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研究成果の概要（和文）：超伝導埋め込み配線と超伝導トンネル接合（STJ）を組み合わせた有感面積40mm2の
4096ピクセルSTJアレイX線検出素子を開発した。リーク電流数nAの良好な電流電圧特性を得ることに成功し、炭
素および酸素のK線に対し、11 eV程度の高エネルギー分解能を実現した。開発した検出素子は、数100mSrの効率
が実現出来、半導体X線検出器と同程度の効率となる。そのため、超伝導X線検出器は、結晶分光器の高エネルギ
ー分解能と半導体X線検出器の高効率性を両立する究極のX線検出器が実現可能である。

研究成果の概要（英文）：We have developed a 4096-pixel superconducting-tunnel-junction (STJ) array 
X-ray detector with　detection area of 40 mm2 combining embedded superconducting wirings. The STJs 
have good current-voltage characteristics with a leak current of several nA, and achieved high 
energy resolution of about 11 eV for K line of carbon and oxygen. The developed detector has 
realized X-ray detection efficiency of several 100 mSr, which is about the same as that of 
semiconductor X-ray detectors. Therefore, the superconducting X-ray detector can achieve the high 
energy resolution of wavelength dispersive X-ray spectrometers and the high efficiency of 
semiconductor X-ray detectors.

研究分野： X線分析

キーワード： X線検出器　超伝導　軟X線

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
超伝導X線検出器が、従来の半導体X線検出器の性能を大幅に上回ることを実証した。実際に、今回開発した超伝
導X線検出器が各種X線分析装置に適応されれば、最低でも10倍以上の高速化や1/10以下の濃度の分析も可能にな
り、従来分析出来なかった各種革新的材料中の微量軽元素分析が可能になり、次世代半導体の高性能化、構造材
料の耐熱温度向上や軽量化などの実現に貢献できる。

※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 

 次世代の機能性材料として開発の進んでいる耐熱鋼、チタン合金、窒化ガリウム(GaN)等では、
その中に含まれる 100 ppm以下の微量なホウ素、炭素、窒素、酸素、マグネシウム等の軽元素が
各材料の機能発現に密接にかかわっていることが知られている。そのため、その開発では、材料
特性と材料中の微量軽元素の量と同時にそれらが作るナノスケール構造の関係を評価すること
が求められている。 
加速された電子又は X 線によって励起された原子から放出される特性 X 線または蛍光 X 線を

測定する事により実施される X線分析や収量 X線吸収分光法（XAFS）では、測定に用いるエネル
ギーを選択することで材料中に含まれる特定元素の量や価数等のナノスケールの構造情報の取
得が可能なため、材料開発における有用なツールとして使われている。その分析では、得られた
X 線スペクトル中の対象元素の X 線ピークのピーク位置（エネルギー）、ピーク強度及び形状等
を解析する必要がある。しかし、軽元素の分析では、放出される X線のエネルギーが 2 keV 以下
の軟 X線なため、通常の X線検出に使用されているシリコンドリフト検出器(SDD)や Si(Li)検出
器等の半導体ベースのエネルギー分散型 X 線検出器や結晶分光器を使った波長分散型 X 線検出
器では、それぞれエネルギー分解能や検出感度の点で微量軽元素の詳細な解析は困難であった。 
 一方、研究代表者らは、2 keV以下の軟 X 線領域において、エネルギー分散型 X 線検出器では
あるが、波長分散型検出器に匹敵する高エネルギー分解能[1]を可能とした超伝導トンネル接合
（STJ）を 100 個集積した STJ アレイ X 線検出器を開発、XAFS 分析装置（SC-XAFS）や走査電子
顕微鏡に応用し、次世代パワー半導体の炭化ケイ素（SiC）や耐熱鋼の 1種である 9%クロム鋼等
の微量軽元素分析に適用、実際に、世界で初めて SiC中の窒素ドーパント（濃度：300 ppm）の
XAFSスペクトルの取得に成功している[2]。更に、開発した分析装置を、文部科学省ナノテクノ
ロジープラット[3]にて公開、より多くの材料の分析に取り組んでいる。 
  

２．研究の目的 

 上述の STJアレイ X 線検出器を、より多くの研究・開発現場で活用するためには、更なるアレ
イ数の増大による高感度（大検出面積）化と高エネルギー分解能化による、測定可能な軽元素濃
度下限値の 10 ppm程度までの拡張が必要である。研究代表者は、自身が運営に参画する産業技
術総合研究所超伝導アナログ・デジタルデバイス開発拠点(CRAVITY)[4]を活用、4000 個の STJ
からなるアレイ X 線検出器を実現する素子作製技術を開発[5]-[7]、更にオゾン酸化による高品
質トンネル層（AlOx膜）作製技術の導入や超伝導多層膜の改良により、STJ からの X線信号の出
力をそれまでの 5倍以上に増大させ、SDDの約 10 倍となる 4.5 eV@400 eV という高エネルギー
分解能を実現した [1],[8]。 
しかし、上記高エネルギー分解能・大規模 STJアレイ X 線検出器を、極微量軽元素分析に適用
することは困難であった。その理由は以下の 2つである。 

1.高エネルギー分解能化された STJ（高分解能型 STJ）では、それ以前の STJ（通常型 STJ）
に比べて、検出器として STJ を動作させるために必須な磁場強度の僅かな揺らぎ（違い）により
その抵抗値が大きく変動、最適なバイアス電圧の維持が困難となり、安定した X線検出が不可能
となるから。 

2.従来、図 1(a)に示すような STJ
アレイ X線検出器の周囲に配置した外部
コイルによりアレイ全体に磁場を印加
しているが、同手法では 100個程度のSTJ
アレイであっても、各 STJに均一な磁場
を印加することが出来ず、全ての STJの
安定動作を同時には実現できないから。 
 大規模（大面積）、高エネルギー分解能
STJアレイ X 線検出器を、10 ppm程度の
軽元素濃度の解析に適用する際に問題
となっていた、STJ 動作の不安定性改善
のため以下のことを実現、実際の研究現
場で広く活用される実用的な STJアレイ
X 線検出器を実現することを目的とす
る。各 STJ に印加される磁場強度を最適
なものとするため、本研究では研究代表
者が H27～28年度の科研費若手研究（B）
（15K17495）にて確立した 3 次元超伝導
検出素子の作製技術を活用し、アレイ中
のすべての STJ の両端から僅か（数μm
程度）に離れた位置にコイルを微細加工
で STJ と同時に作製、STJ とコイルを一
体（モノリシック）化する（図 1(b)）。
本構造では、各コイルに流す電流を制御
することにより個々の STJ に独立に最適

図 1．STJ アレイ検出器の構造 



な強度の磁場の印可が可能となる。このような構造の設計のため、まず STJ を含む超伝導薄膜に
対する磁場計算が可能な 3 次元磁場シミュレーション技術を確立し、そのシミュレーションに
基づき、4000 個の高分解能型 STJ が同時に安定的に動作可能なモノリシック構造を設計、作製
し、検出面積 40 mm2、エネルギー分解能 4 eV@400 eVを実現する。 
 

３．研究の方法 

 STJ とコイルを一体化させた大規模モノリシック STJ アレイを設計、同設計を用いて高分解能
型 STJ の大規模モノリシックアレイを作製、安定的に動作する検出面積 40 mm2、エネルギー分
解能 4 eV@400 eVの X 線検出器を開発する。設計においては、有限要素法による 3 次元磁場シ
ミュレーションを行うことで、複雑なコイル構造で発生する磁場、超伝導体を配置した場合の磁
場の変化などを考慮した素子構造設計を可能にする。作製においては、既に開発済みのカルデラ
平坦法による平坦化技術を用いて、STJ、読み出し用配線、コイルを配置した構造でのプロセス
ルールを確立し、STJアレイを作製する。評価は、これまでに開発済みの装置群を用いて、電流
電圧特性や X線応答特性を評価し、これまでに開発した STJアレイ検出素子と比較することで、
開発した素子の出来を評価する。 
 
４．研究成果 
(1) 有限要素法による 3次元磁場シミュ
レーションが可能な計算機システムを構
築し、偏微分方程式ソルバ FlexPDE を動
作可能にした。本計算機システムを用い
て、二つの 1 ループコイルを同一軸上に
配置したヘルムホルツコイルの磁場分布
の計算を行った。STJ を配置する断面で
の磁場分布計算結果を図 2 に示す。コイ
ル近傍では、中心に比べ、2倍程度の磁場
が掛かっていることが分かる。そのため、
効率的に磁場を印加するためには、コイ
ルを STJ のより近傍に配置することが重
要であることが分かる。また、ヘルムホ
ルツコイル外部での磁場は、ヘルムホル
ツコイル中心の磁場に比べ 1/50 以下で
あり、大規模アレイ化した際に、隣り合
う STJ への影響はほぼ無く、当初想定し
ていたようなシールド構造が必要なく、シンプルな構造で良いことが分かる。これらの結果から、
コイルと SJTは可能な限り、密に配置するのが最適な構造であることが分かった。 
 
(2)(1)の計算結果をもとに、100μm角の STJの両
脇近傍に 1 ループコイルを配置した検出素子構造
を設計した。設計した構造の CAD データ画像を図
3 に示す。現状の CRAVITY の作製技術で作製可能
な最適構造を検討するため、コイルと STJ の間隔
を変えた 4 種類のデザインを準備し、作製した。
ラインアンドスペース(L/S)が 0.8μm の埋め込み
超伝導配線を作製し、断線や短絡などの欠陥は発
生しなかった。このような高密度配線は、素子数
を 4000 ピクセルまで向上させるためには必須で
ある。更に、埋め込み配線と STJの距離を 0.5 μ
m まで近づけた構造においても、STJの電流電圧特
性および X 線応答特性の両方で劣化などは見られ
なかった。それに加えて、埋め込み配線が STJ 下
部に配置されている場合においても、STJ の上記
評価と同じく、特性劣化は見られなかった。この
評価結果と(1)の計算結果から、STJから 0.5 μm
離れた位置にコイルを配置する構造が最適である
ということが分かった。 
 
 (3) (2)で構築したプロセスルールをもとに、4096ピクセルの 100 μm角 STJから成る有感面
積約 40 mm2の STJ アレイ検出素子の作製を行った。作製したチップの顕微鏡写真を図 4(a)に示
す。約 8 mm角のエリアに、100 μm 角の STJを 120 μm間隔で 64個×64個配置した構造を実
現した。約 0.6 μm幅の超伝導配線が、STJ下部に埋め込まれており、10 mm角チップ上に、世
界最大規模の有感面積約 40 mm2の素子作製に成功した。この構造は、検出素子チップのほとん
どが STJ で埋め尽くされている究極的な構造であることが分かる。 

図 2．ヘルムホルツコイルの磁場分布 

図 3．STJ コイルモノリシック構造 



 作製した素子を超伝導 X線検出器、X線キャピラリーレンズ、走査電子顕微鏡を組み合わせた
分析装置（SC-SEM）[9]に搭載し、各種特性を評価した。電流電圧特性の評価結果から、91 %の
素子がリーク電流数 nA の良好な特性を持っており、X 線検出素子として用いることが可能であ
ることが分かった。この結果は、従来構造の 100 ピクセルアレイ構造の歩留まりと同程度であ
り、現状の CRAVITYの作製技術においては最良の結果であると言える。 
次に、アルミニウムに加速電圧 3 kVで電子を照射し、特性 X 線を発生させ、それを STJ アレ

イ検出素子に照射し、X 線応答特性の評価を実施した。X 線スペクトルの一例を図 4(b)に示す。
277 eVの炭素 K線、525 eV の酸素 K線、1253 eVのマグネシウム K 線、1487 eV のアルミニウ
ム K線、1740 eVのシリコン K線を明瞭に弁別し、計測できている。炭素および酸素は表面コン
タミネーション、マグネシウムおよびシリコンはアルミニウム中の不純物と考えられる。炭素、
酸素に対しては、半値幅で 11 eVのエネルギー分解能を実現している。このようなコンタミネー
ションから発生する特性 X線は、いろいろな化学結合状態を持っており、自然幅として 5～10 eV
程度の広がりがある。そのため、実際の X 線検出素子のエネルギー分解能は、5～9 eV 程度と考
えられる。また、400 eVの単色光に対して 4 eVのエネルギー分解能を実現している素子で測定
した結果とおおむね同じようなスペクトル形状を示しており、本素子も 4 eV程度のエネルギー
分解能である可能性はある。今後、放射光を利用した単色光照射実験を行い、正確なエネルギー
分解能を評価する予定である。また、マグネシウム、アルミニウム、シリコンなど 1～2 keVの
軟 X線に対しても、非線形性や大幅なエネルギー分解能低下などの問題も見られず、SC-XAFSや
SC-SEMなどの分析装置への応用に大きな問題は無い。 

図 4．(a) 4096 ピクセルから成る有感面積 40 mm2の STJ アレイ検出素子のチップ写真 (b)X線
スペクトル 
 
(4)今回提案した検出素子単体での X 線検出器システム（STJ1）と最高効率を実現しているシス
テム（X 線キャピラリーレンズと STJアレイ X線検出器を組み合わせた構造、STJ2、SC-SEM で用
いている構造）の効率比較を実施した。有感面積 1 mm 角の STJ を使用した場合、どちらも 10 
mSr 程度の効率が実現可能である。これは、SDD などの一般的な半導体 X 線検出器の 1/10 程度
の効率である。更に、有感面積 40 mm2まで大規模な検出器構造を実現した場合、STJ1では、数
100 mSrの効率が実現出来、一般的な半導体 X 線検出器と同程度の効率となる。一方で、STJ2の
効率は、X 線キャピラリーレンズの立体角で制限されており、有感面積が拡大したとしても、10 
mSr 程度が限界である。超伝導 X 線検出器は、半導体 X 線検出器の 10 倍程度のエネルギー分解
能を有しており、STJ1 を用いた実際の分析において、10 倍以上の高速化や 1/10以下の濃度の分
析も可能になり、従来分析が不可能であった微量軽元素分析などが可能になる。 
 
(5)現状、4096 素子全てを独立に読み出す構造は実現していないが、平成 27 年度から実施した
科研費若手研究(B)（15K17495）で開発した超伝導シリコン貫通電極（TSV）と今回開発した構造
を組み合わせることで実現可能となる。今後、これまでに開発した様々な超伝導 3 次元実装・配
線技術を用いて、究極の高効率・高エネルギー分解能超伝導 X 線検出器を実現させる。また、本
検出器システムを各種分析装置に搭載するための構造開発も進め、超伝導 X 線検出器の実用化
を進める予定である。 
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