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研究成果の概要（和文）：本研究は、分子が入射した位置を決定できる超高感度な撮像型の分子検出器を開発す
ることを目的として開始した。超伝導ストリップ粒子検出器（SSPD: Superconducting Strip Particle 
Detector）は超伝導ストリップ線で構成される超高感度な分子検出器である。本研究によって、分子が衝突した
際に超伝導ストリップ線の両端から正・負極一対の電流パルスが出力されることを実証することができ、位置分
解能を有するSSPDが実現可能であることの基本原理を証明することができた。

研究成果の概要（英文）：The aim of this study is the development of the ultra-high sensitive 
molecular detector for the imaging mass spectrometry, which enables to determine the position on 
which an irradiated molecule lands. The superconducting strip particle detector (SSPD) is a 
high-sensitive molecular detector which consists of a superconducting strip line. This study has 
successfully demonstrated that the irradiated bio-molecule triggers the emission of the positive and
 negative current pulses from the both ends of the superconducting strip line, respectively; that 
is, the position-sensitive SSPD is possible.

研究分野： 超伝導デバイス、超伝導検出器、フォノン工学
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
SSPDが分子撮像可能であることの証明は世界初の成果であるが、分子イメージングを取得するまでには至らなか
った。その理由を突き詰めれば、分子が衝突したときに超伝導体内部で起きている、電子やフォノンを巻き込ん
だ微視的な相互作用が十分に解明されていない現状にある。本研究で得たその認識の下、フォノンを自在に改変
できるフォノン工学の手法を用いて、SSPDの素材である金属ニオブ中の電子-フォノン相互作用を垣間見ようと
したところ、通常の金属ニオブでは有り得ない電子間相互作用が起きていることを発見した。この新発見は、ド
ーパントを必要とせずに材料を改変できる新事実を顕に示しており、新たな学術分野を切り拓く。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 イメージング質量分析は、質量差によって識別された分子ごとの分布画像を得ることができ
る次世代の計測技術である。しかしながら、計測可能な分子量と解像度は分子検出器の性能で制
限されている。 
 我々は、超高感度な分子検出器である超伝導ストリップ粒子検出器（SSPD: Superconducting 
Strip Particle Detector）を開発し、ヒト抗体（分子量約 15 万）などの重いタンパク質の超高
感度質量分析を世界で初めて実現している（引用文献①–③）。SSPD は線幅 1 m 程度の超伝
導ストリップ線をつづら折り形状に加工したものであり、現在のところ世界最大である 2 ミリ
サイズの SSPD を実現している（引用文献④）。細長い超伝導ストリップ線に、超伝導状態が破
壊されない程度の大きさのバイアス電流を印加しておくことで、超伝導ストリップ線に分子や
光子が衝突したときにナノ秒程度の高速電流パルスが発生するが、その高速電流パルスを粒子
検出信号として利用するのが SSPD の動作原理である。ここで、超伝導は電子対の束縛エネル
ギーが meV 程度で小さく、極微弱な外的要因であっても SSPD は容易に電流パルスを発生す
る。その超高感度性が SSPD の最大の特徴である。しかしながら従来の SSPD は粒子が入射し
た位置までを特定することはできず、すなわち位置分解能を有していなかった。 
 
２．研究の目的 
 本研究は、分子が入射した位置を決定できる超高感度な撮像型の分子検出器を開発すること
を目的として開始した。SSPD を構成する超伝導ストリップ線をマイクロストリップ伝送線路
として設計し、単一分子が衝突した際に超伝導ストリップ線の両端から出力される正・負極一対
の電流パルスを取得する。それらの電流パルスが、超伝導ストリップ線の両端に接続された時間
デジタル変換器（TDC: Time-to-Digital Converter）に到達する時間差を取得することで、分子
が衝突した位置を決定できる。このような撮像型 SSPD は、超伝導ストリップ線が分子検出面
と電流パルス伝送線路を兼ねており、検出感度は犠牲にならない。すなわち位置分解能を有する
超高感度な分子検出器を開発できる。 
 
３．研究の方法 
 マイクロストリップ伝送線路として設計した SSPD を、i 線リソグラフィ等の手段を用いて超
伝導デバイス専用クリーンルームで作製する。作製した SSPD を、分子照射装置である飛行時
間型質量分析装置（TOF-MS）の分子検出部に搭載し、SSPD 両端に接続された室温動作の TDC
で出力パルスの到達時間差を計測する。検出実験に用いた分子はリゾチーム（分子量約 1 万 4
千）および免疫グロブリン G（分子量約 15 万）であり、TOF-MS のイオン化部で価数が+1 ~ +4
にイオン化され、+20 ~ +25 kV の高速高電圧パルスを印加することで、検出部に設置している
SSPD に向けて飛行される。高電圧パルスを印加してから SSPD が電流パルスを出力するまで
の時間、すなわち分子の飛行時間（TOF）を計測することで分子の質量を得ることができる。 
 
４．研究成果 
 まず、超伝導ストリップ線方向の力学インダクタンス L と、誘電体層のキャパシタンス C を
パラメータとして、最終目標の画素数に相当する 2500 段だけ直列に接続したシミュレーション
を実施し、実現すべき撮像型 SSPD の構造を明らかにした。 
 図１(a)が撮像型 SSPD の模式図である。分子が衝突したとき、超伝導ストリップ中を正・負
極一対の電流パルスが伝搬し、最終的に撮像型 SSPD の両端に接続された室温動作の TDC に入
力される。TDC で計測されたパルス到達時間差から、分子が超伝導ストリップに衝突した位置
を決定することができる。 

 
図１ (a) 撮像型 SSPD の模式図。(b) 撮像型 SSPD でリゾチーム 1 分子を検出したときの
出力信号。分子の入射位置に応じて SSPD の出力信号に時間差が生じる（挿図）。 



 次に、シミュレーション結果に基づいて撮像型 SSPD を作製し、TOF-MS 検出部に搭載して
リゾチーム分子の検出実験を実施した。図１(b)が、実際にリゾチーム 1 分子を検出したときの
撮像型 SSPD の出力信号である。本研究の目的どおり、撮像型 SSPD が正・負極一対の電流パ
ルスを出力していることが分かる。この場合の電流パルス到達時間差t は約 10 ナノ秒であり、
TDC で十分に時間差を計測できる程度に電流パルスを遅延させることができている。 
 このようにして、分子が衝突した際に超伝導ストリップ両端から正・負極一対の電流パルスが
出力されるという基本原理を世界で初めて実証した（引用文献⑤）。しかしながら、位置分解能
を評価できるほど大きな S/N 比を得られていないことが分かった。 
 
 そこで、出力信号の S/N 比を向上させるべく、SSPD の特性を追究した。まず、以前から問
題視されていた、SSPD 内部でのバイアス電流再分配問題の解決を試みた。TOF-MS の分子ビ
ーム径に見合った検出面積の SSPD を実現するため、複数の超伝導ストリップ線を並列に接続
しているが、各ストリップ線の電気抵抗がゼロであるため、バイアス電流を制御することができ
ない。すなわち、超伝導ストリップ線に分子が衝突する度に、超伝導ストリップ線を流れるバイ
アス電流が変化してしまい、結果的に SSPD の S/N 比が劣化してしまう。 
 本研究では、図２(a)のように、各ストリップのバイアス電流供給ラインに、独立に 5 程度の
抵抗器を設置することで問題の解決を試みた。このような実装基板を用いることで、分子衝突に
よって減じたバイアス電流を、一定の短時間の後に自動的に回復させることができる。図２(b)
は、改善された実装基板を用いる前後での免疫グロブリン G（IgG）の TOF スペクトルである。
バイアス電流再分配の問題を解決することで、従来は S/N 比が悪く観測不可能であった 4IgG+

（4 量体）を観測することができ、また、本来は最もスペクトル強度が高くなるべき IgG+を正
しく計測できていることが分かる（青）。図２(c)は、バイアス電流再分配の問題を改善する前後
での、リゾチーム分子計数率のバイアス電流依存性である。改善前（赤）は、バイアス電流が 40 
mA を超えると SSPD が熱暴走を起こしてしまい、それ以上にバイアス電流を印加することが
できず、検出効率は制限されていた。熱暴走の原因は、バイアス電流の再分配によって、ある超
伝導ストリップに異常に電流が蓄積されてしまい、安易に超伝導–常伝導転移することで大きな
常伝導抵抗が発生するためである。生じた常伝導抵抗は、バイアス電流とともにジュール発熱し、
結果的にSSPDは分子検出不能状態に陥る。一方、バイアス電流再分配の問題を改善した後（青）
は、160 mA を超えるバイアス電流であっても熱暴走せず、220 mA 程度のバイアス電流まで
SSPD は安定に動作する。この 160 ~ 220 mA のバイアス電流領域では、分子計数率がバイアス
電流の大きさに依存しない結果に成っており、これは SSPD の検出効率が 100%に到達したこ
とを意味している。それ以上のバイアス電流では、熱輻射の検出を反映した暗計数が増え始める。 

 

図２ (a) SSPD バイアス電流の再分配問題を改善した検出器実装写真と等価回路。(b) 免疫
グロブリン G（IgG）の質量スペクトル（赤：バイアス電流再分配問題改善前、青：改善後）。
(c) 分子計数率のバイアス電流依存性。計数率がフラットになるバイアス領域（検出効率
100%）が確認できる（青）。より大きなバイアス電流で暗計数率が増加する（黒）。 



 また、将来的に SSPD を社会普及させるためには、より大きな検出面積が必要であり、現状
の 2 ミリサイズの SSPD を多素子化しなくてはならない。しかしながら、SSPD が動作する低
温環境（3 K）から、SSPD 素子数に応じた伝送ケーブルを室温動作の TDC まで接続すると、
それらのケーブルを介して室温から冷凍機内へ多量の熱が流入してしまい、SSPD の特性が損
なわれる。そこで、本研究では、SSPD と同じ低温環境で動作可能な、超伝導単一磁束量子（SFQ: 
Single Flux Quantum）で構成された TDC を用いることで問題の解決を試みた。SFQ は複数の
超伝導リングで構成され、量子化磁束が超伝導リング中を伝搬することで演算を行う。SFQ-
TDC はバイナリカウンタであり、パルスが入力されるまでに要した時間を記録することができ
る。すなわち、室温動作の TDC と同様に、SSPD の両端に SFQ-TDC を接続することで、粒子
衝突によって生じるパルス電流の到達時間差を計測することができ、粒子が衝突した位置を決
定することができる。SFQ-TDC の時間分解能は 2.5 ps であり、SSPD が出力するナノ秒程度の
電流パルスを十分に検出可能である（引用文献⑥–⑧）。 
 検出効率、応答速度、および多素子化可能な素子数の観点で理想的な構成は、SSPD と SFQ-
TDC がオンチップで接続されたデバイスである。しかしここでも、SSPD と SFQ-TDC のそれ
ぞれに印加するバイアス電流をどう分配すればよいかの問題があった。これまでの超伝導スト
リップ線の物性値は理論値を基に求めており、特に磁場侵入長が大きいため、SSPD と SFQ-
TDC のそれぞれに印加するバイアス電流を分離するためには、SSPD と SFQ-TDC の間に抵抗
器を挿入しておく必要があった。しかしこの抵抗器は想定外の磁束の侵入を許し、また、デバイ
ス動作に悪影響を及ぼすジョンソンノイズの要因でもある。本研究で、線幅の異なる様々な超伝
導ストリップ線の磁場下における抵抗温度特性やホール係数を精査したところ、我々の超伝導
ストリップ線の磁場侵入長は理論値よりも一桁小さいことが判明した（図４(a)）。この場合、
SSPD と SFQ-TDC の間に抵抗器を設置しなくとも、SSPD に印加するバイアス電流が SFQ-
TDC 側に流れ込むことはなく、SSPD と SFQ-TDC を直接的に接続することが許される（図４
(b)）。すなわち本研究で、SSPD と SFQ-TDC で構成される安定動作のモノリシック粒子検出デ
バイスを実現する指針を見出すことができた。図４(c)は、当該指針に基づき設計された SSPD–
SFQ モノリシック粒子検出デバイスの i 線パターンであり、将来的な SSPD の多素子化に向け
た研究展開に弾みを付けることができた。 
 また、SSPD は分子だけではなく、光子に対しても優れた検出感度を有している。本研究で得
られた、SSPD と SFQ をモノリシックに組み込むためのこれらの知見は、単一光子検出器に係
る特許が米国、欧州、中国で登録される際に活用された（引用文献⑨）。当該技術は、量子暗号
通信の分野で今後に威力を発揮する。 

 
 本研究は、分子が入射した位置を決定できる超高感度な撮像型の分子検出器を開発すること
を目的として開始した。SSPD は超伝導ストリップ線で構成される超高感度な分子検出器であ
る。本研究によって、分子が衝突した際に超伝導ストリップ線の両端から正・負極一対の電流パ
ルスが出力されることを実証することができ、位置分解能を有する SSPD が実現可能であるこ
との基本原理を証明することができた。 
 SSPD が分子撮像可能であることの証明は世界初の成果であるが、実際に分子イメージング
を取得するまでには至らなかった。その理由を突き詰めれば、分子が衝突したときに超伝導体内
部で起きている、電子やフォノンを巻き込んだ微視的な相互作用が十分に解明されていない現
状にある。本研究で得たその認識の下、フォノンを自在に改変できるフォノン工学の手法を用い
て、SSPD の素材である金属ニオブ中の電子–フォノン相互作用を垣間見ようとしたところ、通
常の金属ニオブでは有り得ない電子間相互作用が起きていることを発見した（引用文献⑩）。こ
の新発見は、ドーパントを必要とせずに材料を改変できる新事実を顕に示しており、新たな学術
分野を切り拓く成果である。 
 
 

 

図３ (a) 超伝導ストリップの物性値（磁場侵入長）を調査した結果。(b) SSPD と SFQ 間の
バイアス電流の分配問題を解消するために必要であった抵抗器が不要になることを示す回
路図。(c) SSPD–SFQ モノリシック粒子検出デバイスの i 線リソグラフィ用レチクル。 
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