
【００２２】
　「珪藻岩（珪藻土）」とは、一般には、主に珪藻の殻からなる軟質の岩石または土壌を
いい、シリカを主成分とするが、シリカ以外にもアルミナ、酸化鉄、アルカリ金属の酸化
物等が含まれていることが多い。また、ポーラスを有することから高い空隙率を有し、ケ
ーク嵩密度が０．２～０．４５程度のものが多い。
【００２３】
　本第１実施形態において、（Ｉ）のさく井工程における「さく井」とは、地中に略円筒
状の穴を掘削する作業のことをいい、「ボーリング」または「試錐」と置換可能に用いら
れる。本第１実施形態において、さく井の手法は特に限定されないが、例えば、ロータリ
ー・ボーリングマシン、パーカッション・ボーリングマシンまたはロータリー・パーカッ
ション・ボーリングマシンなどのボーリングマシンを用いてさく井する方法の他、水圧破
砕法を利用してさく井する方法などを挙げることができる。なお、（ＩＩ）の亀裂発生工
程の要否を考慮すれば、水圧破砕法を用いてさく井する方法が好ましい。また、（Ｉ）の
さく井工程における「地層」とは、地表に現れていない地層をいう。
【００２４】
　（ＩＩ）の亀裂発生工程において、「亀裂を生じさせる」手法は特に限定されないが、
上述した通り、水圧破砕法を用いてさく井する場合に、必要に応じて水圧破砕法を用いて
亀裂を生じさせるのが好ましい。
【００２５】
　（ＩＩＩ）の炭素化合物・空間生成工程において、「過酸化水素溶液」は特に限定され



(7) JP 6396068 B2 2018.9.26

10

20

30

40

50

ないが、例えば過酸化水素水の他、メタノール、エタノール、エチレングリコール、アセ
トン、酢酸などからなる群より選ばれる少なくとも１種の有機溶媒に過酸化水素を溶解さ
せた溶液を挙げることができ、さらに、これら有機溶媒と水とを混和させた溶媒に過酸化
水素を溶解させた溶液を挙げることができる。過酸化水素水としては市販の過酸化水素水
溶液の他、これを水などで適当に希釈して用いることもでき、さらには所望により、硫酸
鉄、塩化鉄、酢酸鉄、または硝酸鉄などの通常の鉄（ＩＩ）塩を過酸化水素溶液に添加し
たものを用いることができる。
【００２６】
　また、（ＩＩＩ）の炭素化合物・空間生成工程において、「過酸化水素溶液を注入」と
は、過酸化水素溶液が地層中に含まれる石炭および／または珪藻岩と反応できるように地
上から地層中へ届けることができる態様であれば特に限定されないが、例えば、さく井し
て得られた１または２以上の井戸から過酸化水素溶液を注ぎ込むような態様の他、任意の
媒体によって過酸化水素溶液を地上から地層中へ届けることができる態様、過酸化水素溶
液を噴霧するような態様で地上から地層中へ届けることができる態様などを挙げることが
できる。
【００２７】
　また、（ＩＩＩ）の炭素化合物・空間生成工程において、「炭素化合物」とは、一般に
は有機化合物の他、一酸化炭素や二酸化炭素などの酸化物、硫化炭素や二硫化炭素などの
硫化物、窒化炭素などの窒化物および四塩化炭素などのハロゲン化物を包含する無機炭素
化合物；炭化カルシウムなどのイオン性炭化物、炭化ケイ素などの共有結合性炭化物およ
び遷移金属などの結晶格子の隙間に炭素が侵入した侵入型炭化物を包含する炭化物；炭酸
カルシウムなどの炭酸塩；シアン化カリウムやジシアンなどの炭素を含むシアン化合物；
ニッケルカルボニルやジコバルトオクタカルボニルなどのカルボニル化合物；カルベン錯
体をいうが、本発明における炭素化合物としては、これらのうちの、メタンを除く地層中
の有機物と過酸化水素との完全または不完全な反応により現れるものや現れると考えられ
るものをいい、そのような炭素化合物としては、例えば、一酸化炭素や二酸化炭素などの
無機炭素化合物；ギ酸や酢酸、酪酸などのカルボン酸、メタノールやエタノール、プロパ
ノール、ブタノール、シクロペンタノールなどのアルコール類、モノメチルアミンやジメ
チルアミンなどのメチルアミン、ジメチルスルフィドやトリスルフィドなどのスルフィド
、単糖やオリゴ糖、多糖などの糖質、各種アミノ酸、各種タンパク質、各種脂肪酸や脂肪
族直鎖炭化水素などの脂質、アルカンやアルケン、アルキン、水溶性または脂溶性の芳香
族炭化水素（例えば、安息香酸やベンゼン、アルキルベンゼン、キシレン、トルエンなど
）などの炭化水素およびフミン酸・フルボ酸を包含する低分子ないし高分子の有機化合物
；を挙げることができる。
【００２８】
　また、（ＩＩＩ）の炭素化合物・空間生成工程において、「空間を生成させる」とは、
地層中に含まれる石炭および／または珪藻岩を過酸化水素と反応させ、当該反応により石
炭および／または珪藻岩を減少させることで空間を生成させる場合の他、地層中に含まれ
る石炭および／または珪藻岩以外の成分が過酸化水素と反応することで空間が生成される
場合や、さく井して得られた１または２以上の井戸から過酸化水素溶液を注入することで
新たな亀裂などが生じ、空間が生成される場合などが含まれる。
【００２９】
　（ＩＶ）の微生物投入・誘導工程において、「炭素化合物を基質としてメタンを生成す
る微生物」とは、炭素化合物を資化してメタンを生成する微生物の他、炭素化合物を初期
物質として結果的にメタンを生成することができる複数の微生物の組み合わせ（微生物群
）が含まれる。そのような微生物としては、例えば、公益財団法人北海道科学技術総合振
興センター（通称；ノーステック財団）幌延地圏環境研究所（通称；Ｈ－ＲＩＳＥ）地下
微生物環境研究グループが、地下環境から採取した各種メタン生成微生物について集積培
養および継代培養を繰り返して維持したメタン生成微生物である「Ｈ－ＲＩＳＥ微生物」
、または既報（Ｓｈｉｍｉｚｕ ｅｔ ａｌ．，Ｊ．Ｅｎｖｉｒｏｎ．Ｂｉｏｔｅｃｈｎｏ
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ｌ．，Ｖｏｌ．１２，Ｎｏ．１，２０１２）に従い採取された「未殺菌の石炭および／ま
たは珪藻岩に存在する微生物」などを挙げることができる。
【００３０】
　また、「Ｈ－ＲＩＳＥ微生物」としては、下記の属レベルの微生物を挙げることができ
る。
古細菌；
Ｍｅｔｈａｎｏｓａｒｃｉｎａ，Ｍｅｔｈａｎｏｓａｌｓｕｍ，Ｍｅｔｈｅｒｍｉｃｏｃ
ｃｕｓ，Ｍｅｔｈａｎｏｃｕｌｌｅｕｓ，Ｍｅｔｈａｎｏｃｏｒｐｕｓｃｕｌｕｍ，Ｍｅ
ｔｈａｎｏｆｏｌｌｉｓ，Ｍｅｔｈａｎｏｂａｃｔｅｒｉｕｍ，Ｔｈｅｒｍｏｐｌａｓｍ
ａ，
真正細菌；
［Ｆｉｒｍｉｃｕｔｅｓ門］Ａｃｅｔｏｂａｃｔｅｒｉｕｍ，Ａｌｋａｌｉｂａｃｔｅｒ
，Ａｌｋａｌｉｐｈｉｌｕｓ，Ａｎａｅｒｏｓｐｏｒｏｂａｃｔｅｒ，Ａｎａｅｒｏｔｒ
ｕｎｃｕｓ，Ａｎａｅｒｏｆｉｌｕｍ，Ａｎａｅｒｏｖｏｒａｘ，Ｂａｃｉｌｌｕｓ，Ｂ
ｌａｕｔｉａ，Ｃａｌｄａｎａｅｒｏｂｉｕｓ，Ｃａｌｏｒａｍａｔｏｒ，Ｃｌｏｓｔｒ
ｉｄｉｕｍ，Ｃｈｒｉｓｔｅｎｓｅｎｅｌｌａ，Ｄｅｈａｌｏｂａｃｔｅｒ，Ｄｅｈａｌ
ｏｂａｃｔｅｒｉｕｍ，Ｄｅｓｕｌｆｏｔｏｍａｃｕｌｕｍ，Ｅｕｂａｃｔｅｒｉｕｍ，
Ｅｒｙｓｉｐｅｌｏｔｈｒｉｘ，Ｆａｅｃａｌｉｂａｃｔｅｒｉｕｍ，Ｆｌａｖｏｎｉｆ
ｒａｃｔｏｒ，Ｇｅｏｓｐｏｒｏｂａｃｔｅｒ，Ｄｅｓｕｌｆｏｎｉｓｐｏｒａ，Ｇｒａ
ｃｉｌｉｂａｃｔｅｒ，Ｈｙｄｒｏｇｅｎｏａｎａｅｒｏｂａｃｔｅｒｉｕｍ，Ｌｕｔｉ
ｓｐｏｒａ，Ｍｅｇａｓｐｈａｅｒａ，Ｍｏｇｉｂａｃｔｅｒｉｕｍ，Ｍｏｏｒｅｌｌａ
，Ｎａｔｒｏｎｉｎｃｏｌａ，Ｏｓｃｉｌｌｉｂａｃｔｅｒ，Ｐａｒａｓｐｏｒｏｂａｃ
ｔｅｒｉｕｍ，Ｐａｐｉｌｌｉｂａｃｔｅｒ，Ｐｅｌｏｔｏｍａｃｕｌｕｍ，Ｐｅｌｏｓ
ｐｏｒａ，Ｐｅｐｔｏｎｉｐｈｉｌｕｓ，Ｐｓｅｕｄｏｆｌａｖｏｎｉｆｒａｃｔｏｒ，
Ｒｏｂｉｎｓｏｎｉｅｌｌａ，Ｒｕｍｉｎｏｃｏｃｃｕｓ，Ｓｅｄｉｍｅｎｔｉｂａｃｔ
ｅｒ，Ｓｏｅｈｎｇｅｎｉａ，Ｓｔａｐｈｙｌｏｃｏｃｃｕｓ，Ｓｙｎｔｒｏｐｈｏｍｏ
ｎａｓ，Ｔｅｐｉｄａｎａｅｒｏｂａｃｔｅｒ，Ｔｉｓｓｉｅｒｅｌｌａ，Ｔｈｅｒｍｏ
ａｎａｅｒｏｂａｃｔｅｒｉｕｍ，Ｔｒｉｃｈｏｃｏｃｃｕｓ，
［Ｂａｃｔｅｒｏｉｄｅｔｅｓ門］Ａｌｋａｌｉｆｌｅｘｕｓ，Ａｎａｅｒｏｒｈａｂｄ
ｕｓ，Ｂａｃｔｅｒｏｉｄｅｓ，Ｃｈｒｙｓｅｏｂａｃｔｅｒｉｕｍ，Ｍｅｎｉｓｃｕｓ
，Ｐａｌｕｄｉｂａｃｔｅｒ，Ｓｏｌｉｔａｌｅａ，
 ［Ｓｐｉｒｏｃｈａｅｔｅｓ門］Ｓｐｉｒｏｃｈａｅｔａ，Ｓｐｈａｅｒｏｃｈａｅｔ
ａ，
［Ａｃｔｉｎｏｂａｃｔｅｒｉａ門］Ａｃｔｉｎｏｔａｌｅａ，Ａｔｏｐｏｂｉｕｍ，Ｃ
ｅｌｌｕｌｏｍｏｎａｓ，Ｃｏｎｅｘｉｂａｃｔｅｒ，Ｄｉｅｔｚｉａ，Ｏｒｙｚｉｈｕ
ｍｕｓ，Ｒｕｂｒｏｂａｃｔｅｒ，Ｓｔｒｅｐｔｏｍｙｃｅｓ，
［Ｔｅｎｅｒｉｃｕｔｅｓ門］Ａｃｈｏｌｅｐｌａｓｍａ，Ｓｐｉｒｏｐｌａｓｍａ，Ｓ
ｐｉｒｏｐｌａｓｍａ，
［Ｎｉｔｒｏｓｐｉｒａｅ門］Ｌｅｐｔｏｓｐｉｒｉｌｌｕｍ，
［Ｄｉｃｔｙｏｇｌｏｍｉ門］Ｄｉｃｔｙｏｇｌｏｍｕｓ，
［Ｒｕｍｉｎｏｂａｃｉｌｌｕｓ門］Ｒｕｍｉｎｏｂａｃｉｌｌｕｓ，
［Ｐｒｏｔｅｏｂａｃｔｅｒｉａ門］Ａｃｉｄｉｔｈｉｏｂａｃｉｌｌｕｓ，Ａｃｉｎｅ
ｔｏｂａｃｔｅｒ，Ａｌｉｓｈｅｗａｎｅｌｌａ，Ｄｅｓｕｌｆｏｍｉｃｒｏｂｉｕｍ，
Ｄｅｓｕｌｆｕｒｏｍｏｎａｓ，Ｄｅｓｕｌｆｏｎａｔｒｏｎｕｍ，Ｄｅｓｕｌｆｏｖｉ
ｂｒｉｏ，Ｇｅｏｂａｃｔｅｒ，Ｈａｌｏｍｏｎａｓ，Ｈｙｄｒｏｇｅｎｏｐｈａｇａ，
Ｐｅｌｏｂａｃｔｅｒ，Ｐｅｒｌｕｃｉｄｉｂａｃａ，Ｐｓｅｕｄｏｍｏｎａｓ，Ｓｅｒ
ｒａｔｉａ，Ｓｈｅｗａｎｅｌｌａ，Ｔｈｉｏｍｉｃｒｏｓｐｉｒａ
【００３１】
　さらに、「未殺菌の石炭および／または珪藻岩に存在する微生物」としては、下記の属
レベルの微生物を挙げることができる。
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古細菌；
Ａｒｃｈａｅｏｇｌｏｂｕｓ，Ｍｅｔｈａｎｏｃｕｌｌｅｕｓ，Ｍｅｔｈａｎｏｂａｃｔ
ｅｒｉｕｍ，Ｍｅｔｈａｎｏｂａｃｔｅｒｉａ，Ｍｅｔｈａｎｏｌｏｂｕｓ，Ｍｅｔｈａ
ｎｏｃｏｒｐｕｓｃｕｌｕｍ，Ｍｅｔｈａｎｏｓａｒｃｉｎａ，Ｍｅｔｈａｎｏｃｏｃｃ
ｕｓ，Ｍｅｔｈａｎｏｃａｌｃｕｌｕｓ，Ｍｅｔｈａｎｏｃａｌｄｏｃｏｃｃｕｓ，Ｍｅ
ｔｈａｎｏｔｈｅｒｍｏｃｏｃｃｕｓ，Ｍｅｔｈａｎｏｂｒｅｖｉｂａｃｔｅｒ，Ｍｅｔ
ｈａｎｏｍｅｔｈｙｌｏｖｏｒａｎｓ，Ｍｅｔｈａｎｏｍｉｃｒｏｂｉｕｍ，Ｍｅｔｈａ
ｎｏｔｏｒｒｉｓ，Ｍｅｔｈｅｒｍｉｃｏｃｃｕｓ，Ｓｕｌｆｏｐｈｏｂｏｃｏｃｃｕｓ
，Ｔｈｅｒｍｏｃｏｃｃｕｓ，
真正細菌；
［Ｐｒｏｔｅｏｂａｃｔｅｒｉａ門］Ａｃｈｒｏｍｏｂａｃｔｅｒ，Ａｃｉｄｉｐｈｉｌ
ｉｕｍ，Ａｃｉｄｏｃｅｌｌａ，Ａｃｉｄｏｖｏｒａｘ，Ａｃｉｎｅｔｏｂａｃｔｅｒ，
Ａｅｒｏｍｏｎａｓ，Ａｆｉｐｉａ，Ａｒｃｏｂａｃｔｅｒ，Ａｑｕａｓｐｉｒｉｌｌｕ
ｍ，Ａｚｏａｒｃｕｓ，Ｃａｍｐｙｌｏｂａｃｔｅｒ，Ｃｉｔｏｒｏｂａｃｔｅｒ，Ｃｏ
ｍａｍｏｎａｓ，Ｂｕｒｋｈｏｌｄｅｒｉａ，Ｂｕｒｋｈｏｌｄｅｒｉａｃｅａｅ，Ｄｅ
ｃｈｌｏｒｏｍｏｎａｓ，Ｄｅｌｆｔｉａ，Ｄｅｓｕｌｆｏｍｉｃｒｏｂｉｕｍ，Ｄｅｓ
ｕｌｆｏｖｉｂｒｉｏ，Ｄｅｓｕｌｆｕｒｏｍｏｎａｓ，Ｄｅｓｕｌｆｕｒｏｍｕｓａ，
Ｇｅｏｂａｃｔｅｒ，Ｈａｌｏｍｏｎａｓ，Ｈｅｒｍｉｎｉｉｍｏｎａｓ，Ｈｙｄｒｏｇ
ｅｎｏｐｈａｇａ，Ｊａｎｔｈｉｎｏｂａｃｔｅｒｉｕｍ，Ｍａｒｉｎｏｂａｃｔｅｒ，
Ｍａｓｓｉｌｉａ，Ｍｅｔｈｙｌｏｂａｃｔｅｒ，Ｍｅｔｈｙｌｏｃａｐｓａ，Ｍｅｔｈ
ｙｌｏｔｅｎｅｒａ，Ｎｉｔｒｉｎｃｏｌａ，Ｎｏｖｏｓｐｈｉｎｇｏｂｉｕｍ，Ｐｅｌ
ｏｂａｃｔｅｒ，ＰｈｙｌｌｏＢａｃｔｅｒｉｕｍ，Ｐｓｅｕｄｏｍｏｎａｓ，Ｒａｌｓ
ｔｏｎｉａ，Ｒｈｉｚｏｂｉａｌｅｓ，Ｒｈｏｄｏｂａｃｔｅｒ，Ｒｏｓｅｏｂａｃｔｅ
ｒ，Ｓｐｈｉｎｇｏｍｏｎａｓ，Ｓｈｅｗａｎｅｌｌａ，Ｓｔｅｎｏｔｒｏｐｈｏｍｏｎ
ａｓ，Ｓｕｌｆｕｒｏｓｐｉｒｉｌｌｕｍ，Ｓｙｎｔｒｏｐｈｕｓ，Ｔｈｉｏｂａｃｉｌ
ｌｕｓ，Ｔｈｉｏｍｏｎａｓ，Ｖａｒｉｏｖｏｒａｘ，
［Ｂａｃｔｅｒｏｉｄｅｔｅｓ門］Ｂａｃｔｅｒｏｉｄｅｓ，
［Ｆｉｒｍｉｃｕｔｅｓ門］Ａｃｅｔｏｂａｃｔｅｒｉｕｍ，Ａｃｉｄｏａｍｉｎｏｂａ
ｃｔｅｒ，Ａｃｌｏｌｅｐｌａｓｍａ，Ａｃｔｉｎｏｂａｃｔｅｒｉａ，Ａｎｏｘｙｎａ
ｔｒｏｎｕｍ，Ｂａｃｉｌｌｕｓ，Ｃｌｏｓｔｒｉｄｉｕｍ，Ｄｅｓｕｌｆｏｔｏｍａｃ
ｕｌｕｍ，Ｄｅｔｈｉｏｓｕｌｆａｔｉｂａｃｔｅｒ，Ｅｘｉｇｕｏｂａｃｔｅｒｉｕｍ
，Ｆｕｓｉｂａｃｔｅｒ，Ｇｅｏｂａｃｉｌｌｕｓ，Ｇｅｏｂａｃｉｌｌｕｓ，Ｇｅｏｓ
ｐｏｒｏｂａｃｔｅｒ，Ｎｏｓｔｏｃｏｉｄａ，Ｓｅｄｉｍｅｎｔｉｂａｃｔｅｒ，Ｓｏ
ｅｈｎｇｅｎｉａ，Ｓｙｎｔｒｏｐｈｏｍｏｎａｓ，Ｔｈｅｒｍｏｔａｌｅａ，
［Ａｃｔｉｎｏｂａｃｔｅｒｉａ門］Ａｎｔｈｒｏｂａｃｔｅｒ
【００３２】
　また、（ＩＶ）の微生物投入・誘導工程において、「微生物を誘導する」とは、地層中
に含まれる石炭および／または珪藻岩に付着している微生物を用いるという趣旨である。
【００３３】
　本発明に係る地層中に含まれる石炭および／または珪藻岩からメタンガスを地層中にお
いて製造する方法の第２実施形態は、上述した（Ｉ）～（ＩＶ）の工程の他、
（Ｖ）さく井して得られた１または２以上の井戸から還元剤を注入する工程（還元剤注入
工程）
を有し、以上（Ｉ）～（Ｖ）の工程を有している。
【００３４】
　「還元剤」とは、一般には、酸化還元反応において他の物質を還元するとともに自らは
酸化される物質であり、（Ｖ）の還元剤注入工程においては、炭素化合物を基質とした場
合のメタンを生成する微生物によるメタンの生成速度を向上させるものであれば、有機系
還元剤であっても無機系還元剤であってもよく、特に限定されないが、有機系還元剤とし
ては、例えば、ヒドラジン、ホルムアルデヒド、メタノール、クエン酸およびその塩（例
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えば、クエン酸ナトリウム、クエン酸マグネシウム）、シュウ酸およびその塩、グルコー
ス、エチレングリコール、Ｌ－アスコルビン酸、アルキルアミン類、アリールアミン類、
アルカノールアミン類、ヒドロキシアミン、ピロール、アニリンなどを挙げることができ
、無機系還元剤としては、例えば、亜硫酸ナトリウム、亜硫酸カリウム、亜硫酸アンモニ
ウムなどの亜硫酸塩；亜硫酸水素ナトリウム、亜硫酸水素カリウム、亜硫酸水素アンモニ
ウムなどの亜硫酸水素塩；システイン、硫化ナトリウムなどの硫酸塩；ピロ亜硫酸塩、亜
二チオン酸塩、三チオン酸塩、四チオン酸塩、チオ硫酸塩、亜硝酸塩、ジメチルスルホキ
サイド、二酸化チオ尿素、亜リン酸塩、アミノ酸やエタノールアミンなどの窒素含有有機
化合物などを挙げることができる。なお、これら還元剤は１種のみ用いてもよく２種以上
用いてもよい。
【００３５】
　また、（Ｖ）の還元剤注入工程において、「還元剤を注入」とは、石炭および／または
珪藻岩と過酸化水素との反応箇所および／またはその周縁へ届けることができる態様であ
れば特に限定されないが、例えば、さく井して得られた１または２以上の井戸から還元剤
を注ぎ込むような態様の他、任意の媒体によって還元剤を地上から地層中へ届けることが
できる態様、還元剤を噴霧するような態様で地上から地層中へ届けることができる態様な
どを挙げることができる。
【００３６】
　また、地層中に含まれる石炭および／または珪藻岩と過酸化水素との反応により酸素が
生成し、地下圏は酸化的な環境になるが、地下圏には酸化的となった環境を還元的環境に
復元するメカニズムが存在し、例えば、地層中の有機物が酸素との酸化反応で酸素を消費
するとともに有機酸を生成する反応の他、酸素濃度の上昇に伴う地層中の黄鉄鉱（ＦｅＳ

２）の溶解による、下記反応式（ｉ）に示すような酸素濃度の上昇を抑制する反応を挙げ
ることができるが、これらのような反応を誘導する工程もまた、（Ｖ）の還元剤注入工程
に包含される。
（ｉ）２ＦｅＳ２＋２Ｈ２Ｏ＋７Ｏ２ → ２Ｆｅ２

＋＋２ＳＯ４
２－＋４Ｈ＋

【００３７】
　本発明に係る地層中に含まれる石炭および／または珪藻岩からメタンガスを地層中にお
いて製造する方法の第２実施形態は、上述した（Ｉ）～（ＩＶ）または（Ｉ）～（Ｖ）の
工程の他、
（ＶＩ）さく井して得られた１または２以上の井戸から塩基性溶液を注入する工程（塩基
性溶液注入工程）
を有し、以上（Ｉ）～（ＩＶ）および（ＶＩ）、または以上（Ｉ）～（ＶＩ）の工程を有
している。
【００３８】
　（ＶＩ）の塩基性溶液注入工程において、「塩基性溶液」としては、地層中に含まれる
石炭および／または珪藻岩と過酸化水素とを反応させて炭素化合物を生成させた結果生じ
た酸性環境を中和して、炭素化合物を基質とした場合のメタンを生成する微生物によるメ
タンの生成速度を向上させるものであれば特に限定されないが、そのような物質としては
、例えば、水酸化ナトリウム、水酸化カリウム、アンモニアなどの水溶液；炭酸アンモニ
ウム、炭酸水素アンモニウム、炭酸ナトリウム、炭酸水素ナトリウム、炭酸カリウム、炭
酸水素カリウムなどのアルカリ炭酸塩やアルカリ炭酸水素塩の水溶液；あるいはエタノー
ルアミン、ジエタノールアミン、ホルムアミドなどの塩基性有機化合物を含む溶液などを
挙げることができる。なお、「塩基性溶液を注入」については、上述した「還元剤を注入
」と同義である。
【００３９】
　また、地層中に含まれる石炭および／または珪藻岩と過酸化水素との反応により水素イ
オン（Ｈ＋）濃度が上昇して地下圏のｐＨは低下するが、地下圏にはｐＨの低下を抑制す
るメカニズムが存在し、例えば、下記反応式（ｉｉ）または（ｉｉｉ）に示すような炭酸
水素イオンのｐＨ緩衝能と鉱物との溶解反応を挙げることができるが、これらのような反
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応を誘導する工程もまた、（Ｖ）の還元剤注入工程に包含される。
（ｉ）地下水中の炭酸水素イオン（ＨＣＯ３

－）は、以下の反応によりｐＨの低下を抑制
する。
ＨＣＯ３

－＋Ｈ＋ → ＣＯ２＋Ｈ２Ｏ
（ｉｉ）地層中のカルサイト（ＣａＣＯ３）は、以下の溶解反応によりｐＨの低下を抑制
する。
ＣａＣＯ３＋２Ｈ＋ → Ｃａ２＋＋Ｈ２Ｏ＋ＣＯ２

【００４０】
　以下、本発明に係る地層中に含まれる石炭および／または珪藻岩からメタンガスを地層
中において製造する方法について、実施例に基づいて説明する。なお、本発明の技術的範
囲は、これらの実施例によって示される特徴に限定されない。
【実施例】
【００４１】
＜実施例１＞炭素化合物の生成と想定メタン埋蔵量の算出
（１）炭素化合物の生成
　石炭や珪藻岩（珪藻土）に含まれている有機物（Ｓｅｄｉｍｅｎｔａｒｙ Ｏｒｇａｎ
ｉｃ Ｍａｔｔｅｒ；ＳＯＭ）が酸化されることにより、炭素化合物である溶存有機炭素
（Ｄｉｓｓｏｌｖｅｄ Ｏｒｇａｎｉｃ Ｃａｒｂｏｎ；ＤＯＣ）や有機酸（酢酸やギ酸な
ど）が生成されるといわれている。そこで石炭や珪藻岩（珪藻土）と過酸化水素溶液とを
反応させて炭素化合物であるＤＯＣや有機酸（酢酸やギ酸）が生成できるかどうかの検討
を行った。
【００４２】
［１－１］使用した石炭や珪藻岩（珪藻土）
　使用した石炭または珪藻岩（珪藻土）は、褐炭、亜瀝青炭、歴青炭および珪藻質泥岩で
あり、褐炭は幌延および小石の露頭から採取された天北炭田の試料（宗谷夾炭層、新第三
紀）、亜瀝青炭は釧路コールマイン株式会社の坑内で採取された試料（春採夾炭層、古第
三紀）、歴青炭は空知炭礦株式会社の露天掘りの採掘現場から採取された試料（美唄層、
古第三紀）、珪藻質泥岩は独立行政法人日本原子力研究開発機構の幌延深地層研究所セン
ターから採取された試料（声問層、新第三紀）をそれぞれ用いた。以下、幌延および小石
の露頭から採取された褐炭をそれぞれ「幌延褐炭」、「小石褐炭」と称する。
【００４３】
［１－２］有機酸濃度とｐＨの測定
　試料である幌延褐炭、小石褐炭、亜瀝青炭、歴青炭および珪藻質泥岩はそれぞれ風乾後
、自動乳鉢を用いて粒径１０６μｍ以下に粉砕した。得られた粉末試料０．５ｇをそれぞ
れ１００ｍＬ容三角フラスコに入れ、超純水または濃度０．３％（ｗ／ｖ）の過酸化水素
溶液をそれぞれ７５ｍＬ添加して軽く撹拌することにより反応溶液を調製し、アルミホイ
ルでフラスコの口を軽く覆い、室温（２２℃）で静置した。これらの反応溶液を定期的に
２．２２ｍＬずつ採取し、ｐＨ、ＤＯＣ濃度、酢酸濃度およびギ酸濃度を測定した。反応
溶液のＤＯＣ濃度はＴＯＣ－ＶＣＳＨ（島津製作所社）により、酢酸およびギ酸の濃度は
７６１ Ｃｏｍｐａｃｔ ＩＣ（Ｍｅｔｒｏｈｍ社）により、それぞれ測定した。各試料と
超純水（ＭＱ）との反応溶液のｐＨの値および各試料と濃度０．３％（ｗ／ｖ）の過酸化
水素溶液との反応溶液のｐＨの値を下記の表１に示し、各試料におけるＤＯＣ濃度、酢酸
濃度およびギ酸濃度をそれぞれ図１～８に示す。
【００４４】
［１－３］試験結果
　表１に示すように、小石褐炭および珪藻質泥岩においては、超純水（ＭＱ）を添加した
場合のｐＨの値と濃度０．３％（ｗ／ｖ）の過酸化水素溶液を添加した場合のｐＨの値と
では、ほとんど差がないことが示された。また、図１～１０に示すように、各試料におけ
るＤＯＣ濃度、酢酸濃度およびギ酸濃度は、超純水（ＭＱ）との反応溶液よりも濃度０．
３％（ｗ／ｖ）の過酸化水素溶液との反応溶液で高いことが示された。また、濃度０．３
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％（ｗ／ｖ）の過酸化水素溶液との反応溶液におけるＤＯＣ濃度の最大値は、それぞれ、
図１に示すように幌延褐炭において約３５０ｍｇ／Ｌ（図１）、図２に示すように小石褐
炭において約８０ｍｇ／Ｌ、図３に示すように亜瀝青炭において約７０ｍｇ／Ｌ、図４に
示すように歴青炭において約３０ｍｇ／Ｌ、図５に示すように珪藻質泥岩において約３０
ｍｇ／Ｌであった。また、濃度０．３％（ｗ／ｖ）の過酸化水素溶液との反応溶液におけ
る酢酸濃度およびギ酸濃度の最大値は、図６に示すように幌延褐炭においてそれぞれ約１
０ｍｇ／ｇおよび約１３ｍｇ／ｇ、図７に示すように小石褐炭においてそれぞれ約３ｍｇ
／ｇおよび約２ｍｇ／ｇ、図８に示すように亜瀝青炭においてそれぞれ約７ｍｇ／ｇおよ
び約２ｍｇ／ｇ、図９に示すように歴青炭においてそれぞれ約２．５ｍｇ／ｇおよび約１
ｍｇ／ｇ、図１０に示すように珪藻質泥岩においてそれぞれ約１．４ｍｇ／ｇおよび約０
．７ｍｇ／ｇであることが示された。
【００４５】
【表１】

【００４６】
　以上の結果から、石炭や珪藻岩（珪藻土）と過酸化水素溶液とを反応させて炭素化合物
であるＤＯＣや有機酸が生成できること、同じ褐炭でも採取場所の違いにより過酸化水素
溶液との反応性が異なること、および石炭や珪藻岩（珪藻土）と過酸化水素溶液との反応
において反応時間を長期間とすることでＤＯＣや有機酸の生成量の増加が見込まれること
が明らかとなった。
【００４７】
（２）想定メタン埋蔵量の算出
　実施例１（１）［１－２］における各試料と濃度０．３％（ｗ／ｖ）の過酸化水素溶液
との反応溶液にて得られた酢酸およびギ酸の濃度と次式とを用いて、想定メタン埋蔵量を
算出した。その結果を図１１に示す。
　ＣＨ３ＣＯＯＨ→ＣＨ４＋ＣＯ２

　４ＨＣＯＯＨ→ＣＨ４＋３ＣＯ２＋２Ｈ２Ｏ
【００４８】
　図１１に示すように、反応１００日目における想定メタン埋蔵量は、幌延褐炭で３．７
ｍ３／ｔ、小石褐炭で０．９２ｍ３／ｔ、亜瀝青炭で１．７ｍ３／ｔ、歴青炭で０．６０
ｍ３／ｔであった。また、珪藻質泥岩では０．３２ｍ３／ｔであった（図示しない）。
【００４９】
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　一般的なシェールガス鉱床におけるガス埋蔵量は０．５～３ｍ３／ｔ、炭層ガス鉱床に
おけるガス埋蔵量は０．８～１５ｍ３／ｔとの報告がある（Ｊｅｎｋｉｎｓ ｅｔ ａｌ．
，Ｊ．Ｐｅｔ．Ｔｅｃｈｎｏｌ．，Ｆｅｂｒｕａｒｙ（２００８），ｐｐ９２－９９）。
当該報告と以上の結果から、石炭および／または珪藻岩（珪藻土）を含む地層における想
定メタン埋蔵量は、炭層ガス鉱床における埋蔵量およびシェールガス鉱床における埋蔵量
と匹敵するないし近似することが明らかとなった。
【００５０】
＜実施例２＞閉鎖空間における有機酸の作成と微生物を用いたメタンの生成
　酸素を遮断した閉鎖空間において、石炭および／または珪藻岩と過酸化水素溶液とを反
応させて炭素化合物を生成させた後、微生物を用いてメタンを生成させることができるか
どうかの検討を行った。
【００５１】
（１）試料の調製
　使用した石炭または珪藻岩として、２０１１年６月１０日および２０１３年６月２３日
に天塩演習林の林番２２３の河床露頭から採取された褐炭を使用した。これら褐炭を採取
後速やかに真空パックして、実験に使用するまで４℃にて保存した。実験直前に嫌気チャ
ンバー内において、これら褐炭をオートクレーブ滅菌済みのステンレス製乳鉢やタガネな
どを用いて０．５ｍｍ以下に粉砕し、それぞれ５ｇずつ秤量して試料とした。
【００５２】
　嫌気チャンバー内において１８０℃にて２時間乾熱滅菌をした１００ｍＬバイアル瓶に
試料を収容した後、上述した基礎培地５０ｍＬを添加してオートクレーブ滅菌済みのアル
ミシールで封印した。続いて、嫌気ガス置換装置を用いて、体積比が４：１のＮ２－ＣＯ

２混合ガスにて５回の減圧と加圧を繰り返すことによりヘッドスペースをほぼ完全に置換
した。
【００５３】
（２）培養に用いた微生物
［２－１］Ｈ－ＲＩＳＥ微生物
　公益財団法人北海道科学技術総合振興センター（通称；ノーステック財団）幌延地圏環
境研究所（通称；Ｈ－ＲＩＳＥ）地下微生物環境研究グループが、地下環境から採取した
各種メタン生成微生物について集積培養および継代培養を繰り返して維持したメタン生成
微生物を「Ｈ－ＲＩＳＥ微生物」とした。具体的には、珪藻岩の深部地下水（Ｓｈｉｍｉ
ｚｕ ｅｔ ａｌ．，Ｇｅｏｂｉｏｌｏｇｙ，Ｖｏ４，ｐｐ２０３－２１３，２００６）、
石炭層層の深部地下水（Ｓｈｉｍｉｚｕ ｅｔ ａｌ．，Ｇｅｏｂｉｏｌｏｇｙ，Ｖｏ５，
ｐｐ４２３－４３３，２００７）、油ガス井の生産水（Ｓｈｉｍｉｚｕ ｅｔ ａｌ．，Ｂ
ｉｏｓｃｉｅｎｃｅ，Ｂｉｏｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ，ａｎｄ Ｂｉｏｃｈｅｍｉｓｔｒｙ
，Ｖｏ７５，ｐｐ１８３５－１８３７，２０１１）を微生物接種源として、各０．１ｍＬ
を２０ｍＬのＪＣＭ２６２培地（ｈｔｔｐ：／／ｗｗｗ．ｊｃｍ．ｒｉｋｅｎ．ＪＰ／）
に接種して培養した。培養容器はブチルゴム栓とアルミシールで密栓した５０ｍＬ容のバ
イアル瓶を使用した。嫌気ガス置換装置を用いて、体積比が４：１のＨ２－ＣＯ２混合ガ
スにて５回の減圧と加圧（２００ｋＰａ）を繰り返すことによりヘッドスペースをほぼ完
全に置換した。これらを３０℃および３７℃の恒温槽で３５日間培養後、各培養液を当量
混合した後、２，０００×ｇ、４℃、２０分間の条件で遠心分離し、培養液上清を除いた
沈殿物である微生物細胞部分をＨ－ＲＩＳＥ微生物とした。なおＨ－ＲＩＳＥ微生物は、
上記各培養液を同様の条件で継代培養することにより維持している。
【００５４】
［２－２］Ｈ－ＲＩＳＥ微生物の分析
　先ずはＨ－ＲＩＳＥ微生物のうちの石炭由来の微生物および未殺菌の石炭由来の微生物
の分析を行った。具体的には、ＰｏｗｅｒＳｏｉｌ ＤＮＡ Ｉｓｏｌａｔｉｏｎ Ｋｉｔ
（ＭＯ ＢＩＯ社）を用いてＤＮＡをバルクで抽出した後、下記の内容のＰＣＲ法（Ｔｏ
ｕｃｈ Ｄｏｗｎ法）により当該バルクＤＮＡ中の微生物群集構造の組成を下記の次世代
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シーケンス法により求めた。
【００５５】
　Ｇｅｎｏｍｅ Ｓｅｑｕｅｎｃｅｒ ＦＬＸシステム（ＧＳ ＦＬＸ＋；ロシュ・ダイア
グノスティックス社）を用いて、物理的に断片化したＤＮＡからライブラリーを作製して
ｅｍｕｌｓｉｏｎ ＰＣＲ法により増幅した後、２０万個相当の各断片から約５００～７
００ｂｐの配列をパイロシーケンス法により一度に解析することにより行った。なお、Ｐ
ＣＲ産物の高速シーケンスはタカラバイオ株式会社ドラゴンジェノミクスセンターに外部
委託した。
【００５６】
（ａ）使用したｐｒｉｍｅｒ ｓｅｔ；
ｐｒｉｍｅｒ Ａ：５’－ＣＧＴ ＡＴＣ ＧＣＣ ＴＣＣ ＣＴＣ ＧＣＧ ＣＣＡ ＴＣＡ 
Ｇ－３’（配列番号１）にタグ配列およびｒＲＮＡ ｆｏｒｗａｒｄ ｐｒｉｍｅｒを付加
したもの
ｐｒｉｍｅｒ Ｂ：５’－ＣＴＡ ＴＧＣ ＧＣＣ ＴＴＧ ＣＣＡ ＧＣＣ ＣＧＣ ＴＣＡ 
Ｇ－３’（配列番号２）にｒＲＮＡ ｒｅｖｅｒｓｅ ｐｒｉｍｅｒを付加したもの
【００５７】
（ｂ）対象が古細菌の場合のｆｏｒｗａｒｄ ｐｒｉｍｅｒおよびｒｅｖｅｒｓｅ ｐｒｉ
ｍｅｒ；
Ａ５１９－５３９Ｆ：５’－ＣＡＧ ＣＣＧ ＣＣＧ ＣＧＧ ＴＡＡ ＨＡＣ ＣＲＣ－３’
（配列番号３）
Ａ９４７Ｒ：５’－ＴＣＣ ＡＡＴ ＴＲＡ ＲＣＣ ＧＣＡ ＳＧＣ－３’（配列番号４）
【００５８】
（ｃ）対象がバクテリアの場合のｆｏｒｗａｒｄ ｐｒｉｍｅｒおよびｒｅｖｅｒｓｅ ｐ
ｒｉｍｅｒ；
Ｂ５１５－５３２Ｆ：５‘－ＧＴＧ ＣＣＡ ＧＣＡ ＧＣＣ ＧＣＧ ＧＴＡ－３’（配列
番号５）
Ｂ９６９Ｒ：５’－ＧＴＡ ＡＧＧ ＴＴＣ ＹＴＣ ＧＣＧ Ｔ－３’（配列番号６）
【００５９】
（ｄ）ＰＣＲ法の条件
　９４℃にて７分間の１サイクルを行った後、９５℃にて１分間、６５－５６℃にて１分
間（アニーリング温度を１サイクルごとに１℃ずつ下がるように設定）および７２℃にて
２分間を１０サイクル行い、さらに９４℃にて１分間、５５℃にて１分間、および７２℃
にて２分間を２０サイクル行って、７２℃にて１０分間の最後の伸長反応を行った。
【００６０】
［２－３］属レベルで同定したＨ－ＲＩＳＥ微生物
　以上、本実施例２［２－２］の結果から、属レベルで同定したＨ－ＲＩＳＥ微生物は下
記の通りである。
古細菌；
Ｍｅｔｈａｎｏｓａｒｃｉｎａ，Ｍｅｔｈａｎｏｓａｌｓｕｍ，Ｍｅｔｈｅｒｍｉｃｏｃ
ｃｕｓ，Ｍｅｔｈａｎｏｃｕｌｌｅｕｓ，Ｍｅｔｈａｎｏｃｏｒｐｕｓｃｕｌｕｍ，Ｍｅ
ｔｈａｎｏｆｏｌｌｉｓ，Ｍｅｔｈａｎｏｂａｃｔｅｒｉｕｍ，Ｔｈｅｒｍｏｐｌａｓｍ
ａ，
真正細菌；
［Ｆｉｒｍｉｃｕｔｅｓ門］Ａｃｅｔｏｂａｃｔｅｒｉｕｍ，Ａｌｋａｌｉｂａｃｔｅｒ
，Ａｌｋａｌｉｐｈｉｌｕｓ，Ａｎａｅｒｏｓｐｏｒｏｂａｃｔｅｒ，Ａｎａｅｒｏｔｒ
ｕｎｃｕｓ，Ａｎａｅｒｏｆｉｌｕｍ，Ａｎａｅｒｏｖｏｒａｘ，Ｂａｃｉｌｌｕｓ，Ｂ
ｌａｕｔｉａ，Ｃａｌｄａｎａｅｒｏｂｉｕｓ，Ｃａｌｏｒａｍａｔｏｒ，Ｃｌｏｓｔｒ
ｉｄｉｕｍ，Ｃｈｒｉｓｔｅｎｓｅｎｅｌｌａ，Ｄｅｈａｌｏｂａｃｔｅｒ，Ｄｅｈａｌ
ｏｂａｃｔｅｒｉｕｍ，Ｄｅｓｕｌｆｏｔｏｍａｃｕｌｕｍ，Ｅｕｂａｃｔｅｒｉｕｍ，
Ｅｒｙｓｉｐｅｌｏｔｈｒｉｘ，Ｆａｅｃａｌｉｂａｃｔｅｒｉｕｍ，Ｆｌａｖｏｎｉｆ
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ｒａｃｔｏｒ，Ｇｅｏｓｐｏｒｏｂａｃｔｅｒ，Ｄｅｓｕｌｆｏｎｉｓｐｏｒａ，Ｇｒａ
ｃｉｌｉｂａｃｔｅｒ，Ｈｙｄｒｏｇｅｎｏａｎａｅｒｏｂａｃｔｅｒｉｕｍ，Ｌｕｔｉ
ｓｐｏｒａ，Ｍｅｇａｓｐｈａｅｒａ，Ｍｏｇｉｂａｃｔｅｒｉｕｍ，Ｍｏｏｒｅｌｌａ
，Ｎａｔｒｏｎｉｎｃｏｌａ，Ｏｓｃｉｌｌｉｂａｃｔｅｒ，Ｐａｒａｓｐｏｒｏｂａｃ
ｔｅｒｉｕｍ，Ｐａｐｉｌｌｉｂａｃｔｅｒ，Ｐｅｌｏｔｏｍａｃｕｌｕｍ，Ｐｅｌｏｓ
ｐｏｒａ，Ｐｅｐｔｏｎｉｐｈｉｌｕｓ，Ｐｓｅｕｄｏｆｌａｖｏｎｉｆｒａｃｔｏｒ，
Ｒｏｂｉｎｓｏｎｉｅｌｌａ，Ｒｕｍｉｎｏｃｏｃｃｕｓ，Ｓｅｄｉｍｅｎｔｉｂａｃｔ
ｅｒ，Ｓｏｅｈｎｇｅｎｉａ，Ｓｔａｐｈｙｌｏｃｏｃｃｕｓ，Ｓｙｎｔｒｏｐｈｏｍｏ
ｎａｓ，Ｔｅｐｉｄａｎａｅｒｏｂａｃｔｅｒ，Ｔｉｓｓｉｅｒｅｌｌａ，Ｔｈｅｒｍｏ
ａｎａｅｒｏｂａｃｔｅｒｉｕｍ，Ｔｒｉｃｈｏｃｏｃｃｕｓ，
［Ｂａｃｔｅｒｏｉｄｅｔｅｓ門］Ａｌｋａｌｉｆｌｅｘｕｓ，Ａｎａｅｒｏｒｈａｂｄ
ｕｓ，Ｂａｃｔｅｒｏｉｄｅｓ，Ｃｈｒｙｓｅｏｂａｃｔｅｒｉｕｍ，Ｍｅｎｉｓｃｕｓ
，Ｐａｌｕｄｉｂａｃｔｅｒ，Ｓｏｌｉｔａｌｅａ，
 ［Ｓｐｉｒｏｃｈａｅｔｅｓ門］Ｓｐｉｒｏｃｈａｅｔａ，Ｓｐｈａｅｒｏｃｈａｅｔ
ａ，
［Ａｃｔｉｎｏｂａｃｔｅｒｉａ門］Ａｃｔｉｎｏｔａｌｅａ，Ａｔｏｐｏｂｉｕｍ，Ｃ
ｅｌｌｕｌｏｍｏｎａｓ，Ｃｏｎｅｘｉｂａｃｔｅｒ，Ｄｉｅｔｚｉａ，Ｏｒｙｚｉｈｕ
ｍｕｓ，Ｒｕｂｒｏｂａｃｔｅｒ，Ｓｔｒｅｐｔｏｍｙｃｅｓ，
［Ｔｅｎｅｒｉｃｕｔｅｓ門］Ａｃｈｏｌｅｐｌａｓｍａ，Ｓｐｉｒｏｐｌａｓｍａ，Ｓ
ｐｉｒｏｐｌａｓｍａ，
［Ｎｉｔｒｏｓｐｉｒａｅ門］Ｌｅｐｔｏｓｐｉｒｉｌｌｕｍ，
［Ｄｉｃｔｙｏｇｌｏｍｉ門］Ｄｉｃｔｙｏｇｌｏｍｕｓ，
［Ｒｕｍｉｎｏｂａｃｉｌｌｕｓ門］Ｒｕｍｉｎｏｂａｃｉｌｌｕｓ，
［Ｐｒｏｔｅｏｂａｃｔｅｒｉａ門］Ａｃｉｄｉｔｈｉｏｂａｃｉｌｌｕｓ，Ａｃｉｎｅ
ｔｏｂａｃｔｅｒ，Ａｌｉｓｈｅｗａｎｅｌｌａ，Ｄｅｓｕｌｆｏｍｉｃｒｏｂｉｕｍ，
Ｄｅｓｕｌｆｕｒｏｍｏｎａｓ，Ｄｅｓｕｌｆｏｎａｔｒｏｎｕｍ，Ｄｅｓｕｌｆｏｖｉ
ｂｒｉｏ，Ｇｅｏｂａｃｔｅｒ，Ｈａｌｏｍｏｎａｓ，Ｈｙｄｒｏｇｅｎｏｐｈａｇａ，
Ｐｅｌｏｂａｃｔｅｒ，Ｐｅｒｌｕｃｉｄｉｂａｃａ，Ｐｓｅｕｄｏｍｏｎａｓ，Ｓｅｒ
ｒａｔｉａ，Ｓｈｅｗａｎｅｌｌａ，Ｔｈｉｏｍｉｃｒｏｓｐｉｒａ
【００６１】
（３）Ｈ－ＲＩＳＥ微生物の培養
　属レベルで同定した上記Ｈ－ＲＩＳＥ微生物をＪＣＭ２６２培地で培養し、接種源とし
た。接種源を２０，０００×ｇ、４℃、２０分間の条件で遠心分離し、上清を完全に除去
した後に後述する基礎培地を１ｍＬ加え、フィルター付きピペットチップによりフラッシ
ングを行うことにより微生物を再懸濁してから１００ｍＬ容バイアル瓶内に調製した後、
後述する反応溶液に接種した。嫌気ガス置換装置を用いて、体積比が４：１のＨ２－ＣＯ

２混合ガスにて５回の減圧と加圧（２００ｋＰａ）を繰り返すことによりヘッドスペース
をほぼ完全に置換した。これらを３０℃および３７℃の恒温槽でこれらを３０℃および３
７℃の恒温槽で３５日間培養した。
【００６２】
　基礎培地は無機塩培地（Ｓｙｎｔｈｅｔｉｃ Ｌｏｗ Ｓａｌｔｓ；ＳＬ培地）とした。
その内容は下記の通りであり、Ｔｒａｃｅ ｅｌｅｍｅｎｔ ｓｏｌｕｔｉｏｎであるＳＬ
－１０を用いて１Ｌに調製した。なお、Ｔｒａｃｅ ｖｉｔａｍｉｎｓは添加しなかった
。
ＮＨ４Ｃｌ　　　　　　　　　　　　　　　　０．５ｇ
ＭｇＣｌ２・６Ｈ２Ｏ　　　　　　　　　　　０．５ｇ
ＣａＣｌ２・２Ｈ２Ｏ　　　　　　　　　　　０．１４ｇ
Ｋ２ＨＰＯ４　　　　　　　　　　　　　　　０．１４ｇ
ＫＣｌ　　　　　　　　　　　　　　　　　　０．１ｇ
ＮａＣｌ　　　　　　　　　　　　　　　　　０．６ｇ
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Ｆｅ（ＮＨ４）２（ＳＯ４）２・６Ｈ２Ｏ　　０．００２ｇ
ＮａＨＣＯ３　　　　　　　　　　　　　　　２．５ｇ
【００６３】
（４）褐炭と過酸化水素溶液との反応溶液の調製
　本実施例２（１）で調製した褐炭粉末５０ｇと、濃度１％（ｖ／ｖ）または３％（ｖ／
ｖ）の過酸化水素溶液５００ｍＬとを、１Ｌ容耐圧ガラスボトルに収容して３０℃の条件
下、マグネチックスターラーで６日間撹拌しながら反応させた。その後、１７，７００×
ｇ、４０分間、４℃にて遠心分離を行い、上清をデカンテーションでガラス製ビーカーに
移してｐＨ７に調製した。
【００６４】
　濃度１％（ｖ／ｖ）過酸化水素の反応溶液と濃度３％（ｖ／ｖ）過酸化水素の反応溶液
のｐＨはそれぞれ４．０５、２．８０であり、５Ｎ ＮａＯＨをそれぞれ０．４５ｍＬ、
４ｍＬを加えていずれの反応溶液もｐＨを７に調整した後、１７，７００×ｇ、４０分間
、４℃にて再度遠心分離を行い、清澄化した上清を採取した。
【００６５】
（５）反応溶液への微生物接種によるメタンの生成
　本実施例（４）で調製した濃度１％（ｖ／ｖ）過酸化水素の反応溶液と濃度３％（ｖ／
ｖ）過酸化水素の反応溶液を基質として、それぞれ１００ｍＬ容ブチル栓およびアルミキ
ャップ付のガラス製バイアル瓶に５０ｍＬずつ取り分け、それぞれ、褐炭粉末５ｇ、およ
び培養した本実施例２（２）のＨ－ＲＩＳＥ微生物を加えた後、オートクレーブ滅菌済み
のアルミシールで封印し、嫌気ガス置換装置を用いて、体積比が４：１のＮ２－ＣＯ２混
合ガスにて５回の減圧と加圧を繰り返すことによりヘッドスペースをほぼ完全に置換した
。そのまま３０℃にて培養を行い、ヘッドスペース中のメタン濃度を７日間隔で測定した
。また、比較対照として、濃度１％（ｖ／ｖ）過酸化水素の反応溶液と濃度３％（ｖ／ｖ
）過酸化水素の反応溶液の代わりに１ｍＭの酢酸または４ｍＭの酢酸を用いた。濃度１％
（ｖ／ｖ）過酸化水素の反応溶液または１ｍＭの酢酸を基質として、これらにＨ－ＲＩＳ
Ｅ微生物を加えた場合のメタンの生成量を培養日数とともに示したグラフを図１２に示し
、濃度３％（ｖ／ｖ）過酸化水素の反応溶液または４ｍＭの酢酸を基質として、これらに
Ｈ－ＲＩＳＥ微生物を加えた場合のメタンの生成量を培養日数とともに示したグラフを図
１３に示す。
【００６６】
　図１２および図１３に示すように、Ｈ－ＲＩＳＥ微生物を微生物接種源とした場合は、
酢酸を基質とした場合と比較して過酸化水素の反応溶液を基質とした方がメタンの生成量
は多かったことが明らかとなった。
【００６７】
　以上の結果から、酸素を遮断した閉鎖空間において、石炭および／または珪藻岩と過酸
化水素溶液とを反応させて炭素化合物を生成させた後、微生物を用いてメタンを生成させ
ることができることが明らかになった。
【００６８】
＜実施例３＞還元剤によるメタン生成への効果
【００６９】
　酸素を遮断した閉鎖空間において、石炭および／または珪藻岩と過酸化水素溶液とを反
応させて炭素化合物を生成させた後、微生物を用いてメタンを生成させるに際し、還元剤
を添加することによる効果を検討した。
【００７０】
　実施例１（１）で生成した酢酸を基質として１００ｍＬ容ブチル栓およびアルミキャッ
プ付のガラス製バイアル瓶９本に５０ｍＬずつ取り分け、それぞれ、還元剤としてシステ
インまたは硫化ナトリウム、微生物接種源として実施例２（２）のＨ－ＲＩＳＥ微生物、
実施例２（２）のＨ－ＲＩＳＥ微生物および珪藻岩（珪藻土）、または実施例２（２）の
Ｈ－ＲＩＳＥ微生物および褐炭を下記のように組み合わせた。
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（Ａ）還元剤なし＋Ｈ－ＲＩＳＥ微生物
（Ｂ）還元剤（システイン）＋Ｈ－ＲＩＳＥ微生物
（Ｃ）還元剤（硫化ナトリウム）＋Ｈ－ＲＩＳＥ微生物
（Ｄ）還元剤なし＋Ｈ－ＲＩＳＥ微生物＋珪藻岩（珪藻土）
（Ｅ）還元剤（システイン）＋Ｈ－ＲＩＳＥ微生物＋珪藻岩（珪藻土）
（Ｆ）還元剤（硫化ナトリウム）＋Ｈ－ＲＩＳＥ微生物＋珪藻岩（珪藻土）
（Ｇ）還元剤なし＋Ｈ－ＲＩＳＥ微生物＋褐炭
（Ｈ）還元剤（システイン）＋Ｈ－ＲＩＳＥ微生物＋褐炭
（Ｉ）還元剤（硫化ナトリウム）＋Ｈ－ＲＩＳＥ微生物＋褐炭
【００７１】
　なお、酢酸の濃度は１０ｍＭ、還元剤であるシステインおよび硫化ナトリウムの終濃度
は２０ｍｇ／Ｌ、珪藻岩（珪藻土）および褐炭の添加量は５ｇ／５０ｍＬであった。珪藻
岩は２０１１年４月にＪＡＥＡのＵＲＬ地下２５０ｍ水平坑道から採取された岩塊を，褐
炭は２０１１年６月２３日に天塩演習林の林番２２３の河床露頭から採取されたものをそ
れぞれ使用した。これらの岩石試料は採取後速やかに真空パックされ，実験に使用するま
で－２０℃で保存された。岩石試料は実験の直前に嫌気チャンバー内でオートクレーブ滅
菌済みのステンレス製乳鉢やタガネなどで０．５ｍｍ以下に粉砕された。岩石を微生物接
種源としない場合は，嫌気チャンバー内で１００ｍＬ容のバイアル瓶に岩石試料５ｇを加
えた後にブチルゴム栓とアルミシールで封入後、オートクレーブを用いて１２１℃、１時
間の滅菌操作を６回行った。これまでこの滅菌方法により微生物の繁殖が生じたことがな
いため，完全に滅菌できていると考えられる。当該バイアル瓶９本をオートクレーブ滅菌
済みのアルミシールで封印し、嫌気ガス置換装置を用いて、体積比が４：１のＮ２－ＣＯ

２混合ガスにて５回の減圧と加圧を繰り返すことによりヘッドスペースをほぼ完全に置換
した。そのまま３０℃にて培養を行い、ヘッドスペース中のメタン濃度を７日間隔で測定
した。（Ａ）～（Ｃ）の場合の結果を図１４に、（Ｄ）～（Ｆ）の場合の結果を図１５に
、（Ｇ）～（Ｉ）の場合の結果を図１６にそれぞれ示す。
【００７２】
　図１４～図１６に示すように、還元剤として硫化ナトリウムを加えた場合は、微生物接
種源をＨ－ＲＩＳＥ微生物とする場合において実験開始から２１日目、Ｈ－ＲＩＳＥ微生
物および珪藻岩（珪藻土）とする場合において実験開始から２８日目、Ｈ－ＲＩＳＥ微生
物および褐炭とする場合において実験開始から２１日目には、概ねメタン生成反応がプラ
トーに達した。また、還元剤としてシステインを加えた場合は、微生物接種源をＨ－ＲＩ
ＳＥ微生物とする場合において実験開始から４２日目、Ｈ－ＲＩＳＥ微生物および珪藻岩
（珪藻土）とする場合において実験開始から３５日目、Ｈ－ＲＩＳＥ微生物および褐炭と
する場合において実験開始から２１日目には、概ねメタン生成反応がプラトーに達した。
一方、還元剤を加えない場合は、微生物接種源をＨ－ＲＩＳＥ微生物および褐炭とする場
合においてのみ、実験開始から２８日目に概ねメタン生成反応がプラトーに達した。
【００７３】
　以上の結果から、酸素を遮断した閉鎖空間において、石炭および／または珪藻岩と過酸
化水素溶液とを反応させて炭素化合物を生成させた後、還元剤を添加して微生物を接種し
た方が、還元剤を添加しない場合と比較してメタンの生成速度が向上することが明らかと
なった。
【００７４】
＜実施例４＞地層中においてのメタンガスの生成
　宗谷夾炭層（新第三紀）、春採夾炭層（古第三紀）、美唄層（古第三紀）、声問層（新
第三紀）の各層の地上から石炭および／または珪藻岩を含む地層へ向けて１または２以上
の井戸をさく井し、必要に応じてさく井して得られた１または２以上の井戸の周囲に亀裂
を生じさせる。
【００７５】
　さく井して得られた１または２以上の井戸から過酸化水素溶液を注入して地層中に含ま
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れる石炭および／または珪藻岩と過酸化水素とを反応させて炭素化合物を生成させるとと
もに空間を生成させ、さく井して得られた１または２以上の井戸から生成させた炭素化合
物を基質としてメタンを生成する微生物を投入し、または炭素化合物を基質としてメタン
を生成する微生物とともにもしくは炭素化合物を基質としてメタンを生成する微生物とは
別に未殺菌の石炭および珪藻岩の少なくともいずれかを投入もしくは誘導することにより
、メタンを生成することができる。
【００７６】
　また、宗谷夾炭層（新第三紀）、春採夾炭層（古第三紀）、美唄層（古第三紀）、声問
層（新第三紀）の各層の地上から石炭および／または珪藻岩を含む地層へ向けて１または
２以上の井戸をさく井する際、水圧破砕法を用いることで、当該作成と同時に、さく井し
て得られた１または２以上の井戸の周囲に亀裂を生じさせることができる。また、メタン
の生成速度を促進するために、さく井して得られた１または２以上の井戸から過酸化水素
溶液を注入して地層中に含まれる石炭および／または珪藻岩と過酸化水素とを反応させて
炭素化合物を生成させるとともに空間を生成させた後、還元剤を注入することができる。
さらに、さく井して得られた１または２以上の井戸から過酸化水素溶液を注入して地層中
に含まれる石炭および／または珪藻岩と過酸化水素とを反応させて炭素化合物を生成させ
るとともに空間を生成させた後、塩基性溶液を注入して中性にすることで、メタン生成ま
での所要時間を短縮させることができる。

【図１】

【図２】

【図３】

【図４】
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