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〔論文審査の要旨〕 
	 プラズマは，電子，イオン，中性粒子からなる部分的あるいは完全にイオン化されたガ

スであり，近年，環境および医療分野における利用が進んでいる。プラズマは，物理的衝

撃波や高電界に加え，活性酸素種（ROS）や紫外線などの傷害因子を発生することにより，

有機物の分解促進作用や殺菌効果を示すことから，産業分野では廃水浄化，医療分野では

滅菌や癌治療に利用されつつある将来性の高い有用な技術である。プラズマの殺菌作用に

ついては，1996年以降，物理的衝撃波，高電界，ROS，紫外線による作用メカニズムが報

告されているが，どの機構が重要であるかについては明らかになっていない。また，プラ

ズマ技術応用においては，気相プラズマが主流であるが，廃水処理に関しては水中プラズ

マが有用である。しかし，水中プラズマについては，気相プラズマと比較して研究が少な

く，その殺菌メカニズムについても不明な点が多い。本研究では，廃水処理に有効である

と考えられる水中放電プラズマ法における殺菌作用の分子機構を検討した。 

	 本研究では，まず，共同研究者である猪原（佐賀大学）が開発した水中放電プラズマ処

理装置を改良し，処理容量を 2 ℓに減らした小型装置を作製した。また，水中放電プラズマ

では水が高い通電性を示すため，プラズマ発生のために高電圧が必要となる。その必要電

圧を下げるためにガスを導入することが一般的に行われるが，本研究ではプラズマ発生モ

ジュールの形状を見直し，キャビテーションを発生させることにより，ガス導入と同等の

効率で必要電圧の低減を可能にした。 

	 次に，改良した水中放電プラズマ処理装置を用い，環状 pUC19プラスミド DNAの処理

を行い，DNA損傷発生を調べた。DNA一本鎖切断（SSB）および DNA二本鎖切断（DSB）

は，プラスミドのコンフォメーション変化により検出した。塩基損傷は，酸化塩基損傷を

認識する二価性 DNA グリコシラーゼ（Endo III，Fpg）処理後のコンフォメーション変化

から検出した。これらの検討結果から，DNAに SSB，DSB，酸化塩基損傷が発生している

ことが明らかとなった。また，同位体希釈質量分析法により，酸化塩基損傷である

8-oxoguanine（8-oxoG）の生成を確認した。投入エネルギーあたりの DNA損傷生成収率は，

比較検討のために行った X 線照射による DNA 損傷の生成収率と同程度であることを示し



た。さらに，大腸菌をモデルとして用い，水中放電プラズマ処理後の生存率とゲノム損傷

を分析した。修復野生株と 8-oxoG 修復酵素である Fpg 欠損株の生存率を比較した結果，

Fpg 欠損株が水中放電プラズマ処理に対して高感受性であり，ゲノム損傷（DSB）も高収

率であることを示した。以上の結果から，水中放電プラズマの殺菌作用において，プラズ

マによって生じる ROSを介した DNAの酸化傷害が重要であることを示した。 

	 	 次に，水中放電プラズマの殺菌作用に関与する ROS を検討した。ROS には様々な分

子種が存在するが，ここでは強い傷害性を示すヒドロキシラジカル（·OH），およびその二

次生成分子である過酸化水素（H2O2）を測定した。·OHはテレフタル酸トラップ生成物の

蛍光測定，H2O2 はトリンダー試薬を用いた比色測定で定量した。その結果，·OH および

H2O2の生成量が処理時間にともに増加することを示した。この結果を比較実験として行っ

たガンマ線の結果と比較すると，投入エネルギーあたりの·OH の生成収率は同程度である

のに対し，H2O2の生成収率は水中放電プラズマの方が高く，水中放電プラズマに特徴的で

あることが明らかとなった。·OH は，拡散距離が短く細胞膜を通過して細胞内に侵入しに

くいのに対し，H2O2は，細胞膜を通過して細胞内に拡散できることから，H2O2が主に関与

する水中放電プラズマに特徴的な殺菌機構が示唆された。水中放電プラズマ処理した大腸

菌のゲノム損傷を同位体希釈質量分析法で分析し，既に同定していた 8-oxoG に加え，

5-hydroxycytosine（5-hoC）の生成を確認した。平行して，pUC19プラスミドのプラズマ処

理を行い，処理プラスミドを大腸菌に形質転換し，DNA損傷に由来する突然変異誘発を解

析した。得られた突然変異スペクトルは，8-oxoGおよび 5-hoCの両塩基損傷の生成から予

想されるものと一致した。 

	 本研究の結果，水中放電プラズマの殺菌作用に ROSが極めて重要な役割を果たしている

ことが明らかとなった。得られた知見は，水中放電プラズマの殺菌機構解明に寄与すると

ともに，水中放電プラズマの環境および医療分野への応用にも貢献が期待される。 

 
以上，審査の結果，本論文の著者は博士（理学）の学位を授与される十分な資格がある

ものと認める。 
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