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(57)【要約】
　本発明は、材料のエネルギー、炭素及び質量成分が効率的に生成物に転換されるような
方法でバイオマスのような炭素含有材料を効率的に生成物に変換する方法に関する。その
ような方法には、生物学的変換法によって少なくとも１つの中間体に、且つ熱化学変換法
によって少なくとも１つの中間体に、材料を変換するステップと、中間体を反応させて生
成物を形成するステップとが含まれる。そのような方法は、生成物を生成する単なる生物
学的変換法の化学エネルギー効率より大きく、且つ材料すべてを最初に供する熱化学変換
ステップを含む、生成物を生成する方法の化学エネルギー効率より大きい、生成物を生成
するための化学エネルギー効率を有する。



(2) JP 2010-517581 A 2010.5.27

10

20

30

40

50

【特許請求の範囲】
【請求項１】
約７５重量％未満が炭水化物物質である、炭素含有化合物を含む材料から生成物を生成す
るための方法において、
　生物学的変換法によって生成される、少なくとも１つの中間体と、熱化学変換法によっ
て生成される、少なくとも１つの中間体とを含む、少なくとも２つの中間体に、材料を変
換するステップと、
　少なくとも１つの生物学的方法で生成される中間体と、少なくとも１つの熱化学法で生
成される中間体とを反応させて前記生成物を形成するステップとを備え、
　前記材料から前記生成物を生成する前記方法の化学エネルギー効率が、前記生成物を生
成する単なる生物学的変換法の化学エネルギー効率より大きく、且つ前記材料すべてを最
初に供する熱化学変換ステップを含む、前記生成物を生成する方法の化学エネルギー効率
より大きい方法。
【請求項２】
化学エネルギー効率が、少なくとも６０％である請求項１に記載の方法。
【請求項３】
化学エネルギー効率が、少なくとも６５％である請求項１に記載の方法。
【請求項４】
化学エネルギー効率が、少なくとも７０％である請求項１に記載の方法。
【請求項５】
化学エネルギー効率が、少なくとも７５％である請求項１に記載の方法。
【請求項６】
化学エネルギー効率が、少なくとも８０％である請求項１に記載の方法。
【請求項７】
化学エネルギー効率が、８２％である請求項１に記載の方法。
【請求項８】
前記材料における少なくとも７０％の炭水化物物質が前記生成物に変換される請求項１に
記載の方法。
【請求項９】
前記材料における７０％を超える炭水化物物質が前記生成物に変換される請求項１に記載
の方法。
【請求項１０】
前記材料における少なくとも７５％の炭水化物物質が前記生成物に変換される請求項１に
記載の方法。
【請求項１１】
前記材料における少なくとも８０％の炭水化物物質が前記生成物に変換される請求項１に
記載の方法。
【請求項１２】
前記材料における少なくとも９０％の炭水化物物質が前記生成物に変換される請求項１に
記載の方法。
【請求項１３】
前記材料における少なくとも９５％の炭水化物物質が前記生成物に変換される請求項１に
記載の方法。
【請求項１４】
前記材料における１００％の炭水化物物質が前記生成物に変換される請求項１に記載の方
法。
【請求項１５】
前記生物学的変換法では本質的に二酸化炭素が生成されない請求項１に記載の方法。
【請求項１６】
前記材料における単糖類又は単糖類単位のモル当たり１モルのみの二酸化炭素が生成され
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る請求項１に記載の方法。
【請求項１７】
前記材料が、炭水化物物質と非炭水化物物質とを含む請求項１に記載の方法。
【請求項１８】
前記材料がバイオマスを含む請求項１に記載の方法。
【請求項１９】
前記材料が、草本類、農業残余物、林業残余物、都市ゴミ、古紙、パルプ及び製紙工場の
残余物から成る群から選択される請求項１に記載の方法。
【請求項２０】
前記材料が、樹木、潅木、草、コムギ、ムギワラ、コムギフスマ、サトウキビの搾りかす
、トウモロコシ、トウモロコシの鞘、トウモロコシの穀粒、トウモロコシの繊維、都市ゴ
ミ、古紙、庭ゴミ、枝、低木、エネルギー作物、果実、果実の皮、花、穀類、草本作物、
葉、樹皮、針状葉、丸太、根、苗木、短回転の木質作物、スイッチグラス、野菜、つる草
、砂糖大根パルプ、外皮、広葉樹材、木製チップ、パルプ化操作由来の中間流及び針葉樹
材から成る群から選択される請求項１に記載の方法。
【請求項２１】
前記材料が、樹木、草、植物体全体及び植物体の構造成分から成る群から選択される請求
項１に記載の方法。
【請求項２２】
前記生物学的変換法が発酵を含む請求項１に記載の方法。
【請求項２３】
前記生物学的変換法が、少なくとも１種の微生物を培養するステップを備える請求項１に
記載の方法。
【請求項２４】
前記生物学的変換法が、少なくとも１種のホモ発酵型微生物を培養するステップを備える
請求項２３に記載の方法。
【請求項２５】
前記少なくとも１種の微生物が、ホモ酢酸生成微生物、ホモ乳酸微生物、プロピオン酸菌
、酪酸菌、コハク酸菌及び３－ヒドロキシプロピオン酸菌から成る群から選択される請求
項２３に記載の方法。
【請求項２６】
前記少なくとも１種の微生物が、Ｃｌｏｓｔｒｉｄｉｕｍ、Ｌａｃｔｏｂａｃｉｌｌｕｓ
、Ｍｏｏｒｅｌｌａ、Ｔｈｅｒｍｏａｎａｅｒｏｂａｃｔｅｒ、Ｐｒｏｐｉｏｎｉｂａｃ
ｔｅｒｉｕｍ、Ｐｒｏｐｉｏｎｉｓｐｅｒａ、Ａｎａｅｒｏｂｉｏｓｐｉｒｉｌｌｕｍ及
びＢａｃｔｅｒｉｏｄｅｓから成る群から選択される属のものである請求項２３に記載の
方法。
【請求項２７】
前記少なくとも１種の微生物が、Ｃｌｏｓｔｒｉｄｉｕｍ　ｆｏｒｍｉｃｏａｃｅｔｉｃ
ｕｍ、Ｃｌｏｓｔｒｉｄｉｕｍ　ｂｕｔｙｒｉｃｕｍ、Ｍｏｏｒｅｌｌａ　ｔｈｅｒｍｏ
ａｃｅｔｉｃａ、Ｔｈｅｒｍｏａｎａｅｒｏｂａｃｔｅｒ　ｋｉｖｕｉ、Ｌａｃｔｏｂａ
ｃｉｌｌｕｓ　ｄｅｌｂｒｕｋｉｉ、Ｐｒｏｐｉｏｎｉｂａｃｔｅｒｉｕｍ　ａｃｉｄｉ
ｐｒｏｐｉｏｎｉｃｉ、Ｐｒｏｐｉｏｎｉｓｐｅｒａ　ａｒｂｏｒｉｓ、Ａｎａｅｒｏｂ
ｉｏｓｐｉｒｉｌｌｕｍ　ｓｕｃｃｉｎｉｃｐｒｏｄｕｃｅｎｓ、Ｂａｃｔｅｒｉｏｄｅ
ｓ　ａｍｙｌｏｐｈｉｌｕｓ及びＢａｃｔｅｒｉｏｄｅｓ　ｒｕｍｉｎｉｃｏｌａから成
る群から選択される種のものである請求項２３に記載の方法。
【請求項２８】
前記熱化学変換法が、ガス化、熱分解、改質及び部分酸化から成る群から選択される請求
項１に記載の方法。
【請求項２９】
前記少なくとも１つの生物学的方法で生成される中間体が、カルボン酸、その塩、又はそ
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れらの混合物を含む請求項１に記載の方法。
【請求項３０】
前記少なくとも１つの生物学的方法で生成される中間体が、酢酸、乳酸、プロピオン酸、
酪酸、コハク酸、３－ヒドロキシプロピオン酸、これらの酸のいずれかの塩及びこれらの
酸のいずれかと各塩との混合物から成る群から選択される請求項１に記載の方法。
【請求項３１】
前記少なくとも１つの生物学的方法で生成される中間体が、酢酸、酢酸塩、酢酸と酢酸塩
との混合物、乳酸、乳酸塩、乳酸と乳酸塩との混合物、プロピオン酸、プロピオン酸塩、
プロピオン酸とプロピオン酸塩との混合物、酪酸、酪酸塩、酪酸と酪酸塩との混合物、コ
ハク酸、コハク酸塩、コハク酸とコハク酸塩との混合物、３－ヒドロキシプロピオン酸、
及び３－ヒドロキシプロピオン酸塩、及び３－ヒドロキシプロピオン酸と３－ヒドロキシ
プロピオン酸塩との混合物から成る群から選択される請求項１に記載の方法。
【請求項３２】
前記少なくとも１つの熱化学法で生成される中間体が、合成ガス、合成ガスの成分、合成
ガスの成分の混合物、熱分解ガス、熱分解ガスの成分、熱分解ガスの成分の混合物から成
る群から選択される請求項１に記載の方法。
【請求項３３】
前記少なくとも１つの熱化学法で生成される中間体が、水素、一酸化炭素、二酸化炭素及
びメタノールから成る群から選択される請求項１に記載の方法。
【請求項３４】
前記少なくとも１つの生物学的方法で生成される中間体が、カルボン酸の塩を含有し、反
応させる前記ステップの前に前記カルボン酸の塩を酸性化してカルボン酸を形成するステ
ップをさらに備える、請求項１に記載の方法。
【請求項３５】
反応させる前記ステップの前に前記カルボン酸をエステル化するステップをさらに備える
、請求項３４に記載の方法。
【請求項３６】
反応させる前記ステップの前に前記カルボン酸をエステル化するステップをさらに備える
、請求項２９に記載の方法。
【請求項３７】
酸性化する前記ステップが、前記カルボン酸の塩を含む溶液に、二酸化炭素、又は酸性化
される前記カルボン酸より低いｐＫａを持つ酸を導入するステップを備える、請求項３４
に記載の方法。
【請求項３８】
酸性化する前記ステップが、二酸化炭素と共に三級アミンを導入して酸／アミン錯体を形
成するステップを備える、請求項３４に記載の方法。
【請求項３９】
水と非混和性の溶媒に前記酸／アミン錯体を接触させて前記水に非混和性の溶媒と前記カ
ルボン酸とのエステルを形成するステップをさらに備える、請求項３７に記載の方法。
【請求項４０】
前記少なくとも１つの生物学的方法で生成される中間体と前記少なくとも１つの熱化学法
で生成される中間体とを反応させる前記ステップが、化学的変換及び生物学的変換から成
る群から選択される、請求項１に記載の方法。
【請求項４１】
反応させる前記ステップが、前記少なくとも１つの生物学的方法で生成される中間体と前
記少なくとも１つの熱化学法で生成される中間体とを化学的に反応させて前記生成物を生
成するステップを備える、請求項１に記載の方法。
【請求項４２】
反応させる前記ステップが、前記少なくとも１つの生物学的方法で生成される中間体と前
記少なくとも１つの熱化学法で生成される中間体とを生物学的に反応させて前記生成物を
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生成するステップを備える、請求項１に記載の方法。
【請求項４３】
前記少なくとも１つの生物学的方法で生成される中間体と前記少なくとも１つの熱化学法
で生成される中間体とを反応させる前記ステップが、還元して前記生成物を生成する方法
である、請求項１に記載の方法。
【請求項４４】
前記少なくとも１つの生物学的方法で生成される中間体と前記少なくとも１つの熱化学法
で生成される中間体とを反応させる前記ステップが、水素添加、水素化分解及び一酸化炭
素による還元から成る群から選択される方法である、請求項１に記載の方法。
【請求項４５】
前記生成物が、アルコール、カルボン酸、カルボン酸の塩及びカルボン酸のエステルから
成る群から選択される、請求項１に記載の方法。
【請求項４６】
前記生成物が、一価のアルコール及び二価のアルコールから成る群から選択される、請求
項１に記載の方法。
【請求項４７】
前記生成物が、エタノール、プロパノール、プロピレングリコール、ブタノール、１，４
－ブタンジオール、１，３－プロパンジオール又はそれらのメチルエステルから成る群か
ら選択される、請求項１に記載の方法。
【請求項４８】
前記材料を分画して、生物学的変換法によって中間体に変換するための炭水化物含有分画
を形成し、熱化学変換法によって中間体に変換するためのリグニンを含む残余物分画を形
成するステップをさらに備える、請求項１に記載の方法。
【請求項４９】
分画する前記ステップが、物理的処理、金属イオン処理、紫外線処理、オゾン処理、酸素
処理、オルガノソルブ処理、蒸気爆砕処理、蒸気爆砕処理を伴う石灰含浸処理、蒸気処理
しない石灰含浸処理、過酸化水素処理、過酸化水素／オゾン（ペロキソン）処理、酸処理
、希釈酸処理及び塩基処理から成る群から選択される、請求項４８に記載の方法。
【請求項５０】
（ａ）前記少なくとも１つの生物学的方法で生成される中間体が前記材料における炭水化
物物質の発酵によって生成され、
　（ｂ）前記少なくとも１つの熱化学法で生成される中間体が前記材料における非炭水化
物物質の熱化学変換によって生成され、
　（ｃ）（ａ）の前記少なくとも１つの生物学的方法で生成される中間体と（ｂ）の前記
少なくとも１つの熱化学法で生成される中間体とを化学的に反応させて前記生成物を生成
する、請求項１に記載の方法。
【請求項５１】
（ａ）少なくとも１つの生物学的方法で生成される中間体の一部が前記材料における炭水
化物物質の発酵によって生成され、
　（ｂ）前記少なくとも１つの熱化学法で生成される中間体が前記材料における非炭水化
物物質の熱化学変換によって生成され、
　（ｃ）少なくとも１つの生物学的方法で生成される中間体の一部が、（ｂ）の少なくと
も１つの熱化学法で生成される中間体の少なくとも一部の発酵によって生成され、
　（ｄ）（ａ）の前記少なくとも１つの生物学的方法で生成される中間体と、（ｃ）の前
記少なくとも１つの生物学的方法で生成される中間体と、（ｂ）の残りの前記少なくとも
１つの熱化学法で生成される中間体の少なくとも一部とを化学的に反応させて前記生成物
を生成する請求項１に記載の方法。
【請求項５２】
（ａ）前記材料を発酵させて、少なくとも１つの生物学的方法で生成される中間体と、前
記材料の非発酵成分を含む発酵残余物を生成し、
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　（ｂ）前記少なくとも１つの熱化学法で生成される中間体が前記発酵残余物の熱化学変
換によって生成され、
　（ｃ）（ａ）の前記少なくとも１つの生物学的方法で生成される中間体と（ｂ）の前記
少なくとも１つの熱化学法で生成される中間体とを化学的に反応させて前記生成物を生成
する請求項１に記載の方法。
【請求項５３】
約７５重量％未満が炭水化物物質である、炭素含有化合物を含む材料からエタノールを生
成するための方法において、
　生物学的変換法によって生成され、酢酸、酢酸塩、酢酸エステル、又は酢酸、酢酸エス
テル及び酢酸塩の混合物を含む、少なくとも１つの中間体と、熱化学変換法によって生成
され、還元剤を含む、少なくとも１つの中間体とを含む、少なくとも２つの中間体に、前
記材料を変換するステップと、
　前記還元剤と、酢酸、酢酸塩、酢酸エステル、又は酢酸、酢酸エステル及び酢酸塩の混
合物とを化学的に反応させてエタノールを生成するステップとを備え、
　前記材料からエタノールを生成する前記方法の化学エネルギー効率が、エタノールを生
成する単なる生物学的変換法の化学エネルギー効率より大きく、且つ前記材料すべてを最
初に供する熱化学変換ステップを含む、エタノールを生成する方法の化学エネルギー効率
より大きい方法。
【請求項５４】
前記還元剤が、水素、一酸化炭素及び水素と一酸化炭素との混合物から成る群から選択さ
れる請求項５３に記載の方法。
【請求項５５】
変換する前記ステップが、
　（ａ）前記材料における炭水化物物質から生物学的変換法によって前記酢酸、酢酸塩、
酢酸エステル、又は酢酸、酢酸エステル及び酢酸塩の混合物を生成するステップと、
　（ｂ）前記材料における非炭水化物物質の熱化学変換によって前記還元剤を生成するス
テップとを含む請求項５３に記載の方法。
【請求項５６】
前記生物学的変換法が発酵を含む請求項５４に記載の方法。
【請求項５７】
約７５重量％未満が炭水化物物質である、炭素含有化合物を含む材料からエタノールを生
成するための方法において、
　生物学的変換法によって生成され、酢酸、酢酸塩、酢酸エステル、又は酢酸、酢酸エス
テル及び酢酸塩の混合物から成る群から選択される生物学的方法で生成される中間体を含
む、少なくとも１つの中間体と、熱化学変換法によって生成され、水素と一酸化炭素とを
含む、少なくとも１つの中間体とを含む、少なくとも２つの中間体に、前記材料を変換す
るステップであって、
　（ａ）前記材料における炭水化物物質の生物学的変換によって少なくとも１つの生物学
的方法で生成される中間体の一部を生成するステップと、
　（ｂ）前記熱化学変換法によって生成された一酸化炭素と水素の一部との生物学的変換
によって少なくとも１つの生物学的方法で生成される中間体の一部を生成するステップと
を含む、変換するステップと、
　前記熱化学変換法によって生成された残りの水素とステップ（ａ）及びステップ（ｂ）
の生物学的方法で生成された中間体とを化学的に反応させてエタノールを生成するステッ
プとを備え、
　エタノールを生成する前記方法の化学エネルギー効率が、エタノールを生成する単なる
生物学的変換法の化学エネルギー効率より大きく、且つ前記材料すべてを最初に供する熱
化学変換ステップを含む、エタノールを生成する方法の化学エネルギー効率より大きい方
法。
【請求項５８】
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前記生物学的変換法が発酵を含む請求項５７に記載の方法。
【請求項５９】
約７５重量％未満が炭水化物物質である、炭素含有化合物を含む材料からエタノールを生
成するための方法であって、前記方法が、
　生物学的変換法によって生成され、酢酸、酢酸塩、酢酸エステル、又は酢酸、酢酸エス
テル及び酢酸塩の混合物から成る群から選択される生物学的方法で生成される中間体を含
む、少なくとも１つの中間体と、熱化学変換法によって生成され、水素と一酸化炭素とを
含む、少なくとも１つの中間体とを含む、少なくとも２つの中間体に、前記材料を変換す
るステップであって、
　（ａ）前記材料における炭水化物物質の生物学的変換によって少なくとも１つの生物学
的方法で生成される中間体の一部を生成するステップと、
　（ｂ）前記熱化学変換法によって生成された一酸化炭素の一部の生物学的変換によって
少なくとも１つの生物学的方法で生成される中間体の一部を生成するステップとを含む、
変換するステップと、
　前記熱化学変換法によって生成された水素と、ステップ（ａ）及びステップ（ｂ）の生
物学的方法で生成された中間体とを化学的に反応させてエタノールを形成するステップと
を備え、
　エタノールを生成する前記方法の化学エネルギー効率が、エタノールを生成する単なる
生物学的変換法の化学エネルギー効率より大きく、且つ前記材料すべてを最初に供する熱
化学変換ステップを含む、エタノールを生成する方法の化学エネルギー効率より大きい方
法。
【請求項６０】
前記生物学的変換法が発酵を含む請求項５９に記載の方法。
【請求項６１】
約７５重量％未満が炭水化物物質である、炭素含有化合物を含む材料からエタノールを生
成するための方法において、
　生物学的変換法によって生成され、酢酸、酢酸塩、酢酸エステル、又は酢酸、酢酸エス
テル及び酢酸塩の混合物から成る群から選択される生物学的方法で生成される中間体を含
む、少なくとも１つの中間体と、熱化学変換法によって生成され、水素と一酸化炭素とを
含む、少なくとも１つの中間体とを含む、少なくとも２つの中間体に、前記材料を変換す
るステップであって、
　（ａ）前記材料における炭水化物物質の生物学的変換によって少なくとも１つの生物学
的方法で生成される中間体の一部を生成するステップと、
　（ｂ）前記熱化学変換法によって生成された一酸化炭素の一部と水素の一部との生物学
的変換によって少なくとも１つの生物学的方法で生成される中間体の一部を生成するステ
ップとを含む、変換するステップと、
　前記熱化学変換法によって生成された残りの一酸化炭素と、ステップ（ａ）及びステッ
プ（ｂ）の生物学的方法で生成された中間体とを化学的に反応させてエタノールを生成す
るステップとを備え、
　前記材料からエタノールを生成する前記方法の化学エネルギー効率が、単なる生物学的
変換法の化学エネルギー効率より大きく、且つ前記材料すべてを最初に供する熱化学変換
ステップを含む、エタノールを生成する方法の化学エネルギー効率より大きい方法。
【請求項６２】
前記生物学的変換法が発酵を含む請求項６１に記載の方法。
【請求項６３】
約７５重量％未満が炭水化物物質である、炭素含有化合物を含む材料からプロピレングリ
コールを生成するための方法において、
　生物学的変換法によって生成され、乳酸、乳酸エステル、乳酸塩、又は乳酸、乳酸エス
テル及び乳酸塩の混合物を含む、少なくとも１つの中間体と、熱化学変換法によって生成
され、還元剤を含む、少なくとも１つの中間体とを含む、少なくとも２つの中間体に、前
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記材料を変換するステップと、
　前記還元剤と、乳酸、乳酸エステル、乳酸塩、又は乳酸、乳酸エステル及び乳酸塩の混
合物とを化学的に反応させてプロピレングリコールを生成するステップとを備え、
　前記材料からプロピレングリコールを生成する前記方法の化学エネルギー効率が、プロ
ピレングリコールを生成する単なる生物学的変換法の化学エネルギー効率より大きく、且
つ前記材料すべてを最初に供する熱化学変換ステップを含む、プロピレングリコールを生
成する方法の化学エネルギー効率より大きい方法。
【請求項６４】
前記還元剤が、水素、一酸化炭素及び水素と一酸化炭素との混合物から成る群から選択さ
れる請求項６３に記載の方法。
【請求項６５】
変換する前記ステップが
　（ａ）前記材料における炭水化物物質から生物学的変換法によって乳酸、乳酸エステル
、乳酸塩、又は乳酸、乳酸エステル及び乳酸塩の混合物を生成するステップと、
　（ｂ）前記材料における非炭水化物物質の熱化学変換によって前記還元剤を生成するス
テップとを備える、請求項６３に記載の方法。
【請求項６６】
前記生物学的変換法が発酵を含む請求項６３に記載の方法。
【請求項６７】
約７５重量％未満が炭水化物物質である、炭素含有化合物を含む材料からプロパノールと
エタノールとを生成するための方法において、
　生物学的変換法によって生成され、プロピオン酸、プロピオン酸エステル、プロピオン
酸塩、酢酸、酢酸エステル、酢酸塩、又はそれらの混合物を含む、少なくとも１つの中間
体と、熱化学変換法によって生成され、還元剤を含む、少なくとも１つの中間体とを含む
、少なくとも２つの中間体に、前記材料を変換するステップと、
　前記還元剤と、プロピオン酸、プロピオン酸エステル、プロピオン酸塩、酢酸、酢酸エ
ステル、酢酸塩、又はそれらの混合物とを化学的に反応させてプロパノールとエタノール
とを生成するステップとを備え、
　前記材料からプロパノールとエタノールとを生成する前記方法の化学エネルギー効率が
、プロパノールとエタノールとを生成する単なる生物学的変換法の化学エネルギー効率よ
り大きく、且つ前記材料すべてを最初に供する熱化学変換ステップを含む、プロパノール
とエタノールとを生成する方法の化学エネルギー効率より大きい、方法。
【請求項６８】
前記還元剤が、水素、一酸化炭素及び水素と一酸化炭素との混合物から成る群から選択さ
れる請求項６７に記載の方法。
【請求項６９】
変換する前記ステップが
　（ａ）前記材料における炭水化物物質から生物学的変換法によってプロピオン酸、プロ
ピオン酸エステル、プロピオン酸塩、酢酸、酢酸エステル、酢酸塩、又はそれらの混合物
を生成するステップと、
　（ｂ）前記材料における非炭水化物物質の熱化学変換によって前記還元剤を生成するス
テップとを含む請求項６７に記載の方法。
【請求項７０】
前記生物学的変換法が発酵を含む請求項６７に記載の方法。
【請求項７１】
約７５重量％未満が炭水化物物質である、炭素含有化合物を含む材料からプロパノールを
生成するための方法において、
　生物学的変換法によって生成され、プロピオン酸、プロピオン酸エステル、プロピオン
酸塩、又はプロピオン酸、プロピオン酸エステル及びプロピオン酸塩の混合物を含む、少
なくとも１つの中間体と、熱化学変換法によって生成され、水素を含む、少なくとも１つ
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の中間体とを含む、少なくとも２つの中間体に、前記材料を変換するステップであって、
材料における炭水化物物質の生物学的変換によってプロピオン酸、プロピオン酸エステル
、プロピオン酸塩、又はプロピオン酸、プロピオン酸エステル及びプロピオン酸塩の混合
物を生成するステップと、前記熱化学変換法によって生成される水素の一部を生成するス
テップとを含む、変換するステップと、
　残りの水素と、プロピオン酸、プロピオン酸エステル、プロピオン酸塩、又はプロピオ
ン酸、プロピオン酸エステル及びプロピオン酸塩の混合物とを化学的に反応させてプロパ
ノールを生成するステップとを備え、
　前記材料からプロパノールを生成する前記方法の化学エネルギー効率が、プロパノール
を生成する単なる生物学的変換法の化学エネルギー効率より大きく、且つ前記材料すべて
を最初に供する熱化学変換ステップを含む、プロパノールを生成する方法の化学エネルギ
ー効率より大きい、方法。
【請求項７２】
前記生物学的変換法が発酵を含む請求項７１に記載の方法。
【請求項７３】
約７５重量％未満が炭水化物物質である、炭素含有化合物を含む材料からエタノールを生
成するための方法において、
　生物学的変換法によって生成され、酢酸、酢酸エステル、酢酸塩、又は酢酸、酢酸エス
テル及び酢酸塩の混合物、及び変換プロセス残余物を含む、少なくとも１つの中間体に、
前記材料を変換するステップと、
　熱化学変換法によって生成され、還元剤を含む、少なくとも１つの中間体に、変換プロ
セス残余物を変換するステップと、
　酢酸、酢酸塩、又は酢酸、酢酸エステル及び酢酸塩の混合物と前記還元剤とを化学的に
反応させてエタノールを形成するステップとを備え、
　前記材料からエタノールを生成する前記方法の化学エネルギー効率が、エタノールを生
成する単なる生物学的変換法の化学エネルギー効率より大きく、且つ前記材料すべてを最
初に供する熱化学変換ステップを含む、エタノールを生成する方法の化学エネルギー効率
より大きい、方法。
【請求項７４】
前記還元剤が、水素、一酸化炭素及び水素と一酸化炭素との混合物から成る群から選択さ
れる請求項７３に記載の方法。
【請求項７５】
変換する前記ステップが、前記材料における炭水化物物質から生物学的変換法によって前
記酢酸、酢酸エステル、酢酸塩、又は酢酸、酢酸エステル及び酢酸塩の混合物の少なくと
も一部を生成するステップを含む請求項７３に記載の方法。
【請求項７６】
前記生物学的変換法が発酵を含む請求項７３に記載の方法。
【請求項７７】
約７５重量％未満が炭水化物物質である、炭素含有化合物を含む材料からエタノールを生
成するための方法において、
　生物学的変換法によって生成され、酢酸、酢酸エステル、酢酸塩、又は酢酸、酢酸エス
テル及び酢酸塩の混合物から成る群から選択される生物学的方法で生成された中間体を含
む、少なくとも１つの中間体と、熱化学変換法によって生成され、水素とメタノールとを
含む、少なくとも１つの中間体とを含む、少なくとも２つの中間体に、前記材料を変換す
るステップであって、
　（ａ）前記材料における炭水化物物質の生物学的変換によって少なくとも１つの生物学
的方法で生成される中間体の一部を生成するステップと、
　（ｂ）前記熱化学法によって生成されたメタノールの生物学的変換によって少なくとも
１つの生物学的方法で生成される中間体の一部を生成するステップとを含む、変換するス
テップと、
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　前記熱化学変換法によって生成された水素と、ステップ（ａ）及びステップ（ｂ）の生
物学的方法で生成された中間体とを化学的に反応させてエタノールを形成するステップと
を備え、
　エタノールを生成する前記方法の化学エネルギー効率が、エタノールを生成する単なる
生物学的変換法の化学エネルギー効率より大きく、且つ前記材料すべてを最初に供する熱
化学変換ステップを含む、エタノールを生成する方法の化学エネルギー効率より大きい、
方法。
【請求項７８】
前記生物学的変換法が発酵を含む請求項７７に記載の方法。
【請求項７９】
約７５重量％未満が炭水化物物質である、炭素含有化合物を含む材料からブタノールとエ
タノールとを生成するための方法において、
　生物学的変換法によって生成され、酪酸、酪酸エステル、酪酸塩、酢酸、酢酸エステル
、酢酸塩、又はそれらの混合物を含む、少なくとも１つの中間体と、熱化学変換法によっ
て生成され、水素を含む、少なくとも１つの中間体とを含む、少なくとも２つの中間体に
、前記材料を変換するステップであって、前記材料における炭水化物物質の生物学的変換
によって酪酸、酪酸エステル、酪酸塩、酢酸、酢酸エステル、酢酸塩、又はそれらの混合
物を生成するステップと、前記熱化学変換法によって生成される水素の一部を生成するス
テップとを含む、変換するステップと、
　残りの水素と、酪酸、酪酸エステル、酪酸塩、酢酸、酢酸エステル、酢酸塩、又はそれ
らの混合物とを化学的に反応させてブタノールとエタノールとを形成するステップとを備
え、
　前記材料からブタノールとエタノールとを生成する前記方法の化学エネルギー効率が、
ブタノールとエタノールとを生成する単なる生物学的変換法の化学エネルギー効率より大
きく、且つ前記材料すべてを最初に供する熱化学変換ステップを含む、ブタノールとエタ
ノールとを生成する方法の化学エネルギー効率より大きい、方法。
【請求項８０】
前記生物学的変換法が発酵を含む請求項７９に記載の方法。
【請求項８１】
約７５重量％未満が炭水化物物質である、炭素含有化合物を含む材料から１，４－ブタン
ジオールを生成するための方法において、
　生物学的変換法によって生成され、コハク酸、コハク酸エステル、コハク酸塩、又はコ
ハク酸、コハク酸エステル及びコハク酸塩の混合物を含む、少なくとも１つの中間体と、
熱化学変換法によって生成され、還元剤を含む、少なくとも１つの中間体とを含む、少な
くとも２つの中間体に、前記材料を変換するステップと、
　前記還元剤と、コハク酸、コハク酸エステル、コハク酸塩、又はコハク酸、コハク酸エ
ステル及びコハク酸塩の混合物とを化学的に反応させて１，４－ブタンジオールを生成す
るステップとを備え、
　前記材料から１，４－ブタンジオールを生成する前記方法の化学エネルギー効率が、１
，４－ブタンジオールを生成する単なる生物学的変換法の化学エネルギー効率より大きく
、且つ前記材料すべてを最初に供する熱化学変換ステップを含む、１，４－ブタンジオー
ルを生成する方法の化学エネルギー効率より大きい、方法。
【請求項８２】
前記還元剤が、水素、一酸化炭素及び水素と一酸化炭素との混合物から成る群から選択さ
れる請求項８０に記載の方法。
【請求項８３】
変換する前記ステップが、
　（ａ）前記材料における炭水化物物質から生物学的変換法によってコハク酸、コハク酸
エステル、コハク酸塩、又はコハク酸、コハク酸エステル及びコハク酸塩の混合物を生成
するステップと、
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　（ｂ）前記材料における非炭水化物物質の熱化学変換によって前記還元剤を生成するス
テップとを備える請求項８０に記載の方法。
【請求項８４】
前記生物学的変換法が発酵を含む請求項８０に記載の方法。
【請求項８５】
約７５重量％未満が炭水化物物質である、炭素含有化合物を含む材料から１，３－プロパ
ンジオールを生成するための方法において、
　生物学的変換法によって生成され、３－ヒドロキシプロピオン酸、３－ヒドロキシプロ
ピオン酸エステル、３－ヒドロキシプロピオン酸塩、又は３－ヒドロキシプロピオン酸、
３－ヒドロキシプロピオン酸エステル及び３－ヒドロキシプロピオン酸塩の混合物を含む
、少なくとも１つの中間体と、熱化学変換法によって生成され、還元剤を含む、少なくと
も１つの中間体とを含む、少なくとも２つの中間体に、前記材料を変換するステップと、
　前記還元剤と、３－ヒドロキシプロピオン酸、３－ヒドロキシプロピオン酸エステル、
３－ヒドロキシプロピオン酸塩、又は３－ヒドロキシプロピオン酸、３－ヒドロキシプロ
ピオン酸エステル及び３－ヒドロキシプロピオン酸塩の混合物とを化学的に反応させて１
，３－プロパンジオールを生成するステップとを備え、
　前記材料から１，３－プロパンジオールを生成する前記方法の化学エネルギー効率が、
１，３－プロパンジオールを生成する単なる生物学的変換法の化学エネルギー効率より大
きく、且つ前記材料すべてを最初に供する熱化学変換ステップを含む、１，３－プロパン
ジオールを生成する方法の化学エネルギー効率より大きい、方法。
【請求項８６】
前記還元剤が、水素、一酸化炭素及び水素と一酸化炭素との混合物から成る群から選択さ
れる請求項８５に記載の方法。
【請求項８７】
変換する前記ステップが、
　（ａ）前記材料における炭水化物物質から生物学的変換法によって３－ヒドロキシプロ
ピオン酸、３－ヒドロキシプロピオン酸エステル、３－ヒドロキシプロピオン酸塩、又は
３－ヒドロキシプロピオン酸、３－ヒドロキシプロピオン酸エステル及び３－ヒドロキシ
プロピオン酸塩の混合物を生成するステップと、
　（ｂ）前記材料における非炭水化物物質の熱化学変換によって前記還元剤を生成するス
テップとを備える、請求項８５に記載の方法。
【請求項８８】
前記生物学的変換法が発酵を含む請求項８５に記載の方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、材料のエネルギー、炭素及び質量成分が効率的に生成物に転換されるような
方法でバイオマスなどの炭素含有材料を効率的に生成物に変換する方法に関する。
（関連出願の相互参照）
　本出願は、２００７年２月９日に出願された「再生可能な資源から燃料を生成するため
の高エネルギー収率の変換法」と題する米国特許仮出願第６０／８８９，１６５号を相互
参照し、この仮出願は参照によってその全体が本明細書に組み入れられる。
【背景技術】
【０００２】
　容易に回収される石油や天然ガスの限られた供給及び回収価格の高騰のために、たとえ
ば、バイオマスなどの再生可能な資源からエタノールなどの液体燃料を始めとする生成物
を生成することが好適である。さらに、バイオマスから生成された生成物の使用は、大気
中での二酸化炭素の蓄積を減らすであろう。
【０００３】
　そのような材料の中に含有されるエネルギー成分、炭素成分及び質量成分の最大量がそ
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のような生成物に転換されるような方法でバイオマスから生成物を生成することが特に望
ましい。しかしながら、バイオマスを使用する現在の方法は、そのような転換において効
率的ではない。
【０００４】
　エタノールや乳酸のような従来の再生可能系の化学物質は、農業穀物から生成されてい
る。たとえば、糖は、酵素又は酸加水分解によってトウモロコシ、コムギ若しくはそのほ
かの穀物のデンプンから容易に生成することができ、又はサトウキビのような糖含有作物
から高収率で回収することができる。そのような糖は次いで、たとえば、天然の酵母生物
発酵によって容易にエタノールに変換することができる。酵母発酵では、糖材料における
エネルギーの約９６％がエタノールに転換されるが、糖材料における炭素は約６７％しか
エタノールに転換されない。この炭素の低い効率は、１モルのグルコースから生成される
２モルのエタノールに対して酵母が２モルの二酸化炭素を生成するためである。この方法
では、結果的に約５２％の最大質量（又は乾燥重量）収率を生じる。
【０００５】
　しかしながら、バイオマスのエタノールへの変換は、糖のエタノールへの変換ほど効率
的ではない。バイオマスは、デンプンやそのほかの糖だけでなく、複雑であり、セルロー
ス、ヘミセルロース及びリグニンを始めとする幾つかの成分を含有する構造部分（たとえ
ば、茎、葉、穂軸など）も含有する複雑な材料である。たとえば、トウモロコシ植物体の
約４５％が穀類（トウモロコシ穀粒）であり、構造部分は残り約５５％を構成する。これ
らの成分はそれぞれ約７０％の炭水化物を含む。従って、最も生産的な穀類の１つである
トウモロコシ穀粒のデンプン分画は、植物体全体の質量成分及びエネルギー成分のたった
約３２％（４５％×７０％）でしかない。
【０００６】
　バイオマスは非均質な混合物であり、その構成成分は混ざっており、単純な物理的手段
によっては分離することはできない。通常、バイオマスは２つの主な分画、炭水化物と非
炭水化物とを含む。炭水化物分画には、セルロース、ヘミセルロース、デンプン及び糖が
含まれる。セルロース、ヘミセルロース及びデンプンは通常、グルコース、キシロース、
アラビノース、マンノースなどのような糖を含む。非炭水化物分画は、複雑なフェノール
系物質であるリグニン、並びに、タンパク質、樹脂系物質及び鉱物を含む。材木のような
典型的なバイオマスの炭水化物分画は、乾燥重量を基にして材料全体の約６０％～約７０
％を構成してもよく、リグニン及びそのほかの非炭水化物がその残りを構成する。しかし
ながら、バイオマスのそのほかの形態は、炭水化物の相当に低い比率を有してもよい。た
とえば、林業の残余物は樹皮を含んでもよいが、その炭水化物は相当に低くてもよい（乾
燥重量を基にして材料全体の約２５％未満であることが多い）。
【０００７】
　トウモロコシ植物体は、エタノールを生成するのに使用されるバイオマスの最も効率的
な例の１つである。しかしながら、トウモロコシを基にした方法では、トウモロコシ植物
体のデンプン分画しかエタノールに変換しないので、また、デンプンは、植物体の質量成
分及びエネルギー成分の約３２％でしかないので（上述のように）、トウモロコシ植物体
全体からのエネルギー収率は約３１％（すなわち、３２％×９６％）しかなく、乾燥重量
収率は約１７％（すなわち、３２％×５２％）でしかない。そのような収率は、再生可能
系の燃料や化学物質への変換のための穀類作物の使用において重大な限界を表している。
【０００８】
　この限界を克服し、ヒトや動物の重要な食料源としての穀類に対する競合を回避するた
めに、複雑なセルロース系バイオマス、特に木本植物や草類のような非食物植物と同様に
作物の非穀類部分から再生可能な化学物質や燃料を生成する多数の尽力があった。食物植
物の構造（非食用）部分（たとえば、トウモロコシ植物体の葉又はコムギ植物体のワラ）
は、セルロース及びヘミセルロースの形態で乾燥重量を基にしてトウモロコシについては
、約７０％までの炭水化物を含みうる。酵母を用いた直接エタノール発酵を使って、植物
構造の炭水化物分画のすべてを効率的に処理できれば、たとえば、植物構造に保存された
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エネルギーの約６７％（７０％×９６％）までをエタノールに変換できるだろう。しかし
ながら、乾燥重量のたった約３６％（７０％×５２％）しかエタノールに変換できないだ
ろう。
【０００９】
　木本植物や草類は、土地面積の単位当たり、総バイオマスの高い収率を有するので、そ
れらを効率的に利用できれば魅力的な経済的基礎を提供しうる。さらに、サトウキビやト
ウモロコシのような特定の食料作物についてでさえ、従来の目標を離れて植物育成の基準
、たとえば、スクロースの濃度や穀粒の収率を作付け地のエーカー当たりの総エネルギー
収率に変えることによって全体的なバイオマスの収率を改善可能であることが分かってい
る。
【００１０】
　セルロース系バイオマスのエタノールへの変換は、構造バイオマスの利用可能性及び穀
類のみを使用することと比べてエタノールの潜在的に高い収率のために研究上非常に活気
のある分野である。しかしながら、このアプローチが再生可能系の燃料や化学物質の重要
な供給源を提供することが可能になる前に解決することが必要とされる多数の未解決の技
術上の問題がある。
【００１１】
　バイオマスをエタノールに変換する方法の１つは、たとえば、トウモロコシやコムギに
由来するデンプンからの糖の酵母発酵に基づいた従来のエタノール発酵法の直接的類比で
ある。しかしながら、この場合、糖はバイオマスのヘミセルロース及びセルロースの分画
に由来する。
【００１２】
　長年、バイオマスから糖を抽出することに関する研究が行われており、多数の方法が開
発されている。方法の１つは、炭水化物分画の酸加水分解である。バイオマスの炭水化物
分画の主成分は糖ポリマーなので、それらは、水中で酸触媒を用いて加水分解することが
できる。多数の異なった鉱酸、有機酸、及び広範囲の条件が試みられている。酸加水分解
に関係している１つは、生成物である糖と酸との反応であり、糖の収率を下げ、発酵を抑
制する可能性がある分解副生成物を生成する。
【００１３】
　代替的な方法は、炭水化物を加水分解する酵素の使用である。種々のヘミセルラーゼ及
びセルラーゼ酵素が天然で見出され、バイオマスの分解のための触媒として開発されてい
る。さらに、バイオマスを予備処理し、加水分解の前にリグニン及びヘミセルロースをセ
ルロースから分離することがより好ましい場合が多い。予備処理と加水分解の多数の異な
った組み合わせが開発されている。
【００１４】
　バイオマスは、デンプンとは対照的に、多数の異なった種類の糖を含有する。セルロー
スは主としてグルコースポリマーであるが、ヘミセルロースは、通常数種の異なった糖を
含有する、非常に複雑な非晶性の、分岐ポリマーである。ヘミセルロースの主な構成成分
は、キシロース及びアラビノース、いわゆるＣ５糖を含有する。各種のバイオマスはヘミ
セルロース糖の様々な混合物を含有する。
【００１５】
　エタノール発酵に使用される天然の酵母は、グルコース、スクロース又はそのほかのい
わゆるＣ６糖のような糖しか発酵させない。それらは通常、Ｃ５糖キシロース（ヘミセル
ロースに見出される）をエタノールへと発酵させない。従って、バイオマスに由来する混
合糖をエタノールに変換する効率的な方法を見出すために研究が継続して行われている。
【００１６】
　しかしながら、これらの技術上の問題が解決したとしても、直接発酵によってはバイオ
マスの一部（すなわち、炭水化物分画）しか生成物に変換できないという限界は依然とし
て存在する。しかも、直接的な生物学的アプローチの限界のために、重大な収率の損失は
そのままである。
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【００１７】
　バイオマスの非炭水化物分画は、リグニンのような多数の発酵できない成分を含有する
。それら成分の一部は、エタノールを生成する生物に抑制的である可能性もある。リグニ
ンは、焼却されて発酵や回収プロセスでのエネルギーの使用を相殺することが多く、又は
過剰な出力若しくは熱エネルギーとして販売されることが多い。たとえば、多数のサトウ
キビ製造工場は、使い残しの植物体構造物質又は搾りかすを焼却する。
【００１８】
　バイオマスにおける炭水化物のエタノールへの発酵の代替は、ガス化のような熱化学的
手段による炭水化物及びリグニンを含めたバイオマスすべての中間体合成ガスへの変換で
ある。合成ガスは、一酸化炭素（ＣＯ）、二酸化炭素（ＣＯ２）及び水素（Ｈ２）、並び
にタールやイオウ化合物のようなそのほかの少量の成分で構成される。
【００１９】
　合成ガスを生成するには様々なガス化法があり、その各々は通常、炭素含有材料を分解
して、原料の鉱物分画に由来するタールや粒子状物と共にＣＯ、ＣＯ２及びＨ２を含有す
るガス状混合物を生成する。水蒸気、空気又は酸素のような第２の反応物質をそのプロセ
スに加えることができる。或いは、ガス化はそのような反応物質の非存在下で行うことが
でき、この方法は、熱分解と呼ばれることが多い。生成物の合成ガスは普通ろ過し、次い
で用途に合わせて組成を調整しなければならない。ろ過に加えて、合成ガスは浄化されて
、たとえば、洗浄又は反応のような種々の手段によってタールを除去し、イオウ化合物の
ような特殊な不純物を除去してもよい。合成ガスの組成は、種々の化学的手段又は特定の
成分の分離によって調整することができる。一酸化炭素と水蒸気との間の水－気体シフト
反応によって水素成分を調整して水素と二酸化炭素とを得ることができる。圧力回転吸収
を用いて、たとえば、合成ガスから水素を分離し、精製することができる。
【００２０】
　バイオマス材料の合成ガスへの熱化学変換は、副生成物の熱の生成と共に生成物のエネ
ルギーの低下を生じさせる。ガス化によってバイオマスのエネルギー成分の約７０％が合
成ガスに変換される。
【００２１】
　バイオマスの全成分を合成ガスに変換した後、合成ガスをエタノール又はそのほかの生
成物に変換するために２つの選択肢が提案されている。アプローチの１つは、発酵法によ
る合成ガスの変換である。合成ガスを利用してエタノールのような生成物を生成すること
ができる多数の生物が存在する。これらの発酵は、糖発酵よりもエネルギーの貯蔵ができ
にくく、通常、合成ガス中のエネルギーを生成物の化学エネルギーに変換するのに約８０
％が有効である。従って、そのようなガス化と発酵法との併用によるバイオマスエネルギ
ーのエタノールへの転換は全体で約５６％（７０％×８０％）である。
【００２２】
　第２のアプローチは、合成ガスをエタノールのような生成物に変換するための触媒化学
法の使用である。この方法は高温及び高圧と共に触媒を必要とする。触媒化学法は、全体
としての化学反応は同一なので、ガス化と発酵法とを合わせたものと全体として同様の化
学的効率性及び熱による効率性、すなわち５６％を有する。
【先行技術文献】
【特許文献】
【００２３】
【特許文献１】米国特許第６，８５２，５１７号明細書
【特許文献２】国際公開第２００５／０７３１６１号パンフレット
【特許文献３】国際公開第００／５３７９１号パンフレット
【特許文献４】米国特許第４，８５１，３４４号明細書
【特許文献５】米国特許第４，７７１，００１号明細書
【非特許文献】
【００２４】
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【非特許文献１】ロエルズ、ジェイ　エー（Ｒｏｅｌｓ，　Ｊ．　Ａ．）、Ｅｎｅｒｇｅ
ｔｉｃｓ　ａｎｄ　Ｋｉｎｅｔｉｃｓ　ｉｎ　Ｂｉｏｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ、Ｅｌｓｅｖ
ｉｅｒ　Ｂｉｏｍｅｄｉｃａｌ（１９８３年）
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【００２５】
　たとえば、エタノールを生成する熱化学経路の利点は、リグニン分画を変換することが
できるので、植物体のより多くの分画を生成物に潜在的に変換することができるというこ
とである。他方、この経路は各ステップでの理論的な収率損失に悩まされるので、全体的
なそのエネルギー効率は限定される。熱化学法は、炭水化物を合成ガスに分解することに
よって、バイオマスの炭水化物分画に貯蔵されたエネルギーを無駄にし、それにより炭水
化物の所望の生成物への生物学的変換より効率が低い。
【００２６】
　これら記載された方法のそれぞれについて、どの生成物を効率的に生成することができ
るかについても制限がある。バイオマスの所望の生成物への直接発酵は、生物の生存率を
維持し、利用可能な基質を使用することの必要性と同様に、生物で発見される又は遺伝子
操作されうる生化学的な経路によって限定される。バイオマスの熱化学法もまた、たとえ
ば、化学触媒が複雑な混合物ではなく所望の生成物に選択的に合成ガスを変換する能力に
よって限定されているのに対して、合成ガスの発酵は生物の制約によっても限定されてい
るので限界がある。
【００２７】
　従って、バイオマスのあらゆる部分に含有されるエネルギー、炭素及び質量が効率的に
生成物に転換されるようにバイオマスから生成物を生成するニーズが依然としてある。バ
イオマスの炭水化物分画及び非炭水化物分画双方の使用を最大化して生成物を生成する方
法を有することが望ましい。
【課題を解決するための手段】
【００２８】
　本発明の実施形態の１つは、約７５重量％未満が炭水化物物質である、炭素含有化合物
を含む材料から生成物を生成する方法である。前記方法は、生物学的変換法によって生成
される少なくとも１つの中間体と、熱化学変換法によって生成される少なくとも１つの中
間体とを含む、少なくとも２つの中間体に、材料を変換するステップを含む。前記方法は
さらに、少なくとも１つの生物学的方法で生成される中間体と少なくとも１つの熱化学法
で生成される中間体とを反応させて生成物を形成するステップを含む。この方法では、材
料から生成物を生成する方法の化学エネルギー効率は、生成物を生成する単なる生物学的
変換法の化学エネルギー効率より大きく、且つ材料すべてを最初に供する熱化学変換ステ
ップを含む、生成物を生成する方法の化学エネルギー効率より大きい。一部の実施形態で
は、前記方法の化学エネルギー効率は、少なくとも約６０％、約６５％、約７０％、約７
５％、約８０％又は８２％である。一部の実施形態では、材料における炭水化物物質の約
７０％を超える物質が生成物に変換される、又は材料における炭水化物物質の少なくとも
約７０％、約７５％、約８０％、約９０％、約９５％、若しくは約１００％が生成物に変
換される。ほかの実施形態では、生物学的変換法では本質的に二酸化炭素は生成されない
、又は材料における単糖類若しくは単糖類単位のモル当たりたった１モルの二酸化炭素が
生成される。
【００２９】
　種々の実施形態では、材料は炭水化物物質と非炭水化物物質とを含む。材料はまたバイ
オマスを含むことができ、草本類、農業残余物、林業残余物、都市ゴミ、古紙、パルプ及
び製紙工場の残余物から選択することができる。材料はまた、樹木、潅木、草、コムギ、
ムギワラ、コムギフスマ、サトウキビの搾りかす、トウモロコシ、トウモロコシの鞘、ト
ウモロコシの穀粒、トウモロコシの繊維、都市ゴミ、古紙、庭ゴミ、枝、低木、エネルギ
ー作物、果実、果実の皮、花、穀類、草本作物、葉、樹皮、針状葉、丸太、根、苗木、短
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回転の木質作物、スイッチグラス、野菜、つる草、砂糖大根パルプ、外皮、広葉樹材、木
製チップ、パルプ化操作由来の中間流及び針葉樹材から成る群から選択することができ、
好ましい実施形態では、樹木、草、植物体全体及び植物体の構造成分から成る群から選択
される。
【００３０】
　生物学的変換法は、発酵を含むか、又は少なくとも１種の微生物を培養するステップを
含むことができる。そのような微生物は、少なくとも１種のホモ発酵型微生物であること
ができ、ホモ酢酸生成微生物、ホモ乳酸微生物、プロピオン酸菌、酪酸菌、コハク酸菌、
及び３－ヒドロキシプロピオン酸菌から選択することができる。ほかの実施形態では、微
生物は、Ｃｌｏｓｔｒｉｄｉｕｍ、Ｌａｃｔｏｂａｃｉｌｌｕｓ、Ｍｏｏｒｅｌｌａ、Ｔ
ｈｅｒｍｏａｎａｅｒｏｂａｃｔｅｒ、Ｐｒｏｐｉｏｎｉｂａｃｔｅｒｉｕｍ、Ｐｒｏｐ
ｉｏｎｉｓｐｅｒａ、Ａｎａｅｒｏｂｉｏｓｐｉｒｉｌｌｕｍ及びＢａｃｔｅｒｉｏｄｅ
ｓから選択される属のものである。ほかの実施形態では、微生物は、Ｃｌｏｓｔｒｉｄｉ
ｕｍ　ｆｏｒｍｉｃｏａｃｅｔｉｃｕｍ、Ｃｌｏｓｔｒｉｄｉｕｍ　ｂｕｔｙｒｉｃｕｍ
、Ｍｏｏｒｅｌｌａ　ｔｈｅｒｍｏａｃｅｔｉｃａ、Ｔｈｅｒｍｏａｎａｅｒｏｂａｃｔ
ｅｒ　ｋｉｖｕｉ、Ｌａｃｔｏｂａｃｉｌｌｕｓ　ｄｅｌｂｒｕｋｉｉ、Ｐｒｏｐｉｏｎ
ｉｂａｃｔｅｒｉｕｍ　ａｃｉｄｉｐｒｏｐｉｏｎｉｃｉ、Ｐｒｏｐｉｏｎｉｓｐｅｒａ
　ａｒｂｏｒｉｓ、Ａｎａｅｒｏｂｉｏｓｐｉｒｉｌｌｕｍ　ｓｕｃｃｉｎｉｃｐｒｏｄ
ｕｃｅｎｓ、Ｂａｃｔｅｒｉｏｄｅｓ　ａｍｙｌｏｐｈｉｌｕｓ及びＢａｃｔｅｒｉｏｄ
ｅｓ　ｒｕｍｉｎｉｃｏｌａから選択される種のものである。
【００３１】
　一部の実施形態では、少なくとも１つの生物学的方法で生成される中間体は、カルボン
酸、その塩又はそれらの混合物を含むことができる。さらに具体的には、少なくとも１つ
の生物学的方法で生成される中間体は、酢酸、乳酸、プロピオン酸、酪酸、コハク酸、３
－ヒドロキシプロピオン酸、これらの酸のいずれかの塩及びこれらの酸のいずれかと各塩
との混合物から選択することができる。或いは、少なくとも１つの生物学的方法で生成さ
れる中間体は、酢酸、酢酸塩、酢酸と酢酸塩との混合物、乳酸、乳酸塩、乳酸と乳酸塩と
の混合物、プロピオン酸、プロピオン酸塩、プロピオン酸とプロピオン酸塩との混合物、
酪酸、酪酸塩、酪酸と酪酸塩との混合物、コハク酸、コハク酸塩、コハク酸とコハク酸塩
との混合物、３－ヒドロキシプロピオン酸、３－ヒドロキシプロピオン酸塩、及び３－ヒ
ドロキシプロピオン酸と３－ヒドロキシプロピオン酸塩との混合物から選択することがで
きる。
【００３２】
　熱化学変換法は、ガス化、熱分解、改質及び部分酸化から選択することができる。少な
くとも１つの熱化学法で生成される中間体は、合成ガス、合成ガスの成分、合成ガスの成
分の混合物、熱分解ガス、熱分解ガスの成分、熱分解ガスの成分の混合物から選択するこ
とができる。ほかの実施形態では、少なくとも１つの熱化学法で生成される中間体は、水
素、一酸化炭素、二酸化炭素及びメタノールから選択することができる。
【００３３】
　さらなる実施形態では、少なくとも１つの生物学的方法で生成される中間体は、カルボ
ン酸の塩を含み、前記方法はさらに、反応させるステップの前にカルボン酸の塩を酸性化
してカルボン酸を形成するステップを含む。この実施形態はまた、反応させるステップの
前にカルボン酸をエステル化するステップも含む。この実施形態では、酸性化するステッ
プは、カルボン酸の塩を含む溶液に、二酸化炭素、又は酸性化されるカルボン酸より低い
ｐＫａを持つ酸を導入するステップを含むことができる。或いは、酸性化するステップは
、二酸化炭素と共に三級アミンを導入して酸／アミン錯体を形成するステップを含むこと
ができる。この実施形態はさらに、水と非混和性の溶媒に酸／アミン錯体を接触させて水
に非混和性の溶媒とカルボン酸とのエステルを形成するステップを含むことができる。
【００３４】
　種々の実施形態では、少なくとも１つの生物学的方法で生成される中間体と少なくとも
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１つの熱化学法で生成される中間体とを反応させて生成物を生成するステップは、化学的
変換及び生物学的変換から選択することができる。一部の実施形態では、少なくとも１つ
の生物学的方法で生成される中間体と少なくとも１つの熱化学法で生成される中間体とを
反応させるステップは、還元して生成物を生成するプロセスであり、水素添加、水素化分
解及び一酸化炭素による還元から選択することができる。
【００３５】
　本発明の生成物は、アルコール、カルボン酸、カルボン酸の塩及びカルボン酸のエステ
ルから選択することができ、又は一価アルコール及び二価アルコールから選択することが
できる。特定の実施形態では、生成物は、エタノール、プロパノール、プロピレングリコ
ール、ブタノール、１，４－ブタンジオール、１，３－プロパンジオール又はそれらのメ
チルエステルから選択することができる。
【００３６】
　実施形態の１つでは、生物学的変換法によって、中間体への変換のための炭水化物含有
分画を形成するために、及び熱化学変換法によって、中間体への変換のためのリグニンを
含む残留分画を形成するために材料を分画するステップを含むことができる。この実施形
態では、分画するステップは、物理的処理、金属イオン処理、紫外線処理、オゾン処理、
酸素処理、オルガノソルブ処理、蒸気爆砕処理、蒸気爆砕処理を伴う石灰含浸処理、蒸気
処理しない石灰含浸処理、過酸化水素処理、過酸化水素／オゾン（ペロキソン）処理、酸
処理、希釈酸処理及び塩基処理から選択することができる。
【００３７】
　本発明の実施形態の１つでは、少なくとも１つの生物学的方法で生成される中間体は、
材料における炭水化物物質の発酵によって生成され、少なくとも１つの熱化学法で生成さ
れる中間体は、材料における非炭水化物物質の熱変換によって生成される。この実施形態
では、少なくとも１つの生物学的方法で生成される中間体と少なくとも１つの熱化学法で
生成される中間体とを化学的に反応させて生成物を生成する。
【００３８】
　本発明の別の実施形態では、少なくとも１つの生物学的方法で生成される中間体の一部
が、材料における炭水化物物質の発酵によって生成され、少なくとも１つの熱化学法で生
成される中間体が、材料における非炭水化物物質の熱変換によって生成され、少なくとも
１つの生物学的方法で生成される中間体の一部が、少なくとも１つの熱化学法で生成され
る中間体の少なくとも一部の発酵によって生成される。この実施形態では、２つの生物学
的方法で生成される中間体と残りの少なくとも１つの熱化学法で生成される中間体の少な
くとも一部とを化学的に反応させて生成物を生成する。
【００３９】
　本発明のさらなる実施形態では、材料を発酵させて、少なくとも１つの生物学的方法で
生成される中間体と材料の非発酵成分を含む発酵残余物とを生成する。この実施形態では
、発酵残余物の熱化学変換によって少なくとも１つの熱化学法で生成される中間体を生成
し、少なくとも１つの生物学的方法で生成される中間体と少なくとも１つの熱化学法で生
成される中間体とを化学的に反応させて生成物を生成する。
【００４０】
　本発明の特定の実施形態は、約７５重量％未満が炭水化物物質である、炭素含有化合物
を含む材料からエタノールを生成する方法である。前記方法は、生物学的変換法によって
生成され、酢酸、酢酸塩、酢酸エステル、又は酢酸、酢酸エステル及び酢酸塩の混合物を
含む、少なくとも１つの中間体と、熱化学変換法によって生成され、還元剤を含む、少な
くとも１つの中間体とを含む、少なくとも２つの中間体に、材料を変換するステップを含
む。前記方法はさらに還元剤と、酢酸、酢酸塩、酢酸エステル、又は酢酸、酢酸エステル
及び酢酸塩の混合物とを化学的に反応させてエタノールを生成するステップを含む。この
方法では、該方法の化学エネルギー効率は、エタノールを生成する単なる生物学的変換法
の化学エネルギー効率より大きく、且つ材料すべてを最初に供する熱化学変換ステップを
含む、エタノールを生成する方法の化学エネルギー効率より大きい。この実施形態では、
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還元剤は、水素、一酸化炭素及び水素と一酸化炭素との混合物から選択することができる
。この実施形態では、変換するステップは、材料における炭水化物物質から生物学的変換
法によって酢酸、酢酸塩、酢酸エステル、又は酢酸、酢酸エステル及び酢酸塩の混合物を
生成するステップと、材料における非炭水化物物質の熱化学変換によって還元剤を生成す
るステップとを含むことができる。この実施形態では、生物学的変換法は発酵を含むこと
ができる。
【００４１】
　本発明の別の特定の実施形態は、約７５重量％未満が炭水化物物質である、炭素含有化
合物を含む材料からエタノールを生成する方法である。この方法は、生物学的変換法によ
って生成され、酢酸、酢酸塩、酢酸エステル、又は酢酸、酢酸エステル及び酢酸塩の混合
物から選択される生物学的方法で生成される中間体を含む、少なくとも１つの中間体と、
熱化学変換法によって生成され、水素及び一酸化炭素を含む少なくとも１つの中間体とを
含む、少なくとも２つの中間体に、材料を変換するステップを含む。この実施形態では、
変換するステップは、材料における炭水化物物質の生物学的変換によって少なくとも１つ
の生物学的方法で生成される中間体の一部を生成するステップと、熱化学変換法によって
生成された一酸化炭素と一部の水素の生物学的変換によって少なくとも１つの生物学的方
法で生成される中間体の一部を生成するステップとを含む。前記方法はさらに、熱化学変
換法によって生成された残りの水素と生物学的方法で生成された中間体とを化学的に反応
させてエタノールを生成するステップを含む。この方法では、化学エネルギー効率は、エ
タノールを生成する単なる生物学的変換法の化学エネルギー効率より大きく、且つ材料す
べてを最初に供する熱化学変換ステップを含む、エタノールを生成する方法の化学エネル
ギー効率より大きい。この実施形態では、生物学的変換法は発酵を含むことができる。
【００４２】
　さらなる実施形態では、本発明は、約７５重量％未満が炭水化物物質である、炭素含有
化合物を含む材料からエタノールを生成する方法である。この実施形態は、生物学的変換
法によって生成され、酢酸、酢酸塩、酢酸エステル、又は酢酸、酢酸エステル及び酢酸塩
の混合物から成る群から選択される生物学的方法で生成される中間体を含む、少なくとも
１つの中間体と、熱化学変換法によって生成され、水素及び一酸化炭素を含む、少なくと
も１つの中間体とを含む、少なくとも２つの中間体に、材料を変換するステップを含む。
この実施形態では、変換するステップは、材料における炭水化物物質の生物学的変換によ
って少なくとも１つの生物学的方法で生成される中間体の一部を生成するステップと、熱
化学変換法によって生成された一酸化炭素の一部の生物学的変換によって少なくとも１つ
の生物学的方法で生成される中間体の一部を生成するステップとを含む。前記方法はさら
に、熱化学変換法によって生成された水素と、生物学的方法で生成された中間体とを化学
的に反応させてエタノールを形成するステップを含む。この方法では、化学エネルギー効
率は、エタノールを生成する単なる生物学的変換法の化学エネルギー効率より大きく、且
つ材料すべてを最初に供する熱化学変換ステップを含む、エタノールを生成する方法の化
学エネルギー効率より大きい。この実施形態では、生物学的変換法は発酵を含むことがで
きる。
【００４３】
　別の実施形態では、本発明は、約７５重量％未満が炭水化物物質である、炭素含有化合
物を含む材料からエタノールを生成する方法である。この方法は、生物学的変換法によっ
て生成され、酢酸、酢酸塩、酢酸エステル、又は酢酸、酢酸エステル及び酢酸塩の混合物
から成る群から選択される生物学的方法で生成される中間体を含む、少なくとも１つの中
間体と、熱化学変換法によって生成され、水素及び一酸化炭素を含む、少なくとも１つの
中間体とを含む、少なくとも２つの中間体に材料を変換するステップを含む。この方法で
は、変換するステップは、材料における炭水化物物質の生物学的変換によって少なくとも
１つの生物学的方法で生成される中間体の一部を生成するステップと、熱化学変換法によ
って生成された一酸化炭素の一部及び水素の一部の生物学的変換によって少なくとも１つ
の生物学的方法で生成される中間体の一部を生成するステップとを含む。前記方法はさら
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に、熱化学変換法によって生成された残りの一酸化炭素と生物学的方法で生成された中間
体とを化学的に反応させてエタノールを形成するステップを含む。この方法では、化学エ
ネルギー効率は、単なる生物学的変換法の化学エネルギー効率より大きく、且つ材料すべ
てを最初に供する熱化学変換ステップを含む、エタノールを生成する方法の化学エネルギ
ー効率より大きい。この実施形態では、生物学的変換法は発酵を含むことができる。
【００４４】
　本発明のさらなる実施形態は、約７５重量％未満が炭水化物物質である、炭素含有化合
物を含む材料からプロピレングリコールを生成する方法である。この方法は、生物学的変
換法によって生成され、乳酸、乳酸エステル、乳酸塩、又は乳酸、乳酸エステル及び乳酸
塩の混合物を含む、少なくとも１つの中間体と、熱化学変換法によって生成され、還元剤
を含む、少なくとも１つの中間体とを含む、少なくとも２つの中間体に、材料を変換する
ステップを含む。前記方法はさらに還元剤と、乳酸、乳酸エステル、乳酸塩、又は乳酸、
乳酸エステル及び乳酸塩の混合物とを化学的に反応させてプロピレングリコールを生成す
るステップを含む。この方法では、化学エネルギー効率は、プロピレングリコールを生成
する単なる生物学的変換法の化学エネルギー効率より大きく、且つ材料すべてを最初に供
する熱化学変換ステップを含む、プロピレングリコールを生成する方法の化学エネルギー
効率より大きい。この方法では、還元剤は、水素、一酸化炭素及び水素と一酸化炭素との
混合物から選択することができる。さらに、変換するステップは、材料における炭水化物
物質から生物学的変換法によって乳酸、乳酸エステル、乳酸塩、又は乳酸、乳酸エステル
及び乳酸塩の混合物を生成するステップと、材料における非炭水化物物質の熱化学変換に
よって還元剤を生成するステップとを含むことができる。この方法では、生物学的変換法
は発酵を含むことができる。
【００４５】
　さらなる実施形態では、本発明は、約７５重量％未満が炭水化物物質である、炭素含有
化合物を含む材料からプロパノール及びエタノールを生成する方法である。この方法は、
生物学的変換法によって生成され、プロピオン酸、プロピオン酸エステル、プロピオン酸
塩、酢酸、酢酸エステル、酢酸塩、又はそれらの混合物を含む、少なくとも１つの中間体
と、熱化学変換法によって生成され、還元剤を含む、少なくとも１つの中間体とを含む、
少なくとも２つの中間体に、材料を変換するステップを含む。前記方法はさらに還元剤と
、プロピオン酸、プロピオン酸エステル、プロピオン酸塩、酢酸、酢酸エステル、酢酸塩
、又はそれらの混合物とを化学的に反応させてプロパノール及びエタノールを生成するス
テップを含む。この方法では、化学エネルギー効率は、プロパノール及びエタノールを生
成する単なる生物学的変換法の化学エネルギー効率より大きく、且つ材料すべてを最初に
供する熱化学変換ステップを含む、プロパノール及びエタノールを生成する方法の化学エ
ネルギー効率より大きい。この実施形態では、還元剤は、水素、一酸化炭素及び水素と一
酸化炭素との混合物から選択することができる。さらに、変換するステップは、材料にお
ける炭水化物物質から生物学的変換法によってプロピオン酸、プロピオン酸エステル、プ
ロピオン酸塩、酢酸、酢酸エステル、酢酸塩、又はそれらの混合物を生成するステップと
、材料における非炭水化物物質の熱化学変換によって還元剤を生成するステップとを含む
ことができる。この方法では、生物学的変換法は発酵を含むことができる。
【００４６】
　本発明の別の実施形態は、約７５重量％未満が炭水化物物質である、炭素含有化合物を
含む材料からプロパノールを生成する方法である。この方法は、生物学的変換法によって
生成され、プロピオン酸、プロピオン酸エステル、プロピオン酸塩、又はプロピオン酸、
プロピオン酸エステル及びプロピオン酸塩の混合物を含む、少なくとも１つの中間体と、
熱化学変換法によって生成され、水素を含む、少なくとも１つの中間体とを含む、少なく
とも２つの中間体に、材料を変換するステップを含む。この方法では、変換するステップ
は、材料における炭水化物物質の生物学的変換によってプロピオン酸、プロピオン酸エス
テル、プロピオン酸塩、又はプロピオン酸、プロピオン酸エステル及びプロピオン酸塩の
混合物と、熱化学変換法によって生成される水素の一部とを生成するステップを含む。前
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記方法はさらに、残りの水素と、プロピオン酸、プロピオン酸エステル、プロピオン酸塩
、又はプロピオン酸、プロピオン酸エステル及びプロピオン酸塩の混合物とを化学的に反
応させてプロパノールを生成するステップを含む。この方法では、化学エネルギー効率は
、プロパノールを生成する単なる生物学的変換法の化学エネルギー効率より大きく、且つ
材料すべてを最初に供する熱化学変換ステップを含む、プロパノールを生成する方法の化
学エネルギー効率より大きい。この方法では、生物学的変換法は発酵を含むことができる
。
【００４７】
　別の実施形態では、本発明は、約７５重量％未満が炭水化物物質である、炭素含有化合
物を含む材料からエタノールを生成する方法を含む。この方法は、生物学的変換法によっ
て生成され、酢酸、酢酸エステル、酢酸塩、又は酢酸、酢酸エステル及び酢酸塩の混合物
及び変換プロセス残余物を含む、少なくとも１つの中間体に、材料を変換するステップと
、熱化学変換法によって生成され、還元剤を含む、少なくとも１つの中間体に、変換プロ
セス残余物を変換するステップとを含む。前記方法はさらに、酢酸、酢酸塩、又は酢酸、
酢酸エステル及び酢酸塩の混合物と還元剤とを化学的に反応させてエタノールを形成する
ステップを含む。この方法では、化学エネルギー効率は、エタノールを生成する単なる生
物学的変換法の化学エネルギー効率より大きく、且つ材料すべてを最初に供する熱化学変
換ステップを含む、エタノールを生成する方法の化学エネルギー効率より大きい。この方
法では、還元剤は、水素、一酸化炭素及び水素と一酸化炭素との混合物から選択すること
ができる。さらに、変換する方法は、材料における炭水化物物質から生物学的変換法によ
って酢酸、酢酸エステル、酢酸塩、又は酢酸、酢酸エステル及び酢酸塩の混合物の一部を
生成するステップを含むことができる。この方法では、生物学的変換法は発酵を含むこと
ができる。
【００４８】
　本発明の別の実施形態は、約７５重量％未満が炭水化物物質である、炭素含有化合物を
含む材料からエタノールを生成する方法である。この方法は、生物学的変換法によって生
成され、酢酸、酢酸エステル、酢酸塩、又は酢酸、酢酸エステル及び酢酸塩の混合物から
成る群から選択される生物学的方法で生成される中間体を含む、少なくとも１つの中間体
と、熱化学変換法によって生成され、水素及びメタノールを含む、少なくとも１つの中間
体とを含む、少なくとも２つの中間体に、材料を変換するステップを含む。この方法では
、変換するステップは、材料における炭水化物物質の生物学的変換によって少なくとも１
つの生物学的方法で生成される中間体の一部を生成するステップと、熱化学法によって生
成されたメタノールの生物学的変換によって少なくとも１つの生物学的方法で生成される
中間体の一部を生成するステップとを含む。前記方法はさらに、熱化学変換法によって生
成された水素と、生物学的方法で生成された中間体とを化学的に反応させてエタノールを
形成するステップを含む。この方法では、化学エネルギー効率は、エタノールを生成する
単なる生物学的変換法の化学エネルギー効率より大きく、且つ材料すべてを最初に供する
熱化学変換ステップを含む、エタノールを生成する方法の化学エネルギー効率より大きい
。この方法では、生物学的変換法は発酵を含むことができる。
【００４９】
　本発明のさらなる実施形態は、約７５重量％未満が炭水化物物質である、炭素含有化合
物を含む材料からブタノール及びエタノールを生成する方法である。この方法は、生物学
的変換法によって生成され、酪酸、酪酸エステル、酪酸塩、酢酸、酢酸エステル、酢酸塩
、又はそれらの混合物を含む、少なくとも１つの中間体と、熱化学変換法によって生成さ
れ、水素を含む、少なくとも１つの中間体とを含む、少なくとも２つの中間体に、材料を
変換するステップを含む。この方法では、変換するステップは、材料における炭水化物物
質の生物学的変換によって酪酸、酪酸エステル、酪酸塩、酢酸、酢酸エステル、酢酸塩、
又はそれらの混合物を生成するステップと、熱化学変換法によって生成される水素の一部
を生成するステップとを含むことができる。前記方法はさらに残りの水素と、酪酸、酪酸
エステル、酪酸塩、酢酸、酢酸エステル、酢酸塩、又はそれらの混合物とを化学的に反応
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させてブタノール及びエタノールを生成するステップを含む。この方法では、化学エネル
ギー効率は、ブタノール及びエタノールを生成する単なる生物学的変換法の化学エネルギ
ー効率より大きく、且つ材料すべてを最初に供する熱化学変換ステップを含む、ブタノー
ル及びエタノールを生成する方法の化学エネルギー効率より大きい。この方法では、生物
学的変換法は発酵を含むことができる。
【００５０】
　本発明のその上さらなる実施形態は、約７５重量％未満が炭水化物物質である、炭素含
有化合物を含む材料から１，４－ブタンジオールを生成する方法である。この方法は、生
物学的変換法によって生成され、コハク酸、コハク酸エステル、コハク酸塩、又はコハク
酸、コハク酸エステル及びコハク酸塩の混合物を含む、少なくとも１つの中間体と、熱化
学変換法によって生成され、還元剤を含む、少なくとも１つの中間体とを含む、少なくと
も２つの中間体に、材料を変換するステップを含む。前記方法はさらに還元剤と、コハク
酸、コハク酸エステル、コハク酸塩、又はコハク酸、コハク酸エステル及びコハク酸塩の
混合物とを化学的に反応させて１，４－ブタンジオールを生成するステップを含む。この
方法では、化学エネルギー効率は、１，４－ブタンジオールを生成する単なる生物学的変
換法の化学エネルギー効率より大きく、且つ材料すべてを最初に供する熱化学変換ステッ
プを含む、１，４－ブタンジオールを生成する方法の化学エネルギー効率より大きい。さ
らにこの実施形態では、還元剤は、水素、一酸化炭素及び水素と一酸化炭素との混合物か
ら選択することができる。この方法では、変換するステップは、材料における炭水化物物
質から生物学的変換法によってコハク酸、コハク酸エステル、コハク酸塩、又はコハク酸
、コハク酸エステル及びコハク酸塩の混合物を生成するステップと、材料における非炭水
化物物質の熱化学変換によって還元剤を生成するステップとを含むことができる。この方
法では、生物学的変換法は発酵を含むことができる。
【００５１】
　本発明のその上さらなる実施形態は、約７５重量％未満が炭水化物物質である、炭素含
有化合物を含む材料から１，３－プロパンジオールを生成する方法である。この方法は、
生物学的変換法によって生成され、３－ヒドロキシプロピオン酸、３－ヒドロキシプロピ
オン酸エステル、３－ヒドロキシプロピオン酸塩、又は３－ヒドロキシプロピオン酸、３
－ヒドロキシプロピオン酸エステル及び３－ヒドロキシプロピオン酸塩の混合物を含む、
少なくとも１つの中間体と、熱化学変換法によって生成され、還元剤を含む、少なくとも
１つの中間体とを含む、少なくとも２つの中間体に、材料を変換するステップを含む。前
記方法はさらに還元剤と、３－ヒドロキシプロピオン酸、３－ヒドロキシプロピオン酸エ
ステル、３－ヒドロキシプロピオン酸塩、又は３－ヒドロキシプロピオン酸、３－ヒドロ
キシプロピオン酸エステル及び３－ヒドロキシプロピオン酸塩の混合物とを化学的に反応
させて１，３－プロパンジオールを生成するステップを含む。この方法では、化学エネル
ギー効率は、１，３－プロパンジオールを生成する単なる生物学的変換法の化学エネルギ
ー効率より大きく、且つ材料すべてを最初に供する熱化学変換ステップを含む、１，３－
プロパンジオールを生成する方法の化学エネルギー効率より大きい。この実施形態では、
還元剤は、水素、一酸化炭素及び水素と一酸化炭素との混合物から選択することができる
。さらに、変換するステップは、材料における炭水化物物質から生物学的変換法によって
３－ヒドロキシプロピオン酸、３－ヒドロキシプロピオン酸エステル、３－ヒドロキシプ
ロピオン酸塩、又は３－ヒドロキシプロピオン酸、３－ヒドロキシプロピオン酸エステル
及び３－ヒドロキシプロピオン酸塩の混合物を生成するステップと、材料における非炭水
化物物質の熱化学変換によって還元剤を生成するステップとを含むことができる。この方
法では、生物学的変換法は発酵を含むことができる。
【図面の簡単な説明】
【００５２】
【図１】種々の変換技術についてのエタノールへの理論的最大エネルギー変換におけるバ
イオマス組成の効果を示すグラフ。
【図２】エタノールの生成について本発明の特定の実施形態を説明する模式図。
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【図３】エタノールの生成について本発明の特定の実施形態を説明する模式図。
【図４】エタノールの生成について本発明の特定の実施形態を説明する模式図。
【図５】エタノールの生成について本発明の特定の実施形態を説明する模式図。
【図６】エタノールの生成について本発明の特定の実施形態を説明する模式図。
【図７】エタノールの生成について本発明の特定の実施形態を説明する模式図。
【図８】プロピレングリコールの生成について本発明の特定の実施形態を説明する模式図
。
【図９】プロパノール及びエタノールの生成について本発明の特定の実施形態を説明する
模式図。
【図１０】プロパノールの生成について本発明の特定の実施形態を説明する模式図。
【図１１】ブタノール及びエタノールの生成について本発明の特定の実施形態を説明する
模式図。
【図１２】１，４－ブタンジオールの生成について本発明の特定の実施形態を説明する模
式図。
【図１３】１，３－プロパンジオールの生成について本発明の特定の実施形態を説明する
模式図。
【発明を実施するための形態】
【００５３】
　本発明者らは、複雑なバイオマスを生成物に転換する従来の経路の限界を克服する新し
い方法を発見した。この方法は、バイオマスのあらゆる部分に貯蔵されたエネルギー、炭
素及び質量のさらに多くを捕捉し、そのエネルギー、炭素及び質量を生成物に転換する。
前記方法は、生物学的変換法及び熱化学変換法の双方を利用して中間体を生成する。２つ
の方法によって生成された中間体は次いで種々の方法で所望の生成物に組換えられる。こ
の２つのステップの、又は間接的な方法は、エネルギー及び質量の効率性という点で重要
な利点を有する。
【００５４】
　実施形態の１つでは、本発明は、純粋な糖ではないが、バイオマスのあらゆる分画を含
有する複雑なバイオマス材料に適用される。本発明は、複雑なバイオマスを所望の生成物
に変換する方法を提供し、その際、エネルギー、炭素及び質量の転換の効率性は、複雑な
バイオマスを用いてそのような生成物を生成するいかなる既知の方法における効率性より
も高い。
【００５５】
　本発明の実施形態の１つは、炭素含有化合物を含む材料から生成物を生成する方法であ
る。前記方法は、（ａ）少なくとも１つの中間体が生物学的変換法によって生成され、少
なくとも１つの中間体が熱化学変換法によって生成されるように材料を少なくとも２つの
中間体に変換するステップと、（ｂ）少なくとも１つの生物学的方法で生成される中間体
と少なくとも１つの熱化学法で生成される中間体とを反応させて生成物を形成するステッ
プとを含む。本発明の方法の化学エネルギー効率は、生成物を生成する単なる生物学的変
換法の化学エネルギー効率より大きく、且つ材料すべてを最初に供する熱化学変換ステッ
プを含む、生成物を生成する方法の化学エネルギー効率より大きい。材料における炭素含
有化合物は７５重量％未満の炭水化物物質を含む。
【００５６】
　本発明は、炭素含有化合物中の炭水化物物質を、少なくとも１つの生物学的方法で生成
される中間体に発酵させ、非炭素含有材料をガス化させて合成ガスのような少なくとも１
つの熱化学法で生成される中間体を生成し、その一部を少なくとも１つの生物学的方法で
生成される中間体に発酵させる方法を含むことができる。各生物学的方法で生成された中
間体と少なくとも１つの熱化学法で生成された中間体とを反応させて所望の生成物を生成
する。
【００５７】
　本発明は、発酵とガス化及びそれに続く反応とを組み合わせ、再生可能な資源から化学
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物質及び燃料を生成するエネルギー効率が高い方法を含む。そのような方法では、発酵培
地における糖及び合成ガス成分（ＣＯ、Ｈ２、ＣＯ２）が有機酸中間体に変換される。発
酵における供給原料として糖及び合成ガス成分の組み合わせを使用することによって典型
的なバイオマスの供給原料の成分すべてを「発酵可能」とみなすことができるので、高エ
ネルギー収率が可能になる。所望の生成物によって、嫌気性細菌の純粋培養及び混合培養
のいずれも使用することができる。得られる有機酸中間体は、回収して、そのまま使用す
るか、又はさらに処理を施し、ほかの有用な化学物質及び燃料、たとえば、アルデヒド、
エステル、アルコール又はアルケンにすることができる。
【００５８】
　典型的なバイオマス資源は、セルロース、ヘミセルロース、リグニンに加えて少量のタ
ンパク質、抽出可能物、灰などを含有する。セルロース及びヘミセルロースの分画に含有
される複雑な炭水化物は予備処理と加水分解とを用いて処理を施し、発酵可能な糖にする
ことができる。嫌気性細菌に代謝されると、これらの糖は高いエネルギー収率と高い炭素
収率の双方で、有用な有機酸中間体に変換することができる。たとえば、ホモ酢酸生成菌
を用いてグルコースを酢酸に変換する場合、
　　Ｃ６Ｈ１２Ｏ６→３ＣＨ３ＣＯＯＨ
反応は１００％の炭素収率を有し、得られる酢酸は最初のグルコースの化学エネルギーの
約９４％を含有する。本明細書での議論のために、細胞の質量生成の影響は無視する。化
学エネルギー効率は、供給原料の燃焼熱で生成物の燃焼熱を割り、それに１００を掛けて
比率に変換した比として定義される。たとえば、非特許文献１の表３．７の値を利用して
、グルコースの燃焼熱（ＨＨＶベースで）及び酢酸の燃焼熱はそれぞれ、２８０７ＫＪ／
モル及び８７６ｋＪ／モルであるので、この反応の化学エネルギー効率は、３×８７６／
２８０７×１００＝９３．４％である。
【００５９】
　典型的なバイオマス資源は、複雑な炭水化物の形態で貯蔵される約６０％の化学エネル
ギーのしか有していない可能性がある。バイオマスに貯蔵された化学エネルギーの残りは
、リグニンのような発酵できない形態であると通常みなされるものにある。
【００６０】
　多数の嫌気性細菌は、合成ガスの成分（ＣＯ、Ｈ２、ＣＯ２、混合物）を有用な生成物
に発酵することが可能である。表１は、約７７％の化学効率で多数のホモ酢酸生成菌が合
成ガス混合物から酢酸を生成することを示している。ヘテロ酢酸生成菌として知られる別
の部類の嫌気性細菌は、約８０％の化学エネルギー効率で合成ガス混合物から直接エタノ
ールを生成することができる。非特許文献１には、糖及び合成ガス双方の供給原料を代謝
することが可能である嫌気性細菌のさらに多数の例がある。たとえば、Ａｃｅｔｏｎｅｍ
ａ及びＥｕｂａｃｔｅｒｉｕｍ（Ｂｕｔｙｒｉｂａｃｔｅｒｉｕｍ）は、これらの供給原
料から酢酸と酪酸との混合物を生成する。
（表１）ホモ酢酸生成菌及びヘテロ酢酸生成菌の化学エネルギー効率の例
【００６１】
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【表１】

（非特許文献１の値に基づく計算）
　天然の嫌気性環境における細菌の共同体は、バイオマス供給原料における有機物の発酵
可能な分画から種々の有機酸中間体を生成する。そのような発酵からの典型的な生成物は
、アセテート、プロピオネート、ブチレート、水素、二酸化炭素及びメタンである。ホモ
酢酸生成菌の純粋培養を用いて生成物のほとんどをアセテートにすることができる。次い
でこのアセテートが有機塩又は有機酸として回収されるか、又はさらにアルデヒド、エス
テル、アルコール又はアルケンに転換することができる。得られた有機酸混合物を回収す
ることができ、且つ有機酸塩、酸、アルデヒド、エステル、アルコール、アルケンに転換
することができる、若しくはそのいずれかを行うことができる。所望であれば、混合物を
相対的に純粋な分画に分離することができる。
【００６２】
　本発明は、供給原料の炭素及び化学エネルギーをアセテート及びそのほかの有機酸中間
体にするための酢酸生成菌及びそのほかの細菌における糖及び合成ガス双方の代謝経路の
使用を含む。糖の嫌気性発酵は、通常、化学エネルギーの見地から非常に効率的である。
しかしながら、そのような発酵は、糖又は複雑な炭水化物の形態のいずれかでの供給原料
に存在するエネルギーの量によって限定される。合成ガスの発酵は、化学エネルギーの見
地からは通常非効率的である。バイオマスのガス化についてのガス化の化学エネルギー効
率（ａ．ｋ．ａ冷ガス効率）は通常、約７０％であり、合成ガスの発酵の化学効率は約７
７％～約８０％である。連続して、２つのステップは、約５６％の理論的最大化学エネル
ギー収率を提供する。しかしながら、合成ガスの発酵の利点は、供給原料の有機分画すべ
てが炭素及び化学エネルギー双方を最終生成物に寄与させることが可能である。
【００６３】
　発酵に糖及び合成ガスの双方を供給することの利点の１つは、発酵可能な炭水化物及び
複雑な炭水化物、若しくはそのいずれかの形態における供給原料に存在する炭素の量の限
界が原因で生じる最大で入手可能なエネルギー効率における制約をこれにより取り除くと
いうことである。炭水化物の形態で相対的にエネルギーレベルの低いバイオマス供給原料
にとって、これは特に有用である。
【００６４】
　図１を参照して、幾つかの競合する技術について、バイオマス供給原料の関数としての
エタノールの理論的最大化学エネルギー収率を示す計算を説明する。計算は、単純化した
仮定、たとえば、炭水化物のエネルギーはすべてグルコースの形態であり、反応はすべて
１００％完了し、ガス発生機の冷ガス効率は７０％、合成ガスからのＨ２の回収に関する
化学エネルギー効率は８５％、出力及び蒸気の正味の出入りはなく、前記方法を実施する
のに必要とされる出力及び蒸気はすべて余熱から生成することができるという仮定に基づ
く。各事例について以下でさらに詳しく議論する。



(25) JP 2010-517581 A 2010.5.27

10

20

30

40

50

【００６５】
　事例１は、出発物質の直接発酵である。エタノールの収率は、供給原料に存在する炭水
化物の量に直接比例する。この事例は、常に炭水化物の炭素によって限定され、供給原料
が非常に高い炭水化物含量を有する場合にのみ高い理論的最大収率を生成する。
【００６６】
　事例２は、後に水素添加によるエタノール生成が続く、炭水化物のアセテートへの非酢
酸生成菌による発酵である。この事例では、発酵されたグルコースのモル当たり２モルの
アセテートが生成される。供給原料の炭水化物エネルギーレベルが約６０％未満について
は、非炭水化物分画には水素添加に必要とされる水素を提供するのに十分な残留エネルギ
ーがある。この事例では、系は、炭水化物の炭素によって限定され、正味の生成は、供給
原料におけるグルコースのモル当たり２モルのエタノールであり、直接発酵と同じである
。供給原料の炭水化物レベルが約６０％超では、炭水化物の一部が同様にガス化されない
限り、非炭水化物分画には水素添加に必要とされる水素を提供するのに十分なエネルギー
がない。この事例では、系はエネルギーによって限定され、全体の化学エネルギー効率は
約５８％である。
【００６７】
　事例３は、後に水素添加によるエタノール生成が続く、炭水化物のアセテートへのホモ
酢酸生成菌による発酵である。事例２のように、系は、炭水化物の炭素又はエネルギーに
よって限定することができる。計算で使用される仮定については、折れ点は約５０％で生
じる。この事例は、事例２に比べてより高い理論的最大収率を有する。炭水化物の形態で
約７５％未満のエネルギーを含有する供給原料に関する事例１に比べた場合も理論的最大
収率は高い。事例３は本明細書で開示される実施形態の多数を例示する。
【００６８】
　事例４は、後に合成ガスのヘテロ酢酸生成菌発酵によるエタノール生成が続く、供給原
料全体のガス化である。この事例の最大化学エネルギー効率は、供給原料の組成とは無関
係である。計算の仮定のもとで、事例４は、供給原料が炭水化物の形態で相対的に低いレ
ベルのエネルギーを含有する場合、事例１、事例２及び事例３よりも高い最大エネルギー
効率を有する。
【００６９】
　事例５は、後に水素添加によるエタノール生成が続く、炭水化物と合成ガスとのホモ酢
酸生成菌による発酵である。事例２及び事例３のように、最大化学エネルギー効率は２つ
の領域に分けられる。系が、約５０％を超える炭水化物炭素エネルギー含量を持つ供給原
料について、エネルギーによって限定されるということは、炭水化物の一部が水素添加ス
テップのための水素を生成するためにガス化されなければならないことを意味する。系は
、供給原料の炭水化物エネルギーレベルが５０％未満については炭素によって限定される
。しかしながら、炭素は、合成ガス及び炭水化物双方の形態で供給することができるので
、最大化学エネルギー効率の低下は事例２及び事例３ほど劇的ではない。本発明の一部の
実施形態も例示するこの事例は、高炭水化物供給原料を除いて最も高いの最大化学エネル
ギー効率を有し、その際、直接発酵の事例は利点を有する。
【００７０】
　ほとんどのバイオマス資源は、炭水化物の形態で合わせられる約６０％のエネルギーを
有するので、最も高い可能な最大化学エネルギー効率を得るためには、事例３及び事例５
の技術が好ましい。低い炭水化物エネルギーレベルでは事例５の方が事例３よりも効率が
いい。低い炭水化物エネルギーレベルとしては、実際のレベル、たとえば、樹皮の多い木
質材料を挙げることができ、又は「効果的に」低いレベルを挙げることができ、たとえば
、針葉樹材は予備処理や酵素的加水分解に特に抵抗性であり、その有効な炭水化物エネル
ギー含量は、化学的組成から示されるものより低い。
【００７１】
　上述したように、本発明は、炭素含有化合物を含む材料を高いエネルギー効率で変換す
るための方法を指向する。図１を参照して上述したように、直接発酵による出発物質の変
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換のエネルギー効率は出発物質に存在する炭水化物の量に比例する。従って、高い炭水化
物含量を有する材料の直接発酵によって高いエネルギー効率が達成できる。たとえば、炭
水化物として約７５重量％を超える炭素含有化合物を有する材料については、たとえば、
エタノールを生成するのに材料の直接発酵のような単なる生物学的変換法が、図１で示さ
れる方法のうち最も効率の良い変換の方法である。相対的に、たとえば、後に発酵による
エタノール生成が続く、ガス化のような熱化学法によって、出発物質の供給原料全体を変
換する場合のエネルギー効率は、供給原料の組成とは無関係であり、約５６％である。本
明細書で開示される本発明は、対照的に、材料から生成物を生成するための本発明の方法
の化学エネルギー効率が、生成物を生成する単なる生物学的変換法の化学エネルギー効率
より大きく、且つ材料すべてを最初に供する熱化学変換ステップを含む、生成物を生成す
る変換法の化学エネルギー効率より大きい方法で、約７５重量％未満の炭水化物物質を含
む材料を生成物に変換する方法を含む。前文で記載された方法（プロセス）のそれぞれに
おける材料の組成及び量が同一であることが十分に理解されるべきである。
【００７２】
　本発明の１つは、炭素含有化合物を含む材料から生成物を生成する方法である。そのよ
うな材料は炭水化物物質として約７５重量％未満の炭素含有化合物を有することを特徴と
する。前記方法は材料を少なくとも２つの中間体に変換するステップを含む。少なくとも
１つの中間体は生物学的変換法によって生成され、少なくとも１つの中間体は熱化学変換
法によって生成される。前記方法はさらに生物学的方法で生成された少なくとも１つの中
間体と熱化学法で生成された少なくとも１つの中間体とを反応させて生成物を形成するス
テップを含む。本発明では、生成物を生成する前記方法の化学エネルギー効率は、生成物
を生成する単なる生物学的変換法である変換法の化学エネルギー効率より大きく、且つ材
料すべてを最初に供する熱化学変換ステップを含む、生成物を生成する変換法の化学エネ
ルギー効率より大きい。本明細書で使用されるとき、「変換するステップ」、「反応する
ステップ」、「生成（形成）するステップ」などのような用語は、完全なプロセス、と同
様に部分的なプロセスを言うものとして理解されるべきである。たとえば、「中間体を反
応させるステップ」「残りの中間体を反応させるステップ」、及び「少なくとも１つの中
間体を反応させるステップ」は、１又はそのほかのそうした解釈が特定されない限り、「
少なくとも１つの中間体のすべてを反応させるステップ」及び「少なくとも１つの中間体
の一部だけを反応させるステップ」の双方を包含すると解釈されるべきである。そのよう
な用語のこの理解は、一般的な用語、中間体に適用されるだけでなく、還元剤、酢酸など
の特定の中間体すべてにも適用される。
【００７３】
　本発明は、炭素含有化合物を含む材料を含む。そのような材料には、炭水化物物質及び
非炭水化物物質の双方が含まれる。本明細書で使用されるとき、用語「炭水化物物質」は
、１以上の単糖類単位を含む有機化合物の部類を言う。未修飾の単糖類単位は一般式Ｃｍ
（Ｈ２Ｏ）ｍを有し、式中、ｍは単糖類単位における炭素の数を表し、通常ｍは少なくと
も３である。未修飾の単糖類及び修飾された単糖類、もしくはそのいずれかは種々の方法
で連結し、さらに複雑な炭水化物を形成することができる。本発明の材料は約７５重量％
未満の炭水化物を含む。炭水化物含量を決定する方法は当業者に既知である。
【００７４】
　非炭水化物物質としては、タンパク質、脂質、核酸及び種々の化合物を挙げることがで
きる。本発明の材料に通常見出される非炭水化物物質としては、リグニン、タンパク質、
樹脂性物質及び鉱物が挙げられる。
【００７５】
　一部の実施形態では、炭素含有化合物を含む材料はバイオマスでありうる。一部の実施
形態では、炭素含有化合物を含む材料は、草本類、農業残余物、林業残余物、都市ゴミ、
古紙、パルプ及び製紙工場の残余物から選択することができる。一部の実施形態では、炭
素含有化合物を含む材料は、樹木、潅木、草、コムギ、ムギワラ、コムギフスマ、サトウ
キビの搾りかす、トウモロコシ、トウモロコシの鞘、トウモロコシの穀粒、トウモロコシ
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の繊維、都市ゴミ、古紙、庭ゴミ、枝、低木、エネルギー作物、果実、果実の皮、花、穀
類、草本作物、葉、樹皮、針状葉、丸太、根、苗木、短回転の木質作物、スイッチグラス
、野菜、つる草、砂糖大根パルプ、外皮、広葉樹材、木製チップ、パルプ化操作由来の中
間流、たとえば、亜硫酸塩溶液及び針葉樹材から選択することができる。特定の実施形態
では、炭素含有化合物を含む材料は、樹木、草、植物体全体及び植物体の構造成分から選
択することができる。
【００７６】
　用語「生物学的変換法」は、生物学的方法によって炭素含有化合物を含む材料の化学的
性質を変える方法を言う。たとえば、そのような生物学的変換法としては、発酵法又は酵
素法を挙げることができる。
【００７７】
　一部の実施形態では、生物学的変換法は、液体培地中で少なくとも１種の微生物を培養
するステップを含む方法のような発酵法を含む。そのような微生物は、好気性細菌又は嫌
気性細菌であることができる。本発明の好ましい実施形態では、発酵は嫌気性細菌と共に
行われる。好適な微生物としては、野生型微生物、組換え型微生物、又は従来の株開発尽
力の対象であった微生物が挙げられる。本発明の発酵は、単一微生物の純粋培養又は２種
以上の微生物の混合培養のいずれかを含むことができる。そのような混合培養は、混合が
２種以上の純粋培養を組み合わせることによって目的を持って創られている、又はそれら
が天然環境に由来する微生物の共同体であることが可能であるように定義されうる。一部
の実施形態では、微生物は、ホモ発酵型微生物である。一部の実施形態では、微生物は、
ホモ発酵型微生物ではない。本明細書で使用されるとき、用語「ホモ発酵型」は、培養し
たとき、単一の又は実質的に単一の最終生成物を生成する微生物を言う。たとえば、好適
な微生物としては、ホモ酢酸生成微生物、ホモ乳酸微生物、プロピオン酸細菌、酪酸細菌
、コハク酸細菌及び３－ヒドロキシプロピオン酸細菌が挙げられる。さらに詳しくは、好
ましい実施形態では、微生物は、Ｃｌｏｓｔｒｉｄｉｕｍ、Ｌａｃｔｏｂａｃｉｌｌｕｓ
、Ｍｏｏｒｅｌｌａ、Ｔｈｅｒｍｏａｎａｅｒｏｂａｃｔｅｒ、Ｐｒｏｐｒｉｏｎｉｂａ
ｃｔｅｒｉｕｍ、Ｐｒｏｐｉｏｎｉｓｐｅｒａ、Ａｎａｅｒｏｂｉｏｓｐｉｒｉｌｌｕｍ
及びＢａｃｔｅｒｉｏｄｅｓの群から選択される属のものであることができる。その上さ
らに、好ましい実施形態では、微生物は、Ｃｌｏｓｔｒｉｄｉｕｍ　ｆｏｒｍｉｃｏａｃ
ｅｔｉｃｕｍ、Ｃｌｏｓｔｒｉｄｉｕｍ　ｂｕｔｙｒｉｃｕｍ、Ｍｏｏｒｅｌｌａ　ｔｈ
ｅｒｍｏａｃｅｔｉｃａ、Ｔｈｅｒｍｏａｎａｅｒｏｂａｃｔｅｒ　ｋｉｖｕｉ、Ｌａｃ
ｔｏｂａｃｉｌｌｕｓ　ｄｅｌｂｒｕｋｉｉ、Ｐｒｏｐｉｏｎｉｂａｃｔｅｒｉｕｍ　ａ
ｃｉｄｉｐｒｏｐｉｏｎｉｃｉ、Ｐｒｏｐｉｏｎｉｓｐｅｒａ　ａｒｂｏｒｉｓ、Ａｎａ
ｅｒｏｂｉｏｓｐｉｒｉｌｌｕｍ　ｓｕｃｃｉｎｉｃｐｒｏｄｕｃｅｎｓ、Ｂａｃｔｅｒ
ｉｏｄｅｓ　ａｍｙｌｏｐｈｉｌｕｓ及びＢａｃｔｅｒｉｏｄｅｓ　ｒｕｍｉｎｉｃｏｌ
ａから選択される種のものであることができる。実施形態の１つでは、所望の生成物を生
成するように操作された組換え微生物、たとえば、所望の生成物の生成を指向するタンパ
ク質をコードすることができる１以上の遺伝子で形質転換された組換え大腸菌（Ｅｓｃｈ
ｅｒｉｃｈｉａ　ｃｏｌｉ）が使用される。たとえば、２００５年２月８日に発行された
特許文献１を参照のこと。
【００７８】
　本発明の微生物の発酵に好適なプロセス条件、培地及び設備は当該技術で既知であり、
使用される微生物に基づいて選択することができる。
　用語「中間体」は、本発明の実施形態に従って生成され、次いで本発明の実施形態に従
って少なくとも１つのほかの化合物に変換される化合物を言う。本発明の種々の実施形態
では、生物学的変換法によって生成される中間体（生物学的方法で生成される中間体）は
、カルボン酸、その塩又はそれらの混合物を含む。さらに詳しくは、生物学的方法によっ
て生成される中間体は、酢酸、乳酸、プロピオン酸、酪酸、コハク酸及び３－ヒドロキシ
プロピオン酸、これらの酸のいずれかの塩、及びこれらの酸のいずれかと各塩との混合物
から選択することができる。一部の実施形態では、生物学的方法によって生成される中間
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体は、酢酸、酢酸塩、酢酸と酢酸塩との混合物、乳酸、乳酸塩、乳酸と乳酸塩との混合物
、プロピオン酸、プロピオン酸塩、プロピオン酸とプロピオン酸塩との混合物、酪酸、酪
酸塩、酪酸と酪酸塩との混合物、コハク酸、コハク酸塩、コハク酸とコハク酸塩との混合
物、３－ヒドロキシプロピオン酸、３－ヒドロキシプロピオン酸塩、３－ヒドロキシプロ
ピオン酸と３－ヒドロキシプロピオン酸塩との混合物から選択することができる。
【００７９】
　本発明の種々の実施形態では、生物学的方法によって生成された酸又は酸塩の中間体は
、熱化学法で生成される中間体と反応させるステップの前に、酸性化及びエステル化、若
しくはそのいずれかによって処理することができる。たとえば、生物学的方法によって生
成された中間体はカルボン酸の塩を含むことができ、その場合、方法はさらにカルボン酸
塩を酸性化するステップを含み、カルボン酸を含む生物学的方法で生成される中間体を形
成することができる。カルボン酸を含む生物学的方法で生成される中間体をエステル化し
てカルボン酸エステルを含む生物学的方法で生成される中間体を形成することができる。
そのような酸性化及びエステル化は、生物学的手段又は化学的手段によって達成すること
ができる。実施形態の１つでは、酸性化するステップは、カルボン酸の塩を含む溶液に、
二酸化炭素、又は酸性化されるカルボン酸より低いｐＫａを持つ酸を導入するステップを
含むことができる。別の実施形態では、酸性化するステップは、二酸化炭素と共に三級ア
ミンを導入して酸／アミン錯体を形成するステップを含む。この方法はさらに、水と非混
和性の溶媒に酸／アミン錯体を接触させて水に非混和性の溶媒とカルボン酸とのエステル
を形成するステップを含むことができる。酸性化及びエステル化の方法は、２００５年８
月１１日に公表された特許文献２及び２０００年９月１４日に公表された特許文献３にさ
らに詳細に記載されており、これらは、参照によってその全体が本明細書に組み入れられ
る。
【００８０】
　本発明の種々の実施形態では、生物学的方法で生成される中間体は、上述の方法によっ
て生成されるもののようなカルボン酸エステルを含む。そのようなエステルは、本明細書
で記載されるような生成物のその後の形成に好適であるいかなる種類のエステルであるこ
とができる。たとえば、そのようなエステルはアルキルエステルであることができる。一
部の実施形態では、そのような中間体は、酢酸エステル、乳酸エステル、プロピオン酸エ
ステル、酪酸エステル、コハク酸エステル、３－ヒドロキシプロピオン酸エステル、及び
それらの混合物から選択することができる。また、そのようなエステルとその各酸及び塩
、若しくはそのいずれかとの混合物を含む中間体も含まれる。
【００８１】
　本明細書で使用されるとき、用語「熱化学変換法」は、高温の適用を含むプロセス条件
によって炭素含有化合物を含む材料の化学的性質を変える方法を言う。さらに詳しくは、
熱化学変換法は、ガス化、熱分解、改質及び部分酸化から選択することができる。
【００８２】
　ガス化法は、炭素含有材料を、一酸化炭素、二酸化炭素及び水素を含む合成気体（合成
ガス）に変換させる。エネルギー及び化学物質を回収するための炭素質物質のガス化は、
定評のある技術であり、好適な任意のガス化法を使用することができる。バイオマスのガ
ス化のために多数のプロセス設計がある。たとえば、流動床反応器による段階的な蒸気の
改質にて、酸素の非存在下でバイオマスは先ず熱分解され、次いで熱分解蒸気が、添加さ
れた水素と酸素とを提供する蒸気と共に合成気体に改質される。プロセス熱は炭化物を燃
やすことに由来する。スクリューオーガー反応器によって、水分（及び酸素）が熱分解段
階に導入され、プロセス熱は後の段階で生成された気体の一部を燃やすことに由来する。
導入された流れの改質にて外部の蒸気及び空気の双方が単一段階のガス化反応器に導入さ
れる。部分酸化のガス化は、蒸気なしで純粋な酸素を使用し、適切な量の酸素を提供する
。
【００８３】
　本発明の種々の実施形態では、熱化学法によって生成された中間体（熱化学法で生成さ
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れる中間体）は、合成ガス、合成ガスの成分、合成ガスの成分の混合物、熱分解ガス、熱
分解ガスの成分、又は熱分解ガスの成分の混合物を含むことができる。好ましい実施形態
では、熱化学法によって生成された中間体は、水素、一酸化炭素、二酸化炭素、メタノー
ル又はそれらの混合物を含むことができる。
【００８４】
　本発明の種々の実施形態では、生物学的方法によって生成された中間体と熱化学法によ
って生成された中間体とを反応させるステップは、化学的変換又は生物学的変換を含むこ
とができる。そのような中間体とを反応させる方法は当業者に既知である。一部の好まし
い実施形態では、反応させるステップは、生物学的方法によって生成された中間体と熱化
学法によって生成された中間体とを化学的に反応させるステップを含む。そのような実施
形態では、中間体を反応させるステップは、生成物を生成する還元を含むことができる。
還元は、たとえば、水素添加、水素化分解、又は一酸化炭素による還元であることができ
る。一部の実施形態では、生物学的方法によって生成物を反応させるステップは、酵素処
理、不動化細胞の使用を含むことができる（特許文献４で開示されたように）。
【００８５】
　反応させるステップによって生成された生成物は、有機生成物を含み、その例には、ア
ルコール、カルボン酸、カルボン酸の塩及びカルボン酸のエステルが挙げられる。一部の
実施形態では、生成物は、一価のアルコール及び二価のアルコールから選択することがで
きる。特定の実施形態では、生成物は、エタノール、プロパノール、プロピレングリコー
ル、ブタノール、１，４－ブタンジオール、１，３－プロパンジオール及びそれらのメチ
ルエステルから選択することができる。本発明は、そのような一次生成物（たとえば、エ
タノール、プロパノール、プロピレングリコール、ブタノール、１，４－ブタンジオール
、１，３－プロパンジオール又はそれらのメチルエステル）のいずれかをさらに反応させ
て、既知の方法によって、アルデヒド、ケトン、アクリル酸、メタクリル酸メチル、又は
エチレンのような二次生成物を形成するステップも含む。
【００８６】
　本発明は、炭素含有材料から生成物を生成する方法を含み、その際、そのような生成の
化学エネルギー効率は、生成物を生成する単なる生物学的変換法、又は材料すべてを最初
に供する熱化学変換ステップを含む、生成物を生成する方法のいずれかの化学エネルギー
効率より大きく、これらの方法（プロセス）のそれぞれは同一の材料を使用する。本明細
書で使用されるとき、用語「化学エネルギー効率」は、出発物質の高位発熱量（ＨＨＶ）
対生成物のＨＨＶの比に１００％を掛けたものを言う。用語「ＨＨＶ」は、物質の総カロ
リー値又は総エネルギーを言う。この用語は、いったん物質が燃焼され、生成物が２５℃
の温度に戻った特定量の物質（最初は２５℃）によって放出される熱の量に等しい。従っ
て、ＨＨＶは燃焼生成物における水の気化の潜熱を考慮に入れる。本発明の種々の実施形
態では、化学エネルギー効率は、少なくとも約６０％、少なくとも約６５％、少なくとも
約７０％、少なくとも約７５％、少なくとも約８０％又は約８２％であることができる。
好ましくは、炭素含有化合物を含む材料における高い比率の炭素が生成物に変換される。
そのような比率は通常、化学エネルギー効率と強く相関する。
【００８７】
　本発明の好ましい実施形態では、炭素含有化合物を含む材料における高い比率の炭水化
物物質が生成物に変換される。さらに詳しくは、炭素含有化合物を含む材料における少な
くとも約７０％、少なくとも約７５％、少なくとも約８０％、少なくとも約８５％、少な
くとも約９０％、少なくとも約９５％又は約１００％の炭水化物物質が生成物に変換され
る。実施形態の１つでは、材料における７０％より多くの炭水化物物質が生成物に変換さ
れる。
【００８８】
　本発明の一部の実施形態では、生物学的変換法によって二酸化炭素は本質的に生成され
ない。ほかの実施形態では、出発材料の単糖類又は単糖類単位のモル当たり、たった１モ
ルの二酸化炭素が生成される。当業者に既知の技法を用いて二酸化炭素を測定することが



(30) JP 2010-517581 A 2010.5.27

10

20

30

40

50

できる。
【００８９】
　本発明の種々の実施形態では、前記方法はまた、炭素含有化合物を含む材料を分画する
ステップも含む。そのような分画プロセスでは、炭水化物含有分画と、通常リグニンを含
む非炭水化物含有分画とを形成することができる。炭水化物含有分画及び非炭水化物含有
分画への参照は、元々の出発物質の炭水化物含量又は非炭水化物（たとえば、リグニン）
含量に比べて分画の炭水化物含量又は非炭水化物（たとえば、リグニン）含量が濃縮され
ている分画を言うことに留意すべきである。従って、そのような用語は、たとえば、炭水
化物含有分画がリグニンを含有せず、又はリグニン含有分画が炭水化物を含有しないとい
うことのいずれかを意味すると解釈されるべきではない。一部の実施形態では、生物学的
変換法によって炭水化物含有分画が中間体に変換され、且つ熱化学変換法によって非炭水
化物（リグニン）含有分画が中間体に変換される、若しくはそのいずれかが行われる。分
画するステップは、物理的処理、金属イオン処理、紫外線処理、オゾン処理、酸素処理、
オルガノソルブ処理、蒸気爆砕処理、蒸気爆砕処理を伴う石灰含浸処理、蒸気処理しない
石灰含浸処理、過酸化水素処理、過酸化水素／オゾン（ペロキソン）処理、酸処理、希釈
酸処理及び塩基処理から選択することができる。
【００９０】
　種々の実施形態では、炭素含有化合物を含む材料の分画は、予備処理（たとえば、バイ
オマスを軟化すること）及び糖化（たとえば、酸加水分解又は酵素処理により糖を生成す
ること）のステップを含むことができる。本発明の目的のため、いかなる好適な予備処理
方法を使用してもよく、化学的手段、物理的手段又は生物学的手段が挙げられる。用語「
予備処理」は、本明細書で使用されるとき、さらに効率的に且つ経済的に中間体生成物に
変換することができるように元々のバイオマスを変化させることを意図する任意のステッ
プを言う。予備処理方法では、種々の濃度の酸（硫酸、塩酸、有機酸など）及びアンモニ
ア、アンモニウム、石灰などのようなそのほかの化合物、若しくはそれらのいずれかを利
用することができる。予備処理方法では、追加的に又は代替的に、水、熱、蒸気又は加圧
蒸気を含む熱水処理を利用することができる。粉砕、沸騰、凍結、製粉、減圧浸透などの
ような物理的処理を本発明の方法と共に用いてもよい。また、バイオマスを金属イオン、
紫外線、オゾンなどに接触させてもよい。追加的な予備処理方法は当業者に既知であり、
たとえば、オルガノソルブ処理、蒸気爆砕処理、蒸気爆砕処理を伴う石灰含浸処理、過酸
化水素処理、過酸化水素／オゾン（ペロキソン）処理、希釈酸処理及び塩基処理を挙げる
ことができ、アンモニア繊維爆砕（ＡＦＥＸ）技術が含まれる。２以上の予備処理方法を
使用してもよい。
【００９１】
　多数の好適な予備処理方法が当該技術で既知である。例として、高いセルロース含量の
バイオマスをセルラーゼ酵素複合体で上手く処理できる前に、ヘミセルロースを酸で加水
分解してリグニンからセルロースを解放するので、セルラーゼ酵素複合体による作用に対
してセルロース構造を開放する。その後、酵素反応の前に酸を中和する。
【００９２】
　種々の種類の容器、反応器、パイプ、セルを通る流れなどにおいて予備処理が生じる可
能性があり、又はそれが実施される可能性がある。一部の予備処理方法は、ヘミセルロー
スのペントース糖への加水分解を生じ、それによって少なくとも糖化を開始する。一部の
既知の予備処理技術のもとでセルロースの部分加水分解が生じてもよいが、酸のみによる
従来の予備処理方法では、通常、セルロースは加水分解されない。
【００９３】
　予備処理の後、予備処理された材料から発酵可能な糖を生成することが重要である。た
とえば、予備処理された材料に存在するデンプンは、当該技術で既知の酸加水分解などに
よって糖に加水分解することができる。さらに、バイオマスにて発酵可能な糖を提供する
酵素は当該技術で既知であり、糖化について熟考される。たとえば、グルコアミラーゼを
用いてデンプン分子の加水分解を完了することができる。グルコアミラーゼは、デンプン
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分子の末端を攻撃する外酵素である。酵素は、１，４－結合及び１，６－結合の双方を加
水分解するので、デンプンのほぼ完全な加水分解を達成することができる。グルコアミラ
ーゼの最適条件は通常、５８～６２℃、ｐＨ４．４～５．０及び２４～４８時間の反応時
間である。酵素は、発酵可能ではない二糖類の形成も触媒するので、つまり復帰及び逆行
と呼ばれるプロセスであるが、さらに長い滞留時間は通常有益ではない。
【００９４】
　本発明における使用について熟考されるバイオマスの多数の供給源は大量のデンプンを
含有していないので、ヘミセルロース分画及びセルロース分画を含むほかの主な炭水化物
分画を利用することが望ましい。
【００９５】
　幾つかの方法でヘミセルロースの加水分解を行うことができる。酸加水分解について多
数の研究が知られ、酵素加水分解も周知である。ヘミセルロースの完全な酵素加水分解は
酵素の混合物を必要とする。α－Ｌ－アラビノフラノシダーゼ及びα－グルクロニダーゼ
を用いてキシロース主鎖からペンダントアラビノース及びグルクロン酸が除かれる。エン
ド－β－１，４－キシラナーゼ及びβ－キシロシダーゼを用いてキシロース主鎖を加水分
解する。
【００９６】
　セルロースを発酵可能な糖に加水分解することについて幾つかの方法が知られている。
酸加水分解で多数の研究が知られ、酵素加水分解も周知である。たとえば、３つのセルラ
ーゼ酵素、つまりエンド－β－グルカナーゼ、エクソ－β－グルカナーゼ及びβ－グルコ
シダーゼの相乗作用によってセルロースは加水分解される。エンド－β－グルカナーゼは
、セルロース分子の内部で１，４－結合を無作為に加水分解する内酵素である。エクソ－
β－グルカナーゼは、セルロース鎖の非還元末端からセロビオース単位（β－結合グルコ
ースの二糖類）を外す。β－グルコシダーゼは、セロビオース単位を２つのグルコース分
子に加水分解する。一緒に作用して、３つの酵素は、セルロースをグルコース単量体に変
換することができる。
【００９７】
　ヘミセルロース酵素及びセルロース酵素は、過去１０～２０年間にわたって多数の研究
作業の焦点であった。木質バイオマス材料の発酵可能な糖への効率的な変換にこれらの酵
素が必要とされ、この糖は、その後発酵の供給原料として及び従来の方法によるそのほか
の発酵生成物として使用することができる。リグニン分解酵素及びフェルラ酸エステラー
ゼのようなそのほかの補助的酵素も同様に本発明の方法で使用することができる。
【００９８】
　同時糖化・発酵（ＳＳＦ）と呼ばれる設定で糖化活性を発酵法と重ね合わせることによ
って酵素のコスト削減を得ることができる。グルコースをエタノール又はそのほかの所望
の発酵生成物に変換することによってセルラーゼの生成物阻害を回避する。ＳＳＦの考え
方は、デンプン酵素によるエタノール産業によって何十年も使用されてきた。この概念は
また、ヘミセルラーゼ及びセルラーゼの酵素系でも機能する。この方法は本発明で使用さ
れてもよい。本発明で使用される発酵は、加水分解で生成されたより多くの種類の糖を利
用し、さらに、大量のグルコース分画を消費する酵母発酵と比べて加水分解を促進するの
で、それは望ましい方法である。また、本発明で記載されるように、たとえば、乳酸菌や
ホモ酢酸生成菌のような特定の細菌が直接セロビオースを利用し、それが加水分解のフィ
ードバック阻害を減らすことも本発明の特徴である。
【００９９】
　ヘミセルロース及びセルロースを含む出発材料の繊維分画を利用することに加えて、本
発明ではタンパク質分画を利用することが望ましくい場合がある。
　プロテアーゼ酵素を使用して、出発材料におけるタンパク質をさらに小さなペプチド及
びアミノ酸に加水分解する。これらのアミノ酸及びペプチドは、発酵細菌のための主な窒
素源である。タンパク質の加水分解は発酵における窒素同化作用を速める。特許文献５は
、乳酸発酵によるタンパク質の利用を高めるためのプロテアーゼ酵素の使用を示している
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。この特許は、異なった原料、この場合、チーズ乳清の使用も説明している。本発明のた
めに、発酵を補完するために使用されるタンパク質は、バイオマス由来であり、又はほか
のタンパク質源に由来し、培地に混合することができる。その後の発酵（乳酸発酵又は酢
酸発酵を含む）のために好適な発酵培地を作製し、発酵を阻害しないいかなるタンパク質
源も使用してよい。
【０１００】
　分画プロセスの一部として、リグニン及びそのほかの発酵できない成分から炭水化物を
分離して残りの方法のステップを円滑にする。追加の予備処理ステップの前、途中又は後
で分離することができる。たとえば、その後の発酵可能な糖への変換のためにセルロース
を遊離する化学機械的方法でリグニンを除くことができる。たとえば、リグニナーゼの使
用のような酵素法によってもリグニンを除くことができる。脱リグニン化では２以上のス
テップを採用することが多い。
【０１０１】
　本明細書で開示される発明の１つは、約７５重量％未満が炭水化物物質である、炭素含
有化合物を含む材料から生成物を生成する方法である。この方法は、材料における炭水化
物物質の発酵によって少なくとも１つの中間体を生成するステップを含む。この方法はさ
らに、材料における非炭水化物物質の熱化学変換によって少なくとも１つの中間体を生成
するステップを含む。本発明はさらに、これら２つの中間体を化学的に反応させて生成物
を生成するステップを含む。この方法では、化学エネルギー効率は、単なる生物学的変換
法の化学エネルギー効率より大きく、且つ出発材料すべての熱化学変換を含む変換法の化
学エネルギー効率より大きい。
【０１０２】
　本明細書で開示されるさらなる発明は、約７５重量％未満が炭水化物物質である、炭素
含有化合物を含む材料から生成物を生成する方法である。この方法は、材料における炭水
化物物質の発酵によって少なくとも１つの生物学的方法で生成される中間体の一部を生成
するステップを含む。この方法はまた、炭素含有化合物を含む材料における非炭水化物物
質の熱化学変換によって少なくとも１つの中間体を生成するステップを含む。前記方法は
さらに、材料における非炭水化物物質の熱化学変換によって生成された中間体の一部の発
酵によって少なくとも１つの生物学的方法で生成される中間体の一部を生成するステップ
を含む。前記方法はさらに、発酵によって生成された中間体と、材料における非炭水化物
物質の化学変換によって生成された残りの中間体の少なくとも一部とを化学的に反応させ
るステップを含む。この方法では、材料から生成物を生成する方法の化学エネルギー効率
は、単なる生物学的変換法、又は出発材料すべての熱化学変換を含む変換法のいずれかの
化学エネルギー効率より大きい。
【０１０３】
　本明細書で開示されるその上さらなる発明は、７５重量％未満が炭水化物物質である、
炭素含有化合物を含む材料から生成物を生成する方法である。この方法は、材料を発酵さ
せて少なくとも１つの生物学的方法で生成される中間体と、材料の非発酵成分を含む発酵
残余物とを生成するステップを含む。前記方法はさらに、発酵残余物の熱化学変換による
中間体を生成するステップを含み、さらに、少なくとも１つの生物学的方法で生成された
中間体と、発酵残余物の熱化学変換により生成された中間体とを化学的に反応させて生成
物を生成するステップを含む。
【０１０４】
　図面に関して、本明細書で開示される種々の発明が説明される。特に図２を参照して、
発明の１つは、約７５重量％未満が炭水化物物質である、炭素含有化合物を含む材料から
エタノールを生成する方法である。本発明は、材料を少なくとも２つの中間体に変換する
ステップを含む。中間体の１つは、生物学的変換法によって生成され、酢酸、酢酸エステ
ル、酢酸塩、又は酢酸、酢酸エステル及び酢酸塩の混合物を含む。図２（同様に図３～図
１３）では、酸（たとえば、ＣＨ３ＣＯＯＨ）への参照は、酸及び相当する塩の双方を含
めると理解されるべきである。さらに「酢酸、酢酸エステル及び酢酸塩の混合物」及びそ
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のほかの類似の語句への言及は、列記された成分のいずれか２以上の混合物を言う。もう
１つの中間体は、熱化学変換法によって生成され、還元剤を含む。この方法では、還元剤
は、水素、一酸化炭素、及び水素と一酸化炭素との混合物から選択することができる。前
記方法はさらに、還元剤と、酢酸、酢酸エステル、酢酸塩、又は酢酸、酢酸エステル及び
酢酸塩の混合物とを化学的に反応させてエタノールを生成するステップを含む。エタノー
ルを生成するこの方法の化学エネルギー効率は、単なる生物学的変換法か、材料すべてを
最初に供する熱化学変換ステップを含む、エタノールを生成する変換法のいずれかの化学
エネルギー効率より大きい。
【０１０５】
　本発明のさらなる実施形態では、変換するステップは、材料における炭水化物物質から
生物学的変換法によって酢酸、酢酸エステル、酢酸塩、又はそれらの混合物の少なくとも
一部を生成するステップを含むことができる。さらに、変換するステップは、材料におけ
る非炭水化物物質から熱化学変換法によって還元剤の少なくとも一部を生成するステップ
を含むことができる。その上さらなる実施形態では、生物学的変換法は発酵を含むことが
できる。
【０１０６】
　図３を参照して、さらなる発明を説明する。これは、約７５重量％未満が炭水化物物質
である、炭素含有化合物を含む材料からエタノールを生成する方法である。前記方法は、
材料を２つの中間体に変換するステップを含む。少なくとも１つの中間体は、生物学的変
換法によって生成され、酢酸、酢酸エステル及び酢酸塩、又は酢酸、酢酸エステル及び酢
酸塩の混合物から選択される生物学的方法で生成される中間体を含む。他方の中間体は、
熱化学変換法によって生成され、水素及び一酸化炭素を含む。前記方法では、変換するス
テップは、材料における炭水化物物質の生物学的変換によって少なくとも１つの生物学的
方法で生成される中間体の一部を生成するステップと、熱化学変換法によって生成された
一酸化炭素と水素の一部との生物学的変換によって少なくとも１つの生物学的方法で生成
される中間体の一部を生成するステップとを含む。前記方法はさらに、熱化学変換法によ
って生成された残りの水素及びそのほかの還元剤、若しくはそのいずれかと、生物学的方
法で生成された中間体とを化学的に反応させてエタノールを生成するステップを含む。こ
の方法では、エタノールを生成する該方法の化学エネルギー効率は、単なる生物学的変換
法か、材料すべてを最初に供する熱化学変換ステップを含む、エタノールを生成する変換
法のいずれかの化学エネルギー効率より大きい。
【０１０７】
　本発明のさらなる実施形態では、生物学的変換法は発酵を含むことができる。
　図４を参照して、さらなる発明を説明する。本発明は、約７５重量％未満が炭水化物物
質である、炭素含有化合物を含む材料からエタノールを生成する方法である。この方法は
、材料を少なくとも２つの中間体に変換するステップを含む。少なくとも１つの中間体は
、生物学的変換法によって生成され、酢酸、酢酸エステル、酢酸塩、又は酢酸、酢酸エス
テル及び酢酸塩の混合物から選択される生物学的方法で生成される中間体を含む。少なく
とも１つの他方の中間体は、熱化学変換法によって生成され、水素及び一酸化炭素を含む
。この方法では、変換するステップは、材料における炭水化物物質の生物学的変換によっ
て少なくとも１つの生物学的方法で生成される中間体の一部を生成するステップと、熱化
学変換法によって生成された一酸化炭素の一部の生物学的変換によって少なくとも１つの
生物学的方法で生成される中間体の一部を生成するステップとを含む。前記方法はさらに
、熱化学変換法によって生成された水素及びそのほかの還元剤、若しくはそのいずれかと
、生物学的方法で生成された中間体とを化学的に反応させてエタノールを生成するステッ
プを含む。この方法では、エタノールを生成する該方法の化学エネルギー効率は、エタノ
ールを生成する単なる生物学的変換法か、材料すべてを最初に供する熱化学変換ステップ
を含む、エタノールを生成する変換法のいずれかの化学エネルギー効率より大きい。
【０１０８】
　本発明のさらなる実施形態では、生物学的変換法は発酵を含むことができる。
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　図５を参照して、本明細書で開示されるさらなる発明を説明する。本発明は、約７５重
量％未満が炭水化物物質である、炭素含有化合物を含む材料からエタノールを生成する方
法を指向する。前記方法は、生物学的変換法によって生成され、酢酸、酢酸エステル、酢
酸塩、又はそれらの混合物から選択される生物学的方法で生成される中間体を含む、少な
くとも１つの中間体と、熱化学変換法によって生成され、水素及び一酸化炭素を含む、少
なくとも１つの中間体とを含む、少なくとも２つの中間体に、材料を変換するステップを
含む。変換するステップは、材料における炭水化物物質の生物学的変換によって少なくと
も１つの生物学的方法で生成される中間体の一部を生成するステップと、熱化学変換法に
よって生成された一酸化炭素の一部と水素の一部との生物学的変換によって少なくとも１
つの生物学的方法で生成される中間体の一部を生成するステップとを含む。前記方法はさ
らに、熱化学変換法によって生成された残りの一酸化炭素及びそのほかの還元剤、若しく
はそのいずれかと、ステップ（ａ）及びステップ（ｂ）の生物学的方法で生成された中間
体を化学的に反応させてエタノールを形成するステップを含む。この方法では、材料から
エタノールを生成する方法の化学エネルギー効率は、単なる生物学的変換法の化学エネル
ギー効率より大きく、且つ材料すべてを最初に供する熱化学変換ステップを含む、エタノ
ールを生成する方法の化学エネルギー効率より大きい。
【０１０９】
　本発明のさらなる実施形態では、生物学的変換法は発酵を含むことができ、熱化学変換
法は化学変換法を含むことができる。
　本明細書で開示されるさらなる発明は図６で説明される。本発明は、約７５重量％未満
が炭水化物物質である、炭素含有化合物を含む材料からエタノールを生成する方法を指向
する。前記方法は、材料を少なくとも２つの中間体に変換するステップを含む。少なくと
も１つの中間体は、生物学的変換法によって生成され、酢酸、酢酸エステル、酢酸塩、又
はそれらの混合物から選択される生物学的方法で生成される中間体を含む。少なくとも１
つの他方の中間体は、熱化学変換法によって生成され、水素及びメタノールを含む。この
方法では、変換するステップは、材料における炭水化物物質から生物学的変換法によって
少なくとも１つの生物学的方法で生成される中間体の一部を生成するステップと、熱化学
変換法によって生成されたメタノールの生物学的変換によって少なくとも１つの生物学的
方法で生成される中間体の一部を生成するステップとを含む。前記方法はさらに、熱化学
変換法によって生成された水素及びそのほかの還元剤、若しくはそのいずれかと、生物学
的方法で生成された中間体とを化学的に反応させてエタノールを形成するステップを含む
。この方法では、方法の化学エネルギー効率は、単なる生物学的変換法、又は材料すべて
を最初に供する熱化学変換ステップを含む、エタノールを生成する変換法の化学エネルギ
ー効率より大きい。
【０１１０】
　本発明のさらなる実施形態では、生物学的変換法は発酵を含むことができる。
　図７を参照して、本明細書で開示されるさらなる発明を説明する。本発明は、約７５重
量％未満が炭水化物物質である、炭素含有化合物を含む材料からエタノールを生成する方
法を含む。この方法は、酢酸、酢酸エステル、酢酸塩、又はそれらの混合物、及び変換プ
ロセス残余物を含む、少なくとも１つの中間体に、材料を生物学的変換法によって変換す
るステップを含む。前記方法はさらに、熱化学変換法による還元剤を含む少なくとも１つ
の中間体に変換プロセス残余物を変換するステップを含む。この方法では、還元剤は、水
素、一酸化炭素、及び水素と一酸化炭素との混合物から選択することができる。前記方法
はさらに、酢酸、酢酸エステル、酢酸塩、又はそれらの混合物を還元剤と化学的に反応さ
せてエタノールを形成するステップを含む。この方法では、該方法の化学エネルギー効率
は、エタノールを生成する単なる生物学的変換法、又は材料すべてを最初に供する熱化学
変換ステップを含む、エタノールを生成する変換法の化学エネルギー効率より大きい。
【０１１１】
　本発明のさらなる実施形態では、変換するステップは、材料における炭水化物物質から
生物学的変換法によって酢酸、酢酸エステル、酢酸塩、又はそれらの混合物の少なくとも
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一部を生成するステップを含むことができる。さらに、生物学的変換法は発酵を含むこと
ができ、熱化学変換法は化学変換法を含むことができる。
【０１１２】
　図８を参照して、本明細書で開示されるさらなる発明を説明する。本発明は、約７５重
量％未満が炭水化物物質である、炭素含有化合物を含む材料からプロピレングリコールを
生成する方法を指向する。この方法は、材料を少なくとも２つの中間体に変換するステッ
プを含む。中間体の１つは、生物学的変換法によって生成され、乳酸、乳酸エステル、乳
酸塩、又はそれらの混合物を含む。もう１つの中間体は、熱化学変換法によって生成され
、還元剤を含む。この方法では、還元剤は、水素、一酸化炭素、及び水素と一酸化炭素と
の混合物から選択することができる。前記方法はさらに、還元剤と、乳酸、乳酸エステル
、乳酸塩、又はそれらの混合物とを化学的に反応させてプロピレングリコールを生成する
ステップを含む。この方法では、該方法の化学エネルギー効率は、プロピレングリコール
を生成する単なる生物学的変換法か、材料すべてを最初に供する熱化学変換ステップを含
む、プロピレングリコールを生成する変換法のいずれかの化学エネルギー効率より大きい
。
【０１１３】
　本発明のさらなる実施形態では、変換するステップは、材料における炭水化物物質から
生物学的変換法によって乳酸、乳酸エステル、乳酸塩、又はそれらの混合物を生成するス
テップを含むことができる。さらに、変換するステップは、材料における非炭水化物物質
から熱化学変換法によって還元剤を生成するステップを含むことができる。その上さらな
る実施形態では、生物学的変換法は発酵を含むことができる。
【０１１４】
　図９を参照して、本明細書で開示されるさらなる発明を説明する。本発明は、約７５重
量％未満が炭水化物物質である、炭素含有化合物を含む材料からプロパノールとエタノー
ルとを生成する方法を指向する。本発明は、材料を少なくとも２つの中間体に変換するス
テップを含む。少なくとも１つの中間体は、生物学的変換法によって生成され、プロピオ
ン酸、プロピオン酸エステル、プロピオン酸塩、酢酸、酢酸エステル、酢酸塩、又はそれ
らの混合物を含む。少なくとも１つの他方の中間体は、熱化学変換法によって生成され、
還元剤を含む。この方法では、還元剤は、水素、一酸化炭素、及び水素と一酸化炭素との
混合物から選択することができる。前記方法はさらに、還元剤と、プロピオン酸、プロピ
オン酸エステル、プロピオン酸塩、酢酸、酢酸エステル、酢酸塩、又はそれらの混合物と
を化学的に反応させてプロパノールとエタノールとを生成するステップを含む。この方法
では、化学エネルギー効率は、プロパノールとエタノールとを生成する単なる生物学的変
換法か、材料すべてを最初に供する熱化学変換ステップを含む、プロパノールとエタノー
ルとを生成する変換法のいずれかの化学エネルギー効率より大きい。
【０１１５】
　本発明のさらなる実施形態では、変換するステップは、材料における炭水化物物質から
生物学的変換法によって生物学的方法で生成される中間体を生成するステップを含むこと
ができる。さらに、変換するステップは、材料における非炭水化物物質から熱化学変換法
によって還元剤を生成するステップを含むことができる。その上さらなる実施形態では、
生物学的変換法は発酵を含むことができる。
【０１１６】
　図１０を参照して、本明細書で開示されるさらなる発明を説明する。本発明は、約７５
重量％未満が炭水化物物質である、炭素含有化合物を含む材料からプロパノールを生成す
る方法を指向する。この方法は、生物学的変換法によって生成され、プロピオン酸、プロ
ピオン酸エステル、プロピオン酸塩、又はプロピオン酸、プロピオン酸エステル及びプロ
ピオン酸塩の混合物を含む、少なくとも１つの中間体と、熱化学変換法によって生成され
、還元剤を含む、少なくとも１つの中間体とを含む、少なくとも２つの中間体に、材料を
変換するステップを含む。この方法では、還元剤は、水素、一酸化炭素、及び水素と一酸
化炭素との混合物から選択することができる。変換するステップは、材料における炭水化
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物物質の生物学的変換によってプロピオン酸、プロピオン酸エステル、プロピオン酸塩、
又はプロピオン酸、プロピオン酸エステル及びプロピオン酸塩の混合物を生成するステッ
プと、熱化学変換法によって生成される還元剤を生成するステップとを含む。前記方法は
さらに、残りの水素及びほかの還元剤、若しくはそのいずれかと、プロピオン酸、プロピ
オン酸エステル、プロピオン酸塩、又はプロピオン酸、プロピオン酸エステル及びプロピ
オン酸塩の混合物とを化学的に反応させてプロパノールを生成するステップを含む。この
方法では、化学エネルギー効率は、プロパノールを生成する単なる生物学的変換法か、材
料すべてを最初に供する熱化学変換ステップを含む、プロパノールを生成する変換法のい
ずれかの化学エネルギー効率より大きい。その上さらなる実施形態では、生物学的変換法
は発酵を含むことができる。
【０１１７】
　図１１を参照して、本明細書で開示されるさらなる発明を説明する。本発明は、約７５
重量％未満が炭水化物物質である、炭素含有化合物を含む材料からブタノールとエタノー
ルとを生成する方法を指向する。この方法は、生物学的変換法によって生成され、酪酸、
酪酸エステル、酪酸塩、酢酸、酢酸エステル、酢酸塩、又は酪酸、酪酸エステル、酪酸塩
、酢酸、酢酸エステル及び酢酸塩の混合物を含む、少なくとも１つの中間体と、熱化学変
換法によって生成され、還元剤を含む、少なくとも１つの中間体とを含む、少なくとも２
つの中間体に、材料を変換するステップを含む。この方法では、還元剤は、水素、一酸化
炭素、及び水素と一酸化炭素との混合物から選択することができる。変換するステップは
、材料における炭水化物物質の生物学的変換によって酪酸、酪酸エステル、酪酸塩、酢酸
、酢酸エステル、酢酸塩、又は酪酸、酪酸エステル、酪酸塩、酢酸、酢酸エステル及び酢
酸塩の混合物を生成するステップと、熱化学変換法によって生成される還元剤の一部を生
成するステップとを含む。前記方法はさらに、残りの水素及びほかの還元剤、若しくはそ
のいずれかと、酪酸、酪酸エステル、酪酸塩、酢酸、酢酸エステル、酢酸塩、又は酪酸、
酪酸エステル、酪酸塩、酢酸、酢酸エステル及び酢酸塩の混合物とを化学的に反応させて
ブタノールとエタノールとを生成するステップを含む。この方法では、化学エネルギー効
率は、ブタノールとエタノールとを生成する単なる生物学的変換法か、材料すべてを最初
に供する熱化学変換ステップを含む、ブタノールとエタノールとを生成する変換法のいず
れかの化学エネルギー効率より大きい。その上さらなる実施形態では、生物学的変換法は
発酵を含むことができる。
【０１１８】
　図１２を参照して、本明細書で開示されるさらなる発明を説明する。本発明は、約７５
重量％未満が炭水化物物質である、炭素含有化合物を含む材料から１，４－ブタンジオー
ルを生成する方法を指向する。この方法は、生物学的変換法によって生成され、コハク酸
、コハク酸エステル、コハク酸塩、又はコハク酸、コハク酸エステル及びコハク酸塩の混
合物を含む、少なくとも１つの中間体と、熱化学変換法によって生成され、還元剤を含む
、少なくとも１つの中間体とを含む、少なくとも２つの中間体に、材料を変換するステッ
プを含む。この方法では、還元剤は、水素、一酸化炭素、及び水素と一酸化炭素との混合
物から選択することができる。前記方法はさらに、還元剤と、コハク酸、コハク酸エステ
ル、コハク酸塩、又はコハク酸、コハク酸エステル及びコハク酸塩の混合物を化学的に反
応させて１，４－ブタンジオールを生成するステップを含む。この方法では、化学エネル
ギー効率は、１，４－ブタンジオールを生成する単なる生物学的変換法か、材料すべてを
最初に供する熱化学変換ステップを含む、１，４－ブタンジオールを生成する変換法のい
ずれかの化学エネルギー効率より大きい。この方法では、変換するステップは、材料にお
ける炭水化物物質の生物学的変換によってコハク酸、コハク酸エステル、コハク酸塩、又
はコハク酸、コハク酸エステル及びコハク酸塩の混合物を生成するステップと、材料にお
ける非炭水化物物質の熱化学変換によって還元剤を生成するステップとを含むことができ
る。その上さらなる実施形態では、生物学的変換法は発酵を含むことができる。
【０１１９】
　図１３を参照して、本明細書で開示されるさらなる発明を説明する。本発明は、約７５
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重量％未満が炭水化物物質である、炭素含有化合物を含む材料から１，３－プロパンジオ
ールを生成する方法を指向する。この方法は、生物学的変換法によって生成され、３－ヒ
ドロキシプロピオン酸、３－ヒドロキシプロピオン酸エステル、３－ヒドロキシプロピオ
ン酸塩、又は３－ヒドロキシプロピオン酸、３－ヒドロキシプロピオン酸エステル及び３
－ヒドロキシプロピオン酸塩の混合物を含む、少なくとも１つの中間体と、熱化学変換法
によって生成され、還元剤を含む、少なくとも１つの中間体とを含む、少なくとも２つの
中間体に、材料を変換するステップを含む。この方法では、還元剤は、水素、一酸化炭素
、及び水素と一酸化炭素との混合物から選択することができる。前記方法はさらに、還元
剤と、３－ヒドロキシプロピオン酸、３－ヒドロキシプロピオン酸エステル、３－ヒドロ
キシプロピオン酸塩、又は３－ヒドロキシプロピオン酸、３－ヒドロキシプロピオン酸エ
ステル及び３－ヒドロキシプロピオン酸塩の混合物とを化学的に反応させて１，３－プロ
パンジオールを生成するステップを含む。この方法では、化学エネルギー効率は、１，３
－プロパンジオールを生成する単なる生物学的変換法か、材料すべてを最初に供する熱化
学変換ステップを含む、１，３－プロパンジオールを生成する変換法のいずれかの化学エ
ネルギー効率より大きい。この方法では、変換するステップは、材料における炭水化物物
質から生物学的変換法によって３－ヒドロキシプロピオン酸、３－ヒドロキシプロピオン
酸エステル、３－ヒドロキシプロピオン酸塩、又は３－ヒドロキシプロピオン酸、３－ヒ
ドロキシプロピオン酸エステル及び３－ヒドロキシプロピオン酸塩の混合物を生成するス
テップと、及び材料の非炭水化物物質の熱化学変換によって還元剤を生成するステップと
を含むことができる。その上さらなる実施形態では、生物学的変換法は発酵を含むことが
できる。
【０１２０】
　前述の明細書にて本発明の原理、好ましい実施形態及び操作形態を記載してきた。しか
しながら、本明細書で保護されることを意図される本発明は、開示された特定の形態に限
定されると解釈されるべきではない。なぜならば、これらは制約ではなく例示としてみな
されるべきであるからである。本発明の要旨を逸脱することなく、当業者によって変形及
び変更が為されてもよい。従って、前述の発明を実施する最良の形態は、事実上例示とし
てみなされるべきであり、添付のクレームで述べられるような本発明の範囲及び要旨に対
する限定とみなすべきではない。
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