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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　現地外において石炭を変換する方法であって、
　（ａ）加水分解性微生物集団の基質となる生成物を形成するために、炭素層を保持して
いる結合をへき開してより小さな化合物へと少なくとも石炭の一部が可溶化されるように
、液体で石炭を処理する工程、
　（ｂ）脂肪酸を含んだ生成物を生成するように、工程（ａ）の生成物の少なくとも一部
を、加水分解性微生物集団で処理する工程、
　（ｃ）メタンを含んだ生成物を生成するように、工程（ｂ）の生成物の少なくとも液体
部分を、メタンを生成させる嫌気性微生物集団で処理する工程、
を含み、
　前記工程（ａ）、（ｂ）及び（ｃ）が個別に実行されることを特徴とする石炭を変換す
る方法。
【請求項２】
　前記工程（ａ）において用いられる石炭は、粉末化された少なくとも非石炭の不純物の
一部が除去された、褐炭、亜瀝青炭、瀝青炭、半無煙炭、無煙炭石炭、又はこれらを組み
合わせから成る群から選ばれた石炭であることを特徴とする請求項１に記載の方法。
【請求項３】
　前記工程（ａ）には、
　（ｉ）石炭を水酸化ナトリウム又は水酸化カリウムのアルカリで処理すること、
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　（ｉｉ）石炭をＣ１－Ｃ４のカルボン酸、安息香酸、リン酸、又はこれら酸の塩又はエ
ステル、又はそれらの組み合わせで処理すること、並びに
　（ｉｉｉ）石炭を鉄の存在下における過酸化水素で処理すること、
を含み、前記処理（ｉ）～（ｉｉｉ）は特定の順序で実行する必要がないことを特徴とす
る請求項１に記載の方法。
【請求項４】
　前記嫌気性微生物集団で処理する工程は、一段、二段又は三段以上の加水分解及びバイ
オガス化工程から成ることを特徴とする請求項１に記載の方法。
【請求項５】
　前記加水分解には、１つ以上の加水分解反応器、又は１つ以上のバイオガス化反応器が
用いられ、前記工程（ａ）、（ｂ）及び（ｃ）がそれぞれ個別の容器において実行される
ことを特徴とする請求項１に記載の方法。
【請求項６】
　前記工程（ｂ）の前記加水分解微生物集団はアセチビブリオ（Ａｃｅｔｉｖｉｂｒｉｏ
）、クロストリジウム（Ｃｌｏｓｔｒｉｄｉｕｍ）、ラクトバシラス（Ｌａｃｔｏｂａｃ
ｉｌｌｕｓ）、ルミノコッカス（Ｒｕｍｉｎｏｃｏｃｃｕｓ）、ズータームオプシス（Ｚ
ｏｏｔｅｒｍｏｐｓｉｓ）、並びに他のファーミキューテス（Ｆｉｒｍｉｃｕｔｅｓ）及
びプロテオバクテリア（Ｐｒｏｔｅｏｂａｃｔｅｒｉａ）、並びにこれらの組み合わせか
ら成る群から選ばれ、
　前記工程（ｃ）の前記嫌気性微生物集団は、アエロバクター（Ａｅｒｏｂａｃｔｅｒ）
、アアエロモナス（Ａｅｒｏｍｏｎａｓ）、アルカリゲネス（Ａｌｃａｌｉｇｅｎｅｓ）
、バシラス（Ｂａｃｉｌｌｕｓ）、バクテロイデス（Ｂａｃｔｅｒｏｉｄｅｓ）、クロス
トリジウム（Ｃｌｏｓｔｒｉｄｉｕｍ）、エシェリキア（Ｅｓｃｈｅｒｉｃｈｉａ）、ク
レブシエラ（Ｋｌｅｂｓｉｅｌｌａ）、レプトスピラ（Ｌｅｐｔｏｓｐｉｒａ）、ミクロ
コッカス（Ｍｉｃｒｏｃｏｃｃｕｓ）、ネイセリア（Ｎｅｉｓｓｅｒｉａ）、パラコロバ
クテリウム（Ｐａｒａｃｏｌｏｂａｃｔｅｒｉｕｍ）、プロテウス（Ｐｒｏｔｅｕｓ）、
シュードモナス（Ｐｓｅｕｄｏｍｏｎａｓ）、ロドシュードモナス（Ｒｈｏｄｏｐｓｅｕ
ｄｏｍｏｎａｓ）、サルシナ（Ｓａｒｃｉｎａ）、セラチア（Ｓｅｒｒａｔｉａ）、スト
レプトコッカス（Ｓｔｒｅｐｔｏｃｏｃｃｕｓ）及びストレプトマイセス（Ｓｔｒｅｐｔ
ｏｍｙｃｅｓ）、メタノバクテリウム・オメリヤンスキイ（Ｍｅｔｈａｎｏｂａｃｔｅｒ
ｉｕｍ　ｏｍｅｌｉａｎｓｋｉｉ）、メタノバクテリウム・フォルミシウム（Ｍｂ．Ｆｏ
ｒｍｉｃｉｕｍ）、メタノバクテリウム・ソーンゲニイ（Ｍｂ．Ｓｏｈｎｇｅｎｉｉ）、
メタノサルシナ・バーケリ（Ｍｅｔｈａｎｏｓａｒｃｉｎａ　ｂａｒｋｅｒｉ）、メタノ
サルシナ・メタニカ（Ｍｓ．Ｍｅｔｈａｎｉｃａ）、マック・マセイ（Ｍｃ．　Ｍａｓｅ
ｉ）、メタノバクテリウム・サーモオートトロフィカム（Ｍｅｔｈａｎｏｂａｃｔｅｒｉ
ｕｍ　ｔｈｅｒｍｏａｕｔｏｔｒｏｐｈｉｃｕｍ）、メタノバクテリウム・ブリャンティ
（Ｍｅｔｈａｎｏｂａｃｔｅｒｉｕｍ　ｂｒｙａｎｔｉｉ）、メタノブレビバクター・ス
ミティ（Ｍｅｔｈａｎｏｂｒｅｖｉｂａｃｔｅｒ　ｓｍｉｔｈｉｉ）、メタノブレビバク
ター・アルボリフィラス（Ｍｅｔｈａｎｏｂｒｅｖｉｂａｃｔｅｒ　ａｒｂｏｒｉｐｈｉ
ｌｕｓ）、メタノブレビバクター・ルミナンチウム（Ｍｅｔｈａｎｏｂｒｅｖｉｂａｃｔ
ｅｒ　ｒｕｍｉｎａｎｔｉｕｍ）、メタノスピリラム・フンガテイ（Ｍｅｔｈａｎｏｓｐ
ｉｒｉｌｌｕｍ　ｈｕｎｇａｔｅｉ）、メタノコッカス・ヴァニーリ（Ｍｅｔｈａｎｏｃ
ｏｃｃｕｓ　ｖａｎｎｉｅｌｌｉ）、メタノスリクソエーゲニ（Ｍｅｔｈａｎｏｔｈｒｉ
ｘｓｏｅｈｎｇｅｎｉｉ）、メタノスリックス（Ｍｅｔｈａｎｏｔｈｒｉｘ）種、メタノ
サルシナ・マゼイ（Ｍｅｔｈａｎｏｓａｒｃｉｎａ　ｍａｚｅｉ）、メタノサルシナ・サ
ーモフィラ（Ｍｅｔｈａｎｏｓａｒｃｉｎａ　ｔｈｅｒｍｏｐｈｉｌａ）、メタノバクテ
リウム科（Ｍｅｔｈａｎｏｂａｃｔｅｒｉａｃｅａｅ）、メタノサルシナ科（Ｍｅｔｈａ
ｎｏｓａｒｃｉｎａｃｅａｅ）、メタノサエタシーエ（Ｍｅｔｈａｎｏｓａｅｔａｃｅａ
ｅ）、メタノコルパスカルラシー（Ｍｅｔｈａｎｏｃｏｒｐｕｓｃｕｌａｃｅａｅ）、メ
タノミクロビウム科（Ｍｅｔｈａｎｏｍｉｃｒｏｂｉａｃｅａｅ）、及び他の古生菌、並
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びにこれらの組み合わせから成る群から選ばれることを特徴とする請求項１に記載の方法
。
【請求項７】
　１つ又はそれ以上の前記処理工程は、連続的又は間欠的に撹拌又は混合されているタン
ク内、連続的又は間欠的に撹拌又は混合されている加水分解反応器内、又は連続的又は間
欠的に撹拌又は混合されているバイオガス化反応器内において実行されることを特徴とす
る請求項１に記載の方法。
【請求項８】
　前記工程（ｃ）は、メタン生成バクテリアの成長用の培地を提供し且つ前記成長用の表
面を増加させる素材を収容している容器内にて起こることを特徴とする請求項１に記載の
方法。
【請求項９】
　前記工程（ｃ）からの固体は収集され、液体は更に処理されて前記工程（ａ）に再循環
されることを特徴とする請求項１に記載の方法。
【請求項１０】
　前記工程（ｃ）の前記嫌気性微生物集団は、メタン生成バクテリア細胞を含み、前記液
体及び固体から分離されて工程（ｃ）の反応器内に保持されることを特徴とする請求項９
に記載の方法。
【請求項１１】
　前記工程（ａ）の前記液体は、芳香族炭化水素、クレオソート及び重油より選ばれた溶
媒であり、前記溶媒が芳香族炭化水素の場合には、フェナントレン、クリセン、フルオラ
ンテン及びピレンから成る芳香族炭化水素、窒素を含む環状芳香族、アントラセン、フル
オレン及びカテコールより選ばれ、前記窒素を含む環状芳香族は、アクリジン又はカルバ
ゾールであることを特徴とする請求項１に記載の方法。
【請求項１２】
　前記工程（ａ）の前記液体は、アルカリ、カルボン酸、カルボン酸塩、カルボン酸エス
テル、亜リン酸又はリン酸、それらの塩及びエステル及び過酸化物からより選ばれること
を特徴とする請求項１に記載の方法。
【請求項１３】
　前記アルカリは、水酸化ナトリウム、水酸化カリウム又はルイス塩基であり、　前記カ
ルボン酸は、酢酸、酢酸塩又は酢酸エステルであり、
　前記液体は、安息香酸エステル又は亜リン酸エステルであり、
　前記過酸化物は、過酸化水素であることを特徴とする請求項１２に記載の方法。
【請求項１４】
　前記工程（ａ）には、
　（ｉ）石炭を水酸化ナトリウムで処理すること、
　（ｉｉ）処理（ｉ）の少なくとも一部の生成物を酢酸、酢酸塩又は酢酸エステルで処理
すること、並びに
　（ｉｉｉ）処理（ｉｉ）の少なくとも一部の生成物の鉄の存在下における過酸化水素で
処理すること、
を含むことを特徴とする請求項１に記載の方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、石炭の分離、可溶化、化学処理及び効率的、高速の嫌気性発酵による変換に
より、石炭からメタン、二酸化炭素、気体及び液体の炭化水素及び他の有用な製品を生成
及び製造する方法に関する。
【背景技術】
【０００２】
　嫌気性消化は、糞、廃棄汚泥及び他の有機物を主体とした原料から、メタン及び他の有
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用な製品を得るのに用いられる、よく知られた方法である。有機物の原料は、嫌気性発酵
又は生分解の基質を提供し、植物及び穀物の廃棄物、下水汚泥及び他のゴミを含んでもよ
い。嫌気性消化は、メタン及び二酸化炭素のようなガスを生成する前記の炭素質の原料を
分解する発酵法又は生分解法である。嫌気性消化は、所定の圧力、温度及び他の条件下で
、炭素質の原料を分解してガスに変換するのに、微生物の集団を利用する。
【０００３】
　アメリカ合衆国は、１兆トン以上の石炭資源を有するが、この内の半分以上が低位の石
炭である。石炭は、炭素、水素、酸素、窒素、硫黄及び他の鉱物質から成る不均質の原料
である。石炭を燃焼させると、炭素、窒素、及び硫黄の酸化物並びに水銀などある種の重
金属が大気中に放出される。石炭の燃焼による汚染は、他の化石燃料よりも際立っている
。低位の石炭は、熱量に相応した低い市場価値しかなく、且つ多量の汚染物を生成するた
め、発電への使用はますます魅力を失ってきた。
【０００４】
　熱的及び／又は化学的方法を用いた、多種の石炭変換技術が商業的に長年使われている
。しかしながら、これらは高温・高圧下で石炭をガス及び化学製品へ変換する方法であり
、多くの資本金を要し運転費が高く、熱力学的効率は比較的低く、二酸化炭素の生成量及
び他のガスの排出量が著しく、固形の廃棄物を安全に処理するのに大量の水を必要として
いた。
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００５】
　本発明は、石炭を汚染無く燃焼するメタン及び他の有用な生成物へとバイオ変換する方
法により、上記問題点を解決し、エネルギー源の供給の増加、従来は廃棄されるか又は使
用されなかった化石燃料の効率的な利用、環境への影響が低く効率の高い技術の採用する
ことを目的としている。
【課題を解決するための手段】
【０００６】
　本発明は、以下の工程を含む現地外で（ｅｘ　ｓｉｔｕ）石炭をメタン及び他の有用な
生成物に変換する方法に関する。
【０００７】
　（ａ）少なくとも石炭の一部が可溶化されるように、液体で石炭を処理する。
　（ｂ）脂肪酸を含んだ生成物を生成するように、工程（ａ）の生成物の少なくとも一部
を、加水分解性微生物集団で処理する。
　（ｃ）メタンを含んだ生成物を生成するように、工程（ｂ）の生成物の少なくとも一部
を、メタンを生成させる嫌気性微生物集団で処理する。
それによって石炭が現地外で変換される。
【０００８】
　一実施態様では、上記工程（ａ）には、下記の処理を含んでいる。
【０００９】
　（ｉ）水酸化ナトリウム又は水酸化カリウムのようなアルカリでの石炭の処理
　（ｉｉ）少なくとも石炭の一部が可溶化されるように、処理（ｉ）の生成物の少なくと
も一部を、有機酸（例えば、炭素数４までのカルボン酸又は安息香酸）、又は有機酸の塩
又はエステルでの処理、並びに
　（ｉｉｉ）鉄の存在下で、処理（ｉｉ）の生成物の少なくとも一部を過酸化水素での処
理。
【００１０】
　好適な一実施態様では、工程（ａ）、好ましくは処理（ｉｉ）には、酢酸及び／又は酢
酸の塩又はエステル、又は安息香酸及び／又は安息香酸の塩又はエステルが含まれる。
【００１１】
　上記工程の好適な一実施態様では、工程（ｂ）で処理される工程（ａ）からの生成物は
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、処理（ｉｉｉ）で得られた液体の一部である。
【００１２】
　別の実施態様では、工程（ａ）の液体は、芳香族炭化水素（好ましくはフェナントレン
、クリセン、フルオランテン及びピレン）、窒素を含む環状芳香族、（好ましくは、アク
リジン又はカルバゾール）、アントラセン、フルオレン、カテコール及び重油から成る溶
媒から選択される。
【図面の簡単な説明】
【００１３】
【図１】石炭のバイオ変換システムの一実施例の概略を示す模式図
【図２】石炭のバイオ変換システムの好適な実施例の概略を示す模式図
【図３】加水分解反応器及びバイオガス化反応器内のｐＨ値の経時変化を示す図
【図４】バイオ変換システムによるメタンの累計生産量の経時変化を示す図
【図５】バイオガス化反応器によるバイオガス及びメタンの日々の生産量を示す図
【図６】ＣＯＭＣＡＰＳシステムの加水分解反応器内の全有機酸の日々の濃度を示す図
【図７】ＣＯＭＣＡＰＳシステムの加水分解反応器内に残留する溶解した石炭の日々の濃
度を示す図
【発明を実施するための形態】
【００１４】
　［用語の定義］
　「石炭の変換（ｃｏｎｖｅｒｔｉｎｇ　ｃｏａｌ）」とは、石炭のエネルギー生成に有
用なメタン及び他の生成物への化学的及び／又は物理的変換を意味する。「バイオ変換（
ｂｉｏｃｏｎｖｅｒｓｉｏｎ）」とは、炭素を含む組成、例えば、石炭など炭素を含む分
子を、固有又は非固有の微生物により、メタン及び他の有用なガス並びに液状生成物へと
変換することを意味する。あるいは、処理に先立つ上記組成から除去された石炭の変換も
含む。化学的又は物理的電源からの電気を与えることにより、このようなバイオ変換を刺
激することができると思われる。
【００１５】
　「可溶化する（ｓｏｌｕｂｉｌｉｚｉｎｇ）」又は「可溶化した（ｓｏｌｕｂｉｌｉｚ
ｅｄ）」とは、石炭に関して用いた場合には、塩、エステル又は酢酸で処理した後の、石
炭中の固形分が減少することを意味する。前述のことに限定及び／又は本発明に限定する
ことなく、（ｉ）石炭の基質中の化学結合を切断して、石炭の一部を化学的に分解及び／
又は（ｉｉ）炭素層を保持している結合のへき開により、そのような固形分の減少を果た
すことができると考える。従って、石炭の可溶化は、石炭の化学的分解及び／又は結合の
へき開に関することであると言える。
【００１６】
　「石炭（ｃｏａｌ）」とは、燃料として用いられる暗褐色から黒色で、化石化された植
物から形成され、種々の有機化合物及びある種の無機化合物から成る、炭素を含む黒鉛状
の素材である。
【００１７】
　本明細書では、２つの用語「バイオガス化（ｂｉｏｇａｓｉｆｉｃａｔｉｏｎ）」と「
メタン発生（ｍｅｔｈａｎｏｇｅｎｅｓｉｓ）」は基本的に交換可能に用いている。
【００１８】
　「酢酸塩（ａｃｅｔａｔｅ）」は、酢酸の１つ以上の水素原子が、塩基の陽イオンに置
き換わった塩を意味し、有機陰イオンＣＨ３ＣＯＯ－を含んでいる。本発明では、酢酸の
塩又はエステルは水と混合しても、しなくてもよい。一実施態様では、酢酸の塩又はエス
テルは、水との混合物において用いられる。水を溶媒としてそのような酢酸塩が用いられ
ると、（最終的なｐＨ値に依存して）一部が酢酸となるか、酢酸を形成し、可溶化の工程
に関与することを正しく認識すべきである。本発明では、安息香酸のような他のカルボキ
シル酸の塩に対しても同様な定義を意味する。
【００１９】
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　「芳香族アルコール（ａｒｏｍａｔｉｃ　ａｌｃｏｈｏｌ）」は、化学式ＲＯＨを有す
る有機化合物で、Ｒは単環又は縮合環の芳香族群を意味する。ある実施態様では、芳香族
群Ｒは、置換されていない。別の実施態様では、Ｒは１つ以上の炭化水素群及び／又は－
ＯＨ群に置換されている。実施態様によっては、－ＯＨは芳香族環又はその環の置換基に
存在するか、双方に存在することもある。
【００２０】
　「環状脂肪族アルコール（ｃｙｃｌｏａｌｉｐｈａｔｉｃ　ａｌｃｏｈｏｌ）」とは、
化学式Ｒ１ＯＨを有する有機化合物で、Ｒ１は、置換又は非置換の環状脂肪族群を意味す
る。ある実施態様では、置換基群は、１つ以上の－ＯＨ及び／又は脂肪族炭化水素である
。脂肪族アルコールには、シクロプロパノール、シクロブタノール、シクロペンタノール
及びシクロヘプタノールが含まれることが好ましいが、これに限定されるものではない。
【００２１】
　「微生物集団（ｍｉｃｒｏｂｉａｌ　ｃｏｎｓｏｒｔｉｕｍ）」とは、２種以上又は２
株以上の微生物を含み、種又は株が互いに作用し合う微生物培地（又は天然の群がり）を
意味する。
【００２２】
　以下の略号はそれぞれ、ＶＳ：揮発性固形分、ＳＲＴ：固形分滞留時間、ＨＲＴ：加水
分解保持時間、ＶＦＡ：揮発性脂肪酸、ＡＥ：酸エステルを意味する。
【００２３】
　［発明の詳細な説明］
　本発明の一面は、石炭を、粒子化、非石炭性鉱物の分離、化学品の添加及び多段の嫌気
性発酵を含む複数の工程において、メタン、二酸化炭素及び他の有用な気体又は液体の生
成物へと変換する方法に関する。
【００２４】
　本発明は、以下の工程を含む現地外で石炭を変換する方法を提供する。
【００２５】
　（ａ）少なくとも石炭の一部が可溶化されるように、好ましくは酢酸及び／又は酢酸塩
又は酢酸エステルなどの液体で、石炭を処理する。
　（ｂ）脂肪酸を含んだ生成物を生成するように、工程（ａ）の生成物の少なくとも一部
を、加水分解性微生物集団で処理する。
　（ｃ）メタンを含んだ生成物を生成するように、工程（ｂ）の生成物の少なくとも一部
を、メタンを生成させる嫌気性微生物集団で処理する。
それによって石炭が現地外で変換される。
【００２６】
　一実施態様では、上記工程（ａ）には、下記の処理を含んでいる。
【００２７】
　（ｉ）水酸化ナトリウム又は水酸化カリウムのようなアルカリでの石炭の処理
　（ｉｉ）少なくとも石炭の一部が可溶化されるように、処理（ｉ）の生成物の少なくと
も一部を、有機酸（例えば、炭素数４までのカルボン酸又は安息香酸）、又は有機酸の塩
又はエステルでの処理、並びに
　（ｉｉｉ）鉄の存在下で、処理（ｉｉ）の生成物の少なくとも一部を過酸化水素での処
理。
【００２８】
　上記の順序通りの処理も一実施態様であるが、石炭の可溶化が促進されるように、処理
（ｉ）、（ｉｉ）又は（ｉｉｉ）の順序を変えるか又は組み合わせる実施態様も考えられ
る。本発明の方法では、特定の順序は必要としない。更に、石炭を可溶化させるのに、上
記処理（ｉ）、（ｉｉ）又は（ｉｉｉ）で用いた溶媒を別々に用いても、組み合わせて用
いるか、ある溶媒は用いなくてもよい。
【００２９】
　工程（ａ）の液体は、芳香族炭化水素、クレオソート及び重油から選択した溶媒でもよ
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い。ある実施態様では、溶媒は、フェナントレン、クリセン、フルオランテン及びピレン
の１つ以上から成る芳香族炭化水素、窒素を含む環状芳香族、アントラセン、フルオレン
及びカテコールである。窒素を含む環状芳香族としては、アクリジン又はカルバゾールが
好ましい。
【００３０】
　別の実施態様では、工程（ａ）の液体は、アルカリ、カルボン酸、カルボン酸の塩、カ
ルボン酸エステル及び過酸化物から選択される。液体がアルカリの場合には、水酸化ナト
リウム、水酸化カリウム又はルイス塩基が好ましい。実施態様によっては、液体は炭素数
１～４のカルボン酸であり、炭素数１～４のカルボン酸の塩、炭素数１～４のカルボン酸
エステルが含まれる。別の実施態様では、液体は、酢酸、酢酸の塩又は酢酸エステルであ
り、安息香酸、安息香酸の塩又は安息香酸エステルである。液体が過酸化物である場合に
は、過酸化水素が好ましく、例えば鉄の存在下で過酸化水素が用いられる。
【００３１】
　非限定的な実施態様では、０～３００℃、好ましくは０～２００℃、より好ましくは１
０～２００℃で処理される。
【００３２】
　非限定的な実施態様では、ｐＨ値２～１２、好ましくは３～１１、より好ましくは５～
１０で処理されるか、ｐＨ値１～６、２～５又は３～４のように酸性域か、ｐＨ値８～１
３、９～１２又は１０～１１のようにアルカリ域で処理されてもよい。
【００３３】
　非限定的な実施態様では、特定の圧力、大気圧、大気圧よりも高い圧力、大気圧よりも
低い圧力から選択して処理される。例えば、縦穴のように現地で石炭の堆積物の処理では
、圧力は堆積物にまで及んだ圧力であるか、又は液体を縦穴に導入する位置で調整される
加圧された圧力である。
【００３４】
　特定の実施態様では、工程（ａ）で用いられる液体は、酢酸、酢酸の塩（すなわち、ア
セテート）又は酢酸エステルの一つ又は複数の組み合わせたものである。
【００３５】
　酢酸の塩又はエステルは、酢酸メチル、酢酸エチル、酢酸プロピル、酢酸イソプロピル
、酢酸ｎ－ブチル、酢酸イソブチル、酢酸アミル、酢酸イソアミル、酢酸へキシル、酢酸
ヘプチル、酢酸オクチル、酢酸ノナニル、酢酸デシル、酢酸ウンデシル、酢酸ラウリル、
酢酸トリデシル、酢酸ミリスチル、酢酸ペンタデシル、酢酸セチル、酢酸ヘプタデシル、
酢酸ステアリル、酢酸ベヘニル、酢酸ヘキサコシル、酢酸トリアコンチル、酢酸ベンジル
、酢酸ボルニル、酢酸イソボルニル及び酢酸シクロヘキシルであるが、これに限定される
ものではない。
【００３６】
　酢酸の代わりに、安息香酸又は他のカルボン酸の塩又はエステルを用いてもよく、上記
酢酸塩又はエステルの幾つかに代えて、安息香酸の塩及び／又はエステルを用いることも
できる。
【００３７】
　ある実施態様では、工程（ａ）の液体は、芳香族炭化水素、クレオソート及び／又は重
油のような、処理を促進する１つ又は複数の溶媒である。芳香族炭化水素には、フェナン
トレン、クリセン、フルオランテン及びピレンが含まれ、窒素を含む環状芳香族、例えば
アクリジン、カルバゾール並びにカテコール（又はピロカテコール）も溶剤に適している
。アントラセン及びフルオレンのような、芳香族も使用できる。有用な溶媒には、上記の
溶媒並びにその混合物、好ましくは共晶組成が含まれる。そのような混合物は、担体液、
例えば重油に溶け込む（混合物は溶液の５～１０％程度である）。溶媒を、８０～４００
℃、好ましくは８０～３００℃、より好ましくは１００～２５０℃、最も好ましいのは約
１５０℃に加熱すると最も効果的である。４００℃以上に加熱すると効果が薄れる。
【００３８】
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　ある実施態様では、工程（ａ）の液体は、亜リン酸エステルを含む１つ又は複数の溶媒
である。亜リン酸エステルの一般式はでＰ（ＯＲ）３で示される。亜リン酸エステルは、
亜リン酸　（Ｈ３ＰＯ３）のエステルである。単純な亜リン酸エステルは亜リン酸トリメ
チル（Ｐ（ＯＣＨ３）３）である。リン酸エステルも考えられる。オルトリン酸は、３つ
の－ＯＨを有しているので、１、２又は３つのアルコール分子でエステル化され、モノ－
、ジ－又はトリ－エステルが生成できる。特定のメカニズムに拘束されることなく、亜リ
ン酸及びリン酸エステル、又はリンのオキソ酸エステル、又はリンのチオ酸エステル、又
はリンのオキソ酸とアルコールの混合物、又はリンのチオ酸とアルコールの混合物、又は
リンのチオ酸とアルコール及び酢酸及び／又は酢酸塩又はエ酢酸エステルの混合物を含ん
でいる化合物は、炭素を含んでいる分子と反応して、炭素結合を切断し、分子内に水素を
付加して、一酸化炭素、二酸化炭素、並びにメタン生成微生物集団によりメタン及び他の
有用な炭化水素へとバイオ変換し易い揮発性脂肪酸のような、より小さな分子を生成する
ことが起こり得る。非限定的な一実施態様では、リンのオキソ酸エステル、又はリンのチ
オ酸エステル、又はリンのオキソ酸とアルコールの混合物、又はリンのチオ酸とアルコー
ルの混合物と石炭との反応による生成物は、メタン及び他の有用な生成物の生成開始又は
生成を増大させるように地下層におけるメタン生成微生物集団を刺激する。
【００３９】
　本発明の方法は、現地外（石炭などの炭素を含む原料が、地層から移され、本発明の方
法で処理される）又は米国特許第３，９９０，５１３号明細書に記載の方法により実行さ
れた。
【００４０】
　本発明は、当技術に多くの利点をもたらす。例えば、本発明の方法により石炭が、加熱
、発電及び輸送用のクリーンな燃料として利用できる水素、メタン、二酸化炭素及び他の
有用な生成物へと変換される。本発明では、バイオ変換を促進及び加速するように、細粒
化及び可溶化を含む予備的な工程を活用している。工程（ｂ）で生成された異なった加水
分解反応器からの揮発性脂肪酸及び酸エステルのｐＨ値、温度、熱伝導性、栄養分及びＣ
ＯＤなどの化学的及び物理的性質を平衡化するため、並びにバイオガス化反応器への揮発
性脂肪酸及びエステルの投入速度を調節するためにバッファータンクが用いられる。揮発
性脂肪酸及びエステルのバイオガス化反応器への安定した流れにより、反応器内のバクテ
リアがより効率よく処理するので、平衡化により、生成されるメタン濃度が増大し二酸化
炭素濃度が減少する結果、収率が増大し且つ安定する。本発明のシステムは、加水分解反
応器の使用を最大化且つ最適化して、石炭の変換効率を高め、小資金で操業費が低く抑え
ガスの生成が最大となるように設計されている。本発明の方法では、加水分解反応器及び
バッファータンク内で生成された水素ガスは、バイオガス化反応器内で使用して、安定し
て、高速で、高い効率でメタンへと変換することを可能としている。
【００４１】
　本発明は、地下層において炭を含んでいる鉱物のメタン及び他の有用な炭化水素へのバ
イオ変換も考慮している。少なくとも１つのリンのオキソ酸エステル又はリンのチオ酸エ
ステル、又は１つ以上の環状及び／又は芳香族アルコール、又は水素、カルボン酸、カル
ボン酸エステル、カルボン酸塩、リンのオキソ酸、リンのオキソ酸塩、ビタミン、鉱物質
、鉱物質塩、金属及びイーストからの抽出物より成る郡から選択された１つ以上の化合物
又は化学物質を含む溶液で地下層を処理することにより、バイオ変換される。
【００４２】
　上記実施態様は、１つ以上の芳香族及び／又は環状脂肪族アルコール、又は芳香族及び
／又は環状アルコールの混合物、並びに芳香族アルコール及び／又は環状アルコール、水
酸化物、過酸化物及び鉄の１つ以上の混合物を含む化合物を導入することも含まれている
。これら化合物の導入により、炭素を含有している分子が、メタン及び他の有用な炭化水
素へとバイオ変換され易い、より小さな化合物へ、迅速且つ効率的に分解又は可溶化され
る。可溶化された生成物は、メタン生成バクテリア集団により新陳代謝されてメタン及び
他の有用な炭化水素へと変換される。
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【００４３】
　本発明の一実施態様によれば、メタン及び／又は他の有用な生成物を含む生成物へと石
炭へバイオ変換する工程の一部として、上述したように、石炭が処理されて少なくともそ
の一部が可溶化される。上述のような処理又はそのように処理された生成物と相俟って、
メタンを含む生成物を生成するバイオ変換が効果的となる。
【００４４】
　本発明による石炭のバイオガス化システムには、特定の範囲の粒子径への石炭の細粒化
、不純物分離装置、化学処理槽、少なくとも１つの加水分解反応器、バッファータンク及
びバイオガス化反応器を組み込むことが好ましい。本システムにおいては、石炭が大きな
表面積を有し、可溶化の化学処理及び非石炭粒子の重力による分離がし易くなるように、
特定の粒子径の範囲にまで細粒化又は破砕される。破砕された石炭粒子は、分離装置に移
送されて、比重の差により非石炭粒子が除去される。次いで、石炭粒子は可溶化タンクへ
移送され、小さな炭化水素分子を有する主として液体へと、石炭粒子を可溶化する化学薬
品が添加される。可溶化された石炭は、加水分解反応器へ移送されて揮発性脂肪酸及び酸
エステルへとバイオ変換される。加水分解反応器内で生成された、可溶性の揮発性脂肪酸
及び酢酸塩のような酸エステルは、物理的性質及び化学的性質が平衡化されるように、バ
ッファータンクへ移送されることが好ましい。平衡化された揮発性脂肪酸及びエステルは
、メタン生成バクテリアの成長速度及びメタンガスの生成が最適化されるように、調節さ
れた流速でバイオガス化反応器へ移送される。
【００４５】
　本発明は、複数の工程の化学処理段階及び２段の嫌気性消化工程により、例えばメタン
、水素及び二酸化炭素並びにそれらの混合物を生成する方法を提供する。好適な実施態様
における方法には、以下の工程（ａ）～（ｉ）が含まれる。（ａ）特定の粒径範囲へ原料
炭を破砕又はせん断する。（ｂ）石炭粒子を分離装置に移送して、そこで比重差により石
炭粒子から非石炭粒子を分離し、非石炭粒子を工程外に除去する。（ｃ）石炭粒子を１つ
又は複数のタンクに移送し、そこで主として液相となるように化学薬品により石炭粒子を
可溶化する。（ｄ）可溶化された石炭を加水分解反応器へ移送し、嫌気性の条件下で第一
の加水分解反応器内の第一の加水分解混合物をある期間（第一の期間）保温する。第一の
加水分解混合物は、微生物集団及び石炭の可溶化で得られた水性液体を含んでおり、第一
の加水分解反応器内は、可溶化された石炭を基質とする加水分解バクテリア培地を内蔵し
ている。（ｅ）第一の期間保温した後に、第一の加水分解反応器にある混合物の水性液の
一部をバッファータンクに移送し、バッファータンク混合物とする。（ｆ）バッファータ
ンク混合物の一部を、揮発性脂肪酸及びエステルを基質とするメタン生成バクテリア培地
を内蔵しているバイオガス化反応器へ移送し、バイオガス化混合物とする。（ｇ）バイオ
ガス化混合物をある期間（第二の期間）保温すると、その間にメタン、水素及びそれらの
混合物から選択されるガスが生成される。（ｈ）バイオガス化混合物の一部を第一の加水
分解反応器に移送し、ある期間（第三の期間）保温する。
【００４６】
　加水分解反応器及びバッファータンク内において、揮発性脂肪酸及び酸エステルと共に
、水素、メタン及び二酸化炭素ガスが生成される。これらのガスは、バッファータンクと
バイオガス化反応器との間で循環される。加水分解反応器、バッファータンク及びバイオ
ガス化反応器内の混合物は、バイオ変換が最適化されるように、間欠的に、又は連続的に
撹拌される。所望の期間が経過したら、バイオガス化反応器内の混合物の一部が、加水分
解反応器へ再循環される。バイオガス化反応器からの固体排出物は、ろ過されて脱水され
るが、液体は可溶化タンクに戻されて、石炭の可溶化に利用される。ろ過、脱水された固
体排出物は、廃棄物処理設備へ送るか、又は埋め立て又は土壌の改質又は他の用途に有効
利用される。
【００４７】
　好適な実施態様においては、可溶化槽、加水分解反応器、バッファータンク及びバイオ
ガス化反応器は、一連の導管又はパイプを介して連結されており、その導管又はパイプを
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通って液体又は気体が移送される。すなわち、一連の導管は、可溶化槽の排出口と加水分
解反応器の導入口を連結する第一の導管、加水分解反応器の排出口とバッファータンクの
導入口を連結する第二の導管、バッファータンクの排出口とバイオガス化反応器の導入口
を連結する第三の導管、並びにバイオガス化反応器の排出口と加水分解反応器の導入口を
連結する第四の導管から成っている。バイオガス化排出物処理タンクと可溶化槽を連結す
る第五の導管を含んでもよい。
【００４８】
　以下の詳細な説明において、本発明の別の特徴、目的及び利点などを述べる。
【００４９】
　本発明は、水素及びメタンガスを生成するために、石炭の可溶化及び嫌気性消化の改良
された方法並びにその方法を実行する装置を提供する。
【００５０】
　一実施例において、本発明は、機械的工程、化学的工程及び２相の嫌気性消化系を組み
合わせたＣＯＭＣＡＰＳシステムを利用している。このシステムは、石炭を、ある特定の
範囲の大きさへと粒子径を減少させる石炭処理装置、非石炭粒子を除去、廃棄する石炭分
離装置、複数の可溶化槽、少なくとも１つの加水分解反応器、バッファータンク、バイオ
ガス化反応器及び廃液処理装置を用いている。ＣＯＭＣＡＰＳシステムにおいて、原料炭
は、ある特定の範囲の大きさを有する粒子となるように、細粒化、粉砕又はせん断される
。次いで、石炭粒子は、比重式分離系で処理され、非石炭粒子が分離されて、系外に排出
される。残った石炭粒子は、複数の可溶化処理タンクへ移送され、化学薬品により、揮発
性脂肪酸及び酢酸塩のようなエステルを含んでいる可能性のある、小さな分子から成る主
として液体へ可溶化される。可溶化された石炭及び固体は加水分解反応器へ移送され、揮
発性脂肪酸及び酢酸塩のようなエステルに変換される。好適な実施態様では、可溶性の揮
発性脂肪酸及び酸エステルは、バッファータンクへ移送され、バイオガス化反応器への投
入が調整できるように、揮発性脂肪酸及び酸エステルの化学的性質及び物理的性質が平衡
化される。その結果、メタン生成に最適となる、ｐＨ値、温度及び他の条件を安定に保つ
ことになる。平衡化された揮発性脂肪酸及び酸エステルは、ガスを生成するバイオガス化
反応器へ移送される。バイオガス化反応器に残っている液体は加水分解反応器に戻され再
循環される。バイオガス化反応器から排出される固体は、ろ過され、脱水される。固体か
ら分離された液体は可溶化槽に戻されて再循環される。
【００５１】
　本発明は、例えば、石炭固形分の減少、分離、可溶化及び二相の嫌気性消化を含む多段
システムによりメタン、水素及び二酸化炭素の生成の方法を提供する。この方法には、石
炭粒径の縮小、非石炭粒子の除去及び石炭の可溶化、それに続く石炭固形分、可溶化され
た石炭及び含水溶液成分を含む混合物の、嫌気性条件での保温工程が含まれ、加水分解手
段が含まれている。加水分解反応器では、主として水素及び二酸化炭素ガスが生成される
が、メタンも生成され得る。
【００５２】
　好適な実施態様では、最初の保温の後、加水分解反応器内に存在する揮発性脂肪酸及び
酸エステルは、加水分解反応器の排出口を通って、バッファータンクに移送され、揮発性
脂肪酸及び酸エステルの物理的性質が平衡化される。バッファータンクにおいても、水素
及び二酸化炭素ガスが生成され得る。平衡化された揮発性脂肪酸及び酸エステルは、メタ
ン生成手段を備えた、メタン相消化装置又はバイオガス化反応器へ移送される。メタン相
消化装置では、平衡化された揮発性脂肪酸及び酸エステルが、メタン生成手段と混合され
る。生成された混合物は、ある期間（第二の期間）保温されると、メタン及び二酸化炭素
ガスが生成される。混合物を、随時に間欠的に撹拌してから、ある期間静置する。所定の
期間後に、メタン相消化装置内に在る混合物の一部は、加水分解反応器へ戻されて再循環
される。一方、メタン相消化装置からの廃液は濾過、脱水され、液体は可溶化タンクへ戻
されて再循環される。
【００５３】
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　本発明による方法は、褐炭、亜瀝青炭、瀝青炭、半無煙炭又は無煙炭など全ての石炭に
対して実行できる。本発明による方法は、加熱すると石油と天然ガスに分解する油母頁岩
、油母を含んだ堆積岩及び不溶性有機物の混合物を含む化石でも実行できる。油母は、炭
素、水素、酸素、窒素及び硫黄を含み、藻、花粉、胞子、胞子外皮（ｓｐｏｒｅ　ｃｏａ
ｔ）及び昆虫を含む凝縮された有機物から形成されている。本発明による方法は、石炭及
び／又は油母頁岩及び／又は、排水汚泥、廃棄食物、森林廃棄物及び農業廃棄物（これら
には限定されないが）など他の炭素を含んだ有機性基質との全ての混合物において実行で
きる。
【００５４】
　本発明による一実施態様では、原料炭は、砕破、粉末化又はその他の方法により、大き
な表面積を有するように粒子径をある範囲まで減少させる。好適な実施例では、粒子径の
範囲は１００～２５０ミクロンである。
【００５５】
　浮沈又は遠心分離など、分離技術を用いて石炭と非石炭の不純物との比重差により、砕
破又は粉末化された原料炭中の不純物が除去される。
【００５６】
　不純物が減少した砕破又は粉末化された原料炭の成分の分子量が減少するように、化学
薬品で可溶処理されて、石炭の成分は解重合されて、加水分解し易い化合物へと変化する
。可溶化に有用な化学薬品は、酢酸及び／又は酢酸塩及びエステル、アリルアルコール、
水酸化ナトリウム、水酸化カリウム、安息香酸、安息香酸塩及びエステル、Ｃ１～Ｃ４カ
ルボキシル酸、過酸化水素、ルイス塩基、金属イオン、亜リン酸エステル及びこれらの組
み合わせ、並びに上記以外の全ての溶媒が含まれるが、これらに限定されるものではない
。
【００５７】
　好適な実施態様では、可溶化用の化学薬品を水及び原料炭と混合し、約４０℃において
少なくとも４８時間撹拌する。その間に、一連の手順で、手順毎に特定の化学品が添加さ
れる。一連の可溶化の手順において、可溶化されずに残った固体は、化学処理工程へ再循
環されて、可溶化される。
【００５８】
　加水分解段階、バッファータンク及びメタン生成段階は、可溶化された石炭、揮発性脂
肪酸及び酢酸エステル基質の性質、並びに可溶化された石炭中、揮発性脂肪酸及び酢酸エ
ステル基質中の固体に関連するｐＨ値の変動範囲内での運転が可能である。好適な実施態
様では、加水分解反応器のｐＨ値は、５．５～６．５．及びバイオガス化段階ではｐＨ値
は、７．０～７．５に保たれる。
【００５９】
　システム全体は、１０～７０℃、好ましくは３５～６５℃、より好ましくは４０～６０
℃の範囲における定温又は温度を変化させて運転される。
【００６０】
　システム全体は、大気圧と同じか又はやや高い圧力で運転されるが、全体又は部分的に
大気圧よりも高い圧力でもよい。
【００６１】
　好適な実施態様では、揮発性脂肪酸及び酢酸エステルが、バイオガス化反応器に入る前
に、バッファータンクにおいてその物理的及び化学的性質が平衡化される。物理的及び化
学的性質には、温度、伝導度、栄養分及びＢＯＤが含まれるが、これに限定されない。平
衡化された揮発性脂肪酸及び酢酸エステルは、バイオガス化反応器内において、より効率
的にバクテリアと反応し、その結果ガス生成速度及び収率が高まる。
【００６２】
　本発明においては、周知の全ての加水分解又はメタン生成手段が使用できる。これらに
は、酸類、アルカリ類、酵素類及びこれらの組み合わせが含まれるが、これらに限定され
ない。好適な実施態様では、加水分解及びメタン生成手段は、
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微生物である。
【００６３】
　上述又は以下で述べるように、改造された二段嫌気性システムが、多量のメタンを生成
すると期待されるが、本発明では、一段、二段又は多段の嫌気性発酵システム又は既知の
方法など、全ての嫌気性発酵システムを用いることができる。
【００６４】
　既知の実施態様では、加水分解反応器から収集された水素の濃度は、１０～６０％、好
ましくは２０～５０％、より好ましくは約３５％である。
【００６５】
　既知の実施態様では、バイオガス化反応器から収集されたメタンの濃度は、４０～８０
％、好ましくは９０～９７％である。
【００６６】
　バイオガス化反応器から加水分解反応器への液体の再循環は、連続的でも、間欠的でも
よい。液体の再循環工程は、少なくとも１秒、少なくとも１分又は少なくとも８時間又は
それ以上と、どのような時間の間隔でもよい。液体再循環システムには、網、篩、ストレ
ーナ、格子、フィルター又は類似の部材、又はその組合せなどタンク又は反応器から別の
タンク又は反応器に固体が移動するのを防止又は阻止する部材、並びにタンク及び反応器
の間の液体及び固体の移動を実行する既に設計が既知のポンプを組み込んでもよい。
【００６７】
　既知の実施態様では、メタン生成バクテリア培地を取り付け、バクテリアを成長させる
表面を提供するために、バイオガス化反応器に、大きな比表面積を有する１つ又は複数の
素材が組み込まれている。
【００６８】
　本発明においては、加水分解又はメタン生成する中温又は好熱性の全ての嫌気性菌の消
化システムが用いることができる。
【００６９】
　本発明による一実施態様では、水素生成嫌気性システムは、クロストジウム（Ｃｌｏｓ
ｔｒｉｄｉｕｍ）種からの微生物を利用する。例えば、クロストジウム種には、クロスト
ジウム・サーモラクチクム（Ｃ．ｔｈｅｒｍｏｌａｃｔｉｃｕｍ）、クロストジウム・サ
ーモヒドロスルフリクム（Ｃ．ｔｈｅｒｍｏｈｙｄｒｏｓｕｌｆｒｉｃｕｍ）、クロスト
ジウム・サーモラスシノゲン（Ｃ．ｔｈｅｒｍｏｓｕｃｉｎｏｇｅｎｅ）、クロストジウ
ム・ブチリクム（Ｃ．ｂｕｔｙｒｉｃｕｍ）、クロストジウム・ボツリヌム（Ｃ．ｂｏｔ
ｕｌｉｎｕｍ：ボツリヌス菌）、クロストジウム・パステウリアヌム（Ｃ．ｐａｓｔｅｕ
ｒｉａｎｕｍ）、クロストジウム・サーモセルム（Ｃ．ｔｈｅｒｍｏｃｅｌｌｕｍ）及び
クロストジウム・ベイジリンスキ（Ｃ．ｂｅｉｊｉｒｉｎｃｋｉ）が含まれるが、これら
に限定されない。別の実施態様では、水素を生成する嫌気性システムは、乳酸菌（Ｌａｃ
ｔｏｂａｃｉｌｌｕｓ）及び／又は真正細菌（Ｅｕｂａｃｔｅｒｉａ）種からの微生物を
利用する。例えば、乳酸菌種には、ラクトバシルス・パラカセル（Ｌａｃｔｏｂａｃｉｌ
ｌｕｓ　ｐａｒａｃａｓｅｌ）が含まれ且つ／又は真正細菌種には、ユーバクテリア・ア
エロゲネス（Ｅｕｂａｃｔｅｒｉａ　ａｅｒｏｇｅｎｅｓ）が含まれるが、これらに限定
されない。
【００７０】
　好適な加水分解生物には、クロストリジウム（Ｃｌｏｓｔｒｉｄｉｕｍ）、バクテロイ
デス（Ｂａｃｔｅｒｏｉｄｅｓ）、ルミノコッカス（Ｒｕｍｉｎｏｃｏｃｃｕｓ）、アセ
チビブリオ（Ａｃｅｔｉｖｉｂｒｉｏ）、ラクトバシラス（Ｌａｃｔｏｂａｃｉｌｌｕｓ
）並びに他のファーミキューテス（Ｆｉｒｍｉｃｕｔｅｓ）及びプロテオバクテリア（Ｐ
ｒｏｔｅｏｂａｃｔｅｒｉａ）が含まれる。
【００７１】
　下水汚泥又は醸造廃棄物からメタンを生成に用いられることで知られている、酸生成バ
クテリアを利用するメタン生成嫌気性システム及びメタン生成生物は、本発明に用いても
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よい。Ｄ．Ｆ．Ｔｏｅｒｉｅｎ　ａｎｄ　Ｗ．Ｈ．Ｊ．Ｈａｔｔｉｎｇｈ，Ｗａｔｅｒ　
Ｒｅｓｅａｒｃｈ，Ｖｏｌ．３，ｐｇｓ　３８５－４１６，Ｐｅｒｇａｍｏｎ　Ｐｒｅｓ
ｓ　（１９６９）の“Ａｎａｅｒｏｂｉｃ　Ｄｉｇｅｓｔｉｏｎ，１．Ｔｈｅ　Ｍｉｃｒ
ｏｂｉｏｌｏｇｙ　ｏｆ　Ａｎａｅｂｒｉｃ　Ｄｉｇｅｓｔｉｏｎ”に嫌気性消化の微生
物学の概観が説明されている。そこで述べられているように、酸生成に適した主な種は、
アエロバクター（Ａｅｒｏｂａｃｔｅｒ）、アアエロモナス（Ａｅｒｏｍｏｎａｓ）、ア
ルカリゲネス（Ａｌｃａｌｉｇｅｎｅｓ）、バシラス（Ｂａｃｉｌｌｕｓ）、バクテロイ
デス（Ｂａｃｔｅｒｏｉｄｅｓ）、クロストリジウム（Ｃｌｏｓｔｒｉｄｉｕｍ）、エシ
ェリキア（Ｅｓｃｈｅｒｉｃｈｉａ）、クレブシエラ（Ｋｌｅｂｓｉｅｌｌａ）、レプト
スピラ（Ｌｅｐｔｏｓｐｉｒａ）、ミクロコッカス（Ｍｉｃｒｏｃｏｃｃｕｓ）、ネイセ
リア（Ｎｅｉｓｓｅｒｉａ）、パラコロバクテリウム（Ｐａｒａｃｏｌｏｂａｃｔｅｒｉ
ｕｍ）、プロテウス（Ｐｒｏｔｅｕｓ）、シュードモナス（Ｐｓｅｕｄｏｍｏｎａｓ）、
ロドシュードモナス（Ｒｈｏｄｏｐｓｅｕｄｏｍｏｎａｓ）、ロードバクター（Ｒｈｏｄ
ｏｂａｃｔｅｒ）、スファエロイデス（ｓｐｈａｅｒｏｉｄｅｓ）、ルブロバクター（Ｒ
ｕｂｒｏｂａｃｔｅｒ）種、エリスロバクター・リトライリス（Ｅｒｙｔｈｒｏｂａｃｔ
ｅｒ　ｌｉｔｏｒａｉｌｉｓ）、ジャンナシア（Ｊａｎｎａｓｃｈｉａ）種、ロードピレ
ルラ・バルチカ（Ｒｈｏｄｏｐｉｒｅｌｌｕｌａ　ｂａｌｔｉｃａ）、サルシナ（Ｓａｒ
ｃｉｎａ）、セラチア（Ｓｅｒｒａｔｉａ）、ストレプトコッカス（Ｓｔｒｅｐｔｏｃｏ
ｃｃｕｓ）及びストレプトマイセス（Ｓｔｒｅｐｔｏｍｙｃｅｓ）、のような属からの種
が含まれるが、これに限定されない。本発明では、メタノバクテリウム・オメリヤンスキ
イ（Ｍｅｔｈａｎｏｂａｃｔｅｒｉｕｍ　ｏｍｅｌｉａｎｓｋｉｉ）、メタノバクテリウ
ム・フォルミシウム（Ｍｂ．Ｆｏｒｍｉｃｉｕｍ）、メタノバクテリウム・ソーンゲニイ
（Ｍｂ．Ｓｏｈｎｇｅｎｉｉ）、メタノサルシナ・バーケリ（Ｍｅｔｈａｎｏｓａｒｃｉ
ｎａ　ｂａｒｋｅｒｉ）、メタノサルシナ・アセトヴォランス（Ｍｓ．Ａｃｅｔｏｖｏｒ
ａｎｓ）、メタノサルシナ・メタニカ（Ｍｓ．　Ｍｅｔｈａｎｉｃａ）、マック・マセイ
（Ｍｃ．Ｍａｓｅｉ）、メタノバクテリウム・サーモオートトロフィカム（Ｍｅｔｈａｎ
ｏｂａｃｔｅｒｉｕｍ　ｔｈｅｒｍｏａｕｔｏｔｒｏｐｈｉｃｕｍ）、メタノバクテリウ
ム・ブリャンティ（Ｍｅｔｈａｎｏｂａｃｔｅｒｉｕｍ　ｂｒｙａｎｔｉｉ）、メタノブ
レビバクター・スミティ（Ｍｅｔｈａｎｏｂｒｅｖｉｂａｃｔｅｒ　ｓｍｉｔｈｉｉ）、
メタノブレビバクター・アルボリフィラス（Ｍｅｔｈａｎｏｂｒｅｖｉｂａｃｔｅｒ　ａ
ｒｂｏｒｉｐｈｉｌｕｓ）、メタノブレビバクター・ルミナンチウム（Ｍｅｔｈａｎｏｂ
ｒｅｖｉｂａｃｔｅｒ　ｒｕｍｉｎａｎｔｉｕｍ）、メタノスピリラム・フンガテイ（Ｍ
ｅｔｈａｎｏｓｐｉｒｉｌｌｕｍ　ｈｕｎｇａｔｅｉ）、メタノコッコイデス・ブントニ
（Ｍｅｔｈａｎｏｃｏｃｃｏｉｄｅｓ　ｂｕｎｔｏｎｉｉ）、メタノコッカス・ヴァニー
リ（Ｍｅｔｈａｎｏｃｏｃｃｕｓ　ｖａｎｎｉｅｌｌｉ）、メタノスリクソエーゲニ（Ｍ
ｅｔｈａｎｏｔｈｒｉｘｓｏｅｈｎｇｅｎｉｉ）、オプフィコン（Ｏｐｆｉｋｏｎ）、メ
タノスリックス（Ｍｅｔｈａｎｏｔｈｒｉｘ）種、メタノサルシナ・マゼイ（Ｍｅｔｈａ
ｎｏｓａｒｃｉｎａ　ｍａｚｅｉ）、メタノサルシナ・サーモフィラ（Ｍｅｔｈａｎｏｓ
ａｒｃｉｎａ　ｔｈｅｒｍｏｐｈｉｌａ）、及びこれらの混合物から成る群から選択され
る微生物も用いられる。
【００７２】
　好ましいメタン生成生物には、メタノバクテリウム科（Ｍｅｔｈａｎｏｂａｃｔｅｒｉ
ａｃｅａｅ）、メタノサルシナ科（Ｍｅｔｈａｎｏｓａｒｃｉｎａｃｅａｅ）、メタノサ
エタシーエ（Ｍｅｔｈａｎｏｓａｅｔａｃｅａｅ）、メタノコルパスカルラシー（Ｍｅｔ
ｈａｎｏｃｏｒｐｕｓｃｕｌａｃｅａｅ）、メタノミクロビウム科（Ｍｅｔｈａｎｏｍｉ
ｃｒｏｂｉａｃｅａｅ）、及び他の古細菌（Ａｒｃｈａｅａ）生物が含まれている。
【００７３】
　他の有用な微生物及び微生物の混合物は、当業者に明らかになるであろう。
【００７４】
　例えば、米国特許第６，５４３，５３５号明細書及び米国特許出願公開第２００６／０
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２５４７６５号明細書は、代表的な微生物及び栄養分を開示しており、その内容は参照事
項に組み込まれている。適切な刺激薬も含まれている。
【００７５】
　これらの生物の成長を促進し、それに本願の方法を促進する種々の化学薬剤を用いても
よい。そのような化学薬剤には、主栄養分、ビタミン、微量元素（例えば、非限定群とし
ての、Ｂ、Ｃｏ、Ｃｕ、Ｆｅ、Ｍｇ、Ｍｎ、Ｍｏ、Ｎｉ、Ｓｅ、Ｗ、Ｚｎ）及び（リン酸
塩及び酢酸塩のような）緩衝液が含まれる。成長に適した培地も含まれてもよい。本発明
を実行するには、最適な成長条件を決めるために、石炭床中に存在する微生物集団の性質
を確認することが先ず必要かもしれない。
【００７６】
　メタン生成バクテリアには、多岐にわたる基質が用いられるが、最近は、各々の種は、
数種の化合物に限られると思われるようになった。従って、下水又は醸造廃棄物のような
有機基質中の化合物を完全に発酵させるには、数種のメタン生成バクテリアが要求される
かもしれない。例えば吉草酸（バレリン酸）では、３種のメタン生成バクテリアが必要で
ある。吉草酸は、Ｍｂ．　Ｓｕｂｏｘｙｄａｎｓにより酸化され、酢酸及びプロピオン酸
となり、それ以上には変化しない。Ｍｂ．Ｐｒｏｐｉｏｎｉｃｕｍのような第二の種は、
プロピオン酸を酢酸、二酸化炭素及びメタンに変換することができる。Ｍｅｔｈａｎｏｓ
ａｒｃｉｎａ　ｍｅｔｈａｎｉｃａのような第三の種は酢酸を発酵するのに必要である。
【００７７】
　二相嫌気性発酵システムのバイオガス化相からの廃液を、化学処理工程において加水分
解するか、又は生的方法において加水分解してもよい。
【００７８】
　一実施例では、有機基質は、ルイジアナ州ウィルコックス層の褐炭である。以前の研究
では、従来の一段の撹拌タンク式嫌気性発酵反応器を用いた研究は、この褐炭の嫌気性消
化の可能性を明らかにした（Ｉｓｂｉｓｔｅｒ，Ｊ．Ｄ．ａｎｄ　Ｂａｒｉｋ，Ｓ．，　
Ｍｉｃｒｏｂｉａｌ　Ｔｒａｎｓｆｏｒｍａｔｉｏｎｓ　ｏｆ　Ｌｏｗ　Ｒａｎｋ　Ｃｏ
ａｌｓ，ｐｐ　１３９－１５６９）。分析により、この褐炭は、乾燥重量で、炭素が６３
％、水素が４．５％、窒素が１．３％、硫黄が１．２％、酸素が１６％及び灰分が１４％
であった。良好な嫌気性消化には、２５－３５のＣ／Ｎ比率が必要なので、アンモニアの
ような無機の形態又は食品廃棄物、動物の糞又は尿のような有機の形態で窒素が補充され
る。
【００７９】
　好適な実施態様においては、可溶化された石炭基質は、動物の糞、食品廃棄物、尿、無
機窒素肥料、アンモニア及びそれらの組み合わせから成る群より選択された窒素源が補充
される。
【００８０】
　別に面において、水素及びメタンを生成するのに、本発明は機械的、化学的及び嫌気性
工程を組合せたシステムを用いる。このシステムは、石炭破砕機及び重力式分離システム
、少なくとも１つの化学処理槽を含む化学処理システム、少なくとも１つの加水分解反応
器、バッファータンク及びバイオガス化反応器を含んで構成される。石炭破砕機は、石炭
を破砕、せん断又は粉末化する機械的システム、並びに石炭を重力式分離システムへ搬送
するコンベヤー又は別の搬送手段を含む。重力式分離システムには、ある範囲の比重の石
炭粒子を、異なった比重を有する非石炭粒子から分離することが可能な幾つかの形式の設
備が含まれてもよい。石炭破砕システム及び重力式分離システムの設計は、当業者には明
らかであろう。
【００８１】
　化学処理システムは、石炭を可溶化する幾つかの化学薬品を収容できる少なくとも１つ
の槽を有する。このシステムは、１つ以上の固体、液体の導入口及び排出口、少なくとも
底部の１つの排出口、機械式及び／又は油圧式及び／又は磁気式撹拌又は混合手段を有す
る、石炭を段階的に処理する少なくとも３つの槽を用いる。各槽又は段階における化学的
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処理には、水と同時か又は順次１つ以上の化学薬品を追加すること、並びに混合物の撹拌
、混合又は所望の化学反応が起こるように、所定の期間石炭と活発に接触させることを含
んでもよい。第一の槽において化学的処理された後に、槽の内容物は第二の槽に移送され
て、水と共に異なった化学薬品で処理され、混合物は効率的に反応するように、撹拌又は
混合される。第二の槽において化学的処理された後に、槽の内容物は第三の槽に移送され
て、水と共に、又は水を加えずに更に異なった化学薬品で処理され、混合物は効率的に反
応するように、撹拌又は混合される。石炭を可溶化するために、追加の処理工程を組み込
んでもよい。化学処理システムには、化学処理槽からの石炭の固体分は、前の工程の化学
処理槽に戻すか又は先の工程の槽へ移送してもよい。化学処理された後に、可溶化された
石炭液は、加水分解反応器へ移送される。
【００８２】
　好適な一実施態様においては、加水分解反応器は、少なくとも１つの液体導入口、少な
くとも１つの液体排出口及びメタン、二酸化炭素、水素及びそれらの混合ガスなど、加水
分解反応器内で生成されたガスの排出口を有している。バッファータンクも、少なくとも
１つの液体導入口、少なくとも１つの液体排出口及びメタン、二酸化炭素、水素及びそれ
らの混合ガスなど、バッファータンク内の加水分解用混合物により生成されたガスの排出
口を有している。同様に、バイオガス化反応器も、少なくとも１つの液体導入口、少なく
とも１つの液体排出口及びメタン、二酸化炭素、水素及びそれらの混合ガスなど、バッフ
ァータンク内の加水分解用混合物により生成されたガスの排出口を有している。
【００８３】
　好適な実施態様のシステムは、加水分解反応器の側壁の１つ以上の開口部を通って移送
される、加水分解反応器内の揮発性脂肪酸及び酢酸エステルを含んでいる液体を利用する
。その液体は固液分離装置を用いて分離され、大部分が液体の加水分解溶液がバッファー
タンクに移送されることになる。加水分解溶液は、重量換算で、液体が少なくとも８０％
、固体が５％以下であることがより好ましい。
【００８４】
　加水分解反応器、バッファータンク及びバイオガス化反応器の導入口及び排出口は、タ
ンク又は反応器の有効容量が最適となるように位置決めされている。プロセスシステムに
おいては、設備費及び運転効率は、有効容量に比例する。好適な実施態様において、加水
分解反応器は、その内容積の少なくとも５０％、好ましくは９５％までの可溶化された石
炭原料及び水性液体の混合物を収容している。
【００８５】
　好適な一実施態様では、加水分解された原料溶液は、加水分解反応器からバッファータ
ンクへ移送され、別の加水分解反応器からの原料溶液と共に平衡化される。２つ以上の加
水分解反応器からの原料溶液を平衡化することにより、加水分解反応器からバイオガス化
反応器へ直接に移送した際に起こり得る、揮発性脂肪酸及び酢酸エステルの濃度、ｐＨ値
及び液体の内容物の急激な変化が最小化される。加水分解された原料溶液を平衡化するこ
とにより、バイオガス化反応器を安定化させ且つバイオガス化反応器によるガス生成量を
増大させる。
【００８６】
　加水分解反応器とバッファータンクとは、液体を移送する一連の導管で連結されている
。それと同様に、システムには、加水分解反応器の排出口とバッファータンクの導入口を
連結している第一の導管、バッファータンクの排出口とバイオガス化反応器の導入口を連
結している第二の導管及びバイオガス化反応器の排出口と加水分解反応器の導入口を連結
している第三の導管が備えられている。
【００８７】
　石炭破砕機、分離装置、化学処理槽、加水分解反応器バッファータンク及びバイオガス
化反応器の容量は、要求に応じて変更できる。
【００８８】
　一実施態様では、システムには、少なくとも１２又はそれ以上の加水分解反応器を含む
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こともある。それぞれの加水分解反応器は、バッチ、又は部分的にバッチ運転されるのに
対し、１つ又はそれ以上のバイオガス化反応器は、ガスを連続的に生成するように運転さ
れる。別の実施態様では、システムには、連続的に運転される数台の加水分解反応器を備
えており、溶液が絶え間なく加水分解反応器及びバイオガス化反応器に流出入している。
【００８９】
　１つの化学処理槽、複数の加水分解反応器、１つのバッファータンク及び１つ又は複数
のバイオガス化反応器は流体が流通するように、例えば、並列、直列及び並列と直列が組
み合って連結されている。好適な構成では、それぞれの滓分解タンクをバッファータンク
と並列に連結され、揮発性脂肪酸及び酢酸エステルなどの加水分解された生成物の水溶液
をバッファータンクに、連続的、又はバッチで供給する。
【００９０】
　加水分解及びバイオガス化されている間は、化学処理槽、加水分解反応器、バッファー
タンク又はバイオガス化反応器の内容物を、連続的又は間欠的に撹拌してもよい。気体、
又はモータ駆動の撹拌機、油圧式撹拌機、振とう機、超音波発生装置、磁気式撹拌機、気
泡発生機、乳化機又は当業者には既知の全ての他の手段を本発明によるシステムに用いて
もよい。
【００９１】
　以下、本発明の利点、特徴及び詳細について、図面を用いて説明する。
【００９２】
　図１は、水素とメタンガスを製造する方法の一実施例を示している。石炭は所望の大き
さの粒子とするために、破砕機１に供給される。石炭粒子は、石炭と石炭でない粒子を比
重の差により分離するために、浮沈タンク又はハイドロサイクロンのような、重力式分離
装置２に送給される。分離されて精製された石炭粒子は、１つ又はそれ以上の化学処理槽
３に送給されて、化学薬品及び水を加えて、所定の時間、かき混ぜ、撹拌又は混合する。
化学処理槽では、石炭が完全に可溶化するように、固形の石炭粒子を複数の槽により槽間
を循環してもよい。可溶化された石炭は、１つ又は複数の加水分解反応器４に送給される
。加水分解反応器において、ある時間保温すると、水素、メタン及び二酸化炭素が生成さ
れる。次いで、揮発性脂肪酸及び酸エステルは、加水分解反応器からバッファータンク５
へ移送される。２つ以上の加水分解反応器から送給された揮発性脂肪酸、酸エステルを含
む溶液は、バッファータンクにおいて平衡化される。平衡化された加水分解混合物は、バ
イオガス化反応器６に移送される。バイオガス化反応器において、移送された溶液を、あ
る期間保温すると、メタン、水素及び／又は二酸化炭素が生成される。更に、バイオガス
化反応器内の廃液が濾過されて、濾液は化学処理槽に戻される。バイオガス化反応器にお
ける保温及び消化した後の反応器内の液体は、導管を介して化学処理槽３に再循環しても
よい。
【００９３】
　本発明によるメタン及び水素を生成する装置の好適な実施例を図２に示す。石炭は破砕
機８により粉砕されて、石炭でない粒子を除去するために、重力式分離装置９に配送され
る。精製された石炭粒子は、複数の化学処理槽１０に配送されて、可溶化される。石炭の
可溶化は複合的な処理並びに導管１１を介しての処理槽間の循環が必要なこともある。可
溶化された石炭は、３つの加水分解反応器１２へ配送される。加水分解反応器において、
ある時間保温すると、揮発性脂肪酸及び／又は酢酸塩、並びに水素、メタン及び二酸化炭
素が生成される。次いで、加水分解された基質を含む液体は、導管を介して加水分解反応
器から、バッファータンク１３に移送される。そのタンクおいて、複数の加水分解反応器
からの溶液は、物理的性質を平衡化される。平衡化された加水分解溶液は、導管を介して
バイオガス化反応器１４に移送される。バイオガス化反応器において、移送された溶液を
ある期間保温すると、水素、メタン及び／又は二酸化炭素が生成される。バイオガス化反
応器における保温及び消化に続いて、残留する液体の細胞を保持し、液体の一部を別の導
管１５を介して化学処理槽又は加水分解反応器、あるいは双方に再循環してもよい。３つ
の加水分解反応器内の残留物は、固体と液体を分離する固体分離装置１６に移送してもよ
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い。分離された固体１７は、廃棄又は有効利用される。分離された液体１８から、処理装
置１９により、金属イオン、塩及び他の汚染物質が除去されて、その結果残った水は、導
管２０を介して化学処理槽１０に戻される。バイオガス化反応器からの廃液は、固体分離
装置１６に移送してもよい。
【実施例】
【００９４】
　破砕機、篩及び振動テーブル、化学処理槽、加水分解反応器、バイオガス化反応器、ぜ
ん動ポンプ、磁気撹拌板、タンク加熱器及びマノメータから成るベンチスケールのシステ
ムを設計、構築した。
【００９５】
　ルイジアナ州デソート・パリシュ，マンスフィールドのドレット・ヒルズ炭鉱の褐炭（
以下「石炭」と称す）を、破砕機（ＯＣＧ　Ｓｙｓｔｅｍｓ　Ｍｏｄｅｌ　４Ｅ）により
破砕した。破砕された石炭は、ＡＳＴＭ、Ｎｏ．６０の篩に投入してＲｅｔｃｈ　Ｍｏｄ
ｅｌ　ＡＳ２００振動盤により、２５０ミクロン以下に篩分けた。篩分けられた石炭を４
００グラム計り取り、４リットルの第１化学処理槽に投入し、好気性で非生物的に下記の
工程で調整した溶液と共に処理した。
【００９６】
　１．０．０５モルの水酸化ナトリウムを含む２リットルの溶液とし２－５分間撹拌して
から、Ｂｌｕｅ　Ｍ　Ｄｒｙ　Ｔｙｐｅ　Ｂａｃｔｅｒｉａｌｏｇｉｃａｌ恒温装置にお
いて、４０℃の定温にて２４時間保持した。
【００９７】
　２．工程１の溶液の上澄み液を、第２の化学処理槽の０．２５モル酢酸エチルを含む２
リットルの溶液に投入して、２－５分間撹拌してから、Ｂｌｕｅ　Ｍ　Ｄｒｙ　Ｔｙｐｅ
　Ｂａｃｔｅｒｉｏｌｏｇｉｃａｌ恒温装置において、９０℃の定温にて２４時間保持し
た。
【００９８】
　３．工程２の溶液の上澄み液を、第３の化学処理槽の過酸化水素及び０．１２グラムの
塩化鉄を含む０．４リットルの溶液に投入して、手動で２－５分間撹拌してから、Ｂｌｕ
ｅ　Ｍ　Ｄｒｙ　Ｔｙｐｅ　Ｂａｃｔｅｒｉｏｌｏｇｉｃａｌ恒温装置において、４０℃
の定温にて４８時間保持した。塩化鉄は、過酸化水素を添加する前に添加した。加水分解
反応器に配送する前に燐酸緩衝液を用いてｐＨ値を３．５に調整した。
【００９９】
　４．上記各工程において、可溶化されずに化学処理槽に残留する石炭は、全ての石炭が
可溶化されるまで、上記工程を繰り返した。残留した固形分は、化学処理の前に行う、重
力式分離では除去されなかった非石炭粒子が主体であると規定した。
【０１００】
　可溶化された石炭は、化学処理槽の排出口から、ぜん動ポンプ（Ｍａｓｔｅｒ　Ｆｌｅ
ｘ　Ｍｏｄｅｌ　Ｎｏ．７５２９－２５）を用いて、１１．５リットルの加水分解反応器
の導入側の０．２５インチ径の透明な可撓性チューブを介して加水分解反応器に配送され
た。加水分解反応器の上部を排気してから、外気よりも約１ｐｓｉｇ（０．０７ｋｇｆ／
ｃｍ２）の正圧となるように窒素を充填した。ほぼ７日に１回、可溶化された石炭の約２
０％容量を移送する。化学処理槽から加水分解反応器への液体の移送が完了したら、ｐＨ
計により加水分解反応器内の液体のｐＨ値を測定し、ｐＨ値がほぼ５．５－６．０に保た
れるように重炭酸ナトリウムにより調整する。
【０１０１】
　加水分解反応器は、頭部にゴム製の栓、底部にＯ－リングのパッキン及びステンレス鋼
製のスクリューを備えた円筒状の透明なアクリル樹脂で構成される。タンクは、液体及び
気体の移送及び試料採取用に複数のポート及び弁、１００Ｗの間接加熱式浸漬ヒータ（Ｍ
ａｒｉｎｅｌａｎｄ　Ｍｏｄｅｌ　Ｎｏ．Ｓｔｅａｌｔｈ）及び撹拌機（Ｓｔｉｒ－Ｐａ
ｋ　Ｍｏｄｅｌ　Ｎｏ．５０００７－２０）を備えている。長さ６０ｍｍの磁石式撹拌棒
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を加水分解反応器内に投入し、タンクを磁力式撹拌盤（ＶＷＲ　Ｍｏｄｅｌ Ｎｏ．６２
０－Ｓ）に載置し、撹拌棒を約４００ｒｐｍで回転させて連続的に撹拌した。
【０１０２】
　注射器を用いてポートを通して、液体及び気体の試料が１日に数回採取され、液体クロ
マトグラフ／質量分析計（Ｖａｒｉａｎ　５００－ＭＳ　ＬＣ）を用いて、嫌気性発酵に
由来する、水素、揮発性脂肪酸及び酢酸塩並びに栄養分など気体及び化学成分が分析され
た。イオンクロマトグラフ分析計（Ｄｉｏｎｅｘ　ＩＣＳ－３０００）を用いて、全有機
炭素が測定された。全ての分析は２回繰り返した。約６日間経て、加水分解反応器内のこ
れら気体及び化学成分の濃度が増大し後、加水分解反応器内に移送した量と同容量の液体
が、ぜん動ポンプ（Ｓｔｅｎｎｅｒ　Ｍｏｄｅｌ　Ｎｏ．１７５ＤＭ５）を用いて、バイ
オガス化タンクに移送される。
【０１０３】
　バイオガス化反応器も、頭部にゴム製の栓、底部にＯ－リングのパッキン及びステンレ
ス鋼製のスクリューを備えた円筒状の透明なアクリル樹脂で構成される。反応器は、液体
及び気体の移送及び試料採取用に複数のポート及び並びに１００Ｗの間接加熱式浸漬ヒー
タ（Ｍａｒｉｎｅｌａｎｄ　Ｍｏｄｅｌ　Ｎｏ．Ｓｔｅａｌｔｈ）を備えている。大きな
表面を提供して、メタン生成培地の微細物の成長を支えるように、樹脂製の網目状仕切り
及び約３０個の樹脂製のバイオ用濾過材（Ｂｉｏｂａｌｌｓ）を反応器内に設置した。長
さ６０ｍｍの磁石製撹拌棒をバイオガス化反応器内に投入し、反応器を磁力式撹拌盤（Ｖ
ＷＲ　Ｍｏｄｅｌ　Ｎｏ．６２０－Ｓ）に載置した。水、栄養分及びメタンを生成する嫌
気性菌から成る約２リットルの溶液を反応器に投入した。撹拌棒を約１００ｒｐｍで回転
させて、反応器内を連続的に撹拌した。
【０１０４】
　化学処理槽から加水分解反応器への液体を移送する前に、加水分解反応器内に移送され
た液体をバイオガス化反応器へ移送した。加水分解反応器からバイオガス化反応器への移
送を完了した時点で、ｐＨ計（Ｔｈｅｒｍｏ　Ｓｃｉｅｎｔｉｆｉｃ　Ｏｒｉｏｎ　５　
Ｓｔａｒ　ｐＨ／ＳＥ／Ｃｏｎｄｕｃｔｉｖｉｔｙ／ＤＯ　Ｂｅｎｃｈｔｏｐ）により、
バイオガス化反応器内の液体のｐＨ値を測定し、重炭酸ナトリウムを添加してｐＨ値がほ
ぼ７．５となるよう調整した。
【０１０５】
　バイオガス化反応器において生成されたメタン及び二酸化炭素は、反応器の頂部の弁、
それに連結された透明な樹脂管を通ってマノメータ装置へ送られた。マノメータ装置は、
水柱と置き換えることにより、生成されたガスの収集及び全ガス容量の測定ができる。注
射器を用いて、ガスの出口側の弁に備えられた試料採取ポートから、日毎に試料が採取さ
れた。ガスクロマトグラフ（Ｖａｒｉａｎ　Ｍｏｄｅｌ　ＧＣ－５００）を用いて、採取
されたガスの組成が分析された。バイオガス化反応器内の液体の試料が日毎に採取され、
液体クロマトグラフ／質量分析計（Ｖａｒｉａｎ　Ｍｏｄｅｌ　５００－ＭＳ　ＬＣ）及
び三連四重極ガスクロマトグラフ／質量分析計（Ｖａｒｉａｎ　Ｍｏｄｅｌ　３２０－Ｍ
Ｓ）を用いて、揮発性脂肪酸及び酢酸塩及び栄養分の成分を分析した。それぞれの分析は
２回行った。ほぼ７日毎に加水分解反応器からバイオガス化タンクへ液体を追加しながら
、バイオガス化タンクのガス生成が、約９０日に渉って測定及び記録された。
【０１０６】
　［データの解析］
　ガスの組成及びバイオガス化反応器の上部空間（ヘッドスペース）とマノメータ装置内
のガス量とを併せた容量（全ヘッドスペース）から、バイオガスの収率を計算した。バイ
オガスの収率は、ガスの温度４０℃及びガス圧を０．８３３気圧の前提で計算した。下記
の理想気体の関係式によって、ガスの標準体積を算定した。
　　　　Ｖｓ＝Ｐａ×Ｖａ×Ｔｓ／Ｔａ×Ｐｓ
【０１０７】
　ここで、Ｖｓはガスの標準体積、Ｖａはガスの実体積、Ｔａはガスの実温度、Ｔｓは標
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準温度（２７３Ｋ）、Ｐａはガスの実圧力、Ｐｓはガスの標準圧力（１気圧）である。
【０１０８】
　化学処理で液化されて第二段階へと移送された石炭の量に基づいて、ガスの容量を標準
立方フィート／トンに換算した。６５％の石炭が炭素であると仮定して、化学量論的（す
なわち、炭素のモル数に基づいて）に、ガスの生成に消費された石炭の量の割合を計算し
た。ガスの容量の算出値は、ガスの収集及び水の試料採取により損失又は希釈された分を
補正した。
【０１０９】
　［結果及び考察］
　このシステムの能力の判定基準は、全バイオガス生成量、生成されたガスの組成及びバ
イオガスへ変換された原料炭の割合である。本システムは、可溶化された約２０％容量の
石炭を定期的に化学処理槽から加水分解反応器へ移送し、それに伴ってほぼ同等容量の液
体が加水分解反応器からバイオガス化反応器へと移送されるバッチ方式で運転された。
【０１１０】
　ｐＨ値の日々の測定及びそれに基づく調整により、反応器内の運転は安定に保たれた。
【０１１１】
　加水分解反応器からの揮発性脂肪酸及び酢酸塩を移送してから約１６時間以内に、バイ
オガスの生成が開始され、６０日の運転期間に渉って、生成ガス量は着々と増加した。運
転を落としていく最終の１４日前の、１７日間のバイオガスの生成は、安定していた。加
水分解反応器内及びバイオガス化反応器内のそれぞれのｐＨ値は、日々測定され所望のｐ
Ｈ値に調整された。運転期間中、加水分解反応器中のｐＨ値は、化学処理槽から可溶化さ
れた石炭の加水分解が進行するに伴って変化したので、定期的に水酸化ナトリウムを添加
して所望の値までｐＨ値を上昇させた。図３には、加水分解反応器及びバイオガス化反応
器内のｐＨ値の日々の変化が示されている。図４には、バイオガス化反応器におけるバイ
オガス及びメタンの累積生成割合（立方フィート／トン）が示されている。図５には、バ
イオガス化反応器におけるバイオガス及びメタンの日々の生成速度（立方フイート／トン
／日）が示されている。
【０１１２】
　固形分中の炭素含有量（例えば、重量、全ＣＯＤ、ＴＯＣ）に基づいて可溶化石炭が測
定され、液体クロマトグラフ／質料分析計（ＬＣ－ＭＳ）を用いて水相中の有機酸が分析
された。図６には、ＣＯＭＣＡＰＳシステムの加水分解反応器内の全有機酸の濃度（ｍｇ
／ｌ）の日々の変化が示されている。図７には、ＣＯＣＡＰＳシステムの加水分解反応器
内に残留する溶解した炭素量の割合（％）の日々の変化が示されている。
【０１１３】
　システムの運転中には、酢酸塩、全有機酸、ＣＯＤ、Ａ４５０の値を頻繁に測定した。
【０１１４】
　［結論］
　定温度４０℃の好熱性の条件の下で、ＣＯＭＣＡＰＳシステムの石炭をメタンガスに変
換する能力が評価された。破砕され、篩分された、一連の化学処理により可溶化された石
炭の約２０％が、嫌気性の加水分解反応器に移送され、加水分解バクテリア培地により可
溶化された石炭が優先的に揮発性有機酸及び酢酸塩と変換される。ある時間が経過した後
、加水分解反応器内の溶液は移送された可溶化石炭とほぼ同量が、バイオガス化反応器に
移送され、メタン、二酸化炭素及び水素が生成される。上述したように、固体の炭素が実
質的に完全に可溶化されるまで、工程が繰り返された。可溶化された石炭は、加水分解さ
れ、加水分解で生じた揮発性有機酸及び酢酸塩は、メタン、二酸化炭素及び水素に変換さ
れる。この条件下において、運転開始から、第１５日及び第３０日の累積メタンの収量そ
れぞれ１７リットル及び４２リットルであった。同時期における可溶化炭素の変換率はそ
れぞれ２６．５％及び６１．４％であった。同時期における加水分解反応器内に残留して
いる有機酸の濃度はそれぞれ、１４９０ｍｇ／リットル及び１９６５ｍｇ／リットルであ
った。
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【０１１５】
　ここに引用したそれぞれの特許、特許出願及び出版物の開示は全体として、参考文献に
組込んだ。
【符号の説明】
【０１１６】
１　　破砕機
２　　重力式分離装置
３　　化学処理槽
４　　加水分解反応器
５　　バッファータンク
６　　バイオガス化反応器
８　　破砕機
９　　重力式分離装置
１０　化学処理槽
１１　導管
１２　加水分解反応器
１３　バッファータンク
１４　バイオガス化反応器
１５　導管
１６　固体分離装置
１７　固体
１８　液体
１９　処理装置
２０　導管

【図１】 【図２】
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