
　現行の国際単位系 1）（SI: Le Système International d’
Unités）における質量の単位はキログラム（kg）であり， 

7つの基本単位の 1つである．より高い普遍性と再現性を
追求した結果，基本単位の定義は，人工物ではなく，普遍
的な自然現象あるいは物理法則に基づいた定義へと変遷し
てきている．しかし，キログラムは唯一，依然として人工
物である国際キログラム原器の質量に等しいと定義されて
いる．
　最近，人工物に頼らない普遍的な基礎物理定数の精密測
定を利用した，高精度なキログラム再定義の議論が活発化
している2─7）．2つの有力な方法が各国の計量標準機関で検
討されている．一方はX線結晶密度法によりアボガドロ定
数を決定し，原子 1個あたりの質量を基準にしてキログラ
ムを再定義する方法である．もう一方は，ワットバランス
法によりプランク定数を決定し，ある周波数の光子と等価

なエネルギーとしてキログラムを再定義する方法である．
本解説では，前者の方法について概説し，アボガドロ定数
決定における光技術の応用，特にレーザー干渉計による球
体体積測定について詳説する．

1.  現在の定義
　国際キログラム原器は高さ 39 mm，直径 39 mmのシリ
ンダー型白金イリジウム合金分銅であり，フランスの国 

際度量衡局（BIPM: Bureau International des Poids et Me-

sures）に保管されている．1889年に開催された国際度量
衡総会で質量の単位として承認されて以来，120年近く経
過した現在でも，当時と同一の分銅が使用されている．こ
の国際キログラム原器と同材料でつくられた同形状の分銅
がメートル条約参加国に配布されている．
　人工物である国際キログラム原器による定義は，事故等
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により一度失われると二度と再現できない．また，表面吸
着ガス等の影響でその質量は徐々に増加するため，定期的
に洗浄する必要がある．1988年に行われた 42年ぶりの洗
浄により，その質量が約 60 mg減少したことが報告され
た 8）．この相対変動幅は 6×10－8に相当する．これらの理
由から，人工物に頼らない普遍的な方法により 10－8の相
対不確かさで質量を再現する方法を開発し，より正確なキ
ログラムの定義を実現することが切望されている．

2.　アボガドロ定数によるキログラムの再定義方法
　アボガドロ定数は巨視的世界の「物質」と微視的世界の
「粒子」の物理量の橋渡しを行う基礎物理定数であり，物
質 1モル中の要素粒子（分子，原子など）の数を示す．モ
ル（mol）は物質量の単位であり，「0.012 kgの核種 12Cの
中に存在する原子の数と等しい数の要素粒子を含む系の物
質量」と定義される．したがって，核種 12C のモル質量
M�12C�は厳密に 0.012 kg/molであり，この系に含まれる
原子の数はアボガドロ定数

   （ 1）

に等しい．ここで m�12C�は 12Cの単原子あたりの質量であ
る．原子や素粒子の質量を記述する場合，一般に統一原子
質量単位 uが用いられる．定義により u＝m�12C�/12なの
で，式（ 1）より次式が得られる．

   （ 2）

任意の核種 Xの相対原子質量 Ar�X�＝m�X�/uは，イオント
ラップなどによる質量比測定と量子電気力学による補正か
ら十分に小さな不確かさですでに求められている．相対原
子質量を用いると，任意の核種 Xの 1原子あたりの質量
m�X�は次式で表される．

   

    （ 3）

式（ 3）は質量の単位を再定義する上で重要な概念を表
す．すなわち，アボガドロ定数 NAを定義してしまえば炭
素原子 12Cの質量を基準として，任意の原子 1個あたりの
質量を相対原子質量から精度よく導くことができる．した
がって，12Cの質量を基準とすれば，質量の単位を例えば
「基底状態にある静止した 5.018…×1025個の自由な 12Cの
質量に等しい」と再定義できる．
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3.　X線結晶密度法によるアボガドロ定数決定
　X 線結晶密度法は，他の基礎物理定数を用いることな
く，アボガドロ定数を実験的に直接決定できる方法であ
る9）．この方法において，アボガドロ定数は結晶の格子定
数 a，密度 r，モル質量Mのそれぞれを絶対測定すること
により求められる．結晶の材料としては，高純度，無転移
で，しかも大寸法の単結晶が得られるシリコンが用いられ
る．シリコン結晶は立方晶であり，単位格子には 8つの原
子が含まれ，その体積は a3である．微視的な密度 8M/ 

�NAa3�が巨視的な密度 r に等しいものと仮定すると，シリ
コン単原子の質量mは，r a3/8に等しい．したがって，ア
ボガドロ定数は 8M/�r a3�となる．
　天然のシリコンには安定同位体 28Si，29Si，30Siが存在す
る．同位体組成は結晶ごとに異なるため，実際にX線結晶
密度法に用いた結晶をマススペクトロメーターにより分析
し，平均モル質量を決定する．格子定数は X線光波干渉
計 10）により決定される．巨視的密度 r の絶対測定は次節
で詳細に述べる．

4.　シリコン単結晶密度絶対測定
4. 1　レーザー干渉計による球体体積絶対測定

　SIにおける密度の単位は kg m─3であり，その絶対測定
は試料の体積および質量を独立な絶対測定，すなわち，長
さ標準である光の速さ，および質量標準である国際キログ
ラム原器に照らし合わせて測定することにほかならない．
通常，体積絶対測定の不確かさが密度測定の主たる不確か
さの要因であり，いかに体積を小さな不確かさで決定する
かが密度絶対測定高精度化の大きな問題である．体積測定
に好都合な試料形状としては，立方体あるいは球体が考え
られる．しかし，試料形状として立方体を選択した場合，
角やエッジの部分の欠落が体積に及ぼす影響を小さな不確
かさで測定することは容易でない．さらに，真球度の高い
球体の体積はさまざまな方位からの直径測定平均値より小
さな不確かさで決定できる11）．この理由で，現在では球体
を密度絶対測定の試料形状として用い，その体積は光波干
渉法により決定されている．
　最初のアボガドロ定数決定を目的とする球体密度絶対測
定は，1972 年に米国国立標準局（NBS: National Bureau 

of Standards，現在の米国標準技術研究所（NIST: National 

Institute of Standard and Technology））の Saundersにより
行われた 12）．当時はシリコン単結晶を高い真球度で研磨
する技術が確立されていなかったため，鋼球の体積が光波
干渉計により絶対測定された．シリコン単結晶の密度は，
その鋼球の密度を基準として液中秤量法と呼ばれる密度比
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較法により決定された．図 1に Saundersが考案した光波
干渉計を示す．間隔 Lが校正されたエタロンの間に球体を
おき，周波数安定化レーザーからのビームをビームスプ
リッターで2つに分け，ビーム1をエタロン板E1に垂直入
射させる．球体と E1からの反射光の干渉により，観測面
では同心円状の干渉縞が観測される．干渉縞を写真撮影
し，中央付近の数本の干渉縞の直径を測定して，干渉縞中
央の干渉次数の端数部分を求め，球体と E1の間隔 d1が光
波干渉測長される．同様にビーム 2を用いて，球体とエタ
ロン板 E2の間隔 d2が光波干渉測長される．球体の直径 D

は D＝L－�d1＋d2�により求められる．
4. 2  幾何学的形状が不完全な球体の体積の求め方

　図 2に示すように，厳密には，光波干渉計によって得ら
れるのは球体に接した 2枚の平行平面板の間隔，すなわち
幅である．この幅は原点 Oを通過する球体の直径より大
きいので，幅の測定から求められる体積は実際の体積より
も大きい．NBSの Johnsonはこの幅から計算される球体体
積と実際の球体体積との関係について幾何学的解析を行っ

ている11）．原点 Oから平面までの距離を p，pの球体の全

表面にわたる平均値を p0とし，それらの差 p－p0が で

表されるとする．ここでYnは次式で示される次数nの球面
調和関数である．

　　  （ 4）

ここで， は第 1種ルジャンドル陪球関数，f と q はそれ
ぞれ球座標系における方位角と極角，Anm，Bnmはそれぞ
れの球面調和関数の振幅を表す．上式を用いると不完全な
球体の体積は

 

   （ 5）

となる．右辺第一項は平均直径から求められる体積であ
り，右辺第 2項は，右辺第 1項から求められる体積の補正
項を表す．例として直径約 93.6 mm，p0からの最大偏差
100 nmの 4階対称の球体について計算すると，右辺第 2項
の影響は 1×10－11である．したがって，多方位から球体
の直径を光波干渉して幅の平均値が求められれば，球体が
完全に真球でなくともその体積を十分小さな不確かさで導
くことができる．
4. 3  シリコン単結晶球体体積絶対測定

　シリコン単結晶球体の精密研磨技術は，オーストラリア
連邦科学産業研究機構（CSIRO）の Leistnerらにより 1987

年に開発された 13）．現在の研磨技術では，50 nm以下の真
球度をもつ，直径 93.6 mmのシリコン単結晶球体を得るこ
とが可能となっている．この球体の質量はほぼ 1 kgであ
り，きわめて小さな不確かさで質量測定を行うことができ
る．したがって，球体体積測定技術を改良することによ
り，その密度の不確かさを極限まで減少させることが期待
できる．
　CSIROでのシリコン球体研磨技術確立をうけて，幾種
類かの球体体積測定用光波干渉計が各国の標準研究機関で
開発された 14）．図 3は使用された原理の比較を示す．図 3

（a）は Saundersの干渉計で用いられた原理であり，平面
エタロンと平面波が使用されている．平面波が球体表面で
反射され，球面波として観測面へ到達する．球面波の発散
は比較的大きく，球面波の外周部分は介在する光学部品に
より回折される．これは干渉縞中心の深刻な位相シフトを
引き起こす．この回折の問題を克服するために，産業技術
総合研究所計量標準総合センター（NMIJ: National Metrol-

ogy Institute of Japan，以前の工業技術院計量研究所）では
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図 1　Saundersが考案した球体の直径を測る光波干渉計 12）．
E1：エタロン 1，E2：エタロン 2，S：鋼球．

O
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p

図 2　不完全な球体の体積を決定するための幾何学的検討 11）．



図 3（b）に示す光波干渉計を開発した 15）．この干渉計では
球体からの球面波をすぐにレンズにより集光するので， 

回折効果は生じない．また，この干渉計では，エタロン 

を球体に対し相対的に走査させ干渉縞に変調をかけること
により，2つのギャップ d1と d2を同時に決定する．これに
より球体とエタロンの相対的位置関係の不安定性の球体 

直径測定への影響が完全にキャンセルされる．イタリア・
コロネッティ研究所（Istituto di Metrologia “Gustavo 

Colonnetti”，現在のイタリア国立計量研究所（INRIM: Is-

tituto Nazionale di Ricerca Metrologica））では平面エタロ
ンと球面波を用いた干渉計が開発された（図 3（c））16）．こ
の干渉計においても回折効果は除去される．ドイツ物理工
学研究所（PTB: Physikalisch-Technische Bundesanstalt）
では球面エタロンと球面波を用いた球面フィゾー干渉計が
開発された（図 3（d））17）．参照球面の曲率中心と試料球体
の中心を一致させれば，理想的には球面各点からの反射光
とエタロンからの反射光は同じ経路を通りながら干渉し合
う．結果として生じる干渉縞は CCDで撮像され，後述す
る位相シフト法により d1と d2の位相が決定される．原理

的には CCDの画素数分の方位の直径を決定できる．この
干渉計は球体を数回転させるだけで球体表面全体にわたる
直径測定が可能である．

5.  光周波数制御技術によるシリコン球体体積測定
5. 1  光周波数制御型レーザー干渉計

　筆者らは干渉計（図 3（b））を用い 7×10－8の相対不確
かさでシリコン単結晶球体体積を決定した．球体の質量，
格子定数，欧州連合（EU）の標準物質研究所（IRMM: In-

stitute for Reference Materials and Measurements）でのモ
ル質量の測定結果などと合わせ，2003年にアボガドロ定
数を 2×10－7の相対不確かさで決定している18）．これは X

線結晶密度法によるアボガドロ定数としては最も小さな不
確かさである．このデータは基礎物理定数の推奨値を決め
る国際委員会である科学技術データ委員会（CODATA）で
採用され，基礎物理定数の全面改訂に貢献した 19）．しか
しながらキログラム再定義のためには，アボガドロ定数を
少なくともさらに 1桁小さな相対不確かさ，2×10－8で決
定する必要がある．この目的のためにはシリコン球体体積
を 1×10－8の相対不確かさで決定する必要がある．これは
0.3 nmの直径測定の不確かさに相当する．直径測定の不
確かさを極限まで減少させるために，NMIJでは光周波数
制御型干渉計を開発している20─23）．図 4はそのブロック図
である．基本的な光学配置は図 3（b）と同じである．同心
円状の干渉縞は CCDカメラで撮像される．大きな改良点
は光源として外部共振器型レーザーダイオードを用い，光
周波数の制御により間隔 L，d1および d2を決定することで
ある．干渉縞の解析には位相シフト法を用いる．位相シフ
ト法は干渉縞の位相を一定間隔で 1フリンジ変化させた場
合の干渉強度の一連の測定から位相を決定する干渉縞解析
法である24）．必要な位相シフトはレーザーダイオードの光
周波数を制御することにより発生させる．また，干渉計は
球体方位制御機構を備えており，数百方向からの直径測定
より体積を決定する．
5. 2  光周波数制御機構

　球体とエタロンとの間隔は約 13 mmであり，位相シフ
ト法を行うためには少なくとも 10 GHzの光周波数掃引が
必要である．この目的のためにリットマン型外部共振器
レーザーダイオードを用いた光周波数チューニングシステ
ムを開発した 20）．図 4の下部はそのブロック図を示す．こ
のシステムによりレーザーダイオード光周波数を 20 GHz

の範囲で 30 kHzの不確かさでチューニングできる．これ
は長さに換算すると 6×10－11の相対不確かさに相当する．
精密光波干渉技術はこのようなきわめて高い精度での光周
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(a)

 

図 3　球体直径測定用光波干渉計の比較 14）．



波数計測技術に支えられている．
　位相シフト法は幾何形状評価等に広く用いられている手
法である．通常，干渉計に可動部を設け，圧電素子を用い
ることで位相シフトを発生させる．しかしながら，圧電素
子を用い正確な位相シフトを作りだすことは難しく，系統
的およびランダムな測長測定の不確かさの要因となる．光
周波数の直接制御は正確な位相シフトを作り出し，正確な
直径測定を可能とする．
5. 3  位相シフト法

　光周波数制御型干渉計では，位相を p /3ずつ 6回変化さ
せながら取り込んだ合計 7枚の干渉縞画像から決定する．
取り込んだ干渉縞の CCDのある画素における強度をそれ
ぞれ I1，I2，I3，I4，I5，I6，I7とすると，4番目の画像を取
り込んだ際の光周波数における位相 f は次式で表され
る24）．

   （ 6）

d1と d2を決定するためには約 10 GHzにわたる光周波数の
掃引が必要であるが，1回の掃引で 14の異なる光周波数に
チューニングすることにより d1と d2を同時に決定でき
る．Lの決定の際にはビーム 1はシャッターで遮られ，シ
リコン球体は球体下方に格納された球体回転機構により持
ち上げられ光路から除かれる．ビーム 2は球体機構に設け
た穴を通過し，2 枚のエタロンからの反射光の干渉によ
り，CCD3において干渉縞が観測される．この干渉縞を位
相シフト法による解析する．それぞれの CCDで決定した
位相の三次元分布をツェルニケ関数で近似し，それらの極
値より L，d1および d2が決定される．
5. 4  表面酸化膜の影響

　シリコン球体の表面は厚さ数ナノメートルの酸化膜で覆
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図 4　NMIJで開発された光周波数掃引型干渉計 23）．外部共振器型ダイオードレーザーを光源と
し，その光周波数の正確な計測・制御により球体直径の測定を行う．BS：ビームスプリッター，
CL：コリメーターレンズ，SH：シャッター，E：エタロン，FC：ファイバーカップラー，Fl：ファ
ラデーアイソレーター，HF：ハーフミラー，M：ミラー，P：偏光板，PD：フォトディテク
ター，PF：偏波面保存ファイバー，PM：パワーメーター，QWP：1/4波長板，W：光学窓，L：
レンズ，AP：アナモルフィックプリズムペア．



われている．直径をサブナノメートルの不確かさで計測す
るためには，光学的に観測される直径と実際の直径との差
を正しく評価することが重要となる．図 5に，シリコン結
晶基盤上に形成された厚さ hの酸化膜を模式的に示した．
真空の屈折率をn0，酸化膜の屈折率をn1，シリコン結晶の
複素屈折率を N2＝n2－ik2とすると，垂直入射の場合，真
空と酸化膜の界面での振幅反射率 r01，および，酸化膜と
シリコン結晶の界面での振幅反射率 r12はそれぞれ次式で
表される25）．

                 （ 7）

   （ 8）

真空中の波長を l 0，b＝2p hn1/l 0とおき，酸化膜内での
多重反射の効果を考慮に入れると，図 5に示した系全体の
振幅反射率 Rは次式で表される．

01 0 1 0r n n n� � �/ n1�� ��

r n N n N r12 1 2 1 2 12
12� � � � � �/ eiφ� �

   （ 9）

図 5に示した光学モデルを仮定し，分光エリプソメーター
によって球体の全表面にほぼ均一に分布した 20か所の酸
化膜の厚さを測定した．膜厚は球体全体にわたってほぼ均
一であり，約 5 nmであった．この値を式（ 9）に代入し
て d を計算すると，酸化膜が直径測定に与える影響は約
10 nmとなる．干渉計で光学的に観測された直径にこの値
を加えれば，酸化膜の厚さを含む正しい直径が求められ
る．
　エリプソメトリーは薄膜の膜厚測定に広く用いられてい
る手法であるが，不確かさの評価が困難であり，また，他
の分析方法と測定値にずれが存在することが大きな問題 

となっている26）．NMIJ では X 線反射率法（XRR：X-ray 

reflectometry），X線光電子分光法（XPS：X-ray photoelec-

tron spectroscopy）およびエリプソメトリーを用い，膜厚
標準開発を目的とする薄膜特性評価を行っている27，28）．そ
れらの研究で得られた成果に基づき，シリコン球体上酸化
膜の厚さを 0.3 nmの不確かさで決定した 22）．
5. 5  球体測温システム

　光周波数制御型干渉計による体積絶対測定における主要
な不確かさ要因は，1）シリコン球体温度測定，2）酸化膜
厚さ測定である22）．これらの不確かさを低減すべく，精密
球体測温システムの開発および XPSによるシリコン球体
表面直接分析を行った 23）．
　図 6は新たに開発した精密球体測温システムを示す．シ
リコン球体は 3本の樹脂製のピンによって支持され，微小
白金抵抗温度計（直径 1.2 mm，長さ 10 mm）を挿入した
銅ブロックが非常に弱い力で球体に押しつけられている．
微小白金抵抗温度計は国際温度目盛り（ITS-90）29）に規定
された温度定点により直接校正されており，その性能が
NMIJ高温温度標準研究室で評価されている30）．さらに，
温度制御された放射シールドを備えた真空チャンバー（図
7）に干渉計をインストールし，球体の温度を制御してい
る．これらの改良により 1 mK以下の不確かさでの球体温
度測定を可能とした 23）．
　一方，酸化膜厚さ測定の主要な不確かさ要因は酸化膜の
化学組成の不確かさである22）．現時点で直径 94 mmのシ
リコン球体を直接分析可能な XPSシステムはスイス連邦
度量衡局（METAS）にのみ存在する．シリコン球体表面
酸化膜の化学組成の XPSによる直接評価をMETASと協力
して実施中であり，膜厚測定の不確かさは 0.2 nm程度に
減少する見込みである．
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図 6　精密球体測温システム 23）．微小白金抵抗温度計が銅ブ
ロックに挿入されている．球体直径測定時に，この銅ブロッ
クが球体に弱く押しつけられる．

図 5　シリコン結晶の表面 25）．サブナノメートルの精度で球
体直径測定を行う場合には，表面酸化膜での位相遅れを正確
に評価する必要がある．



　これらの主要な不確かさ要因の低減により，現時点で
は，1.7×10－8の相対不確かさでのシリコン球体体積測定
が可能であると考えている23）．

6.  28Si濃縮シリコン結晶を用いたアボガドロ定数決定
　現在，シリコン単結晶からアボガドロ定数を測定する 

上で最も大きな不確かさの要因となっているのは，シリ 

コンの平均モル質量の評価である．天然のシリコンで
は 28Si，29Si，30Siの 3種類の同位体のうち，28Siが約 92％の
比率を占める．これを 99.99％以上に濃縮したシリコン単
結晶を用いることで，平均モル質量の不確かさはこれまで
より約 1 桁小さくなる．そこで NMIJ，INRIM，PTB，
NIST，NPL（National Physical Laboratory，英国物理学研
究所），NMIA（National Measurement Institute，オースト
ラリア計量研究所），IRMM，BIPMの 8研究機関が協力し
て，28Si濃縮結晶の各パラメーターを測定し，アボガドロ
定数を決定する国際プロジェクトを 2004 年から開始し
た 9，31）．原料となる四フッ化水素ガスの 28Si存在比をロシ
アの遠心分離技術により 99.99％まで濃縮するのに 2年を
要し，2007年には5 kgの 28Si単結晶が完成した．この結晶
から直径 94 mm，質量 1 kgの球が CSIROで研磨され，そ
の密度測定が NMIJ，PTB，NMIAで現在行われている．
格子定数とモル質量についても複数の研究機関で測定が行
われており，アボガドロ定数が 2011年に決定できる予定
である．現在，キログラムを再定義するのに十分な精度の
測定結果が得られつつあり，2011年に開催される国際度

量衡総会で再定義を行うかどうかの審議が行われる予定で
ある．

　X線結晶密度法によるアボガドロ定数決定はキログラム
再定義の有力な候補のひとつである．本解説ではX線結晶
密度法における光技術の利用，特にシリコン球体体積絶対
測定について概説した．NMIJでは光周波数制御技術に加
え，X線および光を用いた薄膜評価技術を利用し，シリコ
ン球体体積を精密測定している．現在，28Si濃縮シリコン
結晶を用いアボガドロ定数を精密決定する国際プロジェク
トが進行中であり，各要素技術の高精度化が進んでいる．
2011年には現在より 1桁よい精度でアボガドロ定数の決定
が可能となる見込みである．一方，ワットバランス法によ
るプランク定数決定の精度はすでに 4×10－8に達してい
る32，33）．各国の計量標準機関で進められつつあるこれらの
精力的な研究の結果に基づき，いよいよキログラムの再定
義が現実のものとなりつつある．
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