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南海北部天然气水合物的形成分解与微生物的偶联关系
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摘要：微生物在天然气水合物的形成和分解中扮演了重要的角色．南海北部是我国天然气水合物未来开发的战略选区

之一，目前已多次在该海域采集到天然气水合物样品，证实了南海北部蕴藏着丰富的天然气水合物资源．通过分析天然

气水合物形成与分解同微生物的偶联关系，综述 了 与 天 然 气 水 合 物 形 成 分 解 有 关 的 微 生 物 类 型 及 其 标 志 化 合 物，结 合

我国南海北部天然气水合物赋存或潜在赋存区的微生物相关研究工作进展，提出未来使用微生物地球化学方法勘探天

然气水合物的技术指标和相关的研究方向．
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　　天然气水合物是一种笼形的、其中充填甲烷等小

分子烃类气体为主的冰状混合物，理想结构下其甲烷

含量是标准状态下的１６４～１８４倍［１］，由于其分布广、

埋藏浅并且资源量巨大，单位体积的天然气水合物燃

烧所释放的能量远高于常规天然气，所以是一种重要

的新 型 清 洁 能 源．天 然 气 水 合 物 是 甲 烷 的 巨 大 储 库，

其形成和分解控制着进入海洋乃至大气的甲烷通量，

对海洋生态环境的变化（大洋缺氧、海洋酸化等）甚至

气候变化的 影 响 巨 大［２－５］，也 是 诱 发 海 底 滑 坡 等 海 底

地质灾害的 重 要 原 因［６－９］．天 然 气 水 合 物 的 形 成 和 分

解受多方面因素的影响，其中微生物起着十分重要的

作用．在 形 成 方 面，微 生 物 降 解 有 机 质 产 生 的 甲 烷 为

天然气水 合 物 的 形 成 提 供 了 必 要 的 气 源 条 件，据 统

计，大 多 数 海 域 的 天 然 气 水 合 物 主 要 以 甲 烷 为 主，该

甲烷来源主要 为 微 生 物 成 因 气［１０］．而 在 分 解 方 面，虽

然目前没有 直 接 证 据 表 明 天 然 气 水 合 物 的 分 解 与 微

生物有关，但是Ｌａｎｏｉｌ等［１１］在天然气水合物内部检测

到的细菌与古菌具有生成和氧化甲烷的功能，暗示其

与天然气水合物的稳定性、气体组成以及地球化学特

征有关；另外，天 然 气 水 合 物 溶 解［１２］或 失 稳 分 解 后 释

放的大部分 甲 烷 会 在 微 生 物 的 作 用 下 发 生 甲 烷 厌 氧

氧化（ａｎａｅｒｏｂｉｃ　ｏｘｉｄａｔｉｏｎ　ｏｆ　ｍｅｔｈａｎｅ，ＡＯＭ）反 应 而

被消耗掉［１３］．因此，在天然气水合物的形成、溶解或分

解情况下，沉积物中将会形成某种或某几种特定微生

物聚 集 的 现 象，而 在 一 定 条 件 下，大 量 的 单 一 或 有 限

属种的生物 聚 集 能 够 产 生 一 种 或 少 数 几 种 具 诊 断 性

的生物标志化合物［１４］．沉积物中特定的微生物群落及

其在沉积物中保留的相关生物标志化合物，为利用微

生物勘探天然气水合物提供了相应的依据和方向．
我国南海北部具有良好的天然气水合物成藏的地

质条件，是 天 然 气 水 合 物 调 查 与 研 究 的 重 点 海 域．据

《２０１５中国国土资源公报》显示，在南海北部神狐海域

发现天然气水合物，圈定矿藏面积达１２８ｋｍ２，目前已

有多位学者在南海北部圈定天然气水合物潜在区，例如

台西 南 盆 地、琼 东 南 盆 地 以 及 东 沙 海 域 的 部 分 区

域［１５－１９］．与天然气水合物形成和分解相关的矿物、沉积物

和孔隙水地球化学以及微生物等方面的研究也屡见报

道，其中关于微生物及其标志化合物的识别与天然气水

合物的形成、分布、分解和成岩（如自生碳酸盐岩）等方面

的研究不仅为利用微生物勘探天然气水合物提供了有效
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的依据，还对海洋环境以及气候变化研究具有重大意义．

１　产甲烷微生物与天然气水合物

形成的关系

　　充足的气源是天然气水合物形成的必要条件，天

然气 水 合 物 的 主 要 气 体 成 分 为 甲 烷，还 含 有 乙 烷、丙

烷等同系物以及ＣＯ２、Ｎ２、Ｈ２Ｓ等其他气体，其中甲烷

体积分数超过９９％的 天 然 气 水 合 物 通 常 又 被 称 为 甲

烷水 合 物．据 研 究 统 计，世 界 大 部 分 天 然 气 水 合 物 的

甲烷来源均为微生物成因气［１０］，微生物成因气的碳氢

化合 物 气 体 成 分 比 值（Ｒ＝ｎ（ＣＨ４）／［ｎ（Ｃ２Ｈ６）＋
ｎ（Ｃ３Ｈ８）］）较 高，一 般 大 于１　０００，δ１３Ｃ值 一 般 小 于

－５５×１０－３［２０］．在我国南海天然气水合物钻探区所取

得的沉积物以及天然气水合物样品，其气体组成主要

为微生物气 或 者 以 其 为 主 的 混 合 气［２１－２２］，因 此，探 讨

微生物生成 甲 烷 的 机 制 以 及 条 件 对 天 然 气 水 合 物 的

形成以及赋存环境具有重要意义．

１．１　产甲烷微生物分类及其作用机制

微生物成 因 气 是 指 在 成 岩 作 用 或 有 机 质 演 化 的

早期阶段，由不同微生物种群协同作用下生成的以甲

烷为主 的 天 然 气，其 形 成 过 程 主 要 分 为３个 阶 段，分

别为 水 解 发 酵 阶 段、产 氢 产 乙 酸 阶 段 和 产 甲 烷 阶

段［２３］，前两个阶段 由 多 种 微 生 物 协 作 完 成，而 产 甲 烷

阶段主要由产甲烷菌（ｍｅｔｈａｎｏｇｅｎｓ）实现．

产甲烷菌属 广 古 菌 门［２４］，是 绝 对 厌 氧 菌，依 赖 于

其他微生物将有机质降解为简单化合物再加以利用，
是有机质彻 底 分 解 及 海 洋 沉 积 物 中 物 质 循 环 的 重 要

组成部分．目前有３种已知的产甲烷途径，即 Ｈ２／ＣＯ２
还原、甲基还原和乙酸裂解［２４］，超过７０％的产甲烷菌

都能利用 Ｈ２／ＣＯ２产生甲烷［２５］．大多数产甲烷菌生长

ｐＨ范围为６．０～９．０，ｐＨ 过 高 或 者 过 低 都 会 影 响 产

甲烷菌的生长及其产甲烷效果．不同类型的产甲烷菌

有各自不同的最适生长温度，且该最适生长温度范围

较大，其中嗜冷产甲烷菌最适生长温度＜２５℃，极 端

嗜热产甲烷菌最适生长温度＞８０℃．此外产甲烷菌对

于环境的氧化还原电位有严苛的要求，其生长的最适

氧化还原电位在－３２０ｍＶ以下，在－１６０ｍＶ时仅缓

慢生 长．目 前 已 经 分 离 得 到 的 产 甲 烷 菌 已 有２００多

种，形态 有 规 则 或 不 规 则 的 球 形、杆 状、螺 旋 状、八 叠

球状 等，还 有 的 能 连 成 长 链 状，也 有 一 些 不 规 则 形 状

如平 盘 状［２６］；目 前 分 为７个 目，分 别 是 甲 烷 杆 菌 目

（Ｍｅｔｈａｎｏｂａｃｔｅｒｉａｌｅｓ）、甲烷球菌目（Ｍｅｔｈａｎｏｃｏｃｃａｌｅｓ）、甲
烷 微 菌 目（Ｍｅｔｈａｎｏｍｉｃｒｏｂｉａｌｅｓ）、甲 烷 八 叠 球 菌 目

（Ｍｅｔｈａｎｏｓａｒｃｉｎａｌｅｓ）、甲烷火球菌目（Ｍｅｔｈａｎｏｐｙｒａｌｅｓ）［２４］、
甲 烷 胞 菌 目（Ｍｅｔｈａｎｏｃｅｌｌａｌｅｓ）［２７］以 及 近 来 发 现 的

Ｍｅｔｈａｎｏｍａｓｓｉｌｉｉｃｏｃｃａｌｅｓ［２８］，其 中 从 海 洋 沉 积 物 中 分

离的主要为甲烷球菌目、甲烷微菌目、甲烷八叠球菌目

和甲烷火菌目，其代谢途径包括目前已知的３种产甲烷

途径，最适生长温度范围较大，详细信息见表１．

表１　海洋沉积物中产甲烷菌的主要类群及其生理特征［２４］

Ｔａｂ．１　Ｐｒｏｐｅｒｔｉｅｓ　ｏｆ　ｍａｊｏｒ　ｔａｘｏｎｏｍｉｃ　ｇｒｏｕｐｓ　ｏｆ　ｍｅｔｈａｎｏｇｅｎｓ　ｉｎ　ｍａｒｉｎｅ　ｓｅｄｉｍｅｎｔｓ［２４］

分类单元 典型属 主要代谢底物　 最适温度／℃ 典型生境　

甲烷球菌目 Ｍｅｔｈａｎｏｃｏｃｃｕｓ　 Ｈ２／ＣＯ２，甲酸盐 ３５～４０ 海洋沉积物

Ｍｅｔｈａｎｏｔｈｅｒｍｏｃｏｃｃｕｓ　 Ｈ２／ＣＯ２ ６０～６５ 海洋沉积物

Ｍｅｔｈａｎｏｃａｌｄｏｃｏｃｃｕｓ　 Ｈ２／ＣＯ２，甲酸盐 ８０～８５ 海洋沉积物

Ｍｅｔｈａｎｏｔｏｒｒｉｓ　 Ｈ２／ＣＯ２ ８８ 海洋沉积物

甲烷微菌目 Ｍｅｔｈａｎｏｃｕｌｌｅｕｓ　 Ｈ２／ＣＯ２，甲酸盐 ２０～５５ 厌氧发酵罐，海洋／淡水沉积物

Ｍｅｔｈａｎｏｇｅｎｉｕｍ　 Ｈ２／ＣＯ２，甲酸盐 １５～５７ 海洋／淡水沉积物，水稻田

Ｍｅｔｈａｎｏｌａｃｉｎｉａ　 Ｈ２／ＣＯ２ ４０ 海洋沉积物

Ｍｅｔｈａｎｏｓｐｉｒｉｌｌｕｍ　 Ｈ２／ＣＯ２，甲酸盐 ３０～３７ 厌氧发酵罐，海洋沉积物

甲烷八叠球菌目 Ｍｅｔｈａｎｏｓａｒｃｉｎａ 乙酸盐，Ｈ２／ＣＯ２ ３５～６０ 厌氧发酵罐，海洋／淡水沉积物

Ｍｅｔｈａｎｏｃｏｃｃｏｉｄｅｓ 甲胺 ２３～３５ 海洋沉积物

Ｍｅｔｈａｎｏｈａｌｏｂｉｕｍ 甲胺 ４０～５５ 高盐沉积物

Ｍｅｔｈａｎｏｈａｌｏｐｈｉｌｕｓ 甲胺 ３５～４０ 高盐沉积物

Ｍｅｔｈａｎｏｌｏｂｕｓ 甲胺 ３７ 高盐沉积物

甲烷火菌目 Ｍｅｔｈａｎｏｐｙｒｕｓ　 Ｈ２／ＣＯ２ ９８ 海洋沉积物

·９６７·
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　　产甲烷菌的细胞壁类脂物具有类异戊二烯结构，
目前报道 的 其 特 有 的 生 物 标 志 化 合 物 包 括２，６，１０，

１５，１９－五甲基二十烷烃（Ⅱ）［２９］、２，６，１０，１５，１９，２３－六

甲基二十四 烷 烃、头－头 连 接 的Ｃ２８－Ｃ４０无 环 类 异 戊 二

烯烷烃［３０］等．由于 微 生 物 对 碳 同 位 素 具 有 分 馏 作 用，
其代谢作用 生 成 的 生 物 标 志 化 合 物 具 有 较 低 的 稳 定

碳同位素组成（δ１３Ｃ）．另外，产甲烷菌含有独特的催化

完成产甲烷最后一步反应的催化酶，即甲基辅酶 Ｍ还

原酶（ｍｅｔｈｙｌ　ｃｏｅｎｚｙｍｅ－Ｍ　ｒｅｄｕｃｔａｓｅ，ＭＣＲ），可以作为

检测和区分产甲烷菌的分子标记［３１］．
在海洋 沉 积 物 中，主 要 在 富 有 机 质 的 厌 氧 环 境

中，尤其是硫酸盐穿透深度以下的沉积物中发现微生

物产 甲 烷．这 是 由 于 海 洋 环 境 中 存 在 大 量 硫 酸 盐，有

机质 在 堆 积 和 埋 藏 过 程 中 首 先 在 硫 酸 盐 还 原 菌

（ｓｕｌｆａｔｅ－ｒｅｄｕｃｉｎｇ　ｂａｃｔｅｒｉａ，ＳＲＢ）的 作 用 下 被 氧 化 分

解，当 绝 大 部 分 硫 酸 盐 被 消 耗 之 后，产 甲 烷 作 用 才 开

始发 生．综 上 所 述，微 生 物 产 甲 烷 首 先 要 有 充 足 的 碳

源，即有机质；其次要有适宜产甲烷菌的生长环境，即

适宜的温 度 和ｐＨ 等；另 外 还 需 要 还 原 环 境 以 及 无

ＳＲＢ的竞争．

１．２　微生物产甲烷形成天然气水合物的条件

沉积物中 有 机 质 的 来 源 和 特 性（活 性）是 形 成 天

然气 水 合 物 的 控 制 因 素．有 关 研 究 表 明，高 含 量 的 陆

源有机质的降解可促进微生物的产甲烷作用，产生大

量甲烷从而形成天然气水合物［３２］．快速沉积使得沉积

物中的陆源有机质得以保存并降解，提供ＣＯ２以及乙

酸等，有 利 于 微 生 物 产 生 大 量 的 甲 烷；同 时 沉 积 速 率

高的区域易形成欠压实区，可构成良好的流体输导体

系并形成 有 利 的 储 集 空 间，有 利 于 甲 烷 的 聚 集 和 保

存，为 天 然 气 水 合 物 成 藏 提 供 了 充 实 的 气 体 来 源；且

沉积速率高使得盆地热流值低，有利于天然气水合物

的形成．有研究认为当沉积速率大于３ｃｍ／ｋａ且有机

碳含量高于０．５％时，就 可 满 足 天 然 气 水 合 物 形 成 所

需的生物成因甲烷［３１］．
大多数海 洋 环 境 都 符 合 天 然 气 水 合 物 稳 定 带 形

成的热力学条件，然而目前只有部分海域发现了天然

气水合物，其形成主要还是受控于沉积物中可用甲烷

的量［３３］．天然气水合物稳定带内的部分有机质通过微

生物作用转化为甲烷，浓度高于水－天然气水合物二相

平衡溶解度的溶解甲烷将形成天然气水合物，甲烷的

供应则主要 包 括 来 自 深 部 流 体 所 携 带 的 溶 解 甲 烷 以

及微生物作用原位生成的甲烷［３４］．通常被动大陆边缘

的陆源有机质输入高，能生成足以形成天然气水合物

的甲烷［３４－３５］，如Ｃａｓｃａｄｉａ大 陆 边 缘 的 水 合 物 脊 附 近，

分散型天然 气 水 合 物 的 甲 烷 即 来 自 于 微 生 物 原 位 产

甲烷作用［３６］．而增生大陆边缘更多为大量向上运移的

流体所带来的甲烷［３７］，微生物原位产甲烷作用对其天

然气水合物形成的贡献较低，如美国俄勒冈州外海的

水合物脊，实测的原位甲烷生成速率为４×１０－６　ｍｏｌ／
（ｍ３·ａ）［３８］．模拟计算结果表明，孔隙水溶解甲烷的对

流作用是天然气水合物成藏的主要甲烷供给方式，其

次是扩散作用，微生物原位产甲烷作用最小［３９］．然而，
海洋大部分 天 然 气 水 合 物 的 气 体 来 源 于 微 生 物 作 用

产生 的 甲 烷，因 此 除 了 微 生 物 原 位 产 甲 烷 的 贡 献 外，
还有微生物 产 的 甲 烷 通 过 对 流 和 扩 散 作 用 以 及 一 定

的气体运移输导通道，运移到有利的圈闭条件下形成

的一定规模的天然气水合物．

２　天然气水合物的分解与ＡＯＭ的关系

海洋沉积 物 中 天 然 气 水 合 物 的 稳 定 主 要 受 外 部

环境的 控 制，如 水 深、海 底 温 度、地 温 梯 度、孔 隙 水 盐

度、沉 积 物 的 物 理 和 化 学 性 质．一 旦 天 然 气 水 合 物 稳

定存 在 的 条 件 被 破 坏，将 导 致 其 分 解 并 释 放 出 甲 烷，
甲烷在沉积物中扩散运移的过程中，如果碰到合适的

温压条件可以二次生成天然气水合物，或者在厌氧环

境中微生物的作用下发生ＡＯＭ 反应而被消耗掉［４０］．
ＡＯＭ会改变沉 积 物 中 微 生 物 的 群 落 组 成 特 征，形 成

大量生物标志化合物，因此，识别沉积物中参与ＡＯＭ
的微生物群 落 特 征 及 其 生 物 标 志 化 合 物 对 于 指 示 下

伏地层中是否有天然气水合物藏具有重要意义．
ＡＯＭ是海洋沉 积 物 中 消 耗 甲 烷 的 主 要 途 径，通

常与硫酸 盐 还 原 作 用（ｓｕｌｆａｔｅ　ｒｅｄｕｃｔｉｏｎ，ＳＲ）同 时 发

生，并 在 垂 向 上 形 成 较 宽 的 硫 酸 盐－甲 烷 转 换 带

（ｓｕｌｆａｔｅ－ｍｅｔｈａｎｅ　ｔｒａｎｓｉｔｉｏｎ　ｚｏｎｅ，ＳＭＴＺ），其 位 置 主

要是由深 部 向 上 渗 漏 的 甲 烷 通 量 决 定［４１］，在ＳＭＴＺ
内ＳＲ－ＡＯＭ速率达到最高．目前已知有３种甲烷厌氧

氧化古菌（ａｎａｅｒｏｂｉｃ　ｍｅｔｈａｎｏｔｒｏｐｈｉｃ　ａｒｃｈａｅａ，ＡＮＭＥ）参

与 到 ＡＯＭ 反 应 中，即 ＡＮＭＥ－１、ＡＮＭＥ－２［４２］ 和

ＡＮＭＥ－３［４３］．ＡＮＭＥ通 常 与ＳＲＢ（如Ｄｅｓｕｌｆｏｓａｒｃｉｎａｌｅｓ
和Ｄｅｓｕｌｆｏｂｕｌｂｕｓ［４４－４５］）伴生，但其中ＡＮＭＥ－１和部分

ＡＮＭＥ－２类型被发现可独立存在［４２，４６］．通过研究发现

ＡＯＭ也 可 使 用 其 他 电 子 受 体，与 金 属（铁、锰）还

原［４７－４９］以 及 硝 酸 盐、亚 硝 酸 盐 还 原［５０－５２］同 时 发 生．然

而到目前为止，ＡＮＭＥ和ＳＲＢ等 古 菌 和 细 菌 均 未 获

得纯 培 养，人 们 对 其 认 识 还 十 分 有 限．随 着 分 子 生 物

技术、同位素示踪、富集培养等研究手段的发展，相关

古菌 和 细 菌 的 分 布、多 样 性、形 态 以 及 代 谢 功 能 等 研

·０７７·
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究已逐渐丰富．基于１６ＳｒＲＮＡ 基因的 检 测，目前公

布的有大约超过１　８００条与ＡＮＭＥ相关的１６ＳｒＲＮＡ
基因 序 列［５３］，目 前 已 知 的 ＡＮＭＥ都 属 于 广 古 菌 门，

ＡＮＭＥ－１与Ｍｅｔｈａｎｏｓａｒｃｉｎａｌｅｓ和Ｍｅｔｈａｎｏｍｉｃｒｏｂｉａｌｅｓ有

亲缘关系，但 在 进 化 树 上 位 置 相 对 疏 远；ＡＮＭＥ－２与

Ｍｅｔｈａｎｏｓａｒｃｉｎａｌｅｓ古菌近源，可 进 一 步 细 分 为ａ、ｂ、ｃ
和ｄ亚群，根据最近的研究，ＡＮＭＥ－２ｄ被分作一个新

的类群［５２］；ＡＮＭＥ－３在进化树上与Ｍｅｔｈａｎｏｃｏｃｃｏｉｄｅｓ
距离比较近．Ｋｎｉｔｔｅｌ等［５４］总结了截至２００９年通过荧

光原位杂 交（ＦＩＳＨ）以 及 酶 联 荧 光 原 位 杂 交（ＣＡＲＤ－
ＦＩＳＨ）方法所获得的ＡＮＭＥ以及 ＡＮＭＥ和ＳＲＢ细

胞团等的显 微 照 片，目 前 ＡＮＭＥ的 主 要 形 态 有 长 方

形（单 个 ＡＮＭＥ－１细 胞）、球 状（单 个 ＡＮＭＥ－２ｃ细

胞）、和ＳＲＢ（如 Ｄｅｓｕｌｆｏｓａｒｃｉｎａ）形 成 的 细 菌 席、和

ＳＲＢ形成的混合状细胞团以及贝壳状混合细胞团等．
特殊的 生 物 标 志 化 合 物 及 其δ１３Ｃ特 征 被 广 泛 用

于识别自然环境中的ＡＮＭＥ．在现代天然气渗漏和水

合物发育区，根据参与的微生物所产生的生物标志化

合物可分为ＡＮＭＥ来源的醚类异戊二烯类和类异戊

二烯烃类，以及ＳＲＢ来源的二烃基甘油二醚（ＤＧＤｓ）
和脂肪酸（ｆａｔｔｙａｃｉｄｓ）［５５－５７］．醚类异戊二烯类主要有古

醇 （ａｒｃｈａｅｏｌ）、ｓｎ－２－／ｓｎ－３－羟 基 古 醇 （ｓｎ－２－／ｓｎ－３－
ｈｙｄｒｏｘｙａｒｃｈａｅｏｌ）、头－头相 连 无 环 和 环 状 的 甘 油 二 烷

基甘油四醚（ｉＧＤＧＴｓ）；类异戊二烯烃类主 要 有 尾－尾
相连、不 规 则 的 类 异 戊 二 烯 烃 及 其 不 饱 和 衍 生 物，有

２，６，１０，１５－四 甲 基 十 六 碳 烷 （２，６，１０，１５－
ｔｅｔｒａｍｅｔｈｙｌｈｅｘａｄｅｃａｎｅ）、２，６，１０，１５，１９－五 甲 基 二 十

烷烯（２，６，１０，１５，１９－ｐｅｎｔａｍｅｔｈｙｌｉｃｏｓｅｎｅ，ＰＭＩ）、双 植

烷（ｂｉｐｈｙｔａｎｅ）、角鲨烷（ｓｑｕａｌａｎｅ）、植醇（ｐｈｙｔａｎｏｌ）和

植 烷 酸（ｐｈｙｔａｎｉｃ　ａｃｉｄ）以及不规则的含０～６个双键

的２，６，１０，１４，１９，２３－六甲基二十四碳烯和含有０～７
个双键 的２，６，１０，１４，１９，２３，２７－七 甲 基 二 十 八 碳 烯

等．ＤＧＤｓ包 括 ＤＧＤｓ－Ⅰ和 ＤＧＤｓ－Ⅱ两 个 系 列，脂 肪

酸 则 主 要 有 异 构／反 异 构 脂 肪 酸（ｉｓｏ－／ａｎｔｅｉｓｏ－Ｃ１５，

Ｃ１７）、环丙基Ｃ１７脂肪酸等．可依据这些生物标志化合

物的浓度及其δ１３Ｃ识别自然环境中的ＡＮＭＥ，在墨西

哥湾和黑海 水 合 物 赋 存 区 的 海 洋 沉 积 物 中 检 测 出 的

古醇类、ｉＧＤＧＴｓ和二醚类（ｄｉｅｔｈｅｒｓ）等脂肪醇和醚类

化合物，其浓度 较 正 常 海 洋 沉 积 物 中 的 高 数 倍［５８］；天

然气水合物 失 稳 释 放 出 的 甲 烷 在 微 生 物 作 用 下 发 生

ＡＯＭ，其生物标志化合物通常具有极低的δ１３Ｃ，一 般

低于－５０×１０－３［５９］，最 低 的 可 低 于－１３０×１０－３［６０］，
极低的δ１３Ｃ说明微生物在代谢 过 程 中 利 用 了 来 自 天

然气水合物 渗 漏 的 甲 烷，在 该 富 集 层 位 存 在 ＡＮＭＥ

和ＳＲＢ活动．另外，不同的微生物类群具有不同的 生

物标 志 化 合 物 特 征，如 与 ＡＮＭＥ－２和 ＡＮＭＥ－３相

比，ＡＮＭＥ－１的ｓｎ－２－羟 基 太 古 醇 和 古 醇 的 所 占 比 例

较低，并 且 古 醇 的δ１３Ｃ 相 对 较 低；同 时，古 菌 种 群

ＡＮＭＥ－２比ＡＮＭＥ－１对甲烷的碳同位素的分馏作用

更强，使 得 在 以 ＡＮＭＥ－２／Ｄｅｓｕｌｆｏｓａｒｃｉｎａ为 主 要 微

生物种群的冷泉环境中，其代表性生物标志化合物具

有更低的δ１３Ｃ［５９］．

３　南海北部天然气水合物研究

我国南海平均水深１　０００ｍ以上，陆坡区水深一

般在３００～３　０００ｍ，海底温度大致在０～５℃，地温梯

度（钻 孔 中 测 得１４～７６ ℃／ｋｍ，平 均３５ ℃／ｋｍ）适

中［６１］，沉积速率高，具 备 形 成 天 然 气 水 合 物 的 有 利 地

质条件［６２］．
目前在南海已圈定多处天然气水合物远景区，并

多次钻获实物样品，且多处海域发现活动冷泉及冷泉

形成的碳酸盐岩，海底冷泉的发育一般与天然气水合

物的分解或 海 底 的 石 油 天 然 气 藏 中 的 流 体 沿 地 质 薄

弱带上升有 关［６３－６４］．因 此，海 底 冷 泉 一 般 视 作 海 底 天

然气水合物藏和石油天然气藏在海底的露头，冷泉区

碳酸盐岩通常是由流体中的甲烷发生氧化形成的．

３．１　气源与气体类型

２００７年在神狐 海 域 钻 获 的 实 物 样 品 显 示 天 然 气

水合物分解气中甲烷体积分数为６２．１１％～９９．９１％，

平均达９８．０４％，δ１３Ｃ为－５４．１×１０－３～６２．２×１０－３，

ｎ（ＣＨ４）／ｎ（Ｃ２Ｈ６）值为１３０～１１　９９５，其气体来源主要

是微生物成 因 气，即 以 微 生 物 气 为 主 的 混 合 气［２２，６５］．
２０１３年在南海东北 部 取 得 的 可 视 天 然 气 水 合 物 样 品

的甲烷体积 分 数 超 过９９％［６６］，甲 烷 来 源 为 微 生 物 作

用还原ＣＯ２［６７］，也有少量的热成因气［６８］．通过雷怀彦

课题组的前期研究发现，我国南海北部坡沉积物有机

碳的含量为０．３９％～１．２６％，一般大于０．５％，同时沉

积速率高，平均沉积速率介于０．１３～０．７３ｍ／ｋａ［６９］，可
为微 生 物 产 甲 烷 提 供 充 足 的 有 机 质 及 良 好 的 沉 积

环境．
南海北部气源充足，不仅有大量生物气及亚生物

气，还有热成因 气 甚 至 幔 源 气 的 存 在［７０］，同 时 由 于 构

造运 动，发 育 泥 底 劈 等 运 移 通 道，使 得 深 部 热 成 因 裂

解气、原 位 生 成 的 生 物 成 因 气，甚 至 幔 源 气 随 流 体 沿

断层、裂 隙 等 运 移，为 天 然 气 水 合 物 的 形 成 提 供 了 必

要条件．
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３．２　相关微生物及其标志化合物

天然气水 合 物 区 沉 积 物 中 的 微 生 物 丰 度 和 甲 烷

的浓度 变 化 相 关［７１－７２］．天 然 气 水 合 物 潜 在 区 ＤＳ０８－
２０１４站位的优势古菌为Ｂａｔｈｙａｒｃｈａｅｏｔａ，甲烷代谢类群

约占古菌的７．３０％，主要为ＡＮＭＥ－１类群并且随着深

度的增加其占比逐渐增大［７３］．雷怀彦课题组在甲烷含

量较高 的 中 层 检 测 到 甲 烷 氧 化 菌（ｍｅｔｈａｎｏｔｒｏｐｈｓ）和

ＳＲＢ等 与 甲 烷 密 切 相 关 的 细 菌［７４］，该 层 位 对 应 于

ＳＭＴＺ［７５］．根据收集的南海北部天然气水合物赋存区及

潜在赋存区的微生物研究资料（表２）显示，ＭＢＧ－Ｂ在大

多数天然气水合物赋存以及冷泉活动海域均为优势古

菌类群，该类群在秘鲁边缘以及喀斯喀特古陆边缘天然

气水合物区ＳＭＴＺ中也为主要的优势类群［８０］，但是在

不含天然气水合物的表层沉积物中该类群也为优势菌

群［８１］．因此，目前尚缺乏可靠的具有指示性的微生物群

落特征来指征天然气水合物的存在．

表２　南海北部沉积物中古菌及细菌的菌群特征对比

Ｔａｂ．２　Ｃｏｍｐａｒａｓｉｏｎ　ｇｒｏｕｐ　ｃｈａｒａｃｔｅｒｉｓｔｉｃｓ　ｏｆ　ｔｈｅ　ａｒｃｈａｅａ　ａｎｄ　ｂａｃｔｅｒｉａ　ｉｎ　ｓｅｄｉｍｅｎｔｓ　ｆｒｏｍ　ｔｈｅ　ｎｏｒｔｈｅｒｎ　Ｓｏｕｔｈ　Ｃｈｉｎａ　Ｓｅａ

海域及站位 层位（深度＊／ｃｍ） 优势古菌（含量／％） 优势细菌（含量／％）

南海北部东沙９７３－４（水合物区）［７４］ 表层（２０～３８２） δ－，α－，γ－变形菌，厚壁菌门，ＳＲＢ

中层（５５２～７９６） δ－，α－，γ－变形菌，放线菌门

底层（８６２～１　１９６） α－，γ－变形菌，其次为放线菌门

南海北部神狐海域 ＨＳ－ＰＣ５００ 表层（０～５） Ｃ３类群（２５．６）

（水合物区）［７２］ 中层（３５０～３５５） ＭＢＧ－Ｂ（４８．１） 绿弯菌门（２８．１），ＪＳ１（２９．２）

底层（７９０～７９５） ＭＢＧ－Ｂ（３８．９） 绿弯菌门（３９．０），ＪＳ１（２４．７）

南海北部活动冷泉区ＤＳＨ１［７６］ 表层（５～１０） ＭＢＧ－Ｄ（２１．２），嗜
盐菌（２１．２）

变形菌门（２５．９）

中层（４００～４０５） ＭＢＧ－Ｂ（３８．９） 绿弯菌门（７８．８），ＪＳ１（１５．２）

底层（５５０～５５５） ＭＢＧ－Ｂ（６２．５） 绿弯菌门（２１．６），ＪＳ１（７０．３）

南海北部台西南盆地ＧＭＧＳ２－１６［７７］ 表 层（０．１５）～底 层

（１９２．３５）
ＭＢＧ－Ｂ（１４～１８），类 群 Ｃ３
（０～１７．７），甲 烷 微 菌 纲

（３９．９８～４０．５３），甲烷杆菌

纲（２０．５７～３９．９８）

厚壁菌门（８１．２９～９３．２６）

变形菌门（４～７９）

南海北部陆坡东部海域ＤＳ０８－２０１４［７３］ 次表层（１００） Ｂａｔｈｙａｒｃｈａｅｏｔａ（６６．７６）

南海北部神狐海域（水合物赋存区）［７８］ 次表层 ＭＣＧ（３３．８） Ｄｅｌｔａｐｒｏｔｅｏｂａｃｔｅｒｉａ（３０．５）

南海北部神狐海域（非水合物区［７８］） 次表层 ＭＢＧ－Ｄ（３２．４） Ｐｌａｎｃｔｏｍｙｃｅｔｅｓ（４３．９）

南海北部东沙９７３－３（甲烷渗漏区）［７９］ 表层（２０～４５０） Ｍｅｔｈａｎｏｓａｅｔａ（３２．９）

中层（５４２～８７０） Ｍｅｔｈａｎｏｓａｒｃｉｎａｌｅｓ（２８．３）

底层（１　０７５～１　１６２） Ｍｅｔｈａｎｏｍｉｃｒｏｂｉａｌｅｓ（２０．７）

　注：＊表示海底以下；ＭＢＧ：ｍａｒｉｎｅ　ｂｅｎｔｈｉｃ　ｇｒｏｕｐ；ＭＣＧ：ｍｉｓｃｅｌｌａｎｅｏｕｓ　ｃｒｅｎａｒｃｈａｅｏｔｉｃ　ｇｒｏｕｐ；Ｃ３类群是泉古菌门喜高温的一类．

　　通过目前南海北部冷泉区及天然气水合物远景区

和赋存区的相关研究（表３）发现，生物标志化合物的种

类、含量以及碳同位素特征可以用来指示微生物的存在

及种类，还可以说明微生物群落特征的变化［８５］．在沉积

物中，结合环境 参 数，ＡＯＭ生 物 标 志 化 合 物 在ＳＭＴＺ
相对富集或者仅在甲烷含量高的层位被检测到，说明在

检测到特征生物标志化合物的层位发生了ＡＯＭ［６０，８２］．
据雷怀彦课题组在南海北部海域多个站位的研究推测，

微生物的ＡＯＭ作用加速了脂肪酸甲酯化过程，使得脂

肪酸甲酯在相应的层位富集［８６］．而在冷泉碳酸盐岩中，
细菌和古菌的生物标志化合物普遍都具有极低的δ１３Ｃ，
说明该碳酸盐岩的形成缘于ＡＯＭ作用［６０］；其碳源均来

自于微生物产的甲烷，并且极有可能是来自于深部天然

气水合物分解所释放的甲烷［８３］．同时，不同生物标志化

合物的组成，包括碳同位素的差异，可以反映嗜甲烷微生

物组成的不同，进而反映其甲烷通量的大小［８７－８８］．
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表３　南海北部沉积物中生物标志化合物对比

Ｔａｂ．３　Ｃｏｍｐａｒａｓｉｏｎ　ｏｆ　ｔｈｅ　ｂｉｏｍａｒｋｅｒ　ａｓｓｅｓｓｍｅｎｔｓ　ｉｎ　ｓｅｄｉｍｅｎｔｓ　ｆｒｏｍ　ｔｈｅ　ｎｏｒｔｈｅｒｎ　Ｓｏｕｔｈ　Ｃｈｉｎａ　Ｓｅａ

海域 站位
样品类型

（深度＊／ｃｍ）

生物标志化合物

类型 δ１３Ｃ／１０－３

台湾岛西南海域（冷泉活动区）［８２］ ＯＲＩ－８６０－２２ 沉积物（１７２） ＰＭＩ －１２３
古醇

羟基古醇

ｉＧＤＧＴｓ

南海北部神狐海域［８３］ 冷泉碳酸盐岩烟囱 碳酸盐岩 含双植烷链的甘油醚；非类异

戊二烯结构的二烷基甘油醚；
单环二植基甘油二醚

－１１５～－１０４
　

南海东沙群岛东北部海域［６０］ ＴＶＧ　３Ｃ 碳酸盐岩 ２，６，１０，１５－四甲基十六碳烷 －８０．４
ＰＭＩ －１０５．７

角鲨烷 －７４．２
ＴＶＧ７－１５Ａ 碳酸盐岩 ２，６，１０，１５－四甲基十六碳烷 －９９．６

ＰＭＩ －１１９．０
角鲨烷 －８４．５

ＴＶＧ７－１５Ｂ 碳酸盐岩 ＰＭＩ
角鲨烷

ＧＣ１１ 沉积物（６１０～６１２） ２，６，１０，１５－四甲基十六碳烷 －９０．０
ＰＭＩ －６２．９

角鲨烷 －８９．９
ＧＣ１６ 沉积物（５９０） ２，６，１０，１５－四甲基十六碳烷 －５１．５

ＰＭＩ －１０２
角鲨烷 －５４．３

琼东南盆地海马冷泉区［８４］ ＲＯＶ１ 自生碳酸盐岩 古菌生物标志化合物 －１２０～－１００
细菌生物标志化合物 －９７～－３３

ＲＯＶ２ 自生碳酸盐岩 古菌生物标志化合物 －１２６～－９３
细菌生物标志化合物 －１１１～－４３

　注：＊表示海底以下；古菌生物标志化合物主要包括醚类异戊二烯类和 类 异 戊 二 烯 烃 类；细 菌 生 物 标 志 化 合 物 主 要 指ＳＲＢ生 物

标志化合物，包括ＤＧＤｓ和脂肪酸．

４　展　望

微生物勘 探 技 术 是 通 过 直 接 检 测 油 气 藏 微 渗 漏

的轻烃及烃氧化微生物从而判断油气藏的存在，该方

法作为油气藏的钻井勘探前期的辅助手段，已经成功

地在东海实施［８９］，目前通过甲烷氧化菌和丁烷氧化菌

结合酸解烃的检测，成功运用于大陆冻土带的天然气

水合物勘探 中［９０－９１］．在 海 洋 沉 积 物 中，天 然 气 水 合 物

的形成需要大量的生物气，该生物气是由大量的产甲

烷菌富集在一定层位产生的．而天然气水合物渗漏的

甲烷 使 得 在 一 定 深 度 的 沉 积 物 上 检 测 到 的 特 定

ＡＮＭＥ及其共生体，以及由于这些微生物聚集而产生

特殊的生物标志化合物，均可以作为海洋环境中探测

天然 气 水 合 物 的 存 在 与 否 的 证 据，具 有 成 本 低、操 作

简单、灵敏、快捷等优点，可以将其作为辅助手段勘探

目标区域是否有天然气水合物的存在．
然而在目前的研究中，由于很多古菌的不可培养

性，海洋沉积物中微生物与沉积地质环境的关联尚未

建立完善，如Ｉｎａｇａｋｉ等［８０］的研究中 认 为 绿 弯 菌 通 常

存在于天然气水合物较少但有机质丰富的沉积物中，
含天然气水 合 物 区 发 现 该 类 群 的 概 率 远 远 低 于 不 含

天然气水合物的沉积物；但是在我国南海天然气水合

物赋存区的微生物调查中，却发现绿弯菌为细菌文库

中的优势类群［７２］．南海北部发现的多处天然气水合物

赋存区及潜 在 赋 存 区 作 为 研 究 相 关 微 生 物 的 天 然 试

验场，目 前 大 部 分 研 究 都 集 中 在 海 洋 沉 积 物 的 表

层［８１，９２－９３］，但是稳定存在的天然气水合 物 的 渗 漏 甲 烷

一般难以 到 达 表 层，很 难 影 响 表 层 微 生 物 的 群 落 特

征，在表层沉积物样品中暂时还没有获得与天然气水

·３７７·
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合物赋存区相同或相似的群落结构特征．因此在接下

来的研究中，应进一步推进现代分子生物学技术对天

然气水合物 赋 存 区 不 同 深 度 沉 积 物 的 古 菌 和 细 菌 的

多样 性 调 查，结 合 地 球 化 学 数 据 以 及 沉 积 环 境，利 用

产甲烷菌 以 及 ＡＮＭＥ等 群 落 及 生 物 标 志 化 合 物 特

征，建 立 相 应 的 微 生 物 分 布 模 型，以 提 高 古 菌 群 落 结

构特征对天然气水合物藏的指示性．
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［Ｊ］．Ｐｒｏｃｅｅｄｉｎｇｓ　ｏｆ　ｔｈｅ　Ｏｃｅａｎ　Ｄｒｉｌｌｉｎｇ　Ｐｒｏｇｒａｍ　Ｓｃｉｅｎｔｉｆｉｃ

Ｒｅｓｕｌｔｓ，２００６，２０４：１－５２．
［３７］　ＨＹＮＤＭＡＮ　Ｒ　Ｄ，ＤＡＶＩＳ　Ｅ　Ｅ．Ａ　ｍｅｃｈａｎｉｓｍ　ｆｏｒ　ｔｈｅ

ｆｏｒｍａｔｉｏｎ　ｏｆ　ｍｅｔｈａｎｅ　ｈｙｄｒａｔｅ　ａｎｄ　ｓｅａｆｌｏｏｒ　ｂｏｔｔｏｍ－

ｓｉｍｕｌａｔｉｎｇ　ｒｅｆｌｅｃｔｏｒｓ　ｂｙ　ｖｅｒｔｉｃａｌ　ｆｌｕｉｄ　ｅｘｐｕｌｓｉｏｎ［Ｊ］．

Ｊｏｕｒｎａｌ　ｏｆ　Ｇｅｏｐｈｙｓｉｃａｌ　Ｒｅｓｅａｒｃｈ：Ｓｏｌｉｄ　Ｅａｒｔｈ，１９９２，９７
（Ｂ５）：７０２５－７０４１．

［３８］　ＣＯＬＷＥＬＬ　Ｆ　Ｓ，ＢＯＹＤ　Ｓ，ＤＥＬＷＩＣＨＥ　Ｍ　Ｅ，ｅｔ　ａｌ．

Ｅｓｔｉｍａｔｅｓ　ｏｆ　ｂｉｏｇｅｎｉｃ　ｍｅｔｈａｎｅ　ｐｒｏｄｕｃｔｉｏｎ　ｒａｔｅｓ　ｉｎ　ｄｅｅｐ

ｍａｒｉｎｅ　ｓｅｄｉｍｅｎｔｓ　ａｔ　Ｈｙｄｒａｔｅ　Ｒｉｄｇｅ，Ｃａｓｃａｄｉａ　ｍａｒｇｉｎ
［Ｊ］．Ａｐｐｌｉｅｄ　＆ Ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔａｌ　Ｍｉｃｒｏｂｉｏｌｏｇｙ，２００８，７４
（１１）：３４４４－３４５２．

［３９］　郑 子 涵，曹 运 诚，陈 多 福．水 合 物 脊ＯＤＰ１２４７站 位 天 然

气水合物藏的 甲 烷 来 源 和 成 藏 过 程 模 拟［Ｊ］．地 球 物 理

学报，２０１７，６０（８）：３１６７－３１７６．
［４０］　ＪＯＹＥ　Ｓ　Ｂ．Ａ　ｐｉｅｃｅ　ｏｆ　ｔｈｅ　ｍｅｔｈａｎｅ　ｐｕｚｚｌｅ［Ｊ］．Ｎａｔｕｒｅ，

２０１２，４９１（７４２５）：５３８－５３９．
［４１］　ＢＯＲＯＷＳＫＩ　Ｗ　Ｓ，ＰＡＵＬＬ　Ｃ　Ｋ，ＵＳＳＬＥＲ　Ｗ．Ｇｌｏｂａｌ　ａｎｄ

ｌｏｃａｌ　ｖａｒｉａｔｉｏｎｓ　ｏｆ　ｉｎｔｅｒｓｔｉｔｉａｌ　ｓｕｌｆａｔｅ　ｇｒａｄｉｅｎｔｓ　ｉｎ　ｄｅｅｐ－

ｗａｔｅｒ，ｃｏｎｔｉｎｅｎｔａｌ　ｍａｒｇｉｎ　ｓｅｄｉｍｅｎｔｓ：ｓｅｎｓｉｔｉｖｉｔｙ　ｔｏ

ｕｎｄｅｒｌｙｉｎｇ　ｍｅｔｈａｎｅ　ａｎｄ　ｇａｓ　ｈｙｄｒａｔｅｓ［Ｊ］．Ｍａｒｉｎｅ

Ｇｅｏｌｏｇｙ，１９９９，１５９（１／２／３／４）：１３１－１５４．
［４２］　ＯＲＰＨＡＮ　Ｖ　Ｊ，ＨＯＵＳＥ　Ｃ　Ｈ，ＨＩＮＲＩＣＨＳ　Ｋ　Ｕ，ｅｔ　ａｌ．

Ｍｅｔｈａｎｅ－ｃｏｎｓｕｍｉｎｇ　ａｒｃｈａｅａ　ｒｅｖｅａｌｅｄ　ｂｙ　ｄｉｒｅｃｔｌｙ　ｃｏｕｐｌｅｄ

ｉｓｏｔｏｐｉｃ　ａｎｄ　ｐｈｙｌｏｇｅｎｅｔｉｃ　ａｎａｌｙｓｉｓ［Ｊ］．Ｓｃｉｅｎｃｅ，２００１，２９３
（５５２９）：４８４－４８７．

［４３］　ＫＮＩＴＴＥＬ　Ｋ，ＬＳＥＫＡＮＮ　Ｔ，ＢＯＥＴＩＵＳ　Ａ，ｅｔ　ａｌ．

Ｄｉｖｅｒｓｉｔｙ　ａｎｄ　ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎ　ｏｆ　ｍｅｔｈａｎｏｔｒｏｐｈｉｃ　ａｒｃｈａｅａ　ａｔ

ｃｏｌｄ　ｓｅｅｐｓ［Ｊ］．Ａｐｐｌｉｅｄ　＆Ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔａｌ　Ｍｉｃｒｏｂｉｏｌｏｇｙ，

２００５，７１（１）：４６７－４７９．
［４４］　ＮＩＥＭＡＮＮ　Ｈ，ＬＳＥＫＡＮＮ　Ｔ，ＤＥ　ＢＥＥＲ　Ｄ，ｅｔ　ａｌ．

Ｎｏｖｅｌ　ｍｉｃｒｏｂｉａｌ　ｃｏｍｍｕｎｉｔｉｅｓ　ｏｆ　ｔｈｅ　Ｈａａｋｏｎ　Ｍｏｓｂｙ　ｍｕｄ

ｖｏｌｃａｎｏ　ａｎｄ　ｔｈｅｉｒ　ｒｏｌｅ　ａｓ　ａ　ｍｅｔｈａｎｅ　ｓｉｎｋ［Ｊ］．Ｎａｔｕｒｅ，

２００６，４４３（７１１３）：８５４－８５８．
［４５］　ＰＥＲＮＴＨＡＬＥＲ　Ａ，ＤＥＫＡＳ　Ａ　Ｅ，ＢＲＯＷＮ　Ｃ　Ｔ，ｅｔ　ａｌ．

Ｄｉｖｅｒｓｅ　ｓｙｎｔｒｏｐｈｉｃ　ｐａｒｔｎｅｒｓｈｉｐｓ　ｆｒｏｍ　ｄｅｅｐ－ｓｅａ　ｍｅｔｈａｎｅ

ｖｅｎｔｓ　ｒｅｖｅａｌｅｄ　ｂｙ　ｄｉｒｅｃｔ　ｃｅｌｌ　ｃａｐｔｕｒｅ　ａｎｄ　ｍｅｔａｇｅｎｏｍｉｃｓ
［Ｊ］．Ｐｒｏｃ　Ｎａｔｌ　Ａｃａｄ　Ｓｃｉ　ＵＳＡ，２００８，１０５（１９）：

７０５２－７０５７．
［４６］　ＯＲＰＨＡＮ　Ｖ　Ｊ，ＨＯＵＳＥ　Ｃ　Ｈ，ＨＩＮＲＩＣＨＳ　Ｋ　Ｕ，ｅｔ　ａｌ．

Ｍｕｌｔｉｐｌｅ　ａｒｃｈａｅａｌ　ｇｒｏｕｐｓ　ｍｅｄｉａｔｅ　ｍｅｔｈａｎｅ　ｏｘｉｄａｔｉｏｎ　ｉｎ

ａｎｏｘｉｃ　ｃｏｌｄ　ｓｅｅｐ　ｓｅｄｉｍｅｎｔｓ［Ｊ］．Ｐｒｏｃ　Ｎａｔｌ　Ａｃａｄ　Ｓｃｉ

ＵＳＡ，２００２，９９（１１）：７６６３－７６６８．
［４７］　ＢＥＡＬ　Ｅ　Ｊ，ＨＯＵＳＥ　Ｃ　Ｈ，ＯＲＰＨＡＮ　Ｖ　Ｊ．ｍａｎｇａｎｅｓｅ－

ａｎｄ　ｉｒｏｎ－ｄｅｐｅｎｄｅｎｔ　ｍａｒｉｎｅ　ｍｅｔｈａｎｅ　ｏｘｉｄａｔｉｏｎ［Ｊ］．

Ｓｃｉｅｎｃｅ，２００９，３２５（５９３７）：１８４－１８７．
［４８］　ＢＡＲ－ＯＲ　Ｉ，ＥＬＶＥＲＴ　Ｍ，ＥＣＫＥＲＴ　Ｗ，ｅｔ　ａｌ．Ｉｒｏｎ－ｃｏｕｐｌｅｄ

ａｎａｅｒｏｂｉｃ　ｏｘｉｄａｔｉｏｎ　ｏｆ　ｍｅｔｈａｎｅ　ｐｅｒｆｏｒｍｅｄ　ｂｙ　ａ　ｍｉｘｅｄ

ｂａｃｔｅｒｉａｌ－ａｒｃｈａｅａｌ　ｃｏｍｍｕｎｉｔｙ　ｂａｓｅｄ　ｏｎ　ｐｏｏｒｌｙ　ｒｅａｃｔｉｖｅ

ｍｉｎｅｒａｌｓ［Ｊ］．Ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔａｌ　Ｓｃｉｅｎｃｅ　＆ Ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ，

２０１７，５１（２１）：１２２９３－１２３０１．
［４９］　ＥＧＧＥＲ　Ｍ，ＲＡＳＩＧＲＡＦ　Ｏ，ＳＡＰＡＲＴ　Ｃ　Ｊ，ｅｔ　ａｌ．Ｉｒｏｎ－

ｍｅｄｉａｔｅｄ　ａｎａｅｒｏｂｉｃ　ｏｘｉｄａｔｉｏｎ　ｏｆ　ｍｅｔｈａｎｅ　ｉｎ　ｂｒａｃｋｉｓｈ
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ｈｔｔｐ：∥ｊｘｍｕ．ｘｍｕ．ｅｄｕ．ｃｎ

ｃｏａｓｔａｌ　ｓｅｄｉｍｅｎｔｓ ［Ｊ］．Ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔａｌ　Ｓｃｉｅｎｃｅ　＆

Ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ，２０１５，４９（１）：２７７－２８３．
［５０］　ＥＴＴＷＩＧ　Ｋ　Ｆ，ＳＨＩＭＡ　Ｓ，ＶＡＮ　ＤＥ　ＰＡＳ－ＳＣＨＯＯＮＥＮ

Ｋ　Ｔ，ｅｔ　ａｌ．Ｄｅｎｉｔｒｉｆｙｉｎｇ　ｂａｃｔｅｒｉａ　ａｎａｅｒｏｂｉｃａｌｌｙ　ｏｘｉｄｉｚｅ

ｍｅｔｈａｎｅ　ｉｎ　ｔｈｅ　ａｂｓｅｎｃｅ　ｏｆ　ａｒｃｈａｅａ［Ｊ］．Ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔａｌ

Ｍｉｃｒｏｂｉｏｌｏｇｙ，２００８，１０（１１）：３１６４－３１７３．
［５１］　ＥＴＴＷＩＧ　Ｋ　Ｆ，ＢＵＴＬＥＲ　Ｍ　Ｋ，ＬＥ　ＰＡＳＬＩＥＲ　Ｄ，ｅｔ　ａｌ．

Ｎｉｔｒｉｔｅ－ｄｒｉｖｅｎ　ａｎａｅｒｏｂｉｃ　ｍｅｔｈａｎｅ　ｏｘｉｄａｔｉｏｎ　ｂｙ　ｏｘｙｇｅｎｉｃ

ｂａｃｔｅｒｉａ［Ｊ］．Ｎａｔｕｒｅ，２０１０，４６４（７２８８）：５４３－５５０．
［５２］　ＨＡＲＯＯＮ　Ｍ　Ｆ，ＨＵ　Ｓ，ＳＨＩ　Ｙ，ｅｔ　ａｌ．Ａｎａｅｒｏｂｉｃ　ｏｘｉｄａｔｉｏｎ　ｏｆ

ｍｅｔｈａｎｅ　ｃｏｕｐｌｅｄ　ｔｏ　ｎｉｔｒａｔｅ　ｒｅｄｕｃｔｉｏｎ　ｉｎ　ａ　ｎｏｖｅｌ　ａｒｃｈａｅａｌ

ｌｉｎｅａｇｅ［Ｊ］．Ｎａｔｕｒｅ，２０１３，５００（７４６４）：５６７－５７０．
［５３］　陈颖．厌氧甲烷氧化微生物代谢分子机制及其潜在参与

矿物形成机理的研究 ［Ｄ］．上海：上海交通大学，２０１４：４．
［５４］　ＫＮＩＴＴＥＬ　Ｋ，ＢＯＥＴＩＵＳ　Ａ．Ａｎａｅｒｏｂｉｃ　ｏｘｉｄａｔｉｏｎ　ｏｆ　ｍｅｔｈａｎｅ：

ｐｒｏｇｒｅｓｓ　ｗｉｔｈ　ａｎ　ｕｎｋｎｏｗｎ　ｐｒｏｃｅｓｓ［Ｊ］．Ａｎｎｕ　Ｒｅｖ

Ｍｉｃｒｏｂｉｏｌ，２００９，６３：３１１－３３４．
［５５］　丁玲，赵美训．生 物 标 志 物 及 其 碳 同 位 素 在 冷 泉 区 生 物

地球化学 研 究 中 的 应 用［Ｊ］．海 洋 地 质 与 第 四 纪 地 质，

２０１０，３０（２）：１３３－１４２．
［５６］　ＹＡＮＧ　Ｊ　Ｙ，ＣＨＵＮＧ　Ｋ　Ｈ，ＪＩＮ　Ｙ　Ｋ，ｅｔ　ａｌ．Ｃｈａｒａｃｔｅｒｉｚｉｎｇ

ｌｉｐｉｄ　ｂｉｏｍａｒｋｅｒｓ　ｉｎ　ｍｅｔｈａｎｏｔｒｏｐｈｉｃ　ｃｏｍｍｕｎｉｔｉｅｓ　ｏｆ　ｇａｓ

ｈｙｄｒａｔｅ－ｂｅａｒｉｎｇ　ｓｅｄｉｍｅｎｔｓ　ｉｎ　ｔｈｅ　Ｓｅａ　ｏｆ　Ｏｋｈｏｔｓｋ［Ｊ］．

Ｍａｒｉｎｅ　＆Ｐｅｔｒｏｌｅｕｍ　Ｇｅｏｌｏｇｙ，２０１１，２８（１０）：１８８４－１８９８．
［５７］　ＣＨＥＶＡＬＩＥＲ　Ｎ，ＢＯＵＬＯＵＢＡＳＳＩ　Ｉ，ＳＴＡＤＮＩＴＳＫＡＩＡ

Ａ，ｅｔ　ａｌ．Ｌｉｐｉｄ　ｂｉｏｍａｒｋｅｒｓ　ｆｏｒ　ａｎａｅｒｏｂｉｃ　ｏｘｉｄａｔｉｏｎ　ｏｆ

ｍｅｔｈａｎｅ　ａｎｄ　ｓｕｌｐｈａｔｅ　ｒｅｄｕｃｔｉｏｎ　ｉｎ　ｃｏｌｄ　ｓｅｅｐ　ｓｅｄｉｍｅｎｔｓ

ｏｆ　Ｎｙｅｇｇａｐｏｃｋｍａｒｋｓ（Ｎｏｒｗｅｇｉａｎ　ｍａｒｇｉｎ）：ｄｉｓｃｒｅｐａｎｃｉｅｓ

ｉｎ　ｃｏｎｔｅｎｔｓ　ａｎｄ　ｃａｒｂｏｎ　ｉｓｏｔｏｐｅ　ｓｉｇｎａｔｕｒｅｓ［Ｊ］．Ｇｅｏ－

Ｍａｒｉｎｅ　Ｌｅｔｔｅｒｓ，２０１４，３４（２／３）：２６９－２８０．
［５８］　管红香，陈多福，宋之光．冷泉渗漏区海底微生物作用及

生物标志化合 物［Ｊ］．海 洋 地 质 与 第 四 纪 地 质，２００７，２７
（５）：７５－８３．

［５９］　ＮＩＥＭＡＮＮ　Ｈ，ＥＬＶＥＲＴ　Ｍ．Ｄｉａｇｎｏｓｔｉｃ　ｌｉｐｉｄ　ｂｉｏｍａｒｋｅｒ

ａｎｄ　ｓｔａｂｌｅ　ｃａｒｂｏｎ　ｉｓｏｔｏｐｅ　ｓｉｇｎａｔｕｒｅｓ　ｏｆ　ｍｉｃｒｏｂｉａｌ

ｃｏｍｍｕｎｉｔｉｅｓ　ｍｅｄｉａｔｉｎｇ　ｔｈｅ　ａｎａｅｒｏｂｉｃ　ｏｘｉｄａｔｉｏｎ　ｏｆ

ｍｅｔｈａｎｅ　ｗｉｔｈ　ｓｕｌｐｈａｔｅ［Ｊ］．Ｏｒｇａｎｉｃ　Ｇｅｏｃｈｅｍｉｓｔｒｙ，２００８，

３９（１２）：１６６８－１６７７．
［６０］　于晓果，韩喜球，李 宏 亮，等．南 海 东 沙 东 北 部 甲 烷 缺 氧

氧化作用的生 物 标 志 化 合 物 及 其 碳 同 位 素 组 成［Ｊ］．海

洋学报：中文版，２００８，３０（３）：７７－８４．
［６１］　于兴河，张志杰，苏 新，等．中 国 南 海 天 然 气 水 合 物 沉 积

成藏 条 件 初 探 及 其 分 布［Ｊ］．地 学 前 缘，２００４，１１（１）：

３１１－３１５．
［６２］　苏新，陈芳，于兴 河，等．南 海 陆 坡 中 新 世 以 来 沉 积 物 特

性与气体水合物 分 布 初 探［Ｊ］．现 代 地 质，２００５，１９（１）：

１－１３．
［６３］　ＰＥＣＫＭＡＮＮ　Ｊ，ＴＨＩＥＬ　Ｖ．Ｃａｒｂｏｎ　ｃｙｃｌｉｎｇ　ａｔ　ａｎｃｉｅｎｔ

ｍｅｔｈａｎｅ－ｓｅｅｐｓ［Ｊ］．Ｃｈｅｍｉｃａｌ　Ｇｅｏｌｏｇｙ，２００４，２０５（３）：

４４３－４６７．
［６４］　ＢＯＬＥＳ　Ｊ　Ｒ，ＣＬＡＲＫ　Ｊ　Ｆ，ＬＥＩＦＥＲ　Ｉ，ｅｔ　ａｌ．Ｔｅｍｐｏｒａｌ

ｖａｒｉａｔｉｏｎ　ｉｎ　ｎａｔｕｒａｌ　ｍｅｔｈａｎｅ　ｓｅｅｐ　ｒａｔｅ　ｄｕｅ　ｔｏ　ｔｉｄｅｓ，Ｃｏａｌ
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