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本稿は，学位論文“レ－ザ回折／散乱法による粒子径計測の演算精度向上に関
する研究”の要旨を表したものである。本研究は，レーザ回折／散乱法における
粒子径分布計測の高精度化のため，粒子径分布演算に与える要因と受ける影
響を定量的に明らかにすることを目的とした。そのため，非線形反復演算アル
ゴリズムや異なる検出器数を有する光学系を用いて，アルゴリズムやそのパラ
メータ検出器数の影響についてコンピュータシミュレーションや実験的手法に
よって得られた知見をまとめている。さらに，最大（最小）粒子径が途切れた分
布における誤差範囲の検討で得られた知見をまとめている。その結果，本研究
がレーザ回折／散乱法において，測定精度の検証や高精度の光学モデルや演
算アルゴリズムの開発が期待される。

The paper is a summary of thesis titled “Study of the Improvement of Calculation 

Method for Particle Size Distribution Using a Laser Diffraction Method”. A 

motivation of the study is to investigate the influence of optical model and 

inversion problem on results of the particle size distribution by the laser 

diffraction method. The final goal of the study is to improve accuracy of particle 

size distribution by laser diffraction method. the effect on the kinds of inversion 

algorithm and these parameters, the number of detectors with same optical 

models, and theoretical calculation of fundamental uncertainty region based on 

the maximum and/or the minimum size in the preparation of standard reference 

particles ware researched in the study, respectively. As the results, the research 

is extremely useful for improving the accuracy of merriment with new design of 

optics and inversion algorithm for the laser diffraction method.

はじめに

レーザ回折／散乱法は，測定範囲の広さ，操作性の簡便
さや再現性の高さなどの特徴から最も広く使用されてい
る粒子径計測装置の1つである。本方式は，粒子群の散
乱光強度角度分布から逆演算手法を用いて粒子径分布
を間接的に計算で求める原理のため，光学モデルや演算
アルゴリズムが異なると測定結果も影響を受ける。その
ため，装置構成の違いが測定精度に与える影響は，ほと
んど研究されていなかった。本研究は，より高精度の装
置を開発するために，レーザ回折／散乱法の装置構成や

逆演算手法が粒子径分布演算に与える要因とその影響
を定量的に明らかにすることを目的として研究に着手し
た。

レーザ回折／散乱式粒子径分布計測に
関する既往の研究と課題

レーザ回折／散乱法は，Shifrinら［1］が1972年に散乱光強
度の角度分布から粒子径分布の可能性を示したのが最
初である。1974年には市販の装置が使用され始めた。当
時のデータ処理技術では，ミー散乱を短時間で精度良く
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計算することが困難であったため，計算が容易なフラウ
ンホーファ回折を近似として用いて演算処理時間の短縮
を行っていた。ミー散乱による演算が普及しはじめたの
は，サブミクロン領域がレーザ回折／散乱法で測定する
ようになった1980年代後半からである。また，1980年前
半までの市販レーザ回折／散乱装置は，数µmから数百
µmの粒子径分布測定範囲を複数の集光レンズで切り替
えて測定していた。しかし，1988年，世界に先駆けて株式
会社 堀場製作所が，測定範囲を0.1µmまで拡大した単
一測定レンジの装置が販売されてから，単一測定レンジ
で1µm以下の粒子径も測定できる装置が主流となり，多
くの製造業者からそれぞれ特徴を有した装置が市販され
ている［2］。広い粒径分布の計測を行うために，光源波長，
検出器レイアウトや検出器数が異なる各種光学系と粒子
径演算法が開発されている。しかし，光学系や解析法が
異なると算出される平均粒径値や標準偏差が一致しない
場合があることは既知［3］であり，本原理最大の課題であ
る。この課題を解決するために，光学系と演算法の定量
的解析が本原理の高精度化への鍵であると考えた。

レーザ回折／散乱法の原理

レーザ回折／散乱法測定装置構成の概略をFigure 1（a）
に示す。多くの装置は，検出部と試料前処理部から構成
されている。光学系の詳細図をFigure 1（b）に示す。小角
散乱光を測定するアレイ検出器を有するフーリエ変換光
学部と広角散乱光を測定する光学部から構成されてい
る。レーザ回折／散乱法の検出器は，粒子径に対して検
出感度に広がりを持つ。このような検出感度の広がりは，
感度交差と呼ばれている。こうした感度交差をもった測
定法による観測値群から元の物理量の分布を推定する

方法は，逆問題と呼ばれている。レーザ回折／散乱法の
場合，散乱光強度角度分布値g（x）と粒子径分布f（y）との
関係は，

g（x）＝∫K（x，y）f（y）dy ………………………………（1）

の積分方程式で表すことができる。ここでxは検出器の散
乱強度，yは粒子径で，K（x，y）は核関数とよばれる粒子
の散乱強度分布と粒子径との関数である。ミー散乱の場
合，核関数は散乱光波長と屈折率の関数でもある。測定
値g（x）は通常真の値g＊（x）に誤差εを含み

g（x）＝g＊（x）＋ε ………………………………………（2）

で表される。式（1）は，核関数と粒子径分布とで線形性が
ないため，解の一意性や観測データg（x）に対するf（y）の
連続性が一般に成立しない。さらに測定結果に誤差が含
まれているため，解はさらに不安定になる。そのため，解
の安定化をはかる各種方法が提案されている［2，4］。
レーザ回折／散乱法の詳しい原理については，引用文
献［2，5］を参照願いたい。

本研究の目的

近年の半導体加工技術向上によりレーザ回折／散乱法
の検出器数は，20年で10倍以上増加し，より多くの検出
器を用いて粒子からの散乱光強度角度分布が測定でき
るようになった。しかし，本原理は，散乱光強度分布から
逆演算で粒子径分布を求めているため，検出器数の増加
にともなう散乱光強度情報の増加が，逆演算の解である
粒子径分布の精度に線形で反映しないのは自明である。
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Figure 1     （a）Schematic block diagram of instrument for the laser diffraction method. 
（b）Schematics of a Fourier optics used in laser diffraction method and array detector.
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しかし，測定光学系の多様さと粒子径逆演算の複雑さか
ら，光学モデルの変化が粒子径分布精度に与える影響の
体系的な研究はほとんど行なわれていない。本研究では，
レーザ回折／散乱法において，光学モデルが粒子径分布
の測定精度に与える影響を定量的に評価することを目的
とした。とくに以下の問題点に注目した。

a） 各アルゴリズムの違いによる粒子径分布逆演算の精度
変化については，定量的な解析が行われていない。

b） 異なる光学モデルや逆演算アルゴリズムの測定結果を
比較しても，どの要因が粒子径分布精度に影響を与え
ているかどうか分離できない。

c） 精度が保証された粒子径分布が既知の試料は限られ
ているため，実験手法では，幅広く検証を行うことがで
きない。そのため，実試料測定だけでは粒子径精度の
一般性が検討できない。

d） 実際に測定されている試料は，単峰性だけでなく二峰
性の粒子径分布を有するものも多いが，二峰性の粒子
径分布における粒子径分布の精度がほとんど検討さ
れていない。

e） ガウス分布の粒子径分布は（両）端は無限になるが。実
試料の粒子径分布の（両）端は切り取らとられた分布に
なる。こうした分布に対する確からしさの範囲が明確
でない。

こうした粒子径演算に影響を及ぼす要因をコンピュータ
シミュレーションで検討し，実験手法でシミュレーション

結果の検証を行った。

主な研究成果

レーザ回折／散乱法における 
非線形反復アルゴリズムの特性評価［6，7］

レーザ回折/散乱法における逆演算の評価法として，粒
子径分布を仮定し，その分布から仮想散乱光強度パター
ンを作成したものを入力信号とし，入力信号から逆演算
アルゴリズムを用いて粒子径分布を求め，仮定した分布
との一致度を確認するシミュレーションで検討を行った

（Figure 2）。逆演算アルゴリズムは，構造が単純で精度
が高いTwomeyのアルゴリズムを改良した非線形反復
法を用いた。シミュレーション結果は，精度が保障された

（a）Expect particle size distribution f（xj）.

（b）Calculate detector signals gi with f（xj）
and kernel Ki（xj）. gi=Ki（xj）f（xj） 

Obtain calculated f（xj） from gi using 
algorithm of inverse problem.

（c）Compare calculated（solid line）and 
expected（dashed line）particle size 
distribution.
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Figure 2     Schematic of the computer simulation process.

V
ol
um
e 
fra
ct
io
n 
w
ith
in

si
ze
 c
la
ss
［
%
］

V
ol
um
e 
fra
ct
io
n 
w
ith
in

si
ze
 c
la
ss
［
%
］

V
ol
um
e 
fra
ct
io
n 
w
ith
in
 

si
ze
 c
la
ss
［
%
］

V
ol
um
e 
fra
ct
io
n 
w
ith
in
 

si
ze
 c
la
ss
［
%
］

V
ol
um
e 
fra
ct
io
n 
w
ith
in

si
ze
 c
la
ss
［
%
］

V
ol
um
e 
fra
ct
io
n 
w
ith
in

si
ze
 c
la
ss
［
%
］

Diameter［µm］Diameter［µm］Diameter［µm］

Diameter［µm］Diameter［µm］Diameter［µm］

1000100100.1 10.1 1 10 100 1000 0.1 1 10 100 1000

0.1 1 10 100 1000 0.1 1 10 100 1000 0.1 1 10 100 1000

10

5

0

100

50

0

100

50

0

30

20

10

0

10

5

0

10

5

0

（a）

（a）

（b）

（b）

（c）

（c）

Figure 3     Comparison of simulated inversed particle size distributions.（a）Expected particle size dispersion,（b）results of the conventional method, and（c）
results of the iteration method.
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単分散ポリスチレンラテックス（PSL）ならびに一般的な
多分散試料であるアルミナを用いた実験的手法を用いて
検証した。また，非線形反復法の有用性を検討するため
に，一般的な手法である拘束法との比較を行った。一般
的な拘束法と比較して，本研究で用いた非線形反復法は
分布幅が狭い粒子径分布でも信頼できる結果が得られ
ることが判明した。広がりをもつ粒子径分布の場合，非
線形反復法は拘束法と同様に信頼できる粒子径演算結
果が得られた（Figure 3）。実測定のモデルとして，散乱
光信号にノイズを重畳させたシミュレーションの結果，非
線形反復法は，拘束法より信号ノイズの影響を受けにく
いことが判明した。
これらの結果から，レーザ回折／散乱法において非線形
反復法は，拘束法と比較して代表粒子径のみならず分布
の標準偏差値でも同等かより高い精度が得られた。

レーザ回折／散乱法の光学系検出器数が
粒子径分布の演算結果に及ぼす影響［8，9］

光学モデルと逆演算アルゴリズムを固定した条件で，検
出器数だけを変化させることにより，検出器数変化以外
の要因を粒子径分布演算からとり除き，検出器数が粒子
径分布に及ぼす影響を，コンピュータシ
ミュレーションと実試料測定とで比較
検討した。実試料には，精度が保障され
た0.199µmから398µmまで12種類の単
分散PSL試料と対数正規分布をもつガ
ラスビーズ試料とを用いた。シミュレー
ションの結果，検出器数の変化による検
出器数が粒子径分布演算に与える影響
は，対数的に変化することが判明した。
また，単峰性粒子径分布では，標準偏差
値が増加するとより少ない検出器数で
同等の精度が得られることが判明した

（Figure 4）。単分散や多分散試料の測
定でもシミュレーション結果とほぼ同等
の結果が得られた。同じ平均粒子径で
も単分散と多分散の分布とでは，散乱
光強度の角度分布絶対値が異なること
から，物理的な検出器数ではなく一定の
散乱光強度値を観察する検出器（有効
検出器）数が粒子径分布演算に影響を
与えることが判明した。そのため，同一
検出器数の光学系でも粒子径分布の標

準偏差値が異なると粒子径分布への検出器数影響が異
なると考えられる。さらに，滑らかな核関数値を示すフラ
ウンホーファ回折近似領域の粒子径（直径約50µm以上）
では，それ以下の粒子径より粒子径分布演算結果の誤差
値が低い値を示すことから，絶対粒子径が粒子径分布測
定精度に影響を与えていることが判明した（Figure 5）。

二峰性分布の場合，単分散粒子径で構成された粒子径
分布のほうが多分散粒子径で構成された粒子径分布よ
り，より少ない検出器数で同じ測定精度が得られる傾向
があることが判明した。また，それぞれの粒子径分布の
標準偏差値が低い分布がより少ない検出器で同じ測定
精度になる傾向があることが判明した。
以上の結果から，検出器数が増加すると検出器素子数の
影響が急速に減少することを粒子径分布の平均径の数
値から見出した。また，レーザ回折／散乱法では，検出器
素子数だけでなく核関数値の滑らかさや粒子径分布の広
がり，一定値以上の信号を検出する有効検出器数が粒子
径演算の結果に影響を与え，測定精度が変化することを
示した。
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対数正規分布の（両）端が切り取られた 
分布の誤差範囲［10］

最大もしくは最小粒子径が既知の対数正規分布をもつ
粒子径分布の不確からしさの範囲について，新しい理論
式と最大もしくは最小粒子径が既知の粒子径でのコン
ピュータシミュレーションとシリカ粒子の計測から理論
式の評価を行った。その結果，最大あるいは最小の粒子
径が既知の場合，不確からしさの範囲は完全な対数正規
分布より減少する可能性があることが判明した。0.1µm
から1µmの最大あるいは最小の粒子径が既知の正規対
数分布をコンピュータシミュレーションで発生させた結
果，求めた理論式と同じ傾向を示した。対数正規分布を
持つシリカ粒子を用いて，株式会社 堀場製作所製レー
ザ回折／散乱法粒子径分布測定装置LA-950型を用いた
レーザ回折／散乱法の測定結果と顕微鏡法の結果，比較
した結果とが理論誤差範囲内でよく一致することを示し
た（Figure 6）。

おわりに

本研究で得られた検証結果は，レーザ回折／散乱法の光
学モデルや演算アルゴリズムのさらなる高精度化や粒子
径分布標準試料の作成に適用できるため，測定差の影響
が十分小さい絶対粒子径測定のレーザ回折／散乱法の
装置の開発が期待される。
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Figure 6     Measured particle size distribution of silica glasses beads 
with uncertainty region（solid lines）. Open circles show count 
base distribution measured by TEM images. Filled circles 
show volume base distribution calculated from count base 
distribution. Open squares show PSD of the silica particles 
measured by laser diffraction method.


