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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　溶媒を製造する方法であって、
　（ａ）糖を含む溶液を産生するためにセルロース系またはリグノセルロース系バイオマ
スを糖化することと、
　（ｂ）前記糖溶液を処理し、糖溶液中に存在する他の糖に対するフルクトースの濃度を
増大させることによってフルクトース濃度を増大させることと、
　（ｃ）前記増大したフルクトースの糖溶液を微生物と接触させることと、
　を含み、
　前記微生物が糖の１つまたはそれ以上を溶媒へと添加し得るのに効果的な条件を維持す
る一方で、糖の１つまたはそれ以上の代謝により微生物が脂質を産生できるようにし、前
記脂質が溶媒の毒性作用から微生物を保護し、
　前記微生物がクロストリジウム（Ｃｌｏｓｔｒｉｄｉｕｍ）種の菌株を含む、
　方法。
【請求項２】
　前記糖の少なくとも一部分が異性化されている、請求項１に記載の方法。
【請求項３】
　前記糖化されたセルロース系またはリグノセルロース系バイオマスがキシロースイソメ
ラーゼと接触される、請求項２に記載の方法。
【請求項４】
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　前記セルロース系またはリグノセルロース系バイオマスを処理してその糖化に対する抵
抗性を減少させるための処理方法に供される、請求項１に記載の方法。
【請求項５】
　前記処理方法が、電子、超音波処理、酸化、熱分解、水蒸気爆砕、化学処理、機械的処
理、凍結粉砕およびその組合せによる衝撃からなる群より選択される、請求項４に記載の
方法。
【請求項６】
　前記処理方法が電子による衝撃である、請求項５に記載の方法。
【請求項７】
　前記セルロース系またはリグノセルロース系バイオマスが、紙、紙製品、紙くず、製紙
パルプ、着色紙、塗工紙、コーテッド紙、充填紙、雑誌、印刷物、プリンタ用紙、ポリコ
ート紙、カード用紙、厚紙、板紙、ワタ、木材、削片板、林業廃棄物、おがくず、アスペ
ン材、木片、草木、スイッチグラス、ススキ、コードグラス、クサヨシ、穀物残渣、米穀
、オートムギ殻、コムギもみ殻、オオムギ殻、農業廃棄物、貯蔵牧草、カノーラわら、コ
ムギわら、オオムギわら、オートムギわら、米わら、黄麻、大麻、亜麻、竹、サイザル麻
、マニラ麻、トウモロコシ穂軸、トウモロコシ茎葉、ダイズ茎葉、トウモロコシ繊維、ア
ルファルファ、乾草、ヤシ毛、糖加工残渣、バガス、テンサイパルプ、リュウゼツランバ
ガス、藻、海藻、堆厩肥、下水、アラカチャ、ソバ、バナナ、オオムギ、キャッサバ、ク
ズ、アンデスカタバミ、サゴ、モロコシ、ジャガイモ、サツマイモ、タロイモ、ヤマノイ
モ、マメ、ソラマメ、レンズマメ、エンドウマメ、産業廃棄物およびそのいずれかの組合
せからなる群より選択される、請求項１に記載の方法。
【請求項８】
　前記微生物がクロストリジウム・サッカロペルブチルアセトニカム（Ｃｌｏｓｔｒｉｄ
ｉｕｍ　ｓａｃｃｈａｒｏｐｅｒｂｕｔｙｌａｃｅｔｏｎｉｃｕｍ）である、請求項７に
記載の方法。
【請求項９】
　前記微生物がクロストリジウム・サッカロペルブチルアセトニカム（Ｃｌｏｓｔｒｉｄ
ｉｕｍ　ｓａｃｃｈａｒｏｐｅｒｂｕｔｙｌａｃｅｔｏｎｉｃｕｍ）株ＡＴＣＣ２７０２
１である、請求項８に記載の方法。
【請求項１０】
　前記微生物がクロストリジウム・サッカロペルブチルアセトニカム（Ｃｌｏｓｔｒｉｄ
ｉｕｍ　ｓａｃｃｈａｒｏｐｅｒｂｕｔｙｌａｃｅｔｏｎｉｃｕｍ）株ＡＴＣＣ２７０２
２である、請求項８に記載の方法。
【請求項１１】
　前記溶媒が有機溶媒を含む、請求項１に記載の方法。
【請求項１２】
　前記溶媒がアルコールを含む、請求項１１に記載の方法。
【請求項１３】
　前記アルコールがイソブタノールまたはｎ－ブタノールを含む、請求項１２に記載の方
法。
【請求項１４】
　糖を含む前記糖化されたセルロース系またはリグノセルロース系バイオマスがフルクト
ースを含む、請求項１に記載の方法。
【請求項１５】
　前記脂質がトリグリセリドを含む、請求項１に記載の方法。
【請求項１６】
　前記脂質が解糖経路を介して生成する、請求項１に記載の方法。
【請求項１７】
　前記トリグリセリドがＤ－グリセルアルデヒド経路を介し、グリセロール３－リン酸の
エステル化によって産生される、請求項１５に記載の方法。
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【請求項１８】
　微生物のための飼料ベースの栄養素パッケージを供給することをさらに含む、請求項１
に記載の方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　（関連出願の相互参照）
　本願は２０１１年１２月２２日に出願された米国仮特許出願第６１／５７９，５５９号
の利益を主張するものである。上記出願の開示全体が参照により本明細書に組み込まれる
ものとする。
【０００２】
　本発明はバイオマスを有用な生成物に変換する方法に関する。具体的には、本発明はフ
ルクトースなどの糖からブタノールなどの生成物を製造することに関する。
【背景技術】
【０００３】
　石油に対する需要の増加に伴い、バイオ燃料および生化学物質を製造するための再生可
能な供給原料に対しても関心が集まっている。このような製造工程にリグノセルロース系
バイオマスをその供給原料として用いることが１９７０代から研究されている。リグノセ
ルロース系バイオマスは豊富に存在し、再生可能であり、国内で産出され、かつ食品産業
での利用と競合しないため、魅力的なものである。
【０００４】
　今日では、農業残渣、木材バイオマス、都市廃棄物、油糧種子／油粕および海藻のよう
ないくつかの例を含め、多数の有望なリグノセルロース系供給原料が利用可能である。現
時点では、このような原料は動物飼料やバイオコンポスト原料として使用されるか、熱電
併給施設で燃やされるか、埋め立てられる。
【０００５】
　リグノセルロース系バイオマスは、植物細胞壁が硬くて密集した構造をもつことから、
分解されにくい。この構造にはヘミセルロース基質に埋め込まれた結晶セルロース繊維が
含まれており、リグニンがこれを取り囲んでいる。この密集した基質は、酵素をはじめと
する化学的、生化学的、生物学的プロセスの作用を受けにくくなっている。セルロース系
バイオマス原料（例えば、実質的リグニンがすべて除去されたバイオマス原料）の方が酵
素をはじめとする変換プロセスを受けやすいが、それでも、天然に存在するセルロース系
原料を加水分解酵素と接触させたときの収率が低い（理論的収率に比べて）場合が多い。
リグノセルロース系バイオマスはこれよりさらに酵素の攻撃を受けにくい。さらに、各タ
イプのリグノセルロース系バイオマスにはそれ独自のセルロース、ヘミセルロースおよび
リグニンの組成がある。
【０００６】
　リグノセルロース系バイオマスから構造性炭水化物を抽出する方法が多数試みられてき
たが、これらの方法は費用がかかりすぎるか、収率が低すぎるか、得られた生成物に望ま
しくない化学物質が残るか、糖を分解するだけであるかのいずれかである。
【０００７】
　再生可能なバイオマス源に由来する単糖類が石油をはじめとする化石原料の代わりにな
る、これらを補う、あるいはこれに代わることによって、化学産業および燃料産業の基盤
となる可能性も考えられる。しかし、このような単糖類を大量にかつ許容範囲にある純度
および価格で利用できるようにする技術を開発する必要がある。
【発明の概要】
【０００８】
　バイオマスの糖化の効率を増大させる方法が本明細書に提供される。具体的には、酵素
反応ネガティブフィードバック阻害を回避することによって効率性を得ることができる。
【０００９】
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　一態様では、本発明は生成物を製造する方法を特徴とし、この方法は、バイオマスの糖
化によってフルクトースを製造することと、糖化したバイオマスを異性化剤と接触させる
ことと、フルクトースを微生物および／または酵素で生成物に変換することとを含む。
【００１０】
　いくつかの実施形態では、バイオマスはセルロース系またはリグノセルロース系原料を
含む。セルロース系またはリグノセルロース系バイオマスバイオマスを、例えば、電子に
よる衝撃、超音波処理、酸化、熱分解、水蒸気爆砕、化学処理、機械的処理、凍結粉砕お
よびその組合せからなる群より選択される処理方法を用いて処理し、その糖化に対する抵
抗性を減少させる。
【００１１】
　異性化剤は、例えば、イソメラーゼ、例えばキシロースイソメラーゼであり得る。
【００１２】
　いくつかの実施形態では、セルロース系またはリグノセルロース系バイオマスバイオマ
スは、紙、紙製品、紙くず、製紙パルプ、着色紙、塗工紙、コーテッド紙、充填紙、雑誌
、印刷物、プリンタ用紙、ポリコート紙、カード用紙、厚紙、板紙、ワタ、木材、削片板
、林業廃棄物、おがくず、アスペン材、木片、草木、スイッチグラス、ススキ、コードグ
ラス、クサヨシ、穀物残渣、米穀、オートムギ殻、コムギもみ殻、オオムギ殻、農業廃棄
物、貯蔵牧草、カノーラわら、コムギわら、オオムギわら、オートムギわら、米わら、黄
麻、大麻、亜麻、竹、サイザル麻、マニラ麻、トウモロコシ穂軸、トウモロコシ茎葉、ダ
イズ茎葉、トウモロコシ繊維、アルファルファ、乾草、ヤシ毛、糖加工残渣、バガス、テ
ンサイパルプ、リュウゼツランバガス、藻、海藻、堆厩肥、下水、アラカチャ、ソバ、バ
ナナ、オオムギ、キャッサバ、クズ、アンデスカタバミ、サゴ、モロコシ、ジャガイモ、
サツマイモ、タロイモ、ヤマノイモ、マメ、ソラマメ、レンズマメ、エンドウマメ、産業
廃棄物およびそのいずれかの組合せからなる群より選択される。
【００１３】
　いくつかの場合には、微生物はクロストリジウム（Ｃｌｏｓｔｒｉｄｉｕｍ）種の株を
含み、例えば、微生物はＣ．サッカロペルブチルアセトニカム（Ｃ．ｓａｃｃｈａｒｏｐ
ｅｒｂｕｔｙｌａｃｅｔｏｎｉｃｕｍ）、例えば、Ｃ．サッカロペルブチルアセトニカム
（Ｃ．ｓａｃｃｈａｒｏｐｅｒｂｕｔｙｌａｃｅｔｏｎｉｃｕｍ）のＡＴＣＣ２７０２１
株またはＣ．サッカロペルブチルアセトニカム（Ｃ．ｓａｃｃｈａｒｏｐｅｒｂｕｔｙｌ
ａｃｅｔｏｎｉｃｕｍ）のＡＴＣＣ２７０２２株であり得る。
【００１４】
　生成物は溶媒、例えば、イソブタノールまたはｎ－ブタノールなどのアルコールを含み
得る。
【００１５】
　本明細書に記載のいくつかの実施形態では、セルロース系またはリグノセルロース系原
料に由来するフルクトースなどの糖からブタノールなどの生成物を製造するのが一般に好
ましいが、他の入手源由来のフルクトースを使用してもよい。
【００１６】
　本発明は「発明の概要」に開示される実施形態に限定されるものではなく、請求項によ
って定められる本発明の趣旨と範囲を逸脱しない修正を包含することが意図されることを
理解するべきである。
【００１７】
　上記の内容は、本発明の実施形態の例を、同じ参照文字が同じ部分を異なる視点から表
す添付図面に図示し、さらに具体的に説明することにより明らかになろう。図面は拡大を
必要とするものではなく、本発明の実施形態を図示することに重点を置いたものである。
【図面の簡単な説明】
【００１８】
【図１】酵素によるセルロースからグルコースへの加水分解を示す図である。セルロース
基質（Ａ）がエンドセルラーゼ（ｉ）によってセルロース（Ｂ）に変換され、これがエキ
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ソセルラーゼ（ｉｉ）によってセロビオース（Ｃ）に変換され、これがセロビアーゼ（ベ
ータ－グルコシダーゼ）（ｉｉｉ）によってグルコース（Ｄ）に変換される。
【図２】バイオマス供給原料から１つ以上の生成物への変換を示す流れ図である。供給原
料を物理的に前処理し（例えば、大きさを減少させるため）（２００）、任意選択で処理
してその抵抗性を減少させ（２１０）、糖化して糖溶液を生成し（２２０）、この溶液を
製造プラントに輸送し（２３０）（例えば、パイプライン、鉄道車両によって）（または
輸送中に糖化を実施する場合、供給原料、酵素および水を輸送する）、糖化した供給原料
をバイオプロセス処理して所望の生成物（例えば、アルコール）を生成し（２４０）、こ
の生成物を例えば蒸留によってさらに処理し、最終生成物を生成する（２５０）。リグニ
ン含有量を測定すること（２０１）または処理パラメータを設定または調節すること（２
０５）によって、抵抗性の処理を改変してもよい。供給原料を培地および酵素と混合する
ことによって（２２１）、供給原料の糖化（２２０）を改変してもよい。
【図３】グルコースおよびフルクトースの代謝の準備段階を示す図である。
【図４】フルクトースが代謝されるときにトリグリセリドが生成する代謝経路を示す図で
ある。
【図５】ブタノール生成微生物の代謝経路を示す図である。
【発明を実施するための形態】
【００１９】
　本発明は、バイオマス原料（例えば、バイオマス原料またはバイオマス由来原料）を処
理し、のちに生成物の製造に用いることができるフルクトースなどの糖を得る方法に関す
る。例えば、糖、例えばフルクトースを発酵させて、アルコール、例えばブタノール、例
えばイソブタノールまたはｎ－ブタノールなどの溶媒を生成することができる。このほか
酪酸を生成することができる。本発明者らは、いくつかの場合には、フルクトース溶液の
方がグルコース溶液よりも速く高い収率でアルコールに発酵し得ることを発見した。
【００２０】
　いかなる特定の理論にも束縛されるものではないが、溶媒（例えば、ブタノール）など
の生成物には溶媒生成生物に対して毒性があり、フルクトースなどの一部の糖を代謝する
ことにより保護基質（例えば、トリグリセリド）が生成し、グルコース代謝の程度または
速度が増大すると考えられている。溶媒の作用としては、細胞膜と相互作用して膜流動性
を崩壊させるという説が提唱されている。ブタノールなどの溶媒にはほかにも、膜に対す
るカオトロピック効果があると考えられている。カオトロピック物質は、非共有結合力に
よって媒介される分子内相互作用の安定化を阻害する。上に挙げた作用により、溶媒が栄
養素の能動輸送、膜結合酵素の活性およびグルコース取込みを阻害し得る。ほかにも溶媒
により、膜ｐＨ勾配が部分的にまたは完全に消失したり、細胞内のｐＨおよびＡＴＰ濃度
が低下したりすることがある。溶媒の増加に応答して、細胞が脂質組成を調節して流動性
を維持しようとすることがある（Ｃｈｒｉｓｔｏｐｈｅｒ　Ａ．Ｔｏｍａｓ，Ｊ．Ｂａｃ
ｔｅｒｉｏｌ．１８６：２００６－２０１８（２００４））。フルクトース代謝がトリグ
リセリドなどの脂質の増加を促進し得る。
【００２１】
　いかなる特定の理論にも束縛されるわけではないが、溶媒生成に対するフルクトースな
どの糖の有用性は、解糖の調節と関連があり得ると考えられている。調節の目的は、生物
体の増殖および健康状態を調節することである。自然界にはフルクトースなどの一部の糖
がグルコースほど豊富に存在しないことから、解糖を抑制する調節機序も発達していない
と考えられている。このことにより、生物体によるこのようなフルクトースなどの糖の摂
取および代謝が高くなる可能性がある。
【００２２】
　例えば、図１に示されるように、糖化の過程では、最初にセルロース基質（Ａ）がラン
ダムな位置でエンドグルカナーゼ（ｉ）によって加水分解され、オリゴマー中間体（例え
ば、セルロース）（Ｂ）が生成する。次いで、この中間体がセロビオヒドロラーゼなどの
エキソ分解性のグルカナーゼ（ｉｉ）の基質となり、セルロースポリマーの末端からセロ
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ビオースが生成する。セロビオースは水溶性の１，４結合したグルコース二量体である。
最後にセロビアーゼ（ｉｉｉ）がセロビオース（Ｃ）を分解しグルコース（Ｄ）が生じる
。したがって、セルロースの結晶部分を攻撃し、エキソセルラーゼがセロビオースを生成
する効果を増大させるにはエンドグルカナーゼが特に効果的であり、それにはセロビオー
スがグルコースを生成する特異性が必要である。したがって、セルロース基質の性質およ
び構造に応じて、異なる３種類の酵素の量およびタイプを修正することが必要であり得る
ことは明らかである。
【００２３】
　アルコール、例えばブタノールを製造する工程を図２に示す。アルコールを製造する工
程には、例えば、任意選択で供給原料を機械的に処理し、例えばその大きさを減少させる
こと（２００）、この処理の前および／または後に、任意選択で供給原料を別の物理的処
理方法で処理し、その抵抗性を減少させること（２１０）、次いで、酵素複合体を用いて
供給原料を糖化し、糖溶液を生成すること（２２０）が含まれ得る。ほかにも、この方法
には任意選択で、例えばパイプライン、鉄道車両、トラックまたは荷船によって、溶液（
または供給原料、酵素および水（輸送中に糖化を実施する場合））を製造プラントまで輸
送すること（２３０）が含まれ得る。いくつかの場合には、糖化した供給原料をさらにバ
イオプロセス処理して（例えば、発酵させて）、所望の生成物、例えばアルコールを生成
する（２４０）。いくつかの実施形態では、得られたこの生成物を例えば蒸留によってさ
らに処理し、最終生成物を生成する（２５０）。供給原料の抵抗性を減少させる方法の１
つが、供給原料の電子衝撃によるものである。必要に応じて、２０１０年８月１２日に公
開されたＭｅｄｏｆｆおよびＭａｓｔｅｒｍａｎによる米国特許出願公開第２０１０／０
２０３４９５（Ａ１）号（開示全体が参照により本明細書に組み込まれる）に記載されて
いるように、工程の様々な段階で供給原料のリグニン含有量を測定する段階（２０１）お
よびこの測定に基づいてパラメータを設定または調節する段階（２０５）を実施してもよ
い。また、供給原料を培地および酵素と混合することによって（２２１）、供給原料の糖
化（２２０）を改変してもよい。
【００２４】
　これより、上で図２を参照しながら論じた方法の諸段階についてさらに詳細に論じ、次
いで、この工程で使用する原料について論じる。
【００２５】
フルクトースから有用な生成物への発酵
　糖化または糖化とそれに続く異性化によって生成されたフルクトースを発酵させて、ア
ルコール、例えば、ブタノールまたは酪酸を生成することができる。
【００２６】
　図３は、フルクトースおよびグルコースの解糖の準備段階を示している。発酵には多相
性の解糖反応が含まれ、その準備段階でグリセルアルデヒド３－リン酸が生成する。図３
に示し、のちに詳細に論じるように、グリセルアルデヒド３－リン酸がフルクトースから
生成する方がグルコースから生成するよりも反応の数が少なく、これがフルクトース発酵
にみられる効率の方がグルコース発酵よりも高いことの一因となっている。
【００２７】
　図３のグルコース経路を参照すると、ヘキソキナーゼとＡＴＰの作用によりグルコース
がグルコース６－リン酸に変換される。次いで、ホスホヘキソイソメラーゼによりグルコ
ース６－リン酸がフルクトース６－リン酸に異性化された後、さらにホホフルクトキナー
ゼ（ｐｈｏｐｈｏｆｒｕｃｔｏｋｉｎａｓｅ）とＡＴＰの作用によりフルクトース１，６
－リン酸に変換される。この時点で、二リン酸化された糖がフルクトース二リン酸アルド
ラーゼによりジヒドロキシアセトンリン酸とグリセルアルデヒド３－リン酸に分解される
。ジヒドロキシアセトンリン酸はトリオースリン酸イソメラーゼの作用によりグリセルア
ルデヒド３－リン酸に異性化される。
【００２８】
　再び図３を参照すると、フルクトースの解糖には数種類の経路がある。ヘキソキナーゼ
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はグルコースと強く反応するが、フルクトースに対する親和性は低い。したがって、フル
クトースはヘキソキナーゼとＡＴＰによりグルコース６－リン酸にリン酸化されるが、こ
の経路による解糖への関与はきわめて低いと予想される。これよりも可能性の高い経路で
は、フルクトキナーゼとＡＴＰの作用によるフルクトースのリン酸化から始まってフルク
トース１－リン酸が生じる。次いで、フルクトース１－リン酸アルドラーゼによりフルク
トース１－リン酸がジヒドロキシアセトンリン酸とＤ－グリセルアルデヒドに分解される
。グルコース経路と同じように、トリオースリン酸イソメラーゼによりジヒドロキシアセ
トンリン酸がグリセルアルデヒド３－リン酸に異性化される。Ｄ－グリセルアルデヒドは
トリオースキナーゼとＡＴＰによりグリセルアルデヒド３－リン酸に変換される。
【００２９】
　発酵に使用する微生物はブタノール、例えば、イソブタノールまたはｎ－ブタノールが
生成するよう選択するのが好ましい。適切な微生物としては、のちの原料の節で論じる微
生物が挙げられる。多くのブタノール生成生物が絶対嫌気性菌である。
【００３０】
　図４に示すように、フルクトースにより解糖の副生成物としてトリギルセリド（ｔｒｉ
ｇｙｌｃｅｒｉｄｅ）の生成が進むことがある。図４のトリグリセリド生成の最終段階で
は、グリセロール３－リン酸と脂肪酸との間でエステル化が起こる。脂肪酸はグリセルア
ルデヒド３－リン酸から生成されるものであり、その生成については上に記載したが、複
数の中間体はここに掲載していない。グリセロール３－リン酸の生成が図４に示されてい
るが、これはグリセロール３－リン酸デヒドロゲナーゼがジヒドロキシアセトンン酸に作
用することによって起こり得るものである。またこの生成は、グリセロールデヒドロゲナ
ーゼがＤ－グリセルアルデヒドに作用してグリセロールが生成することによっても起こり
得るものであり、グリセロールは次いでグリセロキナーゼとＡＴＰによりリン酸化され、
グリセロール３－リン酸になる。グリセロール３－リン酸の生成は、グルコースからジヒ
ドロキシアセトンリン酸中間体を経ることが可能であるが、Ｄ－グリセロールアルデヒド
を経るまた別の経路が存在し、これはフルクトースを経てのみ利用可能な経路であり、こ
の中間体がさらに多く生成し得るものである。グリセロール３－リン酸のエステル化によ
り生成したトリグリセリドは、ブタノールの毒性作用からブタノール生成生物を保護する
ことによって、ブタノール生成を補助し得る。
【００３１】
　図５は、ブタノール生成生物、クロストリジウム・アセトブチリシウム（Ｃｌｏｓｔｒ
ｉｄｉｕｍ　ａｃｅｔｏｂｕｔｙｌｉｃｉｕｍ）の発酵経路を示す。典型的な発酵では、
細胞は誘導期の後に指数増殖期に入る。この増殖相では、最初に酪酸および酢酸が細胞増
殖に必要なＡＴＰとともに生成する。この相は酸発酵とも呼ばれる。定常期付近および定
常期になると、培養物の代謝が主要な溶媒生成物としてアセトン、ブタノールおよびエタ
ノールを生成する方向へ移行する。この段階は溶媒生成相としても知られている。溶媒生
成相の期間およびその後に、細胞は栄養型になり、死滅し、かつ／または胞子を形成する
。図５では、反応が太い矢印で表され、Ｒ１～Ｒ１９の記号が付されている。酸生成反応
はＲ９およびＲ１８（それぞれＰＴＡ－ＡＫおよびＰＴＢ－ＢＫによって触媒される）で
あり、それぞれ酢酸および酪酸を生じる。この２つの酸はＲ７およびＲ１７（Ｒ９および
Ｒ１８と逆の経路）を経て再同化されるか、Ｒ８およびＲ１５（ＣｏＡＴによって触媒さ
れる）を経てアセチルＣｏＡおよびブチリルＣｏＡに直接変換される。溶媒生成反応はＲ
１１、Ｒ１６およびＲ１９（それぞれＡＡＤ、ＡＡＤＣおよびＢＤＨによって触媒される
）であり、それぞれエタノール、酢酸およびブタノールを生じる。Ｒ１４はＢＨＢＤ、Ｃ
ＲＯおよびＢＣＤによって触媒される反応からなるひとまとまりの反応である（ｈｔｔｐ
：／／ｗｗｗ．ｂｉｏｍｅｄｃｅｎｔｒａｌ．cｏｍ／１７５２－０５０９／５／Ｓｌ／
Ｓ１２　”Ａｎ　ｉｍｐｒｏｖｅｄ　ｋｉｎｅｔｉｃ　ｍｏｄｅｌ　ｆｏｒ　ｔｈｅ　ａ
ｃｅｔｏｎｅ－ｂｕｔａｎｏｌ－ｅｔｈａｎｏｌ　ｐａｔｈｗａｙｓ　ｏｆ　Ｃｌｏｓｔ
ｒｉｄｉｕｍ　ａｃｅｔｏｂｕｔｙｌｉｃｕｍ　ａｎｄ　ｍｏｄｅｌ－ｂａｓｅｄ　ｐｅ
ｒｔｕｒｂａｔｉｏｎ　ａｎａｌｙｓｉｓ”）。
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【００３２】
　発酵の最適ｐＨはｐＨ４～７前後である。典型的な発酵時間は２０℃～４０℃の範囲の
温度で約２４～１６８時間であるが、好熱性微生物はこれよりも高い温度を好む。嫌気性
生物では、無酸素下で、例えば、Ｎ２、Ａｒ、Ｈｅ、Ｃ０２またはその混合物などの不活
性ガスで覆って発酵を実施するのが好ましい。さらに、発酵の一部の時間または発酵時間
全体を通して、タンクに不活性ガスを流し混合物にパージし続けてもよい。
【００３３】
　発酵中に噴流混合をはじめとする攪拌を用いてもよく、いくつかの場合には、糖化と発
酵を同じタンク内で実施する。いくつかの実施形態では、機械的混合を一切行わずに発酵
を実施する。
【００３４】
　糖化および／または発酵中に栄養素、例えば、米国特許出願第６１／３６５，４９３号
および米国特許第６，３５８，７１７号（開示全体が参照により本明細書に組み込まれる
）に記載されている飼料ベースの栄養素パッケージを添加してもよい。
【００３５】
　米国特許出願第１２／３７４，５４９号および国際公開第２００８／０１１５９８号に
記載されているように、移動式の発酵槽を用いてもよい。同様に、糖化設備が移動式のも
のであってもよい。さらに、輸送中に糖化および／または発酵の一部または全部を実施し
てもよい。
【００３６】
好適な発酵剤
　発酵に使用する微生物（１種または複数種）は天然の微生物および／または組換え微生
物であり得る。例えば、微生物は細菌、例えば、セルロース分解細菌、真菌、例えば酵母
、植物または原生生物、例えば藻、原生動物または真菌様原生生物、例えば粘菌であり得
る。生物体に適合性があれば、生物体の混合物を用いてもよい。
【００３７】
　適切な発酵微生物は、フルクトース、好ましくはこれに加えて他の糖、例えばグルコー
ス、キシロース、アラビノース、マンノース、ガラクトース、オリゴ糖または多糖などを
アルコール、例えばブタノールまたはブタノール誘導体に変換する能力を有するものであ
る。
【００３８】
　微生物の例としては、特に限定されないが、次に挙げるクロストリジウム（Ｃｌｏｓｔ
ｒｉｄｉｕｍ）菌株が挙げられる：
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【表１】

【００３９】
キシロースイソメラーゼ
　キシロースイソメラーゼ（ＥＳ５．３．１．５）はＤ－キシロースとＤ－キシルロース
の間を行き来する化学反応を触媒する酵素である。この酵素はほかにも、分類上グルコー
スイソメラーゼおよびＤ－キシロースアルドース－ケトースイソメラーゼとしても知られ
ており、イソメラーゼ、具体的にはアルドースとケトースを相互に変換する分子内酸化還
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元酵素のファミリーに属する。よく用いられる他の名称としては、Ｄ－キシロースイソメ
ラーゼ、Ｄ－キシロースケトイソメラーゼおよびＤ－キシロースケトール－イソメラーゼ
が挙げられる。この酵素は、ペントースとグルクロン酸の相互転換およびフルクトースと
マンノースの代謝に関与する。同酵素は工業的には、高フルクトースコーンシロップ製造
の際にグルコースをフルクトースに変換するのに用いられる。同酵素は「グルコースイソ
メラーゼ」と呼ばれることもある。本明細書では「キシロースイソメラーゼ」と「グルコ
ースイソメラーゼ」を互換的に使用する。ｉｎ　ｖｉｔｒｏでは、グルコースイソメラー
ゼはグルコースとフルクトースの相互転換を触媒する。ｉｎ　ｖｉｖｏでは、グルコース
イソメラーゼはキシロースとキシルロースの相互転換を触媒する。
【００４０】
　数種類の酵素がキシロースイソメラーゼであると考えられている。１種類目はシュード
モナス・・ハイドロフィラ（Ｐｓｅｕｄｏｍｏｎａｓ　ｈｙｄｒｏｐｈｉｌａ）によって
産生されるものである。この酵素はグルコースに対する親和性がキシロースの１６０分の
１であるが、グルコースの存在下でフルクトースの量を増大させるのに有用である。２種
類目の酵素はエシェリキア・インテルメディア（Ｅｓｃｈｅｒｉｃｈｉａ　ｉｎｔｅｒｍ
ｅｄｉａ）にみられるものである。この酵素はホホグルコース（ｐｈｏｐｈｏｇｌｕｃｏ
ｓｅ）イソメラーゼ（ＥＣ５．３．１．９）であり、ヒ酸の存在下でのみ非リン酸化糖を
異性化することができる。グルコースイソメラーゼ（ＥＣ　５．３．１６）はバチルス・
メガテリウム（Ｂａｃｉｌｌｕｓ　ｍｅｇａｔｅｒｉｕｍ）ＡＩから単離することができ
る酵素で、ＮＡＤ結合型であり、グルコースに特異的である。ほぼ同じ活性を有する別の
グルコースイソメラーゼがパラコロバクテリウム・アエロジェナイデス（Ｐａｒａｃｏｌ
ｏｂａｃｔｅｒｉｕｍ　ａｅｒｏｇｅｎｏｉｄｅｓ）から単離されている。ヘテロ乳酸菌
によって産生されるグルコースイソメラーゼは誘導物質としてキシロースが必要とし、高
温に比較的不安定である。キシロースイソメラーゼ（ＥＣ５．３．１．５）はＮＡＤ＋や
ＡＴＰなどの高価な補因子を必要とせず、熱に比較的安定であることから、商業的応用に
最も有用なものである。
【００４１】
　グルコースイソメラーゼは通常、細胞間で産生されるが、グルコースイソメラーゼの細
胞外分泌に関する報告が知られている。使用されるこの酵素は、特に限定されないが、次
に挙げる多種の細菌から単離することができる：アクチノミセス・オリボシネレウス（Ａ
ｃｔｉｎｏｍｙｃｅｓ　ｏｌｉｖｏｃｉｎｅｒｅｕｓ）、アクチノミセス・ファエオクロ
モゲネス（Ａｃｔｉｎｏｍｙｃｅｓ　ｐｈａｅｏｃｈｒｏｍｏｇｅｎｅｓ）、アクチノプ
ラネス・ミズーリエンシス（Ａｃｔｉｎｏｐｌａｎｅｓ　ｍｉｓｓｏｕｒｉｅｎｓｉｓ）
、アエロバクター・アエロゲネス（Ａｅｒｏｂａｃｔｅｒ　ａｅｒｏｇｅｎｅｓ）、アエ
ロバクター・クロアカエ（Ａｅｒｏｂａｃｔｅｒ　ｃｌｏａｃａｅ）、アエロバクター・
レバニカム（Ａｅｒｏｂａｃｔｅｒ　ｌｅｖａｎｉｃｕｍ）、アルスロバクター（Ａｒｔ
ｈｒｏｂａｃｔｅｒ）種、バチルス・ステアロサーモフィラス（Ｂａｃｉｌｌｕｓ　ｓｔ
ｅａｒｏｔｈｅｒｍｏｐｈｉｌｕｓ）、バチルス・メガバクテリウム（Ｂａｃｉｌｌｕｓ
　ｍｅｇａｂａｃｔｅｒｉｕｍ）、バチルス・コアグランス（Ｂａｃｉｌｌｕｓ　ｃｏａ
ｇｕｌａｎｓ）、ビフィドバクテリウム（Ｂｉｆｉｄｏｂａｃｔｅｒｉｕｍ）種、ブレビ
バクテリウム・インセルタム（Ｂｒｅｖｉｂａｃｔｅｒｉｕｍ　ｉｎｃｅｒｔｕｍ）、ブ
レビバクテリウム・ペントソアミノアシディカム（Ｂｒｅｖｉｂａｃｔｅｒｉｕｍ　ｐｅ
ｎｔｏｓｏａｍｉｎｏａｃｉｄｉｃｕｍ）、チャイニア（Ｃｈａｉｎｉａ）種、コリネバ
クテリウム（Ｃｏｒｙｎｅｂａｃｔｅｒｉｕｍ）種、コルトバクテリウム・ヘルボラム（
Ｃｏｒｔｏｂａｃｔｅｒｉｕｍ　ｈｅｌｖｏｌｕｍ）、エシェリキア・フロインディ（Ｅ
ｓｃｈｅｒｉｃｈｉａ　ｆｒｅｕｎｄｉｉ）、エシェリキア・インテルメディア（Ｅｓｃ
ｈｅｒｉｃｈｉａ　ｉｎｔｅｒｍｅｄｉａ）、大腸菌（Ｅｓｃｈｅｒｉｃｈｉａ　ｃｏｌ
ｉ）、フラボバクテリウム・アルボレセンス（Ｆｌａｖｏｂａｃｔｅｒｉｕｍ　ａｒｂｏ
ｒｅｓｃｅｎｓ）、フラボバクテリウム・デボランス（Ｆｌａｖｏｂａｃｔｅｒｉｕｍ　
ｄｅｖｏｒａｎｓ）、ラクトバチルス・ブレビス（Ｌａｃｔｏｂａｃｉｌｌｕｓ　ｂｒｅ
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ｖｉｓ）、ラクトバチルス・ブフネリ（Ｌａｃｔｏｂａｃｉｌｌｕｓ　ｂｕｃｈｎｅｒｉ
）、ラクトバチルス・ファーメンティ（Ｌａｃｔｏｂａｃｉｌｌｕｓ　ｆｅｒｍｅｎｔｉ
）、ラクトバチルス・マンニトポエウス（Ｌａｃｔｏｂａｃｉｌｌｕｓ　ｍａｎｎｉｔｏ
ｐｏｅｕｓ）、ラクトバチルス・ゴヤニィ（Ｌａｃｔｏｂａｃｉｌｌｕｓ　ｇａｙｏｎｉ
ｉ）、ラクトバチルス・プランタルム（Ｌａｃｔｏｂａｃｉｌｌｕｓ　ｐｌａｎｔａｒｕ
ｍ）、ラクトバチルス・リコペルシシ（Ｌａｃｔｏｂａｃｉｌｌｕｓ　ｌｙｃｏｐｅｒｓ
ｉｃｉ）、ラクトバチルス・ペントーサス（Ｌａｃｔｏｂａｃｉｌｌｕｓ　ｐｅｎｔｏｓ
ｕｓ）、リューコノストック・メセンテロイデス（Ｌｅｕｃｏｎｏｓｔｏｃ　ｍｅｓｅｎ
ｔｅｒｏｉｄｅｓ）、ミクロビスポラ・ロゼア（Ｍｉｃｒｏｂｉｓｐｏｒａ　ｒｏｓｅａ
）、ミクロエロボスポリア・フラベア（Ｍｉｃｒｏｅｌｌｏｂｏｓｐｏｒｉａ　ｆｌａｖ
ｅａ）、ミクロモノスポラ・ケルラ（Ｍｉｃｒｏｍｏｎｏｓｐｏｒａ　ｃｏｅｒｕｌａ）
、マイコバクテリウム（Ｍｙｃｏｂａｃｔｅｒｉｕｍ）種、ノカルジア・アステロイデス
（Ｎｏｃａｒｄｉａ　ａｓｔｅｒｏｉｄｅｓ）、ノカルジア・コラリア（Ｎｏｃａｒｄｉ
ａ　ｃｏｒａｌｌｉａ）、ノカルジア・ダソンビレイ（Ｎｏｃａｒｄｉａ　ｄａｓｓｏｎ
ｖｉｌｌｅｉ）、パラコロバクテリウム・アエロジェナイデス（Ｐａｒａｃｏｌｏｂａｃ
ｔｅｒｉｕｍ　ａｅｒｏｇｅｎｏｉｄｅｓ）、シュードノカルジア（Ｐｓｅｕｄｏｎｏｃ
ａｒｄｉａ）種、シュードモナス・・ハイドロフィラ（Ｐｓｅｕｄｏｍｏｎａｓ　ｈｙｄ
ｒｏｐｈｉｌａ）、サルシナ（Ｓａｒｃｉｎａ）種、スタフィロコッカス・ビビラ（Ｓｔ
ａｐｈｙｌｏｃｏｃｃｕｓ　ｂｉｂｉｌａ）、スタフィロコッカス・フラボビレンス（Ｓ
ｔａｐｈｙｌｏｃｏｃｃｕｓ　ｆｌａｖｏｖｉｒｅｎｓ）、スタフィロコッカス・エキナ
タス（Ｓｔａｐｈｙｌｏｃｏｃｃｕｓ　ｅｃｈｉｎａｔｕｓ）、ストレプトコッカス・ア
クロモゲネス（Ｓｔｒｅｐｔｏｃｏｃｃｕｓ　ａｃｈｒｏｍｏｇｅｎｅｓ）、ストレプト
コッカス・ファエオクロモゲネス（Ｓｔｒｅｐｔｏｃｏｃｃｕｓ　ｐｈａｅｏｃｈｒｏｍ
ｏｇｅｎｅｓ）、ストレプトコッカス・フラクリエ（Ｓｔｒｅｐｔｏｃｏｃｃｕｓ　ｆｒ
ａｃｌｉａｅ）、ストレプトコッカス・ロゼオクロモゲネス（Ｓｔｒｅｐｔｏｃｏｃｃｕ
ｓ　ｒｏｓｅｏｃｈｒｏｍｏｇｅｎｅｓ）、ストレプトコッカス・オリバセウス（Ｓｔｒ
ｅｐｔｏｃｏｃｃｕｓ　ｏｌｉｖａｃｅｕｓ）、ストレプトコッカス・カリフォルニコス
（Ｓｔｒｅｐｔｏｃｏｃｃｕｓ　ｃａｌｉｆｏｒｎｉｃｏｓ）、ストレプトコッカス・ベ
ヌセウス（Ｓｔｒｅｐｔｏｃｏｃｃｕｓ　ｖｅｎｕｃｅｕｓ）、ストレプトコッカス・バ
ージニアル（Ｓｔｒｅｐｔｏｃｏｃｃｕｓ　ｖｉｒｇｉｎｉａｌ）、ストレプトミセス・
オリボクロモゲネス（Ｓｔｒｅｐｔｏｍｙｃｅｓ　ｏｌｉｖｏｃｈｒｏｍｏｇｅｎｅｓ）
、ストレプトコッカス・ベネザエリエ（Ｓｔｒｅｐｔｏｃｏｃｃｕｓ　ｖｅｎｅｚａｅｌ
ｉｅ）、ストレプトコッカス・ウェドモレンシス（Ｓｔｒｅｐｔｏｃｏｃｃｕｓ　ｗｅｄ
ｍｏｒｅｎｓｉｓ）、ストレプトコッカス・グリセオーラス（Ｓｔｒｅｐｔｏｃｏｃｃｕ
ｓ　ｇｒｉｓｅｏｌｕｓ）、ストレプトコッカス・グラウセセンス（Ｓｔｒｅｐｔｏｃｏ
ｃｃｕｓ　ｇｌａｕｃｅｓｃｅｎｓ）、ストレプトコッカス・ビキニエンシス（Ｓｔｒｅ
ｐｔｏｃｏｃｃｕｓ　ｂｉｋｉｎｉｅｎｓｉｓ）、ストレプトコッカス・ルビギノーサス
（Ｓｔｒｅｐｔｏｃｏｃｃｕｓ　ｒｕｂｉｇｉｎｏｓｕｓ）、ストレプトコッカス・アキ
ナ―タス（Ｓｔｒｅｐｔｏｃｏｃｃｕｓ　ａｃｈｉｎａｔｕｓ）、ストレプトコッカス・
シンナモネンシス（Ｓｔｒｅｐｔｏｃｏｃｃｕｓ　ｃｉｎｎａｍｏｎｅｎｓｉｓ）、スト
レプトコッカス・フラディアエ（Ｓｔｒｅｐｔｏｃｏｃｃｕｓ　ｆｒａｄｉａｅ）、スト
レプトコッカス・アルバス（Ｓｔｒｅｐｔｏｃｏｃｃｕｓ　ａｌｂｕｓ）、ストレプトコ
ッカス・グリセウス（Ｓｔｒｅｐｔｏｃｏｃｃｕｓ　ｇｒｉｓｅｕｓ）、ストレプトコッ
カス・ヒベンス（Ｓｔｒｅｐｔｏｃｏｃｃｕｓ　ｈｉｖｅｎｓ）、ストレプトコッカス・
マテンシス（Ｓｔｒｅｐｔｏｃｏｃｃｕｓ　ｍａｔｅｎｓｉｓ）、ストレプトコッカス・
ムリナス（Ｓｔｒｅｐｔｏｃｏｃｃｕｓ　ｍｕｒｉｎｕｓ）、ストレプトコッカス・ニベ
ンス（Ｓｔｒｅｐｔｏｃｏｃｃｕｓ　ｎｉｖｅｎｓ）、ストレプトコッカス・プラテンシ
ス（Ｓｔｒｅｐｔｏｃｏｃｃｕｓ　ｐｌａｔｅｎｓｉｓ）、ストレプトスポランギウム・
アルバム（Ｓｔｒｅｐｔｏｓｐｏｒａｎｇｉｕｍ　ａｌｂｕｍ）、ストレプトスポランギ
ウム・オウルガレ（Ｓｔｒｅｐｔｏｓｐｏｒａｎｇｉｕｍ　ｏｕｌｇａｒｅ）、サーモポ
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リスポラ（Ｔｈｅｒｍｏｐｏｌｙｓｐｏｒａ）種、サーマス（Ｔｈｅｒｍｕｓ）種、キサ
ントモナス（Ｘａｎｔｈｏｍｏｎａｓ）種およびザイモノナス・モビリス（Ｚｙｍｏｎｏ
ｎａｓ　ｍｏｂｉｌｉｓ）。
【００４２】
　グルコースイソメラーゼは、グルコースをフルクトースに変換するのに溶液中で遊離の
状態で使用しても、支持体に固定化して使用してもよい。全細胞または細胞を含まない酵
素を固定化することができる。支持構造物は任意の不溶性材料であってよい。支持構造体
は陽イオン性、陰イオン性または中性の材料、例えば、ジエチルアミノエチルセルロース
、金属酸化物、金属塩化物、金属炭酸塩およびポリスチレンであり得る。固定化は任意の
適切な方法で行うことができる。例えば、水などの溶媒中で支持体と全細胞または酵素と
を接触させた後、溶媒を除去することによって、固定化を行うことができる。溶媒は任意
の適切な方法、例えばろ過、蒸発または噴霧乾燥によって除去することができる。別の例
として、全細胞または酵素を支持体ごと噴霧乾燥させるのが効果的な場合がある。
【００４３】
　またグルコースイソメラーゼは、工程中、この酵素を産生する生細胞内に存在していて
もよい。例えば、グルコースイソメラーゼ産生細菌を工程中、エタノール発酵細菌と共培
養してもよい。あるいは、グルコースイソメラーゼ産生細菌を最初に基質と接触させた後
、エタノール産生基質とともに植菌してもよい。
【００４４】
　またグルコースイソメラーゼは、また別の有用な糖の変換を行う能力も有する細胞内に
存在していても、このような細胞から分泌されてもよい。例えば、グルコースイソメラー
ゼ産生のための遺伝子を含むか発現するようグルコース発酵種に遺伝子改変を施してもよ
い。
【００４５】
溶媒の分離
　発酵後、得られた液体を任意の有用な方法を用いて精製することができる。例えば、い
くつかの有用な方法には蒸留、吸着、液体－液体抽出、パーストラクション、逆浸透、浸
透気化およびガスストリッピングがある（例えば、Ｊ．Ｉｎｄ．Ｍｉｃｒｏｂｉｏｌ．Ｂ
ｉｏｔｅｃｈｎｏｌ．（２００９）３６：１１２７－１１３８を参照されたい）。
【００４６】
バイオマス原料
　本明細書で使用される「バイオマス原料」という用語は、リグノセルロース系原料、セ
ルロース系原料、デンプン系原料および微生物系原料を包含する。
【００４７】
　リグノセルロース系原料としては、特に限定されないが、木材、削片板、林業廃棄物（
例えば、おがくず、アスペン材、木片）、草木（例えば、スイッチグラス、ススキ、コー
ドグラス、クサヨシ）、穀物残渣（例えば、米穀、オートムギ殻、コムギもみ殻、オオム
ギ殻）、農業廃棄物（例えば、貯蔵牧草、カノーラわら、コムギわら、オオムギわら、オ
ートムギわら、米わら、黄麻、大麻、亜麻、竹、サイザル麻、マニラ麻、トウモロコシ穂
軸、トウモロコシ茎葉、ダイズ茎葉、トウモロコシ繊維、アルファルファ、乾草、ヤシ毛
）、糖加工残渣（例えば、バガス、テンサイパルプ、リュウゼツランバガス）、藻、海藻
、堆厩肥、下水およびそのいずれかの組合せが挙げられる。
【００４８】
　いくつかの場合には、リグノセルロース系原料はトウモロコシ穂軸を含む。粉砕または
衝撃粉砕したトウモロコシ穂軸を比較的均一な厚さの層になるように広げて照射してもよ
く、照射後、さらに処理を進めるために培地中に分散させるのが容易になる。回収および
収集を容易にするため、いくつかの場合には、トウモロコシ稈、トウモロコシ穀粒を含め
、さらにいくつかの場合には植物体の根系も含めたトウモロコシ植物体全体を用いる。
【００４９】
　トウモロコシ穂軸またはトウモロコシ穂軸含有量の多いセルロース系もしくはリグノセ
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ルロース系原料の発酵では、追加の栄養素（窒素源、例えば尿素またはアンモニア以外の
もの）が不要である点が有利である。
【００５０】
　またトウモロコシ穂軸は、粉砕前後でも運搬および分散が容易であり、乾草および草木
などの他のセルロース系またはリグノセルロース系原料よりも空気中に爆発性の混合物を
生成しにくい。
【００５１】
　セルロース系原料としては、例えば、紙、紙製品、紙くず、製紙パルプ、着色紙、塗工
紙、コーテッド紙、充填紙、雑誌、印刷物（例えば、本、カタログ、マニュアル、ラベル
、カレンダー、グリーティングカード、パンフレット、案内書、新聞紙）、プリンタ用紙
、ポリコート紙、カード用紙、厚紙、板紙、セルロース含有量の高いワタなどの原料およ
びそのいずれかの組合せが挙げられる。例えば、米国特許出願第１３／３９６，３６５号
（Ｍｅｄｏｆｆらにより２０１２年２月１４日に出願された「Ｍａｇａｚｉｎｅ　Ｆｅｅ
ｄｓｔｏｃｋｓ」；開示全体が参照により本明細書に組み込まれる）に記載されている紙
製品がある。
【００５２】
　セルロース系原料としてはこのほか、脱リグニンされたリグノセルロース系原料を挙げ
ることができる。
【００５３】
　デンプン原料としては、デンプン自体、例えばコーンスターチ、コムギデンプン、バレ
イショデンプンまたは米デンプン、デンプンの誘導体または食品もしくは作物などのデン
プンを含む原料が挙げられる。例えば、デンプン原料はアラカチャ、ソバ、バナナ、オオ
ムギ、キャッサバ、クズ、アンデスカタバミ、サゴ、モロコシ、通常の家庭用バレイショ
、サツマイモ、タロイモ、ヤマノイモまたはソラマメ、レンズマメもしくはエンドウマメ
などの１種類以上のマメであり得る。任意の２種類以上のデンプン原料を配合したものも
デンプン原料となる。このほかデンプン系原料、セルロース系原料および／またはリグノ
セルロース系原料の混合物を使用してもよい。例えば、バイオマスは例えば、コムギ植物
体、ワタ植物体、トウモロコシ植物体、米植物体または木の全植物体、植物体の一部分ま
たは植物体の様々な部分であり得る。デンプン原料を本明細書に記載の方法のいずれかに
よって処理してもよい。
【００５４】
　微生物原料としては、特に限定されないが、炭水化物源（例えば、セルロース）を含む
かこれを供給する能力のある任意の天然または遺伝子改変微生物または生物、例えば、原
生生物、例えば動物性原生生物（例えば、鞭毛虫、アメーバ様原生動物、繊毛虫および胞
子虫などの原生動物）および植物性原生生物（例えば、アルベオラータ、クロララクニオ
ン藻、クリプト藻、ユーグレナ藻、灰色藻、ハプト藻、紅藻、黄色植物および緑色植物な
どの藻類）が挙げられる。その他の例としては、海藻、プランクトン（例えば、マクロプ
ランクトン、メソプランクトン、ミクロプランクトン、ナノプランクトン、ピコプランク
トンおよびフェムトプランクトン）、植物プランクトン、細菌（例えば、グラム陽性細菌
、グラム陰性細菌および好極限性細菌）、酵母および／またはその混合物が挙げられる。
いくつかの場合には、微生物バイオマスを天然源、例えば、海、湖、水域、例えば海水も
しくは淡水または陸上から入手してもよい。上記のものに代えてまたは加えて、微生物バ
イオマスを培養系、例えば、大規模な乾式および湿式の培養系および発酵系から入手して
もよい。
【００５５】
　バイオマス原料としてはこのほか、屑肉およびこれと同類の原料入手源を挙げることが
できる。
【００５６】
　他の実施形態では、セルロース系、デンプン系およびリグノセルロース系供給原料など
のバイオマス原料を、野生型種に対して改変したトランスジェニック微生物および植物か
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ら入手してもよい。このような改変は、例えば、植物で所望の形質が得られるまで選択と
交配の段階を繰り返すことによるものであってよい。さらに、植物は、野生型種に対して
遺伝物質を除去、改変、発現停止および／または追加したものであってよい。例えば、組
換えＤＮＡ法（この場合、遺伝子改変には、親種由来の特定の遺伝子を導入または改変す
ることが含まれる）によって、あるいは例えば、異なる種の植物および／または細菌から
特定の１つまたは複数の遺伝子を植物に導入するトランスジェニック育種を用いることに
よって、遺伝子改変植物を作製してもよい。遺伝的変異を作出する別の方法には、内因性
遺伝子から新たな対立遺伝子を人工的に作出する突然変異育種によるものがある。人工遺
伝子は、植物体または種子を例えば、化学的突然変異誘発物質（例えば、アルキル化剤、
エポキシド、アルカロイド、過酸化物、ホルムアルデヒドを用いる）、照射（例えば、Ｘ
線、ガンマ線、中性子、ベータ粒子、アルファ粒子、プロトン、重陽子、ＵＶ照射）およ
び温度ショックをはじめとする外部ストレスで処理することならびにそれに続く選択技術
を含めた様々な方法によって作出することができる。改変遺伝子を得る他の方法には、エ
ラープローンＰＣＲおよびＤＮＡシャフリングを実施し、次いで所望の植物体または種子
に所望の改変ＤＮＡを挿入するものがある。種子または植物体に所望の遺伝的変異を導入
する方法としては、例えば、細菌担体、遺伝子銃、リン酸カルシウム沈殿法、エレクトロ
ポレーション、遺伝子スプライシング、遺伝子サイレンシング、リポフェクション法、マ
イクロインジェクション法およびウイルス担体の使用が挙げられる。また別の遺伝子改変
材料については、２０１２年２月１４日に出願された米国特許出願第１３／３９６，３６
９号（開示全体が参照により本明細書に組み込まれる）に記載されている。
【００５７】
　本明細書に記載する方法はいずれも、本明細書に記載の任意のバイオマス原料の混合物
で実施することができる。
【００５８】
バイオマス原料の調製―機械的処理
　バイオマスは、例えば含水率が約３５％未満（例えば、約２０％未満、約１５％未満、
約１０％未満、約５％未満、約４％未満、約３％未満、約２％未満または約１％未満）の
乾燥形態であってよい。またバイオマスは湿潤状態で、例えば、固体が少なくとも約１０
重量％（例えば、少なくとも約２０重量％、少なくとも約３０重量％、少なくとも約４０
重量％、少なくとも約５０重量％、少なくとも約６０重量％、少なくとも約７０重量％）
の湿潤固体、スラリーまたは懸濁液として供給してもよい。
【００５９】
　本明細書に開示される工程では、かさ密度の低い原料、例えば、物理的に前処理してか
さ密度を約０．７５ｇ／ｃｍ３未満、例えば、約０．７、０．６５、０．６０、０．５０
、０．３５、０．２５、０．２０、０．１５、０．１０、０．０５未満かそれ以下、例え
ば約０．０２５ｇ／ｃｍ３未満にしたセルロース系またはリグノセルロース系供給原料を
使用し得る。かさ密度はＡＳＴＭ　Ｄ１８９５Ｂを用いて決定される。簡潔に述べると、
この方法では既知の体積のメスシリンダーに試料を充填し、試料の重量を量る。グラムで
表した試料の重量を立方センチメートルで表した既知のシリンダーの体積で除することに
より、かさ密度を計算する。必要に応じて、例えば、Ｍｅｄｏｆｆに対する米国特許第７
，９７１，８０９号（開示全体が参照により本明細書に組み込まれる）に記載されている
方法により、かさ密度の低い原料の密度を高めてもよい。
【００６０】
　いくつかの場合には、前処理工程はバイオマス原料の篩分けを含む。篩分けは所望の開
口径、例えば、約６．３５ｍｍ（１／４インチ、０．２５インチ）未満（例えば、約３．
１８ｍｍ（１／８インチ、０．１２５インチ）未満、約１．５９ｍｍ（１／１６インチ、
０．０６２５インチ）、約０．７９ｍｍ（１／３２インチ、０．０３１２５インチ）、例
えば、約０．５１ｍｍ（１／５０インチ、０．０２０００インチ）未満、約０．４０ｍｍ
（１／６４インチ、０．０１５６２５インチ）未満、約０．２３ｍｍ（０．００９インチ
）未満、約０．２０ｍｍ（１／１２８インチ、０．００７８１２５インチ）未満、約０．
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１８ｍｍ（０．００７インチ）未満、約０．１３ｍｍ（０．００５インチ）未満または約
０．１０ｍｍ（１／２５６インチ、０．００３９０６２５インチ）未満）の開口径のメッ
シュまたは有孔板に通すものであり得る。ある形態では、所望のバイオマスが孔または篩
を通って下に落ち、孔または篩より大きいバイオマスは照射を受けない。この大きい原料
は、例えば粉砕によって再処理しても、単に工程から取り除いてもよい。別の形態では、
孔より大きい原料が照射を受け、小さい原料は篩工程によって取り除かれるか再利用され
る。この種の形態では、コンベア自体（例えば、コンベアの一部分）に孔が開いていても
、コンベア自体がメッシュ製であってもよい。例えば、１つの特定の実施形態では、バイ
オマス原料が湿潤状態であってよく、照射前に孔またはメッシュによってバイオマスから
水分が抜ける。
【００６１】
　原料の篩分けはほかにも、例えば、不要な原料を取り除く技師またはメカノイド（例え
ば、色、反射率などのセンサーを備えたロボット）による手動的方法によるものであって
もよい。このほか篩分けは、磁気による篩分けによるものであってもよく、この方法では
、原料が輸送されてくる付近に磁石を配置し、磁性をもつ原料を磁石によって取り除く。
【００６２】
　任意選択の前処理は原料の過熱を含み得る。例えば、コンベアの一部分が加熱ゾーンを
通るようにしてよい。加熱ゾーンは、例えば、ＩＲ放射、マイクロ波、燃焼（例えば、ガ
ス、石炭、油、バイオマス）、抵抗加熱および／または誘導コイルによって作り出すこと
ができる。熱は少なくとも１つの側面から加えても２つ以上の側面から加えてもよく、連
続的に加えても断続的に加えてもよく、原料の一部分に加えても原料全体に加えてもよい
。例えば、輸送トラフの一部分を加熱ジャケットの使用によって加熱することができる。
加熱は例えば、原料の乾燥を目的とするものであってよい。原料を乾燥させる場合、加熱
の有無とは関係なく、輸送されるバイオマスの上方および／または中にガス（例えば、空
気、酸素、窒素、Ｈｅ、Ｃ０２、アルゴン）を流すことによって感想を促進することがで
きる。
【００６３】
　任意選択で、前処理は原料の冷却を含み得る。原料の冷却については、Ｍｅｄｏｆｆに
対する米国特許第７，９００，８５７号（開示全体が参照により本明細書に組み込まれる
）に記載されている。例えば、冷却は、輸送トラフの底部に冷却液、例えば水（例えば、
グリセロールを含んだもの）または窒素（例えば、液体窒素）を送ることによるものであ
ってよい。あるいは、バイオマス原料の上方または輸送システムの下方に冷却ガス、例え
ば冷却窒素を吹きかけてもよい。
【００６４】
　別の任意選択の前処理方法は、バイオマスに原料を添加することを含み得る。例えば、
バイオマスを輸送する際に原料をバイオマスに降り注ぐこと、撒くことおよび／または注
ぐことによって、追加の原料を添加することができる。添加することができる原料として
は、例えば、米国特許出願公開第２０１０／０１０５１１９（Ａ１）号（２００９年１０
月２６日出願）および米国特許出願公開第２０１０／０１５９５６９（Ａ１）号（２００
９年１２月１６日出願）（いずれも開示全体が参照により本明細書に組み込まれる）に記
載されている金属、セラミックおよび／またはイオンが挙げられる。添加することができ
る任意選択の原料としては、酸および塩基が挙げられる。添加することができるその他の
原料にはオキシダント（例えば、過酸化物、塩素酸）、ポリマー、重合性単量体（例えば
、不飽和結合を含むもの）、水、触媒、酵素および／または生物体がある。原料は例えば
、純粋な形態で、溶媒（例えば、水または有機溶媒）に溶かした溶液として、および／ま
たは溶液として添加することができる。いくつかの場合には、溶媒は揮発性物質であり、
例えば、既に述べたように加熱および／またはガス吹付けによって蒸発させることが可能
である。添加した原料がバイオマス上に均一な被膜を形成することもあれば、異なる成分
（例えば、バイオマスと追加の原料）の均一な混合物になることもある。添加した原料は
、照射の効率を増大させることによって、照射を減衰することによって、あるいは照射の
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作用を変える（例えば、電子ビームからＸ線または熱に変える）ことによって、のちの照
射段階を調節し得る。この方法は照射に一切影響を及ぼさないが、さらに下流の処理に有
用であり得る。添加した原料は、例えば、塵埃量を減らすことによって、原料の輸送に役
立ち得る。
【００６５】
　バイオマスをベルトコンベア、空気コンベア、スクリューコンベア、ホッパー、パイプ
、手動またはその組合せによってコンベアまで運ぶことができる。例えば、上に挙げたい
ずれかの方法によって、バイオマスをコンベア上に落下させ、注ぎ、かつ／または置くこ
とができる。いくつかの実施形態では、低酸素雰囲気を維持し、かつ／または粉塵および
微粉を抑えるために封入した原料を分配するシステムを用いて、原料をコンベアまで運ぶ
。バイオマスの微粉および粉塵が舞い上がったり、空気中に浮遊すると、爆発の危険性が
生じたり、電子銃の窓箔が破損する（原料の処理にこのような装置を用いる場合）可能性
があるため望ましくない。
【００６６】
　原料を約０．０３１２～５インチ（約０．７９２４８ｍｍ～約１２７ｍｍ）（例えば、
約０．０６２５～２．０００インチ（約１．５８７５ｍｍ～約５０．８ｍｍ）、約０．１
２５～１インチ（約３．１７５ｍｍ～約２５．４ｍｍ）、約０．１２５～０．５インチ（
約３．１７５ｍｍ～約１２．７ｍｍ）、約０．３～０．９インチ（約７．６２ｍｍ～約２
２．８６ｍｍ）、約０．２～０．５インチ（約５．０８ｍｍ～約１２．７ｍｍ）約０．２
５～１．０インチ（約６．３５ｍｍ～約２５．４ｍｍ）、約０．２５～０．５インチ（約
６．３５ｍｍ～約１２．７ｍｍ）、０．１００±０．０２５インチ（約２．５４ｍｍ±約
０．６３５ｍｍ）、０．１５０±０．０２５インチ（約３．８１ｍｍ±約０．６３５ｍｍ
）、０．２００±０．０２５インチ（約５．０８ｍｍ±約０．６３５ｍｍ）、０．２５０
±０．０２５インチ（約６．３５ｍｍ±約０．６３５ｍｍ）、０．３００±０．０２５イ
ンチ（約７．６２ｍｍ±約０．６３５ｍｍ）、０．３５０±０．０２５インチ（約８．８
９ｍｍ±約０．６３５ｍｍ）、０．４００±０．０２５インチ（約１０．１６ｍｍ±約０
．６３５ｍｍ）、０．４５０±０．０２５インチ（約１１．４３ｍｍ±約０．６３５ｍｍ
）、０．５００±０．０２５インチ（約１２．７ｍｍ±約０．６３５ｍｍ）、０．５５０
±０．０２５インチ（約１３．９７ｍｍ±約０．６３５ｍｍ）、０．６００±０．０２５
インチ（約１５．２４ｍｍ±約０．６３５ｍｍ）、０．７００±０．０２５インチ（約１
７．７８ｍｍ±約０．６３５ｍｍ）、０．７５０±０．０２５インチ（約１９．０５ｍｍ
±約０．６３５ｍｍ）、０．８００±０．０２５インチ（約２０．３２ｍｍ±約０．６３
５ｍｍ）、０．８５０±０．０２５インチ（約２１．５９ｍｍ±約０．６３５ｍｍ）、０
．９００±０．０２５インチ（約２２．８６ｍｍ±約０．６３５ｍｍ）、０．９００±０
．０２５インチ（約２２．８６ｍｍ±約０．６３５ｍｍ））の均一な厚さになるようにそ
ろえることができる。
【００６７】
　一般に、原料をできるだけ速く電子ビームの中を輸送して処理量を最大限にするのが好
ましい。例えば、原料を少なくとも１フィート（約０．３ｍ）／分、例えば、少なくとも
２フィート（約０．６ｍ）／分、少なくとも３フィート（約０．９ｍ）／分、少なくとも
４フィート（約１．２ｍ）／分、少なくとも５フィート（約１．５ｍ）／分、少なくとも
１０フィート（約３．０ｍ）／分、少なくとも１５フィート（約４．６ｍ）／分、２０、
２５、３０、３５、４０、４５、５０フィート（約６．１ｍ、約７．６ｍ、約９．１ｍ、
約１１ｍ、約１２ｍ、約１４ｍ、約１５ｍ）／分の速度で輸送し得る。輸送速度はビーム
電流と関係があり、例えば、バイオマスの厚さ１／４インチ、１００ｍＡでは、コンベア
が約２０ｆｔ／ｍｉｎで動いて有効な照射線量になり、５０ｍＡではコンベアが約１０ｆ
ｔ／ｍｉｎで動いてほぼ同じ照射線量になる。
【００６８】
　バイオマス原料が照射ゾーンの中を輸送された後、任意選択で後処理を実施してもよい
。任意選択の後処理は、例えば、照射前処理に関して記載されている工程であり得る。例
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えば、バイオマスを篩分けする、加熱する、冷却するおよび／または添加剤と組み合わせ
ることができる。照射後に限られるものとして、ラジカルの消滅、例えば、液体または気
体（例えば、酸素、亜酸化窒素、アンモニア、液体）の添加、圧力の利用、熱および／ま
たはラジカルスカベンジャーの添加によってラジカルの消滅が生じ得る。例えば、バイオ
マスを封入されたコンベアから搬出して気体（例えば、酸素）に曝露し、そこで反応を停
止させてカボキシル化（ｃａｂｏｘｙｌａｔｅｄ）基を形成させることができる。一実施
形態では、照射時にバイオマスを反応性の気体または液体に曝露する。照射したバイオマ
スの反応停止については、Ｍｅｄｏｆｆに対する米国特許第８，０８３，９０６号（開示
全体が参照により本明細書に組み込まれる）に記載されている。
【００６９】
　必要に応じて、照射に加え機械的処理を１種類以上用いてバイオマス原料の抵抗性をさ
らに減少させてもよい。このような工程は照射前、照射時および／または照射後に適用す
ることができる。
【００７０】
　いくつかの場合には、機械的処理は受け取った供給原料の初期調製、例えば、サイズリ
ダクション、例えば切断、破砕、剪断、微粉砕または細切などによる原料の粉砕を含み得
る。例えば、いくつかの場合には、ばらばらの供給原料（例えば、再生紙、デンプン原料
またはスイッチグラス）を剪断または細断によって調製する。機械的処理により、バイオ
マス原料のかさ密度が減少し、バイオマス原料の表面積が増大し、かつ／またはバイオマ
ス原料の１つ以上の寸法が減少し得る。
【００７１】
　上記のものに代えてまたは加えて、供給原料を最初に１種類以上の他の物理的処理方法
、例えば、化学処理、照射、超音波処理、酸化、熱分解または水蒸気爆砕によって物理的
に処理した後、機械的に処理してもよい。１種類以上の他の処理、例えば照射または熱分
解によって処理した原料には脆くなる傾向があり、したがって、機械的処理によって原料
の構造を変化させるのが容易になり得るため、このシーケンスは有利なものとなり得る。
例えば、本明細書に記載されるように、コンベアを用いて供給原料を電離放射線の中を輸
送した後、機械的に処理することができる。化学処理により、リグニンの一部または全部
が除去（例えば、化学パルプ化）され、また原料が部分的にまたは完全に加水分解され得
る。また、この方法を予め加水分解した原料に用いてもよい。また、この方法を予め加水
分解していない原料に用いてもよい。この方法を加水分解した原料と加水分解していない
原料との混合物、例えば、加水分解していない原料を約５０％以上、加水分解していない
原料を約６０％以上、加水分解していない原料を約７０％以上、加水分解していない原料
を約８０％以上または加水分解していない原料を９０％以上含む混合物に用いてもよい。
【００７２】
　破砕を工程の最初および／または後の段階に実施することができるが、これに加えて、
機械的処理もバイオマス原料を「分断し」、「圧力を加え」、壊しまたは砕いて、物理的
処理の際に原料のセルロースが鎖の切断および／または結晶構造の崩壊を受けやすくする
のに有利であり得る。
【００７３】
　バイオマス原料を機械的に処理する方法としては、例えば、ミリングまたは破砕が挙げ
られる。ミリングは、例えばミル、ボールミル、コロイドミル、コニカルまたはコーンミ
ル、ディスクミル、エッジミル、Ｗｉｌｅｙミル、グリストミルまたはその他のミルを用
いて実施することができる。破砕は、例えば、切断／衝撃タイプのグラインダを用いて実
施することができる。グラインダの一部の例としては、石材グラインダ、ピングラインダ
、コーヒーグラインダおよびバーグラインダが挙げられる。破砕またはミリングは、例え
ば、ピンミルの場合と同様に、往復運動するピンをはじめとする要素によって行われ得る
。その他の機械的処理方法としては、機械的に引き裂くこと、引きちぎること、剪断する
ことまたは細切すること、繊維に圧力を加える他の方法および空気摩擦によるミリングが
挙げられる。適切な機械的処理としてはさらに、前の処理段階によって始まった原料の内
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部構造の崩壊を継続させる他の任意の技術が挙げられる。
【００７４】
　具体的な特徴、例えば、具体的な最大サイズ、具体的な長さと幅または具体的な表面積
比などを有する流れができるように、機械的な原料調製システムを構成することができる
。物理的調製により、反応速度が増大し、コンベアでの原料の移動が向上し、原料の照射
プロファイルが向上し、原料の照射均一性が向上し、あるいは原料を分断して処理および
／または溶液中の試薬などの試薬の作用を受けやすくするのに必要な処理時間が削減され
得る。
【００７５】
　供給原料のかさ密度を調節する（例えば、増大させる）ことができる。いくつかの状況
では、かさ密度の低い原料を例えば、原料の密度を高めることによって調製し（例えば、
密度を高めることにより、別の場所への輸送を容易にし、そのコストを削減することがで
きる）、のちにその原料をかさ密度の低い状態に戻す（例えば、輸送後）のが望ましい場
合がある。原料を例えば、約０．２ｇ／ｃｃ未満から約０．９ｇ／ｃｃ超（例えば、約０
．３ｇ／ｃｃ未満から約０．５ｇ／ｃｃ超、約０．３ｇ／ｃｃ未満から約０．９ｇ／ｃｃ
超、約０．５ｇ／ｃｃ未満から約０．９ｇ／ｃｃ超、約０．３ｇ／ｃｃ未満から約０．８
ｇ／ｃｃ超、約０．２ｇ／ｃｃ未満から約０．５ｇ／ｃｃ超）に密度を高めることができ
る。例えば、Ｍｅｄｏｆｆに対する米国特許第７，９３２，０６５号および国際公開第２
００８／０７３１８６号（２００７年１０月２６日に出願され、英語で公開され、米国を
指定；開示全体が参照により本明細書に組み込まれる）に開示されている方法および設備
によって、原料の密度を高めることができる。密度を高めた原料を本明細書に記載のいず
れかの方法によって処理しても、本明細書に記載のいずれかの方法によって処理した任意
の原料の密度を後で高めてもよい。
【００７６】
　いくつかの実施形態では、処理する原料は、繊維源を剪断することによって得られた繊
維を含む繊維性原料の形態である。例えば、回転ナイフ式切断機で剪断を実施することが
できる。
【００７７】
　例えば、繊維源、例えば抵抗性のある、あるいは抵抗性のレベルを低下させた繊維源を
、例えば回転刃式裁断機で剪断し、第一の繊維性原料を得ることができる。この繊維性原
料を第一の篩、例えば平均開口径が１．５９ｍｍ以下（１／１６インチ、０．０６２５イ
ンチ）の篩にかけて第二の繊維性原料を得る。必要に応じて、剪断前に細断機で繊維源を
切断してもよい。例えば、繊維源として紙を用いる場合、最初に紙をシュレッダ、例えば
、Ｍｕｎｓｏｎ社（Ｕｔｉｃａ、Ｎ．Ｙ．）製のシュレッダのような異方向回転スクリュ
式のシュレッダで、例えば幅１／４～１／２インチ（約６．３５ｍｍ～約１２．７ｍｍ）
の細片に切断することができる。細断の別の方法として、ギロチン断裁機を用いて所望の
大きさに切断することによって紙の大きさを小さくしてもよい。例えば、ギロチン断裁機
を用いて、紙を例えば、幅１０インチ（約２５ｃｍ）、長さ１２インチ（約３０ｃｍ）の
紙片に切断することができる。
【００７８】
　いくつかの実施形態では、繊維源を剪断することと、得られた第一の繊維性原料を第一
の篩にかけることを同時に実施する。また、剪断と篩にかけることをバッチ型の工程で実
施してもよい。
【００７９】
　例えば、回転刃式裁断機を用いて、繊維源を剪断すると同時に第一の繊維性原料を篩に
かけることができる。回転刃式裁断機には、繊維源を剪断することにより調製された剪断
済みの繊維源を投入することができるホッパーが備わっている。細節済みの繊維源。
【００８０】
　いくつかの実施形態では、糖化および／または発酵の前に供給原料を物理的に処理する
。物理的処理は、機械的処理、化学処理、照射、超音波処理、酸化、熱分解または水蒸気
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爆砕などの本明細書に記載の処理のいずれか１種類以上を含み得る。ここに挙げた技術を
２種類、３種類、４種類または全種類（任意の順序で）組み合わせて、処理方法を用いる
ことができる。２種類以上の処理方法を用いる場合、その方法を同時に適用しても異なる
時間に適用してもよい。また、バイオマス供給原料の分子構造を変化させる他の方法を単
独で、または本明細書に開示される工程と組み合わせて用いてもよい。
【００８１】
　用い得る機械的処理および機械的に処理したバイオマス原料の特徴については、２０１
１年１０月１８日に出願された米国特許出願公開第２０１２／０１００５７７（Ａ１）（
開示全体が参照により本明細書に組み込まれる）にさらに詳細に記載されている。
【００８２】
バイオマス原料の処理―粒子衝撃
　エネルギー粒子衝撃による処理を１種類以上用いて多種多様な入手源由来の未処理供給
原料を処理し、供給原料から有用な物質を抽出して、さらなる処理段階および／またはシ
ーケンスへの投入物として機能する部分的に分解された有機原料を得ることができる。粒
子衝撃により、供給原料の分子量および／または結晶化度を減らすことができる。いくつ
かの実施形態では、物質内に蓄積しその原子軌道から電子を放出するエネルギーを用いて
原料を処理することができる。衝撃は重荷電粒子（アルファ粒子またはプロトンなど）、
電子（例えば、ベータ崩壊または電子ビーム加速器で生じるもの）または電磁放射線（例
えば、ガンマ線、Ｘ線または紫外線）によって生じ得る。あるいは、放射性物質により生
じた放射線を用いて供給原料を処理してもよい。上に挙げた処理を任意に組み合わせて、
任意の順序で、または同時に用いてよい。また別の方法では、電磁放射線（例えば、電子
ビームエミッタを用いて生じるもの）を用いて供給原料を処理してもよい。
【００８３】
　各形態のエネルギーが特定の相互作用を介してバイオマスをイオン化する。重荷電粒子
は主として、クーロン散乱を介して物質をイオン化し、さらにこの相互作用よって、物質
をさらにイオン化し得るエネルギー電子が生じる。アルファ粒子はヘリウム原子の核と同
一のものであり、ビスマス、ポロニウム、アスタチン、ラドン、フランシウム、ラジウム
、数種類のアクチニド、例えばアクチニウム、トリウム、ウラン、ネプツニウム、キュリ
ウム、カリホルニウム、アメリシウムおよびプルトニウムなどの同位体のような様々な放
射性核種のアルファ崩壊によって生じる。
【００８４】
　粒子を用いる場合、それは中性（非荷電）、正荷電、負荷電のいずれであってもよい。
荷電粒子である場合、その粒子は単一の正電荷もしくは負電荷を帯びていても、複数の電
荷、例えば１つ、２つ、３つまたは４つ以上の電荷を帯びていてもよい。鎖の切断が望ま
れる場合、一部には酸性の性質であるという理由から、正荷電粒子が望ましい場合がある
。粒子を用いる場合、粒子は静止電子以上の質量、例えば、静止電子の５００倍、１００
０倍、１５００倍または２０００倍以上の質量を有し得る。例えば、粒子は約１原子単位
～約１５０原子単位、例えば、約１原子単位～約５０原子単位または約１～約２５、例え
ば１、２、３、４、５、１０、１２または１５原子単位の質量を有し得る。粒子を加速す
るのに使用する加速器は静電ＤＣ型、動電ＤＣ型、ＲＦリニア型、磁気誘導リニア型また
は連続波型のものであり得る。例えば、サイクロトロン型の加速器は、Ｒｈｏｄｏｔｒｏ
ｎ（商標）システムなどがＩＢＡ社（Ｉｏｎ　Ｂｅａｍ　Ａｃｃｅｌｅｒａｔｏｒｓ、Ｌ
ｏｕｖａｉｎ－ｌａ－Ｎｅｕｖｅ、Ｂｅｌｇｉｕｍ）から入手可能であり、ＤＣ型加速器
は、Ｄｙｎａｍｉｔｒｏｎ（商標）などがＲＤＩ社（現ＩＢＡ　Ｉｎｄｕｓｔｒｉａｌ社
）から入手可能である。イオンおよびイオン加速器については、Ｉｎｔｒｏｄｕｃｔｏｒ
ｙ　Ｎｕｃｌｅａｒ　Ｐｈｙｓｉｃｓ，Ｋｅｎｎｅｔｈ　Ｓ．Ｋｒａｎｅ，Ｊｏｈｎ　Ｗ
ｉｌｅｙ　＆　Ｓｏｎｓ，Ｉｎｃ．（１９８８），Ｋｒｓｔｏ　Ｐｒｅｌｅｃ，ＦＩＺＩ
ＫＡ　Ｂ　６（１９９７）４，１７７－２０６；Ｃｈｕ，Ｗｉｌｌｉａｍ　Ｔ．，”Ｏｖ
ｅｒｖｉｅｗ　ｏｆ　Ｌｉｇｈｔ－Ｉｏｎ　Ｂｅａｍ　Ｔｈｅｒａｐｙ”，Ｃｏｌｕｍｂ
ｕｓ－Ｏｈｉｏ，ＩＣＲＵ－ＩＡＥＡ　Ｍｅｅｔｉｎｇ，１８－２０　Ｍａｒ．２００６
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；Ｉｗａｔａ，Ｙ．ら，”Ａｌｔｅｒｎａｔｉｎｇ－Ｐｈａｓｅ－Ｆｏｃｕｓｅｄ　ＩＨ
－ＤＴＬ　ｆｏｒ　Ｈｅａｖｙ－Ｉｏｎ　Ｍｅｄｉｃａｌ　Ａｃｃｅｌｅｒａｔｏｒｓ”
，Ｐｒｏｃｅｅｄｉｎｇｓ　ｏｆ　ＥＰＡＣ　２００６，Ｅｄｉｎｂｕｒｇｈ，Ｓｃｏｔ
ｌａｎｄ；およびＬｅｉｔｎｅｒ，Ｃ．Ｍ．ら，”Ｓｔａｔｕｓ　ｏｆ　ｔｈｅ　Ｓｕｐ
ｅｒｃｏｎｄｕｃｔｉｎｇ　ＥＣＲ　Ｉｏｎ　Ｓｏｕｒｃｅ　Ｖｅｎｕｓ”，Ｐｒｏｃｅ
ｅｄｉｎｇｓ　ｏｆ　ＥＰＡＣ　２０００，Ｖｉｅｎｎａ，Ａｕｓｔｒｉａで論じられて
いる。
【００８５】
　照射量は所望の効果および具体的な供給原料によって決まる。例えば、照射量が多いと
供給原料成分内の化学結合が切断され、照射量が少ないと供給原料成分内の化学結合（例
えば、架橋）が増加し得る。
【００８６】
　鎖の切断が望ましい、および／またはポリマー鎖の官能化が望ましいいくつかの場合に
は、電子よりも重い粒子、例えばプロトン、ヘリウム核、アルゴンイオン、ケイ素イオン
、ネオンイオン、炭素イオン、リンイオン、酸素イオンまたは窒素イオンを用いることが
できる。開環する鎖切断が望まれる場合、開環する鎖切断を増強するために正荷電のルイ
ス酸特性を利用することができる。例えば、酸素含有官能基が望まれる場合、酸素存在下
での処理または酸素イオンでの処理を実施することができる。例えば、窒素含有官能基が
望まれる場合、窒素存在下での処理または窒素での処理を実施することができる。
【００８７】
その他の形態のエネルギー
　電子は、クーロン散乱および電子速度の変化によって生じる制動放射を介して相互作用
する。電子はヨウ素、セシウム、テクネチウムおよびイリジウムなどの同位体のようなベ
ータ崩壊する放射性核種によって生じ得る。あるいは、熱電子放出を介する電子源として
電子銃を用いることができる。
【００８８】
　電磁放射線は３つの過程、すなわち光電吸収、コンプトン散乱および対生成を介して相
互作用する。優勢な相互作用は入射放射線のエネルギーおよび物質の原子番号によって決
まる。セルロース系原料の放射線吸収に寄与する相互作用の総和は質量吸収係数で表すこ
とができる。
【００８９】
　電磁放射線は波長によってガンマ線、Ｘ線、紫外線、赤外線、マイクロ波および電波に
さらに分類される。
【００９０】
　例えば、ガンマ線を用いて原料を処理することができる。ガンマ線には、試料中の様々
な物質への透過深度がきわめて大きいという利点がある。ガンマ線源としては、コバルト
、カルシウム、テクネチウム、クロム、ガリウム、インジウム、ヨウ素、鉄、クリプトン
、サマリウム、セレン、ナトリウム、タリウムおよびキセノンの同位体などの放射性核種
が挙げられる。
【００９１】
　Ｘ線源としては、電子ビームとタングステンもしくはモリブデンまたは合金などの金属
標的との衝突またはＬｙｎｃｅａｎ社が商用に製造している光源などの小型光源が挙げら
れる。
【００９２】
　紫外線源としては、ジュウテリウムまたはカドミウムランプが挙げられる。
【００９３】
　赤外線源としては、サファイア、亜鉛またはセレン化物ウィンドウのセラミックランプ
が挙げられる。
【００９４】
　マイクロ波源としては、クライストロン、Ｓｌｅｖｉｎ型ＲＦ源または水素、酸素もし
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くは窒素ガスを用いる原子ビーム源が挙げられる。
【００９５】
　本明細書に開示される方法には、電界イオン化源、静電イオン分離器、電界イオン化発
生装置、熱電子放出源、マイクロ波放電イオン源、再循環型または静止型加速器、動的リ
ニア型加速器、バンデグラーフ加速器および折り返し型タンデム加速器を含めた他の様々
な装置を用いることができる。このような装置は、例えば米国特許第７，９３１，７８４
（Ｂ２）号（開示全体が参照により本明細書に組み込まれる）に開示されている。
【００９６】
バイオマス原料の処理―電子衝撃
　供給原料を電子衝撃で処理しその構造を変化させることにより、抵抗性を減少させるこ
とができる。このような処置により、例えば、供給原料の平均分子量が減少し、供給原料
の結晶構造が変化し、かつ／または供給原料の表面積および／または多孔率が増大し得る
。
【００９７】
　一般的には電子ビームによる電子衝撃が好ましく、それは、電子ビームによる電子衝撃
がきわめてハイスループットであること、および「自己遮蔽」され安全で効率的な工程を
可能にする比較的低電圧／高出力の電子ビーム装置を使用することにより、高価なコンク
リートボールトシールドを必要としないことが理由である。「自己遮蔽」装置にはシール
ド（例えば、金属板シールド）が備わっており、コンクリートボールトの建設が不要であ
るため、設備投資が大幅に削減され、また多くの場合、費用のかかる改造を施さずに既存
の製造施設を用いることができる。電子ビーム加速器は、例えば、ＩＢＡ社（Ｉｏｎ　Ｂ
ｅａｍ　Ａｐｐｌｉｃａｔｉｏｎｓ、Ｌｏｕｖａｉｎ－ｌａ－Ｎｅｕｖｅ、Ｂｅｌｇｉｕ
ｍ）、Ｔｉｔａｎ社（Ｓａｎ　Ｄｉｅｇｏ、Ｃａｌｉｆｏｒｎｉａ、ＵＳＡ）およびＮＨ
Ｖ社（Ｎｉｐｐｏｎ　Ｈｉｇｈ　Ｖｏｌｔａｇｅ、Ｊａｐａｎ）から入手可能である。
【００９８】
　電子衝撃は、公称エネルギーが１０ＭｅＶ未満、例えば、７ＭｅＶ未満、５ＭｅＶ未満
または２ＭｅＶ未満、例えば、約０．５～１．５ＭｅＶ、約０．８～１．８ＭｅＶ、約０
．７～１ＭｅＶまたは約１～３ＭｅＶの電子ビーム装置を用いて行うことができる。いく
つかの実施形態では、公称エネルギーは約５００～８００ｋｅＶである。
【００９９】
　電子ビームは総ビーム出力（全加速ヘッドのビーム出力の合計、あるいは複数の加速器
を用いる場合は全加速器と全ヘッドの合計）が比較的高いもの、例えば、少なくとも２５
ｋＷ、例えば、少なくとも３０、４０、５０、６０、６５、７０、８０、１００、１２５
または１５０ｋＷの者であり得る。いくつかの場合には、出力が５００ｋＷ、７５０ｋＷ
または１０００ｋＷ以上もの高さであり得る。いくつかの場合には、電子ビームのビーム
出力は１２００ｋＷ以上である。
【０１００】
　この高い総ビーム出力は通常、複数の加速ヘッドを用いることにより達成される。例え
ば、電子ビームは加速ヘッドを２つ、４つまたはそれ以上備え得る。各ヘッドのビーム出
力が低い複数のヘッドを使用することにより、原料の過剰な温度上昇が抑えられ原料の燃
焼が防止されることに加えて、原料の層の厚さ全体にわたる照射量の均一性が増大する。
【０１０１】
　いくつかの実施形態では、電子衝撃時に原料を冷却するのが好ましい。例えば、スクリ
ュ押出機をはじめとする運搬設備によって原料を運搬する間に冷却することができる。
【０１０２】
　抵抗性を減少させる工程に必要なエネルギーを削減するため、原料をできる限り迅速に
処理するのが好ましい。一般に、毎秒約０．２５Ｍｒａｄ超、例えば、毎秒約０．５、０
．７５、１、１．５、２、５、７、１０、１２、１５Ｍｒａｄまたは毎秒約２０Ｍｒａｄ
超、例えば、毎秒約０．２５～２Ｍｒａｄの線量率で処理を実施するのが好ましい。一般
に線量率を高くすると、原料の熱分解を避けるため、線速度を速くする必要がある。一実
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施形態では、厚さ約２０ｍｍの試料（例えば、かさ密度０．５ｇ／ｃｍ３の破砕トウモロ
コシ穂軸原料）に対して、加速器を３ＭｅＶ、ビーム電流５０ｍＡｍｐ、線速度を２４フ
ィート（約７．３ｍ）／分に設定する。
【０１０３】
　いくつかの実施形態では、原料に少なくとも０．５Ｍｒａｄ、例えば、少なくとも５、
１０、２０、３０Ｍｒａｄまたは少なくとも４０Ｍｒａｄの総線量が照射されるまで電子
衝撃を実施する。いくつかの実施形態では、原料に約０．５Ｍｒａｄ～約１５０Ｍｒａｄ
、約１Ｍｒａｄ～約１００Ｍｒａｄ、約２Ｍｒａｄ～約７５Ｍｒａｄ、１０Ｍｒａｄ～約
５０Ｍｒａｄ、例えば、約５Ｍｒａｄ～約５０Ｍｒａｄ、約２０Ｍｒａｄ～約４０Ｍｒａ
ｄ、約１０Ｍｒａｄ～約３５Ｍｒａｄまたは約２５Ｍｒａｄ～約３０Ｍｒａｄの線量が照
射されるまで処理を実施する。いくつかの実施形態では、２５～３５Ｍｒａｄの総線量が
好ましく、理想的には、例えば、各回に約１秒間照射し５Ｍｒａｄ／回で数秒間にわたっ
て照射する。照射量が７～８Ｍｒａｄ／回を超えると、原料の熱分解が起こる場合がある
。
【０１０４】
　上述のように複数のヘッドを用いて、原料を複数回、例えば、１０～２０Ｍｒａｄ／回
、例えば１２～１８Ｍｒａｄ／回で数秒間の冷却時間を置いて２回、または７～１２Ｍｒ
ａｄ／回、例えば９～１１Ｍｒａｄ／回を３回処理することができる。上に述べた通り、
原料を高線量で１回処理するのではなく、比較的低線量で数回処理すると、原料の過熱を
防止しやすいことに加えて、原料の厚さ全体にわたる線量の均一性が増大する。いくつか
の実施形態では、次の回を実施する前に、各回の間または後に原料を攪拌するか別の方法
でかき混ぜてから、均一な層にならし、処理の均一性をさらに増大させる。
【０１０５】
　いくつかの実施形態では、例えば、光速の７５パーセント超、例えば光速の８５、９０
、９５または９９パーセント超の速度まで電子を加速する。
【０１０６】
　いくつかの実施形態では、入手時から乾燥しているか、例えば加熱および／または減圧
を用いて乾燥させたリグノセルロース系原料に本明細書に記載の任意の処理を実施する。
例えば、いくつかの実施形態では、セルロース系および／またはリグノセルロース系原料
は、２５℃、相対湿度５０パーセントで測定した残存水分量が約５重量パーセント未満で
ある。
【０１０７】
　電子衝撃は、セルロース系および／またはリグノセルロース系原料を空気、酸素含有量
の多い空気もしくは酸素自体に曝露しながら、または窒素、アルゴンもしくはヘリウムな
どの不活性ガスで覆って加えることができる。最大限の酸化が望まれる場合、空気または
酸素などの酸化環境を用い、反応性ガス、例えば、オゾンおよび／または窒素酸化物の形
成が最大限になるようビーム源からの距離を最適化する。
【０１０８】
　いくつかの実施形態では、２種類以上の電子源、例えば２種類以上のイオン源などを使
用する。例えば、試料を任意の順序で、電子ビーム、次いで波長が約１００ｎｍ～約２８
０ｎｍのガンマ線およびＵＶ光で処理することができる。いくつかの実施形態では、電子
ビーム、ガンマ線およびエネルギーＵＶ光などの３種類の電離放射線源で試料を処理する
。処理ゾーンを通るようバイオマスを運搬し、そこで電子で衝撃を加えることができる。
敷き詰めたバイオマス原料は一般に、既に述べたように、処理時に比較的均一な厚さであ
ることが好ましい。
【０１０９】
　処理を繰り返し、バイオマスの抵抗性をさらに徹底的に減少させ、かつ／またはバイオ
マスをさらに変化させるのが有利な場合がある。具体的には、原料の抵抗性に応じて、最
初の回（例えば、２回目、３回目、４回目またはそれ以降）の後に処理パラメータを調節
することができる。いくつかの実施形態では、バイオマスが上記各種工程の中を複数回運
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搬される循環システムを備えたコンベアを用いることができる。他のいくつかの実施形態
では、複数の処理装置（例えば、電子ビーム発生装置）を用いてバイオマスを複数回（例
えば、２回、３回、４回またはそれ以上）処理する。また別の実施形態では、単一の電子
ビーム発生装置をバイオマスの処理に使用することができる複数のビーム（例えば、２つ
、３つ、４つまたはそれ以上）の発生源にしてもよい。
【０１１０】
　分子／超分子構造を変化させる効果および／またはバイオマスの抵抗性を減少させる効
果は使用する電子エネルギーおよび照射する線量によって左右されるのに対して、曝露時
間は出力および線量によって決まる。
【０１１１】
　いくつかの実施形態では、原料に少なくとも約０．０５Ｍｒａｄ、例えば、少なくとも
約０．１、０．２５、０．５、０．７５、１．０、２．５、５．０、７．５、１０．０、
１５、２０、２５、３０、４０、５０、６０、７０、８０、９０、１００、１２５、１５
０、１７５または２００Ｍｒａｄの線量が照射されるまで処理（任意の電子源または電子
源の組合せを用いるもの）を実施する。いくつかの実施形態では、０．１～１００Ｍｒａ
ｄ、１～２００、５～２００、１０～２００、５～１５０、５～１００、５～５０、５～
４０、１０～５０、１０～７５、１５～５０、２０～３５Ｍｒａｄの線量が照射されるま
で処理を実施する。
【０１１２】
　いくつかの実施形態では、５．０～１５００．０キロラド／時、例えば、１０．０～７
５０．０キロラド／時または５０．０～３５０．０キロラド／時の線量率で処理を実施す
る。他の実施形態では、１０～１００００キロラド／時、１００～１０００キロラド／時
または５００～１０００キロラド／時の線量率で処理を実施する。
【０１１３】
電子源
　電子は、クーロン散乱および電子速度の変化によって生じる制動放射を介して相互作用
する。電子はヨウ素、セシウム、テクネチウムおよびイリジウムなどの同位体のようなベ
ータ崩壊する放射性核種によって生じ得る。あるいは、熱電子放出を介する電子源として
電子銃を用いることができる。あるいは、熱電子放出を介する電子源として電子銃を使用
し、加速電位により加速することができる。電子銃とは電子を発生させ、高い電位により
これを加速し（例えば、約５０万ボルト超、約１００万ボルト超、約２００万ボルト超、
約５００万ボルト超、約６００万ボルト超、約７００万ボルト超、約８００万ボルト超、
約９００万または１０００万ボルト超）、次いで電子をｘ－ｙ平面で磁気的に走査するも
のであり、電子は最初に管を通ってｚ方向に加速され、箔窓から取り出される。電子ビー
ムの走査は、走査ビームの中を通って運搬される原料、例えばバイオマスを照射する際に
照射表面を増大させるのに有用である。このほか電子ビームの走査により、熱負荷が窓に
均一に分布し、電子ビームによる局部加熱に起因する箔窓破裂が減少する。窓箔が破裂す
ると、それに続いて必要となる修理と電子銃の再始動による長い中断時間の原因となる。
【０１１４】
　本明細書に開示される方法には、電界イオン化源、静電イオン分離器、電界イオン化発
生装置、熱電子放出源、マイクロ波放電イオン源、再循環型または静止型加速器、動的リ
ニア型加速器、バンデグラーフ加速器および折り返し型タンデム加速器を含めた他の様々
な照射装置を用いることができる。このような装置は、例えば、Ｍｅｄｏｆｆに対する米
国特許第７，９３１，７８４号（開示全体が参照により本明細書に組み込まれる）に開示
されている。
【０１１５】
　電子ビームを放射線源として用いることができる。電子ビームには線量率が高く（例え
ば、毎秒１、５または１０Ｍｒａｄ）、ハイスループットで、封じ込め設備および閉じ込
め設備が比較的小さいという利点がある。電子ビームはほかにも、電気効率が高く（例え
ば、８０％）、他の照射方法よりも使用エネルギーを少なくすることが可能であることか
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ら、使用エネルギー量が少ない分だけ稼働コストおよび温室効果ガス放出量の削減につな
がる可能性がある。電子ビームは、例えば、静電起電機、カスケード起電機、変圧起電機
、スキャニングシステムを備えた低エネルギー加速器、リニアカソードを備えた低エネル
ギー加速器、線形加速器、パルス加速器によって発生させることができる。
【０１１６】
　電子はほかにも、例えば鎖切断機序によって、バイオマス原料の分子構造の変化を比較
的効率的に変化させることができる。さらに、エネルギーが０．５～１０ＭｅＶの電子は
、本明細書に記載のバイオマス原料のような低密度の原料、例えば、かさ密度が０．５ｇ
／ｃｍ３未満、深さが０．３～１０ｃｍの原料を透過することができる。電離放射線源と
しての電子は、山積みにした、積み重ねたまたは敷き詰めた厚さが比較的薄い、例えば、
約０．５インチ（約１．３ｃｍ）未満、例えば約０．４インチ（約１．０ｃｍ）、０．３
インチ（約０．７６ｃｍ）、０．２５インチ（約０．６４ｃｍ）未満または約０．１イン
チ（約０．２５ｃｍ）未満の原料に有用であり得る。いくつかの実施形態では、電子ビー
ムの電子１個のエネルギーは約０．３ＭｅＶ～約２．０ＭｅＶ（１００万電子ボルト）、
例えば、約０．５ＭｅＶ～約１．５ＭｅＶまたは約０．７ＭｅＶ～約１．２５ＭｅＶであ
る。原料を照射する方法については、２０１１年１０月１８日に出願された米国特許出願
公開第第２０１２／０１００５７７（Ａ１）号（開示全体が参照により本明細書に組み込
まれる）で論じられている。
【０１１７】
　電子ビーム照射装置はＩｏｎ　Ｂｅａｍ　Ａｐｐｌｉｃａｔｉｏｎｓ社（Ｌｏｕｖａｉ
ｎ－ｌａ－Ｎｅｕｖｅ、Ｂｅｌｇｉｕｍ）、Ｔｉｔａｎ社（Ｓａｎ　Ｄｉｅｇｏ、Ｃａｌ
ｉｆｏｒｎｉａ、ＵＳＡ）およびＮＨＶ社（Ｎｉｐｐｏｎ　Ｈｉｇｈ　Ｖｏｌｔａｇｅ、
Ｊａｐａｎ）から購入することができる。典型的な電子エネルギーは０．５ＭｅＶ、１Ｍ
ｅＶ、２ＭｅＶ、４．５ＭｅＶ、７．５ＭｅＶまたは１０ＭｅＶであり得る。典型的な電
子ビーム照射装置の出力は１ＫＷ、５ＫＷ、１０ＫＷ、２０ＫＷ、５０ＫＷ、６０ＫＷ、
７０ＫＷ、８０ＫＷ、９０ＫＷ、１００ＫＷ、１２５ＫＷ、１５０ＫＷ、１７５ＫＷ、２
００ＫＷ、２５０ＫＷ、３００ＫＷ、３５０ＫＷ、４００ＫＷ、４５０ＫＷ、５００ＫＷ
、６００ＫＷ、７００ＫＷ、８００ＫＷ、９００ＫＷまたは１０００ＫＷであり得る。
【０１１８】
　電子ビーム照射装置の出力仕様を考慮する際のトレードオフとしては、稼働コスト、資
本コスト、減価償却および装置の設置面積が挙げられる。電子ビーム照射の曝露量レベル
を考慮する際のトレードオフは、エネルギーコストならびに環境、安全および衛生面（Ｅ
ＳＨ）の問題であろう。通常、特に工程で発生するＸ線からの生成には、発生装置を、例
えば鉛またはコンクリート製のボールトに格納する。電子エネルギーを考慮する際のトレ
ードオフとしてはエネルギーコストが挙げられる。
【０１１９】
　電子ビーム照射装置は固定ビームまたは走査ビームのいずれかを生成させることができ
る。走査ビームは走査スウィープの長さが長く走査速度が速いと、事実上、広い固定され
たビーム幅の代わりとなるため有利であり得る。さらに、使用できるスウィープ幅が０．
５ｍ、１ｍ、２ｍまたはそれ以上のものが入手可能である。走査ビームは走査幅が比較的
広く、局部加熱および窓の破損が起こる可能性が低いため、本明細書に記載のほとんどの
実施形態に好適である。
【０１２０】
バイオマス原料の処理―超音波処理、熱分解、酸化、水蒸気爆砕
　必要に応じて、他の処理に加えて、またはその代わりに１つ以上の超音波処理、熱分解
、酸化または水蒸気爆砕工程を用いて、バイオマス原料の抵抗性をさらに減少させること
ができる。このような工程は、１つまたは複数の別の処理の前、最中および／または前に
適用することができる。このような工程については、Ｍｅｄｏｆｆに対する米国特許第７
，９３２，０６５号（開示全体が参照により本明細書に組み込まれる）に詳細に記載され
ている。
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【０１２１】
処理済みバイオマス原料の使用
　出発バイオマス原料（例えば、植物バイオマス、動物バイオマス、紙および都市廃棄物
バイオマス）を供給原料として使用し、本明細書に記載の方法を用いて、有機酸、有機酸
塩、無水物、有機酸エステルおよび燃料、例えば、内燃機関の燃料または燃料電池の供給
原料などの有用な中間体および生成物を製造することができる。入手は容易であるが処理
が困難な場合が多いセルロース系および／またはリグノセルロース系原料、例えば、都市
廃棄物ストリームおよび新聞紙、クラフト紙、段ボール紙またはその組合せを含むストリ
ームなどの古紙ストリームを供給原料として使用することができるシステムおよび工程を
ここに記載する。
【０１２２】
　供給原料を容易に処理が可能な形態に変換するために、糖化剤、例えば酵素または酸、
糖化と呼ばれる過程によって、供給原料中のグルカン含有またはキシラン含有セルロース
を糖などの低分子量炭水化物に加水分解することができる。次いで、低分子量炭水化物を
例えば、単細胞タンパク質工場、酵素製造プラントまたは燃料プラント、例えばエタノー
ル製造施設などの既存の製造プラントで使用することができる。
【０１２３】
　供給原料を酵素を用いて、例えば、溶液、例えば水溶液中で原料と酵素を一緒にするこ
とによって加水分解することができる。
【０１２４】
　あるいは、バイオマスのセルロースおよび／またはリグニン部分などのバイオマスを分
解するか、様々なセルロース分解酵素（セルラーゼ）、リグニナーゼまたは様々な小分子
のバイオマス分解代謝産物を含有もしくは生成する生物体によって、酵素を供給してもよ
い。このような酵素は、相乗的に作用してバイオマスの結晶セルロースまたはリグニン部
分を分解する酵素の複合体であり得る。セルロース分解酵素の例としては、エンドグルカ
ナーゼ、セロビオヒドロラーゼおよびセロビアーゼ（ベータ－グルコシダーゼ）が挙げら
れる。
【０１２５】
　糖化の過程では、最初にセルロース基質がランダムな位置でエンドグルカナーゼによっ
て加水分解され、オリゴマー中間体が生成する。次いで、この中間体がセロビオヒドロラ
ーゼなどのエキソ分解性のグルカナーゼの基質となり、セルロースポリマーの末端からセ
ロビオースが生成する。セロビオースは水溶性の１，４結合したグルコース二量体である
。最後にセロビアーゼがセロビオースを分解しグルコースが生じる。この過程の効率（例
えば、加水分解に要する時間および／または加水分解の完全度）は、セルロース系原料の
抵抗性によって左右される。
【０１２６】
中間体および生成物
　本明細書に記載の工程はブタノール、例えば、イソブタノールまたはｎ－ブタノールお
よび誘導体を生成するのに用いるのが好ましい。しかし、この工程を他の生成物、副産物
および中間体、例えば、２０１１年１０月１８日に出願され、２０１２年４月２６日に公
開された米国特許出願公開第２０１２／０１００５７７号（Ａ１）（開示全体が参照によ
り本明細書に組み込まれる）に記載されている生成物の製造に用いてもよい。
【０１２７】
　本明細書に記載の工程を用いて、バイオマス原料をエネルギー、燃料、食料および原料
などの１つ以上の生成物に変換することができる。生成物の具体例としては、特に限定さ
れないが、水素、糖（例えば、グルコース、キシロース、アラビノース、マンノース、ガ
ラクトース、フルクトース、二糖、オリゴ糖および多糖）、アルコール（例えば、エタノ
ール、ｎ－プロパノール、イソブタノール、ｓｅｃ－ブタノール、ｔｅｒｔ－ブタノール
またはｎ－ブタノールなどの一価アルコールまたは二価アルコール）、水和または含水ア
ルコール（例えば、１０％、２０％、３０％超または４０％超の水を含有するもの）、バ
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イオディーゼル、有機酸、炭化水素（例えば、メタン、エタン、プロパン、イソブテン、
ペンタン、ｎ－ヘキサン、バイオディーゼル、バイオガソリンおよびその混合物）、副産
物（例えば、セルロース分解タンパク質（酵素）または単細胞タンパクなどのタンパク質
）および任意の組合せまたは相対濃度で、また任意選択で任意の添加剤（例えば、添加剤
）と組み合わせて、これらのうちのいずれかを組み合わせたものが挙げられる。その他の
例としては、カルボン酸、カルボン酸塩、カルボン酸とカルボン酸塩の組合せおよびカル
ボン酸エステル（例えば、メチル、エチルおよびｎ－プロピルエステル）、ケトン（例え
ば、アセトン）、アルデヒド（例えば、アセトアルデヒド）、アルファおよびベータ不飽
和酸（例えば、アクリル酸）ならびにオレフィン（例えば、エチレン）が挙げられる。そ
の他のアルコールおよびアルコール誘導体としては、プロパノール、プロピレングリコー
ル、１，４－ブタンジオール、１，３－プロパンジオール、糖アルコールおよびポリオー
ル（例えば、グリコール、グリセロール、エリスリトール、トレイトール、アラビトール
、キシリトール、リビトール、マンニトール、ソルビトール、ガラクチトール、イジトー
ル、イノシトール、ボレミトール、イソマルト、マルチトール、ラクチトール、マルトト
リイトール、マルトテトライトールおよびポリグリシトールなどのポリオール）ならびに
上記アルコールのいずれかのメチルまたはエチルエステルが挙げられる。その他の生成物
としては、アクリル酸メチル、メチルメタクリル酸、乳酸、クエン酸、ギ酸、酢酸、プロ
ピオン酸、酪酸、コハク酸、吉草酸、カプロン酸、３－ヒドロキシプロピオン酸、パルミ
チン酸、ステアリン酸、シュウ酸、マロン酸、グルタル酸、オレイン酸、リノール酸、グ
リコール酸、ガンマ－ヒドロキシ酪酸ならびにその混合物、上記酸のいずれかの塩、いず
れかの酸とそれぞれの塩の混合物が挙げられる。
【０１２８】
　上記生成物同士の組合せおよび／または上記生成物と本明細書に記載の工程もしくは他
の方法で製造され得る他の生成物との組合せを一緒に包装し製品として販売してもよい。
製品は組み合わせたもの、例えば、混合、配合もしくは一緒に溶解させたものであっても
、単に一緒に包装または販売されるものであってもよい。
【０１２９】
　本明細書に記載の生成物または生成物の組合せはいずれも、製品として販売する前、例
えば、精製もしくは単離後または包装後、衛生化または滅菌し、生成物（１つまたは複数
）中に存在し得る潜在的に望ましくない夾雑物を失活させてもよい。このような衛生管理
は、電子衝撃を用いて、約２０Ｍｒａｄ未満、例えば、約０．１～１５Ｍｒａｄ、約０．
５～７Ｍｒａｄまたは約１～３Ｍｒａｄの線量で行うことができる。
【０１３０】
　本明細書に記載工程によって、プラントの他の部分で使用する（熱電併給）、または自
由市場で販売する蒸気および電気を発生させるのに有用な様々な副生成物ストリームが生
成され得る。例えば、副生成物ストリームを燃焼させて発生した蒸気を蒸留工程に用いる
ことができる。また別の例として、副生成物を燃焼させて発生した電気を用いて、前処理
に使用する電子ビーム発生装置に動力を供給することができる。
【０１３１】
　蒸気または電気を発生させるために使用する副生成物は、工程全体を通して多数の入手
源から得られる。例えば、廃水の嫌気性消化により、メタンが多く廃棄物バイオマス（ス
ラッジ）の量が少ないバイオガスを生成することができる。また別の例として、糖化後お
よび／または蒸留後の固形物（例えば、前処理および主要工程で残った未変換のリグニン
、セルロースおよびヘミセルロース）を使用する、例えば、燃料として燃焼させるができ
る。
【０１３２】
　得られたエタノールまたはｎ－ブタノールなどの生成物の多くが、乗用車、トラック、
トラクター、船舶または鉄道に動力を供給する燃料として、例えば、内燃燃料または燃料
電池の供給原料として用いることが可能である。また、得られた生成物の多くが、例えば
ジェットエンジンを搭載した飛行機またはヘリコプターなどの航空機の動力供給に用いる
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ことが可能である。さらに、本明細書に記載の生成物を従来の蒸気発生プラントまたは燃
料電池プラントでの電力生成に用いることができる。
【０１３３】
　食品および医薬品を含めた他の中間体および生成物については、２０１０年５月２０日
に公開されたＭｅｄｏｆｆに対する米国特許出願公開第２０１０／０１２４５８３号（Ａ
１）（開示全体が参照により本明細書に組み込まれる）に記載されている。
【０１３４】
糖化
　抵抗性が減少した供給原料からフルクトース溶液を得るために、一般的には原料とセル
ラーゼ酵素を液体媒体、例えば水溶液中で一緒にすることによって、処理済みバイオマス
原料を糖化した後、異性化し、任意選択で精製してもよい。いくつかの場合には、２０１
２年４月２６日に公開されたＭｅｄｏｆｆおよびＭａｓｔｅｒｍａｎによる米国特許出願
公開第２０１２／０１００５７７号（Ａ１）（内容全体が本明細書に組み込まれる）に記
載されているように、糖化の前に原料を熱湯でゆでるか、熱湯に浸けるか、熱湯で加熱す
る。
【０１３５】
　糖化工程は、一部もしく全部を製造プラント内のタンク（例えば、容積が少なくとも４
０００、４０，０００または５００，０００Ｌのタンク）で実施してよく、かつ／または
一部もしくは全部を、例えば鉄道車両、タンカートラックまたは超大型タンカーもしくは
船倉中で、輸送中に実施してよい。完全な糖化に必要な時間は、工程条件ならびに使用す
る原料および酵素によって左右される。糖化を製造プラントで制御された条件下で実施す
る場合、セルロースは約１２～９６時間で実質的に完全に糖、例えばグルコースに変換さ
れ得る。糖化の一部または全部を輸送に実施する場合、糖化に要する時間はこれより長く
なり得る。
【０１３６】
　糖化する際に、２０１０年５月１８日に出願、国際公開第２０１０／１３５３８０号と
して英語で公開され、米国特許第を指定した国際出願ＰＣＴ／ＵＳ２０１０／０３５３３
１号（開示全体が参照により本明細書に組み込まれる）に記載されているように、噴流混
合を用いてタンクの内容物を混合するのが一般に好ましい。
【０１３７】
　界面活性剤の添加によって糖化の速度が増大し得る。界面活性剤の例としては、Ｔｗｅ
ｅｎ（登録商標）２０またはＴｗｅｅｎ（登録商標）８０ポリエチレングリコール界面活
性剤などの非イオン性界面活性剤、イオン性界面活性剤または両性界面活性剤が挙げられ
る。
【０１３８】
　糖化により得られる糖溶液の濃度は比較的高い、例えば、４０重量％超または５０、６
０、７０、８０、９０もしくは９５重量％超であるのが一般に好ましい。水分を、例えば
蒸発によって除去し、糖濃度の濃度を増大させてもよい。これにより輸送量が少なくなり
、溶液中での微生物増殖も抑えられる。
【０１３９】
　例えば糖化溶液の異性化後のフルクトース溶液の濃度は、約１～４０％であり得る。例
えば、約５～４０％、約１０～４０％、約１５～４０％、約５～１０％、約１０％～３０
％および約３０％～４０％であり得る。
【０１４０】
　他のフルクトース入手源を用いてもよい。例えば、糖蜜からフルクトースを得ることが
できる。様々な種類の糖蜜のいくつかの例には、サトウキビ糖蜜、柑橘類糖蜜、デンプン
糖蜜、廃糖蜜および／またはテンサイ糖蜜がある。糖蜜中のグルコースは、グルコース／
フルクトースの合計の約３０％～７０％の範囲内（例えば、４０％～６０％、例えば、４
５％～５５％）であり得、例えば、高フルクトースコーンシロップではフルクトースが５
５％、グルコースが４５％である。このほか、果物の抽出物を高フルクトース生成物の入
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手源とすることができ、例えば、リュウゼツラン抽出物にはフルクトースが９０％、グル
コースが１０％含まれ得る。グルコース溶液の異性化によりグルコース溶液の濃度を増大
させることが可能であり、これもまた別のフルクトース入手源となる。本明細書で論じた
ようにイソメラーゼによって異性化を行ってもよい。フルクトースのまた別の入手源には
、例えば酵素（例えば、スカラーゼ（ｓｕｃａｒａｓｅ））を用いる、酸を用いるおよび
／または塩基を用いるスクロースの加水分解がある。
【０１４１】
　あるいは、比較的低濃度の糖溶液を使用してもよく、この場合、抗菌添加剤、例えば広
域抗生物質を低濃度、例えば５０～１５０ｐｐｍで加えるのが望ましいことがある。その
他の適切な抗生物質としては、アンホテリシンＢ、アンピシリン、クロラムフェニコール
、シプロフロキサシン、ゲンタマイシン、ヒグロマイシンＢ、カナマイシン、ネオマイシ
ン、ペニシリン、ピューロマイシン、ストレプトマイシンが挙げられる。抗生物質は輸送
および保管時の微生物増殖を抑制し、しかるべき濃度、例えば１５～１０００重量ｐｐｍ
、例えば２５～５００ｐｐｍまたは５０～１５０ｐｐｍで使用することができる。糖濃度
が比較的高い場合でも、必要に応じて抗生物質を加えることができる。あるいは、保存特
性のある他の抗菌添加剤を使用してもよい。抗菌添加剤（１つまたは複数）は食品用であ
るのが好ましい。
【０１４２】
　酵素とともにバイオマス原料に添加される水分量を抑えることによって、比較的高濃度
の溶液を得ることができる。濃度は、例えば、糖化が生じる程度を制御することによって
制御することができる。例えば、溶液に加えるバイオマス原料を増量することによって、
濃度を増大させることができる。溶液中に生成する糖を保持するために、界面活性剤、例
えば上記界面活性剤のうちの１つを加えることができる。ほかにも、溶液の温度を高くす
ることによって溶解度を増大させることができる。例えば、溶液を４０～５０℃、６０～
８０℃またはそれ以上の温度に維持し得る。
【０１４３】
　タンクの内容物にグルコースイソメラーゼを加えることによって、タンク内の糖により
糖化が阻害されずに高濃度のフルクトースを得ることができる。グルコースイソメラーゼ
は任意の量で加えることができる。例えば、濃度は約５００Ｕ／ｇセルロース未満（１０
０Ｕ／ｇセルロース以下、５０Ｕ／ｇセルロース以下、１０Ｕ／ｇセルロース以下、５Ｕ
／ｇセルロース以下）であり得る。濃度は少なくとも約０．１Ｕ／ｇセルロース（少なく
とも約０．５Ｕ／ｇセルロース、少なくとも約１Ｕ／ｇセルロース、少なくとも約２Ｕ／
ｇセルロース、少なくとも約３Ｕ／ｇセルロース）である。
【０１４４】
　グルコースイソメラーゼの添加により、生成する糖の量が少なくとも５％（少なくとも
１０％、少なくとも１５％、少なくとも２０％）増加する。
【０１４５】
　このほか、酵素とともに供給原料に加えられる水分量を抑えることによって溶液中の糖
の濃度を増大させることができ、かつ／または糖化時に溶液に加える供給原料を増量する
ことによって濃度を増大させることができる。溶液中に生成する糖を保持するために、界
面活性剤、例えば上記界面活性剤のうちの１つを加えることができる。ほかにも、溶液の
温度を高くすることによって溶解度を増大させることができる。例えば、溶液を４０～５
０℃、６０～８０℃またはそれ以上の温度に維持し得る。
【０１４６】
糖化剤
　適切なセルロース分解酵素としては、バチルス（Ｂａｃｉｌｌｕｓ）属、コプリナス（
Ｃｏｐｒｉｎｕｓ）属、ミセリオフトラ（Ｍｙｃｅｌｉｏｐｈｔｈｏｒａ）属、セファロ
スポリウム（Ｃｅｐｈａｌｏｓｐｏｒｉｕｍ）属、シタリジウム（Ｓｃｙｔａｌｉｄｉｕ
ｍ）属、ペニシリウム（Ｐｅｎｉｃｉｌｌｉｕｍ）属、アスペルギルス（Ａｓｐｅｒｇｉ
ｌｌｕｓ）属、シュードモナス（Ｐｓｅｕｄｏｍｏｎａｓ）属、ヒューミコラ（Ｈｕｍｉ
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ｃｏｌａ）属、フサリウム（Ｆｕｓａｒｉｕｍ）属、チエラビア（Ｔｈｉｅｌａｖｉａ）
属、アクレモニウム（Ａｃｒｅｍｏｎｉｕｍ）属、クリソスポリウム（Ｃｈｒｙｓｏｓｐ
ｏｒｉｕｍ）属およびトリコデルマ（Ｔｒｉｃｈｏｄｅｒｍａ）属の種由来のセルラーゼ
、特にアスペルギルス（Ａｓｐｅｒｇｉｌｌｕｓ）種（例えば、欧州特許第０４５８１６
２号を参照されたい）、ヒューミコラ・インソレンス（Ｈｕｍｉｃｏｌａ　ｉｎｓｏｌｅ
ｎｓ）（シタリジウム・サーモフィラム（Ｓｃｙｔａｌｉｄｉｕｍ　ｔｈｅｒｍｏｐｈｉ
ｌｕｍ）として再分類された；例えば、米国特許第４，４３５，３０７号を参照されたい
）、ネナガヒトヨタケ（Ｃｏｐｒｉｎｕｓ　ｃｉｎｅｒｅｕｓ）、フサリウム・オキシス
ポラム（Ｆｕｓａｒｉｕｍ　ｏｘｙｓｐｏｒｕｍ）、ミセリオフトラ・サーモフィラ（Ｍ
ｙｃｅｌｉｏｐｈｔｈｏｒａ　ｔｈｅｒｍｏｐｈｉｌａ）、トンビマイタケ（Ｍｅｒｉｐ
ｉｌｕｓ　ｇｉｇａｎｔｅｕｓ）、チエラビア・テレストリス（Ｔｈｉｅｌａｖｉａ　ｔ
ｅｒｒｅｓｔｒｉｓ）、アクレモニウム（Ａｃｒｅｍｏｎｉｕｍ）種（特に限定されない
が、Ａ．ペルシシナム（Ａ．ｐｅｒｓｉｃｉｎｕｍ）、Ａ．アクレモニウム（Ａ．ａｃｒ
ｅｍｏｎｉｕｍ）、Ａ．ブラキペニウム（Ａ．ｂｒａｃｈｙｐｅｎｉｕｍ）、Ａ．ジクロ
モスポラム（Ａ．ｄｉｃｈｒｏｍｏｓｐｏｒｕｍ）、Ａ．オブクラバタム（Ａ．ｏｂｃｌ
ａｖａｔｕｍ）、Ａ．ピンケルトニエ（Ａ．ｐｉｎｋｅｒｔｏｎｉａｅ）、Ａ．ロセオグ
リセウム（Ａ．ｒｏｓｅｏｇｒｉｓｅｕｍ）、Ａ．インコロラタム（Ａ．ｉｎｃｏｌｏｒ
ａｔｕｍ）およびＡ．フラタム（Ａ．ｆｕｒａｔｕｍ）を含む）の種から選択される菌株
によって産生されるセルロース分解酵素が挙げられる。好ましい菌株としては、ヒューミ
コラ・インソレンス（Ｈｕｍｉｃｏｌａ　ｉｎｓｏｌｅｎｓ）ＤＳＭ１８００、フサリウ
ム・オキシスポラム（Ｆｕｓａｒｉｕｍ　ｏｘｙｓｐｏｒｕｍ）ＤＳＭ２６７２、ミセリ
オフトラ・サーモフィラ（Ｍｙｃｅｌｉｏｐｈｔｈｏｒａ　ｔｈｅｒｍｏｐｈｉｌａ）Ｃ
ＢＳ１１７．６５、セファロスポリウム（Ｃｅｐｈａｌｏｓｐｏｒｉｕｍ）種ＲＹＭ－２
０２、アクレモニウム（Ａｃｒｅｍｏｎｉｕｍ）種ＣＢＳ　４７８．９４、アクレモニウ
ム（Ａｃｒｅｍｏｎｉｕｍ）種ＣＢＳ　２６５．９５、アクレモニウムペルシシナム（Ａ
ｃｒｅｍｏｎｉｕｍ　ｐｅｒｓｉｃｉｎｕｍ）ＣＢＳ１６９．６５、アクレモニウム・ア
クレモニウム（Ａｃｒｅｍｏｎｉｕｍ　ａｃｒｅｍｏｎｉｕｍ）ＡＨＵ９５１９、セファ
ロスポリウム（Ｃｅｐｈａｌｏｓｐｏｒｉｕｍ）種ＣＢＳ５３５．７１、アクレモニウム
・ブラキペニウム（Ａｃｒｅｍｏｎｉｕｍ　ｂｒａｃｈｙｐｅｎｉｕｍ）ＣＢＳ８６６．
７３、アクレモニウム・ジクロモスポラム（Ａｃｒｅｍｏｎｉｕｍ　ｄｉｃｈｒｏｍｏｓ
ｐｏｒｕｍ）ＣＢＳ６８３．７３、アクレモニウム・オブクラバタム（Ａｃｒｅｍｏｎｉ
ｕｍ　ｏｂｃｌａｖａｔｕｍ）ＣＢＳ３１１．７４、アクレモニウム・ピンケルトニエ（
Ａｃｒｅｍｏｎｉｕｍ　ｐｉｎｋｅｒｔｏｎｉａｅ）ＣＢＳ１５７．７０、アクレモニウ
ム・ロセオグリセウム（Ａｃｒｅｍｏｎｉｕｍ　ｒｏｓｅｏｇｒｉｓｅｕｍ）ＣＢＳ１３
４．５６、アクレモニウム・インコロラタム（Ａｃｒｅｍｏｎｉｕｍ　ｉｎｃｏｌｏｒａ
ｔｕｍ）ＣＢＳ１４６．６２およびアクレモニウム・フラタム（Ａｃｒｅｍｏｎｉｕｍ　
ｆｕｒａｔｕｍ）ＣＢＳ２９９．７０Ｈが挙げられる。このほか、クリソスポリウム（Ｃ
ｈｒｙｓｏｓｐｏｒｉｕｍ）、好ましくはクリソスポリウム・ラックノウェンス（Ｃｈｒ
ｙｓｏｓｐｏｒｉｕｍ　ｌｕｃｋｎｏｗｅｎｓｅ）の菌株からセルロース分解酵素を得て
もよい。使用できるほかの菌株としては、特に限定されないが、トリコデルマ（Ｔｒｉｃ
ｈｏｄｅｒｍａ）（特にＴ．ｖｉｒｉｄｅ、Ｔ．リーセイ（Ｔ．ｒｅｅｓｅｉ）およびＴ
．コニンギィ（Ｔ．ｋｏｎｉｎｇｉｉ）、好アルカリ性バチルス（Ｂａｃｉｌｌｕｓ）（
例えば、米国特許第３，８４４，８９０号および欧州特許第０４５８１６２号を参照され
たい）およびストレプトミセス（Ｓｔｒｅｐｔｏｍｙｃｅｓ）（例えば、欧州特許第０４
５８１６２号を参照されたい）が挙げられる。
【０１４７】
　バイオマス原料を糖化して糖を生成するのに使用できる微生物の多くはほかにも、その
糖を発酵し有用な生成物に変換するのに使用することができる。
【０１４８】
糖
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　本明細書に記載の工程で、例えば糖化後、糖（例えば、グルコースおよびキシロース）
を単離することができる。例えば、沈殿、結晶化、クロマトグラフィー（例えば、擬似移
動層式クロマトグラフィー、高圧クロマトグラフィー）、遠心分離、抽出、当該技術分野
で公知の他の任意の単離方法およびその組合せによって糖を単離することができる。
【０１４９】
水素化およびその他の化学変換
　本明細書に記載の工程には水素化が含まれ得る。例えば、グルコースおよびキシロース
をそれぞれソルビトールおよびキシリトールに水素化することができる。水素化は、高圧
下（例えば、１０～１２０００ｐｓｉ（約６９ｋＰａ～約８．３×１０４ｋＰａ））、触
媒（例えば、Ｐｔ／ガンマ－Ａｌ２０３、Ｒｕ／Ｃ、ラネーニッケルをはじめとする当業
者に公知の触媒）をＨ２と組み合わせて用いることによって行うことができる。本明細書
に記載の工程で得られた生成物の他の種類の化学変換、例えば、有機糖由来の生成物（例
えば、フルフラールおよびフルフラール由来の生成物）の生成を用いてもよい。糖由来生
成物の化学変換については、２０１２年７月３日に出願された米国特許仮出願第６１／６
６７，４８１号（開示全体が参照により本明細書に組み込まれる）に記載されている。
【０１５０】
発酵
　クロストリジウム（Ｃｌｏｓｔｒｉｄｉｕｍ）種を用いて糖を（例えば、フルクトース
）をブタノールに変換するのが好ましい。発酵の最適ｐＨはｐＨ約４～７である。例えば
、酵母の最適ｐＨはｐＨ約４～５であり、ザイモモナス（Ｚｙｍｏｍｏｎａｓ）の最適ｐ
ＨはｐＨ約５～６である。典型的な発酵時間は、２０℃～４０℃（例えば、２６℃～４０
℃）の範囲の温度で約２４～１６８時間（例えば、２４～９６時間）であるが、好熱性微
生物はこれよりも高い温度を好む。
【０１５１】
　いくつかの実施形態では、例えば、嫌気性生物を使用する場合、発酵の少なくとも一部
は無酸素下で、例えば、Ｎ２、Ａｒ、Ｈｅ、Ｃ０２またはその混合物などの不活性ガスで
覆って発酵を実施するのが好ましい。さらに、発酵の一部の時間または発酵時間全体を通
して、タンクに不活性ガスを流し混合物にパージし続けてもよい。いくつかの場合には、
発酵時の二酸化炭素発生によって嫌気性条件が得られ、追加の不活性ガスを必要としない
。
【０１５２】
　いくつかの実施形態では、低分子量の糖が完全に生成物（例えば、エタノール）に変換
される前に発酵工程の全部または一部を中断し得る。中間発酵生成物には糖および炭水化
物が高濃度で含まれる。当該技術分野で公知の任意の手段によって、この糖および炭水化
物を単離することができる。この中間発酵生成物をヒトまたは動物が摂取する食物の調製
食糧の調製に用いることができる。上記のものに代えてまたは加えて、中間発酵生成物を
ステンレス製の実験室用ミルで微細な粒子径になるまで粉砕し、粉末状の物質を作製して
もよい。
【０１５３】
　発酵中に噴流混合を用いてもよく、いくつかの場合には、糖化と発酵を同じタンク内で
実施する。
【０１５４】
　糖化および／または発酵中に微生物のための栄養素、例えば、２０１１年７月１５日に
出願された米国特許出願公開第２０１２／００５２５３６号（開示全体が参照により本明
細書に組み込まれる）に記載されている飼料ベースの栄養素パッケージを添加してもよい
。
【０１５５】
　「発酵」には、２０１２年１２月２２日に出願された米国特許仮出願第６１／５７９，
５５９号および２０１２年１２月２２日に出願された米国特許仮出願第６１／５７９，５
７６号（ともにその内容全体が参照により本明細書に組み込まれる）に開示されている方
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法および生成物が含まれる。
【０１５６】
　国際出願ＰＣＴ／ＵＳ２００７／０７４０２８号（２００７年７月２０日に出願され、
国際公開第２００８／０１１５９８号として英語で公開され、米国を指定）（その内容全
体が本明細書に組み込まれる）に記載されているように、移動式の発酵槽を用いてもよい
。同様に、糖化設備が移動式のものであってもよい。さらに、輸送中に糖化および／また
は発酵の一部または全部を実施してもよい。
【０１５７】
その他の発酵剤
　クロストリジウム（Ｃｌｏｓｔｒｉｄｉｕｍ）が好ましいが、他の微生物を用いてもよ
い。例えば、糖（１つまたは複数）を他のアルコール（１つまたは複数）に発酵または変
換するのに酵母およびザイモモナス（Ｚｙｍｏｍｏｎａｓ）菌を用いてもよい。その他の
微生物を以下で論じる。これらは天然の微生物および／または組換え微生物であり得る。
例えば、微生物は細菌（特に限定されないが、例えばセルロース分解細菌が挙げられる）
、真菌（特に限定されないが、例えば酵母が挙げられる）、植物、原生生物、例えば、原
生動物もしくは真菌様原生生物（特に限定されないが、例えば粘菌が挙げられる）または
藻であり得る。生物体に適合性があれば、生物体の混合物を用いてもよい。
【０１５８】
　適切な発酵微生物は、グルコース、フルクトース、キシロース、アラビノース、マンノ
ース、ガラクトース、オリゴ糖または多糖などの炭水化物を発酵生成物に変換する能力を
有するものである。発酵微生物としては、サッカロミセス（Ｓａｃｃｈａｒｏｍｙｃｅｓ
）種（特に限定されないが、Ｓ．セレビシエ（Ｓ．ｃｅｒｅｖｉｓｉａｅ）（パン酵母）
、Ｓ．ディスタティカス（Ｓ．ｄｉｓｔａｔｉｃｕｓ）、Ｓ．ウバラム（Ｓ．ｕｖａｒｕ
ｍ）が挙げられる）属、クリベロミセス（Ｋｌｕｙｖｅｒｏｍｙｃｅｓ）属（特に限定さ
れないが、Ｋ．マルキシアヌス（Ｋ．ｍａｒｘｉａｎｕｓ）、Ｋ．フラギリス（Ｋ．ｆｒ
ａｇｉｌｉｓ）が挙げられる）、カンジダ（Ｃａｎｄｉｄａ）属（特に限定されないが、
Ｃ．シュードトロピカリス（Ｃ．ｐｓｅｕｄｏｔｒｏｐｉｃａｌｉｓ）およびＣ．ブラッ
シカ（Ｃ．ｂｒａｓｓｉｃａｅ）が挙げられる）、ピキア・スティピティス（Ｐｉｃｈｉ
ａ　ｓｔｉｐｉｔｉｓ）（カンジダ・シェハタエ（Ｃａｎｄｉｄａ　ｓｈｅｈａｔａｅ）
の近縁種）、クラビスポラ（Ｃｌａｖｉｓｐｏｒａ）属（特に限定されないが、Ｃ．ルシ
タニエ（Ｃ．ｌｕｓｉｔａｎｉａｅ）およびＣ．オプンチエ（Ｃ．ｏｐｕｎｔｉａｅ）が
挙げられる）、パキソレン（Ｐａｃｈｙｓｏｌｅｎ）属（特に限定されないが、Ｐ．タン
ノフィラス（Ｐ．ｔａｎｎｏｐｈｉｌｕｓ）が挙げられる）、ブレタノミセス（Ｂｒｅｔ
ａｎｎｏｍｙｃｅｓ）属（特に限定されないが、例えば、Ｂ．クラウセニ（Ｂ．ｃｌａｕ
ｓｅｎｉｉ）（　Ｈａｎｄｂｏｏｋ　ｏｎ　Ｂｉｏｅｔｈａｎｏｌ：Ｐｒｏｄｕｃｔｉｏ
ｎ　ａｎｄ　Ｕｔｉｌｉｚａｔｉｏｎ，Ｗｙｍａｎ，Ｃ．Ｅ．（編）所載のＰｈｉｌｉｐ
ｐｉｄｉｓ，Ｇ．Ｐ．，１９９６，Ｃｅｌｌｕｌｏｓｅ　ｂｉｏｃｏｎｖｅｒｓｉｏｎ　
ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ，Ｔａｙｌｏｒ　＆　Ｆｒａｎｃｉｓ，Ｗａｓｈｉｎｇｔｏｎ，Ｄ
Ｃ，１７９－２１２））の菌株が挙げられる。その他の適切な微生物としては、例えば、
ザイモモナス・モビリス（Ｚｙｍｏｍｏｎａｓ　ｍｏｂｉｌｉｓ）、クロストリジウム（
Ｃｌｏｓｔｒｉｄｉｕｍ）種（特に限定されないが、Ｃ．サーモセラム（Ｃ．ｔｈｅｒｍ
ｏｃｅｌｌｕｍ）（Ｐｈｉｌｉｐｐｉｄｉｓ，１９９６，上記），Ｃ．サッカロペルブチ
ルアセトニカム（Ｃ．ｓａｃｃｈａｒｏｂｕｔｙｌａｃｅｔｏｎｉｃｕｍ）、Ｃ．サッカ
ロブチリカム（Ｃ．ｓａｃｃｈａｒｏｂｕｔｙｌｉｃｕｍ）、Ｃ．プニセウム（Ｃ．Ｐｕ
ｎｉｃｅｕｍ）、Ｃ．ベイジェリンキィ（Ｃ．ｂｅｉｊｅｒｎｃｋｉｉ）およびＣ．アセ
トブチリカム（Ｃ．ａｃｅｔｏｂｕｔｙｌｉｃｕｍ）が挙げられる）、モニリエラ・ポリ
ニス（Ｍｏｎｉｌｉｅｌｌａ　ｐｏｌｌｉｎｉｓ）、モニリエラ・メガチリエンシス（Ｍ
ｏｎｉｌｉｅｌｌａ　ｍｅｇａｃｈｉｌｉｅｎｓｉｓ）、ラクトバチルス（Ｌａｃｔｏｂ
ａｃｉｌｌｕｓ）種、ヤロウイア・リポリティカ（Ｙａｒｒｏｗｉａ　ｌｉｐｏｌｙｔｉ
ｃａ）、アウレオバシジウム（Ａｕｒｅｏｂａｓｉｄｉｕｍ）種、トリコスポロノイデス
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（Ｔｒｉｃｈｏｓｐｏｒｏｎｏｉｄｅｓ）種、トリゴノプシス・バリアビリス（Ｔｒｉｇ
ｏｎｏｐｓｉｓ　ｖａｒｉａｂｉｌｉｓ）、トリコスポロン（Ｔｒｉｃｈｏｓｐｏｒｏｎ
）種，モニリエラアセトアブタンス（Ｍｏｎｉｌｉｅｌｌａａｃｅｔｏａｂｕｔａｎｓ）
種、チフラ・バリアビリス（Ｔｙｐｈｕｌａ　ｖａｒｉａｂｉｌｉｓ）、カンジダ・マグ
ノリエ（Ｃａｎｄｉｄａ　ｍａｇｎｏｌｉａｅ）、クロボキン（Ｕｓｔｉｌａｇｉｎｏｍ
ｙｃｅｔｅｓ）種、シュードザイマ・ツクバエンシス（Ｐｓｅｕｄｏｚｙｍａ　ｔｓｕｋ
ｕｂａｅｎｓｉｓ）、ザイゴサッカロミセス（Ｚｙｇｏｓａｃｃｈａｒｏｍｙｃｅｓ）属
、デバリオミセス（Ｄｅｂａｒｙｏｍｙｃｅｓ）属、ハンセヌラ（Ｈａｎｓｅｎｕｌａ）
属およびピキア（Ｐｉｃｈｉａ）属の酵母種ならびにデマチオイド（ｄｅｍａｔｉｏｉｄ
）のトルラ（Ｔｏｒｕｌａ）属の真菌が挙げられる。
【０１５９】
　例えば、クロストリジウム（Ｃｌｏｓｔｒｉｄｉｕｍ）種を用いてエタノール、ブタノ
ール、酪酸、酢酸およびアセトンを生成することができる。Ｌａｃｔｏｂａｃｉｌｌｕｓ
種を用いて乳酸を生成することができる。
【０１６０】
　このような微生物菌株の多くが、購入するか、寄託機関、数例挙げるとＡＴＣＣ（Ａｍ
ｅｒｉｃａｎ　Ｔｙｐｅ　Ｃｕｌｔｕｒｅ　Ｃｏｌｌｅｃｔｉｏｎ、Ｍａｎａｓｓａｓ、
Ｖｉｒｇｉｎｉａ、ＵＳＡ），ＮＲＲＬ（Ａｇｒｉｃｕｌｔｕｒａｌ　Ｒｅｓｅａｒｃｈ
　Ｓｅｒｖｉｃｅ　Ｃｕｌｔｕｒｅ　Ｃｏｌｌｅｃｔｉｏｎ，Ｐｅｏｒｉａ，Ｉｌｌｉｎ
ｏｉｓ，ＵＳＡ）またはＤＳＭＺ（Ｄｅｕｔｓｃｈｅ　Ｓａｍｍｌｕｎｇ　ｖｏｎ　Ｍｉ
ｋｒｏｏｒｇａｎｉｓｍｅｎ　ｕｎｄ　Ｚｅｌｌｋｕｌｔｕｒｅｎ　ＧｍｂＨ，Ｂｒａｕ
ｎｓｃｈｗｅｉｇ，Ｇｅｒｍａｎｙ）などを通して、公的に入手可能なものである。
【０１６１】
　市販されている酵母としては、例えば、Ｒｅｄ　Ｓｔａｒ（登録商標）／Ｌｅｓａｆｆ
ｒｅ　Ｅｔｈａｎｏｌ　Ｒｅｄ（Ｒｅｄ　Ｓｔａｒ／Ｌｅｓａｆｆｒｅ社（米国）から入
手可能）、ＦＡＬＩ（登録商標）（Ｂｕｒｎｓ　Ｐｈｉｌｉｐ　Ｆｏｏｄ社（米国）の一
部門、Ｆｌｅｉｓｃｈｍａｎｎ’ｓ　Ｙｅａｓｔから入手可能）、ＳＵＰＥＲＳＴＡＲＴ
（登録商標）（Ａｌｌｔｅｃｈ社（現Ｌａｌｅｍａｎｄ社）から入手可能）、ＧＥＲＴ　
ＳＴＲＡＮＤ（登録商標）（Ｇｅｒｔ　ＳＴＲＡＮＤ　ＡＢ社（スウェーデン）から入手
可能）およびＦＥＲＭＯＬ（登録商標）（ＤＳＭ　Ｓｐｅｃｉａｌｔｉｅｓ社から入手可
能）が挙げられる。
【０１６２】
　バイオマス原料の糖化および糖生成に使用できる微生物の多くが、このような糖を有用
な生成物に発酵および変換することにも使用することができる。
【０１６３】
蒸留
　発酵後、得られた液体を、例えば「ビアカラム」を用いて蒸留し、エタノールをはじめ
とするアルコールと水および固形残留物の大部分とを分離することができる。ビアカラム
から出る蒸気は、例えば、３５重量％のエタノールであり得、精留カラムへ送られ得る。
気相分子篩を用いて、ほぼ共沸性（９２．５％）のエタノールと精留カラムの水の混合物
を純粋な（９９．５％）エタノールに精製することができる。ビアカラムの残液は三重効
用蒸発缶の第一効用缶へ送られ得る。精留カラムの還流冷却器により、この効用缶に熱を
加えることができる。第一効用缶の後、遠心分離を用いて固体を分離し、回転乾燥機で乾
燥させることができる。遠心分離の排出液の一部（２５％）は発酵に再利用し、残りは蒸
発缶の第二および第三効用缶へ送られ得る。蒸発缶の濃縮物のほとんどは、きわめて清浄
な濃縮物として工程に戻すことができ、ごく一部のものは、低沸点化合物の蓄積の防ぐた
め分離して廃水処理に回す。
【０１６４】
　本明細書の実施例以外でも、また別途明記されていなくても、本明細書の以下の部分お
よび添付の特許請求の範囲に記載されている原料の量、元素含有量、反応の時間および温
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度、量の比その他の数値範囲、量、値および百分率はすべて、値、量または範囲に「約」
という用語が明記されていなくても、「約」という語が記載されているものと解釈され得
る。したがって、別途明示されない限り、以下の明細書および添付の「特許請求の範囲」
に記載されている数値パラメータは、本発明によって得ようとする所望の特性に応じて異
なり得る近似値である。少なくとも、特許請求の範囲への均等論の適用を制限することを
試みるわけではないが、各数値パラメータは少なくとも、報告される有効数字の数を考慮
し、通常の丸め法を適用することにより解釈されるべきである。
【０１６５】
　本発明の広い範囲を表す数値範囲およびパラメータは近似値であるが、具体例に記載さ
れている数値は、可能な限り正確に報告されている。しかし、いずれの数値にも本来的に
、その基となる個々の試験測定値にみられる標準偏差から必然的に生じる誤差が含まれて
いる。さらに、本明細書に数値範囲が記載されている場合、その範囲に記載される範囲の
両端値が含まれる（すなわち、両端値が用いられる場合がある）。本明細書で重量百分率
を用いる場合、報告される数値は総重量に相対的な値である。
【０１６６】
　ほかにも、本明細書に記載される数値範囲はそこに包含されるすべての部分範囲を含む
ことが意図されることを理解するべきである。例えば、範囲「１～１０」は、記載されて
いる最小値１と記載されている最大値１０を含めたその間にあって、最小値が１以上かつ
最小値が１０以下であるすべての部分範囲を含むことが意図される。本明細書で使用され
る「１つの」（「ｏｎｅ」、「ａ」または「ａｎ」）という用語は、特に明示されない限
り、「少なくとも１つ」または「１つ以上」を包含することが意図される。
実施例
【０１６７】
実施例１．グルコース、キシロースおよびフルクトースでのブタノール生成
　米国特許第６，３５８，７１７号に記載されているＰ２ベースの培地を以下の試験に用
いた。培地は別々に調製した以下の溶液から構成されていた（別途明記されない限り、蒸
留水１００ｍｌ当たりのグラム数で表す）：糖（種類および量については下を参照された
い）、蒸留水７９０ｍｌ（溶液Ｉ）、Ｋ２ＨＰＯ４０．５ｇ、ＫＨ２ＰＯ４０．５ｇ、Ｃ
Ｈ３ＣＯＯＮＨ４２．２ｇ（溶液ＩＩ）、ＭｇＳＯ４・７Ｈ２Ｏ２．０ｇ、ＭｎＳＯ４・
Ｈ２Ｏ０．１ｇ、ＮａＣｌ０．１ｇ、ＦｅＳＯ４・７Ｈ２Ｏ（溶液ＩＩＩ）０．１ｇおよ
びｐ－アミノ安息香酸１００ｍｇ、チアミン１００ｍｇ、ビオチン１ｍｇ（溶液ＩＶ）。
溶液ＩおよびＩＩをろ過滅菌してから混合し、糖緩衝液を作製した。液剤ＩＩＩおよびＩ
Ｖをろ過滅菌した。糖緩衝液に液剤ＩＩＩおよびＩＶの一部（１０ｍｌおよび１ｍｌ）を
それぞれ無菌状態で加えた。Ｐ２培地の最終ｐＨは６．６であった。
【０１６８】
　使用した糖の量は次の通りであった：培地ＧＸＰ２にグルコース４３ｇとキシロース２
４ｇ；培地ＦＰ２にフルクトース４３ｇ；培地ＦＧＰ２にフルクトース４３ｇとグルコー
ス４３ｇ。
【０１６９】
　溶液をアルゴンで４５分間曝気した後、嫌気性チャンバに入れた。予め加圧滅菌した２
０ｍＬ血清バイアル２１本に溶液（１０ｍＬ）を量り入れた。密閉可能なセプタムでバイ
アルを密閉した後、嫌気性ボックスから取り出した。ＡＴＣＣが提供するペレットからＡ
ＴＣＣ推奨プロトコルに従って調製したグリセロール水溶液ストックから１体積％のクロ
ストリジウム・サッカロペルブチルアセトニカム（Ｃｌｏｓｔｒｉｄｉｕｍ　ｓａｃｃｈ
ａｒｏｐｅｒｂｕｔｙｌａｃｅｔｏｎｉｃｕｍ）（ＡＴＣＣ２７０２１）をバイアルに植
菌した。バイアルを３０℃で４８時間または９６時間培養した。ブタノール生成について
ＧＣを用いてヘッドスペースを分析した。結果（ｇ／Ｌで表す）を下の表に示す。
【０１７０】
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【表２】

【０１７１】
実施例２．フルクトースおよびグルコース／キシロースでのブタノール生成
　グルコース／キシロース混合物またはフルクトースのみ（３２ｇ／Ｌ）を含有するＰ２
培地１０ｍｌをクロストリジウム・サッカロペルブチルアセトニカム（Ｃｌｏｓｔｒｉｄ
ｉｕｍ　ｓａｃｃｈａｒｏｐｅｒｂｕｔｙｌａｃｅｔｏｎｉｃｕｍ）ＡＴＣＣ株２７０２
１または２７０２２のうちの一方とともに３０℃でインキュベートした。実施例１と同じ
く、下の表に記載する結果は、グルコースまたはキシロースではなくフルクトースでクロ
ストリジウム（Ｃｌｏｓｔｒｉｄｉｕｍ）を培養したときの方がブタノール生成量が多い
ことを示すものである。
【０１７２】
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【表３】

【０１７３】
　全体または一部分が参照により本明細書組み込まれることが記されている特許、刊行物
をはじめとする開示資料はいずれも、組み込まれる資料が本開示に記載されている既存の
定義、記述をはじめとする開示内容と矛盾しない範囲でのみ組み込まれる。したがって、
必要な範囲内で、本明細書に明記されている開示は、参照により本明細書に組み込まれた
矛盾するあらゆる資料に優先する。参照により本明細書組み込まれることが記されている
が、本明細書に記載されている既存の定義、記述をはじめとする開示内容と矛盾する資料
またはその一部分はいずれも、その組み込まれる資料と既存の開示内容との間に矛盾が生
じない範囲でのみ組み込まれる。
【０１７４】
　ここまで、本発明を特にその好ましい実施形態について示し説明してきたが、添付の「
特許請求の範囲」に包含される本発明の範囲から逸脱することなく、その形態および詳細
に様々な変更を加え得ることが当業者には理解されよう。

【図１】 【図２】
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