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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　二酸化炭素を蟻酸に変換するヒドロゲナーゼ酵素系及び蟻酸を５以上の炭素原子長の鎖
を有する脂肪族カルボン酸に変換する第二の酵素系を含有し、アクセッション番号ＮＣＩ
ＭＢ　４１８０８の酢酸菌（Ａｃｅｔｏｂａｃｔｅｒ）株、又はこれに由来する微生物。
【請求項２】
　唯一の炭素供給源として二酸化炭素を使用する、請求項１に記載の微生物。
【請求項３】
　アクセッション番号ＮＣＩＭＢ　４１８０８の酢酸菌株である、請求項１又は２のいず
れか１項に記載の微生物。
【請求項４】
　脂肪族カルボン酸を生産するための、請求項１～３のいずれか１項に記載の微生物の使
用。
【請求項５】
　二酸化炭素を蟻酸に変換するヒドロゲナーゼ酵素系及び蟻酸を５以上の炭素原子長の鎖
を有する脂肪族カルボン酸に変換する第二の酵素系を含有する培地を使用して、脂肪族カ
ルボン酸を生産する工程を含み、当該培地が、アクセッション番号ＮＣＩＭＢ　４１８０
８の酢酸菌株、又はこれに由来する微生物を含有する、脂肪族カルボン酸を生産する方法
。
【請求項６】
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　前記脂肪酸を生産する反応が、ｐＨが３．０～８．５の範囲内で実施される、請求項５
に記載の方法。
【請求項７】
　前記脂肪酸を生産する反応が、温度が５～６０℃の範囲内で実施される、請求項５又は
６のいずれか１項に記載の方法。
【請求項８】
　二酸化炭素が唯一の炭素の供給源である、請求項５～７のいずれか１項に記載の方法。
【請求項９】
　二酸化炭素が培地に瀑気される、請求項８に記載の方法。
【請求項１０】
　前記培地が油－水エマルジョンである、請求項５～９のいずれか１項に記載の方法。
【請求項１１】
　前記培地が二酸化炭素捕捉剤を含有する、請求項５～１０のいずれか１項に記載の方法
。
【請求項１２】
　前記培地が酸化剤を含有する、請求項５～１１のいずれか１項に記載の方法。
【請求項１３】
　更に、培養後に微生物の細胞を除去し、又は死滅させる工程を含む、請求項５～１０の
いずれか１項に記載の方法。
【請求項１４】
　更に、以下の工程：
１）脂肪族カルボン酸を分離する工程；
２）当該脂肪族カルボン酸を濾過する工程；
３）当該脂肪族カルボン酸と他の燃料とを混合する工程；
４）当該カルボン酸を、例えばエステル、アルコール、ケトン又はアルデヒド等に化学的
に改変する工程；及び
５）当該脂肪族カルボン酸から特定の成分を蒸留及び分離する工程；
を含む、請求項５～１３のいずれか１項に記載の方法。

【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、二酸化炭素を蟻酸に変換し、当該蟻酸をより長い炭素鎖の脂肪族カルボン酸
に変換する、微生物に関する。当該微生物中の特定の酵素は、これらの反応に関与する。
本発明の更なる側面は、蟻酸及び脂肪族カルボン酸、並びに脂肪族カルボン酸自体に関す
る。
【背景技術】
【０００２】
　近年、化石燃料の消費及び温室効果ガスの生産が問題となっている。世界の化石燃料へ
の依存を減少する一つの方法は、再生可能資源からのバイオ燃料の開発である。バイオデ
ィーゼルやバイオエタノール等のバイオ燃料は、化石燃料のよりクリーンかつ環境フレン
トリーな代替と考えられている。
【０００３】
　バイオ燃料は温室効果ガスの排出を減少する助けになり得るが、斯かる技術には問題が
ある。いわゆる「燃料用食物」の問題において、エネルギー源となる作物に対する需要は
、穀物の流通価格を増大させると考えられている。他の重要な弊害は、生態学的に影響を
受けやすい生態系、例えば熱帯雨林へのダメージであり、ダイズやパーム等のエネルギー
作物の植栽は、生態系の大規模な破壊を引き起こしてきた。
【０００４】
　バイオ燃料産業は、これらの問題を克服する第二世代及び第三世代のバイオ燃料に転換
しつつある。微生物による燃料の生産（１）や廃棄物の使用（２）は、重要な研究領域で
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ある。二酸化炭素の燃料分子への変換も知られている。二酸化炭素は、化学的に（３）、
電気化学的に（４）、及び微生物により直接的（５）又は間接的（６）に変換され得る。
蟻酸、メタノール、ホルムアルデヒド、エチレン、メタン及びシュウ酸等の生産物が注目
されている。しかしながら、これらの微生物は、二酸化炭素を蟻酸を介して脂肪族カルボ
ン酸等のより長いエネルギー源に変換することは出来ない。
【０００５】
　ＵＳ　２０１２００３７０５において、二酸化炭素のバイオマスへの変換が記載され（
７）、更に当該バイオマスが様々な商業的に有用な分子に加工される。しかしながら、こ
れは二酸化炭素を蟻酸に固定する工程、及び当該蟻酸を脂肪族カルボン酸に変換する工程
を経てなされるものではない。従来の二酸化炭素を燃料分子を生産する炭素源として使用
する試みは、限定を有していた。二酸化炭素並びにその水和イオンである重炭酸塩及び炭
酸塩は、本来安定であり、形成のギブス自由エネルギーは、炭素分子の中で最も電気陰性
である。二酸化炭素を燃料分子に変換するために、大量のエネルギー（熱）の注入、極端
な条件（圧力）及び高度に反応性の化学物質（触媒）を必要とする。収量はしばしば低く
、反応速度は遅い。二酸化炭素の直接使用への化学的アプローチは、一般に経済的に困難
と考えられている。同様に、化学無機栄養性細菌によるバイオマスの最初の生産は、増殖
及びその後の処理の費用制約条件のため広く実施されていない。
【０００６】
　電極触媒の成功も限定的であった。二酸化炭素は水に溶解し難く（０．０３３Ｍ）、強
い電気陰性ポテンシャルを有する（Ｅ０＝－０．６１Ｖ）反応のエネルギー要求により、
成績は限定的であった。電極触媒は、電極表面に高品質の金属を用いる高コストの技術で
もある。長鎖生産物の生産は、Ｆｉｓｃｈｅｒ　Ｔｒｏｐｓｃｈ型反応（８）の言葉で記
述されるが、鎖の長さは限定される。放射線照射した半導体表面上での光還元は、一酸化
炭素、蟻酸、メタノール、メタン、ホルムアルデヒド、シュウ酸及びグリオキサルを生産
する。これも収率が低く高コストの技術である。
【０００７】
　細菌のギ酸デヒドロゲナーゼ等の酵素は二酸化炭素を蟻酸に還元することが知られてい
た（９）が、当該反応を駆動するのにＮＡＤＰＨが必要で、ＮＡＤＰの還元ポテンシャル
は二酸化炭素よりもより陽性であるため、順反応（蟻酸を二酸化炭素に酸化する）が一般
に優位である。そのような反応は、電子供与体及び受容体分子も必要となる。シントロフ
ォトバクテリウム・フミオキシダンス（Ｓｙｎｔｒｏｐｈｏｔｏｂａｃｔｅｒｉｕｍ　ｆ
ｕｍｉｏｘｉｄａｎｓ）のタングステン含有酵素（１０）はこの反応を実施出来るが、効
率的に機能するために電極触媒系に電極表面上への吸着が必要となる。更に、長鎖燃料分
子は生産されない。本発明は、二酸化炭素が最初のプラットフォーム分子（蟻酸）に変換
され、それが発酵又はバイオマスの生産及び加工を要しない迅速な形式で長鎖に組み込ま
れる点で、従来技術と比較して改善されている。これは、バイオマスの生産及び電子供与
体及び受容体の再利用を必要とするＵＳ２０１２／０００３７０５（１１）、並びに発酵
プロセスを必要とするＵＳ　２０１０／０３１７０７４１Ａ１（１２）、ＵＳ２０１２／
０００３７０６Ａ１（１３）、ＵＳ２０１２／００３７０７Ａ（１４）及びＵＳ２０１２
／００３４６６４Ａ１（１５）等の公知の方法を改善したものである。
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００８】
　発明者らは、二酸化炭素を固定してそれを脂肪族カルボン酸エネルギー資源に変換する
本発明の新規微生物を単離した。従って、一般に、本発明は、二酸化炭素を蟻酸に変換す
るヒドロゲナーゼ酵素系を含むそのような微生物に関する。当該微生物は、蟻酸を５以上
の炭素原子長の鎖を有する脂肪族カルボン酸に変換する第二の酵素系を有する。これは、
生産されるカルボン酸が、その化合物中で合計５個以上の炭素原子を有することを意味す
る。加えて、第二の酵素系は、２、３、４の炭素原子長の鎖を有する脂肪族カルボン酸も
生産する。これらのより短いカルボン酸は、５以上の炭素原子長の鎖を有する脂肪族カル
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ボン酸に変換される。
【０００９】
　発明者らにより単離された微生物のアセトバクター・ロヴァニエンシス（Ａｃｅｔｏｂ
ａｃｔｅｒ　ｌｏｖａｎｉｅｎｓｉｓ）は、商業ベースの油の生産に適している。この微
生物は、唯一の炭素源として二酸化炭素を使用し、様々な長さのカルボン酸を生産する。
当該微生物が単一の炭素源として二酸化炭素を使用するという事実は、油の生産が、同一
の生産を実施するのに炭化水素を添加しなければならない他の微生物よりも優れているこ
とを意味する（１６、１７、１８）。二酸化炭素を可燃燃料に変換するためにそのような
微生物を使用することは、商業的に価値がある。更に、当該微生物は炭化水素を要求しな
いため、エネルギー作物の生産の必要性が除去される。
【００１０】
　本発明は、発酵又はバイオマスの生産及び加工を要さずに二酸化炭素を液体燃料生産物
に変換されるように改善された方法を提供する。更に、当該二酸化炭素の燃料分子に変換
するということは、再生可能な無料の炭素供給源を利用出来る点、及びその消費が環境に
有利な効果をもたらす点で、非常に魅力的である。
【００１１】
　単離された微生物に関連する更なる長所として、以下のものが挙げられる：
１）非病原性でＣｌａｓｓ　１である；
２）特別な増殖条件や藻類において要求されるような大型の増殖体積を必要としない；
３）強力なヒドロゲナーゼ酵素系を有する；
４）生産される油が細胞外に蓄積するため、回収が容易で商業的生産プロセスに適合する
；
５）生産される油は専ら調査カルボン酸で構成され、当該油は燃焼により直接エネルギー
源として使用され得る他、バイオディーゼル、洗剤及び様々な油脂化学製品の生産等にお
ける様々な産業において供給原料として使用される；
６）当該酵素系は油－水エマルジョン中で作用し、当該エマルジョン中の油が反応培地中
の二酸化炭素の溶解度を増大させ、また鎖形成の起点として作用する点で、新しい生産ル
ートとして記載される；
７）当該酵素系は、バイオマスの生産及び加工を要さずに実行される。
【００１２】
　本発明の他の側面は、蟻酸及び脂肪族カルボン酸エネルギー源を生産する方法及びその
エネルギー源自体に関する。
【００１３】
　本発明のこれらの更なる側面は、下記で更に詳細に説明される。
【課題を解決するための手段】
【００１４】
　本発明の一つの側面において、二酸化炭素を蟻酸に変換するヒドロゲナーゼ酵素系及び
蟻酸を５以上の炭素原子長の鎖を有する脂肪族カルボン酸に変換する第二の酵素系を含有
する微生物が提供される。当該微生物は、二酸化炭素を蟻酸に変換し、当該蟻酸を５以上
の炭素原子長の鎖を有する脂肪族カルボン酸に変換するものである限りの任意の適切な微
生物であってもよい。好ましくは、当該微生物は原核生物である。より好ましくは、当該
微生物は細菌である。一つの態様において、当該微生物は無機栄養性（ｌｉｔｈｏｔｒｏ
ｐｈｉｃ）である。無機栄養性とは、生物が生合成又は好気若しくは嫌気呼吸によるエネ
ルギー変換における還元同等物（ｒｅｄｕｃｉｎｇ　ｅｑｕｉｖａｌｅｎｔ）を取得する
（例えば炭素固定）ために無機物を使用することを意味する。当該微生物は、無機独立栄
養性（ｌｉｔｈｏａｕｔｏｔｒｏｐｈｉｃ）であってもよい。無機独立栄養性とは、炭素
源として大気中の二酸化炭素を使用することを意味する。当該微生物は、唯一の炭素源と
して二酸化炭素を使用するものであってもよい。当該微生物は、化学無機栄養性（ｃｈｅ
ｍｏｌｉｔｈｏｔｒｏｐｈｉｃ）であってもよい。化学無機栄養性生物は、好気若しくは
嫌気呼吸に無機化合物を使用する。これらの化合物の酸化により生産されたエネルギーを
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用いてＡＴＰが生産される。無機供与体から生じた電子の一部は、生合成にも用いられる
。一つの態様において、当該微生物は化学無機独立栄養性（ｃｈｅｍｏｌｉｔｈｏａｕｔ
ｏｔｒｏｐｈｉｃ）である。
【００１５】
　上記「無機栄養性」、「無機独立栄養性」、「化学無機栄養性」、及び「化学無機独立
栄養性」は、当該技術分野で周知の用語であり、それらの正確な意味は広く認識されてい
る。その結果、当業者は、特定の微生物、例えば細菌が、これらの用語の１つ以上の定義
に該当するか否かをただちに判別できる。更に、当業者は、関心のある何らかの微生物が
これらのカテゴリーの１つ以上に分類されるか否かを試験することも出来る。当業者は、
５以上の炭素原子長の鎖を有する脂肪族カルボン酸の油を生産出来るか否かを確認するた
めに微生物を試験することも出来る。そのような試験を実施する適切な方法は、当業者に
とって周知である。
【００１６】
　一つの態様において、前記微生物は好気性微生物である。また、当業者は、特定の微生
物が好気性微生物であるか否かを容易に判別出来る。本発明において、当該微生物、具体
的には当該微生物の酵素系は、好気条件下で脂肪族カルボン酸を生産する。即ち酸素の存
在は脂肪族カルボン酸を生産する反応において忍容される。
【００１７】
　前記微生物が細菌である場合、当該微生物は、二酸化炭素を蟻酸に変換するヒドロゲナ
ーゼ酵素系及び蟻酸を５以上の炭素原子長の鎖を有する脂肪族カルボン酸に変換する第二
の酵素系を含有する任意の適切な細菌であってもよい。好ましくは、当該細菌は酢酸菌種
である。一つの具体的な態様において、当該微生物はアセトバクター・ロヴァニエンシス
（Ａｃｅｔｏｂａｃｔｅｒ　ｌｏｖａｎｉｅｎｓｉｓ）である。当該微生物は、アクセッ
ション番号ＮＣＩＭＢ　４１８０８　（２０１１年１月１２日にＮＣＩＭＢ　Ｌｔｄ．（
Ｆｅｒｇｕｓｏｎ　Ｂｕｉｌｄｉｎｇ，　Ｃｒａｉｂｓｔｏｎｅ　Ｅｓｔａｔｅ，　Ｂｕ
ｃｋｓｂｕｒｎ，　Ａｂｅｒｄｅｅｎ，　ＡＢ２１　９ＹＡ）にブダペスト条約の許可を
受けて寄託された；以後ＦＪ１株と表記する）を有する酢酸菌株に類似してもよい。「類
似」とは、ＦＪ１と機能的に同等の微生物を意味する。当該微生物は、二酸化炭素を蟻酸
に変換するヒドロゲナーゼ酵素系を有し、ＦＪ１と同一の条件下で増殖するものであるべ
きである。更に、当該微生物は、５以上の炭素原子長の鎖を有する脂肪族カルボン酸を生
産する同一又は類似の酵素系を有するべきである。当該微生物はＦＪ１に対して６０％以
上の配列の同一性を有してもよい。幾つかの態様において、当該微生物は、ＦＪ１に対し
て６５％以上、７０％以上、７５％以上、８０％以上の配列の同一性を有してもよい。好
ましくは、当該微生物は、ＦＪ１に対して８５％以上、９０％以上、９３％以上、９５％
以上、９７％以上、９８％以上、９９％以上の配列の同一性を有してもよい。異なる微生
物間の配列の同一性を判定する方法は、当該技術分野で周知である。例えば１６Ｓ　ｒＤ
ＮＡ解析が使用される。ＦＪ１の培養に関する詳細な情報は下記に示す。従って、当業者
は、ある微生物がＦＪ１に類似するか否かを判定することが出来る。一つの態様において
、当該微生物はＦＪ１である。特定の態様において、当該微生物は組換え微生物、即ち遺
伝子改変微生物である。当該微生物は、他の微生物種由来の核酸配列（例えばＤＮＡ）を
有してもよい。特に、当該微生物は、ヒドロゲナーゼ酵素系をコードする異種遺伝子を含
んでもよい。当該異種遺伝子は、微生物のプロモーター又は異種プロモーターと動作可能
に連結してもよい。当該異種遺伝子は、プラスミドの一部であってもよい。当該ヘテロ遺
伝子は、前記微生物有で発現して、当該微生物が二酸化炭素を蟻酸に変換するのを可能と
する機能的なヒドロゲナーゼ酵素系を生産することを可能とする。関心のあるヌクレオチ
ド配列（例えばＤＮＡ）を微生物細胞に導入する適切な方法は当業者に周知である（例え
ばＳａｍｂｒｏｏｋ，　Ｊ．　ａｎｄ　Ｒｕｓｓｅｌｌ，　Ｄ．　Ｍｏｌｅｃｕｌａｒ　
Ｃｌｏｎｉｎｇ：　Ａ　Ｌａｂｏｒａｔｏｒｙ　Ｍａｎｕａｌ．　Ｃｏｌｄ　Ｓｐｒｉｎ
ｇ　Ｈａｒｂｏｒ　Ｌａｂｏｒａｔｏｒｙ　Ｐｒｅｓｓ，　Ｕ．Ｓを参照されたい）。
【００１８】
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　あるいは、前記微生物は、天然に存在する微生物であってもよい。これは、遺伝的に置
換又は改変されていない微生物である。
【００１９】
　一つの態様において、前記微生物はＦＪ１由来であってもよい。「由来」とは、ＦＪ１
が改変又は変異して、本発明に係る更なる微生物が生産されたことを意味する。例えば、
遺伝子がＦＪ１に挿入され、又は除去されてもよい。ＦＪ１由来の微生物は、ＦＪ１と機
能的に同等であり、二酸化炭素を蟻酸に変換するものであるべきである。更に、当該ＦＪ
１由来の微生物は、ＦＪ１と同一の条件下で増殖可能であるべきである。更に、当該ＦＪ
１由来の微生物は、５以上の炭素原子長の鎖を有する脂肪族カルボン酸を生産する同一又
は類似の酵素経路を含有するべきである。当該ＦＪ１由来の微生物は、ＦＪ１と同一の方
法で脂肪族カルボン酸を生産してもよい。幾つかの態様において、微生物は反復的な培養
により、又は人工的選択プロセスにおける微生物の選択により樹立されてもよい。
【００２０】
　前記ヒドロゲナーゼ酵素は、二酸化炭素を蟻酸に反感する任意の酵素系であってもよい
。当該ヒドロゲナーゼ酵素系は、二酸化炭素を蟻酸に変換する反応を触媒する。当該ヒド
ロゲナーゼ酵素系は、水素を酸化して電子を生産することにより、二酸化炭素を還元して
蟻酸を形成する。例えば以下の反応が起こる。
【化１】

【００２１】
　一般に、二酸化炭素を蟻酸に変換する触媒反応は、二酸化炭素が可溶性であるため、溶
液中で起こる。溶液中で、二酸化炭素は炭酸（Ｈ２ＣＯ３）に可逆的に変換される。溶液
のｐＨに依存して、当該炭酸は、通常重炭酸塩（ＨＣＯ３－）又は炭酸（ＨＣＯ３２－）
として存在してもよい。従って、本発明の酵素系による二酸化炭素の蟻酸への変換は、重
炭酸塩及び／又は炭酸塩の蟻酸への変換をも意図する。即ち、炭酸塩及び重炭酸塩は、本
発明において二酸化炭素の形態と見なされる。重炭酸塩及び／又は炭酸塩（例えば重炭酸
ナトリウム又は炭酸ナトリウム）は、これらの塩のレベルを増大させるために溶液に添加
されてもよい。しかしながら、これは、脂肪族カルボン酸が生産される場合、塩イオン（
例えばナトリウムイオン）により鹸化してしまうので好ましくない。
【００２２】
　上記のように、二酸化炭素は炭素の唯一の供給源であることが好ましい。好ましくは、
当該二酸化炭素は、何らかの安定な中間体を形成せずに直接蟻酸に変換される。即ち、当
該反応は単一の工程で行われる。炭酸塩及び重炭酸塩は、二酸化炭素が溶解した状態と見
なすので中間体ではない。従って、溶液に二酸化炭素を溶解して炭酸塩及び重炭酸塩を形
成し、これらを蟻酸に変換することは、直接変換と見なされる。一方、二酸化炭素（又は
炭酸及び／又は重炭酸イオン）をメタノールに変換して、然る後に蟻酸に変換する場合は
、中間体としてメタノールが生産されているので、直接変換とは認められない。
【００２３】
　幾つかの態様において、蟻酸生産における最初の反応物は、水と二酸化炭素である。好
ましい態様において、二酸化炭素と水以外に蟻酸生産において他の反応物は必要ではない
。しかしながら、これは最初の反応混合物中に他の成分が存在する可能性を排除しない。
例えば、前記反応の開始を加速するために、酸化剤が存在し得る。そのような他の成分は
、蟻酸生産の反応物ではない。
【００２４】
　前記ヒドロゲナーゼ酵素系は、蟻酸生産のために電子供与体及び受容体を必要としない
。例えば、当該反応を信仰するのに、ＮＡＤＰ及びＮＡＤＰＨは要求されない。実際に、
５以上の炭素原子長の鎖を有する脂肪族カルボン酸を生産する全ての反応は、電子供与体
又は受容体を必要としない。
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【００２５】
　前記ヒドロゲナーゼ酵素系は、蟻酸生産において発酵を使用しない。更に、第二の酵素
系も、脂肪族カルボン酸を生産するために発酵を使用しない。発酵は、糖類等の有機化合
物を、電子供与体及び／又は受容体を含む生化学プロセスを経て他の化合物に変換するこ
とである。
【００２６】
　前記ヒドロゲナーゼ酵素系は、蟻酸生産においてバイオマスを要求しない。従って、脂
肪族カルボン酸の生産において、微生物に対してバイオマスを提供する必要は無い。バイ
オマスは、エネルギー源に変換され得る動物又は植物由来の生物学的有機材料である。
【００２７】
　本発明において、電極触媒等の電気化学的プロセスは、二酸化炭素を蟻酸に変換し、更
にこれを脂肪族カルボン酸に変換するのに必要とされない。電気化学的プロセスは、電子
伝導体（例えば金属又は半導体）及びイオン伝導体（電解質）の界面で溶液中で起こる化
学反応で、電極と電解質又は溶液中の成分との間での電子の移動を含む。
【００２８】
　前記ヒドロゲナーゼ酵素系は、好ましくは酸素耐性である。これは、当該ヒドロゲナー
ゼ酵素系は、が、酵素系へのダメージや酵素系の活性への影響を受けずに比較的高いレベ
ルの酸素を忍容することを意味する。好ましくは、当該ヒドロゲナーゼ酵素系は、約１０
％、より好ましくは約１５％、尚もより好ましくは約２０％～約２１％、例えば大気中の
酸素濃度（約２０．９５％）の酸素レベルで機能する。多くのヒドロゲナーゼ酵素は酸素
の存在に感受性であり、酸素が存在すると動作を停止する。好ましくは、前記ヒドロゲナ
ーゼ酵素系は、細胞外、即ち微生物の細胞の外側に存在する。即ち、前記ヒドロゲナーゼ
酵素系は、細胞膜の外側に配置される。それは外側を向いている。好ましくは、前記ヒド
ロゲナーゼ酵素系は、完全に細胞外にあり、微生物には、細胞膜への結合等、いかなる形
でも接触していない。これにより、当該微生物の外側で蟻酸形成が起こり得る。前記ヒド
ロゲナーゼ酵素系は、好ましくは、ｐＨ３．０～７．５、より好ましくはｐＨ３．５～４
．５で機能する。更に、当該ヒドロゲナーゼ酵素系は、好ましくは５℃～６０℃、より好
ましくは１５℃～２０℃で機能する。
【００２９】
　前記ヒドロゲナーゼ酵素系は、ヒドロゲナーゼ酵素に加えて、二酸化炭素の蟻酸への変
換を補助する１つ以上の酵素を含んでもよい。
【００３０】
　１つの態様において、前記ヒドロゲナーゼ酵素系はＦＪ１のものである。本発明の他の
態様において、ＦＪ１のヒドロゲナーゼ酵素系が提供される。
【００３１】
　前記微生物は、蟻酸を５以上の炭素原子長の鎖を有する脂肪族カルボン酸に変換する第
二の酵素系も有する。当該第二の酵素系は、蟻酸を５以降の炭素原子長の鎖を有する脂肪
族カルボン酸に変換する任意の酵素系であってもよい。当該第二の酵素系は、蟻酸を５以
上の炭素原子長の鎖を有する脂肪族カルボン酸に変換する反応を触媒する。当該脂肪族カ
ルボン酸は、エネルギー生産のために燃料として使用され得る。
【００３２】
　好ましくは、前記第二の酵素系は、細胞外即ち微生物の細胞の外側に存在する。即ち、
前記第二の酵素系は、細胞膜の外側に配置される。当該第二の酵素系は細胞の外側に配向
している。これは、蟻酸の脂肪族カルボン酸への変換が細胞外で起こることを意味する。
これは、微生物の外側で生産された脂肪族カルボン酸が容易に抽出できる点で有利である
。好ましくは、当該第二の酵素系は、完全に細胞外にあり、微生物には、細胞膜への結合
等、いかなる形でも接触していない。
【００３３】
　一つの態様において、前記第二の酵素系はＦＪ１のものである。本発明の他の態様にお
いて、ＦＪ１の第二の酵素系が提供される。
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【００３４】
　上記のように、前記微生物は組換え微生物であってもよい。従って、当該微生物は、第
二の酵素系をコードする異種遺伝子を含有してもよい。当該異種遺伝子は、異種プロモー
ター又は当該微生物のプロモーターと動作可能に連結してもよい。当該異種遺伝子は、プ
ラスミドの一部であってもよい。当該異種遺伝子は、微生物内で発現して、蟻酸を５以上
の炭素原子長の鎖を有する脂肪族カルボン酸に変換する機能的な第二の酵素系を生産する
。
【００３５】
　前記微生物により生産される脂肪族カルボン酸の具体的な性状は、部分的には、酵素反
応の長さに依存し得る。
【００３６】
　前記微生物により生産される脂肪族カルボン酸の鎖の炭素原子長は５以上であってもよ
い。当該微生物により、２、３及び４の炭素原子長の鎖を有する脂肪族カルボン酸も生産
され得る。当該生産される脂肪族カルボン酸は、脂肪酸であってもよい。当該脂肪族カル
ボン酸は、長鎖、中鎖又は短鎖カルボン酸、又はこれらの組み合わせであってもよい。
【００３７】
　前記脂肪族カルボン酸における「脂肪族」という用語は、カルボン酸の－ＣＯＯＨ基に
結合する基が、炭素原子の鎖を有しており、それらが当該基の骨格を形成することを意味
する。この炭素骨格は分岐又は非分岐であってもよい。好ましくは、当該炭素骨格は非分
岐である。当該炭素骨格は、飽和、単不飽和（即ち炭素二重結合を１つ有する）、又は複
不飽和（即ち炭素二重結合を２つ以上有する）であってもよい。一つの態様において、当
該炭素骨格は単不飽和である。当該炭素骨格は、一般に水素原子が結合している（－ＣＯ
ＯＨ基を除く）。しかしながら、１つ以上の水素原子に代えて、炭素骨格は、ＯＨ基等の
他の基で置換されてもよい。好ましくは、当該炭素骨格は無置換、即ち－ＣＯＯＨ基の他
に水素原子のみ結合している。
【００３８】
　前記蟻酸から脂肪族カルボン酸を生産する微生物の第二の酵素系は、当該反応を段階的
に行う。炭素原子は、脂肪族カルボン酸の炭素骨格に一時に追加される。これは、炭素骨
格がＣ２、Ｃ３、Ｃ４、Ｃ５、Ｃ６、Ｃ７、Ｃ８、Ｃ９、Ｃ１０等である範囲のカルボン
酸を生産する。例えば、蟻酸（Ｃ１）から出発して、第二の酵素系は、蟻酸の炭素骨格に
炭素原子を１つ追加して、酢酸（Ｃ２）を生産する。そして、第二の酵素系は、酢酸の炭
素骨格に炭素原子を追加して、プロピオン酸（Ｃ３）を生産する。このプロセスは更に、
酪酸（Ｃ４）、吉草酸（Ｃ５）、ヘキサン酸（Ｃ６）、ヘプタン酸（Ｃ７）、オクタン酸
（Ｃ８）、ノナン酸（Ｃ９）、デカン酸（Ｃ１０）等の生産に続く。従って、当該第二の
酵素系は、蟻酸を、２以上、３以上、４以上、５以上、６以上、７以上、８以上、９以上
又は１０以上の炭素原子長の鎖を有する脂肪族カルボン酸に変換する。当該第二の酵素系
は、脂肪族カルボン酸の炭素鎖に炭素原子（例えばＣＨ２単位）を添加する反応を触媒し
得る。
【００３９】
　このように、前記微生物の酵素系は、様々な炭素原子長の脂肪族カルボン酸を生産し得
る。例えば、当該微生物は、約２～約２４、約３～約２４、約４～約２４、約５～約２４
の長さの炭素原子骨格を有する脂肪族カルボン酸を生産し得る。更に、当該微生物は、約
６～約２４、約７～約２４、約８～約２４、約９～約２４の長さの炭素原子骨格を有する
脂肪族カルボン酸を生産し得る。加えて、当該微生物は、約１０～約２４、約１１～約２
４、約１２～約２４、約１３～約２４の長さの炭素原子骨格を有する脂肪族カルボン酸を
生産し得る。当該微生物が培養されるとき、当該微生物の培養期間が長い場合、前記酵素
系が長期間活性であるため、炭化水素鎖は長くなる傾向がある。前記微生物が培養される
期間は、炭素鎖の平均長を決定する。一つの態様において、Ｃ１８として計算される脂肪
族カルボン酸の含有量は、約７０％～９０％である。より好ましくは、Ｃ１８として計算
される脂肪族カルボン酸の含有量は、約８０％である。
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【００４０】
　好ましくは、前記微生物により生産される脂肪族カルボン酸は、可燃性である。好まし
くは、前記微生物により生産される脂肪族カルボン酸は、油の形態をとる。そのため、当
該脂肪酸の分離は容易である。当該油は、半乾性油である。油が半乾性であるか否かは、
ヨード価から評価され得る。解析の標準的な方法は、例えばＥＮ１４１１１に記載されて
いる。好ましくは、前記油のヨード価は、８５～９５　ｍｇ　Ｉ／１００ｇである。より
好ましくは、前記油のヨード価は、９０～９５　ｍｇ　Ｉ／１００ｇである。前記脂肪族
カルボン酸は、単不飽和であってもよい。
【００４１】
　本発明の微生物により生産される脂肪族カルボン酸の赤外線走査の結果を、図１に示す
。これは、当該油試料が、長鎖カルボン酸で構成され、脂肪族カルボン酸であることを示
す。
【００４２】
　抽出された脂肪族カルボン酸は、下記の１つ以上の性質を有し得る。

【表１】

【００４３】
　幾つかの態様において、４０℃における動粘性率は（ｃＳｔ）、２０～２５であっても
よい。更には、引火点（ｆｌａｓｋ　ｐｏｉｎｔ　）は、１８０℃超であってもよい。
【００４４】
　前記脂肪族カルボン酸の酸化安定性は、バイオディーゼル等の他のバイオ燃料と比較し
て驚異的に高いことが判明した。通常のバイオディーゼルの酸化安定性は約３０分である
（ＡＳＴＭＤ２２７４で試験した）。一方、本発明の脂肪族カルボン酸の酸化安定性は、
４８時間超である。
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【００４５】
　異なる反応時間を経て生産された油の典型的な組成を、下記に示す。これらの表は、各
分画の沸点を示している。脂肪族カルボン酸を分離させ、各分画を帯状に切り離し、それ
らの沸点を測定した。例えば、分画された最初の１０％の脂肪族カルボン酸は、特定の沸
点を有している。次の１０％（即ち１０～２０％であり、以下２０％と表記する）は他の
沸点を有し、以下も同様である。
【表２】

【表３】

【００４６】
　上記のように、前記微生物は、組換えで生産出来る。故に、本発明の更なる側面におい
て、微生物を生産する方法が提供され、当該方法は、二酸化炭素を蟻酸に変換するヒドロ
ゲナーゼ酵素系をコードする遺伝子を微生物に導入する工程を含み、当該遺伝子は、当該
微生物中で発現する。
【００４７】
　前記方法は、更に、蟻酸を５以上の炭素原子長の鎖を有する脂肪族カルボン酸に変換す
る第二の酵素系をコードする遺伝子を導入する工程を含み、当該遺伝子は、当該微生物中
で発現する。
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【００４８】
　また、本発明は微生物を生産する方法も提供し、当該方法は、二酸化炭素を蟻酸に変換
するヒドロゲナーゼ酵素系をコードする遺伝子を微生物に導入する工程を含み、当該微生
物は、蟻酸を５以上の炭素原子長の鎖を有する脂肪族カルボン酸に変換する第二の酵素系
を含有し、かつ当該遺伝子は、当該微生物中で発現する。
【００４９】
　また、本発明は、微生物を生産する方法も提供し、当該方法は、蟻酸を５以上の炭素原
子長の鎖を有する脂肪族カルボン酸に変換する第二の酵素系をコードする遺伝子を微生物
に導入する工程を含み、当該微生物は、二酸化炭素を蟻酸に変換するヒドロゲナーゼ酵素
系を含有し、かつ当該遺伝子は、当該微生物中で発現する。
【００５０】
　本発明の微生物及びその好ましい特徴に関する上記記載は、当該微生物を生産する方法
に等しく適用される。例えば、微生物の性質に関する特定の特徴は、当該方法にも適用さ
れる。
【００５１】
　他の側面において、当該方法は、脂肪族カルボン酸を生産する方法を提供し、当該方法
は、二酸化炭素を蟻酸に変換するヒドロゲナーゼ酵素系、及び蟻酸を５以上の炭素原子長
の鎖を有する脂肪族カルボン酸に変換する第二の酵素系を含有する微生物を培養する工程
を含む。
【００５２】
　上記のように、様々な長さの炭素骨格を有する脂肪族カルボン酸が生産され得る。好ま
しくは、約５～約２４の炭素原子長の鎖を有する脂肪族カルボン酸が生産される。より好
ましくは、約１０～約２４の炭素原子長の鎖を有する脂肪族カルボン酸が生産される。な
おもより好ましくは約１６～約２０の炭素原子長の鎖を有する脂肪族カルボン酸が生産さ
れる。一つの態様において、当該脂肪族カルボン酸は、２、３、４、５、６、７、８、９
又は１０以上の長さの炭素骨格を有する。更に、当該脂肪族カルボン酸は、２５以下の長
さの炭素骨格を有する。あるいは、Ｃ１８として計算された脂肪族カルボン酸の組成は、
約７０％～９０％である。より好ましくは、Ｃ１８として計算された脂肪族カルボン酸の
組成は、約８０％である。
【００５３】
　前記微生物の培養において、任意の適切な条件が使用され得る。当該微生物は、ｐＨ約
３．０～約８．５、より好ましくは約３．５～約４．５で培養されてもよい。更に、当該
微生物は、約５℃～約６０℃、より好ましくは約１５℃～約２０℃の温度で培養されても
よい。
【００５４】
　当該培養溶液は、二酸化炭素を含有し得る。これは、大気から溶け込んだ二酸化炭素で
あってもよい。好ましくは、二酸化炭素ガスは瀑気により培地に導入されて、反応可能な
二酸化炭素のレベルを増大させられる。二酸化炭素が培地に瀑気されるとき、当該ガスは
圧縮ガスシリンダーから出たものであってもよい。例えば、燃焼で排出されたガスが培地
に瀑気されてもよい。幾つかの態様において、二酸化炭素（例えば燃焼で排出されたガス
）が、微生物添加前の培地（任意で二酸化炭素捕捉剤を含有する）に瀑気されてもよい。
【００５５】
　好ましくは、前記微生物は、二酸化炭素を唯一の炭素供給源として培養される。
【００５６】
　前記微生物の培養における培地は、任意の適切な培養培地であってもよい。好ましくは
、当該培地中で、二酸化炭素が唯一の炭素供給源である（上記のように、炭酸塩及び重炭
酸塩は、本発明において二酸化炭素の形態と見なされ、二酸化炭素の用語に包含される）
。当該培地は、以下の成分：ＫＨ２Ｐ０４；　ＭｇＳ０４．７Ｈ２０；　ＣａＣ０３；　
ＣｕＳ０４；　ＦｅＣｌ３；　ＭｎＣｌ３；　ＭｏＣｌ３；　及びＺｎＣｌ３の１つ以上
を含有してもよい。更に、これらの成分は、下記の組成で培養培地中に存在し得る。
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【表４】

【００５７】
　好ましくは、前記微生物は油－水エマルジョンの溶液中で培養される。これは、幾つか
の油を培養培地に導入し、当該油－水混合物がエマルジョンを形成するように撹拌するこ
とにより取得され得る。例えば、反応混合物の循環が使用され得る。油－水エマルジョン
の使用は、二酸化炭素の溶解度を増大させると考えられる。また、これは、脂肪族カルボ
ン酸の鎖の伸長を助けることにより、脂肪族カルボン酸を溶液中で維持するのを助けると
も考えられている。
【００５８】
　好ましくは、二酸化炭素捕捉剤が前記反応混合物中に導入される。これは、反応混合物
／溶液中の二酸化炭素のレベルを増大させるのを助け、反応の速度を維持／増大すること
が出来る。適切な二酸化炭素捕捉剤は、当該技術分野で周知であり、水酸化ナトリウム、
水酸化カリウム、塩化バリウム、トリエタノールアミン、ジエタノールアミン、モノエタ
ノールアミン、アンモニア、メタノール、スルホラン、ポリエチレングリコールエーテル
、ポリエチレングリコール、グリセロール等のアルカリ化合物や、ＴｒｉｔｏｎＴＸシリ
ーズ等の界面活性剤が挙げられる。幾つかの適切な二酸化炭素捕捉剤は、にＯｒｔｒｕｄ
　Ａｓｈｅｎｂｒｅｎｎｅｒ　ａｎｄ　Ｐｅｔｅｒ　Ｓｔｙｒｉｎｇ　（２０１０）　（
２１）記載されている。好ましくは、二酸化炭素捕捉剤は、トリエタノールアミン又はポ
リエチレングリコールである。幾つかの態様において、二酸化炭素捕捉剤は、トリエタノ
ールアミンである。他の態様において、二酸化炭素捕捉剤は、ＰＥＧ３００等のポリエチ
レングリコールである。ポリエチレングリコールは、二酸化炭素を放出する化学反応を要
さず、潜在的に燃焼時にＮＯＸを形成し得る窒素を含有せず、鹸化せず、最終産物中の灰
を減少させる助けとなる点で有利である。
【００５９】
　好ましくは、前記反応混合物中に酸化剤が導入される。これは、反応プロセスを開始し
、当該反応の開始を加速する助けとなる。適切な酸化剤として、次亜塩素酸ナトリウム及
び水酸化ナトリウムが挙げられる。酸化剤は、穏和なものであるべきである。一つの態様
において、酸化剤として漂白剤が使用され得る。
【００６０】
　前記方法は、更に、脂肪族カルボン酸を分離する工程を含む。
【００６１】
　他の態様において、本発明は、上記方法により生産された脂肪族カルボン酸を提供する
。
【００６２】
　尚も更なる態様において、本発明は、蟻酸分子間の縮合反応から形成される脂肪族カル
ボン酸を提供する。
【００６３】
　上記のように、様々な長さの炭素骨格を有する脂肪族カルボン酸が生産され得る。好ま
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しくは、約５～約２４の炭素原子長の鎖を有する脂肪族カルボン酸である。より好ましく
は、約１０～約２４の炭素原子長の鎖を有する脂肪族カルボン酸である。なおもより好ま
しくは約１６～約２０の炭素原子長の鎖を有する脂肪族カルボン酸である。あるいは、Ｃ
１８として計算された脂肪族カルボン酸の組成は、約７０％～９０％である。より好まし
くは、Ｃ１８として計算された脂肪族カルボン酸の組成は、約８０％である。
【００６４】
　好ましくは、前記脂肪族カルボン酸は、油の形態をとる。これは、脂肪族カルボン酸エ
ステルの分離を引き起こす。当該油は、半乾性油である。好ましくは、当該脂肪族カルボ
ン酸は、単不飽和である。
【００６５】
　抽出された脂肪族カルボン酸は、好ましくは以下の特徴の１つ以上を有する。
【表５】

【００６６】
　本発明は、上記微生物の脂肪族カルボン酸の生産のための使用を提供する。
【００６７】
　一つの態様において、二酸化炭素を蟻酸に変換し、更に脂肪族カルボン酸に変換する酵
素は、微生物の外部に存在する。これらの酵素は、微生物の細胞の存否に拘らず機能する
。従って、本発明の他の態様において、脂肪族カルボン酸を生産する方法が提供され、当
該方法は、二酸化炭素を蟻酸に変換するヒドロゲナーゼ酵素系、及び蟻酸を５以上の炭素
原子長の鎖を有する脂肪族カルボン酸に変換する第二の酵素系を含有する。
【００６８】
　前記培地は、酵素系が培地中で生産されるように、一定期間微生物を培養することによ
り生産される。所望の場合、酵素を含有するが微生物細胞を含有しない無細胞抽出物を生
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産出来る。これは、例えば超遠心分離の反復等、培養後に培地から微生物の細胞を回収す
ること等により行われる。あるいは、培地から微生物細胞を回収するのでなく、細胞を培
地中に残し、それらを死滅させてもよい。例えば抗感染剤や抗生物質が培地に添加される
。あるいは、微生物は培地中に残されてもよい。
【００６９】
　この方法は、更に、当該培地を使用して脂肪族カルボン酸を生産する前に培地を調製す
る工程を含む。
【００７０】
　脂肪族カルボン酸の生産において、適切な条件が使用され得る。例えば、水及び二酸化
炭素が提供される。培地のｐＨは約３．０～８．５、好ましくは約６．０～７．０であっ
てもよい。更に、当該培地の温度は５～６０℃、より好ましくは約１５～２０℃である。
【００７１】
　最初の方法において、二酸化炭素は好ましくは炭素の唯一の供給源として使用され、反
応培地に二酸化炭素ガスを瀑気すること等により供給される。好ましくは、反応培地は、
油－水エマルジョンである。更に、二酸化炭素捕捉剤が反応培地に添加されるのが好まし
い。
【００７２】
　前記方法は、更に脂肪族カルボン酸を分離する工程を含む。
【００７３】
　上記脂肪族カルボン酸を生産する方法の全ての態様において、脂肪族カルボン酸が生産
された後、様々な任意の工程が、脂肪族カルボン酸に対して実行され得る。例えば、前記
方法は、任意で以下の工程の１つ以上を含む。
１）脂肪族カルボン酸を分離する工程；
２）当該脂肪族カルボン酸を濾過する工程；
３）当該脂肪族カルボン酸と他の燃料、好ましくは油性燃料とを混合する工程；
４）当該カルボン酸を、例えばエステル、アルコール、ケトン又はアルデヒド等に化学的
に改変する工程；及び
５）当該脂肪族カルボン酸から特定の成分を蒸留及び分離する工程；
【００７４】
　他の側面において、本発明は、上記方法により生産された脂肪族カルボン酸を提供する
。
【００７５】
　また、本発明の一つの側面において、二酸化炭素を蟻酸に変換するヒドロゲナーゼ酵素
系及び蟻酸を５以上の炭素原子長の鎖を有する脂肪族カルボン酸に変換する第二の酵素系
を含有する培地が提供される。
【００７６】
　二酸化炭素を蟻酸に変換するヒドロゲナーゼ酵素系及び蟻酸を５以上の炭素原子長の鎖
を有する脂肪族カルボン酸に変換する第二の酵素系を含有する培地から、様々な技術を使
用して、含有される酵素を単離することが出来る。例えば、当該酵素は、ゲル濾過クロマ
トグラフィーや、分子サイズ及び活性に基づく選択等の既知の技術を使用して分離され得
る。
【００７７】
　また、本発明は、二酸化炭素を蟻酸に変換するヒドロゲナーゼ酵素系及び蟻酸を５以上
の炭素原子長の鎖を有する脂肪族カルボン酸に変換する第二の酵素系の、脂肪族カルボン
酸を生産するための使用をも提供する。
【００７８】
　更に、本発明は、脂肪族カルボン酸を生産する方法を提供し、当該方法は、二酸化炭素
を蟻酸に変換する工程及び蟻酸を５以上の炭素原子長の鎖を有する脂肪族カルボン酸に変
換する工程を含み、当該変換反応は、油－水エマルジョン中で起こる。
【００７９】
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　上記方法の好ましい特徴は、上記脂肪族カルボン酸を生産する方法と同一である。例え
ば、生産される炭素骨格の長さの範囲、反応が実施される温度及びｐＨ、二酸化炭素供給
源、二酸化炭素捕捉剤、酸化剤等に関する特徴は、この方法の好ましい特徴である。
【００８０】
　例えば、前記エマルジョンは、二酸化炭素を含有し得る。これは、空気から溶解した二
酸化炭素であってもよい。好ましくは、二酸化炭素ガスは、エマルジョンに瀑気されるこ
とにより、反応に利用可能な二酸化炭素のレベルを増大させられる。二酸化炭素がエマル
ジョンに瀑気されるとき、圧縮ガスシリンダーから出されてもよい。あるいは、他の供給
源からのガス中に含有されていてもよい。例えば、燃焼からの排出ガスが、エマルジョン
に瀑気されてもよい。
【００８１】
　幾つかの態様において、二酸化炭素（例えば燃焼排出ガス）が、エマルジョン（任意で
二酸化炭素捕捉剤を含有する）に瀑気される。
【００８２】
　好ましくは、二酸化炭素は炭素の唯一の供給源である。
【００８３】
　好ましくは、二酸化炭素捕捉剤が、エマルジョン中に導入される。これは、反応混合物
／溶液中の二酸化炭素のレベルを増大させるのを助け、反応の速度を維持／増大すること
が出来る。適切な二酸化炭素捕捉剤は、当該技術分野で周知であり、水酸化ナトリウム、
水酸化カリウム、塩化バリウム、トリエタノールアミン、ジエタノールアミン、モノエタ
ノールアミン、アンモニア、メタノール、スルホラン、ポリエチレングリコールエーテル
、ポリエチレングリコール、グリセロール等のアルカリ化合物や、ＴｒｉｔｏｎＴＸシリ
ーズ等の界面活性剤が挙げられる。幾つかの適切な二酸化炭素捕捉剤は、にＯｒｔｒｕｄ
　Ａｓｈｅｎｂｒｅｎｎｅｒ　ａｎｄ　Ｐｅｔｅｒ　Ｓｔｙｒｉｎｇ　（２０１０）　（
２１）記載されている。好ましくは、二酸化炭素捕捉剤は、トリエタノールアミン又はポ
リエチレングリコールである。幾つかの態様において、二酸化炭素捕捉剤は、トリエタノ
ールアミンである。他の態様において、二酸化炭素捕捉剤は、ＰＥＧ３００等のポリエチ
レングリコールである。ポリエチレングリコールは、二酸化炭素を放出する化学反応を要
さず、潜在的に燃焼時にＮＯＸを形成し得る窒素を含有せず、鹸化せず、最終産物中の灰
を減少させる助けとなる点で有利である。
【００８４】
　好ましくは、酸化剤がエマルジョン中に導入される。これは、反応プロセスを開始し、
当該反応の開始を加速する助けとなる。適切な酸化剤として、次亜塩素酸ナトリウム及び
水酸化ナトリウムが挙げられる。酸化剤は、穏和なものであるべきである。一つの態様に
おいて、酸化剤として漂白剤が使用され得る。
【００８５】
　前記方法は、更に、脂肪族カルボン酸を分離する工程、又は上記加工工程のいずれか１
つ以上を含む。
【００８６】
　加えて、前記方法は、５以上の炭素原子長の鎖を有する脂肪族カルボン酸を生産する方
法を提供し、当該方法は、二酸化炭素を蟻酸に変換する工程及び蟻酸を５以上の炭素原子
長の鎖を有する脂肪族カルボン酸に変換する工程を含み、二酸化炭素を蟻酸に変換する反
応を開始するために酸化剤が使用される。
【００８７】
　上記方法の好ましい特徴は、上記脂肪族カルボン酸を生産する方法と同一である。例え
ば、生産される炭素骨格の長さの範囲、反応が実施される温度及びｐＨ、二酸化炭素供給
源、二酸化炭素捕捉剤、エマルジョン等に関する特徴は、この方法の好ましい特徴である
。
【００８８】
　例えば、一般に、蟻酸及び脂肪族カルボン酸は、溶液中で生産され得る。当該溶液は、
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二酸化炭素を含有し得る。当該二酸化炭素は、大気から溶解したものであってもよい。好
ましくは、二酸化炭素ガスは当該溶液に瀑気されて、反応に利用可能な二酸化炭素のレベ
ルを増大させられる。二酸化炭素が溶液に瀑気されるとき、圧縮ガスシリンダーから出さ
れてもよい。あるいは、他の供給源からのガス中に含有されていてもよい。例えば、燃焼
からの排出ガスが、溶液に瀑気されてもよい。
【００８９】
　幾つかの態様において、二酸化炭素（例えば燃焼排出ガス）が、溶液（任意で二酸化炭
素捕捉剤を含有する）に瀑気される。
【００９０】
　好ましくは、二酸化炭素は唯一の炭素供給源である。
【００９１】
　好ましくは、二酸化炭素捕捉剤が、溶液中に導入される。これは、反応混合物／溶液中
の二酸化炭素のレベルを増大させるのを助け、反応の速度を維持／増大することが出来る
。適切な二酸化炭素捕捉剤は、当該技術分野で周知であり、水酸化ナトリウム、水酸化カ
リウム、塩化バリウム、トリエタノールアミン、ジエタノールアミン、モノエタノールア
ミン、アンモニア、メタノール、スルホラン、ポリエチレングリコールエーテル、ポリエ
チレングリコール、グリセロール等のアルカリ化合物や、ＴｒｉｔｏｎＴＸシリーズ等の
界面活性剤が挙げられる。幾つかの適切な二酸化炭素捕捉剤は、にＯｒｔｒｕｄ　Ａｓｈ
ｅｎｂｒｅｎｎｅｒ　ａｎｄ　Ｐｅｔｅｒ　Ｓｔｙｒｉｎｇ　（２０１０）　（２１）記
載されている。好ましくは、二酸化炭素捕捉剤は、トリエタノールアミン又はポリエチレ
ングリコールである。幾つかの態様において、二酸化炭素捕捉剤は、トリエタノールアミ
ンである。他の態様において、二酸化炭素捕捉剤は、ＰＥＧ３００等のポリエチレングリ
コールである。ポリエチレングリコールは、二酸化炭素を放出する化学反応を要さず、潜
在的に燃焼時にＮＯＸを形成し得る窒素を含有せず、鹸化せず、最終産物中の灰を減少さ
せる助けとなる点で有利である。
【００９２】
　好ましくは、前記反応は油－水エマルジョン中で起こる。
【００９３】
　前記方法は、更に、脂肪族カルボン酸を分離する工程、又は上記加工工程のいずれか１
つ以上を含む。
【００９４】
　油を生産する方法は、新しい方法で「駆動する」。当該プロセスの第一の工程は、二酸
化炭素の還元による蟻酸の生産である。蟻酸は還元剤である（酸化還元電位－０．２５）
。この最初の反応の工程は二酸化炭素を固定するが、プロセスの次の部分（鎖の構築）を
駆動するのに充分な還元同等物（ｒｅｄｕｃｉｎｇ　ｅｑｕｉｖａｌｅｎｔｓ）も生産す
る。このＩｎ　ｓｉｔｕの化学バッテリーの使用は、他の酸化還元反応を駆動するのに使
用され得る。蟻酸（還元剤は、更に利用可能なカルボン酸（酸化剤）を還元し、成長して
いる炭素鎖に炭素を１つ追加し、酸素をＯ２として放出する。こうして、上記反応を駆動
するために還元剤を添加する必要を免れ、炭素及び還元同等物は、最終産物中で隔絶され
ている。
【００９５】
　本発明は、例示のみを目的として下記図面を参照することにより、詳細に説明される。
【図面の簡単な説明】
【００９６】
【図１】図１は、本発明の微生物により生産されるエネルギー源の赤外線走査の結果であ
る。当該エネルギー源は、脂肪族カルボン酸を含有する油産物であり、当該赤外線走査は
、脂肪族カルボン酸に典型的な特徴を示す。
【００９７】
【図２】図２は、本発明の油の生産に使用される第一のタンク系を示す。
【００９８】
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【００９９】
【図４】図４は、第二のタンク系を使用して油を生産するプロセスを示すフローチャート
である。
【実施例】
【０１００】
　下記の記載は、いかなる場合も本発明の範囲を限定しない。
【０１０１】
概観
本発明の以下の側面を論じる。
１）細菌培養の特徴
２）炭素構築ブロック（蟻酸）の生産
３）構築ブロックの短鎖、中鎖及び長鎖脂肪族カルボン酸への組み込み
４）生産物
【０１０２】
細菌培養
好ましくは、細菌培養は以下の特徴を有する。
・化学無機栄養性、好気性の微生物で、二酸化炭素を唯一の炭素供給源として使用する。
・細胞外に酸素耐性ヒドロゲナーゼ酵素系を有する。この酵素系は、ｐＨ３．０～８．５
及び５℃～６０℃で活性であるべきである。
・短鎖、中鎖及び長鎖のカルボン酸の官能基を有する炭化水素に蟻酸を組み込む細胞外酵
素成分を有する。
・下記のような特徴的な価数を有する油状生産物を形成出来る。油は細胞外に合成され、
反応培地の上層に物理的に分離されるべきである。
【０１０３】
　一つの態様において、前記細菌はアセトバクター・ロヴァニエンシス（Ａｃｅｔｏｂａ
ｃｔｅｒ　ｌｏｖａｎｉｅｎｓｉｓ）ＦＪ１である。
【０１０４】
炭素構築ブロック（蟻酸）の生産
　前記微生物は、ヒドロゲナーゼ酵素系を使用して二酸化炭素を蟻酸に還元するべきであ
る。以下のように水素が還元されて電子を生産し、二酸化炭素が蟻酸に還元される。
【化２】

【０１０５】
　当該酵素系は、細胞外の活性を暗示する無細胞抽出物中で活性を有する。
【０１０６】
構築ブロックの短鎖、中鎖及び長鎖脂肪族カルボン酸への組み込み
　前記微生物は、蟻酸を形成し、そして蟻酸の段階的な追加により更に複雑な分子を形成
出来るべきである。高レベルの蟻酸が形成され、蟻酸の同等物のレベルが最低２５０ｇパ
ーリットルに維持されるべきである。これは、この部分で酸性レベルが蟻酸として計算さ
れる。短鎖脂肪族カルボン酸が最初に形成される。
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【表６】

【０１０７】
　Ｃ２、Ｃ３、Ｃ４及びＣ５脂肪族カルボン酸の存在は、偶数及び奇数の炭素数の鎖が存
在するため、蟻酸の段階的追加を暗示する。イソ酪酸及びイソ吉草酸は存在しないか検出
レベルを下回り、これは、直鎖脂肪族カルボン酸が形成されることを示す。脂肪族カルボ
ン酸の量は、時間経過に伴い増大する。
【０１０８】
　当該系は、蟻酸形成とより大きい分子の形成との間で平衡を成す。平衡状態において、
形成される油の量（乾燥重量で測定される）は、蟻酸の同等物として測定された酸性度の
５～１０％である。空気と液体の境界の油層を回収し、等量の新鮮な培地を添加すること
により、持続的に油の生産が行われる。上方の油層は保存及び濃縮される。
【０１０９】
　油生産物は、様々な長さの鎖を有するカルボン酸の混合物である。当該鎖の長さは、最
初の培養物から除去される速さにより調整される。生産される分子の鎖の長さ及び比率は
、使用される反応条件の調整や装置の種類により変動する。使用され得る反応槽の種類は
、限定されないが、バッチ、連続及び半連続を含む。反応槽の種類は、限定されないが、
閉鎖槽、開放槽、パドル撹拌、循環及びガスリフトを含む。
【０１１０】
　油の生産は、半連続的に行われてもよい。前記微生物は下記に詳述される最少培地を使
用してバッチ培養中で維持されてもよい。これが「ストック培養物」である。

【表７】

【０１１１】
　培地のｐＨは４．０～０．２に調整される。ストック培養中の酸性度は蟻酸として計算
して２０～２５％で維持される。
【０１１２】
　反応タンクにおいて使用する前に、細胞培養培地は水で１／１０に希釈され、中間タン
クに保留される。これが動作培養物である。
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【０１１３】
　下記タンク系を含むが限定されない反応タンク中で油が生産される。二酸化炭素の供給
源は、限定されないが、大気中の二酸化炭素、炭酸、重炭酸イオン、炭酸又は重炭酸イオ
ンを含有する廃水、二酸化炭素を含有する圧縮ガス及び排気ガスが含まれる。
【０１１４】
タンク系１
　前記反応タンクは、プラスチック又はプラスチックで被覆した材料で構成された長細い
タンクである。当該タンクの側面に適切なサイズの雌コネクターがあり、それらから培地
の添加又は生産物の回収を行うことが出来る。典型的な寸法は、長さ５、広さ１～１．５
、深さ１．０である。タンクの一方の端から１／５の位置に仕切りが設けられている。こ
の仕切りは、タンクの高さの４／５である。各仕切りに循環ポンプとホースが繋がれてい
る。内容物を再循環するための散布バーも各仕切りに繋がれている。ガスシリンダー及び
ラインを通じて、圧縮二酸化炭素が反応タンクに連続的に添加されてもよい。タンクの２
つの区画の小さい方の上方に、ヒーター又はヒーターランプが配置されてもよい。
【０１１５】
　反応タンク内で油の生産を開始するために、反応容器の大きい方の区画がストック培養
培地で充填される。当該培地は、ｐＨが５～７になるまで循環され、油が表層に分離する
。そしてポンプのスイッチが切られる。
【０１１６】
　あるいは、反応タンク中でオイルの生産を開始するため、反応容器の大きい方の区画が
ストック培養培地で充填され、開始剤（ｐｒｉｍｅｒ）として少量の油が添加される。こ
の油とストック培地を混合して、エマルジョンを形成する。エマルジョンの油への変換が
起こるまで、追加の二酸化炭素をポンプで反応混合物に通す。油への変換は、反応混合物
中の水位の減少により測定される。
【０１１７】
　脂質回収器（ｆａｔ　ｃｏｌｌｅｃｔｏｒ）を吸引し、又は上層にブーム（ｂｏｏｍ）
を渡して油を回収し、当該油をタンクの小さい方の区画に移動させる。移動した体積は、
等量の動作培養培地で置き換えられる。
【０１１８】
　前記区画が満杯になり、反応が完了したら、油を縦型の沈殿タンクに移し立たせる。抗
微生物剤が添加され、水が沈降する。下に配置されたバルブから水が排出される。
【０１１９】
　油は更に濾過又は解乳化フィルター又は乾燥剤を使用して特定のレベルまで水を除去す
ることにより処理される。
【０１２０】
　他の方法において、２０％の細菌を含有する２ｌの培養培地を抗感染剤と混合して、油
の生産を行う前に細菌を死滅させる。この場硫黄培地は、二酸化炭素を蟻酸に変換し、そ
れを脂肪族カルボン酸に変換する酵素を含有する。
【０１２１】
　前記酵素（及び死んだ細菌）を含有する培養培地を、２００リットルの廃油を入れた反
応タンクに添加する。当該反応タンクの液体が約２０００リットルになるまで、１時間に
５０ｌずつ水を添加する。当該細菌酵素は、反応タンクが水よりも多くの油を含有すると
きにのみ、脂肪族カルボン酸を生産する。酵素が脂肪族カルボン酸を生産するにつれ、油
のレベルは増大する。油が生産されるにつれ、水のレベルはタンク中で増大し、油が堰を
超えて移動する。当該反応タンクは、油の生産を維持するために更に水で反復して補充さ
れる。
【０１２２】
　前記反応タンクのｐＨは約６．５に維持され、温度は約１５～２０℃に維持される。
【０１２３】
　前記反応は、溶解したガスを放出し、系の電子バランスを再び平衡にするため、定期的
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【０１２４】
　反応タンク中で所望の長さの脂肪族カルボン酸が生産されたら、脂質回収器を吸引し、
又は上層にブームを渡して油を回収して、当該油をタンクの小さい方の区画に移動させる
。当該油の粘度は、脂肪族カルボン酸の炭素原子長の目安になる。当該油は隔離されたタ
ンクに流し込まれ、更なる反応を起こさないように残留した水を排除することにより、炭
素原子鎖長を所望の長さに維持する。油を濾過する前に、抗微生物剤も添加される。
【０１２５】
タンク系２
　第二の選択肢は、下部が円錐形の縦型の混合タンク、ポンプによる再循環手段、温度を
維持する浸漬ヒーター及び圧縮二酸化炭素ガスを導入するためのタンクの下方に配置され
た散布手段を備える（図３）。ストック酵素溶液、開始剤の少量の油、及び水がタンクに
添加される。任意でトリエタノールアミンやＰＥＧ３００等のＣＯ２捕捉剤が添加されて
もよい。更に、穏和な酸化剤（例えば次亜塩素酸や水酸化ナトリウム）が、反応の開始を
助けるために添加されてもよい。前記ヒーターは３５℃にセットされ、内容物は循環させ
られてエマルジョンを形成する。二酸化炭素はタンク下部のガス散布手段により導入され
る。油－水エマルジョンの脂肪族カルボン酸油への変換から、再びタンク中の水のレベル
が減少する。
【０１２６】
　反応が終了したら、循環とガス注入を止め、成分を沈殿させる。水はタンク下部から捨
てられ、油を２０ミクロンフィルターを通して第二の沈殿タンクに移す。当該油の残留水
を抜くために更に沈殿させる。廃水は再循環されるか、軽油等の有機溶媒を分離するよう
に蒸留され得る（図３）。油は熱及び原動機の組み合わせを通じて燃焼されて、熱及び電
力を生産する。原動機からの排気は、限定されないがポリエチレングリコール３００（Ｐ
ＥＧ３００）等の適切な二酸化炭素捕捉化合物で構成される洗浄単位を介して再利用され
てもよい。
【０１２７】
　油は、更に濾過又は解乳化フィルター又は乾燥剤を使用して特定のレベルまで水を除去
することにより処理されてもよい。
【０１２８】
　タンク系１及び２は、油生産物を形成するのにかかる時間が相違する。タンク系１はエ
ネルギー消費が低いが、反応時間が長く、タンク系２は、より迅速であるがエネルギーの
要求が大きい。
【０１２９】
　前記油は、指定限界まで試験される。
【０１３０】
　前記油は、油が意図される用途に依存して更に加工される。幾つかの例において、油は
、他方の油の性質／特徴を改変するため、他の油と混合されてもよい。
【０１３１】
油生産物
　油生産物は、以下の標準値により取得される。
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【表８】

【０１３２】
　あるいは、油生産物は、以下の標準値により取得される。
【表９】

【０１３３】
　油は、脂肪族カルボン酸からなる。
－赤外線フィンガープリント（図１）は脂肪族カルボン酸に典型的なものである。
－油はカルボン酸に典型的な化学反応を示す。
当該油は、短鎖、中鎖又は長鎖原料として使用出来る。
－当該油は、典型的には、２より大きく２４より小さい炭素原子長の鎖を有する。
－当該油は、典型的にはヨウ素価が９０～９５ｍｇＩ／１００ｇの単不飽和である。
－当該油生産物は、他の商業的に有用な生産物を取得するための短鎖、中鎖又は長鎖原料
として、カルボン酸の反応に供される。
これらの反応は、限定されないが、
ａ．リパーゼ、酸触媒又はアルカリ触媒を使用するアルコールとの反応によるエステルの
生産。
ｂ．エステル中間体を経て、又はＳｃｈｍｉｄｔ反応により直接の、アミドの生産。
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ｃ．限定されないがアルカリ水酸化物、炭酸塩又はヒドロキシ炭酸塩等の塩基を用いたカ
ルボン酸塩の生産。
ｄ．限定されないがＮＮジメチルクロロエチル塩化アンモニウム及び水素化アルミニウム
リチウム等の触媒を用いて、水素化により直接、又はアルデヒド中間体を経ての、アルコ
ールへの還元。
ｅ．水素化により直接、又はＲｏｓｅｎｍｕｎｄ還元を採用する酸ハロゲン化物又はＦｕ
ｋｕｙａｍａ還元を介したチオエステル等の中間体を介しての、アルデヒドの還元。
ｆ．二酸化硫黄オキシド、亜リン酸（Ｖ）塩化物及び亜リン酸三塩化物等を含む試薬を使
用した酸塩化物の生産。
ｇ．デカルボキシラーゼを用いて酵素的に、又はソーダ石灰を用いて、カルボン酸又は酸
性塩を脱カルボキシル化して、等価の炭化水素を生産する。
ｈ．　Ｂａｒｂｉｅｒ　Ｗｉｅｌａｎｄ分解によるサイズ縮小。
－前記油は、直接生産され、バイオマスの生産やその後の加工を経ない。
－前記油は、発酵により生産されない。
【０１３４】
　前記油を生産する方法は、新しい方法で「駆動する」。当該プロセスの第一の工程は、
二酸化炭素の還元による蟻酸の生産である。蟻酸は還元剤である（酸化還元電位－０．２
５）。この最初の反応の工程は二酸化炭素を固定するが、プロセスの次の部分（鎖の構築
）を駆動するのに充分な還元同等物（ｒｅｄｕｃｉｎｇ　ｅｑｕｉｖａｌｅｎｔｓ）も生
産する。このＩｎ　ｓｉｔｕの化学バッテリーの使用は、他の酸化還元反応を駆動するの
に使用され得る。蟻酸（還元剤は、更に利用可能なカルボン酸（酸化剤）を還元し、成長
している炭素鎖に炭素を１つ追加し、酸素をＯ２として放出する。こうして、上記反応を
駆動するために還元剤を添加する必要を免れ、炭素及び還元同等物は、最終産物中で隔絶
されている。
【化３】

【０１３５】
　鎖を構築する最初の工程は、溶液中で蟻酸（及び最も短い鎖のカルボン酸）がダイマー
を形成する傾向により促進される。
【０１３６】
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