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研究成果の概要（和文）：プラズマ滅菌では理想的には薬品を不要とし，電力供給だけで医療行為を行える．し
かしながら放電プラズマにより生成する化学活性なイオン，ラジカル，光などによる放電プラズマの作用は未解
明であった。モデル生物としてミドリカビ胞子の生体フリーラジカル観察を行い，殺菌中の実時間その場検出
し，そのフリーラジカル信号の同定を行った．さらに，プラズマと相互作用により代謝される生体物質の質量分
析法による測定を行い、放電プラズマのイオン，ラジカル，光というような個々の作用とそれらの相乗効果につ
いて解明した．新たなプラズマ源を創成し，プラズマ滅菌の装置の要求仕様を示した．

研究成果の概要（英文）：The low-temperature plasma sterilization have advantages for applications. 
However, complexity of plasma processes arises from the involvement of a myriad of species 
including: electrons, ions, radicals, and photons. Such plasma components are needed to be measured 
and analyzed for fine-tuning the process. To determine the best practice for the sterilization, 
plasma diagnostics were conducted on clarifying the relationship between the control parameters and 
the plasma parameters. 
Penicillium digitatum spores, which causes green mold on citrus, are inactivated by contribution of 
extracellular reactive oxygen species (ROS). The stable free radical as semiquinone in the spores 
decreases during oxygen atom irradiation observed using real time in situ electron spin resonance 
(ESR). The plasma electrical discharge induce metabolic modification. Also, intracellular 
metabolites induce the inactivation of spores. These understanding provides the development of 
plasma sources. 

研究分野： プラズマエレクトロニクス

キーワード： プラズマ滅菌　電子スピン共鳴

  ２版
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１．研究開始当初の背景 

従来の滅菌法には過酸化水素といった薬
品を用いるため，その保管・運搬などの必要
があった．一方，プラズマ滅菌では理想的に
は薬品を不要とし，宇宙や戦場，交通の便が
ない場所でさえ太陽電池といった電力供給
だけで医療器具の処理が可能で医療行為を
行えるため画期的な技術として注目され，活
発に研究が続けられている．しかしながらプ
ラズマ滅菌の作用が放電プラズマにより生
成する化学活性なイオン，ラジカル，光など
によることは推察されているが，これらが
個々にどのように生物学・農学的な作用を及
ぼすのかについて未知な部分が多い．そのた
めプラズマの生体に及ぼす作用を解析が処
理装置の最適化，処理速度向上，完全滅菌を
実現する上で求められている． 

滅菌は微生物などの生体に死をもたらす
行為であり，死に至る原因には細胞破壊（物
理作用）や細胞膜酸化（化学作用），壊死（生
化学作用）などが挙げられる．特に，生化学
作用である壊死は活性酸素といった生体内
フリーラジカルが大きく係わっている．すな
わち，細胞内の過剰な酸化が壊死を引き起こ
す.これらはポリマーの劣化や表面変性にお
けるラジカル発生と自動反応などと共通点
がある． 

研究代表者は，プラズマとポリマーの相互
作用を研究しており，ポリマー表面のプラズ
マ照射下で生じる化学反応の観察方法の開
発に取り組み，電子スピン共鳴（ESR）法に
よるその場実時間でのラジカル観察に世界
に先駆けて成功してきた．その結果は，フル
オロポリマーの結合エネルギーの高いＣ－
Ｆ結合からフッ素を引き抜く反応がプラズ
マ発光紫外線と水素原子ラジカルの相乗効
果 で 促 進 さ れ る こ と を 見 出 し た （ K. 

Ishikawa et al., J. Phys. Chem. Lett. 2, 

(2011) 1278）．この実時間その場電子スピン
共鳴法による生体内フリーラジカルの挙動
の実時間観察から，プラズマと生体材料との
相互作用を解析し，プラズマ滅菌の生化学作
用の解明を図り，プラズマ完全滅菌装置の完
成を目指してきた． 

 

２．研究の目的 

 プラズマ殺菌されるモデル生物としてミ
ドリカビ胞子の生体フリーラジカル観察を
行い，世界に先駆けて胞子内の生体フリーラ
ジカルの殺菌中の実時間その場検出してき
た（K. Ishikawa et al., Appl. Phys. Lett. 101, 

(2012) 013704）．このラジカルの検出を基軸
として，このカビ胞子のプラズマ不活性化挙
動との関連を詳細に評価して，生体内フリー
ラジカルの及ぼすプラズマ滅菌・不活性化の
機構解明を図ることを目的としている．減少
する信号がプラズマによる滅菌処理が１０
分から２０分と遅いことも示しており，イオ
ン・ラジカル・光といった中から支配的な因
子の究明が急務であった．そこで， 生体内

フリーラジカルの実時間その場観察による
プラズマと生体の相互作用の解明を進め，ミ
ドリカビ胞子のみならず，あらゆる生体材料
を対象としたプラズマ－生体の相互作用の
理論構築を目的とした．  

  

３．研究の方法 

 本研究は，申請者が世界に先駆けて開発し
た実時間その場電子スピン共鳴解析技術を
用いて，プラズマと生体の相互作用の学際的
体系化に基づいた学問構築を目指してきて
いる．モデル生物のフリーラジカル観察を行
い，観察結果に基づきとそのプラズマ相互作
用による挙動の詳細解析を行い，さらにメタ
ボロミクス解析として質量分析測定を進め
た．生化学反応におけるフリーラジカルの同
定とその検証作業を行い，放電プラズマの化
学種の個々の作用とそれらの相乗効果につ
いて，ラジカルの反応モデルを立てた． 
 平成 26 年度に実時間その場電子スピン共
鳴装置に生体解析のための装置を取り付け
た．生体のフリーラジカル検出，プラズマと
の相互作用の解析をおこない，平成 27～28
年度にかけてプラズマ相互作用で発生する
生体内代謝物の解析をおこなった．  
 胞子の不活性化機構の概略を考え，モデル
生物として取り上げたミドリカビの生活環
において，胞子の段階は厚い外皮に覆われて
おり無呼吸で発芽がみられる．さらに，酸化
性ストレスからの防御機構として，胞子内の
還元性分子ラジカルが働き，酸化性ストレス
のスカベンジャーとして生体バランスを保
っている．しかし，放電プラズマで生成され
る酸化性化学種の暴露やプラズマ発光の過
剰な供給の影響は，抗酸化機能を破壊して，
発芽できない状態となっていると推察され
る．このような生体分子の酸化変性・プラズ
マ不活性化の詳細な機構の解明を試みてい
る． 
 
４．研究成果 
 研究代表者は，放電プラズマの作用により
胞子の形態に損傷は認められないことを ex 
situで観察し確認した．実際に，生体内のフ
リーラジカル信号の同定が必要であること
から，カビ胞子の成分分析を試料の粉砕・超
遠心分画により行い，高純度試薬を参照する
ことで信号同定を行った．その結果，プラズ
マと相互作用により代謝される生体物質の
観測し同定された．  
 生体内の代謝物質の観測と同定について
は，代謝物の質量分析法による測定をおこな
った．引き続き種々多様なモデル生物に調査
対象を拡張していき，プラズマとの相互作用
の解明に及んだ．放電プラズマからイオン，
ラジカル，光というような個々の反応種と作
用やそれらの相乗効果について着目し，プラ
ズマ照射により発現される代謝経路とその
機構を解明することができた．すなわち，技
術的には新たなプラズマ源を創成し，イオン



のみやラジカルのみ，また光照射だけといっ
た装置の構築可能性を示した．  
 プラズマと相互作用前後での生体内フリ
ーラジカルを含む物質系の総括的に集合と
して捉えて解析していき，プラズマ作用を受
けた分子集合の挙動を解明することにより，
生体反応を体系化してきた．さらに，構築し
ている実験系ではプラズマからのイオン，ラ
ジカル，光という個々の反応種を別々に，な
いしそれらの相乗効果について照射影響を
メタボロミクス的に観察でき，より詳細に踏
み込んだ解明に成功した． 
 その場実時間電子スピン共鳴手法のダイ
ナミクス解析を軸に，その他の赤外分光や非
線型分光技術などにより，プラズマと生体の
相互作用のモデル構築を進め，新たなプラズ
マ滅菌装置の開発指針をえるに至った．  
このように生体内フリーラジカルの検出

と解析に基づいた理解は，フリーラジカル生
成やプラズマ滅菌の機構解明にさらに発展
し，生体内分子の反応生成（代謝）物の質量
分析による分子構造解析に進んだ．バイオイ
ンフォマティクス技術の応用より相関関係
にある分子集合が明らかにされ，プラズマ滅
菌におけるメカニズム解明が新たな滅菌方
法の開発が進んだ． 

多種多様なモデル生物を調査対象に拡張
してプラズマと生体との相互作用の解明を
目指した．放電プラズマがイオン，ラジカル，
光というような個々の反応種と作用やそれ
らの相乗効果について解析を進め，プラズマ
照射により発現される代謝経路とその機構
の解明をおこなった，新たなプラズマ源作成
をはじめ，イオンのみやラジカルのみ，また
光照射だけといった装置を構築し，完全滅菌
を目指した．プラズマと相互作用前後での生
体内フリーラジカルを含む物質系の総括的
に集合として捉えて解析し，プラズマ作用を
受けた分子集合の挙動を解明した．生体反応
を体系化するため，構築している実験系では
プラズマからのイオン，ラジカル，光という
個々の反応種の個別効果・相乗効果について
質量分析をおこなった．メタボロミクス解析
との対応関係で詳細に踏み込んだ機構解明
が進められた． 
生体のフリーラジカル検出と代謝物の網

羅解析を進めることができた． 
 
 

 
図 滅菌や酵素不活性化に関係するプラズ
マと生体の相互作用の重要な反応 
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