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1. はじめに
気体中に浮遊する固体または液体の粒子と媒体気体の二

相系をエアロゾルという。エアロゾルは、気中粒子の健康・
環境への影響、放射性物質の気中輸送、地球温暖化への
関与、およびクリーンルームの管理などに関わりがあるた
め、広い分野で学際的関心が持たれている。また、負の
側面ばかりでなく、エアロゾルによる新規材料創出など、
有効活用の側面からの関心もある。

エアロゾルが関わるこのような効果や現象を評価・推定
する目的で、エアロゾル粒子の様 な々特性の測定が行われ
る [1]。中でも粒径（粒子の直径）は、エアロゾルが関わる
多くの現象に大きな影響を与えるため、重要な測定対象と
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Measurement of mass of aerosol particles

なっている。ただし、エアロゾル粒子は一般に非球形であ
るため、幾何学的粒径に代わる幾つかの有効径が測定対
象となる。一方、粒子の質量は、粒子形状に依存しない粒
子固有の特性であり、個々の粒子に含まれる物質の量を直
接反映する指標として、また粒子の運動や外的効果に関
与する物理量として、粒径に劣らない重要性をもつ特性と
考えられる。しかし、エアロゾル粒子の質量を測定する技
術はこれまで知られていなかった。この論文では、エアロ
ゾル粒子の質量の測定脚注 1 を初めて可能としたエアロゾル
粒子質量分析器（Aerosol Particle Mass Analyzer; 以下
APM）の開発について、構成学の観点から述べる。
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2　粒子質量測定の意義
ここではまず 2.1 節において、エアロゾル粒子の質量が

様々な粒子特性の中でどのように位置づけられるかを説明
する。これにもとづき 2.2 節では、粒子質量の測定技術の
開発がエアロゾル測定の中でどのような意義があるかを述
べる。2.3節では我々が粒子質量に着目した理由を述べる。
2.1　粒子質量と有効径

エアロゾル粒子の多様な形状の例を図１に示す。粒子質
量は、どのような形状の粒子についても一意的に定義でき
る物理量である。しかし粒径はそうではない。非球形粒子
に対しては、粒径に代わる幾つかの有効径、すなわち何ら
かの物理量に着目してそれが同じ大きさをもつ球形粒子に
換算した直径が用いられる。代表的な有効径として、移動
度等価径・空気力学径などの運動学的等価径、体積等価
径・表面積等価径などの幾何学的等価径、および光散乱
等価径などの光学的等価径がある [1]。以下では、粒子質
量と関わりの深い運動学的等価径について説明する。

移動度等価径 DB は、一定の外力場中に置かれた気中
粒子の終端速度（速度の漸近値）と外力の比として定義さ
れる力学的移動度 B の大きさ脚注 2 が同じ球形粒子に換算
した直径である。直径 D の球形粒子の力学的移動度は、
ηを媒体気体の粘性係数、C（D）をすべり補正係数（Stokes
の法則からのずれを表す係数）として、

　B = C（D）/3πηD　　　　　　　　　　　　　　（1）

で与えられる。非球形粒子については、Bが既知のとき、上
式をDについて解いたものが移動度等価径DBである。Bや
DBは粒子の幾何学的広がりのみで決まり、質量や密度に依

存しない。なお、Bと粒子の電荷qの積z = qBは電気移動度
と呼ばれ、その測定技術（3.2節参照）が発達していること
から、力学的移動度の代わりに測定されることが多い。以
下では混乱のない範囲で、力学的移動度もしくは電気移動
度を単に移動度ということがある。

空気力学径 DA は運動学的等価径の一種で、重力や慣
性力のように粒子質量 m に比例する力の場の中で粒子が運
動するとき、それと同じ終端速度を有する密度 1 g/cm3 の
球形粒子（すなわち丸い水滴）に換算した直径である。重
力 mg（g は重力加速度）のもとでの終端速度νT は、νT = 
Bmg と書ける。直径 D の丸い水滴についてm = ρ0πD3/6
（ただしρ0=1 g/cm3）であることを使うと、νT の表式中の
g にかかる係数は

　mB = C（D）D2ρ0/18η　　　　　　　　　　 （2）

と書ける。従って重力場中（もしくは既知の大きさの加速度
場中）での終端速度vTの測定からmB積の大きさが求まっ
たとき、上式をDについて解いたものが空気力学径DAであ
る。DAが同じ大きさの粒子は、粒子の形状にかかわらず、同
じ加速度場中で同じ終端速度をもつ。これがDAを知りたい
理由の一つである。

式（1）、（2）から、m、DB、DA の 3 つの量のうち 2 つが
わかれば残りは決まることがわかる。例えば m が既知であ
れば、DB からDA を、逆に DA からDB を知ることができる。
また一般に、質量 m と他の何らかの粒子特性を同時に測
定することにより、粒子の様々な特性評価が可能であるこ
とがわかってきている（4 章参照）。
2.2　エアロゾルの外的効果

図1　様 な々粒子形状の例：（a）ポリスチレンラテックス粒子、（b）Al2O3粒子、（c）ディーゼル排気粒子、（d）単層カーボンナノチューブ。
写真（a）は JSR（株）の提供による。写真（b）、（c）は参考文献 [2]、（d）は参考文献 [3] から許可を得て再掲。 

脚注1：厳密には、質量分布の測定というべきであるが、簡単のためこの論文では質量の測定と表現する。エアロゾル測定では，特定の一粒子でな
く粒子群全体に関心があるため、ほとんどの場合に粒子特性の分布が測定対象となる。また，「粒子質量の測定」は、捕集した粒子全体の秤量で
はなく、個々の粒子の質量分布測定を表している。
脚注2：Bは一般にテンソルであるが、ここでは簡単のためスカラーとして扱う。

(a) (b) (c) (d)

0.2 µm
0.5 µm 0.2 µm
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先に述べた有害性・有用性を含むエアロゾルの様 な々働
きをここでは外的効果と呼ぶことにする。エアロゾルの外
的効果を制御するためには、その効果の大きさを評価する
必要がある。しかし外的効果を直接評価するのは一般に
容易でなく、また有効でない場合が多い。例えば、ナノ粒
子に懸念されている有害性の場合、ヒトの健康の悪化がそ
の外的効果であるが、それを直接かつ精確に評価するの
は困難であるだけでなく、予防の目的には役立たない。そ
こで、様々な粒子特性をあらかじめ測定しておき、これら
と生体毒性の関係を明らかにする吸入暴露試験等が行わ
れる。エアロゾルの外的効果の制御は、このようにして明
らかになった粒子特性─外的効果の関係と粒子特性の測
定結果にもとづいて行う必要がある。

一般に、エアロゾルの特定の外的効果がどのような粒子
特性と強い関係を有するかは、先験的にわかるわけではな
い。例えば、ナノ粒子の生体毒性が、サイズ脚注 3、質量、
形状、表面積、化学成分等の特性のいずれに強く依存す
るかは、吸入暴露試験を行うまでは不明である。従って、
エアロゾル測定の立場からは、できるだけ多様な粒子特性
を測定できる技術を整備しておくことがその使命の一つで
ある。粒子質量を測定可能量の一つに加えることは、この
点で重要である。
2.3　粒子質量に着目した理由

粒子質量を測ろうと考えたのは、その明確なニーズがあっ
たからというよりは、むしろその技術がそれまでに存在し
なかったからという理由による。粒子質量を測定したいと
考える研究者はエアロゾルのコミュニティの中にいたかもし
れないが、そのようなニーズが明示的に喧伝されることは

なかった。ただし、質量は粒子の基本的な物理特性なの
で、これが測定可能量になれば、エアロゾルのふるまいや
外的効果の解明に寄与し得るものと期待された。実際その
通りであったことは、APM の実用化後に、その様々な利
用技術の開発が進んだ（4 章参照）ことからうかがえる。

3　エアロゾル粒子質量分析器（APM）
3.1　既存の粒子分級装置

エアロゾル粒子の何らかの物理量の分布を測定する主
な方法の一つは、粒子をまずその物理量について分級し
ておき、分級後の粒子の量を求めることである。分級物
理量の大きさを変更しながら粒子量を求めれば当該物理
量の分布がわかる。粒子の量は、個々の粒子を計数する
凝縮核式粒子計数器（CPC）や光散乱式気中粒子計数器
（LSAPC）、帯電粒子が運ぶ電流から粒子数を求めるエ
アロゾル電流計、あるいはフィルタ上に捕集した粒子を
秤量する天秤などを用いて測定される。

表１に、既存の代表的なエアロゾル粒子分級装置につい
て、利用される力と分級対象となる粒子特性を示す [4]。粒
子が周囲気体と相対速度νで運動するとき、粒子には気体
から流体抵抗（−ν/B）が働く。粒子の分級は、粒子に印
加する外力と流体抵抗の平衡によって実現されるとみなす
ことができる。例えば、微分型電気移動度分析器では、
電極中の帯電粒子に働く静電気力（電荷 q に比例）と流体
抵抗（B に反比例）の平衡条件から定まる電気移動度（qB）
の特定の値をもつ粒子のみが外に取り出される（3.2 節参
照）。同様に、粒子質量に比例する力（慣性力、遠心力、
重力）を利用する分級装置では、これらの力と流体抵抗の

表　エアロゾル粒子の代表的な分級装置において利用される力と分級対象特性

脚注3：粒子の幾何学的広がりの程度をここではサイズという。有効径はサイズの定量的指標である。

力の種類

関与量

分級装置
微分型電気移動
度分析器

拡散バッテリ

インパクタ

遠心分離型分級
器 ( 注 2)

エルートリエータ

静電気力 拡散力 慣性力 遠心力 重力 流体抵抗

分級対象特性電荷
(q) ( 注 1) 質量

(m)
質量
(m)

質量
(m)

移動度
(B) 

移動度等価径

移動度等価径

空気力学径

空気力学径

空気力学径

(注 1) 拡散力は粒子の個数濃度を nとして－kT(∇n)/n で表され（kはボルツマン定数、Tは熱力学温
　　　 度）、個別粒子の物理量には依存しない。
(注 2) Stöber 型遠心分離器、Goetz スペクトロメータ、円柱型エアロゾルスペクトロメータ等。
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平衡で分級が実現され、その結果、mB 積で決まる空気
力学径が分級対象特性となる。このように、既存の粒子
分級装置では移動度に反比例する流体抵抗が主要な役割
を果たすので、分級対象特性から移動度依存性をなくすこ
とができず、結果として粒子質量の分級を実現することは
できなかった。APM では、流体抵抗が力の平衡に関与し
ないようにすることにより、粒子質量が分級できるように工
夫した（次節参照）。
3.2　APMの原理

この節では、APM の原理を、移動度分級の目的で使
われる微分型電気移動度分析器（diff erential mobility 
analyzer; DMA）[5]と対比して説明する。図2に示すように、
DMA の主要部は同軸円筒型の電極で、電極内を軸方向に
流れる清浄空気中に、外側円筒上部に設けたスリットを通
じて試料エアロゾルが導入される。エアロゾル中の粒子は
電気移動度の大きさに応じて異なる軌跡に従って電極内を
運動し、特定の電気移動度を有する粒子のみが内側円筒
下部に設けたスリットから取り出される。DMA は CPC と
組み合わせてエアロゾル粒子の粒径分布（厳密には移動度
等価径分布）を測定する目的で広く普及している。

一方、APM もその主要部はやはり同軸円筒型電極であ
るが、内外の電極が同じ角速度で回転する機構となってい

る（図3）。電極間に導入されたエアロゾル中の帯電粒子は、
内側方向への静電気力と外側方向への遠心力の影響の下
に運動し、これらの二つの力が平衡する粒子、すなわち特
定の質量電荷比を有する粒子のみが電極下部から取り出さ
れる脚注 4。分級対象特性が質量電荷比であることから、エ
アロゾル粒子質量分析器の名前を与えた [6]。

粒子が気体の中を運動する分級原理では、粒子に働く流
体抵抗が移動度に依存するため、粒子質量の分級はできな
い。一方 APM において電極を通り抜ける粒子は、周囲空
気と同じ速度で運動するため、流体抵抗が働かない脚注 5。
このことが粒子質量の分級を可能としている。DMAを含む
従来の分級装置は、一外力場中での粒子の移動距離の違
いを利用している点で、いわゆる偏位法に分類できる。こ
れに対し、APM は二つの外力の平衡を利用する零位法に
分類できる。この違いが質量分級の可否につながっている。

APM の質量分級性能は、APM 伝達関数脚注 6 Ω（m; V）
で特徴づけることができる [6]。これはV をパラメータとす
る m の関数で、電極の印加電圧をV、回転速度をωに固
定したとき、質量 m の粒子について電極入口に到来する
粒子数流束と出口から出て行く粒子数流束の比として定義
される。伝達関数は、電極内での粒子の運動方程式を解
くことにより部分的に数値解析を行って計算することがで
きる。個数濃度の質量分布が n（m）で表されるエアロゾル
が APM に吸引されるとき、APM から取り出される粒子
数濃度は伝達関数を用いて理論的に

C（V）＝∫n（m）Ω（m;V）dm

8

0
　　　　　　　　　 （3）

図 2　微分型電気移動度分析器（DMA）の原理 図 3　エアロゾル粒子質量分析器（APM）の原理
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特定の大きさの電気
移動度を有する粒子
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外側電極

内側電極

特定の質量電荷比を持つ粒子

帯電エアロゾル粒子

脚注4：APMは厳密には質量電荷比の分級装置というべきであるが、粒子の電荷の大きさは幾つかの条件下で推定可能なため、ここでは質量の分
級装置として扱う。
脚注5：厳密には、粒子が取り出されるまでに動径方向に最大で電極間ギャップに相当する距離を運動する。粒子質量の分級分解能は、この動径
方向運動によって移動度依存性を持ち得るが、これについてはここでは触れない。
脚注6：APM電極から取り出される粒子数流束と電極に導入される粒子数流束の比を粒子質量の関数として表したものを、DMAに対する同種の
用語にならってこのように呼んでいる。



研究論文：エアロゾル粒子の質量を測る（榎原ほか）

−96− Synthesiology　Vol.12 No.2（2019）

と表すことができる脚注7。印加電圧Vについての関数C（V）
をAPMスペクトルと呼ぶ。様 な々Vの値についてのC（V）を
実験で求め、これを式（3）の理論スペクトルができるだけ
再現するようにn（m）を定めることで、試料エアロゾル粒子
の質量分布を求めることができる[7]。
3.3　APMについての第三者研究

APM の原理の発表以降、APM の実用化を目的に我々
が実施した研究以外に、他の研究グループによるAPM の
特性やデータ解析方法に関する研究が行われている。これ
らは APM 伝達関数の実験的評価 [8] や理論的解析 [9]、ブ
ラウン拡散の効果の評価 [10]、データ解析のための逆問題
解法の検討 [11] などである。これらの技術的詳細について
はここでは触れない。

APM は内外の電極が同じ角速度で回転するように設
計した。この制限を外し、内側電極を外側よりも高速に
回転するように設計されたクウェット遠心粒子質量分析器
（Couette centrifugal particle mass analyzer; CPMA）
が当時ケンブリッジ大学にいた Olfert と Collings により開
発 ･実用化された [12][13]。APM では二つの外力の平衡は、
不安定な平衡に対応するが、CPMAではこれを安定な平
衡とすることができる。その結果、分級分解能が同じ条件
で運転するとき、理論的には電極からより多くの粒子を取
り出せる可能性がある。現実の CPMAでは、おそらく電
極内流れを理想的なクウェット流脚注 8 に維持することが工
学的に難しいとの理由で、理論性能を達成する装置はまだ
実現できていない [13]。しかし理想的な装置が実現できれ
ば、APM の粒子通過率を向上できる装置として期待でき
る。なお、以下ではCPMAも含めてAPMと呼ぶことにする。
3.4　質量測定装置としての位置づけ

図 4 に物体の質量を測る代表的な装置のおよその対象
質量範囲を示す。微小質量向けに作られた天秤の最小
読取りは 0.1 µg 程度である。TEOM（Tapered Element 
Oscillating Microbalance；先細振動子マイクロバランス）
は、PM2.5 などの空気中の粒子状物質を振動子上に捕集し

たときの固有振動数の変化から捕集質量を求めるもので、
およそ10-11 g から10-5 g が対象質量範囲である [14]。一方、
原子 ･ 分子の質量は質量分析器で測定され、そのうち測定
可能範囲が広い飛行時間型の質量分析器（TOF-MS）で
は、約 1.7 ×10-24 g から約 1.7 ×10-18 g（1 DA からおよそ
106 DA）が対象質量範囲である。
　以上のように既存の質量測定装置では、およそ10-18 gか
ら10-11 gの質量範囲がカバーされていなかった。APMはこ
の空白範囲を部分的に埋めるもので、およそ3×10-18 gから2
×10-12 gを対象質量範囲としている[7]。

4　APMの利用技術
APM の実用化後、これを利用したエアロゾル粒子の新

しい特性評価技術の開発が進んだ。これらは、APM 開
発の直接的成果と言えるので、以下ではこれらについてや
や詳細に述べる。
4.1　有効密度[15]-[20]

DMA と APM を直列に接続し、分 級された粒子を
CPC 等で計数することにより、粒子の有効密度の分布を求
めることができる。有効密度とは、質量 m を直径が移動
度等価径 DB に等しい球形粒子の体積で割ったものと定義
され、粒子が球形であれば粒子密度に一致する。有効密
度は、成分物質や粒子の形態（モルフォロジー）を反映する
ことから、単にサイズ分布の測定だけでは得られない情報
をもたらす。DMA-APM を利用した有効密度測定の方法
はミネソタ大学の McMurry らにより提案された [15]。彼ら
はこれを利用して、アトランタ市の大気中粒子が、有効密
度が大きい成分と小さい成分の二成分で構成される場合が
あることを初めて示した。彼らの研究以来、各地の大気エ
アロゾル粒子や実験室で発生した様々な種類の粒子の有
効密度測定が行われている [16]-[20]。
4.2　真密度・粒子密度[2][21][22]

エアロゾル粒子の体積を電子顕微鏡等で決めることが
できれば、APM による粒子質量測定結果と併せて、粒子

脚注7：簡単のため、ここではAPMに入る粒子はすべて1価帯電であると仮定した。このような条件はAPMの上流側にDMAを配置することにより
近似的に実現可能である。
脚注8：有限の相対速度をもつ2枚の平面状や同軸円筒状の面間の粘性流体の流れを一般にクウェット（Couette）流と呼んでいる。クウェット流で
は、面間運動に平行な方向の流速には面に垂直方向の勾配が生じる。

(10-21 g)
1 zg

(10-18 g)
1 ag

(10-15 g)
1 fg

(10-12 g)
1 pg

(10-9 g)
1 ng

(10-6 g)
1 µg

(10-3 g)
1 mg

TOF-MS APM
TEOM

天秤

図 4　代表的な質量測定装置の対象質量範囲（TOF-MS： 飛行時間型質量分析器、TEOM： 先
細振動子マイクロバランス）
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の密度が求まる [2]。得られる密度は、計算に用いる体積
の値が空孔（ボイド）を含まない場合は真密度（material 
density）、含む場合は粒子密度（particle density）となる。
メリーランド大学の Kimらはこの方法を用いて、多層カー
ボンナノチューブの密度（中空部分を含む粒子密度）の決
定に成功している [21]。同様の方法で、ディーゼル排気粒
子、金属粒子、酸化金属粒子などの密度測定が行われて
いる [2][22]。
4.3　粒子質量･粒子体積[23]-[32]

揮発性成分を含むエアロゾル粒子は、加熱前後の粒子
質量の比較から、揮発性成分の含有率を求めることができ
る。当時ミネソタ大学にいた桜井らは、この方法によりディー
ゼル排気粒子の揮発性成分の割合を粒径別に調べた [23]。
また、カリフォルニア大学ロサンゼルス校の Lallらは、凝
集粒子に対して彼らが提唱している理想凝集モデルの妥当
性を実験的に検証する中で凝集粒子の質量を求めるために
APM を利用した [25]。

粒子の真密度ρm がわかる場合には、粒子質量 m から
粒子体積が求まる。東京大学の茂木らは、地球温度に影
響を与える大気中の元素状炭素粒子（ブラックカーボン）
の量を光学的に測定するSingle Particle Soot Photometer
の性能評価において、炭素粒子の体積を求めるためにこの
方法を利用している [24]。
4.4　質量濃度[33][34]

PM2.5 や浮遊粒子状物質（SPM）のように、空気中に
含まれる特定の空気力学径以下の粒子の質量濃度（単位
空気体積あたりの総質量）M は、大気の粒子汚染を監視
する目的で用いられている。粒子の質量濃度の標準的測
定法は、フィルタ上に捕集した粒子の天秤による秤量であ
るが、捕集中に起こりえる揮発や他成分吸着などが測定
の系統誤差となり得ること、秤量可能な質量を捕集するま
でに時間がかかることなどの欠点がある。ミネソタ大学の
Park らは、移動度等価径 DB を指定したときの平均粒子
質量 （DB）を DMA-APM-CPC の組合せで求めておき、
別途 DMA-CPC の組合せで求める移動度等価径の個数
分布 dN/dDB（N は個数濃度）を併用して、次式から質
量濃度を求める方法を提案した [33]。

M＝∫m（DB）      dDBdDB
dN

　　　　　　　　　　　　（4）

この方法は、粒子の捕集を要しないオンライン測定であるた
め捕集に伴う測定バイアスの発生がないこと、および（DB）

が時間的に安定していればdN/dDBの測定だけからMを求め
られるため粒子質量濃度の低い清浄空気に対しても短時間
でMを測定できること、などの長所がある。
4.5　フラクタル次元[35]-[49]

図 1（b）、（c）の例のように、１次粒子が凝集することで
成長が進む凝集粒子については、フラクタル次元脚注 9 が粒
子形状の指標の一つとなる。粒子質量 m、移動度等価径
DB、フラクタル次元 df の間にはいくつかの条件のもとで
近似的に次のスケーリング則が成立することが知られてい
る [50]。

　m∝DB
df　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　 （5）

成長の様 な々段階にある多数の凝集粒子を対象に、DMA-
APMの組合せを用いて（DB, m）を測定することによりdf

が求まる。この方法はミネソタ大学のParkらによって提案
され、ディーゼル排気粒子のフラクタル次元のエンジン負
荷依存性が明らかにされた[35]。チューリッヒ工科大学の
Eggersdorferらは、実験室内で発生した銀のナノ凝集体を
温度を変えて焼結させると、dfは2.07（焼結温度20 °C）から
球に近い2.95（600 °C）まで変化することを示している[47]。 
4.6　動的形状因子[51][52]

　非球形粒子の移動度Bと、その粒子と同じ体積をもつ球
形粒子の移動度Bveの比は動的形状因子χとして知られてい
る。粒子形状の球形からのずれが大きいほどχの1からのず
れが大きくなるため、χは粒子の形状を表す指標の一つとし
て利用される。上記4.3節の方法で粒子の体積がわかれば
Bveを計算することができ、またBはDMAを用いて測定でき
るため、これらからχを求めることができる。

Pacific Northwest National Laboratory（米）の Deranik
らは APM、DMA、および 粒子 毎の成分 分析を行う
SPLATと呼ばれる装置を組み合わせた複合装置により、
動的形状因子を含む幾つかの特性を同時に評価する方法
を示した [51]。またドレスデン工科大学の Hillemannらは、
焼結温度を変えて発生した粒子の動的形状因子が焼結温
度にどのように依存するかを実験的に明らかにしている[52]。
4.7　空孔率[53][54]

空孔が粒子の内部に、もしくは表面に部分的に露出して
含まれる場合に、空孔体積と粒子の包絡面で囲まれた体
積の比を空孔率という。粒子包絡面がおよそ球形であれ
ば、移動度等価径から包絡面で囲まれた体積 Ve がわか
る。さらに粒子の材質が既知であればその真密度と粒子質

脚注9：現実のエアロゾル粒子は、フラクタルが満たすべき自己相似則に厳密には従わないことから、dfは質量移動度指数やフラクタル様次元など
と呼ばれることが多いが、ここでは簡単のためフラクタル次元と呼ぶ。
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量から、空孔を除く粒子体積 Vt がわかる。これらの比か
ら空孔率が計算できる。広島大学の Lee らは、幾つかの
製法で作成したシリカ粒子の空孔率の違いを、この方法を
用いて明らかにしている [53]。　
4.8　粒子毎の比表面積[3][55]

粒子の形状とサイズが一定の条件を満たすとき、移動
度等価径は粒子の投影面積等価径に近似的に等しいこ
とが知られている [56]。ウィルソンセンター（米）にいた
Maynardらは、移動度等価径 DB について分級した粒子
の質量分布の最頻値 をDMAとAPMの組合せで求め、
これらを用いた次の指標を定義した [3]。

Г=πDB2  m~ 　　　　　　　　　　　　　　　 （6）

粉体に対して測定される通常の比表面積は、粉体群全体の
総表面積と総質量の比を表すが、Гは粒子毎の表面積と質
量の比を近似的に表す。彼らは、単層カーボンナノチューブ
について、その製法やロットが違うとГが、従って物理化学
的特性が大きく違い得ることを示し、ナノ粒子の潜在的危
険性を評価する際に粒子特性のこのようなばらつきに配慮
する必要性を訴えている。

5　APM製品化までの道のり
APM の原理の着想からその製品化に到る過程の概略を

3 つの段階に分けて図 5 に示す。装置の試作を含む実験
的研究は、環境庁（現在の環境省）による公害防止等試験
研究費の課題（1994-1998）の一部として開始した。試作機
が稼働することが確認できたときには、装置の実用化は難
しくないと思われたが、実際には幾つかの深刻な問題が発
生し、それらすべての解決は、NEDO 材料ナノテクノロジー
プログラム「ナノ計測基盤技術プロジェクト」（2001-2007）
にまで持ち越すこととなった。各段階の経過の概略を以下

に述べる。
5.1　実現可能性の確認（第１段階）

APM の原理は、榎原が 1991 年から1992 年にかけて応
用統計学に関わる客員研究を行うために米国国立標準技
術研究所 （NIST）に滞在中に考案した。榎原は統計的実
験計画法の有効性を検証する目的で、DMA の性能評価
実験を行っていた。実験には NIST の Building and Fire 
Research Laboratory にいた Mulholland 博士の協力を得
ることができ、その成果は DMA に関する論文 [57] として
後に発表した。一方、この実験を進める中で、エアロゾル
粒子の質量を測定する技術がないことが気になっていた。
DMA が分級対象とする移動度は、非球形粒子に対しては
テンソル量で、粒子の空間姿勢にも依存するため、粒子固
有の量とは言えない。一方、粒子質量は粒子の形状によら
ない粒子固有の物理量であり、重要な測定対象量と考えら
れる。原子・分子の質量は、質量分析法で測定可能であ
る。これをエアロゾル粒子に適用することはできないだろう
か。しかし、エアロゾル粒子の質量は原子・分子と比べて
大きいため、装置が実用的でないほど大きくなる。また、
気中の粒子を真空に持ち込むと、粒子の変質や粒子数濃度
の大幅な低下が生じる可能性があった。そこで、粒子を気
中に浮遊させたまま質量を分級する方法を検討し、その結
果として 3.2 節に述べた仕組みを考案した。これだと机上
に置ける大きさの装置でエアロゾル粒子の質量分析が実現
可能である。

榎原が滞在していた NIST 統計工学課は理論系研究の
部署であり、新たな装置を試作し実験を進めることが困難
であったため、技術の公開を促進する目的で特許を申請
することとした。米国を対象とし、NIST に権利が帰属す
る特許 US5428220A が 1993 年に認められた。また後に
日本国内を対象とし工業技術院長に権利が帰属する特許
2517872 が 1996 年に認められた。

理論的検討
実験的評価

ヒステリシス
現象の解消 実用化研究

原理の着想 公害防止等試験研究費
（1994-1998）

NEDO計測基盤技術プロジェクト
（2001-2007）

製品化

プロトタイプ
装置試作

第2世代
装置試作

第3世代
装置試作

[1] 実現可能
　　性の確認

[2] ヒステリシス等の現象の解消 [3] 実用化研究

図 5　APM の製品化までの道筋
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NIST では幸運なことが二つあった。一つは、榎原が
滞在していた部署には確率論や数理統計学の専門家が多
くいたことである。APM を微小粒子に適用する際には、
粒子のブラウン拡散の効果を解析する必要がある。このた
めに必要な確率微分方程式に関する専門的知識を有する
HagwoodとCoakley にこの解析に参加してもらうことがで
きた。ブラウン拡散の効果を考慮した APM 伝達関数の性
質は 1995 年までに明らかになり、その成果は APM に関
する最初の論文となった [58]。

今一つは、米国出張中であった日本カノマックス（株）
の福嶋が NIST を訪れたことである。その際、APM 装置
の実現の可能性について榎原が福嶋に相談する機会を持
つことができた。福嶋はエアロゾル工学の専門的知識を有
していたため、APM の実現がエアロゾル測定の分野でど
のような意義があるかを直ちに理解することができた。ま
た、装置設計に必要な機械工学・電気工学・流体工学につ
いての包括的知識があったため、装置の実現のための技術
的課題がどこにあるかを具体的に予測することができた。

1994 年に計量研究所（現在の産業技術総合研究所 計
量標準総合センター）と日本カノマックスの間で共同研究契
約を締結し、その成果として 1995 年に APM の最初の試
作機（以下ではプロトタイプ装置と呼ぶ）が完成した。この
装置には幾つかの明白な問題があったが、粒径と密度が
既知のポリスチレンラテックス標準粒子（図 1（a））に対して、
およそ理論的に予想される質量位置に分級粒子のピークが
観測され [6]、APM の実現可能性を実験的に確認すること
ができた。
5.2　ヒステリシス等の現象の解消（第２段階）

プロトタイプ装置には、ベアリングを通しての試料エア
ロゾルの漏洩など幾つかの問題があった。これらを解消
し、さらに幾つかの点で性能向上を図った第 2 世代装置を
1996 年に試作した。この装置では、APM スペクトルの理
論的に予想される位置に粒子通過率のピークが確かに観測

され、実用に足る性能を有していると思われた。しかし、
性能評価実験を継続する中で、粒子通過率データの再現
性が統計的ばらつきでは説明できないほど低くなる場合が
あること、また APM スペクトルのピーク高さが理論的予
想よりも明白に低くなる場合があることなどの現象が 1997
年に見つかった。これらの原因が何か、榎原と福嶋の間で
時間をかけて検討したが、明瞭な手がかりがつかめなかっ
た。そこで、いずれも 2000 年に産総研に客員研究員とし
て滞在することとなったプリンスオブソンクラ大学（タイ）
の Worachotekamjorn と NIST の Coakley に参加しても
らい、実験と理論の両面からあらためて体系的に検討を進
めることになった。

実験的評価では、APM の電極電圧を別の値に切り替え
た後、粒子通過率が一定の値に漸近するまでに理論的予
想よりずっと長い時間がかかること、および漸近の方向が
前回電圧の値に依存するヒステリシス現象が見られること
（図６の「第 2 世代」とあるデータ）が判明し、これらの
現象の粒子質量や運転条件への依存性の詳細が明らかに
なった [59]。

理論的には、電極電圧設定値のステップ状変化を考慮し
た非定常の確率微分方程式を数値的に解くことで粒子通
過率の過渡応答を調べた。この中では、器壁近傍の運動
速度が遅い粒子の存在、電圧設定値切り替え直後からの
粒子軌跡の時間変化、それらへのブラウン運動などの影響
などを考慮した計算を行ったが、原因究明には至らなかっ
た。しかしこれらの計算結果は、検討の焦点を絞り込むた
めの貴重な情報となった。

原因究明はその後しばらく進まなかったが、2002 年に可
能性のある一つのモデルが浮上した。第２世代装置の電極
出口の下流側には、正負電極を分離するための絶縁体の表
面が帯電粒子の流れに露出している部分がある。図 7 に示
すように、電極に電圧を印加すると、静電気力により絶縁
体表面に帯電粒子の付着が生じる。付着が時間的に進むと
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図 6　第 2 世代 APM の時間応答に見られたヒステリシス現象と、改良した第 3 世代 APM の時間応答
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これらが二次的に作る静電場に由来するクーロン斥力が強
くなるため、この部分を通過する粒子数流束が減少する。
時間が十分経過した後の付着粒子数の漸近値は印加電圧
が高いほど多くなることからヒステリシスが説明できる。

このモデルに基づき、正負電極の絶縁方法を工夫して問
題の現象が生じないようにした第３世代装置を 2003 年に
試作した。その時間応答特性を調べたところ、図 6 の「第
3 世代」と示すデータのように、遅い応答とヒステリシスの
両方が解消されていることが確認できた [60]。さらに、理論
的に予想される粒子通過率の値が実験値とほぼ厳密に一
致することもわかった。これによりAPM 実用化までの道
が一気に見通せるようになった。第２世代装置の問題が発
覚した 1997 年からここに至るまで約 6 年の時間を要した。
5.3　実用化研究（第３段階）脚注10

ヒステリシス現象の問題が解消された後は、分級分解能
の向上、電極を横置き（回転軸を水平方向に設置）するこ
との可能性、遠心力に伴う電極変形の評価と低減、電極
部の機械加工精度の向上など、装置を実用化するための検
討を進めた。また APM をディーゼルナノ粒子の特性評価
や質量濃度測定に応用する研究も行った [16][34]。この中で、
電極電圧を時間の関数として階段状でなく連続的に変化さ
せる走査モード運転においてもほぼ同様の精確さを与える
APM スペクトルが得られることを桜井が見いだした [61]。

これにより1 セットのAPM スペクトルを得る時間をこれま
でのおよそ40 分から数分に短くできる可能性が開かれた。

最初の市販装置 APM Model 3600（日本カノマックス）
は 2008 年に販売が開始された。この装置は、試料エアロ
ゾル流量 1 L/minで、0.01 fg から 100 fg の質量範囲の
粒子を分級可能である。田島と桜井はこの装置の詳細な
性能評価を行う中で、粒子質量に応じた最適な運転条件
を選択するツール“APM operation diagram”を提案し
た [7]。その後、田島を中心とする詳細な設計パラメータの
解析 [62] を経て、試料エアロゾル流量は 0.3 L/minと小さ
いが Model 3600 とほぼ同等の分級性能を有する小型の
Model 3601 が 2012 年に開発された。その本体部（図８）
の寸法は、幅 430 mm、奥行 200 mm、高さ 140 mmで
ある。現在は、このモデルの制御方法を改良した Model 
3602 が販売されている。
5.4　実用化と製品化の間の壁

実用的な技術を開発しても、それが必ずしも製品化に
結びつくわけではない。特にその技術に対するニーズが関
連コミュニティの中で明白に意識されていない状況の中で
は、その技術がどの程度受け入れられそうかの予測が立ち
にくく、製品化に進むことは簡単ではない。実用化と製品
化の間には低くない壁がある。

ミネソタ大学の McMurry 教授は、第２世代 APM を試

図 7　APM 応答のヒステリシス現象を説明する電極出口の下流側部分のモデル。
絶縁体表面に付着する帯電粒子によるクーロン斥力のため、印加電圧の大きさに応じてこの部分
を通過できる粒子数割合が変わる。

正に帯電した粒子

at 0 V

at 0 Vpeak

at 0 Vhigh

陽極 絶縁体

陰極

クーロン斥力

脚注10：この論文では研究過程を具体的に説明する目的で、特定の商品名を記載することがある。このような記載は米国国立標準技術研究所によ
る推奨を意味するものではなく、またその商品がその使用目的に最良のものであることを意味するものでもない。
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作した直後に早くもこれに関心を寄せ、これと同型の装置
を利用して行った研究の成果を10 編以上の論文にして発
表した。ミネソタ大学はエアロゾル研究における世界的な
中心の一つと見なされており、McMurry 教授はその研究
陣の一人としてすでに著名な存在であった。彼の研究を通
じて APM という装置が国際的に認知されたことが、製品
化の壁を乗り越える重要な鍵となった。

McMurry 教授が APM に関心を寄せた背景に、1994
年に榎原がミネソタ大学に短期滞在したこと、またその数
年後に McMurry 教授が計量研究所を訪問したことがあ
る。いずれも APMとは関連のない目的での訪問であった
が、この中で APM の構想や第２世代装置の性能について
の情報を伝える機会があった。意図しなかったこのような
偶然的機会が、APM の製品化に重要な役割を果たした。

6　まとめ
エアロゾル粒子に働く遠心力と静電気力の平衡を利用し

て粒子の質量について分級するエアロゾル粒子質量分析器
（APM）を開発した。APM は、既存の質量測定装置が
カバーしない質量測定範囲の空白領域を部分的に埋めるも
ので、およそ 3 ×10-18 g から 2 ×10-12 g を測定対象範囲
とする。APM の応用技術として、有効密度、真密度、粒
子体積、空孔率、フラクタル次元、質量濃度など、エアロ
ゾル粒子の様々な特性の新しい評価技術が様々な研究グ
ループによって開発された。

深刻な技術的課題を解消しつつ装置を実用化するまで
に、エアロゾル測定の専門家だけでなく、動作原理の理論
解析のための数理的手法について専門的知識を有する研究
者、および装置設計に必要な機械工学・電気工学・流体工
学の包括的知識を有する研究者等の参加が必要であった。
開発プロセスの中でこれらの人々の参加が得られたのは、

図 8　APM Model 3601 の本体部

幸運によるところもある。また、装置開発の初期の段階か
らAPM に関心をもち、その存在の国際的な認知につなげ
てくれた研究者と交流を持てたのも幸運なことであった。

APM について研究すべき課題はまだ残されている。
電圧連続走査モード運転の市販装置への実装は未完で
ある。また APM は零位法にもとづく装置として正確さの
高い測定が期待できるため、APM を粒子質量のトレー
サビリティに利用できる可能性がある。0.01 fg 以下では、 
DMA 測定粒径からの予想質量と系統的にずれる可能性
があり [63]、この問題の解決も待たれる。さらに CPMA の
性能評価やその理想性能の実現も期待される。
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査読者との議論
議論１　全体について　
コメント（藤井 賢一：産業技術総合研究所）

近年、健康や環境、安全への関心が高まり、産業分野でもクリー
ンルームの管理などで微粒子評価の重要性が広く認識されるなか
で、従来、測定することができなかった微小質量領域にあるエアロ
ゾル粒子の質量を測るために筆者らが考案したエアロゾル粒子質量
分析器（Aerosol Particle Mass Analyzer：APM）の測定原理と、
そのために開発した装置を様々な粒子特性評価に応用した事例など
が紹介されているという点で、質の高い論文であると思います。

この手法によって、従来用いられてきた計測技術である電子天秤に
よる質量計測の下限の0.1 µg、先細振動子マイクロバランス（TEOM）
による質量測定範囲の 10-11 g から10-5 g、飛行時間型の質量分析器
（TOF-MS）による質量測定範囲の 1.7 ×10-24 g から1.7 ×10-18 g で
はカバーできなかった 3 ×10-18 g から 2 ×10-12 g の領域でのエアロ
ゾル粒子の質量が評価できるようになったということは極めて画期的
です。

2019 年 5 月 20 日にキログラムの定義が 130 年ぶりに改定され、
原器による定義からプランク定数による定義へ移行し、質量標準の
分野でも、これまで測定することができなかった 0.1 µg 以下の領域
での質量計測ニーズが高まっています。新しい測定領域の開拓という
点でとてもタイムリーな論文であると思います。

コメント（一村 信吾：早稲田大学）
エアロゾル粒子質量分析器（APM）原理考案から装置開発、さら

には実用化・製品開発に向けての様々な課題克服、および APM の
波及効果としての（主として他者による）様々な粒子特性評価技術の
開発までをコンパクトにまとめた論文です。「研究の目標設定と社会
的価値、それに至る具体的なシナリオや研究手順、要素技術の統合
のプロセスを記述」することを目的とした Synthesiology の研究論文
として掲載に値すると考えます。

議論2　エアロゾル粒子質量分析器（APM）の測定原理とその不
確かさ
質問1（藤井 賢一）

3.2 節に APM によるエアロゾル粒子の質量測定についての原理が
説明してあり、同じ角速度で回転する内外筒間に電圧を印加し、帯
電した微粒子の質量と電荷との比（質量電荷比）によって粒子を分級
するということは理解できますが、具体的に粒子の質量を導くのに必
要な測定パラメーターや誘導式などについての記述がありません。こ
のことを具体的に記載すると、読者がこの測定原理をより深く理解で
きるようになると思います。

回答1（榎原 研正）
APM の分級特性は APM 伝達関数により特徴付けられ、APM

で得られる実験データは伝達関数を用いて表すことができます。これ
らについての簡単な説明を 3.2 節に追加しました（改訂稿の式（3）を
含むパラグラフ）。伝達関数についての詳細な説明については、引用
文献を参照ください。

質問2（藤井 賢一）
APM による質量計測は、粒子一粒の質量を測るのではなく、質量

分布を測定することになる、との説明がありますが、代表的な例、あ
るいは、最高精度が得られた例でも結構ですので、質量分布の測定
における不確かさの考え方やその相対不確かさ、主な不確かさの要
因などについても触れて下さい。

回答2（榎原 研正）
 APM よりも測定の精確さに優れる（しかし測定の実用性には劣

る）方法として、平面電極を用いて静電気力と重力の平衡から粒子
質 量 を 求 め る“Electro-gravitational Aerosol Balance （EAB）”
を APM の派 生 技 術として開 発しました（Ehara, K. Takahata, 
K. Koike, M. Aerosol Sci. Technol. 40, 514–520 （2006）. および
Aerosol Sci. Technol. 40, 521–535 （2006）.）。EAB は、単分散粒子
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（粒径が均一な粒子）の質量を高精度に決定することができるため、
日本での粒子質量・粒径の国家計量標準として産総研で利用されて
います。EAB は 100 nm 準単分散ポリスチレンラテックス（PSL）標
準粒子（約 0.57 fg）に対して粒径（個数基準平均径）で 0.66 %、質
量（個数基準平均質量）で 1.9 % の相対拡張不確かさ（包含係数 2）
を実現しています。EAB については、本論文中に含めることを当初
は検討していましたが、論文の焦点が散漫になることを避けて、含め
ないことにしました。

APM は、50 nm から 800 nm の粒径範囲の PSL 粒子について、
EAB に基づいて決定した粒子質量と 5 % の範囲で一致することを確
認しています（文献７）。

質問3（藤井 賢一）
3.3 節で内側電極を外側よりも高速に回転するように設計されたク

ウェット遠心粒子質量分析器（Couette centrifugal particle mass 
analyzer; CPMA）についての説明がありますが、このなかで「クウェッ
ト流」という用語が出てきます。脚注などで説明して頂けると、この
測定原理の特徴が理解できるようになると思います。

回答3（榎原 研正）
3.3 節脚注にクウェット流についての説明を追加しました。

議論3　先細振動子マイクロバランス（TEOM）による質量計測の
信頼性
質問1（藤井 賢一）

3.4 節で先細振動子マイクロバランス（TEOM）による質量測定が
10-11 g から10-5 g の領域をカバーしているとの記述がありますが、振
動原理を用いているので、質量と振動数との関係を校正するのが、
トレーサビリティを確保するという点では難しい部分であると考えられ
ます。通常、TEOM ではどのような方法で質量標準へのトレーサビ
リティを確保しているのか、簡潔で結構ですので説明して下さい。

回答1（桜井 博、榎原 研正）
TEOM は、先細振動子の先端に交換可能な粒子捕集用フィルター

カートリッジを取り付けた状態でエアロゾルを連続吸引し、フィルター
上に捕集された粒子の質量を振動子の固有振動数の変化から求める
原理となっています。校正は、天秤によってあらかじめ質量を精確に
求めたフィルターカートリッジを取り付けたときと取り外したときの固
有振動数をそれぞれ求めることにより行われます。

質問2（藤井 賢一）
TEOM による粒子質量の測定では、質量と固有振動数との関係

を、天秤によってあらかじめ質量を校正しておいたフィルターを振動
子に取り付けたときと取り外したときのときの固有振動数の変化から
求める、ということが確かに幾つかの文献に記載されています。しか
しこの場合、天秤による質量測定の下限（0.1 µg）を振動原理によっ
てより小さい領域へと外挿することになるので、この外挿がどの程度
正しいのかということが問題になると思われます。また、振動子に取
り付けたフィルターに粒子がトラップされるので、振動子・フィルター・
粒子の系にばねで結ばれた何らかの力学的なカップリングがあれば、
粒子の質量が固有振動数に正しく反映されない可能性もあります。こ
のため、本当に 10 pg まで正しく外挿できるのか、という意見もあり、
振動原理による質量測定の信頼性を疑う声も質量標準の分野では少
なくありません。

その一方で、振動原理にもとづく質量計測は感度が極めて高いの
で、この原理を積極的に応用しようとする動きが特に MEMS の分野
を中心にあるのも事実です。

図 4 に TEOM による質量測定の範囲が示されていますが、1 pg
あたりで TEOM と APM による両者の測定結果を比較できると信頼
性の向上に繋がると思います。原理の異なる方法によって測定した結
果が整合するのかどうかを検証した事例は過去にあるのでしょうか。

回答2（榎原 研正）
異なる原理による測定の検証については、EAB（議論２に対する

回答参照）で測定した質量値と、別途測定した粒子密度とから算出
した粒径の値が、他の原理による粒径測定結果と比較された例があ
ります（Germer, T. A. et al., Proc. SPIE. 4779: 60–71, 2002）。同
一ロットの 100 nm ポリスチレンラテックス粒子に対して、EAB によ
る私たちの値（100.8 nm ± 0.67 nm）と微分型電気移動度分析器
（DMA）を用いて NIST が得た値（100.7 nm ± 1.0 nm）はよく一
致します。APM と EAB の間の整合性については議論 2 に対する回
答の通りです。このようなことから EAB やAPM は私たちが期待す
る水準の信頼性を有していると考えています。

EAB やAPM 等で質量を決定した単分散粒子を気体中に既知濃
度で発生し、これを TEOM の測定試料とすることで TEOM の信頼
性の検証が可能かも知れません。ただし、私たちは TEOM につい
て専門的知識を有しておらず、実際にこのような方法が実現可能かど
うかは不明です。現時点で TEOM の信頼性がどのように確保されて
いるかの詳細について、残念ながら私たちの調査の範囲で確認する
ことはできませんでした。

議論4　製品化に向けた研究における知的財産の考え方
質問・コメント1（一村 信吾）

新しい計測装置の原理考案から製品化を目指す場合、一般的に
は、関連する知的財産（特許等）の創出・獲得が一つの大きなターゲッ
トになるはずです。しかしこの論文では、その観点での記述があり
ません。

本研究の推進に際して、知的財産をどのように位置づけて展開して
きたか（仮に知的財産の獲得をあえて目指さなかった場合はそれに対
する考え方）を加えて頂くと、読者の思考を深めるものと思います。
ご検討をお願いします。

回答1（榎原 研正）
知的財産については確かに記述していませんでしたので、5.1 節に

特許取得に関する記述を付け加えました。

質問・コメント2（一村信吾）
コメント1 に対する回答を拝見しました。ご指摘のように、構想段

階での知的財産の創出について追記（日米での基本的な特許出願に
関して記載）頂いたことを確認しました。但し、本コメントの主眼は、
企業との共同研究を進めて装置の改良を重ね、最終的な実用化（製
品化）展開を進める上で、公的研究機関の立場としてどのような考え
方を持っていたかを明らかにして頂くことにあります。例えば、改訂
原稿の記述の中でも、

① 11 ページ
「1995 年に APM の最初の試作機（以下ではプロトタイプ装置と呼
ぶ）が完成」
② 12 ページ

「正負電極の絶縁方法を工夫して問題の現象が生じないようにした
第３世代装置を 2003 年に試作」
③ 14 ページ

「電極電圧を時間の関数として階段状でなく連続的に変化させる走
査モード運転」
④ 14 ページ

「粒子質量に応じた最適な運転条件を選択するツール“APM 
operation diagram”を提案」
など、製品化展開に向けての知的財産創出の可能性を示唆する多

くの記述を見いだせます。
このような場合に、製品化に向けた知的財産の獲得（場合によって

はノウハウとしての秘匿）に関してどのように考えて共同研究を展開し
たかについて更に記述頂くことは、本格研究を目指す読者にとっても
有益だと思います。ご検討をお願いします。
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回答2（榎原 研正）
知的財産の扱いは、「構成学」の中で確かに重要なテーマであり、

適切な戦略をもって臨むべき課題と考えます。しかし、知的財産につ
いて十分な見識と戦略をもって研究を展開してきたとは言えず、残念
ながら論文中に記載できるような内容が思い当たりません。

公的機関が得た知的財産は社会で広く活用されるよう、その特許
申請は原理特許にとどめるなど抑制的に行うことが適当と思います。
APM についての特許は結果的にそのような状況になりました。一方
DMA（3.2 節参照）は、1950 年代に現在の設計に近いものが開発さ
れましたが、特許権が設定されなかったことで様々な研究者が研究
対象として心理的に取り上げやすくなり、その結果、装置の改善や高
度化についての研究や普及が進んだという側面があったと思われま
す。これを見習って APM についても特許申請をしない選択肢はあっ
たかもしれません。ただしこの場合、複数の企業が市販化を検討す
る可能性があるため、逆に市販化に踏み出しにくい可能性もありま
す。知的財産の扱いは、市場規模や様々なリスクを考慮した上で検
討する必要があると思われ、今から振り返って分析しても、何が正し
い選択肢だったか判然としません。公的機関による知的財産の扱い
について、もし何らかの御提言がありましたらお聞かせ頂ければ、今
後の参考にさせていただけると思います。

追加質問・コメント（一村信吾）
質問に対する回答を拝見しました。私としてはそれを本文中に記載

頂くことで、構成学的な検討の加わった論文になると考えます。例え
ば「5.5 節　研究開発における知的財産の考え方」という形で記入頂
くのも一案と考えますが、論文の体裁に係わりますので、最終判断は
著者にお任せします。

回答（榎原研正）
本文中に節を追加する形はとらず、査読者とのコメントの形で経緯

を記載する形にさせて頂きます。

議論5　将来への発展性について
コメント1（藤井 賢一）

2019 年 5 月 20 日にキログラムの定義がプランク定数に移行しま
した。質量計測のトレーサビリティは物体の質量 m をプランク定
数 h に関係づけることによって実現できるので、国際度量衡委員会
（CIPM）の質量関連量諮問委員会（CCM）がまとめた「キログラ
ムの新しい定義の実現方法（mise en pratique）」では、そのための
代表的な測定方法として、ワット（キッブル）バランス法と X 線結晶
密度法が紹介されています。原理的には比 h/m をトレーサブルに測
る方法であれば、どのような方法を用いてもよいことがこの mise en 
pratique には記載されています。APM の場合、どのようなルートを
たどって h に繋げることができるのでしょうか。概念的な説明でも結
構です。何と何をトレーサブルにする必要があるのでしょうか。

また、SI として新たに定義された電気素量 e やボルツマン定数 k
などを活用しても微小質量を測ることができる可能性もあるかと思い
ます。エアロゾル粒子の場合で結構ですので、測定原理の開発にお
ける将来的な方向性や将来有望になると思われる要素技術などがあ
れば紹介して下さい。

回答1（榎原 研正）

APMより原理が単純なEAB（議論 2の質問 2に対する回答参照）
のトレーサビリティについてまず説明します。簡単のため、対象粒子
がすべて同一の質量 m を有する１価帯電粒子であるとの理想的な状
況を想定します。EAB は、粒子に働く静電気力 eV/H（e: 電気素量、
V: 印加電圧、H: 電極間距離）と重力 mg（g は重力加速度）が平衡
するときの電圧 V を測定していると考えることができます。2 つの力
の平衡の式から質量 m は

m＝ eVgH （A）

と求まります（現実の粒子は PSL 粒子であっても有限の質量分布
幅を有するため、実際の EAB 測定でこの式を使うわけではありませ
んが、トレーサビリティの考え方は同じです）。改定後の SI では、e
は定義値、V はジョセフソン電圧標準を経由して e、h、およびΔνCs（セ
シウム原子基底状態の遷移周波数）に、また H と g はいずれも c（光
速）とΔνCs に繋がります。これらから、粒子質量 m は究極的には、
e、h、c、ΔνCs の 4 定数にトレーサブルにすることが可能となります。

APM では、式（A）の重力加速度にかえて電極回転に伴う遠心加
速度が入り、また電場強度 V/H が動径座標依存性のある表式にか
わりますが、トレーサビリティの遡及先については同じです。

今回の SI 改定が将来的に微小質量測定技術の発展に繋がるか
もしれないと安易に予想することはできないと考えています。その理
由の一つは旧キログラム原器へのトレーサビリティのありかたです。
APM や EAB による粒子質量測定のトレーサビリティは、すでに旧
SI においても、キログラム原器に直接繋がっていたわけではなく、式
（A）で説明したように電圧標準の現示等を通してプランク定数 h や
電気素量 e に繋がっていました。SI 改定でこれらの定数の不確かさ
がゼロになったことは、粒子質量測定の不確かさ低減に原理的には
寄与するものの、これら由来の不確かさ成分はもともと無視し得る大
きさでしかありません。言い換えると、粒子質量測定において、質量
単位が巨視的人工物に依存していることが本質的障碍になっていたと
いう状況は SI 改定以前からすでになかったということになります。

今回の SI 改定は、素粒子等に関わる微視的世界での測定にはす
でに大きな恩恵を与えていますが、それは不確かさが小さくなるとい
う点での恩恵であって、これまで測れなかった大きさの質量が測れる
ようになるわけではありません。将来的に新しい微小質量測定技術
が開発され、それが今回の SI 改定に本質的に依存しているというこ
とはあり得ると思いますが、それが生じるのはまだだいぶ先のことの
ように思います。

コメント2（藤井 賢一）
EAB と APM による粒子質量測定におけるトレーサビリティの考え

方を示して頂き有難うございました。キログラムをはじめとする今回
の SI 定義改定では、プランク定数 h の不確かさがゼロになったので、
原子干渉の原理を応用することで原子や素粒子の質量の他に微細構
造定数の不確かさが確かに低減しました。SI の定義改定では、現在
の不確かさを低減させるだけではなく、将来の技術革新にも通用す
るような定義にしておくことが重要だと考えられています。長さが光速
度によって定義された結果、その後、光周波数測定の分野において
幾つかの技術革新が誕生しました。粒子やエアロゾルの分野でも、
今回のAPM の開発が引き金となり、更なる技術革新に繋がることを
願っています。


