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Abstract

　Particles suspended in liquid with diameters between several nanometers and micrometers have two con-

flict faces. In one aspect, they are valuable industrial nanomaterials, and in the other they are pollutants which 

would have adverse effects on cleanliness. In industries accurate measurements of particle number concentra-

tion in ultrapurewater, chemicals, blood, injections, infusion, and tap water, are needed, and therefore the qual-

ity control of liquid-borne particle counters (LPCs) which is used for the measurement of particle number con-

centration is important. In this report, a survey on measurement techniques of number concentration of liquid-

borne particles used in industries and required metrological standards was conducted.

　Although semiconductor industry needs to control particles with diameters smaller than 100 nm suspended 

in ultrapurewater and chemicals, quality control of these measurements at a satisfactory level is not available. 

To meet these demands for the diameter range, the National Metrological Institute of Japan at the National 

Institute of Advanced Industrial Science and Technology (NMIJ/AIST) is progressing development of national 

primary standard for the number concentration of liquid-borne particles and planning an expansion of calibra-

tion range down to 50 nm (current calibration range: 2 μm – 20 μm). Toward the expansion of the calibration 

diameter range, literature investigation of several calibration techniques was conducted.

　LPC of non water medium, such as blood cell measurement or particle measurement in oil are in need of 

novel calibration techniques applying accurate number concentration standards. This report investigated ap-

plicability and potential issues in using AIST’s standards of number concentration for liquid-borne particles to 

liquid media other than water.

1．はじめに

液中に浮遊している粒子は様々な性状をもち，大きさ
についても肉眼で確認可能なものからナノメートルオー
ダまで多岐にわたる．液中粒子には人間にとって好まし
くない有害物質としての側面がある．例えば半導体・エ
レクトロニクス産業では，製品製造過程で部品に付着す

る粒子は製品の信頼性低下を招く汚染物質としてみなさ
れ，部品洗浄用の超純水・薬液に対して厳しい清浄度管
理が求められる．医薬品業界では人体への異物の混入を
防ぐ目的で，注射剤や輸液に対して不溶性粒子試験を行
うことが各国の医薬品の規格基準書である薬局方で定め
られている．他方で液中粒子は有益な作用をする物質・
機能性材料という見方もできる．例えば金属ナノ粒子や
カーボンナノチューブに代表される工業用ナノ材料は，
ナノテクノロジー分野でマイクロ・ナノメートルオーダ ＊物質計測標準研究部門粒子計測研究グループ
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での高度なサイズ制御が行われており，エネルギー効率
の向上やユニークな物理・化学特性の発現と産業利用を
目指し，新たな機能性材料の開発が進められている．生
命活動に欠かせない役割を果たしている赤血球や白血
球，血小板など，血液中に含まれる血球細胞も液中粒子
の範疇内であり，臨床検査現場では血液検査の中で血球
計測が日常的に行われ，健康状態を把握するための指標
に利用されている．
上で説明した事例では液中粒子の個数濃度・粒径分布
を把握することを目的として様々な液中粒子計測技術が
用いられており，いずれの場合も目的とする粒径範囲の
正確な粒子数濃度を測定することが求められる．液中粒
子計測技術の進展は著しく，液中粒子数濃度を自動的に
測定可能な液中粒子計数器が開発・市販され，幅広い
ユーザに利用されている．液中粒子計数器の利用分野の
広汎さから，液中粒子計数技術が産業界で果たす役割は
大きく，液中粒子計数器に対する適切な精度管理はます
ます重要になることが予測される．液中粒子数濃度測定
値の信頼性を保証し適切な精度管理を行うためには，測
定結果の根拠を明確に示す必要がある．一般には一連の
測定操作で得られる測定量が信頼できる計量標準にト
レーサブルであることで，測定値の信頼性の範囲（不確
かさ）を示すことができる．液中粒子数濃度に対しても
同様に，信頼できる粒子数濃度標準を用いた校正体系を
実現することで，測定値の不確かさを示すことができ
る．
本調査研究では産業界での液中粒子数濃度測定技術の
利用実態を把握することと，液中粒子数濃度標準の実
態，さらには今後の標準開発のための指針を得ることを
目的とし，液中粒子数濃度測定技術に関する文献調査，
粒子計測器メーカや標準粒子メーカなど，関連する業界
へのインタビュー調査を実施した．本調査研究報告書は
この調査結果をまとめたものである．2章では液中粒子
数濃度測定の基本原理を説明し液中粒子計数器の技術動
向についてレビューする．3章では産業界での液中粒子
数濃度測定技術の利用事例を説明し，現場のユーザが抱
えている精度管理上の問題点をまとめる．4章では液中
粒子数濃度国家標準の供給の仕組みと今後開発が必要な
標準について述べる．5章では液中粒子数濃度標準を開
発するために今後取り組む校正技術について述べる．な
お本稿では液中粒子とは液体中に懸濁・分散しているナ
ノメートルからマイクロメートルオーダの固体状物質を
指すこととする．

2．液中粒子数濃度の測定方法

液中粒子計測法には様々な計測原理があり，その計測
原理を大きく分けると①個々の粒子を計測する個別評価
手法（カウント法）と，②多数の粒子を含む集合体に対
して計測を行う集合体評価手法（アンサンブル法）があ
る  1）．本稿で説明する液中パーティクルカウンタ  1

（Liquid-borne Particle Counter: LPC）は前者の個別評価
手法に基づく，個々の粒子からの何らかの信号応答を得
てその応答数を計数することで懸濁液中の粒子数濃度測
定が可能な計測器のことを指す．後者の集合体評価手法
に分類される液中粒子計測技術は，粒子群からの物理的
応答を得ることで粒径を測定するもの（例えば動的光散
乱法，静的光散乱法，レーザ回折・散乱法，小角 X 線
散乱法）であるが，これらの計測法では粒子数濃度の絶
対的な測定は困難である．そのため正確な粒子数濃度の
算出のためには粒子数濃度標準による校正が原則必要に
なる．本稿ではこれらの計測法については扱わない．こ
の章では個別評価に基づく様々な液中粒子数濃度測定技
術の基本原理について説明し，それぞれの測定手法がも
つ特徴をまとめる．表 1にこの章で説明する液中粒子数
濃度測定技術とその測定可能粒径範囲，対応する日本工
業規格（JIS: Japanese Industrial Standard），国際標準化
機 構（ I S O :  I n t e r n a t i o n a l  O r g a n i z a t i o n  f o r 

Standardization）規格  2）-11）の一覧を示す．測定可能粒径
範囲については LPC メーカのカタログ等を参考にして
作成した．

2. 1 光散乱式粒子計数法
光散乱式粒子計数法は，粒子による光散乱現象を利用
して粒径と粒子数を測定する方法である．光散乱式液中
パーティクルカウンタ（光散乱式 LPC）の原理を図 1 
に示す．粒子を含む液体はフローセルとよばれる石英や
サファイヤなどの透明材料でできた流路内を流れる．フ
ローセル内の一部にはレーザや LED等の光源からの光
が照射されており，粒子がこの光照射域を通過する瞬間
に光が多角度に散乱される．散乱光の一部はフォトディ
テクタで電気信号として検出される．粒子が検出域を通
過するときのみ信号が検出されるため，得られる電気信
号はパルス状になる．発生した電圧パルス 1 つが粒子 1 
個としてカウントされ，このときの電圧パルスの波高が

 1 狭義では光散乱式・光遮蔽式粒子計数器を指すが，本稿
では個別評価手法に基づく計測器をパーティクルカウン
タと呼ぶ．
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粒径の大きさに対応する．この粒子計数法は液中粒子の
みならず気中のパーティクルカウンタにも広く利用され
ている 12）．光散乱式 LPCには検出部のフローセル内を
流れる粒子全てを計数可能な全数計数型（全数計数型光
散乱式 LPC）と一部の粒子を検出する部分計数型（部
分計数型光散乱式 LPC）の 2 種類がある．いずれも測
定者の習熟度に対する依存性が少ない迅速・簡便な自動
計数技術であり，高速な時間応答が得られるのが特徴で
ある．サブマイクロメートル粒径域の検出が得意なこと
から，半導体製造現場での超純水や薬液の清浄度管理，
フィルタの性能試験，化学機械研磨（Chemical 

Mechanical Polishing: CMP）用のスラリー中の粗大粒
子管理など幅広い分野で利用される．光散乱式 LPCに
は検体からサンプリングした試料を測定するバッチ式
と，検体が流れているラインに LPCを組み込んでリア
ルタイムにモニタリングするインライン式があるが，液
中粒子数濃度の算出方法は同様である．懸濁液の試料流
量を q［mL/min］，測定時間を t［min］，粒子計数値を 

N ［個］とすると，液中粒子数濃度 C［個 /mL］は以下
の式で表現できる．

C＝ N―
q･t （1）

計数効率が 100 ％ではない LPCの場合は，式（1）の右
辺に対して計数効率を除することで，粒子数濃度を算出
することができる．光散乱式 LPCは ISO（ISO 21501-
2 3））および JIS（JIS B 9925  2））で規格化されており，こ
れらの規格には LPCの基本構成，粒径校正，粒径設定
精度，計数効率，粒径分解能，最大粒子数濃度，流量精
度，サンプリング時間，校正周期などが記述されてい 

る 13）．

全数計数型光散乱式 LPC
フローセル内の粒子通過域全面に検出用レーザを照射
し，液中に含まれる粒子を全数計数できるように設計さ
れているのが全数計数型光散乱式 LPCである．全数計
数型にはフローセル全体にレーザ光を照射する場合（フ
ローセル全面照射型）と，シースフロー構造をとること
でフローセル内の一部のみを照射する場合の 2通りがあ
る．後者は細胞計測等で用いられる光学式フローサイト
メータに多く採用されている構造である．それぞれの照
射方式についてレーザ軸からみた模式図を図 2（a），（b）
に，フローセルの断面側からみた模式図を図 3（a），（b）
に示す．
フローセル全面照射型では図 2（a），図 3（a）に示す
ようにフローセル全面にレーザ光が照射される構造を
とっており，このような光学系を備えた全数計数型光散
乱式 LPCは主に粒径が数マイクロメートル以下の粒子
検出に広く用いられている．照射するレーザ光の光密度
が均一になるよう光学レンズで調節してあり，粒子の通
過域による散乱光強度の揺らぎが後述する部分計数型と
比べると小さい特徴がある．現在市販されている全数計
数型光散乱式 LPCで 100 ％の検出効率が保証されてい
る粒径は約 200 nmまでである 14）．
シースフロー型では図 2（b），図 3（b）に示すよう

に試料流がシース流に包まれた鞘状構造をとることで，
試料流をフローセルの中心軸に集中させている．シース

表 1  主な液中粒子数濃度測定技術の比較
測定法 原理 有効径 測定可能粒径範囲a)

JIS ISO 規格
全数計数型光散乱式粒子計数法 光散乱 光散乱相当径 0.1 μm – 20 μm JIS B 9925

2)

ISO 21501-2

3)

部分計数型光散乱式粒子計数法 光散乱 光散乱相当径 0.03 μm – 0.2 μm

光遮蔽式粒子計数法 光遮蔽 光散乱相当径 1 μm – 100 μm JIS B 9916

4)

ISO 21501-3

5)

顕微鏡法 画像解析 幾何相当径 0.001 μm – JIS Z 8827-1

6)

ISO 13322-1

7)

電気的検知帯法 電気抵抗 体積相当径 0.04 μm – 1600 μm JIS Z 8832

8)

ISO 13319

9)

粒子軌跡解析法 ブラウン運動 ブラウン拡散径 0.03 μm – 1 μm ISO 19430

10)

単一粒子誘導結合プラズマ質量分析法 質量分析 物質量相当径 0.01 μm – 10 μm ISO/TS 19590

11)

共振式質量測定法 共振周波数 質量相当径 0.05 – 5 μm

a): メーカのカタログ等をもとに作成．

表 1　主な液中粒子数濃度測定技術の比較

図 1　光散乱式・光遮蔽式 LPC の粒子検出原理．
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フロー型の長所としては，このような構造をとることで
フローセル壁面からの反射光・屈折光・表面汚染による
迷光の影響に起因するバックグラウンドノイズを低減で
きることである．欠点としては装置構造が複雑になり光
学系や流路の高精度な軸合わせや大量のシース用の超純
水が必要になることである．さらに試料流とシース流界
面での流体揺動が屈折率の揺らぎを引き起こすことで新
たなバックグラウンドノイズが生じる場合がある．バッ
クグラウンドノイズの増加は偽計数増加の原因となる．

部分計数型光散乱式 LPC
検出する粒子の粒径が 100 nm以下の領域では，光散

乱強度は粒径の 6 乗に比例する Rayleigh散乱領域にな
り，粒径が小さくなるほど光散乱強度の低下が著しく，
光学的に粒子を検出することが困難になることが知られ
ている 15）．

IR―
I0
＝ π4dp

6
―――8R2λ4（ ( n

m )2－1
――――
( n
m )2＋2）

2

(1＋cos2θ) （2）

ここで IRは散乱光強度，I0 は入射光強度，dpは粒径，R 

は粒子からの距離，λは光の波長，m，nはそれぞれ粒
子・媒体の複素屈折率，θは方位角である．上式から分

かる通り粒径が 2 分の 1 になると光散乱強度が 64 分の 

1 に減衰することから，検出粒子の微小化に伴い装置由
来のバックグラウンドノイズとの区別が困難になる．こ
のような微小粒径域での粒子検出を目的として用いられ
ているのが部分計数型光散乱式 LPCである．
部分計数型光散乱式 LPCの模式図を図2（c），図3（c）
に示す．部分計数型光散乱式 LPCは図 3（c）に示すよ
うに，集光レンズを用いてレーザ光密度を高めてフロー
セルの一部に照射するような機構を持ち，それによって
粒子の光散乱強度を高め，全数計数型光散乱式 LPCに
比べてより微小な粒子の検出を実現している．またレー
ザパワーを高めるとともに短波長レーザに変更するな 

ど  16），粒径 100 nm以下の微小粒子の検出感度向上に特
化した LPCが市販されており，現在市販されている部
分計数型 LPCの最小検出粒径は約 30 nm程度になって
いる．レーザ光を集光して光密度を高めたものをフロー
セル内のごく一部に照射しているため，照射面の中で光
密度が不均一になり，同じ大きさの粒子でもレーザ光を
通過する場所によって検出される光強度が変化す 

る  16），17）．さらに粒子がレーザ光を通過しない場合は検出
されない．フローセルを流れる粒子のうちレーザ照射域
を通過する割合，すなわち計数効率の決定には，粒子数
濃度標準を用いた校正を行う．市販されている部分計数
型光散乱式 LPCの計数効率は，最小検出粒径下限であ
る 30 nm付近では数％以下まで低下する．計数効率を
正確に決定することは難しく，そのため部分計数型光散
乱式 LPC による粒子数濃度測定値の不確かさは大きい．
このような微小粒径域の粒子を検出可能な LPCが必

要とされている背景は 3.1 節で説明する半導体業界から
の要望によるものが大きい．近年の半導体・電子部品の
高集積化に伴い，製造過程で用いられる部品洗浄液に含
まれる微小粒径域の粒子に対して，より厳しい粒子数濃
度管理が求められるようになったためである．半導体業
界で用いられる，20 nm－50 nmの微小な孔径をもつ
フィルタの性能評価試験にも部分計数型光散乱式 LPC 

図 3 光散乱式 LPC の全数計数型と部分計数型の照射方式の違い（フローセルの断面図）．
 （a）： フローセル全面照射型，（b） シースフロー型，（c）： 部分計数型．

図 2 光散乱式 LPCの全数計数型と部分計数型の照射方式
の違い （フローセルを横からみた図）．

 （a）：フローセル全面照射型，（b）：シースフロー型，
（c）：部分計数型．
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は利用されている 17），18）．

2. 2 光遮蔽式粒子計数法
粒子による散乱・吸収のためフォトディテクタに到達
する入射光量が減衰する原理を利用した粒子計数法を光
遮蔽式粒子計数法とよぶ．光遮蔽式パーティクルカウン
タ（光遮蔽式 LPC）は図 1 に示すようにレーザの光軸
上にフローセルを挟んでフォトディテクタが配列する構
造をもつ．フォトディテクタではレーザ光源から常に光
を受光しているが，フローセル内のレーザ照射面を粒子
が横切ると，粒子による光散乱・吸収現象によりフォト
ディテクタで受け取る光量は減衰する．そのため光散乱
式 LPCとは異なり負の電圧パルスを検出する方式とな
る．このパルス数がフローセルを通過した粒子数に，パ
ルス波高が粒子サイズに対応する．粒子による光減衰量
は消散（散乱＋吸収）効率に依存し，粒子 1個につき減
衰する受光量パワー変化量ΔP（W）は次式で表される．

－∆P＝I0ApQext （3）

Qext＝Qsca＋Qabs （4）

ここで I0 は入射光強度（W/m 2），Apは粒子の投影面積
（m 2），Qextは粒子の光消散係数，Qscaは粒子の光散乱係
数，Qabsは粒子の光吸収係数である．粒子数濃度は光散
乱式 LPCと同様に式（1）により算出できる．一般的な
可視光波長領域の光源を用いた場合，Qextは粒径数 μm

以上で 2に漸近する 19）．サブマイクロメートル粒径域の
粒子検出に有利な光散乱式 LPCに対して光遮蔽式 LPC 

は数μm以上の大粒径側粒子の検出が得意であり，この
粒径域の粒子数濃度測定が行われる注射剤・輸液中の異
物管理や作動油・潤滑油中の固体粒子汚染管理に広く用
いられている．光遮蔽式 LPCは ISO（ISO 21501-3  5））
および JIS（JIS B 9916 4））で規格化されている 13）．

2. 3 電気的検知帯法
光学的な検出法によらない電気的手法を用いた液中粒
子計数技術として，電気的検知帯法（Electrical Sensing 

Zone Method）がある．図 4に電気的検知帯式液中パー
ティクルカウンタ（電気的検知帯式 LPC）の原理図を
示す．装置容器内には電解液が満たされており，陽極と
陰極の間に電圧を印加することで一定の電流が流されて
いる．両電極間は電解液の大部分がガラス製の絶縁体
（アパーチャチューブ）を挟んで絶縁されているが，ガ
ラス管の一部に数 10 μm－2000 μm程度の微細なアパー
チャが設けられており，この箇所が粒子検出域となる．

ポンプの吸引によって試料液体がアパーチャを通じて流
れると，試料中の粒子がこの領域を通過する瞬間に電極
間の電気抵抗が増大し，これを抵抗パルスとして計数す
ることで粒子計数が可能となっている 2．粒子数濃度 C 

［個 /mL］の測定は式（1）に従い，粒子計数値 N［個］ 
とポンプにより吸引される懸濁液の流量 q［mL/min］
を正確に測定することで算出できる．粒子が検出域を通
過する際に発生する電気パルスの振幅は粒子により排除
される電解液の体積分に比例する．そのため得られる測
定結果は体積相当径基準の粒径分布である．一般的に粒
子の電気伝導度は電解液と比べて小さい必要があるが，
金属やカーボン，シリコンなどの導電性が高い粒子 3 や
有機物に対しても測定可能である．この計測法は血液細
胞の測定事例が多く，主に臨床検査での血球計数に広く
用いられる液中粒子計数法である．
電気的検知帯式 LPCの検出可能粒径範囲は主にア

パーチャの孔径に依存する．アパーチャ径に対し粒子が
小さすぎると，得られるパルス信号が電気ノイズに埋も
れてしまい，粒子が大きすぎるとアパーチャへの目詰ま
りが発生しやすくなるため，検出可能粒径域は孔径の 

2  ％－60 ％ 8），9）の粒径に限定される．作製可能なアパー
チャ径の制約により，市販されているガラス製アパー
チャチューブでは粒径が数 100 nm以下の粒子検出は困
難であったが，近年アパーチャ径を自在に変化させるこ
とが可能でサブミクロン粒径域の粒子を検出可能な 

Tunable Resistive Pulse Sensor（TRPS） が 開 発 さ れ 

 2 例えば電圧一定型の場合，検出部への粒子通過による抵
抗値変化は電流値の低下から読み取る．

 3 ただし表面電位層の形成を妨げないような適切な電圧の
印加が必要となる．

+ ー

→

電解液 検出域
(アパーチャ)

増幅回路 計数回路

ポンプ

図 4　電気的検知帯式 LPC の粒子検出原理．
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た 20），21）．TRPS はミクロン径の小孔を持ち，張力を加え
ることでアパーチャ径を制御可能な高分子膜等を用いた
センサである 22）．このセンサを用いた電気的検知帯式 

LPCによる粒径 220 nm，330 nm，410 nm の単分散ポ
リスチレンラテックス（PolyStyrene Latex: PSL）粒子
およびそれら混合懸濁液の測定では妥当な平均粒径・粒
径分布測定値を得られたことが報告されている 23）．
電気的検知帯式 LPCの測定可能粒径下限の制約要因

はアパーチャ径だけではない．アパーチャ径の微小化に
伴い基準となる電流（電圧）値自体が小さくなる．その
ため粒子通過時に生じる電流（電圧）値差も小さくなり，
電気ノイズ信号との区別が困難になる．この問題に対す
る解決策として溶液の電解質濃度を高めることで溶液の
電気抵抗を小さくする工夫があるが，そうした場合は凝
集や浸透圧による粒子サイズ変化が生じるおそれが生じ
る．電気的検知帯式 LPCは ISO 13319 および JIS Z 8832 
で規格化され 8），9），測定に適合する電解液は粒子種ごと
に Appendix D（附属書 D）で一覧化されている．

2. 4 顕微鏡法（直接検鏡法）
液中粒子数濃度の測定に古くから用いられてきた測定
手法として，顕微鏡による粒子計数法（直接検鏡法）が
ある．通水フィルタや平面度の高いシリコン基板等の表
面に粒子を捕集し，光学顕微鏡や電子顕微鏡により撮像
することで，捕集面上に残った粒子数を目視計数する手
法である．捕集面の一部のみを観察し，計数視野面積率
から全捕集粒子数を推定する部分計数法や，捕集面全面
を計数する全数計数法 24），25）に大別できる．図 5に顕微鏡
法による粒子計数法の原理を示す．粒子数濃度が低く清
浄度の高い試料に対してはフィルタ通水法を用いる（図
5（a））．例えばニュクリポア膜 26）や中空糸膜 27）を用いて
既知量の懸濁液を通水することでフィルタ上に捕集され
た粒子数から粒子数濃度を算出する．粒子数濃度が高い
場合は平面基板へ液滴を滴下する方法が適している（図
5（b））．平面シリコン基板にマイクロピペット等によ
り既知量の液滴を滴下してから滴下範囲にある粒子数を
計数することで粒子数濃度を算出できる．顕微鏡法は粒
子形状や大きさなどを直接目視観察が可能なことから，
古くから超純水の清浄度管理  28）や油中の汚染粒子管理  29）

など，非常に広汎な分野で利用されている．粒子数濃度
C［個 /mL］の算出には，全数計数法の場合は捕集面上
に通水・滴下した試料懸濁液体積 V［mL］と粒子計数
値 N［個］を用いて求めることができる．

C＝ N―
V

 （5）

部分計数法の場合はろ過膜の有効ろ過面積 Afと実際に
測定した視野面積 aから通水した懸濁液中に含まれてい
る粒子数濃度を算出する．

C＝ N―
V
×Af―

a
 （6）

顕微鏡法の問題点として，粒子捕集から撮像・計数ま
での手順が煩雑かつ多大な時間を要することから測定の
迅速性は低い．また超純水などのように清浄度が高い試
料の場合は液中に含まれている粒子が少なく，統計的信
頼度を確保するために多くの粒子数を捕集するまで大量
にフィルタに通水する必要がある．また通水前のフィル
タ上に粒子が存在する場合，もともとフィルタ上にある
粒子数をブランク粒子数として通水後の計数値から差引
く必要があり，不確かさ要因の増大につながる．顕微鏡
法による粒子数濃度の測定精度向上のためには，もとの
フィルタに含まれるブランク粒子の低減と十分な数の粒
子数を捕集することが必要である 30）．

2. 5 粒子軌跡解析法
粒子軌跡解析（Particle Tracking Analysis: PTA）法は

個々の粒子のブラウン運動を CCD，CMOSカメラなど
で追跡することで，その粒子数とブラウン拡散径を求
め，個数基準の粒径分布を測定する方法である  31）．図 6 
に PTA法による粒子計測原理を示す．PTA の装置内で
は試料懸濁液に照射されたレーザの粒子による側方散乱
光をカメラで検出する仕組みになっており，カメラに

図 5 顕微鏡法（直接検鏡法）による粒子計数法．
 （a）：フィルタ通水捕集による粒子捕集，（b）： シリ

コンウエハへの液滴滴下による粒子捕集．
 OM: Optical Microscope; SEM: Scanning Electron Mi-

croscope; TEM: Transmission Electron Microscope.
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映った光散乱スポットを粒子とみなす．サブマイクロ
メートル粒子はブラウン運動が活発になり，個々の粒子
について単位時間当たりの平均移動距離を求めることに
よって粒径を算出する．PTA法により求める粒径はブ
ラウン拡散径であり，以下の Stokes-Einstein式に基づ
いて算出できる．

(――x, y) 2＝4Dt （7）

dp＝
kBT―――3πμD  （8）

ここで Dは拡散係数，(x, y)2 は 2 次元での平均二乗変
位，tは測定時間，kBはボルツマン定数，μは媒体の粘度，
dpは粒径である．粒子計数に関してはカメラの視野内
に映った粒子を計数するため，粒子数が少ない清浄度の
高い試料に対しては統計的信頼性を確保することが困難
である．市販装置の中にはブラウン運動の観察に支障を
及ぼさない程度にシリンジポンプによる加圧操作を行
い，観察視野を少しずつ移動させることでより多くの粒
子計数値を得ることができる機構を持った装置もあ 

る  32），33）．粒子数濃度 C［個 /mL］は式（5）と同様にカ
メラの視野内に映った粒子の計数値 N［個］と測定試料
体積 V ［mL］（カメラの観察視野とレーザ照射域が重
なった領域の体積）をもとに算出する．

PTA法は光散乱式 LPCや光遮蔽式 LPCとは異なり，
粒径既知の標準粒子による校正をせずに粒径測定が可 

能  34）であることに加え，ブラウン運動が顕著なサブミク
ロン粒子であればどのような組成・形状の粒子でも粒径
分布測定が可能である．一方で粒子数濃度を算出する場
合は測定試料体積 Vを正確に見積もることが難しい点
に加え，測定中に測定視野から外れた粒子を計数処理上
どのように扱うかについて問題がある．

2. 6 単一粒子誘導結合プラズマ質量分析法
微量元素分析に広く用いられている誘導結合プラズマ
質量分析法を金属・金属酸化物ナノ粒子の計測に応用し
た例が単一粒子誘導結合プラズマ質量分析法（Single-

Particle Inductively-Coupled-Plasma Mass-Spectrometry: 

SP-ICP-MS）である 35）-37）．この計測法は通常の ICP-MS 

とは異なり試料の酸分解・溶液化を行わず，ナノ粒子懸
濁液をネブライザで気相に噴霧したあとにプラズマトー
チ内に粒子状のまま直接導入し，分解・イオン化させた
ものを質量分析計で検出する．SP-ICP-MSによるナノ粒
子計数の原理を図 7に示す．検出器の時間分解能を高め
ることで個々のナノ粒子の信号ピークを一つずつ区別で
きるようになっており，このパルス数が粒子数，個々の
パルス面積が着目した元素の物質量に対応する．これら
を計数することで懸濁液中に含まれているナノ粒子の個
数基準粒径分布を算出することが可能である．SP-ICP-

MS 測定により得られた粒径分布からの粒子数濃度算出
には，試料懸濁液の噴霧から検出器までの輸送効率を補
正する必要がある 38）粒子数濃度 C［個 /mL］は検出部で
の粒子計数頻度 fcount［個 /min］，ネブライザから検出部
までの粒子輸送効率ηおよびネブライザからの懸濁液噴
霧量 qnebulizer［mL/min］から求まる 37），38）．

C＝ fcount―――――
η×qnebulizer

 （9）

プラズマトーチ内に導入された粒子が完全に分解・イオ
ン化されない場合，正しい粒径分布測定値が得られない
可能性がある．例えば 60 nm，80 nm，100 nm，150 
nm，250 nm金粒子の測定事例では，それぞれの粒子か
ら得られる信号強度は粒径の 3乗に対して直線関係が得
られた一方で，250 nm粒子の信号強度はこの直線から
外れたことが報告されている 39）．この効果に対して適切
な補正を行わないと大粒径側で正しい粒径値が得られ
ず，正確な粒子数濃度が得られない．粒子数濃度測定値
の過小評価要因としては，粒子の凝集体の生成や，信号
取込み時の処理上で複数の粒子が 1個の粒子として計数
されることにより発生する同時通過損失  40）などが挙げら
れる．

SP-ICP-MSによるナノ粒子計測の検出可能粒径下限は
主に装置感度，バックグラウンドノイズ等に依存する．
最小検出粒径下限はバックグラウンド信号強度の標準偏

ガラス
レーザ

対物レンズ
カメラ

サンプル

観察視野

図 6　粒子軌跡追跡 (PTA) 法の粒子検出原理．
図 7 単一粒子誘導結合プラズマ質量分析法（SP-ICP-MS） 

の粒子検出原理．
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差の 3倍に相当する粒径とする場合が多い 41）．金属ナノ
粒子の組成別の検出可能粒径下限が Leeら  41）により調べ
られており，金属種によっては粒径 10 nm程度の粒子
検出が可能であることが報告されている．

2. 7 共振式質量測定法
共 振 式 質 量 測 定（Resonance Mass Measurement: 

RMM）法は試料懸濁液の質量密度変化に伴う共振周波
数変化を検知することで粒子計数を行う方法であ 

る  42），43）．RMM法による粒子計測の原理を図 8 に示す．
マイクロカンチレバー内に幅約数μm程度の微細な流路
が形成されており，この流路の中を試料懸濁液が流れる
ようになっている．媒体のみが一定の流量で流れている
間はカンチレバーの共振周波数は変化しないが，媒体と
密度差がある粒子状物質（または気泡）が流入すると，
カンチレバーに質量変化が生じ共振周波数変化が生じ
る．媒体に対し密度が大きい粒子の場合には共振周波数
は低下し，密度が小さい場合には共振周波数は増加す
る．共振周波数変化は粒子がカンチレバー内の流路を通
過しているときだけ，時間経過に対してパルス状に生じ
る．このイベントを粒子の 1カウントとし，カウント総
数 N ［個］とカンチレバー内に流れた流量 q［mL/min］
から式（1）に基づき懸濁液中の粒子数濃度 C ［個 /mL］
を算出する．RMM 法は測定原理上，媒体に対して密度
が大きい粒子と小さい粒子を識別できることから，気泡
と粒子を区別可能である数少ない LPCとしてウルトラ
ファインバブル（Ultrafine bubble: UFB）の計測に利用
されている  44）．この計測法はカンチレバー内の流路に流
す試料流量が約 10 pL/s－100 pL/s 42）と非常小さいこと
から，粒子数濃度の迅速測定には向かない欠点がある．
また装置内流路に導入した試料懸濁液の全量をカンチレ
バー内の微細流路に導入する構造をとっておらず，懸濁
液中粒子を全数計数することはできない．正確な粒子数
濃度の測定のためには装置内で流路が分岐することによ
り生じる粒子数濃度の偏りを考慮する必要がある．

2. 8 エアロゾル計測技術応用法
液中粒子の微小化に伴い，特に 100 nm－200 nm以下

の粒径域では光学的に検出困難になることを 2.1 節で述
べた．100 nm 以下の超微小粒子（Ultrafine particle: 

UFP）に対しては，数 nm以上の検出が可能なエアロゾ
ル計測技術を応用することも有用である  45）．エアロゾル
計測法の一つとして、懸濁液中の粒子を、空気による加
圧噴霧方式，（超）音波等を用いた振動方式，エレクト
ロスプレー方式等の噴霧技術を用いてエアロゾル化し気
中に分散させ，分散粒子を凝縮成長させ光散乱法で検出
するものがある。このような機構を備えた市販の粒子計
数器として，エアロゾル計測分野で広く用いられている
凝縮粒子計数器（Condensation Particle Counter: CPC）
がある  46）．CPCの原理を図 9 に示す．CPCはインレッ
トとなる試料導入部，作動液蒸気の飽和部，凝縮部，粒
子検出部で構成される．インレットを通過したエアロゾ
ルが飽和部で作動液蒸気と十分に混合したのち，凝縮部
に到達すると粒子の凝縮成長が始まり，数μm程度 47）の
大きさまで粒径成長する．こうして光学的に検出可能な
粒径に成長した粒子が検出部に到達すると，半導体レー
ザや LED光源からの光の散乱を発生することで粒子数
を計数することができる．CPC単体では粒径分布測定
はできないが，インレットの上流部に微分型移動度分析
器（Differential Mobility Analyzer: DMA）のような分級
器 を 挟 む こ と で 粒 径 分 布 測 定 も 可 能 に な 

る  48），49）．DMAは荷電粒子の粒径による電気移動度の違

マイクロカンチレバー

サンプル ドレイン

バッファ ドレイン

図 8　共振式質量測定（RMM）法による粒子計数． 図 9　凝縮粒子計数法による粒子検出原理．
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いを利用した分級器であり，CPCと組み合わせること
で約数 nm－1 μmの範囲でエアロゾル粒径分布を迅速測
定可能となる．DMAと CPCを組み合わせて構成され
るエアロゾル粒径分布測定システムは Differential 

Mobility Analyzing System（DMAS）と呼ばれナノ粒子
計測に広く用いられている  47）．

DMAS を用いた場合の液中粒子数濃度測定法につい
て説明する．図 10 に示すのは測定システムの構成であ
り，気相噴霧部（ネブライザ），電荷調整部（荷電器），
分級部（DMA），検出部（CPC）で構成される．気相噴
霧部ではネブライザにより懸濁液を消費速度 qsuspension 

［mL/min］でエアロゾルを発生する．このうち電荷調
整部に輸送されるエアロゾル流量を qaerosol［cm 3/min］
とする．荷電器内では荷電状態が未知のエアロゾル粒子
を気体イオンと衝突させ，既知の荷電状態へと調整す
る．荷電器を通過したエアロゾル粒子の荷電率は粒径の
関数であり，粒径ごとの荷電率 fcharge,dpを理論 50），51）によ
り推定する．粒子は分級部に輸送され，電気移動度の粒
径による違いを利用して DMAで分級される．分級され
た粒子を CPCで計数することで各粒径ごとの粒子数濃
度，つまり粒子数濃度の粒径分布 dC/dlog dp［個 /cm 3］
を測定する．測定された粒径分布を計数目的の粒径範囲
で積分することで気中粒子数濃度 Caerosol［個 /cm 3］を
算出する．

Caerosol＝∫logdp
1―――

fcharge,dp
･ dC―――

dlog dp
dlog dp （10）

ネブライザによる粒子発生頻度が時間に対して一定であ
ることを仮定し，このときの液相から気相への粒子噴霧
効率をαとおくと液中粒子数濃度 C［個 /mL］は次式で
算出できる．

C＝ Caerosol―――α  
qaerosol―――

qsuspension
 （11）

ネブライザと DMASによる測定を組み合わせること
で，液中に懸濁している 100 nm以下の微小粒子を高い
粒径分解能で測定することが可能である．DMASを用
いた 3種類の粒径の単分散金ナノ粒子の粒径分布事例で
は，30 nm，50 nm，80 nmの個数濃度ピークを明確に

区別できたことが報告されている  52）．エアロゾル計測法
を利用した液中粒子数濃度測定は，ナノ毒性評価に用い
る暴露試験用懸濁液の評価 53）や，CMPスラリー中のコ
ロイダルシリカの粒子数濃度評価 54），55）などに用いられ
ている．
エアロゾル計測法により液中粒子数濃度を測定する際
に起こりうる測定誤差要因を述べる．第一に式（11）で
はネブライザによる粒子の噴霧効率αが変化しないこと
が仮定されているが，懸濁液の蒸発に伴い懸濁液中の粒
子数濃度が増加し 56），輸送空気中に含まれる粒子数が時
間経過に伴い変動する場合がある．またこの噴霧効率α
を正確に決定することが難しいため，エアロゾル計測法
により定量的な液中粒子数濃度測定値を得るには，粒径
と粒子数濃度が既知の標準懸濁液を校正に用いることが
必要となる  53，57），58）．第二にネブライザを用いて懸濁液を
エアロゾル化した場合，懸濁液中の粒子がもつ本来の粒
径分布が保存されない可能性がある．例えば気相噴霧後
の粒子には水分（溶媒）が多く含まれるため，拡散ドラ
イヤやヒータ等の乾燥器を通して水分（溶媒）を除去す
るが，懸濁液中に溶存していた不揮発性物質は残渣粒子
として輸送空気中に残る  59），60）．また計数目的粒子の表面
にこれらの不揮発性物質がコーティングされること 

で 61），62），計数目的粒子の粒径を増大させる可能性があ
る．さらに計数目的粒子同士が凝集するとみかけ上の粒
子数が減少するため 63），これも粒子数濃度の過小評価の
原因となる．

3．産業界での液中粒子数濃度測定の利用例

この章では産業界での液中粒子数濃度の測定事例を紹
介し，精度管理の実態や課題について述べる．最後に産
業界で求められている液中粒子数濃度標準について簡潔
にまとめる．

3. 1 半導体製造現場での超純水・薬液の清浄度管理
半導体デバイスの高機能化・大容量化に向けて集積回
路内の高集積化が進んでいる．DRAMメモリーセル間
の距離は年々狭まっており，集積回路に付着する汚染粒
子が製品の品質や歩留まりに及ぼす影響は大きくなって
いる 64）．そのため半導体製造工場ではクリーンな製造環
境づくりが製品の信頼性向上に重要になっている．半導
体部品の製造工程では粒子が発生するので，超純水・薬
液による洗浄 65），66）が行われており，ウエハ表面付着粒子
の検査 67），68）が日常的に行われている．超純水・薬液によ
る洗浄は半導体製造工程内で大きな比率を占めてお図 10　エアロゾル計測法による液中粒子計数法の概要図．
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り 69），洗浄液の清浄度管理は重要である．そのため洗浄
液に含まれる微小粒子をモニタ可能な LPCが製造現場
での清浄度管理に広く利用されている．
国際半導体技術ロードマップ 2.0 70）（International 

Technology Roadmap for Semiconductors 2.0: ITRS 2.0）
には将来的な半導体製造技術への要求事項がまとめられ
ており，超純水中の汚染粒子に対する品質管理に必要な
粒径（Critical particle size）および粒子数濃度を示して
いる．表 2 に ITRS2.0 から一部抜粋したものを示す．
ITRS 2.0 によると製造環境での清浄度管理には粒径 10 
nm以下の汚染粒子の検出が必要であり，超純水中の粒
子数濃度は 1000 個 /L以下に管理することを求めてい
る．そのため粒径 10 nm以下の粒子計測技術が必要だ
が，現在市販されている部分計数型光散乱式 LPC の検
出可能下限粒径は約 30 nmであり，現状の微粒子計測
技術は半導体製造現場での要求レベルに対し十分に追随
できていない．このことは ITRS 2.0 の後継である，国
際デバイスおよびシステムロードマップ（International 

Roadmap for Devices and Systems: IRDS）のホワイト
ペーパー 71）でも言及されており，微粒子管理の困難さを
認めている．製造現場では超純水中の粒子数濃度測定に
前述の部分計数型光散乱式 LPCが用いられているが，
2.1 節で述べたように 100 nm以下の超微小粒子を検出
するには様々な技術的困難があることから，これらの装
置から得られる粒子数濃度測定値の不確かさは大きい．
以上の理由から半導体業界の LPCユーザは粒径 100 

nm以下の液中粒子数濃度標準を必要としているが，現
状はこの粒径域に対応した国家標準は存在しない．その
ため可測粒径下限が 100 nm以下である部分計数型光散
乱式 LPCの計数効率評価には，半導体産業の業界団体
である SEMI（Semiconductor Equipment and Materials 

International）が規格化した評価方法 72），73）が利用されて
いる．この規格で定められている試験手順の概要を 図 

11 に示す．評価試験に用いる粒子は単分散性が高く均
一な粒径をもつ PSL標準粒子  74），75）である．市販されて
いる PSL標準粒子の懸濁液は質量濃度が既知であり，
粒子の平均粒径・密度情報をもとに懸濁液中に含まれる

粒子数濃度を推定することができるので，その値を参照
標準としている．この PSL標準粒子懸濁液は非常に高
濃度であるため，LPC で測定可能な粒子数濃度まで純
水で希釈する必要がある．図 11（a）に示すように，
PSL 標準粒子懸濁液からマイクロピペットで懸濁液を一
定量分取し，超純水で 10 5－10 6 倍の定容希釈を行う（一
次希釈）．この一次希釈液を図 11（b）に示す試験系で 

LPC の可測粒子数濃度範囲まで定量的に希釈すること
で粒子数濃度既知の二次希釈液を得る．流量比から得ら
れる希釈倍率から理論的な二次希釈液の粒子数濃度を得
る．この希釈液を被試験用 LPCに導入し粒子数濃度測
定を行い，LPCの粒子数濃度測定結果と比較すること
で LPCの計数効率を評価する．現状ではこの定量希釈
法は粒径 100 nm以下を測定対象とする部分計数型光散
乱式 LPCの計数効率を評価する唯一の方法となってい
る．この評価方法の問題点としてはこのような希釈操作
をユーザが行うには煩雑であり，高倍率の希釈操作には
大きな不確かさを伴う．また母懸濁液となる市販の PSL 

標準粒子懸濁液ボトルはメーカ公称値で 1 ％の固形分質
量濃度としているものに対して，固形分が全て PSL粒
子由来であるという仮定のもとで，質量濃度から個数濃
度に変換している．そのためこの定量希釈法で求まる測
定結果は，参照標準の粒子数濃度の精確さが不明である
ため，必ずしも正確な計数効率が求められるとはいえな
い．
以上のことから部分計数型光散乱式 LPCは半導体生

産ラインでの粒径 100 nm以下の粒子を常時モニタでき
る唯一の LPCであるが，ユーザが求めるレベルでの精
度管理がなされているとは言えない．半導体業界の
LPCユーザが求めるのはより粒子数濃度の値が確かな
液中粒子数濃度標準である．特にユーザの使い勝手の良
さを重視した，日常の精度管理に用いやすい粒子数濃度
標準を必要としている．

3. 2 臨床検査現場での血球計数
人間の健康状態を診断するために病院の検査室では日
常的に血液検査が行われている．特に赤血球・白血球・

Year of Production 2017 2018 2019 2020 2021 2022 2023 2024 2025 2026 2027 2028

DRAM 1/2 Pitch nm 20 18 17 15 14 13 12 11 10 9.2 8.4 7.7

Critical particle size nm 10 9 8.5 7.5 7 6.5 6 5.5 5 4.6 4.2 3.9

Number of particles

>critical size

#/L 1000 1000 1000 1000 1000 1000 1000 1000 1000 1000 1000 1000

Number of particles for EUV

mask production >critical size

#/L 100 100 100 100 100 100 100 100 100 100 100 100

※ITRS 2.0 の Table YE3「Technology Requirements for Wafer Environmental Contamination Control」より一部抜粋．

表 2  ITRS 2.0 が超純水中に求める微粒子の管理レベル
表 2　ITRS 2.0 が超純水中に求める微粒子の管理レベル
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血小板などの血球濃度は臨床診断には必要不可欠であ
り，高い診断精度を維持し質の高い医療サービスを提供
するためには，血球数濃度測定の適切な精度管理が必要
である．近年は臨床検査室での検査精度の信頼性を保証
する手段として，ISO 15189（臨床検査室－品質と適合
能力に関する特定要求事項）などの検査室認定を取得す
る施設が増加しており  76），77），世界中で通じる品質保証シ
ステムを整えている．
血球計数装置は古くから電気的検知帯式 LPCが広く

使われているが，光学式フローサイトメータなどのレー
ザによる光学的検知法も使われている．電気的検知帯式 

LPC では電気抵抗の変化量に基づき血球計数が行われ
るが，光学式フローサイトメータ  78）では散乱光・蛍光解
析に基づき，より細かな血球分類が可能になっている  4．
表 3 に人間の血液に含まれる赤血球，白血球，血小板の
粒径・粒子数濃度範囲を示す．これらはおおよそ数 μm

から 20 μmの範囲に粒径分布をもつ．白血球は赤血球
と粒径分布が重なる領域が広く，濃度は赤血球よりも 3

 4 電気的検知帯式 LPC，光学式フローサイトメータのいず
れも血球計数の際には抗凝固剤の添加等の化学処理や，
生理食塩水等による希釈操作が必要になる．

桁ほど小さい．白血球計数の際には前処理として溶血剤
の添加により赤血球を溶血させる必要があり，適切な溶
血処理条件を検討する必要がある 81）．赤血球は最も濃度
が高く，白血球濃度は殆ど無視できるオーダであり，血
小板と粒径分布が重なる領域が少ないため，白血球と比
べ比較的正確な濃度測定が可能である 5．
血球計数分野では国際的に合意の得られた標準物質は
存在しないため 81），83），測定法に基づく参照標準の設定が
国際血液学標準化委員会（International Committee for 

Standardization of Haematorogy: ICSH）と臨床・検査標

 5 血小板数については光学式フローサイトメータを用いた
散乱光・蛍光解析に基づき赤血球と血小板の個数濃度比 
（RBC/Platelet）を測定し，別途電気的検知帯法で測定し
た赤血球数濃度を用いて血小板数濃度を算出する参照法
が ICSH，ISLHにより推奨されている 82）．そのためここ
では電気的検知帯式 LPCによる血小板の粒子数濃度測定
については触れない．

図 11 定量希釈法による部分計数型光散乱式 LPC の計数効率評価．
 （a）：一次希釈液の調製，（b）：二次希釈液の調製と計数効率評価の試験系．

赤血球 白血球 血小板
粒径 / μm 6.0 – 9.0 7.5 – 21.1 2.0 – 5.0

粒子数濃度 / 個 mL

-1

3.8 × 10

9

 – 5.6 × 10

9  80)

7 × 10

6

2 × 10

8

表 3  赤血球，白血球，血小板の粒径範囲と粒子数濃度79)

表 3　赤血球，白血球，血小板の粒径範囲と粒子数濃度 79）
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準 協 会（Clinical and Laboratory Standards Institutes: 

CLSI）を中心に進められてきた．赤血球と白血球の濃
度については ICSHが推奨する国際標準測定法による値
付け法 84）が用いられている．この基準測定操作法（以下
ICSH法），すなわち電気的検知帯式 LPCを使ったヒト
新鮮血への値付け法を一次標準とし，臨床検査室で得ら
れる赤血球個数濃度がこの一次標準にトレーサブルにな
るような校正体系が整えられている 85），86）．ICSH法に基
づく赤血球測定値のトレーサビリティを図 12 に示す．
まず ICSH法を参照測定法として健常者のヒト新鮮血に
対して精確に赤血球濃度を値付けする．この新鮮血を用
いて血球計数器メーカ内の実用標準器を校正する．校正
された実用標準器でキャリブレータと呼ばれる製造業者
製品校正物質 87）を値付けし，このキャリブレータにより
臨床検査現場で用いられる血球計数器を校正する．

ICSH法に基づく赤血球数測定操作手順の一例 80），88）を
説明する（図 13）．値付けを行う健常者のヒト新鮮血の

赤血球数濃度 CB はおよそ 3.8×10  9 個 /mL－5.6×10 9

個 /mLであり，最初に血液の希釈操作を行う．マイク
ロピペットとメスフラスコを用いて約 5×10  4 倍の定容
希釈を行い，その希釈率 R5 を正確に求める．赤血球の
検出には電気抵抗式 LPCを用いて行われているが，そ
の検出領域を赤血球が同時に通過する場合，本来 2 個と
数えるべきところを 1個として計数してしまう数え落と
しが生じる．この効果は濃度が高いほど顕著になるた
め，ICSH法では以下の手順によりこの同時通過損失の
補正を行うことになっている．5万倍希釈後血液試料濃
度 CBd に対し試料濃度 CBdi が 25 ％，50 ％，75 ％，
100  ％になるような希釈系列試料を作製する．これらを
それぞれ 12 回，6 回，4 回，3 回ずつ電気的検知帯式
LPCで測定し，各濃度における総計数値 nBdiを求める．
試料濃度 CBdiを横軸に，各希釈試料に対する計数値 nBdi

を縦軸にとり回帰直線をとると，仮に同時通過損失が起
こらないとすると回帰直線は水平になるはずだが（25 
％×12＝50 ％×6＝75 ％×4＝100 ％×3＝300 ％），実際
は試料濃度が高いほど同時通過損失が多く発生し見かけ
上計数値は減少するので回帰直線は右下がりになる．回
帰直線の y 切片は，理論上同時通過損失が発生しない無
限希釈を行った場合（試料濃度 0 ％）の血球計数値 nBd0

とみなせるため，ここにデータを外挿して得た計数値
nBd0 を 3 で割ることで（300 ％÷3＝100 ％）R5 倍希釈血
液の赤血球計数値 NBdを得る．得られた赤血球計数値
NBdに対しLPCでの測定試料体積VBdで割算することで，
最初に行った R5 倍の希釈血液試料の濃度 CBdが求まる．
CBdに希釈倍率 R5 を掛算することで，もとの血液中に
含まれていた赤血球の濃度 CBを算出できる．
この ICSH法による赤血球計数法は同時通過損失を考

図 12 ICSH 基準測定操作法に基づく赤血球数測定値のト
レーサビリティ．

1 

図  13． ICSH 基準測定操作法による赤血球数濃1 

度の測定法．  2 

 3 

 4 図 13　ICSH 基準測定操作法による赤血球数濃度の測定法．
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慮した妥当性の高い方法であると考えられるが，元の計
数値は血球計数器によるものであり，計数の偏り等の評
価がなされていないため，血球計数器の計数能力を保証
するものではない．また同時通過損失補正法の妥当性検
証や不確かさ評価の報告例は非常に限られており 80），液
中粒子数濃度の国家標準を用いた精度検証が求められて
いる．

3. 3 油圧作動液・潤滑油中の固体汚染粒子管理
潤滑油や油圧作動液は，電力会社の発電所や自動車製
造業等の産業用機械で多様な役割を果たすため使用され
ている．その役割を一例として挙げれば，潤滑油は機械
内部を循環し，摺動部の摩擦低減のみならず，発熱部を
冷却し，さらには機械設備内で発生する摩耗粉などの汚
染物質を運搬し除去している 89）．軸受部の油膜厚さは約
数μmから数 100 μmであり，この膜厚と同程度の粒径
の固体汚染粒子が潤滑油中に混入して摺動面に入り込ん
だ場合，摺動面は粒子により摩耗する 90），91）．その結果軸
受部は損傷し機械設備の動作不良や故障の原因となる．
また摺動面の膜厚よりも小さな粒径であっても，粒子数
濃度が高い場合は接触部材が損傷するという報告があ
る  92），93）．油中の固体汚染粒子を適切に計測することは，
産業設備機械が安全かつ適正な運転を保持することや，
油の劣化状態診断における初期スクリーニング検査を行
う上で重要な項目となる．
油中粒子の計数法は古くから顕微鏡法による粒子計数
法 94）が用いられてきたが，一方では現場での産業設備機
械の保全状態の迅速・簡便なオンラインモニタリングを
目的として自動油中粒子計数器 95）も用いられている．現
在市販されている油中粒子計数器の多くは 2.2 節で説明
した光遮蔽式の検出原理 96）が採用されており，JIS B 

9934 97）および ISO 11500 100）で規格化されている．油中粒
子数濃度の測定結果は ISO 等級（ISO 4406） 99）あるいは
米国の規格である NAS 等級（NAS 1638） 100）などの汚染
度コードに基づき表示することになっている．ISO等級
では 4 μm以上，6 μm以上，14 μm以上の 3種類の粒径
範囲に区分し，測定結果に粒子数濃度のスケール番号を
割り当てて表示することが決められているため，油の汚
染度管理には粒径 4 μm以上の粒子数濃度測定の精度管
理が求められる．油中粒子計数器の校正手順は ISO 

11171 「Hydraulic fluid power－Calibration of automatic 

particle counters for liquids」 101）（JIS B 9932「油圧－液体
用自動粒子計数器の校正方法」 102））に示されており，校
正用の標準物質には ISO-ミディアムテストダスト（ISO-

MTD）と呼ばれる試験用粉体が用いられる．ISO-MTD

はシリカ・アルミナを主成分としたアリゾナの鉱物ダス
トを精製したもので，ISO 12103-1「Road vehicles－
Test contaminants for filter evaluation－Part 1: Arizona 

test dust」 103）に規定されている．一次標準にはこの ISO-

MTDを油中に分散させ，粒径および累積粒子数濃度を
値付けされた認証標準物質 NIST SRM 2806  104）が用いら
れる．
油中粒子計数器の粒子数濃度測定精度に関する要求事
項は ISO 11171（JIS B 9932）の Appendix E（附属書 E）
「粒子計数精度の確認」に記載されており，試験用懸濁
液としては各粒径閾値に対して累積粒子数濃度が参照値
として付与されている NIST RM 8632 を油中に分散させ
たものが用いられる．NIST RM 8632 を正確に油中に希
釈調製したものを精度確認対象の油中粒子計数器で測定
する．各粒径範囲での累積粒子数濃度が規定の許容範囲
内に収まり，測定の繰り返しに対する変動係数が規定値
以下であることを要求している．
油中粒子計数器による粒子数濃度測定のトレーサビリ
ティを図 14 に示す．現場で日常的に用いられる油中粒
子計数器は現場で調製される二次校正用標準懸濁液によ
り校正されている．二次校正用標準懸濁液には ISO-

MTD（あるいは NIST参照物質 RM8631）を油中に分散
させたものが用いられる．そうして得られた懸濁液に対
し，一次校正用標準懸濁液により校正された参照用油中
粒子計数器を用いて繰り返し測定を行い，得られた累積
粒子数濃度の変動係数が規定値以下に収まることで，こ
れらは二次標準と認められる．二次校正用標準懸濁液で
校正された現場の油中粒子計数器で得られる粒子数濃度
測定結果は一次標準である SRM 2806 へとトレーサブル
になる．

図 14 ISO 11171 に基づく油中粒子数濃度測定値のトレー
サビリティ．
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油中粒子計測分野での課題を述べる．一次標準として
用いられる NIST SRM 2806 の原料は先に述べたように
アリゾナで採取した天然鉱物ダスト粒子であり，これを
精製後に油中に分散させたものを標準懸濁液としてい
る．この標準懸濁液に含まれる粒子は形状が不定形で粒
径分布が多分散であることから，計測器によっては正確
な粒径校正ができない可能性がある．例えば粒径ごとの
計数効率や粒径分解能が不明な計測器では正しい粒径校
正ができない．この場合はあらかじめ別の方法で計数器
の計数効率等を求めておく必要がある．計数技術に関す
る課題としては，油中に気泡，水滴，エマルジョン，消
泡剤として用いられるシリコンオイルが混入している場
合，油中粒子計数器はこれらを固体汚染粒子と識別でき
ない  105）-107）．これらのコンタミネーションによる粒子数
濃度測定値への影響を低減するため，固体汚染粒子との
識別をリアルタイムに可能な計測技術が求められる．識
別などの新たな技術により得られた粒子数濃度測定値の
妥当性評価のために高精度な粒子数濃度標準による評価
が必要とされている．

3. 4 注射剤・輸液中の異物粒子検査
不溶性の異物粒子が混入したものが注射剤や輸液中に
混入し，それが静脈内に投与された場合，体内へ分布・
沈着・蓄積することで健康障害（組織障害）が発生する
おそれがある 108）-110）．注射剤・輸液中に混入するおそれ
のある不溶性微粒子の成分としてはガラス片やプラス
チック片，ゴム片，注射シリンジ内面に塗布されている
シリコンオイル  111），112）などが挙げられる．
日本薬局方（Japan Pharmacopeia: JP）は「医薬品，
医療機器等の品質，有効性及び安全性の確保等に関する
法律（薬機法，旧名称：薬事法）」に基づき，医薬品の
性状及び品質の適正化を目的として定められた規格基準
書である．そのため日本薬局方は法律の一部であり，日
本国内に流通する医薬品はすべて日本薬局方が定める規
格基準を満たしている必要がある．現在公示されている
第十七改正日本薬局方では注射剤・輸液に対して不溶性
微粒子の混入試験が義務付けられており，不溶性微粒子
数の許容上限数を定め品質管理をしている．不溶性微粒
子数の試験方法として光遮蔽式粒子計数法と顕微鏡法に

よる粒子計数法が定められており，前者は優先試験事項
となっている  113）．表 4 に JPに定められている各試験粒
径での上限粒子数を示す．JPでは光遮蔽式 LPC の粒径
校正に少なくとも 5 μm，10 μm，25 μm の PSL標準粒
子を用いることが定められており，これらには長さに対
する国家標準へのトレーサビリティを求められている．
また LPCの計数精度試験には計数参照用粒子数濃度標
準懸濁液を用いることが定められており，粒径 10 μm

の粒子数濃度標準懸濁液（1000 個 /mL±100 個 /mL）
が利用されている．この粒子数濃度標準懸濁液の製造に
は産総研の液中粒子数濃度標準が貢献しており，試験結
果の信頼性向上に貢献している．具体的な標準供給形態
については 4.2 節で説明する．
日本・米国・欧州連合それぞれの医薬品規制当局と製
薬業界の代表者で構成される医薬品規制調和国際会議
（The Inter national Council for Harmonisation of 

Technical Requirements for Pharmaceuticals for Human 

Use: ICH）により各国薬局方の不溶性粒子試験法は概ね
調和が取れており試験法の標準化が進んでいる．表 4に
示す通り，いずれの薬局方でも光遮蔽式 LPCによる 10 
μm以上の不溶性粒子数濃度測定をすることが定められ
ている．その一方で米国薬局方  114）や欧州薬局方  115）では
光遮蔽式 LPC の校正頻度に関して記載されていないな
ど，三薬局方間での相違が一部見られ，今後の三局方調
和の課題である．

3. 5 水道法に基づく上水中の濁度評価
濁度は水の濁りの程度を示す指標であり，水中に分散
する粒子等により透過光が減衰することで水の透明さが
失われる度合いを度数で表現する．飲み水などの生活用
水として使われる上水に対しては基準値が 2度以下と定
められており，全国の上水試験場では「水質基準に関す
る省令の規定に基づき厚生労働大臣が定める方法」 116）に
て濁度評価をすることが定められている．上水の濁度評
価が必要とされる理由は，上水汚染による細菌感染を防
ぐためである．
病原性微生物であるクリプトスポリジウムによる水道
を介した集団感染事件の発生を受け，1996 年10月に「水
道におけるクリプトスポリジウム暫定対策指針」が厚生

＜ 100 mL ≧ 100 mL ≦ 100 mL ＞ 100 mL

≧10 μm ≦ 6000 個/容器 ≦ 25 個 mL

-1 ≦ 6000 個/容器 ≦ 25 個 mL

-1

≧25 μm ≦ 600 個/容器 ≦ 3 個 mL

-1 ≦ 600 個/容器 ≦ 3 個 mL

-1

表 4  三薬局方の注射剤中の不溶性微粒子試験法の比較
USP / EP

少なくとも年 1 回 記載無し

注射剤の表示容量

校正頻度

試験粒径

JP項目

表 4　三薬局方の注射剤中の不溶性微粒子試験法の比較
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省（現在の厚生労働省）により策定された．これにより
濾過池出口の水の濁度を常時監視し，濁度を 0.1 度以下
に維持することが求められるようになったことから，2
度以下の低濁度領域においても正確な濁度測定が必要と
されている．
濁度測定に用いられる測定方式は，試料に照射した光
の透過率を測る透過光測定法，試料中の懸濁物質からの
散乱光強度を測る散乱光測定法，透過光と散乱光の比を
測定する積分球式光電光度法あるいは透過散乱法といっ
た方法がとられている．これらの測定方式では光強度の
減衰比率や散乱光強度あるいは散乱光と透過光の比をと
るため，粒子個数単位の測定量では表現できない．その
ためこのような測定方式を採用している濁度計のことを
ここでは LPCとは呼ばないことにする．濁度値を得る
には濁度標準懸濁液による濁度計の校正作業が必ず必要
になる．
校正用濁度標準懸濁液にはカオリン，ホルマジン，ポ
リスチレンラテックス（PSL）粒子が使われている．濁
度計の校正に用いる濁度標準液の種類により濁度表示値
を「度（カオリン）」のように明記することが決められ
ている．カオリン濁度標準懸濁液は天然の粘土鉱物であ
る白陶土（カオリン）を精製したのちに規定量の純水に
懸濁させたものに対し濁度値が付与される．日本では古
くから濁度測定にカオリン濁度標準懸濁液が目盛基準と
して採用されてきたが，カオリンが天然鉱物であること
から，産地の違いにより組成・粒度分布が均一になりに
くい問題が古くから指摘されている．実際にカオリン濁
度標準懸濁液を製造するメーカによってその粒度分布に
大きな差異があることが報告されている 117）．ホルマジ
ン濁度標準懸濁液は硫酸ヒドラジンとヘキサメチレンテ
トラミンの重合化合物を水中に懸濁させたものである．
調製・保存条件等により濁度変化が起こりうるが 118），
カオリンのように産地によるばらつきが生じるおそれが
なく，その安定性が比較的高いことが JIS K 0801「濁度
自動計測器」 119）でも認められている．欧米ではホルマジ
ン濁度標準懸濁液が主として使用されており，NTU

（Nephelometric Turbidity Unit）単位として表記するこ
とが一般的である  120）．PSL 濁度標準懸濁液は 5種類（0.5 
μm－10 μm）の均一な粒径をもつ PSL粒子を規定量と
り，純水中に懸濁させたものである．PSL粒子は高い剛
性をもち，安定な粒径を長期間にわたって維持すること
ができることから濁度の再現性はカオリンやホルマジン
よりも高い．そのため日本では 2003 年から新たな濁度
標準懸濁液として採用された．濁度標準懸濁液は同じ度
数であったとしてもカオリン，ホルマジン，PSLの度数

は厳密に等価ではない．また同じ濁度標準懸濁液で校正
を行い，同一試料を測定した場合でも測定方式により得
られる濁度は変化する．これは濁度標準液の粒度分布や
光学特性等の性状に対し，測定方式ごとに検出感度が異
なるためである 121）．
2 度以下の低濁度領域の測定には半導体レーザによる
粒子数計数方式（光散乱式 LPC）も用いられる．これ
は先に述べたクリプトスポリジウムによる集団感染事件
を契機に低濁度領域に対して高感度な装置で正確に測定
する必要が生じたためである．クリポトスポリジウムの
粒径はおよそ 4 μm－6 μm 122）で，光散乱式 LPCの測定粒
径範囲内である．粒子数計数方式では粒径分布測定値か
ら濁度に変換する．濁度τと，ある粒径 dpでの粒子数濃
度 Cdpの間には次式で示すような相関関係がある．

τ∝
 

∑
dp
 CdpKdp （12）

ここで Kdpはある粒径 dpでの光散乱断面積である．粒
子計数方式の濁度計は個々の粒子を計数することを前提
としているため，高濁度の測定には向いておらず測定可
能な上限は 2度程度となる．
臨床化学検査・血液検査や注射剤中の不溶性粒子試験

のように人体健康リスクへの懸念がある分野では国際的
な参照法の策定や国家計量機関等による公的なトレーサ
ビリティ体系が整備される傾向があるが，飲み水などの
生活用水として使われる上水の濁度試験についてはその
ような校正体系は確立されていない 118）．濁度標準懸濁
液に対する安定性などの特性が不明である点が多い点に
加えて，測定方式により検出感度が異なることが校正体
系の確立を困難にしているためであると考えられる．

3. 6 産業界で今後必要となる標準
これまで産業界での液中粒子計数技術の利用事例と計
測上抱えている問題点を説明してきた．これらをまとめ
ると今後必要とされる標準は以下の 2 種類に分類でき
る．①主に半導体業界で用いられる部分計数型光散乱式 

LPCを対象とした，粒径 100 nm以下の計数効率を評価
するための液中粒子数濃度標準，②血液や油などの水以
外の媒体を対象にした LPCに対しての粒子数濃度標準
による評価である．①について，100 nm以下の粒径域
では精確な参照標準がないため，この粒径域を測定対象
とする部分計数型光散乱式 LPCの高精度な計数効率評
価は困難であり，半導体業界の LPCユーザは高精度な
液中粒子数濃度標準による計数効率の評価を必要として
いる．そのため液中粒子数濃度国家標準の校正範囲を 

100 nm以下まで拡張することを望んでいる．②は主に
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血球計数分野と油中粒子計数分野を対象としている．血
球計数分野では粒子数濃度の国家標準が存在しないた
め，ICSHの推奨法である基準測定操作法が赤血球の粒
子数濃度測定の一次標準として用いられている．血球計
数器メーカからはこの ICSH法で得られる血球濃度測定
値に対する系統的な不確かさ成分の評価が求められてい
る．油中粒子計数分野では油中粒子計数技術の高度化に
併せて，粒子数濃度測定値の信頼性向上のために液中粒
子数濃度国家標準による評価が求められている．産総研
ではこれらの計測分野からの要望に応えられるように液
中粒子数濃度標準の開発・整備を行い，標準供給体制を
整えていく予定である．産業界から求められている具体
的な標準の種類と，今後の研究・開発方針については 

4.4 節と 5章で述べる．

4．液中粒子数濃度標準の現状と今後の開発指針

4 章ではまず 4.1 節で現行の液中粒子数濃度国家一次
標準の概要を説明し，4.2 節で国家標準の供給形態や産
業界での利用事例を述べる．また 4.3 節では現在市販さ
れている粒子数濃度標準液の種類をまとめ，国家標準と
のギャップについて述べる．これを踏まえ 4.4 節で今後
の液中粒子数濃度国家標準の開発指針を述べる．

4. 1 液中粒子数濃度国家一次標準：全数計数型フロー
サイトメータ

現在産総研が整備している液中粒子数濃度国家標準の
供給の仕組みについて説明する．まず産総研が開発した
液中粒子数濃度標準である全数計数型フローサイトメー
タ（Total-Counting-Type Flow-Cytometer: T-FCM） 法 25）

を紹介する．T-FCM法では分取した質量 M［g］の懸
濁液中に含まれる粒子数 N［個］を全て計数し，粒子数
濃度を CT-FCM＝N/M として算出する．校正用の懸濁液
に対し規定の撹拌操作を行ったのち懸濁液の一部を試験
管に採取し，採取された懸濁液質量を電子天秤で測定す
る．測定原理は光散乱式 LPCに基づいており，測定装
置は市販の光学式フローサイトメータを一部改造したも
のになっている．図 2（b）で示したように試料懸濁液
中の粒子が必ずレーザ照射域を通過するようなシースフ
ロー機構を持っている．試験管に採取した試料懸濁液中
の粒子を全てフローセル内に流せるように，測定中に一
時試料取入れを止めて超純水によるリンスが繰り返し行
える構造を持っている．このような機構をとることで分
取した懸濁液中の全粒子数を計数することが可能とな
り，測定試料質量を正確に決定できる．こうして得られ

る液中粒子数濃度の単位は個 /gである．以上により実
現される T-FCM法による現在の校正可能粒径範囲は 2 
μm－20 μmで，粒子数濃度範囲は 500 個 /g－2 000 000 
個  /gである 123）．
粒子数の単位「個」は国際単位系（SI） 124）の 7 つの基
本単位（m，kg，s，A，K，cd，mol）ならびにその組
立て単位により記述できない．そこで産総研では粒子数
濃度の決定に必要な粒子数 N以外の測定量について SI

基本単位へのトレーサビリティを確立するとともに，別
途独立した手法によって求めた粒子数濃度と比較し，不
確かさの範囲内での一致を確認することによって
T-FCM法の妥当性を保証している．校正試験には標準
粒子メーカより比較的高濃度（～10  6 個 /mL） 6 な母懸濁
液の一部が提供されているため，この懸濁液に対しては
顕微鏡法を利用している．マイクロピペットを用いて試
料懸濁液を約 1 μL採取し，清浄度の高い平面シリコン
ウエハ基板上に滴下する．滴下した液滴は表面張力によ
り直径約 1.2 mmの半球ドーム形状を形成するが，時間
経過とともに水が蒸発していく（約 1 μg/s）．このとき
の液滴質量変化を滴下後経過時間とともにマイクロ電子
天秤で測定する．経過時間をゼロに外挿した値から基板
上に滴下した液滴質量Mを推定する．液滴が十分乾燥
すると PSL粒子群のみが基板上に残るため，これに対
し走査型電子顕微鏡（SEM）で粒子画像を取得する．
取得した画像から基板上の粒子数 Nを全て目視計数す
ることで液中粒子数濃度 CSEM＝N/Mを算出することが
できる．以上より T-FCM法と顕微鏡法で実現される液
中粒子数濃度測定のトレーサビリティ体系図を図 15 に
示す．液中粒子数濃度 Cは粒子数 Nと懸濁液質量Mで
与えられる．質量Mに対しては校正済みの電子天秤に
より国家標準にトレーサブルな測定が実現されている．
粒子数 Nに対しては前述の通り SI単位系に含まれない
ため，T-FCM法と顕微鏡法で得られた粒子数濃度 Cの
測定値が拡張不確かさの範囲内で一致することからその
妥当性を確認している．

4. 2 液中粒子数濃度標準の供給形態
T-FCM法にて実現された液中粒子数濃度国家標準が

どのように産業界に供給されているかについて説明す
る．図 16 に産総研の国家標準から現場で用いられる 

 6 T-FCM 法には粒子数濃度が 10 6 個 /mLだと高すぎるの
で，T-FCM法で測定可能になるようにあらかじめ 10 3 個
/mLまで超純水で正確に希釈を行ったのち粒子数濃度を
測定する．
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LPC への標準供給体制の説明図を示す．粒子数濃度が
既知の濃度標準懸濁液が標準粒子メーカにより製造され
ており，製造した母懸濁液の一部が産総研に提供され
る．産総研はこの試料に対し T-FCM法により粒子数濃
度の校正値を付与する．標準粒子メーカは校正された母
懸濁液と同一ロットの母懸濁液を希釈し，粒子数濃度標
準懸濁液を調製する．同一ロット内での粒子数濃度のば
らつきや調製した製品群に対して希釈操作に伴う粒子数
濃度のばらつきの不確かさ評価を行うことで，これらの
粒子数濃度標準懸濁液は産総研の粒子数濃度標準にト
レーサブルになる．粒子計測器メーカはこの粒子数濃度
標準懸濁液を標準粒子メーカから購入し，社内標準器の
計数効率を評価する．この社内標準器を用いて，生産さ
れた LPCの検出効率を評価する．半導体・電子デバイ
ス業界，医薬品製造業界等の LPC ユーザはこの校正さ
れた LPCを購入することで液中粒子数濃度を測定し純

水・薬液の清浄度管理を行う．現場のユーザは計測器
メーカへ LPCの校正依頼を年 1，2 回の頻度で行うとと
もに，粒子数濃度標準懸濁液を購入することで日常の精
度管理も行うことができる．

4. 3 市販されている粒子数濃度標準懸濁液
現在，標準粒子メーカから販売されている粒子数濃度
標準懸濁液について，その粒径範囲と粒子数濃度範囲を
まとめたものを表 5に示す．ここに示すのは粒径に対し
て国家計量機関にトレーサブルな PSL標準粒子を純水
中に懸濁させた粒子数濃度標準懸濁液である．粒子数濃
度に対してのトレーサビリティは，ほとんどの懸濁液で
明示されておらず不明である．
表 5 に示した市販粒子数濃度標準懸濁液の多くは 

LPC への直接サンプリングが可能な濃度に調整されて
おり，現場のユーザが希釈する手間のないように工夫さ
れている．特に光散乱式・光遮蔽式 LPCの計数精度評
価に適した粒子数濃度（1000 個 /mL－4000 個 /mL）の
ものが多く揃えられている．Colloidal Metrics社からは 

PTA法に適した粒子数濃度である 10  7 個 /mL－10 11 個 /

mLオーダの PSL 粒子数濃度標準懸濁液を販売してい
る．一方で半導体産業での超純水・薬液の清浄度管理に
用いられる部分計数型光散乱式 LPCに適した，粒径 

100 nm以下の粒子数濃度懸濁液の製品数は限られてい
る．100 nm以下の微小粒径側では標準懸濁液ボトル自
体からの内部発塵が顕著になり 125），この粒径域の粒子
数濃度への影響が無視できなくなる．その結果，懸濁液
の粒子数濃度が不安定になることが主な理由であると考
えられる．この問題に対する対策として KANOMAX 

FMT社から販売されている粒子数濃度標準懸濁液は 4 
× 10  7 個 /mLと高濃度に調整されている．こうするこ

図 15　液中粒子数濃度国家一次標準のトレーサビリティ体系．

図 16　液中粒子数濃度標準の供給体制．

液中粒子数濃度の測定技術と標準に関する調査研究

195産総研計量標準報告　Vol.10, No.2 2020年 2 月



とでもともと含まれている粒子数に対して容器内発塵に
よる粒子数増加は無視できるレベルになると考えられ
る．この粒子数濃度標準懸濁液は現場のユーザによる希
釈操作を前提にしたものであり，そのための専用の希釈
器も販売されている． 

4. 4 今後開発に取り組む液中粒子数濃度標準
校正粒径範囲の拡張
産総研から供給している現在の液中粒子数濃度国家標
準の供給粒径範囲と，産業界が求めている粒子数濃度標
準の粒径範囲を図 17 に示す．3.6 節で説明したように，
100 nm以下の粒子を測定可能な LPCを用いている半導
体業界では，この粒径域で国家標準にトレーサブルな液
中粒子数濃度標準を必要としているが，現在産総研が供
給している液中粒子数濃度の校正粒径範囲は 2 μm－20 
μmであり，産業界のニーズとは 1 桁以上のギャップが
ある．このような半導体業界からの要望を踏まえ，今後
は校正可能粒径下限の拡張に取り組む予定である．産総
研では第 2 期知的基盤整備計画  126）に基づき，液中粒子
数濃度標準の校正粒径範囲を 2022 年を目途に 50 nmま
で拡張することを目標としている．2018 年度までの目
標として，600 nmまで下限を拡張するための技術開発
を進める．600 nmよりさらに微小な粒径への拡張につ
いては，現在開発中の校正技術の高度化とともに，新た
な校正技術の開発を進める予定である．具体的な液中粒
子数濃度の校正技術開発方法については 5 章で説明す
る．
校正粒径範囲拡張に合わせ市販粒子数濃度標準懸濁液
のトレーサビリティの確保の仕方についても検討を進め
る．先に述べたように日方ら 125）の報告ではクリーンボ
トル内壁からの粒径 100 nm以下の発塵が時間経過とと
もに指数的に増大し，粒径 100 nm以上の場合のように
粒子数濃度標準懸濁液を製造・管理することが困難にな
るおそれがある．この問題に対する解決策としては，発

塵影響を無視できる程度まで粒子数濃度を高濃度に調整
したボトルに対して値づけを行うことが考えられる．こ
れは 4.3 節で述べた市販の 100 nm以下の粒子数濃度標
準懸濁液に対してとられている方法と同様である．もう
一つ考えられる方法としては，LPC本体を産総研の標
準器と直接比較試験することで校正を実施する標準の供
給形態が考えられる．この方法では安定性の悪い粒子数
濃度標準懸濁液を LPCユーザが扱わずに済むという利
点がある．どちらの方法がよりユーザの要望に適した供
給方法なのかについては，今後校正技術開発を進めると
ともに標準粒子メーカや LPCメーカと協力して検討を
行う予定である．
なお，2017 年時点で粒子数濃度標準懸濁液に対する

濃度校正技術を有する計量研究機関は殆ど無く，実際の
校正実績も明示されていないため不明である．4.3 節で
述べたたように，ほとんどの市販粒子数濃度標準懸濁液
のトレーサビリティが明示されていないことからも，世
界的に見ると水媒体の液中粒子数濃度測定分野では，高
い信頼性を有する計測標準へのトレーサビリティを実現
するための仕組みが十分に整備されているとは言えな
い．一方で 3.6 節で述べたように，産業界では液中粒子
数濃度測定の高い需要が存在することから，産総研がナ
ノ・サブマイクロメートル粒径域の液中粒子数濃度標準
を開発することは大きな意義があると考える．

メーカ 製品
JSR (JSR Life Sciences) CLINTEX 1000 ± 10%, 15% 0.2 – 10

EZY-CAL 2000 ± 10% 2 – 70

COUNT-CAL 3000 ± 10% 2 – 70

PHARM-TROL 3800 ± 15%

VALIDEX 1000 ± 15% 5 – 10

KANOMAX FMT NanoParticle Standards

a)

4 × 10

7

± 10% 0.02 – 0.5

Colloidal Metrics One-Shot standards

b)

5 × 10

7

– 10

11

± 10% 0.07 – 0.5

a): 別途 2×10

4

 倍まで希釈可能な希釈器が販売されている．
b): PTA 法に適した粒子数濃度に調整されている．

粒子数濃度 / 個 mL
-1

Thermo Fisher Scientific

表 5  市販 PSL 粒子数濃度標準懸濁液の粒子数濃度と粒径範囲
粒径 / μm

15

表 5　市販 PSL 粒子数濃度標準懸濁液の粒子数濃度と粒径範囲

図 17 液中粒子数濃度国家標準の供給粒径範囲と産業界が
求める粒径範囲．
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水以外の媒体への液中粒子数濃度国家標準の展開
3.6 節で説明した通り，液中粒子数濃度の測定技術は

血液中の血球計数や油中の粒子計数など純水以外の媒体
にも利用されており，これらの分野からは高精度な粒子
数濃度標準による評価が求められている．そのため産総
研の液中粒子数濃度標準をこれらの計測分野へ展開する
ことを考えている．
血球計数分野では 3.2 節で説明した通り粒子数濃度の
国家標準が存在しないため，ICSHが推奨する基準測定
操作法によるヒト新鮮血への値付けをトレーサビリティ
の最上位に据えたものが運用されている．血球計数分野
で国家標準レベルの標準物質が存在しない場合が多い理
由は，血球と同等の移動・変形特性を持つ安定な代替試
料の調製が困難なためである．ICSH法により値付けさ
れるヒト新鮮血の安定性は高くなく，そのため ICSH法
の最上位標準器同士の試験所間比較を行うのにヒト新鮮
血を用いることは困難である．また ICSH法による赤血
球濃度測定法では検出部への同時通過による数え落とし
を補正することで正確な赤血球数濃度を測定している
が，この同時通過補正法の妥当性評価を含め，血球濃度
測定値の不確かさ評価は限られている  80）．ICSH法によ
る同時通過損失補正法の妥当性評価を含め，電気的検知
帯式 LPCの血球計数能力の検証には，高精度な液中粒
子数濃度国家標準による評価が有効である可能性が高
い．国家標準による比較試験等の結果から ICSH法の妥
当性を示すことができれば ICSH法の計量標準としての
価値はさらに高まることが期待できる．
油中粒子計数分野で用いられる LPCは 3.3 節で述べ
た通り，ISO規格に基づいて装置校正が行われている
が，一次標準である標準物質は多分散で不定形の鉱物粒
子であることが理由で，校正される計測器によっては粒
径や計数効率の正確な校正ができない可能性がある．こ
の問題に対する解決法として，油中粒子計数器に対する
計数効率評価に単分散性の高い PSL標準粒子を用いる
方法がある．まず粒径閾値近傍のサイズを持つ PSL粒
子  7 からなる粒子数濃度標準を用い，粒径閾値近傍での
油中粒子計数器の計数効率を求める．粒径閾値近傍で計
数効率が 100 ％あるいは粒径によらず一定であることが
分かれば，続いて NIST SRM 2806 を用いた正確な粒径
校正ができる．さらに気泡等のコンタミネーション粒子
との識別といった粒子計数技術の高度化が進んでおり，

 7 NIST SRM 2806 により得られる粒径校正値は不定形粒子
の投影面積に基づいた円相当径であり 104），PSL 粒子によ
る粒径校正値は厳密には等しくない．

このような技術に対する妥当性検証にも単分散 PSL粒
子を用いた液中粒子数濃度国家標準による評価は有効と
期待される．
赤血球と油中粒子の測定対象粒径範囲はそれぞれ 6 μ

m－9 μm，≥ 4 μmであるので，現行の国家標準の測定
粒径範囲内にある．しかし産総研で実施している校正は
純水中に分散している PSL標準粒子を対象としている
ため，媒体が異なる血液や油に対してはこの校正技術を
そのまま評価に用いることは困難である．例えば産総研
の T-FCM法による校正や比較試験に用いる粒子が PSL 

標準粒子である場合を想定する．血球計数に用いられる
電気的検知帯式 LPCは媒体が電解液でなければ測定で
きないため，懸濁液に対して塩の添加等による化学処理
が必要である．その結果得られる粒子数濃度測定値が化
学処理の前後で変化していないことを実証する必要があ
る．さらに水と油のような異なる媒体を用いると，屈折
率の違いに起因して光散乱式 LPCにより得られる粒径
は変化する 127）．そのため水とは異なる媒体に対する粒
子数濃度の評価をする場合，媒体の違いを考慮する必要
がある．
この節で述べた液中粒子数濃度国家標準の水以外の媒
体への利用は現在のところ構想段階であり，具体的な評
価方法についてさらに技術検討を進める必要がある．特
に媒体や測定方法の違いによる影響は重要な検討課題で
ある．また今後も各産業界での液中粒子計測技術の動向
調査を引き続き行いつつ，各計測分野での粒子数濃度測
定の信頼性向上を目指して国家計量標準の展開を進め
る．

5．ナノ粒径液中粒子数濃度標準の開発

前節で述べた通り半導体業界からの要望を踏まえ，産
総研では液中粒子数濃度の校正粒径範囲を最終的に 50 
nmまで拡張することを目標としている．この章では将
来的な校正可能粒径範囲の拡張を実現するために今後検
討を進める校正技術の開発指針について説明する．5.1，
5.2 節は現行標準の高度化による校正粒径範囲の拡張に
ついて説明する．5.3，5.4 節では 50 nmまでの拡張をす
るために新たに取り組む校正技術の手法について説明す
る．

5.1  光散乱式粒子計数法による粒子数濃度校正の下限
粒径拡張

T-FCM法は粒子の光散乱に基づく粒子計数法であり，
現在は 2 μm－20 μmの範囲で標準供給が実現されてい
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るが，この光散乱式粒子計数法の高度化を行うことで校
正可能粒径下限を拡張できると考えている．ここではま
ず現在産総研で開発を進めている 600 nmまでの校正技
術について説明する．
図 18 に示すのは現在産総研で開発が進められている

全数計数型光散乱式 LPCを用いた質量同時測定型光散
乱式粒子計数法の概要図である．粒子検出部は図2（a），
図 3（a）に示したものと同様に，フローセル内の粒子
が全てレーザ光を横切る全数計数型の構造をもつ．粒子
懸濁液が入ったボトルが電子天秤上に設置されており，
粒子計数中の懸濁液の質量変化を常時測定している．懸
濁液ボトルには試料取入れのためのプローブが挿入され
ており，懸濁液はシリンジポンプにより LPC内にサン
プリングされる．測定時は LPCによる粒子計数と電子
天秤による質量測定を同時に行うことで，シリンジポン
プ動作時の質量減少速度と測定時間から実測定試料質量 

M［g］を推定する．測定時間内に計数された粒子数 N

［個］から，粒子数濃度を C＝N/M［個 /g］と求めるこ
とができる．
この質量同時測定型粒子計数法による粒子数濃度測定
を実施するにあたり考慮すべき主な不確かさ要因を説明
する．第一に懸濁液内に挿入したプローブに働く浮力に
よる質量測定のバイアスが挙げられる．測定中にボトル
内の液面が下降するに伴い，プローブに働いていた分の
浮力が減少し，その分だけ電子天秤が示す質量が減少す
る．第二にシリンジポンプ動作の不均一さに起因する質
量推定の不確かさがある．光散乱式 LPCで測定した実
測定試料量は，時間経過に対するボトル質量減少の回帰
式より推定するが，シリンジポンプの動作は一定ではな
く，短時間的・長時間的変動があることが確認されてい
る．第三に波高分析器（PHA）による計数時間の不確か
さが挙げられる．PHAによる信号取得時間の真値から
のずれが実測定試料量の誤差につながるため，粒子数濃

度測定の際には考慮しなければならない不確かさ要因で
ある．
この測定原理によって実現される校正可能粒径範囲は 

600 nm－20 μmで，拡張不確かさは T-FCM法と同等あ
るいはそれ以下になることが見込まれている．また試験
管を超純水により繰返しリンスする必要がないため，測
定時間の大幅な短縮が見込める．将来的にはこれと同様
の測定原理を用いて，全数計数型光散乱式 LPCによる
粒子の検出限界に近い 200 nm－300 nmまで拡張するこ
とを目指す予定である．そのために考慮すべき検討課題
としては粒子検出感度の向上，つまり S/N比の向上が
重要である。検出粒子の微小化に伴う感度低下により，
光学設計上生じうる迷光など，装置特性由来のノイズ信
号と粒子からの光散乱信号との区別が困難になる．微小
粒子の検出感度向上のためにはレーザの高出力化のみな
らず，バックグラウンドノイズの低減を目的とし，コン
タミネーション防止のための試料調製方法の工夫，レー
ザの短波長化，光学系部材の変更などを検討する必要が
ある．

5. 2 顕微鏡法
現行の国家標準である T-FCM法と同様に，質量同時

測定型光散乱式粒子計数法に対しても顕微鏡法による妥
当性評価を行う．顕微鏡法による 600 nmまでの粒子数
濃度測定は現行標準の校正範囲である 2 μm – 20 μmと
同様に実施できることが確認されているため，質量同時
測定型光散乱式粒子計数法に対してもその妥当性評価と
して用いることが可能である．5.1 節で述べた校正方法
の高度化と併せて，顕微鏡法による妥当性評価もこれま
でと同様に行う予定である．ここでは粒径の更なる微小
化に伴う顕微鏡法の問題点をまとめ，今後検討すべき技
術的課題を説明する．粒径の微小化に伴い起こりうる問
題点としては撮像枚数の増大が挙げられる．粒子の目視
計数が実施可能な解像度で取得するためには高い拡大倍
率で撮像する必要があるため，画像 1 枚あたりの観察視
野は縮小する．シリコンウエハ基板上に滴下する液滴（1 
μL）のスポット径は 1.2 mmで変わらないため，計数目
的粒子の微小化に伴い撮像枚数が大幅に増加することが
予想される．撮像枚数は粒径の 2 乗に反比例することか
ら，例えば粒径が 1 μmから 100 nmになると撮像枚数
は 100 倍に増加する．撮影画像枚数の増加とともに作業
者の負担は増大し，顕微鏡法による粒子計数作業は困難
になる．顕微鏡法による校正粒径範囲を拡張するにあ
たっては，撮像枚数を低減するためにスポット径を小さ
くすることが有効である．それには滴下した粒子群が一

図 18 質量同時測定型光散乱式 LPC による液中粒子数濃度
の校正法．
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か所にまとまって乾燥・凝集するよう，基板に対し親水
化処理を施すなどといった工夫 24），25）のほか，ウエハ基板
上に滴下する液滴を微小化する方法も考えられる．例え
ば液滴体積及び発生頻度を高精度に制御できるインク
ジェット法  128），129）を用いることで，液滴径が数 10 μm程
度（約 5×10 －7 μL－5×10 －4 μL）の微小液滴を安定的に
供給可能である．インクジェット液滴をシリコンウエハ
基板上の狙った位置に安定的に慣性力で付着させること
ができれば顕微鏡による観察面積の大幅な低減を目指す
ことも可能である 130）．この場合は液滴の微小化に伴い，
電子天秤による懸濁液質量の直接測定は困難になるた
め，別の方法により液滴質量を正確に測定する必要があ
る．滴下液滴を微小化する方法を用いた場合，粒子数濃
度を評価する際に統計的信頼度の維持に必要な粒子数
（約 1000 個）が液滴中に含まれる必要があるため，用い
る標準粒子懸濁液試料は高濃度でなければならない．
よって液滴量を 1 μLよりも微小化した場合は，用いる
懸濁液は 10 6 個 /mLよりも高濃度である必要がある．
例えば発生させる液滴径が 10 μmのとき，液滴中には 

1.9×10  12 個 /mL 以上の濃度で粒子が含まれている必要
がある．この場合 100 nm以下の粒径に対しては 例えば 

JSR 社（JSR Life Sciences社）から市販されている標準
粒子懸濁液（JSR SIZE STANDARD PARTICLES）がこ
れよりも数桁濃度が高く，適宜適切な粒子数濃度まで希
釈・調整することで本手法が適用可能である．

5. 3 懸濁液乾燥質量法
光学式 LPC法で目標としている 100 nm－200 nmか
らさらに校正粒径下限を拡張するにあたり，従来の液中
粒子計数技術とは異なる方法の検討も進める．図 19 に

示す懸濁液乾燥質量法は粒子を直接計数するのではな
く，懸濁液の乾燥重量から粒子数を推定する方法であ
る  1），53），131）．PSL 粒子懸濁液を試験管に分取した後にそ
の質量 msuspension［g］を測定する．次に乾燥チャンバ内
で十分に乾燥させ試験管内に残った残渣分の質量 mresidue

［g］を再度測定する．このときに示す質量がすべて PSL

粒子群によるものだと仮定し，PSL 粒子 1 個分の質量
mPSL［g/個］で割算することで元の分取した懸濁液中
に含まれていた PSL粒子総数を推定することができる．
したがって粒子数濃度 C［個 /g］は以下の式で求めら
れる．

C＝ mresidue―――
mPSL

× 1――――
msuspension

 （13）

粒子 1 個あたりの質量は PSL標準粒子を完全な球形と
みなし，平均粒径と密度から算出する．この方法は粒子
を 1 個ずつ直接計数するわけではなく，質量測定から粒
子数濃度を推定する方法なので，光学式 LPC法による
粒子計測では確立が困難であった，SI基本単位へのト
レーサブルな測定を確立できる校正方法である．理想的
な測定状況下では理論上どの粒径に対しても適用できる
が，得られる校正値の不確かさは用いる標準粒子懸濁液
の質に大きく依存する校正方法である．以下に具体的な
課題を挙げる．
第一に懸濁液中の粒子の粒径分布を正確に求めること
が必要である．粒子の粒径分布幅が大きい場合，完全な
単分散粒子であるという仮定は粒子数濃度の決定におい
て誤差を生じさせうるため，有限の粒径分布幅をもった
粒子群として計算する必要がある．その場合は DMA等
による正確な粒径分布測定が必要となる．第二に質量測
定に影響を及ぼすような粗大粒子や不揮発性の分散剤，
容器内部の発塵影響が無視できるほど小さいことが必要
となる．例えば 100 nm粒子に対し粒子数濃度をこの校
正法で値づけしようとする場合，粒径が 10 倍の 1 μm 

粒子が 1個混入すると，100 nm粒子 1000 個分に相当す
る質量増加が起きる．この大粒径での計数が偽計数で
あった場合，粒子数濃度推定値は実際の値から大きくず
れることになる．そのため偽計数の評価が重要である．
また分散剤は懸濁液中の PSL粒子の凝集を防ぎ液中に
均一に分散させる目的で加えられることが多いが，乾燥
後は粒子群とともに残渣として残る可能性がある．その
場合も粒子数推定の過大評価につながるおそれがある．
懸濁液ボトルの容器内部発塵影響もまた 4.3 節で述べた
ように粒子数濃度の過大評価につながる可能性がある．
以上で説明した通り懸濁液乾燥質量法は比較的シンプ
ルな液中粒子数濃度の決定方法であるが，その反面妥当図 19　懸濁液乾燥質量法による液中粒子数濃度の校正法．
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性評価が難しい方法でもある．光散乱式 LPCの計数効
率の校正に用いられた事例  131）もあるが，不確かさ評価
を含めたその妥当性評価を行った事例は報告されていな
い．そのため懸濁液乾燥質量法を校正技術として確立す
るためには，他の顕微鏡法などの粒子計測手法による妥
当性評価を行うことが必要である．また用いる天秤の分
解能や表示桁数の制約から，LPCで計測される粒子数
濃度領域よりも非常に高濃度の懸濁液に対して値づけを
行うことになる．懸濁液乾燥質量法により校正された粒
子数濃度標準懸濁液を LPCユーザが用いるためには，
数段階の希釈操作が必要になり現場での校正の手間は増
える．

5. 4 エアロゾル計測技術応用法
5.1 節で説明したように，粒径 200 nm以下の粒子を
光学的に検出するのは困難になる．エアロゾル計測技術
ではこのような微小粒径範囲にある粒子に対しても適用
可能な計測装置として，2.8 で説明した凝縮粒子計数器
（CPC）が用いられている．CPCによる測定粒径下限は
およそ数 nmであり，50 nmの液中粒子数濃度の校正に
適用できる可能性がある．エアロゾル計測技術を 200 
nm以下への校正範囲拡張手段の一つとして検討を進め
る．ここではエアロゾル計測技術応用法による校正技術
の開発を進めるにあたり，今後検討が必要な課題をまと
める．
第一に気相噴霧の際に発生する，計数目的粒子ではな
い残渣粒子の影響が考えられる．2.8 節で説明したよう
に，PSL標準粒子懸濁液をネブライザで気相に噴霧する
と，粒子を含む液滴と粒子を含まない液滴の 2種類が発
生する．拡散ドライヤ等による乾燥で水分を除去する
と，粒子を含まない液滴は元の純水中に溶存していた不
揮発性物質等の不純物が残渣粒子として残るため  59），60），
これらの粒子は計数誤差の原因となる．標準粒子の懸濁
液中には粒子の分散性や安定性を向上する目的で界面活
性剤等が添加されており，残渣粒子中にはこれらが多く
含まれる．CPCで計数する前に DMAやインパクタ等
の分級器を用いて計数目的粒子以外の残渣粒子を除去す
る．その場合は残渣粒子の粒径分布範囲が計数目的粒子
の粒径分布範囲と重なっていないことを確認する必要が
ある  58）．残渣粒子による影響を低減するために，できる
だけ界面活性剤等の不純物の含有が少ない標準粒子懸濁
液を選定すること 132），気相噴霧後の大粒径の残渣粒子
が発生しにくい噴霧条件を検討することが求められる．
第二にネブライザから検出器までに輸送されるまでに
生じる様々な粒子損失要因を考慮する必要がある．例え

ば式（11）で述べたネブライザの粒子噴霧効率αを正確
に求めるのは難しい．ネブライザ内では懸濁液中の粒子
の一部は液相から気相に噴霧されずに液相中にとり残さ
れたり，エアロゾル化した粒子の一部がネブライザ容器
内壁に沈着することで損失する．さらにネブライザによ
る懸濁液の気相噴霧から CPCで検出されるまでに通過
する配管内では，粒子が管壁に沈着することで輸送空気
中から損失する 133）．特に 100 nm以下の微小粒径では粒
子が無秩序な運動をするブラウン拡散が顕著となり粒子
損失率が増大する．また DMASを構成する荷電器の荷
電効率  134）や DMAの分級特性も定量的に評価する必要が
あるが，計量計測トレーサビリティのとれた粒径分布測
定法の標準器は現状では存在しない 135）．そのためエア
ロゾル計測技術を用いた液中粒子数濃度の校正技術確立
のためには，粒径分布測定器の高度化も必要である．
エアロゾル計測技術応用法を用いて値付けをすること
ができる液中粒子数濃度は，気相中での粒子輸送中に発
生する様々な損失要因を考慮すると，最低でも 10 6 個 

mL --1 は必要だと考えられる．そのため本法により校正
された粒子数濃度標準懸濁液を LPCユーザが用いるに
は，懸濁液乾燥質量法と同様に数段階の希釈操作が必要
になる可能性が高い．
エアロゾル計測技術応用法を用いる最大の利点として
は，現在産総研が供給しているファラデーカップ電流計
に基づく気中粒子数濃度国家標準 136），137）にトレーサブル
な計測ができるという点である．先に述べた計数不確か
さ要因を低減し，ネブライザから CPCに輸送される際
に生じる粒子損失要因を定量的に評価することができれ
ば，液中粒子数濃度の校正技術として確立することが可
能である．

6．まとめ

本調査研究では文献調査や企業インタビュー調査を通
して液中粒子数濃度の各種計測技術の調査を行い，産業
界での液中粒子数濃度測定の利用事例と現状抱えている
計測上の問題点を把握することで，今後取り組む液中粒
子数濃度標準開発のための指針を得た．LPCの利用分
野は多岐にわたり，その汎用性の高さからユーザの数は
増大することが予想される．そのため LPCに対する適
切な精度管理はますます重要になると考えられる．

LPCの粒子数濃度校正には液中粒子数濃度標準懸濁
液が利用されているが，半導体業界の LPCユーザはサ
ブマイクロメートル粒径域での粒子数濃度標準を必要と
しており，この粒径域の精度管理は十分なレベルではな
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されていない．今後は液中粒子数濃度国家標準による供
給範囲を 50 nmまで拡張するため，校正技術の開発を
進める予定である．5章では校正可能粒径下限を拡張す
るにあたり，今後開発を進める校正技術の検討を行っ
た．光散乱式粒子計数法に基づく校正技術では 600 nm 

までの校正範囲の拡張が予定されており，この手法をさ
らに高度化することで将来的に 200 nm-300 nmまでの
校正範囲の拡張を目指す．同時に妥当性評価のための顕
微鏡法による校正技術も同時に開発を進める予定であ
る．200 nm以下では懸濁液乾燥質量法とエアロゾル法
の利用を考えており，技術検討を進める予定である．開
発した国家標準を可能な限り幅広い LPCユーザが利用
できるよう，より適した供給形態についての検討も進め
る．
血球計数分野や油中粒子計数分野では液中粒子数濃度
国家標準による粒子数濃度測定値の評価を求めている．
これらの計測分野で対象としている測定粒径範囲は，現
在産総研が供給している校正粒径範囲内であるが，血液
や油の媒体を対象にした LPCに対してはこのまま評価
に用いることができない．そのため水以外の媒体に対す
る粒子数濃度の評価方法を確立する必要がある．

式中の記号

Af: 有効ろ過面積
Ap: 粒子の投影面積
a: 顕微鏡での測定視野面積
C: 液中粒子数濃度
Caerosol: 気中粒子数濃度
CB: ヒト新鮮血の赤血球濃度
CBd: ヒト新鮮血 5万倍希釈後の赤血球濃度
CBdi: 5 万倍希釈血液に対する希釈系列の試料濃度
Cdp: ある粒径 dpでの液中粒子数濃度
CT-FCM: 全数計数型フローサイトメータ法で求めた液中粒
子数濃度
CSEM: 顕微鏡法で求めた液中粒子数濃度
D: 拡散係数
dp: 粒径
fcharge,dp: 粒径ごとの荷電率
fcount: 検出部での粒子計数頻度
IR: 散乱光強度
I0: 入射光強度
Kdp: ある粒径での光散乱断面積
kB: ボルツマン定数
M: 試料懸濁液質量
msuspension: PSL 粒子懸濁液の質量

mPSL: PSL 粒子 1個分の質量
mresidue: PSL 粒子懸濁液を乾燥させた後の質量
m: 粒子の複素屈折率
N: 粒子計数値
NBd: R5 希釈後血液試料の赤血球計数値
n: 媒体の複素屈折率
nBdi: 各希釈系列試料の 3回測定の総計数値
ΔP: フォトディテクタでの受光量パワー変化
Qext: 粒子の光消散係数
Qsca: 粒子の光散乱係数
Qabs: 粒子の光吸収係数
q: 試料流量
qsuspension: ネブライザによる懸濁液消費速度
qaerosol: 電荷調整部に輸送されるエアロゾル流量
qnebulizer: ネブライザからの懸濁液噴霧量
R: 粒子からの距離
R5: ヒト新鮮血の希釈倍率
t: 測定時間
V: 試料懸濁液体積
VBd: 血液試料の測定試料体積
(x, y)2: 2 次元での平均二乗変位
α: ネブライザによる液相から気相への粒子噴霧効率
λ: 光の波長
θ: 方位角
η: ネブライザから検出部までの粒子輸送効率
τ: 濁度
μ: 媒体の粘度
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