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            Abstract
          
        

        
          본 연구에서는 제주분지에 위치하는 J5 시추공의 이암 및 석탄 파편 시료를 대상으로 유기물의 열적 성숙도(Tmax, 비트리나이트 반사도(Ro))를 측정하였다. J5 시추공의 Tmax와 Ro는 430-535℃와 0.5-1.8%의 범위를 보인다. 유기물의 열적 성숙도를 고려하면 약 2,500 m 심도에서 원유 생성 단계에 진입하며, 약 3,400 m 지점부터 가스 생성 구간에 도달하는 것으로 평가되었다. J5 시추공의 Tmax와 Ro를 기반으로 제주분지에 최적화된 상관관계식(Ro = 0.0123 × Tmax ‒ 4.5769)을 도출하였다. 이를 이용하여 복원한 시기별 고지온은 초기 올리고세에서 주로 170℃ 이상으로 평가되며, 후기 올리고세에서는 대부분 120-170℃ 범위에 속하는 한편, 마이오세에서는 지속적으로 감소하여 108-120℃ 범위를 보인다. 고지온을 바탕으로 평가된 지온구배는 올리고세에서 마이오세로 갈수록 감소하는 경향을 보였으며, 이는 열개분지 발달 과정과 밀접한 연관성을 시사한다. 또한, 선행 연구들에서 제시된 Tmax와 Ro의 상관관계식들의 차이를 과성숙한 시료의 부족에 기인한 것으로 판단하여, 본 연구에서는 과성숙 시료를 포함하는 제주분지와 이전 연구 자료를 종합하여 국제적으로 적용 가능한 개선된 Tmax와 Ro의 상관관계식(Ro = 0.01 × Tmax ‒ 3.5854)을 제시하였다.

        

        
          
            초록
          
        

        
          This study investigated the thermal maturity of organic matter (Tmax and vitrinite reflectance, Ro) in mudstone and coal fragments from the J5 well in the Jeju Basin. Tmax and Ro ranged from 430 to 535℃ and 0.5-1.8%, respectively. Considering the thermal maturity of organic matter, the oil window is estimated to begin at a depth of approximately 2,500 m, while the gas window is reached at around 3,400 m. Based on Tmax and Ro measurements, a Jeju Basin optimized correlation equation (Ro = 0.0123 × Tmax ‒ 4.5769) was established. Using this equation, the reconstructed paleogeotemperatures indicate values predominantly above 170℃ in the early Oligocene interval, mostly within 120-170℃ in the late Oligocene interval, and gradually decreasing to 108-120℃ in the Miocene interval. Geothermal gradients derived from these paleogeotemperatures show a decreasing trend from the Oligocene to the Miocene, which is consistent with the progressive evolution of the rift basin. Discrepancies among previously published Tmax-Ro correlations were attributed to the lack of overmature samples. By incorporating overmature samples from the Jeju Basin with previous data, this study proposes an improved, internationally applicable Tmax-Ro correlation (Ro = 0.01 × Tmax ‒ 3.5854).
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      1. 서 론
      유기물의 열적 성숙도(thermal maturity)는 유기물이 가열에 의하여 변질된 정도를 의미한다. 유기물은 가열되어 원유 및 천연가스와 같은 탄화수소로 변형되기 때문에(Peters & Cassa, 1994), 유기물의 열적 성숙도는 탄화수소의 생성 시점 및 심도, 생성 구간(oil window, gas window) 등을 평가하는 데에 있어 매우 중요한 요소이다(Curtis et al., 2011). 또한 열적 성숙도는 유기물이 경험한 최대 온도로 변환될 수 있으므로, 고지온 복원이 가능하며 지열사와 매몰사 분석의 기초 자료로 활용되고 있다(Bostick and Foster, 1975; Scheidt and Littke, 1989; Grobe et al., 2015).

      유기물의 열적 성숙도를 평가하기 위하여 다양한 방법들이 개발되었으나, 주로 열분석을 통해 도출된 Tmax와 비트리나이트 반사도(Ro)가 주요 지표로 사용된다. 열분석 기법은 암석 분말 시료를 일정한 온도 상승 속도로 가열하며 검출되는 탄화수소를 측정하는 분석법이다(Jarvie et al., 2007). 이때 탄화수소 생성 가능성이 있는 케로젠(kerogen)의 양(S2)이 최대에 도달하는 온도를 Tmax라고 하는데, 유기물이 열을 받을수록 Tmax가 일정하게 증가하기 때문에 이를 이용하여 유기물의 성숙도를 평가할 수 있다(Espitalié et al., 1985; Peters and Cassa, 1994). Ro는 석탄의 목질 부분에서 기원된 마세랄(maceral) 중 하나인 비트리나이트(vitrinite)의 반사도를 측정하여 유기물의 열적 성숙도를 평가하는 방법으로, 열적 성숙도가 증가할수록 반사도가 일정하게 증가하는 특성을 보인다(Bostic, 1979). 특히, Ro는 유기물이 경험한 최대 온도로 변환될 수 있으므로, 고지온 복원을 위한 연구에 사용되어 왔다(Waliczek et al., 2021).

      그러나 두 지표 모두 열적 성숙도 평가에 한계를 가지고 있다. Tmax는 유기물의 조성에 영향을 받으며(Peters et al., 2005), 시료가 높은 온도에 변질 받거나, 총유기탄소(Total Organic Carbon, TOC)의 함량이 매우 낮은 경우에 오류가 발생할 수 있다(Peters, 1986; Evenick, 2021). Ro 분석법은 Tmax에 비해서 정확도는 높지만 비트리나이트를 포함한 구간에서만 사용할 수 있다는 제한이 있다(Kenrick and Crane, 1997; Hong et al., 2018). 비트리나이트는 육상 식물의 유입이 한정된 해양 기원의 시료나 식물이 출현하기 전인 데본기 이전의 시료에서는 적용에 제한이 있다(Kenrick and Crane, 1997; Cheshire et al., 2017; Hong et al., 2018).

      이와 같은 한계를 보완하고 고해상도 열적 성숙도 자료를 통해 고지온을 복원하기 위해 두 지표를 복합적으로 사용해야 한다. Tmax와 Ro는 상관관계를 보이므로 이들 상관관계식을 적용하면 고해상도의 Ro 자료를 확보할 수 있다. 따라서 Tmax-Ro 상관관계식을 제시하는 다양한 연구들이 수행되었다(Jarvie et al., 2001; Lewan and Kotarba, 2014; Hackley and Cardott, 2016; Waliczek et al., 2021). 그러나 이전 연구에서 제시된 Tmax-Ro 상관관계식은 유기물의 특성 및 퇴적 환경의 차이로 인해 지역마다 차이를 보인다. 따라서 신뢰성 높은 Ro 자료 확보를 위해 연구 지역에 적합한 Tmax-Ro 상관관계식을 도출하는 것이 바람직하다. Tmax-Ro 상관관계식 도출이 어려운 경우를 위해 Lewan and Kotarba (2014)는 다양한 지역의 자료를 종합하여 Tmax-Ro 상관관계식을 제시하였으나, 일부 구간의 열적 성숙도에 해당하는 자료가 부족한 한계를 가진다. 향후 추가 자료를 확보하여 국제적으로 통용될 수 있는 향상된 Tmax-Ro 상관관계식 도출이 필요한 상황이다.

      제주분지는 남해 대륙붕에 위치한 퇴적분지로, 석유 및 가스의 탐사와 개발을 위한 연구가 1970년대 초반부터 진행되어 왔다(Yoon et al., 2009). 제주분지에서 시추공, 물리검층, 물리탐사 등의 각종 자료들을 기반으로 분지의 층서, 지구조 진화사 및 석유시스템 등 연구가 수행되어 왔다(Kwon et al., 1995; Lee, 1997; Kim and Son, 2013; Son and Lee, 2018; Lee et al., 2019). 유기물의 열적 성숙도 평가 연구도 일부 수행되었으나, 정량적인 고지온 복원보다는 전반적인 근원암 잠재성 평가에 중점을 두고 있다(Lee, 1997; Lee et al., 1998).

      제주분지에서는 석유 및 천연가스 탐사를 위해 총 8개의 시추공이 시추되었다. 제주분지 동남쪽에 위치하는 J5 시추공은 최종 시추 심도가 깊고, 시추 심도 전반에 걸쳐 유기물을 포함하는 이암 및 석탄 파편을 다량 함유하고 있어, J5 시추공은 열적 성숙도 평가를 통해 고해상도 고지온 복원에 적합하다. 따라서 본 연구에서는 J5 시추공에서 유기물 함량이 높은 이암과 석탄 파편을 추출하여 시추공 전반에 걸친 Tmax와 Ro를 측정하였다. 이를 바탕으로 제주분지의 석유 시스템 평가에 필수적인 탄화수소 형성 가능 심도를 제시하였다. 또한 지열사 및 매몰사 분석의 기초 자료 확보를 위해 제주분지에 최적화된 Tmax-Ro 상관관계식을 도출하여 고해상도 Ro 자료를 확보하고 고지온을 복원하였다. 이를 통해 시기별 고지온의 변동을 분석하여 지온구배를 파악하였으며, 시기별 지온구배 변동 원인을 규명하였다. 나아가, 넓은 범위의 열적 성숙도 변동을 보이는 제주분지의 Tmax와 Ro 자료를 이전 연구 자료와 종합하여 국제적으로 통용될 수 있는 Tmax-Ro 상관관계식을 향상시켰다.

    

    

  
    
      2. 지질개요
      제주분지는 동중국해 대륙붕 분지(East China Sea Shelf Basin; ECSSB) 북동부에 위치하는 소분지이다. 제주분지는 남서-북동 방향으로 발달한 열개 분지로서, 북서쪽으로는 제주대지(Jeju Plateau)와 남동쪽으로는 타이완-신지 습곡대(Taiwan-Sinzi Belt)와 접하고 있다(Lee et al., 2006, 2019). 동중국해 대륙붕 분지는 후기 백악기에서 팔레오세에 이르는 시기에 유라시아판, 태평양판, 필리핀판 간의 상호 구조운동에 의해 발생한 열개작용에 의해 형성되었다(Meng and Chou, 1976; Li, 1984; Jolivet et al., 1989; Lee and Son, 2016; Son and Lee, 2018). 동중국해 대륙붕 분지의 지구조 발달은 3개의 단계로 구분된다. 후기 백악기에서 에오세에 이르는 시기에는 열개가 본격적으로 발생하였고, 올리고세에서 마이오세까지의 시기에는 전반적으로 침강이 우세하나, 융기와 침강이 반복적으로 일어나는 것으로 알려져 있다. 플라이오세부터 현재까지는 광역적인 침강이 일어났다(Yun et al., 1999).

      제주분지는 신생대에 형성된 육성 및 해성 퇴적층으로 구성되어 있다. 제주분지는 에오세 동안 육성 환경이 우세하였으나, 올리고세에는 해침에 의해 해양 환경으로 전이된 지역도 일부 나타난다(Yun et al., 1999; Koh et al., 2016). 초기 마이오세에는 융기 작용으로 인해 육성 환경이 발달하였으며(Koh et al., 2016), 후기 마이오세에는 구조적 역전으로 인해 마이오세 퇴적물의 상당 부분이 삭박됨에 따라 분지에 광역적인 부정합면이 형성되었다. 이후 플라이오세부터는 해침으로 인하여 분지 전반에 걸쳐 해성 퇴적층이 퇴적되었다(Lee, 1997; Lee et al., 2006; Kim and Son, 2013; Lee and Son, 2016).

      연구 대상인 J5 시추공은 제주분지 4소구에 위치하며(그림 1), 심도에 따라 1,000 m 이하는 플라이오-플라이스토세, 1,000-2,600 m는 마이오세, 2,600-3,800 m는 후기 올리고세, 3,800-4,190 m는 초기 올리고세로 구분된다(Yun, 2019).

      
        
        

        Fig. 1.  
				
        

        
          Map illustrating the tectonic provinces of the East China Sea Basin (ECSB) and location of the J5 well (red star) (modified from Koh et al., 2016).
        
        

        

      

    

    

  
    
      3. 연구방법
      
        3.1. 암석 파편 분포 파악 및 이암 및 석탄 시료 선별
        본 연구에 사용된 J5 시추공의 총 심도는 431-4,190 m이다. 그러나 시추공의 상부 구간인 431-1,495 m는 시료 상태가 불량하여, 본 연구에서는 1,495-4,190 m 구간을 대상으로 분석을 진행하였다. 암석 파편 분포는 시추 과정에서 회수된 컷팅 시료를 대상으로 육안 관찰을 통해 파악하였다. 시추공에서 총 687개 구간의 암편 시료를 심도별로 구분하여 관찰하였다. 암편의 입도 및 조성을 분석하였으며, 이암 파편 함량에 따라 3개의 그룹(Dominant, Moderate, Rare)으로 분류하였다. 이암 파편 함량이 우세한 경우 ‘Dominant’, 이암과 사암이 혼합된 경우 ‘Moderate’, 사암 파편이 우세한 경우 ‘Rare’로 구분하였다(그림 2). J5 시추공의 시료는 사암과 이암 파편이 혼합된 상태로 열분석 결과 총유기탄소(TOC) 함량이 낮게 측정되어 신뢰성 있는 Tmax 측정이 어려울 수 있다. 따라서 본 연구에서는 J5 시추공에서 유기물 함량이 높은 이암과 석탄 파편을 추출하여 시추공 전반에 걸쳐 Tmax와 Ro를 측정하였다. 687개 구간의 암편 시료 중 이암 파편이 우세한(Dominant) 102개의 구간을 선별하여 각 시료에서 열분석을 수행하기 위해 이암 파편을 채취하였다(그림 2). J5 시추공에서 석탄 파편은 올리고세 구간을 제외하고 시추공 전반에 걸쳐 분포하며, 하부에서 상부로 갈수록 석탄 파편의 비율이 증가하는 경향을 보였다(그림 2). 석탄 파편 비율이 높은 25개 구간을 선정하여 Ro 측정을 위한 석탄 파편을 채취하였다.

        
          
          

          Fig. 2.  
				
          

          
            Vertical variation of mudstone fragment proportions and location indicating coal fragments in the J5 well.
          
          

          

        

      

      
        3.2. 이암 파편의 HAWK 열분석
        유기물의 특성 분석 및 열적 성숙도 판별을 위하여 한국지질자원연구원이 보유하고 있는 Wildcat 사의 HAWK 장비를 사용하여 열분석을 수행하였다. 열분석을 위해 추출한 이암 파편 시료는 아게이트를 이용하여 60 mesh 이하 크기로 분쇄하였다.

        HAWK Petroleum Assessment MethodTM (HAWK-PAM)는 전통적 및 비전통적 탄화수소의 근원암과 저류암에 대한 분석을 수행하기 위해 개발된 방법으로(Maende, 2016; Maende et al., 2017; Beti and Ring, 2019), 암석 분말 시료를 오븐에 넣고 가열하면서 유기물의 함량 및 조성, 열적 성숙도 등을 평가하는 기법이다. HAWK-PAM는 열분해 과정과 산화 과정으로 구성된다. 열분해 과정에서는 5개의 열적 반응 구간이 구분된다. Oil-1(50℃에서 기록), Oil-2(100℃에서 기록), Oil-3(100℃와 180℃ 사이에서 기록), Oil-4(180℃와 350℃ 사이에서 기록)는 이미 생성된 탄화수소에 해당하며, S2(K-1, 350℃와 650℃ 사이에서 25℃/분의 속도로 상승시키며 기록)는 탄화수소의 생성 가능성이 있는 케로젠의 양을 의미한다(Beti and Ring, 2019). S2가 최대값에 도달하는 온도를 Tmax라고 하는데, 이는 열적 성숙도 평가에 활용될 수 있다. 총유기탄소는 열분해 과정에서 방출된 탄화수소에서의 탄소와 산화 과정에서 방출된 산화 생성물에서 탄소의 양을 통합하여 측정된다.

      

      
        3.3. 석탄 파편의 Ro 분석
        Ro 측정을 위하여 선별한 25개의 석탄 시료를 0.71 mm - 1 mm 크기로 분쇄한 후, 에폭시 레진과 하드너를 2:1 비율로 혼합하여 경화시킨 펠렛(pellet)을 제작하였다. 시료의 특성에 맞는 폴리싱 기법을 고안하여 한국지질자원연구원이 보유하고 있는 Buehler 사의 AutoMet 250 장비를 이용하여 연마하였다. 연마된 펠렛을 이용하여 한국지질자원연구원이 보유하고 있는 Hilger Fossil MOT-2 system을 활용하여 유침(oil immersion) 상태로 오일렌즈를 통해 Ro를 측정하였다. 한 시료 당 200개의 Ro 값을 측정하였으며, 그 평균값을 해당 시료의 대푯값으로 사용하였다. J5 시추공의 Ro는 후기 올리고세에서 4개, 초기 올리고세 구간에서 13개, 마이오세 구간에서 8개의 시료를 대상으로 측정하였다.

      

    

    

  
    
      4. 결 과
      
        4.1. 이암 파편의 유기물 특성
        HAWK 열분석 결과, J5 시추공의 심도별 TOC, S2, HI 및 Tmax 값들은 심도 및 시기에 따라 변화를 보였다(표 1).

        
          Table 1.  
				
          

          
            Summary of TOC, HI, S2, Tmax, and Ro for the Miocene and Oligocene intervals in the J5 well.
          
          

        

        
        

        TOC 함량은 초기 올리고세 구간에서 0.64-3.12(평균: 1.32) wt.%, 후기 올리고세 구간에서 0.24-5.26(평균: 1.54) wt.%, 마이오세 구간에서 0.38-8.41(평균: 2.36) wt.%의 범위를 보인다(그림 3a). 일부 시료에서 5 wt.% 이상의 높은 TOC 함량이 관찰되는데, 석탄 파편이 빈번하게 협재하는 특성을 고려할 때, 이러한 이암 파편 시료에 석탄 파편의 혼입되었을 가능성을 배재할 수 없다.

        
          
          

          Fig. 3.  
				
          

          
            Vertical variation of TOC (a), Tmax (b), HI (c) and S2 (d) in the the J5 well. Blue, red, and black circles represent the Miocene, Late Oligocene, and Early Oligocene samples, respectively.
          
          

          

        

        Tmax는 초기 올리고세 구간에서 480-535(평균: 512)℃, 후기 올리고세 구간에서 441-518(평균: 462)℃, 마이오세 구간에서 430-439(평균: 435)℃의 범위를 가졌다(그림 3b). Tmax는 심도가 증가함에 따라 뚜렷하게 상승하는 경향을 보였으며, 450℃ 이상의 Tmax을 보이는 구간에서 넓은 범위로 변동한다(그림 3b).

        HI은 초기 올리고세 구간에서 13-30(평균: 24) mgHC/gTOC, 후기 올리고세 구간에서 23-139(평균: 66) mgHC/gTOC, 마이오세 구간에서 21-166(평균: 77) mgHC/gTOC으로 평가되었다(그림 3c). S2의 함량은 초기 올리고세 구간에서 0.11-0.68(평균: 0.31) mgHC/gRock, 후기 올리고세 구간에서 0.08-5.68(평균: 1.15) mgHC/gRock, 마이오세 구간에서 0.19-13.92(평균: 2.24) mgHC/gRock의 범위를 보인다(그림 3d). HI와 S2는 심도가 증가할수록 전반적으로 감소하는 경향을 보였다.

      

      
        4.2. 석탄 파편의 Ro 변동
        마세랄 관찰 결과, 심도가 깊어질수록 비트리나이트 입자가 점차 밝게 관찰되는 경향이 확인되었다(그림 4). 또한, 심도가 낮은 구간에 해당하는 시료들에서는 비트리나이트 입자 내에 다양한 내부 구조가 종종 관찰되었는데, 심도가 깊어질수록 이러한 구조들이 사라지고 입자들이 더 균질하고 깨끗하게 관찰되는 경향이 나타났다(그림 4).

        
          
          

          Fig. 4.  
				
          

          
            Reflected white-light photomicrographs of vitrinite from the J5 well, used for Ro measurements.
          
          

          

        

        Ro는 0.5-1.85% 범위에서 변동하였다(표 1). 초기 올리고세 구간에서는 1.70-1.85%(평균 1.77%)의 범위를 보였고, 후기 올리고세 구간에서는 0.91-1.54%(평균 1.18%)로 초기 올리고세에 비해 더 넓은 범위에서 변동하였다. 마이오세 구간에서는 지속적으로 감소하여 0.50-0.68%(평균 0.57%)로 낮게 평가된다. Ro는 심도가 증가함에 따라 전반적으로 상승하는 경향을 보인다(그림 5a).

        
          
          

          Fig. 5.  
				
          

          
            Comparison of measured Ro (a) and Ro (b) calculated from the Tmax-Ro correlation equation in the J5 well.
          
          

          

        

      

    

    

  
    
      5. 토 의
      
        5.1. 탄화수소 생성 구간 도출
        유기물의 열적 성숙도는 일반적으로 미성숙(immature), 성숙(mature), 과성숙(overmature) 단계로 구분되며, 열적 성숙도의 정도에 따라 생성되는 탄화수소의 유형이 결정된다(Tissot and Welte, 1984; Peters et al., 2005). 미성숙 단계에서는 유기물이 충분한 열을 받지 못해 상업적으로 의미 있는 탄화수소가 거의 생성되지 않는다. 성숙 단계는 유기물이 열분해를 겪으며 액체 탄화수소가 주로 생성되는 구간으로, 일반적으로 원유 생성 단계(oil window)로 정의된다. 이후 열적 성숙도가 더욱 증가하면 액체 탄화수소가 추가적인 열분해를 받아 가스 성분으로 전환되며, 이 단계는 과성숙 단계, 즉 가스 생성 단계(gas window)로 구분된다. 따라서 열적 성숙도를 통해 근원암의 원유 및 가스 생성 잠재성을 파악할 수 있다.

        J5 시추공에서 측정된 Tmax은 430-535℃로 넓은 범위에서 변동한다(그림 3b). 시기별로 살펴보면, 마이오세 구간에 Tmax는 430-440℃로 미성숙 단계에서 원유 생성 단계의 초기에 해당하는 것으로 판단된다. 후기 올리고세 구간의 Tmax는 441-518℃로 원유 생성 단계를 넘어 가스 생성 단계까지 포함하는 넓은 범위의 열적 성숙도를 보인다.

        한편 초기 올리고세 구간의 Tmax는 대부분 500℃ 이상으로 가스 생성 단계로 평가된다.

        한편, Ro는 열적 성숙도를 평가하는 대표적인 독립 지표로, 일반적으로 Ro 0.6% 이하에서는 미성숙 단계, 0.6-1.2%는 성숙 단계, 그리고 1.2% 이상은 과성숙 단계로 분류된다(Tissot and Welte, 1984; Peters et al., 2005). 마이오세 구간의 Ro는 0.50-0.68%로 미성숙 단계에서 원유 생성 단계 초입에 해당한다. 후기 올리고세 구간의 Ro는 0.91-1.54%로 원유 생성 구간에서 가스 생성 구간에 이르는 넓은 범위의 열적 성숙도를 보인다. 초기 올리고세 구간의 Ro는 1.7% 이상으로 전형적인 가스 생성 단계에 위치하는 것으로 판단된다. 가스 생성 단계에 진입한 비트리나이트 입자는 내부 구조들이 사라지고 더욱 균질하고 깨끗하게 관찰되었는데(그림 4), 이는 비트리나이트 입자가 높은 온도를 경험하면서 화학적, 물리적인 변화가 진행되었음을 의미한다(Bostick, 1979).

        Tmax와 Ro을 종합적으로 고려한 결과, 두 지표는 전반적으로 일치하는 열적 성숙도를 보인다. 마이오세 약 2,500 m 심도 이후부터 원유 생성이 시작된 것으로 평가되며, 후기 올리고세 하부에 해당하는 약 3,400 m 이후부터는 과성숙 단계에 진입하여 가스 생성이 이루어진 것으로 판단된다.

      

      
        5.2. 열적 성숙도 증가에 따른 유기물 특성 변동
        J5 시추공에서 관찰되는 유기물 특성의 변화는 심도 증가에 따른 열적 성숙도의 변동와 밀접하게 연관되어 있다. 약 3,400 m 심도 이후에서 S2와 HI 값이 급격히 감소하는 경향이 관찰된다(그림 3c, 3d). S2는 잔존 케로젠으로부터 생성 가능한 탄화수소의 양을 직접적으로 반영하는 지표이며, HI는 S2와 TOC로부터 계산되는 유기물의 수소 풍부도를 나타내는 지표이다. 심도가 증가함에 따라 S2와 HI가 지속적으로 감소하는 것은 열적 성숙도의 증가에 따라 케로젠 내 수소가 액체 및 기체 탄화수소로 전환되며 케로젠이 점진적으로 소모되었음을 의미한다.

        시기별 케로젠 유형 분석 결과, 마이오세 및 후기 올리고세 상부 구간에서는 주로 Type III 케로젠이 우세하며, 후기 올리고세 상부 구간에 소량의 Type II 케로젠 유입 가능성이 제시된다(그림 6). 그러나 열적 성숙도가 과성숙 단계에 도달한 후기 올리고세 하부와 초기 올리고세 구간에서는 더 이상 원유나 가스를 생성할 수 없는 Type IV 케로젠으로 분류된다. 이는 열변질 과정 동안 유기물의 상당 부분이 이미 탄화수소로 전환되었음을 반영한다. 이러한 케로젠 유형의 변화는 유기물 기원의 차이뿐 아니라, 열적 성숙도 증가에 따른 유기물의 변화 과정이 반영된 결과로 해석된다.

        
          
          

          Fig. 6.  
				
          

          
            Distribution of HI versus Tmax showing kerogen type in the J5 well.
          
          

          

        

        TOC 함량 또한 열적 성숙도에 영향을 받을 수 있다. 마이오세 구간에서 TOC 함량은 열적 성숙도가 낮아 유기물이 아직 탄화수소로 변환되지 않은 초기 유기물의 TOC 함량을 지시하는 것으로 판단된다. 반면, 올리고세 구간에 측정된 TOC 함량은 열적 성숙도의 증가로 인해 유기물이 탄화수소를 생성하는 과정에서 소모된 후 잔류하는 TOC 함량을 나타낸다. 특히, 과성숙 단계에 해당하는 후기 올리고세 하부 와 초기 올리고세 구간에서는 유기물의 대부분이 이미 열변질을 거쳐 탄화수소를 생성하였으므로, 현재 측정된 TOC에 비하여 퇴적 당시의 초기 TOC 함량은 더 높았을 것으로 추정된다.

        종합적으로, J5 시추공에서 관찰되는 S2 및 HI의 감소, 케로젠 유형의 Type III-II에서 Type IV로의 전이, 그리고 TOC 함량의 변화 양상은 모두 심도 증가에 따른 열적 성숙도의 변동 과정과 연관된다. 이러한 유기물 특성을 고려하면, 후기 올리고세 하부 및 초기 올리고세 구간은 과성숙 단계에 도달하여 현재 잔존하는 탄화수소 생성 잠재력은 제한적이지만, 분지 형성 초기에는 적절한 열적 성숙도에 진입하여 효율적으로 탄화수소를 생성한 양호한 근원암으로 해석된다.

      

      
        5.3. 제주분지의 Tmax-Ro 상관관계식 도출
        Ro는 유기물이 경험한 최대 온도로 변환될 수 있으므로, 고지온 복원의 주요 지표로 사용된다(Waliczek et al., 2021). 그러나 Ro는 비트리나이트가 포함된 구간에서만 측정할 수 있다는 단점을 가지고 있다. 따라서 Ro와 이암 파편에서 측정된 Tmax를 활용함으로써 석탄 파편이 포함되어 있지 않은 구간의 Ro 값을 유추할 수 있다. 따라서 Tmax-Ro 상관관계식은 고해상도 고지온 복원에 중요한 도구로 활용된다.

        J5 시추공의 경우, 이암 파편의 Tmax는 102개가 측정되었으나, Ro를 직접 측정할 수 있는 시료가 25개로 제한적이었으므로, 제주분지에 최적화된 Tmax-Ro 상관관계식을 도출하여 고해상도 Ro 자료를 확보하였다. 일반적으로, 시료가 과성숙한 경우, 열분석 과정에서 S2 최대값의 식별이 어려워 정확한 Tmax 값을 산출하는 데에 문제가 있을 수 있다. 하지만 본 시추공의 과성숙 구간(3,400 m 이상)에 해당하는 시료에서는 Tmax 값이 비교적 일정하게 증가하는 경향이 관찰되었다(그림 3b). 또한 Tmax와 Ro은 강한 양의 상관관계(R2=0.8505)를 보인다(그림 7). 이러한 특징을 통해 이 연구결과로부터 얻은 Tmax는 상관관계식 도출에 적합한 것으로 판단되었다. 본 연구에서는 25개의 시료를 대상으로 아래와 같이 Tmax-Ro 상관관계식을 도출하였다(그림 7).

        
          
          

          Fig. 7.  
				
          

          
            Correlation equation between Tmax and Ro in the J5 well.
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        위에서 제시된 관계식에 기반하여 Tmax에서 변환된 Ro 값은 초기 올리고세 구간에서 1.33-2.00(평균: 1.73)%, 후기 올리고세 구간에서 0.85-1.79(평균: 1.11)%, 마이오세 구간에서 0.71-0.82(평균: 0.77)%의 범위를 나타냈다(그림 5b).

      

      
        5.4. 제주분지 고지온 및 지온구배 복원
        고지온은 유기물이 경험한 최대 온도를 의미하며, 이를 복원하기 위해 다양한 변환식이 제안되어 왔다(Vető and Dövényi, 1986; Barker and Pawlewicz, 1994; Ohmori et al., 1997; Kostić, 2010). Barker and Pawlewicz (1994)는 선행 연구에서 보고된 다양한 퇴적분지에서의 Ro와 고지온을 바탕으로 Ro를 이용한 고지온 환산 경험식을 제시하였다. 해당 변환식은 자연계에서 관측된 넓은 열성숙도 범위를 포괄하는 자료를 기반으로 도출되었기에 퇴적분지의 고지온 복원에 널리 활용된다. 본 연구에서 고지온 복원에 사용된 변환식은 아래와 같다.

        
          
            
              	
                
              
              	
                (2) 
				
              
            

          

        

        앞서 제시한 제주분지의 상관관계식을 활용하여 산출된 Ro 값을 기반으로 심도별 고지온 값을 복원하였다. 초기 올리고세 구간에서 고지온은 158-192℃의 범위를 보이나, 대부분 170℃ 이상으로 평가된다. 후기 올리고세 구간에서 고지온은 122-183℃ 범위를 보이나, 대부분 170℃이하로 평가된다. 마이오세 구간에서는 108-120℃의 범위를 나타냈다(그림 8).

        
          
          

          Fig. 8.  
				
          

          
            Vertical variation of paleogeotemperature estimated from Ro in the J5 well.
          
          

          

        

        심도별로 복원된 고지온 값을 기반으로 회귀분석을 통해서 심도에 따른 지구 내부 온도 증가율인 지온구배(geothermal gradient)를 계산하였다. 초기 올리고세 구간의 고지온 자료는 상부 일부에 국한되어 있어 지온구배 평가에서 제외하였다. 지온구배는 후기 올리고세 구간에서 6℃/100 m로 평가되며, 마이오세 구간에서는 4℃/100 m로 감소하는 경향을 보인다(그림 8).

        J5 시추공의 지온구배 변동 양상은 열개분지의 단계적 진화와 과정과 밀접한 관련이 있는 것으로 해석된다. Lee et al. (2006)에 따르면 에오세에서 초기 올리고세는 열개작용이 활발히 진행되던 시기로, 지각 신장과 맨틀 물질의 상대적 상승에 의해 열 유입이 증가하였다. 반면에 후기 올리고세에는 주요 열개작용이 약화 또는 종료되면서 분지가 열적 이완 및 냉각 단계로 진입하였다. 이후 마이오세에 들어서면서 분지는 전반적인 열개 후 열적 침강(post-rift thermal subsidence) 단계에 접어들어 지각의 점진적인 냉각과 안정화가 진행된 것으로 해석하였다. 이러한 시기별 열개 분지의 단계적 발달 과정은 J5 시추공의 지온구배가 올리고세에서 마이오세로 가면서 감소하는 경향성과 잘 부합한다. 이는 J5 시추공의 지온구배 변동이 제주분지의 열개 후 열적 진화 특성을 잘 반영하고 있음을 보여준다.

      

      
        5.5. 국제적 Tmax-Ro 상관관계식 도출
        Tmax의 Ro 변환을 위한 상관관계식은 유기물 조성과 열적 성숙도 범위의 차이에 따라 지역별로 다양하게 제시되어 왔다(표 2). Jarvie et al. (2001)은 미국의 Barnett shale (Type II/III kerogen)을 대상으로 Tmax-Ro 상관관계식을 제시하였으나, 적용된 Tmax와 Ro 범위는 제시하지 않았다. Hackley and Cardott (2016)는 미국의 Woodford shale과 Barnett shale (kerogen type II)시료를 기반으로 Tmax 430-510℃, Ro 0.55-2.1%의 범위의 상관관계식을 제시하였다. Waliczek et al. (2021)은 폴란드의 Outer Carpathians의 시료를 대상으로 유기물 조성을 고려하여 Type II/III 케로젠과 Type III 케로젠 우세 시료에 대해 각 상관관계식을 제시하였다. 이들 관계식은 Tmax 421-485℃, Ro 0.47-1.25%의 범위를 가진다. Lewan and Kotarba (2014)은 미국, 독일, 폴란드, 우크라이나에서 수집된 53개 석탄 시료를 대상으로 Tmax 373-685℃, Ro 0.28-5.33% 범위의 상관관계식을 제시하였다.

        
          Table 2.  
				
          

          
            Correlation equations between Tmax and Ro proposed in previous studies.
          
          

        

        
        

        제주분지를 포함한 Tmax-Ro 상관관계식들을 비교해 보면, 미성숙에서 성숙단계에 이르는 구간에서는 상관관계식에 차이가 크지 않으나, 과성숙한 구간에 진입하면서부터 상관관계식 간 차이가 두드러지지는 것으로 나타났다(그림 9). Tmax-Ro 상관관계식에 사용된 데이터 범위를 비교해 보면, Lewawn and Kotarba (2014)가 제시한 Tmax-Ro 상관관계식을 제외한 대부분의 연구에서 Tmax 값이 510℃ 이상을 갖는 과성숙한 시료가 거의 포함하지 않은 상태에서 상관관계식이 도출되었음을 확인할 수 있었다(그림 10). 이는 과성숙 구간에서 기존 Tmax-Ro 상관관계식을 적용할 경우, 열적 성숙도의 과대 또는 과소 평가가 발생할 가능성을 시사하며, 해당 구간에 대한 Tmax 기반 Ro 변환의 불확실성이 증가할 수 있음을 의미한다. 따라서 과성숙 단계에 대한 신뢰성 있는 열적 성숙도 평가를 위해서는 충분한 과성숙 시료를 포함한 상관관계식의 적용이 필요하다.

        
          
          

          Fig. 9.  
				
          

          
            Tmax-Ro correlation equations proposed in Table 1, shown on a Tmax versus Ro plot.
          
          

          

        

        
          
          

          Fig. 10.  
				
          

          
            Correlation between Tmax and Ro based on data from the Lewan and Kotarba (2014) and this study(Jeju Basin). The dashed line represents the linear regression (Ro = 0.01 × Tmax ‒ 3.5854), indicating a strong positive correlation between Tmax and Ro.
          
          

          

        

        Lewan and Kotarba (2014)는 다국적 석탄 시료(미국: 13개, 독일: 15개, 폴란드: 21개, 우크라이나: 4개)를 포함하고, 과성숙 자료 비중이 높아 국제적인 Tmax-Ro 상관관계식 도출에 적합하다. 그러나 해당 연구 자료에는 Tmax 약 500-550℃ 부근에서 자료 공백이 존재한다. 제주분지 J5 시추공의 Tmax 자료는 430-535℃ 범위에 분포하므로 자료 공백을 효과적으로 보완할 수 있다. 게다가 제주분지의 성숙 단계의 열적 성숙도 자료는 기존 자료와 높은 일치성을 보인다(그림 10). 이에 본 연구에서는 Lewan and Kotarba (2014)의 기존 자료에 제주분지 시추공 자료를 결합함으로써, 과성숙 구간에서도 보다 안정적인 변환이 가능한 Tmax-Ro 상관관계식을 제시하였다(그림 10). 도출된 상관관계식은 다음과 같다.
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        도출된 상관관계식을 통해 평가된 Ro는 제주분지에서 제시된 상관관계식으로 평가된 Ro에 비해 미약하게 저평가되는 경향을 나타낸다. 따라서 Tmax와 Ro 측정이 모두 가능한 연구 지역에서는 해당 지역에 자료를 기반으로 도출된 상관관계식을 사용하는 것이 적합하다. 그러나 석탄이 부재한 과성숙 유기물의 특성을 분석하거나 고지온을 복원할 경우, 본 연구에서 제시한 Tmax-Ro 상관관계식이 유용하게 활용될 수 있을 것이다.

      

    

    

  
    
      6. 결 론
      본 연구에서는 제주분지 J5 시추공의 이암 및 석탄 파편 시료를 대상으로 유기물 열분석과 비트리나이트 반사도(Ro) 분석을 수행하여 열적 성숙도와 탄화수소 생성 구간을 평가하였다. 이암 파편 시료의 Tmax와 석탄 파편 시료의 Ro 값은 모두 심도 증가에 따라 증가하는 경향을 보였으며, 이를 기반으로 약 2,500 m 심도에서 원유 생성 단계, 약 3,400 m 이상에서 가스 생성 단계에 진입하는 것으로 평가되었다. 3,400 m 이상의 구간은 과성숙 단계로, 유기물의 대부분이 탄화수소로 전환된 것으로 해석되었다. J5 시추공의 Tmax와 Ro 자료를 이용하여 제주분지에 특화된 Tmax-Ro 상관관계식(Ro = 0.0123 × Tmax ‒ 4.5769)을 제안하였으며, 이를 통해 고해상도 Ro 자료를 확보하였다. 복원된 고지온은 초기 올리고세 구간에서 주로 170℃ 이상으로 나타나며, 후기 올리고세 구간에서는 대부분 120-170℃ 범위에 분포한다. 마이오세 구간에서는 120℃ 이하로 낮게 평가된다. 이러한 고지온 기반으로 평가된 지온구배는 올리고세에서 마이오세 구간으로 가면서 감소하는 경향을 나타낸다. 이는 제주분지가 열개작용 이후 분지가 냉각과 안정화 단계를 거쳤음을 시사한다. 이러한 고지온의 변동 양상은 열개분지 발달이 제주분지 내 탄화수소 생성에 중요한 제어 요인임을 시사한다. 또한 기존 Tmax-Ro 상관관계식이 과성숙 구간에서 한계를 가지는 점을 확인하고, Lewan and Kotarba (2014)의 자료와 본 연구 자료를 종합하여 과성숙 구간에서도 적용 가능한 국제적 Tmax-Ro 상관관계식(Ro = 0.01 × Tmax ‒ 3.5854)을 도출하였다. 본 연구 결과는 제주분지의 탄화수소 생성 잠재성 평가뿐만 아니라 분지의 열사 및 매몰사 복원 연구에 기초 자료로 활용될 수 있으며, 제안된 Tmax-Ro 상관관계식은 석탄 시료가 부재한 과성숙 지역에서도 유용하게 적용될 수 있을 것으로 기대된다. 향후 제주분지 전반에 걸친 열적 성숙도 자료가 확보된다면, 제주분지 특성을 보다 정밀하게 반영한 Tmax-Ro 상관관계식의 도출과 더불어 시‧공간적 열사 및 매몰사 진화 양상에 대한 보다 정밀한 복원이 가능할 것이다.
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