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論　文　内　容　の　要　旨

Recentdemandsforlow－temPeratureSterilizationinthemedicalandfbodindustrialfieldshave

promptedthedevelopmentofvariousnovelsterilizationtechniques，SuChasplasmasterilization

andelectronbeamsterilizationamongothers・Untilnow，dryheatorhotsteamtechniquessuchas

theautoclave，ethyleneoxide（EtO）gassterilizationandgamma－raySterilizationhavemainly

beenusedinsterilizingmedicalinstruments・Dryheatorhotsteamsterilizationcanbeapplied

Onlytooqectsthatcanwithstandhightemperatures．Incontrast，EtOgassterilizationcanbeused

Onheat－SenSitivematerials，buttheEtOgasitselfistoxic，CarCinogenicandinflammableand

posesathreattotheenvironmentinthefbrmofchlorofluorocarbons・Gamma－raySterilization

techniquescanbeusedonmedicalinstrumentsaftercoverlngthemwithplasticsheetsorcarton

CaSeS・However，thistechniqueisexpensiveandthereisaconcernthatthematerialsmaybe

modifiedphysICallybythegamma－raylrradiation．

Arecentdevelopmenthasbeentheapplicationofplasmadischargetosterilization．Plasmaster－

ilizationmethodshaveseveraladvantagesoverconventionalmethods，includingalowsteriliza－

tiontemperature（typicallylessthan70℃）andashortsterilizationperiodofseveralminutesto

Onehour・Byuslnghighermicrowavepower，WeCanaChievethesamesterilizationinashorter

treatmenttime・However，theriskofheatdamagecausedbythesurfacecontactbetweenthe

plasmaandthemedicalinstrumentbecomesserious，eSPeCiallyforplasticmaterials．Forthis
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study，tOaChievesterilizationatalowtemperatureoflessthan70℃，aPulse－mOdulatedmicro－

wavesystemwasused・Thesterilizationcharacteristicsof106G・StearOthermophilussporesas

biologicalindicator（BI）werestudied・MechanismsofplasmasterilizationwerestudiedinO2，N2

andN2－02plasmas・Toexpandtheapplicationofmicrowaveplasmasterilizationtechnique，a

large－VOlumemedicalsterilizeruslngmicrowaveplasma，Whichcouldachievelargesterilization

volumeandintemalsterilizationeffect，WaSdeveloped．

Forplasmasterilization，theBIsusedwereG・StearOthermophilussporeswithpopulationoflO6，

whichwerespreadonasmallstainlesssteeldiscandplacedinPetridishessetonamovable

substratestageabout15－23cmbelowthequartzvacuumwindowin40－cm－diametersurface－

waveplasma（SWP）device．Duringplasmairradiation，thestagetemperaturewasmeasured

uslngtherm0－1abelsheetsattachedtothePetridish・Afterplasmairradiation，thesporeswere

incubatedinculturesolutionforsevendaysatanincubationtemperatureof55－60℃・Subse－

quently，ltCOuldbedeterminedwhetherthesporeshadbeenkilledornotbecausethecolourofthe

culturesolutionchangedfrompurpletoyellowifthesporeswerestillviable・

SterilizationofBIsampleswith106G・StearOthermophilussporeswasconfirmeduslngCOntinu－

ouswave（CW）SWPinO2，N2andN2－02mixturegaswithin4min・ItwasfbundthatalltheBI

samplesweresterilizedbythepulse－mOdulatedoxygenplasmawhenthetotalmicrowaveontime

waslongerthan120S，eVenWhentheon－durationperpulsewaslO〃S・Basedonthetherm0－1abel

measurements，itcanbeshownthatthesurfacetemperatureofthePetridishduringtotalprocess－

ingperiod，WaSalwayslessthan70℃・Whenthetotalmicrowaveontimewasmuchshorterthan

120S，Wefoundthatalongeron－durationperpulsewasrequiredfbrsuccessfulsterilization・

Tostudythemechanismofplasmasterilization，diagnosesofplasmauslngOPtlCalemissionand

massspectrometry，andSEManalysesofshapesofsporesafterplasmatreatmentswereapplied・

ThereexistUVemissionsinN2－02mixturegasdischargeplasma・Severalstronglinesat282・0，

297．7，313．6，315．9，337．1，357．7nmwereoriginatedfromthesecondpositivesystems（C3nu→

B3ng）ofN2mOlecules・SeveralUVemissionsat214・1，226・9，237・0，247・9，258・8nmwere

consideredoriginatedfromNOγSyStem（A2∑＋→X2n）・Theymightplaysomerolein

sterilizingthesporesinadditiontoN2pOSitivesysteminthewavelengthreglOnOf300～400nm

andtheetchingprocessduetooxygenradicals・

Inthenewlarge－VOlumemicrowaveplasmasterilizer，adischargetransitionbetweenSWPand

volume－WaVeplasma（VWP）couldbecontrolled・Sofar，Wehavedemonstratedsterilizationof

thesporespackagedinglassinepouchusingSWP／VWPfilledthenewsterilizerwithair－Simu－

latedN2－02gaSmixture・Wehaveconfirmedthatthewrapped108Bacillusatrophaeussporesand

lO7G・StearOthermophilussporesweresterilizedbyCWortime－mOdulatedmicrowaveexcited

O2，N2andN2－02plasmasfornetontimeofroughly20min・Whenwatervaporwasaddedon

diffbrentgasspeciesplasma，ithasbeenfoundagreatimprovementonsterilizationeffect，eSPe－

一78－



Ciallyonintemalsterilizationofpolyethylene（PE）filmwrappedmaterials．

Thepossiblesterilizationmechanismswerestudiedandsummarizedaspresentedbelow．When

microwaveenergywasinducedtoachamberfilledwithoxygen，nitrogenandpurewater，micro－

WaVePlasmawasexcited，thenUVradiation，OXygenradicalsandsomestrongoxidizerwouldbe

PrOduced・Consequently，SPOreSWillbeinactivatedbyUVradiation，beetchedbyoxygenradi－

Cals，beoxidizedbysomestrongoxidizer・IfsporeswerewrappedbyPEfilm，OXygenradicals

WOuldlooseenergywhilecontactlngPEfi1m，therefbre，OXygenradicalswouldbeshutdownby

PEn1m．
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論　文　審　査　結　果　の　要　旨

近年、医療用滅菌としてエチレンオキサイドガス滅菌あるいは高圧蒸気滅菌（オート

クレーブ）が広く用いられている。しかしながら、前者では低温処理は可能であるが、

ガスの毒性など環境面の問題が指摘されており、後者では121℃での高温処理のため耐

熱性の材料に限定されるなどの問題が残されている。またγ線や電子線を用いる滅菌法

では、大型設備が必要であるなど、コスト面の問題や滅菌対象物の改質の問題が指摘さ

れている。このような背景の下、近年、プラズマを用いた低温滅菌法が注目されている。

本論文は、低圧力マイクロ波放電プラズマおよび大気圧放電プラズマを用いた有害物質

を用いない低温プラズマ滅菌に関する実験結果をまとめたものである。

第1章は序論で、従来用いられている種々の滅菌・殺菌法を紹介し、プラズマ滅菌に

関する研究動向および本論文の位置づけを述べている。第2章では滅菌実験に用いたマ

イクロ波励起表面波プラズマの生成装置および放電特性について記述している。また第

3章では表面波プラズマと体積波プラズマの放電特性の違いを述べ、大容積マイクロ波

プラズマ実験装置を用いた実験により、両者放電プラズマ間の遷移を入射パワーと動作

圧力により容易に制御できることを示している。第4章は、本研究で用いた滅菌評価法

について記述している。第5章では、表面波プラズマによる低温滅菌実験の結果を示し、

酸素プラズマでは酸素ラジカルによるエッチング効果が、窒素プラズマでは波長帯域

280nm～360nmにおける窒素分子からの紫外線発光が主な滅菌要因であることを示し

ている。また、空気を模擬した窒素・酸素混合ガスを用いたプラズマでは、上記の効果

に加え、波長帯域200nm～280nmにおける一酸化窒素からの紫外線発光が相乗的に作

用し、さらに高速な滅菌特性が得られることを明らかにしている。第6章では包装され

た医療器具の滅菌を実現する方法として体積波プラズマを用いた低温滅菌法を提案し、

温度90℃程度において104～108個の枯草菌を約20分間で死滅できることを示している。

なお、さらに低温化を実現するため、パルス放電プラズマを用いた滅菌実験を実施し、

水蒸気を添加した空気模擬プラズマにおいて温度60℃以下で106個の枯草菌の死滅を確

認している。第7章では大気圧アルゴンプラズマジェットを用いた滅菌実験について記

述し、その滅菌要因が大気中で生成されるオゾンおよび窒素分子から放射される紫外線

発光の可能性があることを示している。第8章はまとめであり、本論文の結果を総括し

ている。

以上のように、本研究では低圧力マイクロ波放電プラズマおよび大気圧放電プラズマ

を用いた低温滅菌の可能性を示し、今後の医療分野あるいは食品分野への応用に関する

有用な知見を与えている。よって、本論文は博士（工学）の学位を授与するに充分な内

容であると認定する。
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