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研究成果の概要（和文）：極性－非極性構造相転移を持つ層状遷移金属カルコゲナイドMoTe2において物理圧力
や化学圧力を用い構造相転移温度を制御することに成功した。物理圧力や化学圧力を加えることで、構造相転移
が消失する臨界圧力近傍で超伝導転移温度が上昇することを明らかにした。さらに物理圧力下での熱電物性を測
定し、構造相転移が消失する臨界圧力付近において低温でゼーベック係数が異常に増大することを発見した。こ
の異常な増大に起因し熱電変換の出力因子が300 uWK-2cm-1と巨大な値を示す。このゼーベック係数の圧力効果
の起源として、電子と格子の非弾性散乱を用いたモデルを提案した。

研究成果の概要（英文）：We have succeeded in controlling a structural transition temperature by 
physical and chemical pressure in a layered transition metal dichalcogenide MoTe2 showing a polar to
 nonpolar structural transition. The physical pressure as well as the chemical pressure enhances the
 superconducting transition temperature at around the critical pressure where the polar structural 
transition disappears. In addition, we have measured the thermoelectric properties under the 
physical pressure, and found that the low-temperature thermopower is anomalously enhanced at the 
critical pressure. This enhanced thermopower results in a gigantic thermoelectric power factor of 
300 uWK-2cm-1 As the origin of this unusual thermoelectric properties, we propose an inelastic 
electron-phonon scattering model.

研究分野： 物性物理学
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１．研究開始当初の背景 
絶縁体では、結晶の空間反転対称性を破り
強誘電性相転移を示す物質が数多く発見さ
れており、基礎物理から応用まで盛んに研
究されている。しかし近年、金属において
空間反転対称性を持たない結晶構造に起因
したエキゾチックな超伝導状態など、特異
な物性についての研究が行われている。中
でも層状遷移金属ダイカルコゲナイド
MoTe2は、Ts~250 K付近において非極性構造
をもつ高温相（図1右）から極性構造をもつ
低温相（図1左）へ構造相転移を示す珍しい
半金属である。最近この物質が示す非極性
－極性構造相転移温度を、圧力を用い抑制
することで、超伝導転移温度が増大するこ
とが報告された。さらにNb 置換により抑制
した場合には、構造相転移が消失する臨界
組成において低温領域でのゼーベック係数
が異常に増大することが明らかとなり、注
目を集めている。この超伝導転移温度の増
大やゼーベック係数増大の起源として、臨
界組成近傍における構造のゆらぎとの関連
性が議論されている。しかし、圧力効果で
は、構造相転移が消失する臨界圧力付近で
の精密な実験は行われておらず、またNb 置
換を行った系では、化学ポテンシャルの変
化や格子の乱れの影響があるため、極性－
非極性転移とゼーベック係数増大の関係性
を定量的に議論することが困難であった。 

２．研究の目的 
以上のような背景のもと、本研究では

MoTe2 における極性構造の不安定性と超伝
導や熱電物性の相関について調べることを
目的とする。具体的には、(1)ピストンシリ
ンダー型圧力セルを用いた外部圧力と、Te
を Se に置換した場合の化学圧力を用いた
超伝導転移温度と構造相転移温度の変化を
調べる。さらに、(2)圧力を用い構造相転移
温度を制御した場合の熱電物性を調べるこ
とで、構造相転移の臨界点付近で観測され
る特異な熱電物性の起源を探る。 
３．研究の方法 
(1) 固相反応法を用いた Mo(Te1-xSex)2 の多
結晶の作製と化学輸送法を用いたMoTe2の
単結晶の作製を行った。多結晶体は、X 線
を用いた構造解析、電気抵抗率、ゼーベッ
ク係数、比熱の測定を行った。単結晶は電
気抵抗率の測定を室温から 0.1 K まで高圧
セルを用いて行った。これにより、外部圧

力と化学圧力での構造変化と超伝導転移温
度の詳細な比較が行うことが可能になる。 
(2) 圧力セルを用い高圧下でのゼーベック
係数、ホール係数の測定を行った。これに
より構造相転移温度を変化させた場合の、
熱電物性やキャリア濃度の変化調べること
ができる。さらに、圧力下での磁気抵抗測
定を行い、高磁場における SdH 振動を解析
することで、キャリアの有効質量の見積も
りを行う。 
４．研究成果 

(1) ピストンシリンダー型圧力セルを用
い物理圧力を加えることで、電気抵抗率の
温度依存性で観測される構造相転移に伴う
異常が 0.75 GPa 付近において消失した。一
方で、化学置換ではゼーベック係数の温度
依存性から構造相転移温度を見積もった。
その結果、構造相転移温度はほとんど変化
しないが、5％程度の置換により構造相転移
が消失し、低温まで非極性構造が安定化す
ることが明らかとなった。また、超伝導転
移温度は圧力効果と置換効果ともに構造相
転移の消失に伴い急激に増大する。それぞ
れの場合の構造と圧力相図を図 2 に示す。
この結果は、極性構造の不安定性により超
伝導転移温度が上昇するのではなく、非極
性構造の場合に超伝導転移温度が上昇する
ことを示唆している。さらに、圧力効果と
置換効果での超伝導転移温度の違いから、
転移温度は結晶の積層方向(c 軸)の縮小に
対して敏感であり、積層方向を縮小するよ
うな異方的な圧力を印加することで、より
超伝導転移温度が上昇すると考えられる。 

(2)図 3に電気抵抗率とゼーベック係数の圧
力依存性を示す。電気抵抗率において、構
造相転移に起因して観測される異常が圧力
増大に伴い減少し、1 GPa 以上では消失し

図 1:MoTe2の結晶構造 
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図 2: Mo(Te1-xSex)2と MoTe2の圧力下

での構造と超伝導相図 



ている。また、構造相転移以下での振る舞
いは圧力によってほとんど変化しない。ゼ
ーベック係数では、室温での値が圧力によ
ってほとんど変化しない一方で、低温では
顕著な圧力依存性が見られる。特に 30 K 付
近のピークが圧力増加に従い増大し、構造
相転移が消失する臨界圧力近傍の 0.75GPa
で最大 60 µV/K という大きな値を示す。圧
力をさらに加えると、値は減少に転じる。
注目すべき点として、30 K 付近の低温では
圧力により電気抵抗率の値がほとんど変化
しないにも関わらず、ゼーベック係数では
特異な増大が観測される。さらに、低温の
電気抵抗率は 10 µΩcm 程度と極めて小さ
いため、0.75 GPa において、出力因子が最
大 300 µW/K2cm と巨大な値を示す。この値
は、一般的な熱電材料である Bi2Te3で報告
されている値(~50 µW/K2cm)の 6 倍程度で
ある。 
この特異な熱電特性の圧力依存性と巨大

な出力因子の起源を解明するため、キャリ
ア濃度の圧力依存性の測定を行った。その
結果、キャリア濃度は低温で 1021 /cm3程度
であり、1 GPa の圧力まではほとんど変化
しない。そのため、キャリア濃度の変化に
よりゼーベック係数の値の増大は説明でき
ない。さらに、大気圧中での極性構造を仮
定したバンド計算から、ゼーベック係数の
振る舞いの説明を試みたが、図 3 のように
大気圧のデータでさえ説明することができ
ていない。 
そこで、ゼーベック係数の増大が構造相

転移の臨界圧力近傍で観測される点と、電
気抵抗率やキャリア濃度において圧力変化

が弱い点に注目し、ゼーベック係数増大の
起源として、電子と格子(フォノン)の非弾

性散乱モデルを提案した。このモデルを用
いたゼーベック係数の値の計算結果を図 3
に示す。この結果は低温でのゼーベック係
数のピーク構造を良く再現している。これ
により、この物質では圧力を加え構造相転
移温度が減少した場合に電子と格子の非弾
性散乱が顕著になり、ゼーベック係数が増
大したと考えられる。 
本研究では、極性－非極性構造相転移を持
つ金属材料において、構造の違いや極性構
造の不安定性が創り出す特異な物性や機能
性の起源を明らかにした。これにより新た
な超伝導物質や熱電材料の開拓につながる
ことが期待される。 
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