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研究成果の概要（和文）：医療分野において、低温大気圧プラズマの利用を加速するために、プラズマ照射され
た溶液中の活性種制御が重要である。生体細胞などが、一般に溶液中に存在しているためである。本研究では、
気相中の活性種分布を投入電力により制御できる表面誘電体バリア放電を用い、またプラズマ空間中に微小液滴
を導入することで、溶液中の活性種分布の制御を行うことができた。また、芽胞菌を用いて滅菌実験を行い、プ
ラズマ照射溶液中のオゾンなどの活性種が殺菌に寄与していることを明らかにした。

研究成果の概要（英文）：In the biomedical applications using cold atmospheric plasmas, it is 
important to control a profile of reactive species in plasma-treated solution. The biological 
reactions are discussed in terms of reactive species and the biological samples are often immersed 
in liquid. In this study, a method to control reactive species in liquid has been investigated using
 a surface dielectric barrier discharge plasma and micrometer-size droplets. The surface dielectric 
barrier discharge was used because the reactive species generated by this plasma source can be 
controlled by the plasma-input power. The reactive species in plasma-treated solution was measured 
by UV absorption spectroscopy. 
It was observed that the reactive species in plasma-treated solution could be controlled by changing
 input power to plasma. Moreover, it was shown that the bactericidal property of the plasma-treated 
solution was related to the reactive oxygen species in the solution. 

研究分野： プラズマ応用

キーワード： 低温大気圧プラズマ　プラズマ医療　プラズマ照射溶液　活性種　殺菌
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令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究において表面誘電体バリア放電を用いた溶液中の活性種分布の制御を達成することができた。これは、低
温大気圧プラズマを用いた医療応用分野において、プラズマ照射による細胞応答メカニズム解明やプラズマ照射
の最適化につながり、当該分野の発展に貢献している。また、プラズマ医療分野だけではなく、コロイド溶液を
用いた化学反応プロセスを用いる物質合成分野における新たな制御技術の提案等も考えられ、新たな化学反応制
御技術への展開につながる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 近年、大気圧低温プラズマを用いた医療分野へ
の応用が研究されている。その中でも低温大気圧
プラズマの生体への直接照射は、ほぼ室温でヒト
の免疫システムと同様の活性種を供給することが
できる。その特徴から毒性が少ないことが予想さ
れ、さまざまな医療応用が活発に試みられており、
慢性創傷消毒への展開は、その一例である。その一
方、プラズマ照射により化学的に活性化された溶
液を、細胞などに投与することが行われている。こ
れは、プラズマの生体への間接照射であり、殺菌や
がん細胞の選択的不活化（アポトーシスの誘導）な
どがすでに報告されている。この際、プラズマによ
り活性化された溶液中に存在する活性種の分布に
より、細菌や細胞の応答が変化する。 
 一般に被照射物は液体に覆われているため、プ
ラズマを直接照射する際にも、目的に応じた細胞
の応答を引き出すためには、プラズマ照射した溶
液中に存在する活性種の分布を制御することが必
要である。ところが、一つのプラズマ源からは、図
1 に示すように、多くの場合 Reactive Oxygen 
Species (ROS) と Reactive Nitrogen Species 
(RNS)のいずれかが選択的に生成されることが多
く、ROS と RNS を任意の割合で生成することは困難であった。 
 
２．研究の目的 
 本研究の目的は、低温大気圧プラズマにより活性化する溶液中の活性種分布制御法の開発で
ある。一般的なアプローチは、気相中に生成する活性種を変え、溶液中に溶け込む活性種を制御
することである。そのために、気相中の活性種をコントロールできる表面誘電体バリア放電プラ
ズマを用いる。それに加え、プラズマ照射する溶液の形状制御をおこなう。具体的には、微小液
滴をプラズマ空間内に導入することである。液滴の導入で、プラズマと液体表面の接触面積が変
わるため、プラズマ照射した溶液内のさらなる活性種分布制御につながることが期待される。 
 本研究では、表面誘電体バリア放電プラズマを用い、以下のことを主に明らかにする。 
 気相中の活性種を制御した際、および液滴を導入した際のプラズマ照射溶液内活性種分布 
 プラズマ照射溶液の殺菌能 
 
３．研究の方法 
図 2 に本研究で用いた実験の概要を示す。容量 100 

ml の密閉容器内に表面誘電体バリア放電電極と液滴
を生成するネビュライザを設置し純水を入れる。空気
を作動ガスとして用いた表面誘電体バリア放電プラ
ズマを用いると、投入電力に応じて生成する活性種が
変わるのを利用して、溶液中の活性種分布制御を試み
た。投入電力が小さい場合、オゾン濃度がプラズマオ
ン時間中に単調に増加する。これは、プラズマ空間中
において、ROS が支配的であることを意味している。
それに対して、電力が大きくなると、オゾンは初期の
時間のみに存在する。オゾンが消失したのちは、酸化
窒素などの RNS が支配的になることを確認してい
る。プラズマへ投入する電力を変化させることによ
り、気相中の ROS と RNS のバランスを制御できる。 
プラズマは、生成電極に周波数 20 kHz の高電圧を

印加することにより生成した。電圧を 7-8 kVpp まで
変化させることにより、プラズマへの投入電力を 0.8-1.9 W の間で制御することができた。プラ
ズマ照射溶液の生成のために、密閉容器内でプラズマを 2 分間生成した。その後容器を 1 分間
の間振盪し、液体と気体を十分に混合した。 
気相中の活性種分布制御を確認するため、ROS であるオゾンを吸収紫外分光法を用いて測定

した。水銀ランプからの波長 254 nm の吸収を測定することにより、気相中のオゾン濃度を見積
もった。溶液中のオゾンや NO3-などの活性種濃度は紫外吸収分光法を用いて測定した。 
また、液滴をプラズマ空間内に導入するため、容器底部にネビュライザを設置した。ネビュラ

イザを用いることにより、直径 10 マイクロメータ程度の液滴を生成し、プラズマ空間内に導入

 
図 1 各種プラズマ源による水中の
ROS と RNS の生成。 
[1] Kurake et al., J. Phys. D, (2017). [2] 
Traylor et al., J. Phys. D, (2011). [3] 
Uchida et al., J. Appl. Phys. (2016). [4] 
Oh et al., JJAP (2018). [5] Dolezalova 
et al., Bioelectrochemistry (2015). 
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図 2 実験装置概要。 



した。 
 本研究で生成したプラズマ照射溶液の殺菌能を調べる
ため、Geobacillus stearothermophilus 芽胞菌（ATCC 
7953）（3M healthcare, Attest 1291）による評価を行っ
た。本評価方法は、菌数として 5 桁低減を保証している。
なお、プラズマ照射溶液と芽胞菌の接触時間は 240 s と
した。 
 
４．研究成果 
 気相中の活性種分布を確認するため、図 3 に示すよう
にプラズマ空間内のオゾン濃度を測定した。プラズマへ
の投入電力が小さい間は、オゾン濃度が単調に増加して
いくが、電力が高くなるとオゾンが初期にのみ存在し、
その後消失することが確認できた。これは、プラズマ生
成の際の外部パラメータである投入電力で、気相中の活
性種分布の制御していることを意味している。 
 図 4 にプラズマ照射溶液の紫外吸収スペクトルの一例
を示す。この吸収スペクトルは、プラズマ投入電力 0.8 W
の際のプラズマ照射溶液から測定したものである。この
スペクトルから、本研究で溶液中に生成する主な活性種
は、オゾンと NO3-であることがわかった。 
 プラズマへの投入電力を変化させたときのプラズマ照
射溶液中のオゾン濃度、NO3-濃度及び pH を図 5(a)にま
とめた。プラズマへの投入電力を 0.8 から 1.9 W まで変
化させることにより、気相中の活性種の変化に応じて、
溶液中においても ROS が主となる活性種分布から RNS
が主となる分布まで制御できることがわかった。 
 さらに、ネビュライザを用いて液滴を導入した際の結
果を図 5(b)に示す。本研究で用いた実験パラメータの範
囲では、液滴の導入による活性種分布の変化はほとんど
ないことがわかった。本研究で測定した活性種は長寿命
のものであり、短寿命の活性種は変化している可能性が
あるため、電子スピン共鳴装置（ESR）などを用いて
検討していく必要があると考えられる。 
 表 1 に本研究で生成したプラズマ照射溶液の滅菌結果を示す。表中の－は滅菌の完了、＋は
未完了（5桁以上の殺菌が達成できていないこと）を示している。ここでは、それぞれの電力パ
ラメータで 5 サンプルに対してテストを行い、サンプルごとの滅菌結果を示している。サンプ
ルの判定は判定器（3M Attest 290/290G Autoreader, 3M）により行った。本研究においては、
プラズマ投入電力が小さい時に生成したプラズマ照射溶液が、高い殺菌能を保持していること
が示された。これは、オゾンなどの ROS が殺菌に有効であることを示唆している。この傾向は、
液滴の有無にかかわらず同じであった。殺菌に関する短寿命活性種の検討を今後行っていく必
要がある。 
 本研究で達成した、プラズマに照射溶液中の活性種分布制御は、低温大気圧プラズマ照射によ
る細胞応答の制御とその分子機構の解明につながるものと考えている。これは、プラズマによる

 

図 3 気相中のオゾン濃度。 
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図 4 プラズマ照射溶液の吸収ス
ペクトル（プラズマ投入電力 0.8 
W）。 
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図 5 プラズマ照射溶液中の活性種分布と pH。(a)プラズマ空間中に液滴を導入してい
ない場合。(b)液滴を導入した場合。 
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細胞応答の最適化などを図るうえで重要である。また、溶液中の活性種を広範囲に制御できるこ
とから、コロイド溶液を用いた化学反応プロセスを用いる物質合成分野への波及も考えられる。 

 

表 1 プラズマ照射溶液を用いた滅菌結果。 
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