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研究成果の概要（和文）：現在、質量の単位である「キログラム」は金属製の分銅「国際キログラム原器」の質量によ
り定義されている。この人工物による定義を基礎物理定数に基づき改定することを目的として、二次元ダークフリンジ
法に基づく高精度シリコン球体直径測定技術の開発および28Si同位体濃縮結晶を用いたX線結晶密度法によるアボガド
ロ定数の高精度測定を行った。28Si単結晶球体の体積測定、表面分析、質量測定を実施し、2.0E-8の精度でのアボガド
ロ定数決定に成功した。これは実験的に直接決定されたアボガドロ定数としては最も精度の高いものであり、キログラ
ムの定義の基礎物理定数による改定の2018年実施を確実なものとすることができた。

研究成果の概要（英文）：The kilogram is currently defined by the international prototype of the kilogram. 
To redefine the kilogram based on fundamental constants, a two-dimensional dark fringe method to measure 
diameters of 1 kg Si spheres has been developed and a 28Si-enriched crystal has been used to determine 
the Avogadro constant by the X-ray crystal density method. The volume and mass of two 1 kg 28Si spheres 
have been measured by using a laser interferometer and a vacuum balance, respectively. The surface of the 
spheres has been analyzed by a spectroscopic ellipsometer calibrated by X-ray reflectometry. The Avogadro 
constant has been determined with a relative uncertainty of 2.0E-8. This is the most accurate value 
directly determined experimentally to date, resulting in a strong trigger to conduct the redefinition of 
the kilogram based on the fundamental constants in 2018.

研究分野：応用物理学（基礎物理定数の超精密測定、レーザー干渉技術による幾何形状精密計測）
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図２ シリコン単結晶球体直径測定用レ
ーザー干渉計：球体回転機構を備え、多
方位からの直径測定が可能である。 

 
図１ 1 kg 28Si 単結晶球体：直径は 94 
mm であり、28Si の濃縮度は 99.99%で
ある。 

１．研究開始当初の背景 
現在では、長さ、時間、電圧、抵抗といっ

た重要な物理量の単位は、普遍的な自然現象
あるいは物理法則に基づいて定義されてい
る。一方、質量の単位であるキログラムは、
約120年前に人工物である国際キログラム原
器が質量の単位として承認されて以来、その
定義は変わっていない。しかしながら、国際
キログラム原器の質量は歳月とともにわず
かに増加することが報告されており①、キロ
グラムの定義を普遍的な物理定数を基準と
する新しい定義へ改定することが強く望ま
れている。アボガドロ定数は 1 mol の物質に
含まれる原子や分子の数を示す基礎物理定
数である。この定数を正確に決めることがで
きれば、現行の定義を原子の質量を基準にし
て、例えば「キログラムは 5.018…× 1025

個の炭素原子 12C の質量に等しい」と改定す
ることができる。このため、人類史上初とな
る人工物に頼らない基礎物理定数に基づく
質量標準の実現を目的として、アボガドロ定
数高精度化の研究が世界各国で進んでいる②。 
アボガドロ定数は、X 線結晶密度法により

求められる。この方法では、シリコン単結晶
の密度、格子定数、モル質量を測定する。自
然界のシリコンには 3 種類の安定同位体 28Si、
29Si、30Si が存在し、通常のシリコン結晶を
用いた場合、モル質量（同位体存在比）の測
定精度が制約となり高精度にアボガドロ定
数を決定することができなかった。このため、
我々は世界の七つの計量標準研究機関と協
力して 28Si だけを濃縮した結晶を開発し、ア
ボガドロ定数を高精度測定する国際研究協
力「アボガドロ国際プロジェクト」を実施し
た。28Si 単結晶を用いることで従来より一桁
小さな相対不確かさ（3×10-8）でのアボガド
ロ定数決定に成功したが、キログラムを再定
義するためには、さらに高い精度でアボガド
ロ定数を測定する必要があった③。 
 
２．研究の目的 

X 線結晶密度法によるアボガドロ定数決定
に必要なシリコン結晶密度は、通常、質量 1 
kg のシリコン単結晶球体の体積および質量
の精密測定から求められる。密度測定の主要
な不確かさの要因は体積測定であり、アボガ
ドロ定数高精度化のボトルネックとなって
いる。球体体積は、レーザー干渉計による多
方位からの球体直径測定に基づき決定され
る。本研究では、二次元ダークフリンジ法に
よる高精度球体直径測定原理を新たに開発
し、これまで 4.4×10-8 であったシリコン単
結晶球体体積測定精度を 1.5×10-8 にまで高
精度化する。 

図１は質量 1 kg の 28Si 単結晶球体であり、
本研究ではこの球体の体積測定、表面分析、
質量測定および格子定数均一性評価を実施
し、「アボガドロ国際プロジェクト」で得ら
れたデータと組み合わせて、これまでで最も
良い精度（2×10-8）でアボガドロ定数を決定

する。 

３．研究の方法 
図２はシリコン単結晶球体体積測定用レ

ーザー干渉計のブロック図を示す。球体は間
隔 L のエタロン板の間におかれる。外部共振
器型ダイオードレーザーからのビームを二
分割し、それぞれのビームをエタロン板に垂
直入射させる。球体とエタロン板から反射し
たビームにより形成される同心円状の干渉
縞を CCD1 及び CCD2 で撮像し、ダイオー
ドレーザーの光周波数の掃引による干渉縞
の解析から球体とエタロン板とのギャップ
d1および d2を決定する。エタロン板の間隔 L
の測定では、ビーム 1 をシャッターで遮り、
球体下方に格納された機構によって球体を
持ち上げ光路から取り除く。機構に設けた穴
を通過したビーム 2によって二枚のエタロン
板からの反射光により形成される干渉縞を
CCD3 で観測し、ダイオードレーザーの光周
波数の掃引による干渉縞の解析からLを決定
する。球体の直径は D = L (d1+d2)として求
められる。球体の下部には方位制御機構があ
り、様々な方位からの直径を測定できる。L、
d1 および d2 を決定するための干渉縞の解析



図３ 20 C、真空条件で測定された球体直
径分布のモルワイデ図法による表示：最大
直径と最小直径の差は 38 nm。 

には、位相シフト法を用いる。この方法では、
ダイオードレーザーの光周波数を掃引し、干
渉縞の位相を一定間隔で変化させる。この光
周波数の変化に伴う干渉強度の変化の測定
から干渉縞の各点における位相を決定する。
我々はすでにこの位相シフト法により球体
直径を 1 nm の精度で測定できることを報告
しているが、本研究では更に高精度な直径測
定のために二次元ダークフリンジ法に基づ
くシステムを構築する。この干渉縞解析手法
は干渉縞を完全にダーク（暗）になる光周波
数を検出する方法であり、高い精度で実施可
能な光周波数測定から球体直径を測定する。
また、干渉計構成光学部品間の多重反射が干
渉縞のノイズとなり、直径測定精度を低下さ
せる。多重反射の影響は、光学部品に比較的
大きなウェッジ角を持たせることで除去で
きる。最適なウェッジ角をもつ光学部品を導
入することで、球体直径精度の向上をはかる。 

シリコン単結晶球体の表面は厚さ数ナノ
メートルの自然酸化膜で覆われており、アボ
ガドロ定数を正確に決定するためには、純粋
なシリコン単結晶の部分の体積と質量から
密度を求める必要がある。そこで、分光エリ
プソメトリー、X 線反射率法などの表面分析
技術を用いて球体表面に存在する物質の化
学組成、厚さ、質量などを評価する。 

シリコン単結晶球体の質量測定は我が国
の質量の国家標準である日本国キログラム
原器を基準として実施する。さらにアボガド
ロ定数の高精度測定に不可欠なシリコン結
晶中の格子定数の均一性を、放射光を利用し
た自己参照型格子比較器を用いて評価する。 
以上の結果を「アボガドロ国際プロジェク

ト」により得られるシリコン 28Si 単結晶の格
子定数、モル質量などの測定結果と合わせて、
2×10-8 の相対不確かさでのアボガドロ定数
決定を決定する。 
 
４．研究成果 
(1) 28Si 単結晶球体体積測定 
二次元ダークフリンジ法による球体直径

測定システム構築のためには、干渉縞を低ノ
イズかつ高速度にとりこむカメラが必要で
あった。高速度カメラおよび最適なウェッジ
角を持つ光学部品を導入し、予備的な直径測
定を行った。しかし、直径測定の妥当性検証
を完了する前に、28Si 単結晶球体が我々のも
とに輸送されてきた。28Si 単結晶球体は「ア
ボガドロ国際プロジェクト」参加研究機関の
共有財産であり、我々が体積測定を実施でき
る期間は限られていた。このため、二次元ダ
ークフリンジ法ではなく、すでに十分な妥当
性の検証および国際的同等性の確認を実施
済みの位相シフト法による球体直径測定を
実施せざるを得なかった。図３に様々な方位
より行った直径測定の結果を示す。ほぼ均一
に分布した約 1000 方位から測定を行い、平
均直径から体積を決定した。球体体積の相対
不確かさは 2.0 × 10-8であった。本研究実施

前の球体体積測定の相対不確かさは 4.4 × 
10-8 であり、大幅に精度を向上することがで
きた。主要な精度向上の要因は、本研究で実
施した最適なウェッジ角をもつ光学部品の
導入による干渉縞ノイズの低減である。 

 
(2) 1 kg 28Si 単結晶球体表面分析 
図４は表面分析に用いた分光エリプソメ

ーターを示す。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る。本研究では X
線反射率法により SiO2膜の厚さを 0.1 nmの
不確かさで値付けしたシリコンウェハーで
分光エリプソメーターを校正することで、国
家計量標準にトレーサブルな球体表面分析
を可能とした。図５に球体全面にわたる酸化
膜厚さの分布を示す。 
 

(3) 1 kg 28Si 単結晶球体質量測定 
図６に質量測定に用いた真空天びんを示

す。真空中での質量測定が可能であり、空気
浮力の影響を受けることなく、我が国の質量
の国家標準である日本国キログラム原器を
基準として、28Si 単結晶球体の質量を測定し
た。測定の不確かさは 8 g であり、世界最高
レベルでの質量測定を実現した。 

 
図４ 球体表面分析用分光エリプソメー
ター：球体回転機構を備え、球体表面全
面にわたるSiO2膜厚さの自動マッピング
が可能である。 



(4) 28Si 単結晶格子定数均一性評価 
自己参照型格子比較器により 28Si単結晶に

おける格子定数均一性を評価した。X 線源に
放射光を用いることで、9 桁の分解能での評
価が可能であった。28Si 単結晶における格子
定数の均一性は極めて高く、アボガドロ定数
を高精度に決定できることを確認できた。 
 
(5) アボガドロ定数決定 

本研究で得られたデータと「アボガドロ国
際プロジェクト」参加研究機関による密度、
格子定数およびモル質量などの測定値をま
とめ、2015 年 4 月に新たなアボガドロ定数
の測定値を報告した。測定の相対不確かさは
これまでで最も小さい 2.0×108である。 
 
(6) 決定したアボガドロ定数の波及効果 
 
① 基礎物理定数調整への採用 
本研究で決定したアボガドロ定数は実験

的に直接決定されたデータとしては最も不
確かさが小さい。このため 2016 年に公開予
定の科学技術データ委員会（CODATA）によ
る基礎物理定数調整に採用される予定であ
り、人類共通の科学技術情報である基礎物理
定数の整備に大きく貢献する。 

 
② キログラム再定義への貢献 
アボガドロ定数の高精度化により、国際キ

ログラム原器の質量として定義されている
キログラムを基礎物理定数によって再定義
することができる。2014 年に開催されたメ
ートル条約の最高議決機関である国際度量
衡総会（Conférence Générale des Poids et 
Mesures：CGPM）において、キログラム、
アンペア、モル、ケルビンの四単位の定義を
2018 年に基礎物理定数を用いて改定するこ
とを奨励する決議が採択されている。このた
め、国際キログラム原器の長期安定性をしの
ぐ精度での複数の測定手法によるアボガド
ロ定数決定が切望されていた。アボガドロ定
数はワットバランス法により決定されるプ
ランク定数から間接的に導出することもで
きる。図７に X 線結晶密度法とワットバラン
ス法によって最近得られたアボガドロ定数
の 比 較 を 示 す 。 米 国 標 準 技 術 研 究 所
（ National Institute of Standards and 
Technology：NIST）は 2007 年と 2014 年に
ワットバランス法による値を報告している。
カナダ国立研究機構（National Research 
Council Canada：NRC）もワットバランス
法により、2011 年と 2014 年に測定値を報告
している。本研究で 28Si 単結晶を用いて決定
された値（IAC-15）を含む、最近報告された
異なる方法による三つの独立した測定値
（IAC-15、NRC-14、NIST-14）の間で良い
整合性が確認されており、また、いずれの測
定の相対標準不確かさも報告されている国
際キログラム原器の質量の長期安定性（120
年間で 50 g、相対値で 5.0 × 10−8）よりも小
さい。これらの状況を勘案して、すでに国際
度量衡委員会  (Comité International des 
Poids et Mesures：CIPM) 質量関連諮問委
員会（Consultative Committee for Mass and 
Related Quantities：CCM)）は 2018 年にキ
ログラムの基準を国際キログラム原器から
基礎物理定数に移行できるよう準備を開始
している。本研究で決定したアボガドロ定数
は人類史上初の人工物に頼らない質量標準
の確立を確実にするものであり、その波及効
果は極めて大きい。 

図７ 異なる測定原理によって決定され
たアボガドロ定数の比較：各データ上の
バーは標準不確かさを、左の uc,rは相対不
確かさを表す。

図５ 28Si単結晶表面上のSiO2膜厚さ分布
モルワイデ図法による表示：ほぼ均一に分
布する約 8000 点で膜厚測定を実施した。

 
図６ 真空天びんによる 28Si 単結晶シリ
コン球体質量測定：真空中での測定が可
能であり、空気浮力の影響を受けること
なく、高精度な質量測定が可能である。 
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