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研究成果の概要（和文）：本研究ではBi系トポロジカル絶縁体について高圧下の電気抵抗測定と放射光X線回折を行い
、圧力誘起超伝導を主とする高圧物性を研究した。Cu0.25Bi2(Te1-xSex)3では、Te組成がx=0.01と0.1について超伝導
探索を行い、10万気圧以上でTc～5Kの超伝導を見出した。x=0.01では構造解析を行い、約10万気圧から形成される単斜
晶系の高圧相が超伝導に寄与することを明らかにした。一方、常圧で高い絶縁性を示すBi2Te2Seでは8万気圧以上でTc
～3Kの超伝導を見出した。このとき常伝導領域は未だ半導体的な振舞いであり、トポロジカル絶縁体が超伝導になった
可能性が推測された。

研究成果の概要（英文）：This study reports pressure-induced superconducting transition in three-dimensiona
l topological insulators investigated by the electrical resistivity measurement and the synchrotron radiat
ion x-ray diffraction under pressure. Cu0.25Bi2(Te1-xSex)3 with concentration of x=0.01 and 0.1, which is 
the family of topological-superconductor candidate CuyBi2Se3, show the superconducting transitions at temp
erature of Tc~5K above 10 GPa. In x=0.01, the monoclinic high-pressure phase II appears at 10.9 GPa with i
ncreasing pressure. Pressure-induced superconducting transition in x=0.01, therefore, is attributed to the
 formation of HP-phase II. The highly bulk-insulating topological insulator Bi2Te2Se shows superconductivi
ty at temperature of Tc~3 K above 8 GPa. At this pressure, temperature dependence of resistivity exhibits 
semiconducting behavior with high resistivity. Thus, in Bi2Te2Se, there is a possibility that the topologi
cal insulator phase makes the transition to the superconducting state.
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１．研究開始当初の背景 
 ビスマス（Bi）系トポロジカル絶縁体とし
て注目されるテルル化ビスマス Bi2Te3は圧力
誘起超伝導を示す。トポロジカル絶縁体での
超伝導転移は新奇現象「トポロジカル超伝
導」の可能性を持つため、高圧下の物性やそ
れに寄与する結晶構造が精力的に研究され
ている。しかし、Bi2Te3を始めとする Bi 系ト
ポロジカル絶縁体の多くは層状構造をもつ
ため、試料の物性は圧力の均一性（静水圧性）
に影響を受けやすい。すなわち、相転移圧力
は実験グループや手法による静水圧性に依
存するとみられ、各物性および結晶構造の直
接比較による高圧物性の解釈が困難となっ
ていた。これを解消するには複数の物性及び
結晶構造との同時測定の確立が必要不可欠
であり、本研究ではさらに静水圧下での同時
測定を目指した。 
 
２．研究の目的 
本研究の第一の目的は、Bi 系トポロジカル

絶縁体で発現する圧力誘起超伝導の機構解
明を目指したダイヤモンドアンビルセル
（DAC）による低温静水圧下の電子輸送特性
と X 線回折の同時測定法の確立である。これ
を実現するために、本研究では試料室を兼ね
た金属ガスケットの開発が必要であると考
え、電気的絶縁と液体圧媒体の密封機能をも
つ絶縁被膜ガスケットの開発と研究期間で
の 30 GPa に至る圧力発生を目指した。また、
第二の目的は、低温高圧力下の電気抵抗測定
と結晶構造解析による Bi 系トポロジカル絶
縁体での圧力誘起超伝導の探索、および超伝
導特性の圧力効果を組成に対して系統的に
評価することである。 
 
３．研究の方法 
 本研究では、電気的絶縁と流体密封能力を
備えた絶縁被膜ガスケットの開発に向けて、
まず従来の手法による物性測定用 DAC の試
料準備と物性測定の環境を整備し、この DAC
での電気抵抗測定技術を習得する。次に、ガ
スケット開発に進み、絶縁粉末とスタイキャ
ストの混合物を金属ガスケット表面に塗布
して絶縁被膜ガスケットを作製し、作製条件
の最適化を試みる。 
また、上記の整備・開発と並行して、Bi 系

トポロジカル絶縁体 Cu0.25Bi2(TexSe1-x)3 、
Bi2Te2Se、Bi2-Te3+について超伝導探索および
超伝導特性の組成依存性や寄与する結晶構
造を調べる。申請者らが従来扱っている改良
型ブリッジマンアンビルセルを用いて低温
静水圧下での電気抵抗測定（上限 12 万気圧
まで）と室温高圧下の放射光 X 線回折を行う。 
 
４．研究成果 
 本研究では研究期間を通じて Bi 系トポロ
ジカル絶縁体における圧力誘起超伝導の探
索および物性測定用ダイヤモンドアンビル
セルを用いた測定環境の整備を行った： 

①トポロジカル超伝導の候補物質である
CuyBi2Se3 の Se サイトを一部 Te 置換した
Cu0.25Bi2(TexSe1-x)3 において Te 置換量 1%と
10%の単結晶試料（以下、x=0.01 と 0.1 とす
る）について低温高圧下の電気抵抗測定を行
い、およそ 10 万気圧以上の圧力領域におい
て TC ~ 5 K の超伝導転移を見出した。さらに、
x=0.01 では超伝導に寄与する結晶構造を探索
するために、室温高圧下で放射光 X 線回折を
行った。その結果、10.9 万気圧から単斜晶系
の高圧結晶相が形成されることを明らかに
した。超伝導が発現する圧力領域で抵抗率の
温度依存性は単調な変化を示しており、中・
低温域での構造相転移を示唆するような振
舞いはみられない。ゆえに、Cu0.25Bi2(TexSe1-x)3

において 10 万気圧以上で観測された超伝導
は室温下同圧力領域で観測される高圧結晶
相に起因すると結論付けた。 
②トポロジカル絶縁体 Bi2Te2Se では、圧力誘
起超伝導が 8 万気圧以上で発現する（図 1）。
このとき常伝導領域の電気抵抗率は低圧側
から連続的に続く高値を保っており、構造相
転移前であると推測される。本研究にて室温
高圧下の結晶構造を調べたところ、Bi2Te2Se
は 9 万気圧付近から構造相転移が始まる。ま
た、室温での電気抵抗率は構造相転移に伴っ
て大きく減少することを観測した（図 1）。ゆ
えに、前述した①Cu0.25Bi2(TexSe1-x)3 の場合と
は異なり、Bi2Te2Se において 8 万気圧で観測
された超伝導転移は、高圧相ではなく、トポ
ロジカル絶縁体である常圧結晶相に起因す
ると推測される。 
③本研究では物性測定用ダイヤモンドアン
ビルセルを用いた試料準備及び電気抵抗測
定環境を整備した。絶縁被膜ガスケットの開
発と並行して、まず従来の固体圧媒体を用い
た電気抵抗測定法を確立し、およそ 25 万気
圧まで試料の加圧に成功した。本研究の研究
期間において同時測定の確立は達成されな
かったが、この一連の作業を通じて新型ガス
ケット作製に係る必要条件を探索すること
ができた。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 1 Bi2Te2Se の抵抗率の温度依存性と超伝導
転移の圧力効果 
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