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1　はじめに

気中に浮遊する粒子はその周囲のガスと合わせてエア
ロゾルと呼ばれる . 我々の周りにはいろいろなエアロゾ
ルがあり , 土壌粒子や海塩粒子 , 自動車排ガス , 室内ダ
スト , タバコの煙などがある . エアロゾルは含有する粒
子の大きさや濃度 , 化学種によって , 工業的に重要な利
便性を示す一方で人体に有害な影響をもたらすことがあ
る .

本調査研究では , 気中粒子の個数基準粒径分布測定 ,
特に電気移動度式粒径分布測定法に焦点を当て , その利
用分野 , 市販測定装置の種類 , 精度管理技術の現状につ
いて調査した . さらに , 社会の要求にこたえるために必

要な標準や精度管理技術を整理し , それらを整備するた
めの産総研での今後の開発の進め方について検討を行っ
た .

1.1　粒径分布とは
粒径分布とは , 粒子の集合体に対し , どのような大き

さの粒子がどれだけ含まれているかを表現したもので
ある . 粒径分布をグラフにした場合 , 横軸に粒径 , 縦軸
には単位体積当たりの粒子量（個数や質量）に対する
密度関数が使用される . 個数の分布であれば個数基準粒
径分布 , 質量の分布であれば質量基準粒径分布と呼ばれ
る . エアロゾルの粒径は広範囲にわたり , 数桁におよぶ
こともあるので , 粒径軸は一般的に対数軸によって表さ
れる . 測定によって求められた粒径分布密度関数から平
均径や最頻径 , 標準偏差などの統計量を算出することが
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でき , また , ある粒径区間に対して粒径分布密度関数を
積分することによって , その粒径区間に含まれる粒子の
濃度を算出することができる .

1.2　粒径分布測定装置の利用分野
半導体や精密部品の製造工程における粒子の混入は ,

製品品質の低下や生産ラインの歩留りの低下を引き起こ
す . また , 気中に浮遊する粒子はその性質によっては人
体に悪影響を及ぼす . そうした粒子の粒径と濃度の情報
を同時に得るため , 気中粒子の粒径分布測定が幅広く行
われている . 近年では , 微小な粒子を含むエアロゾルに
よる健康への影響が注目されており , その測定には , 粒
子を 1 つ 1 つ感度良く計数できる個数基準粒径分布測
定装置が使用される . 例えば , レーザープリンターやコ
ピー機に対してはナノ粒子の排出量に関する規制があ
り 1）, その規制に基づいたナノ粒子排出試験で個数基準
粒径分布測定装置が使用される . また , ナノ材料を取り
扱う労働作業現場など室内の粒子数管理のための作業環
境測定 2） や , 自動車排ガス中のナノ粒子を除去するため
の GPF（Gasoline Particulate Filter）や DPF（Diesel 
Particulate Filter）のフィルター試験 3）, クリーンルー
ムの清浄度管理でも使用されている 4）. 更にまたエアロ
ゾルが地球温暖化に影響する因子であることから , その
影響を評価する目的においても , 個数基準粒径分布測定
装置が利用されている 5）. PM2.5 のように現状では質量
基準の濃度測定が行われている大気汚染モニタリングに
関しても , より微小な粒子のモニタリングが可能となる
個数基準粒径分布測定の導入が欧州において試みられて
いる 6）.

1.3　代表的な気中粒径分布測定法
粒径分布測定装置には様々な装置があり , 分級原理や

測定粒径範囲に応じて使い分ける必要がある . 粒径分布
測定装置には大きく分けて 2 種類あり , 質量基準と個数
基準の測定装置があるが , ナノ粒子を含む微小粒径粒子
に対しては , より高精度な評価が可能である個数基準に
よる測定の必要性が高い .

表 1 に主な個数基準の粒径分布測定法を示す . これら
は分級原理によって分類することができ ,電気移動度法 ,
光散乱法 , 慣性衝突法 , 飛行時間法などの測定法があ
る . 各測定法を用いた代表的な装置として , 電気移動度
法を使った DMAS*（Differential Mobility Analysing 

System）や FMPS（Fast Mobility Particle Sizer）, 光
散 乱 法 を 使 っ た OPC（Optical Particle Counter）,
慣性衝突法を使った ELPI（Electrical Low Pressure 
Impactor）, 飛行時間法を用いた APS（Aerodynamic 
Particle Sizer）などがある† .

本稿では特に , ナノ粒子排出試験などに用いられ , 精
度管理ニーズのある電気移動度式粒径分布測定装置に
焦点を当てる . 本節ではまずその概略を説明する . 電気
移動度式粒径分布測定装置は , 主に荷電部 , 分級部 , 検
出部の 3 つの構成要素からなる . まず , 荷電部にて未知
の帯電分布を持つエアロゾルを既知の帯電分布を持つよ
うにしたうえで , 分級部で特定の電気移動度を持つ帯電
粒子を選択し , その粒子の濃度を検出部で測定する . こ
の測定によって帯電粒子の電気移動度分布が得られ , 荷
電部における粒径と帯電率の関係で補正することによっ
て , 元の試料エアロゾルの粒径分布を得る .

電気移動度式粒径分布測定装置は大きく 2 種類に分け
られる . 1 つは DMAS であり , 電圧を変化させて異なる
大きさの粒子を順に分級しつつ , 1 つの検出器で検出す
るタイプで , 本稿では電圧変化型と呼ぶ . 電圧変化型の
分級器には微分型移動度分析器（Differential Mobility 
Analyzer, DMA）, 検出器には凝縮式粒子カウンター

（Condensation Particle Counter, 以下 CPC）が主に用
いられる（図 1）. もう一つは電圧を変化させず , 電気
移動度の異なる粒子を複数の電流検出器を用いて同時に
検出するタイプで , 本稿では高速応答型と呼ぶ（図 2）. 電
流検出器は CPC に比べて感度が低いため , 荷電装置に
は単極型を用いる . 単極型は , 無帯電粒子の割合が少な
く片側の極性のみに荷電でき , また粒径の大きな粒子
は多価に荷電できる特徴がある . そのため , 荷電装置上
流での粒子濃度が同じでも , より高い電流信号が得られ
る . 電圧変化型による測定は , 1 つの粒径分布を取得す
るのに分単位の時間を要するのに対し , 高速応答型では
0.1 秒～ 1 秒単位の測定が可能である .

表 2 に示されるように , 複数の電気移動度式粒径分布
測定装置が市販されている . 電圧変化型では ,TSI 社（ア
メリカ）の SMPS や NanoScan, 日本カノマックス社の
PAMS などがある . 高速応答型では , TSI 社の FMPS
や EEPS, Cambustion 社（イギリス）の DMS がある .

* DMAS は , 米 TSI 社 の 登 録 商 標 で あ る SMPS（Scanning 
Mobility Particle Sizer）とほぼ同義であり , 呼称として SMPS が
よく使われる .

† FMPS は TSI 社 ,ELPI は DEKATI 社 , APS は TSI 社の登録商
標である .



気中粒子の個数基準粒径分布測定と標準に関する調査研究

383産総研計量標準報告　Vol.9, No.3 2016 年 6 月

表 1　主な個数基準の粒径分布測定法の一覧
分級原理 測定粒径 代表的な測定装置 測定粒径範囲

電気移動度法
（電圧変化型） 電気移動度径 DMAS 2.5 nm ～ 1000 nm

電気移動度法
（高速応答型） 電気移動度径 FMPS 5 nm ～ 1000 nm

光散乱法 光散乱相当径 OPC 100 nm ～ 10 µm

慣性衝突法 空気力学径 ELPI 30 nm ～ 10 µm

飛行時間法 空気力学径 APS 500 nm ～ 20 µm

表 2　主な市販の電気移動度式粒径分布測定装置
メーカー 製品名 Model 粒径　nm

電圧変化型

TSI SMPS 3938 シリーズ 2.5 ～ 1000
TSI NanoScan 3910 10 ～ 420

日本カノマックス PAMS 3300 10 ～ 863
PMS Nano-ID  NPS500 5 ～ 500
MSP WPS 1000XP 5 ～ 500

Grimm SMPS SMPS+C 5 ～ 1100
Palas U-SMPS 1100 4 ～ 1400

高速応答型
TSI FMPS 3091 5.6 ～ 560
TSI EEPS 3090 5.6 ～ 560

CAMBUSTION DMS 500 5 ～ 1000

図 1　電圧変化型電気移動度式粒径分布測定装置（DMAS）の概略図

図 2 �高速応答型電気移動度式粒径分布測定装置（FMPS）の概略
図（TSI 社カタログより転載）
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2　精度管理のニーズと現状

1 章で説明した気中粒子の粒径分布測定は , 技術の成
熟と測定装置の低価格化とともに一層広く行われると見
込まれ , それに伴って精度管理の必要性も高まると予想
される .粒径分布測定技術が有効に利用されるためには ,
測定装置の利用拡大に遅れることなく , 適切な精度管理
技術が開発されていくことが望まれる . 産総研では , 今
後開発されるであろう様々な仕様と用途の粒径分布測定
装置に対し , その性能評価に利用可能な技術開発を中長
期的に進めつつ , すでに顕在化している精度管理ニーズ
へ迅速に応えるための短期的な技術開発を並行して行っ
ている . ここでは , 現段階で精度管理技術の整備を求め
る要望が強い , プリンター試験で用いられる粒径分布測
定装置について , その概要と現状の精度管理技術の問題
点を整理する .

2.1　精度管理のニーズ
ドイツではブルーエンジェル環境ラベル制度によっ

て , レーザープリンターとそれを内蔵するコピー機に
対し , 気中へのナノ粒子排出の個数規制が行われてい
る . ブルーエンジェルは世界で初めて導入された環境ラ
ベル制度で , 認証を受けた製品およびサービスにのみラ
ベルの使用を認めるものであり , 最も厳しい環境ラベル
基準と言われている . ドイツに多数のプリンターを輸出
している国内企業にとって , 本認証の獲得は極めて重要
である . プリンター稼動時にナノ粒子が排出される現
象は 2007 年に最初に報告された . その後のリスク評価
では , 通常のプリンター使用におけるナノ粒子による
健康リスクは認められていない . しかし , ナノ粒子の物
理的 , 化学的性質の評価法の標準化を優先的に行うべき
であるとの観点から , ブルーエンジェル制度では 2013
年にナノ粒子の測定項目を追加した試験規格 RAL-UZ 
171 が制定され , その中で試験法と基準値が設定された . 
RAL-UZ 171 で規制されているのは UFP（Ultra Fine 
Particle）と呼ばれる粒径 100 nm 以下の超微粒子であ
る（図 3）. 試験では , 温湿度を一定に保ったチャンバー
の中でプリンター機器を 10 分間印刷動作させ , 発生し
た粒子を気中粒子測定装置によって測定し , 10 分間あ
たりの UFP 発生粒子数である粒子発生率 PER10 を算
出する . 気中粒子測定装置としては , 高速応答型電気移
動度式粒径分布測定装置（FMPS）か凝縮式粒子カウン
ター（CPC）のいずれかを使用することが定められて
いる . FMPS は粒径分布密度関数（dCN/dlogd）を測定し ,
密度関数を FMPS の最小可測粒径から 100 nm まで積

分すれば , その値は UFP 個数濃度の定義どおりである
（図 4 上）. 一方で , CPC は粒径分布測定装置ではなく ,
検出下限粒径以上のすべての粒子に対する個数濃度を測
定する（図 4 下）. すなわち , UFP の定義には含まれな
い 100 nm 以上の粒子も計数してしまうが , UFP 個数
濃度を過大評価するということであり , 規制を行う上で
は問題は無いため , ブルーエンジェル制度にて CPC の
使用が認められている .

図 3　UFP 個数濃度の定義

図 4　�ある粒径分布に対して FMPS（上）と CPC（下）で測定
される個数濃度の違い .�  
5 nm は FMPS の最小可測粒径 , 4 nm はプリンター試験
に使用される CPC の検出下限粒径 .

実際にプリンターからのナノ粒子排出を測定した例を
図 5 および図 6 に示す . 図 5 は , RAL-UZ 171 に準じた
温度・湿度条件のチャンバー（24 m3）内でプリンター
を運転し , 高速応答型装置を使って UFP 個数濃度の経
時変化を測定し , 発生率を算出した例である . この例で
は , プリンターが運転を始めるとともに急激に UFP 個
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数濃度が上昇し , 10 分の運転時間の終了時には最大の
5.5 × 104 個 /cm3 となり , その後 , 減少していく（実
線）. この濃度変化から 1 秒あたりの発生率を算出し（破
線）, さらに PER10 を算出する . このプリンターの場
合 , 印刷開始直後に発生率が高く , その後は徐々に低下
する特徴がある . また , 図 6 は 3 種類のプリンターにつ
いて SMPS で粒径分布を測定した例である . 3 つのプリ
ンターのうち , 排出粒子数濃度が高いプリンターである 
B と C ではモード径が約 40 nm であり , いずれも 100 
nm 以下の粒子が多く含まれることが分かる .

RAL-UZ 171 に 規 定 さ れ る UFP 発 生 率 基 準 値 は
PER10=3.5 × 1011 個 /10 min である . 測定条件に依るが ,
この基準値に近い粒子発生率のプリンターを試験した際
に測定される個数濃度は , 試験中に最大でおおよそ 106

個 /cm3 に達すると見積もられる . すなわち , プリンター
試験の合否の境界が 106 個 /cm3 付近にあり , したがって ,
精確な試験結果を得るには , 試験に用いられる測定装置
の測定精度は 106 個 /cm3 まで保証される必要がある . ま
た , プリンターからの排出粒子の粒径分布は , そのモー
ド径が 10 nm ～ 100 nm の間にある（図 6）7）. このこ
とと UFP の定義が 100 nm 以下の粒子であることとを
合わせると , 測定精度が保証されるべき粒径範囲には , 
10 nm ～ 100 nm の区間が含まれることが望ましい . こ
れは ,粒径の精度と個数濃度の精度の両方に当てはまる .

図 5　�24 m³ チャンバー内での試験においてプリンターから排
出された UFP の個数濃度（実線）および発生率（破線）

（Schripp et al., 2009 より転載）8）

図 6　�SMPS で測定したプリンター排出粒子の粒径分布（He 

et al., 2007 よ り 転 載 7）,Adapted with permission from 

Environ. Sci. Technol. 2007, 41, 6039-6045. Copyright 2007 

American Chemical Society.）

2.2　�粒径分布測定装置の精度管理を行う上での問題点
プリンターメーカーをはじめとする試験機関は , 

RAL-UZ 171 に則った試験を実施することについて認
定を受けるとともに , 試験所としての一定の能力を証明
するために ISO/IEC 17025 認定を取得する必要があり , 
UFP 測定に用いる測定器に対し , 計量計測トレーサビ
リティの確立を含めた適切な精度管理を行う必要があ
る . このような精度管理の必要性に対し , 試験に用いら
れる測定器の 1 つである凝縮式粒子カウンター（CPC）
については , 気中粒子数濃度標準が複数の国々で確立さ
れつつあり , また , 濃度標準を用いた校正法の規格 ISO 
278919）が発行されたため , 精度管理技術の整備は前進
している . それに対し , もう 1 つの測定器である高速応
答型粒径分布測定装置（FMPS）については , その精度
管理技術は現状では十分に確立できておらず , それ故 ,
校正を実施できる機関もない .

粒径分布測定装置の精度管理をこれまで確立できてい
ない理由の一つは , 適切な標準が確立できていないこと
にある . DMAS は ISO 化などの背景から現状で精度管
理の最も進んだ装置であり , 性能評価において標準のよ
うに扱われ , それらを使って粒径分布測定装置の評価を
試みた例は過去に数多くある 10）-13）. それらの多くでは ,
高速応答型装置の性能評価に多分散粒子を使い , 標準と
する DMAS と同時に測定を行って粒径分布測定結果を
比較している . しかし , DMAS には計量計測トレーサビ
リティが保証されているわけではなく , 不確かさも評価
されていないので , 標準としては不完全である . また ,
現状での標準との比較は粒径分布の形を見比べるような
定性的な評価しかできていないことが多い . こうした問
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題を解決するために , 適切な計量標準の開発と比較試験
法の確立が必要である .

さらに , 粒径分布測定装置の精度管理を難しくしてい
る理由として , 評価対象装置のブラックボックス化が挙
げられる . 高速応答型装置は荷電装置 , 分級器 , 検出器
が一体となっており , 各構成要素を分けて評価すること
はできない . また , 検出器信号から粒径分布密度関数が
導出される信号処理の過程は公開されていない . こうし
た事情は高速応答型装置に限らず , 近年販売されたいろ
いろな粒径分布測定装置にも当てはまる . すなわち , そ
れらの測定装置では , 多様な用途に合うよう小型化が
進み , それに伴って装置内部構造の複雑化が進んでい
る . そうした装置はブラックボックスとして評価しなけ
ればならないことがある . 市販の小型粒径分布測定装置
は比較的安価であるため , 今後 , 多くの測定装置が市場
に出回って広く使用されると見込まれるので , ブラック
ボックスであっても適用可能な精度管理技術の整備が望
まれる .

2.3　精度管理の現状
本節では , 粒径分布測定装置の精度管理において , 現

状で利用可能な計量標準と規格について概要を整理す
る .

2.3.1　粒径分布測定装置に適用可能な計量標準
粒径分布を構成する重要な要素として粒径と個数濃度

があるが , これらについては粒径標準と個数濃度標準を
利用できると考えられる .

粒径標準に関して産総研は , 粒径の均一性および真
球度に優れたポリスチレンラテックス（Polystyrene 
Latex, 以下 PSL）粒子の粒径値づけ依頼試験を標準
粒子メーカーに対して実施することで , トレーサビリ
ティ体系を確立し , 粒径測定の信頼性確保に寄与してい
る . 依頼試験では , 100 nm ～ 1000 nm の PSL 粒子の
粒径値づけには計数ミリカン法 14）による絶対測定法を , 
30 nm ～ 100 nm の粒子には電気移動度分析法による
相対測定法 15）を採用している .

プリンター試験を対象に , 高速応答型装置の粒径測
定精度の評価に上記の標準を適用した場合を考察する
と , 前述の通り , 最低限求められる粒径範囲は 10 nm ～
100 nm である . このうち 30 nm ～ 100 nm の範囲につ
いては粒径標準粒子（PSL）による直接的な校正が可能
である . 30 nm 未満の範囲については , 直接利用できる
粒径標準粒子はないが , あらかじめ 30 nm 以上の粒径
標準粒子を使って校正した DMA を用い , 多分散粒子を

分級して 10 nm 等の校正用粒子を発生させる等の方法
が考えられる .

一方 , 産総研の個数濃度標準は , ファラデーカップ式エ
レクトロメーター（Faraday-cup aerosol electrometer,
以下 FCAE）を用い , CPC 校正事業者が所有する標準
器に対して検出効率の値づけを行っている . FCAE は
電荷量濃度を測定する装置であり , ファラデーカップに
組み込まれたフィルターで粒子を捕捉し , 粒子がファラ
デーカップに運び込む単位時間あたりの電荷量を微小
電流計を使って電流（I）として測定する . 一方で , ファ
ラデーカップが吸引する体積流量（q）は流量計を用い
て測定し , こうして得られた電流値と体積流量値から ,
単位体積あたりの気体に含まれている電荷量（CQ= I/q）
が算出される . 粒子が帯電し , その帯電分布が既知であ
れば , 上記で得られた CQ は粒子数濃度へ変換すること
ができる . 1 価のみの粒子を測定した場合 , 粒子数濃度

（CN,FCAE）は電気素量e を用いて , 以下のように表せる .

  （1）

産総研の校正可能範囲は粒子数濃度 1 個 /cm3 ～ 105 
個 /cm3, 粒径 10 nm ～ 300 nm であり , 粒子種はポリス
チレン（30 nm ～ 300 nm）, ポリαオレイン（10 nm
～ 60 nm）, ショ糖（10 nm ～ 60 nm）の中から選定する .

前述の通り , プリンター試験を対象とした高速応答型
装置の個数濃度測定精度保証では , 濃度範囲を少なくと
も 106 個 /cm3 まで網羅する必要があり , これを産総研
が現在供給している濃度標準と比較すると , その上限よ
り 1 桁高い . 産総研の校正可能濃度範囲の上限は , 校正
に用いている粒子発生器の発生できる粒子濃度の上限に
よって制限されている . その上限をさらに高めるため ,
より高濃度な粒子を供給できる発生器への置き換えが検
討されている . しかしながら , 被校正装置の検出効率が化
学組成などの粒子特性に依存 9）するため , 置き換える発
生器の選定は慎重に行う必要がある .

2.3.2　粒径分布測定装置に適用可能な規格
ISO 15900 は , DMAS を利用した電気移動度法につ

いての ISO 規格である . この規格では , DMAS がどの
ような技術に基づいて粒径分布測定を実現しているか
が解説され , さらに , 用語の定義 , 測定手順 , 校正や試
験による性能チェックの方法などが記述されている . 産
総研も参加して作成したこの規格は 2009 年に発行さ
れ , DMAS の利用拡大に大きく貢献した . 特に欧州のナ
ノ粒子規制に関する分野では , この規格の発行によって
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DMAS の利用が急速に広まった . この規格を利用する
ことによって , DMAS の精度管理をある一定程度まで
向上させることができる .

しかしその一方で , この規格には測定精度の保証に
関して不十分な点もあり , 改善の余地がある . 例えば , 
DMAS の主要要素である分級器 , 検出器等に対する試
験方法が規格に記述されているが , 同様に重要な荷電装
置やデータ解析部の試験方法は記述されていない .また ,
システム全体を一括して試験する方法が示されていな
い . このことは , 分級器などを個別に評価した後にシス
テム全体を最終チェックする手法が示されていないとい
うことであり , また , 簡易型 DMAS などのブラックボッ
クス化している装置に対しての試験方法が考慮されてい
ないということでもある .

3　今後の技術開発の進め方

2.1 で説明したように , 粒径分布測定の精度管理ニー
ズに対して早急な対応が求められている . これまで不足
している精度管理技術を補うべく , 産総研では , 短期的
に行う簡易評価法の開発と , 中長期的に行う粒径分布測
定装置の標準器の開発を行う予定である . 以下にこれら
の概要を説明する .

3.1　簡易評価法の提案：総個数濃度比較法
3.1.1　総個数濃度比較法の概要

ブラックボックス化した装置の信頼性を比較的簡易に
評価する方法として , 単分散粒子を用いた総個数濃度比
較法を提案する . この方法は , 単分散粒子を発生させて ,
評価対象の粒径分布測定装置と基準とする CPC を並行
測定させ , 粒径分布測定装置から得られた粒径分布の密
度関数を積分して求めた個数濃度

  （2）

を CPC で測定した個数濃度 CN,ref と比較するという

手法である .
図 7 に総個数濃度比較法の実験フローを示す . まずエ

レクトロスプレーエアロゾル発生器によって個数濃度
を安定に維持した比較的粒径の揃った粒子を発生させ
る . 中和器によって平衡帯電分布とした後 DMA で分級
し , 単分散粒子を作る . 評価対象の粒径分布測定装置の
流量に応じて清浄空気を足し , よく混合させてから分流
し , 基準となる CPC と評価対象の粒径分布測定装置と
で個数濃度を並行測定する .

本調査研究の一環として , 実際に粒径 30 nm ～ 200 
nm の 単 分 散 PSL 粒 子 を 用 い て , 濃 度 を 2000 か ら
10000 個 /cm3 に変化させて , 基準となる CPC と評価対
象の市販粒径分布測定装置を並行測定させた結果を図 8
に示す . 基準 CPC にはサンプル流量 1 L/min, 最高可測
濃度 1 × 104 個 /cm3, 最小可測粒径 10 nm の装置を用い ,
試験に先立ち , 産総研の気中粒子数濃度標準による校正
を行った . 図の各点は CN,test ⁄ CN,ref の比を粒径ごとに濃
度 2000 個 /cm3 に対して平均した値である . 比の値の違
いは最大で 36 % であった . 図 8 から , この粒径分布測
定装置では , 粒径が小さくなると総個数濃度を過小評価
するという粒径依存性が見られた . 一方で , この粒径分
布測定装置では濃度変化に対するCN,test ⁄ CN,ref の変化は
5 % 以下で , 顕著な濃度依存性は見られなかった .

図 8　単分散 PSL 粒子を使った総個数濃度比較の実施例

図 7　総個数濃度比較法のフロー
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この方法では , 複数の誤差要因が考えられる複雑な粒
径分布測定に対し , 粒径の揃った単分散粒子を使い , 評
価指標を個数濃度の 1 つだけに絞ることで性能評価対象
を単純化させている . 単純化することで , 試験に要する
設備や時間 , データ処理などにおいて比較的簡便な方法
となる . また , 基準として既に確立された個数濃度標準
が利用できることも利点である . しかし , この試験は単
純化のために単分散粒子を使った評価であり , 現実の粒
子は一般には広い粒径分布を持つことから , あくまでも
極端な条件下での評価であることに気を付けなければな
らない . また , 図 8 の結果からは市販装置の装置システ
ム全体の測定誤差が分かるのみであり , 市販装置内のど
の部分がこのような誤差を生じさせているか ,あるいは ,
その原因は 1 つか複数かについては分からない . このよ
うに , この試験によって得られる情報は断片的であるこ
とに注意が必要であるが , ブラックボックス化した測定
装置に対しては数少ない有効な試験法の一つである . ま
た ,構成装置を分割して評価できる測定機器に対しては ,
個々の装置の性能評価とこのシステム全体に対する包括
的評価を組み合わせることで , より高精度な測定を実現
できると考えられる .

3.1.2 �プリンター試験を対象とした高速応答型装置へ
の適用

続いて , この総個数濃度比較法をプリンター試験に用
いられる高速応答型装置の評価に適応させた場合を考察
する . 前述の通り , 求められている粒径範囲は 10 nm ～
100 nm, 個数濃度範囲は 1 個 /cm3 ～ 106 個 /cm3 であ
る . 基準 CPC と試験対象高速応答型装置の並行測定を
実現するには , 発生する粒子の粒径については問題ない
が , 十分に高い濃度の粒子を供給できず , 要望の濃度範
囲を網羅できないことが課題と思われる . 前述の通り ,
個数濃度標準は , サンプル流量 1 L/min ～ 1.5 L/min の
被校正装置に対して , 1 個 /cm3 ～ 1 × 105 個 /cm3 まで
の個数濃度に対応して校正サービスを行っている . 高速
応答型装置の流量は 8 L/min ～ 10 L/min であり , この
ため , 清浄空気を足して粒子発生器の供給流量を高めな
ければならず , これによって粒子濃度が低下し , おおよ
そ 4 × 104 個 /cm3 が上限となる . 要望されている 106 

個 /cm3 には約 1.5 桁足りない .
この濃度不足の問題に対して , 2 つの対策が考えられ

る . まずは , 2.3.1 と同様に , より高濃度な粒子を発生で
きる発生器への置き換えである . しかしながら , 高速応
答型装置でも化学組成などの粒子特性が測定結果に影響
する可能性があるため , 発生器と粒子種の選定では , よ

り慎重な検討が必要である . もう一つの対策は , 総個数
濃度（CFMPS）に基づく校正の代わりに , 高速応答型装
置による測定の粒径区分ごとの個数濃度（⊿ C）の校正
を行うことである . 高速応答型装置は粒径軸を 1 桁あた
り 16 区分に分割して粒径分布測定結果を表示する . プ
リンターから排出される粒子は , おおよそ 1 桁の粒径範
囲にほとんどが含まれる粒径分布を持ち , 総個数濃度が
106 個 /cm3 の場合 ,1 区分あたりの濃度の最大値（⊿CMax）
は約 105 個 /cm3 である . したがって , 各区分を 105 個 /
cm3 まで校正すれば良いと思われる . 高速応答型装置へ
単分散粒子を供給した際に , もしそれら粒子が全て 1 つ
の区分に入るのであれば , 試験粒子の濃度は 105 個 /cm3

で足りるということになる . 前述の通り , 流量 10 L/min
の測定装置への供給可能濃度の上限は現状で 4 × 104 個
/cm3 なので , 不足分は約 0.5 桁のみであり , 現状の粒子
発生能力でも , 要望を完全に満たすまであと一歩のとこ
ろまで達成できる . ただし , 実際の測定装置では , 単分
散粒子を供給しても複数の区分へ分かれて測定される可
能性があり , その場合 , より高い濃度の粒子を供給しな
ければならない . こうした問題点を把握するため , まず
は実際の装置を用いた実験を行い , 上記の考え方に基づ
く校正が有効かどうか検証を行っていく予定である .

図 9　�総個数濃度（CFMPS）と 1 区分あたりの濃度の最大値
（⊿ CMax）の関係の模式図（上）と単分散粒子を使っ
た総個数濃度比較法の FMPS 試験への適用（下）

3.2　DMAS による粒径分布測定の標準器開発の構想
2.2 で述べたように , 粒径分布測定装置の精度管理に

必要な標準はこれまで確立できていない . この問題を解
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決するため , 産総研では高精度な標準の開発を予定して
いる . 標準の形として考えられる「標準物質型」「発生
器型」「計測器型」の 3 種類の形態のうち 16）, 計測器型
標準を選択し , 標準器として高精度測定のできる DMAS
の作製を検討している . ここではまず DMAS とそれを
構成する荷電装置 , 分級器 , 検出器などの装置の原理を
説明する . 続いて , DMAS 標準器による高精度な粒径分
布測定を実現するための , 構成要素の個別評価方法につ
いて説明する .

3.2.1　�電圧変化型電気移動度式粒径分布測定装置
（DMAS）の原理

DMAS による粒径分布測定において , DMA に電圧
U が印加された時に CPC によって測定される計数頻度
R(U) は以下の式で表される 17）.

  （3）

ここで , d：粒径 , p：価数 , Q：エアロゾル流量 , 
n (d )：個数濃度密度関数 (dCN/dd ), f p(d )：帯電率 ,
Ω [Z(d,p), Z*(U)]：伝達関数 , Z*(U)：電圧 U が印加さ
れた時の伝達関数の中心電気移動度（3.2.1.2 節のZ1 に
等しい）, W(d)：CPC の検出効率である . DMA のエア
ロゾル流量と CPC の検出部流量が等しいことを仮定し
ている . 粒子が全て 1 価の場合 ,（3）式のΣ内を p = 1
についてだけを書き出し , さらに Z と d は 1 対 1 に決
まることからZ をd で置き換えられ ,

 
（4）

となる . d*(U) は Z*(U) を持つ 1 価の粒子の粒径で
ある . DMA は分解能が高く , その伝達関数はごく限ら
れた粒径区間でのみゼロでない値を取る（3.2.1.2 節参
照）. そのため , 粒径d* 近傍において , 測定対象粒子の
分布 n(d) が伝達関数の幅に比べて十分に広いと見なせ
る場合が多くある . その場合 , 伝達関数の幅の区間では
個数濃度密度関数 , 帯電率 , 検出効率が一定と見なせ ,
積分から取り出せるので ,以下の式のように近似できる .

  （5）

fp(d) は荷電装置に由来し , Ω [d,d*(U)] は DMA に由
来し , W(d) は CPC に由来する量である . これらの量で

表される装置性能を精確に決定できれば , DMAS によ
る粒径分布測定の精度を高めることができる .

以下では , まず DMAS の主要構成要素である荷電装
置 , 分級器 , 検出器について原理特色について説明し ,
さらに , 3.2.2 以降でこれら装置の性能評価方法を考え
る .

3.2.1.1　荷電装置
DMAS に用いられる荷電装置とは , 試料エアロゾル

がいかなる帯電分布を持っていても , それを既知の帯電
分布に変化させる装置である . 一般的に , 正負のどちら
かに帯電させる単極荷電装置と正負のどちらにも帯電さ
せる両極荷電装置があるが , 多くの DMAS では両極荷
電装置が使用されている . 両極荷電装置を通った後の帯
電分布は , 正負の帯電率がほぼ同等であることから , 伝
統的に中和器と呼ばれることもある . 両極荷電装置のイ
オン源には主に放射性元素が用いられ , 国内ではα線源
の 241Am, 海外ではβ線源の 85Kr やα線源の 210Po も使
用される . 最近では軟 X 線をイオン源に用いた荷電装置
も使用される .

両極荷電装置の帯電分布の算出には , 荷電理論と
Wiedensohler らの過去の実測値をもとに導かれた近似
式が広く使われている 17）. その近似式によると , 粒径と
荷電効率の関係は図 10 のようになる . 例えば , 平衡帯
電分布における 20 nm の粒子であれば , 79 % が 0 価に , 
11 % が -1 価に , 8 % が +1 価に , 0.0002 % が -2 価に , 
0.0001 % が +2 価に帯電していることが分かる .

図 10　Wiedensohler の近似式による粒径と荷電効率の関係

3.2.1.2　分級器
DMAS では分級器に DMA が用いられる . DMA は電

気移動度（後述）によって粒子を分級する装置である . 多
くの DMA は二重円筒状の構造をしており , 二重円筒の
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内筒と外筒の間にその上方から清浄空気を供給（この清
浄空気の流れをシース流という）し , 外筒の内側面円周
上のスリットから粒子を含む試料エアロゾルを供給する

（図 11）. さらに , 外筒と内筒の間に電圧を印加すると ,
帯電粒子はシース流によって下向きに流されながら , 静
電気力によって内筒に引きつけられる . このとき , 電気
移動度の大きな粒子は内筒に引きつけられやすいので内
筒の上流側に , 電気移動度の小さな粒子はシース流に流
されやすいので内筒の下流側に到達する . 電圧一定条件
下では , ある電気移動度の粒子だけが内筒に設けられた
出口スリットから取りだされる .

粘性流体の中で外力を受けて移動する粒子は , 外力と
抵抗力が釣り合う速度v で運動する . 外力が静電気力の
場合は , v は電界強度E に比例し , 係数Z を電気移動度
と呼ぶ .

v = ZE （6）
ストークス則より空気抵抗力は 3πμdv/Cc（d）で表さ

れる . ここで , μは空気の粘度 , d は粒径 , Cc（d）はす
べり補正係数 18）である . 粒子の持つ電荷が q のとき ,
粒子に働く静電気力は qE であり , 空気抵抗力との釣り
合いの関係から（図 11）,

  （7）

（6）（7）より ,

  （8）

である .

図 11　DMA の概略図 

図 12 に示すように , DMA 上方にエアロゾル流（Q2）
の入口があり , 下方にエアロゾル流（Q3）の出口がある
場合の , 粒子の運動軌跡を考える . 入口から出口まで透

過できる粒子の電気移動度は , エアロゾル流入口の最も
外側からエアロゾル流出口の内側に移動する場合が最
も大きくなる（この場合の電気移動度をZ2 とする）. Z2

より電気移動度の大きい粒子は内筒にぶつかり , DMA
を透過できない . 内筒にぶつからずに透過するには , 粒
子の電気移動度は Z2 より小さくなければならない . ま
た , エアロゾル流入口の内側からエアロゾル流出口の外
側に移動する場合が , 透過できる粒子の最小の電気移動
度に対応する（Z3）. 粒子が入口から出口に到達するた
めには Z3 より大きい電気移動度が必要である . エアロ
ゾル流入口の外側から出口の外側へ移動する場合（Z1）
や , エアロゾル流入口の内側から出口の内側へ移動する
場合（Z4）は , 入口での出発点が多少振れても出口まで
到達でき , これらの場合に最も透過率が高くなる .

電気移動度Z の粒子が DMA を透過する割合は , 伝達
関数として表される‡ . すなわち , 伝達関数Ω (Z) は , 電
気移動度Z の粒子の DMA 入口の粒子数濃度（CN,inlet (Z)）
と DMA 出口の粒子数濃度（CN,outlet(Z)）の比で定義さ
れる .

  （9）

二重円筒状の DMA の寸法が内径r1, 外径r2, 長さL で ,
電圧 U が印加されている場合 , ∆φ =L·U/ln(r2/r1) とす
ると , 上記ｄの電気移動度 (Z1, Z2, Z3, Z4)（臨界電気移
動度）は以下のように表される 17）.

， ，   （10）

これら臨界電気移動度を境界として , 伝達関数は以下
の式で表される . これを図示すると , 図 13 のような三
角形で示される .

 （11）

 （12）

 （13）

 （14）

伝達関数の中心は電気移動度 Z1, 高さ（h）は 1 であ

‡  ISO 15900 ではシース流とエアロゾル流の入口および出口の流量
を区別している 17）が , ここではシース流量の入口（Q2）と出口（Q3）
の流量が同じ (Q2= Q3 ＝Qs), かつサンプル流量の入口（Q1）と出
口（Q4）の流量が同じ (Q1= Q4 ＝Qa) である場合を考える .
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る . 伝達関数の相対半値幅β（= ∆Z/Z1, ∆Z は半値幅）は ,
式（15）のようにエアロゾル流量とシース流量の比で
表される .エアロゾル流量に対しシース流量が大きいと ,
伝達関数の幅は小さくなり ,分解能の高い分級ができる .

 （15）

図 12　� DMA を透過する粒子の臨界電気移動度とその軌跡

図 13　 DMA の伝達関数

3.2.1.3　検出器
DMAS の検出器には , 電流検出に基づく FCAE が用

いられることもあるが , ほとんどの場合は CPC が用い
られる . CPC はインレットから入ってきた粒子をアル
コールや水などの過飽和蒸気中で凝縮成長させてから光
散乱法で計数する（図 14）. 

光散乱法は , 光散乱式粒子測定装置（OPC）に代表さ
れる測定手法であり , エアロゾル流に強い光を照射し ,
個々の粒子が発生するパルス状散乱光を検出すること
で , パルスの数から粒子数を , 散乱光強度（パルスの大
きさ）から粒径を得るものである . 測定原理の概略を図
15 に示す . OPC での粒子数濃度CN はCN = f /Q として

得られ ,f は単位時間当たりに計数された粒子数 , Q はエ
アロゾル気体流量である . エアロゾル流の幅を照射光の
幅より十分小さくすることで粒子のすべてを検出でき
る . 散乱光強度は粒径の減少とともに微弱となり , ある
粒径以下では検出できなくなる . 検出が可能な最小粒径
はおおよそ 100 nm である .

CPC では粒子を凝縮成長させることによって検出下
限粒径を引き下げ , これによって数 nm までの粒子を検
出することができる . インレットから装置内に吸引され
たエアロゾルに対し , アルコールまたは水の飽和蒸気を
加えたあと , 温度を急激に低下させる . これによってア
ルコール蒸気の過飽和状態が生じ , 粒子上への蒸気の凝
縮が起こる . その結果 , 数 nm の粒子であっても数 µm
にまで成長し , 光散乱法によって 1 つ 1 つの粒子をほぼ
100 % の効率で計数できるようになる .

図 14　CPC の概略図（TSI マニュアルより転載）

図 15　OPC の概略図 19）
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3.2.2　荷電装置の評価
DMAS を構成する装置のうち , fp(d) を決定する荷電

装置は , 他の装置に比べ , その性能評価は十分になされ
ておらず , また , 評価法も確立されていない . ここでは
両極イオン発生源を内蔵する両極荷電装置（中和器）に
ついて考える . 両極荷電の結果生じる帯電分布の算出式
としては , 前述のように Wiedensohler による近似式が
あり 20）, ISO 15900 でも推奨されるなど , その式の使
用が広く行われている . しかしながら , 近似式の根拠と
なる実験データは 30 年ほど前に , 現在よりも精度の劣
る測定によって取得されたものである . こうした背景も
あり , 近似式の与える荷電効率に一致しない実験値の報
告が複数ある . 例えば , イオン発生源の異なる多種の中
和器について荷電効率の実験値を報告した Jiang ら 21）

の論文では , 70 nm の DOS（dioctyl sebacate）粒子の
1 価の荷電効率について , Wiedensohler の近似式（実
線）が 0.1965 を示すのに対し , 軟 X 線が 0.1955, 85Kr
が 0.1657, 210Po が 0.1609, 241Am が 0.1520 であった . す
なわち , 例えば 241Am の場合 , 本来の荷電効率（0.1520）
より約 30 % 高い荷電効率（0.1965）が近似式によって
与えられるので , 近似式の値を使って式（5）より粒径
分布密度関数を算出すると , その値を約 30 % 過小評価
していることになる . こうした誤差を低減するため , 今
後 , 精度の高い測定を行って新しいデータを取得するこ
とが望まれる .

この他 , 形状や放射線源の異なる中和器を比較したと
ころ荷電効率が大きく異なること 22 ）や , +1 価の荷電効
率の測定を行ったとき 210Po 線源中和器ではどの流量で
も Wiedensohler 式による値と一致するが 85Kr 線源中
和器では 1.0 L/min 以上の流量で一致しないこと 23）, ま
た , 0 価の割合（無帯電率）を測定したところ ,210Po 線
源中和器ではどの流量でも Wiedensohler 式による値と
一致するが ,85Kr 線源中和器では 0.6 L/min 以上の流量
で一致しない 24）という報告がある . 特に荷電装置ごと

に異なる流量依存性を持ちうることを考慮すると , 現在
用いられている中和器の実際の荷電効率は一つの近似
式で表せるようなものではない , ということが言える . 
DMAS を使って高精度な測定を実現するには , 用いる
荷電装置に対し , それを使用する条件（特に流量）にお
いて実測により荷電効率を決定する他にないということ
であり , この理由からも高精度な性能評価法が必要であ
る .

このように , DMAS による高精度な粒径分布測定に
は荷電装置の高精度な性能評価が必要とされており , そ
の実現には , 佐藤らによる方法 25）など , 候補と考えられ
るいくつかの試験方法を参考にしながら , 高精度評価法
を確立していく予定である .

3.2.3　DMA の評価
粒径分級や粒径分布測定において生じる誤差には , 粒

径の偏り（モード 1）, 分解能の低下（モード 2）, 濃度
の過小評価（モード 3）の大きく 3 つのモードがある（図
16）26）. DMA で分級される粒径の偏り（モード 1）の
評価には , 2.3.1 で述べた粒径標準粒子を用いることが
できる . その評価では , まず , ある粒径の単分散粒径標
準 PSL 粒子を気中に分散させる . 続いて , DMA にある
電圧を印加し , 出力される粒子の個数濃度を CPC で測
定する . こうした測定を異なる電圧でも行い , DMA 印
加電圧と個数濃度の関係を求める . この実験値に対して
産総研ではモーメント法 16）と呼ぶ解析法を適用して個
数平均粒径を求め , 標準粒子にあらかじめ付けられた値
と比較する .

 モード 2 やモード 3 の誤差を絶対的に決定する実験
的な方法として , Martinsson らにより提案された方法

（以下 , 三つ巴法）27）がある . これは , 3 つの DMA につ
いて 3 セットのタンデム測定を行うことによって , それ
ぞれの DMA の伝達関数について , 以下で定義される拡
がりパラメータμと損失パラメータλを求めるものであ

図 16　粒径分布測定の 3 つの誤差モード 26）



気中粒子の個数基準粒径分布測定と標準に関する調査研究

393産総研計量標準報告　Vol.9, No.3 2016 年 6 月

る . μとλは理論通りの理想的な性能を持つ DMA につ
いてはどちらも 1 となる（図 17a）. 非理想的特性につ
いては , 分解能の低下（図 17b）と粒子損失（図 17c）
が挙げられる . 分解能が低下し伝達関数が拡がると（す
なわちβの値が大きくなると）, μが 1 より小さくなる

（図 17b）. 粒子損失が起こると伝達関数の幅は変わらず
高さが低くなり , h が 1 より小さくなる .

 （16）

 （17）

三つ巴法によって , DMA 伝達関数のこうした非
理想的特性を評価することができる . 産総研では , 
Martisson らの方法を基に , DMA 間のシース流量の差
異に対する補正などの改善を加えた評価法を作り上げて
きた 16）. 今後はこの方法の確立に向けて , 幅広い粒径範
囲や流量設定範囲に適用させるとともに , 試験結果の再
現性を高めていく予定である .

図 17　�理想的（a）および非理想的（b）（c）な場合の伝達関数
（桜井ら , 2007 より転載）16）

3.2.4　CPC の評価
CPC の性能評価技術は , FCAE を用いた高精度な個

数濃度標準の開発と合わせて進化し , すでに実用上十分
な完成度にあると思われる . 以下では , そうした CPC
評価方法の概要を説明する .

CPC の性能は主に以下の 6 項目によって評価され
る . 図 18 は以下の項目を模式図を使って表したもので
ある 16）.

①  検出下限粒径：主として , 光散乱式検出が可能な
大きさまで凝縮成長できる粒径の下限に由来 . 粒
子のブラウン運動による装置流路内での管壁への
沈着損失も , 小粒径での検出効率の低下に寄与 .

②  大粒径での測定濃度の系統的誤差：CPC 検出部
流量の誤差 , 検出部内に流入した粒子が検出光を
通過しないために起こる検出漏れ , 凝縮成長後の
配管内での慣性衝突による粒子損失などがおもな
要因 .

③  濃度に対する直線応答性：主として粒子濃度が高
い場合に起こるコインシデンス計数欠損（検出部
に複数の粒子が同時に入り込み , 1 個の粒子とし
てカウントしてしまうこと）が原因 .

④  低濃度でのばらつき：検出粒子数が小さくなると
ともに , 相対的に重要となる確率的ばらつき検出
粒子数が低下することで生じる .

⑤  偽計数：清浄空気を吸引した際に観察されるゼロ
点のオフセットで , 流路に漏れがある場合や , 電
気信号処理回路でのノイズ , 光学検出部の汚れな
どがおもな原因 .

⑥  時間応答特性：濃度の急激な時間変動に対する応
答の速さで , CPC 内部の流路体積と流量 , 濃度算
出での計数積算時間により支配される .
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図 18　CPC 性能（粒径 , 個数濃度 , 応答時間依存性）を表す模
式図（桜井ら , 2007 より転載）16）

CPCの評価には図19で示されるような設備を用いて , 
FCAE と並行測定を行う . 粒子種や粒径 , 粒子濃度に
よって決まる試験条件ごとに , 評価対象の CPC の示す
濃度（CN,TEST）と一次標準の FCAE の示す濃度（CN,FCAE）
から検出効率（η）を算出する .

 （18）

特に重要な①②③については , FCAE 個数濃度標準を
用いて , 異なる粒径や濃度での評価対象 CPC の検出効
率ηを決定することによって評価できる . このような個
数濃度標準を参照した CPC の評価手法は , 標準 DMAS
の CPC にも適用できる .

図 19　CPC 校正設備のフロー（桜井ら , 2007 より転載）16）

3.2.5　多価帯電補正
DMAS で測定したデータにはいくつかの補正が必要

であるが , 電気移動度式の粒径分布測定装置では , 特に
多価帯電粒子の混入に対する補正が必要である . 多価
帯電粒子の混入とは , 1 価に帯電したある粒径の粒子
と , 同じ電気移動度を持つ多価に帯電したより大きな粒
子とを DMA は区別できないことから生じる問題であ
る . 例えば , 100 nm の 1 価を分級するように設定され
た DMA は , 同時に約 150 nm の 2 価の粒子を透過させ
てしまう . その結果 , DMA 分級された粒子が全て 1 価
と仮定し , 式（5）を使って CPC の検出個数濃度から密
度関数を算出すると , 密度関数の値を過大評価すること
になる . そのため , 多価帯電粒子に由来する過大評価を
精確に補正する必要がある .

多価帯電補正法の例として , TSI 社 SMPS の測定プロ
グラムである Aerosol Instrument Manager （AIM）での
計算法を以下に示す . 式（3）にて , n(d) と fp(d) は伝達関
数の幅の範囲で一定で , かつW(d) = 1 と仮定する . 粒径
d1 の 1 価帯電粒子と同じ電気移動度を持つp 価の粒子の
粒径をdp と表すと , 式（3）は以下のようになる .
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式（20）中の積分は DMA 伝達関数の積分であり , 
DMA の装置形状と流量・電圧設定が決まればいずれも
計算可能であるから , 式（20）を使って n(d1) を算出す
るには , n(dp) と fp(dp) が分かれば良い . さらに , 荷電装
置があらかじめ性能評価されていれば , 荷電効率 fp(dp)
は既知である . 残るは n(dp) のみであるが , d1 より大き
な粒径 dp での密度関数を電気移動度法によって知るに
は , dp よりさらに大きな粒径での密度関数を知る必要が
あり , この方法のみでは粒径分布が求まらない .

そこで TSI 社の SMPS の場合 , サンプル採取口直後
にインパクターと呼ばれる装置が取り付けられており ,
これによって , ある大きさ以上の空気力学径を持つ粒子
を試料エアロゾル中から除去する . インパクターが除去
する粒子の粒径下限が SMPS の測定する粒径範囲の上
限から少しだけ大きくなるよう , インパクターを選定す
る . これにより , SMPS 測定中 , DMA が測定範囲上限
の粒径で分級した際 , DMA から出てくる粒子には多価
帯電粒子が含まれないようにすることが目的である . こ
うした工夫により , ある粒径以上ではn(d) = 0 となり ,
式（20）を解けるようになる . なお , AIM では式（20）
を 6 価まで計算している .

この多価帯電補正法の主たる誤差要因を以下に考察す
る . まず fp(dp) について , AIM では 3.2.1.1 の図 10 に示
した帯電分布を仮定しているが , 前述のように , 荷電装
置によっては必ずしも 3.2.1.1 の近似式では荷電効率を
正確に算出できない場合がある . また , ある大きさ以上
の粒子を取り除くインパクターについて , 理想的にはあ
る粒径（カット粒径）以上の粒子を 100 % 除去し , その
粒径以下は 100 % 透過させるのが望ましいが , 実際の
除去率は粒径とともに徐々に変化し , そのため , カット
粒径よりも小さな粒子を除去したり , カット粒径よりも
大きな粒子を透過したりする . また , 粒子の空気力学径
と移動度径は , 粒子の形状や密度によって必ずしも一致

しないため , 空気力学径によって定義されるカット径が
SMPS 測定の粒径範囲の上限より小さくなって , SMPS
測定に誤差をもたらしたり , 逆に , カット径が上限より
もずっと大きいために多価帯電補正が精確にできないこ
とがある .

多価帯電補正は標準 DMAS でも考慮する必要があ
る . 多価帯電補正による上記の誤差を低減するには , ま
ず前者に対しては , 用いる荷電装置の荷電効率評価を十
分に行うことが求められる . また , 後者については , イ
ンパクターの除去特性を十分に評価することと , 空気力
学径と移動度径の関係がよく分かった粒子を試験に用
いることが挙げられる . また , インパクターは広い粒径
範囲で粒子損失を起こすこともあり , その使用はかえっ
て DMAS の測定精度を大きく落とすことも懸念される
ため , インパクターを使用しない方法も有用であると考
えられる . 例えば , DMAS の測定上限付近で密度関数が
0 に近く , また , 上限以上では粒径の増大とともに密度
関数が減少すると分かっている場合 , インパクターを取
り付けず , その一方で , 多価帯電補正はインパクターが
ある場合と同様に行っても , 大きな誤差にはならない可
能性がある . また , DMA から分級された粒子の検出を
CPC と同時に OPC でも行い , 光散乱信号の波高分析を
行うことによって粒子を帯電価数ごとに区別し , 1 価帯
電粒子のみを計数するという方法もある 28）. OPC で検
出できる下限粒径は約 100 nm なので , DMAS の測定
可能な全粒径範囲に対して CPC の代わりとすることは
できないが , 約 100 nm 以上では CPC と併用すること
で 1 価粒子のみの選択的な粒子数濃度測定ができる . こ
の方法を使えばインパクターが不要となるため , 正確な
多価帯電補正が可能となると期待される . 今後これらの
方法を試し , 最適な方法を確立していく .

 （19）

これより

 （20）



村島淑子

396AIST Bulletin of Metrology　Vol.9, No.3 June 2016

3.2.6　その他
これまで粒径分布測定のための主な要素について評価

方法を述べてきたが , その他に粒径分布測定に影響を与
える要因として , DMAS 内のチューブやインパクター
などの部品での粒子損失が挙げられる . 式（3）はチュー
ブ等での粒子損失に対応する項を含んでいないが , 損失
が大きければ式（3）に加えて適切に補正する必要があ
る . 粒子損失の主な原因はブラウン拡散や慣性 , 静電気
力による流路内壁への沈着であり , 粒径に大きく依存す
る . TSI 社の SMPS マニュアルでは , 構成要素装置での
ブラウン拡散による粒子損失を , それと同じ損失を起こ
すチューブの相当長に置き換えて表現する方法 29）を示
している（表 3）. この表記では , 相当長が大きいほど
粒子損失率は高くなる . インパクターでの相当長は 0.57 
m ～ 2.1 m, チューブでの相当長は 0.2 m ～ 0.33 m で
あり , DMA（4.1 m ～ 9.1 m）や中和器（1.51 m）の
相当長に比べれば短い . 市販装置に対してなされてい
るこうした補正を含め , 粒子損失に対する補正を標準
DMAS に対しても行う予定である .

表 3　�粒子損失率を算出する際の相当長（TSI 社 SMPS マニュ

アルより）

部品名 相当長
インパクター 0.071 cm 2.1 m
インパクター 0.0508 cm 1.5 m
インパクター 0.0457 cm 0.57 m
分級コントローラおよび中和器 1.51 m
中和器からロング DMA へのチューブ 0.33 m
中和器からナノ DMA へのチューブ 0.20 m
DMA から CPC へのチューブ 0.25 m
ロング DMA 9.1 m
ナノ DMA 4.1 m

4 まとめ

2 章で述べたように , 粒径分布測定装置の精度管理に
おいて , すでに顕在化しているニーズとしてプリンター
からのナノ粒子排出規制への対応がある . このニーズへ
の対応は急務であるが , 現状では下記 2 つの問題点があ
る .

①  市販装置のブラックボックス化
②  試験法やそこに用いるべき標準器が確立できてい

ないこと
これらの問題点を解決するために , 3 章で説明した

産総研で今後取り組む技術開発について表 4 にまとめ

る . 短期的には簡易評価法を開発し , 中長期的には粒径
分布測定装置の標準器開発に取り組む . こうした開発を
行うことで高精度な粒径分布測定が可能となり , 粒子排
出規制や清浄度管理がより適切に実施されるとともに ,
より広く粒径分布測定装置が利用され , 気中浮遊粒子に
対するさらなる知見が得られると期待される .

表 4　今後取り組む技術開発
評価対象 必要な開発

簡易評価法 総個数濃度比較法 市販装置を対象とした評価試験による実証

標準器開発

荷電装置 評価法の確立

DMA 三つ巴法による拡がりや粒子損失の評価技術の
確立

CPC 必要に応じて濃度や粒径範囲の拡張

多価帯電補正 多価帯電補正法の改良
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