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研究成果の概要（和文）：本研究では、高温・高圧環境を発生し、さらにその場で試料の物性測定を行える材料
合成プラットフォームの開発を目指した。2年間の成果として、高圧発生のためのダイヤモンドアンビル上に、
導電性のホウ素ドープダイヤモンドから成る加熱用電極、温度測定用電極、および物性測定用電極を微細加工す
ることに成功した。さらに、ダイヤモンドアンビル自体が割れてしまわない限り、洗浄して繰り返し使用できる
ことも示された。発生可能圧力は50GPa程度、発生可能温度は1000℃程度まで向上した。このプラットフォーム
を用いて、新規硫化物を合成し、超伝導を示すことを明らかにした。

研究成果の概要（英文）：In this study, we have developed a materials synthesis platform that can 
generate high-temperature and high-pressure environments and measure the physical properties of 
samples under the extreme conditions. As a progress for two years, the conductive boron-doped 
diamond thin films were fabricated on the diamond anvil for generating high pressure as a heater, 
thermometer, and electrodes for resistivity measurements. The diamond components showed no 
degradation even after the high-temperature and high-pressure experiments. The pressure and 
temperature that can be generated have been improved to about 50 GPa and 1000°C, respectively. 
Using this platform, a new superconducting sulfide was synthesized.

研究分野：電気材料

キーワード： 超伝導　高圧力　ダイヤモンド

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
温度と圧力は機能性材料の物性を決定する最も基本的かつ制御可能なパラメータである。本研究で構築したプラ
ットフォームではこれらを簡便に制御しながら、その場で試料の結晶構造や電気抵抗を分析できるため、今後の
様々な材料開発に貢献できる。特に近年注目されている水素化物高温超伝導体の探索では高温高圧合成や物性測
定の難易度の高さがボトルネックであったため、今後の高温超伝導体探索の高効率化に貢献できたと考えてい
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、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
“圧力”および“温度”は材料の性質を司る基本的なパラメータである。最近では、これらを
巧みに制御した極限環境実験によって、室温にせまる高い超伝導転移温度を示す水素化物が合
成され、大きな注目を集めている（M. Somayazulu et al., PRL, 2019）。また圧力や温度は、第
一原理計算やインフォマティクス的アプローチとの親和性も高く、高圧・高温下で合成した
Li2MgH16が 100℃以上の超伝導転移温度を示すというような予測もなされている（Y. Sun et al., 
PRL, 2019）。このように、機能性材料の開発分野において、圧力や温度を積極的に制御した物
質開発は魅力的である。その一方で、このような極限環境下での合成やその場物性測定は非常に
難易度が高く、実験的アプローチの報告は極めて少ない。この類の実験は、一度の測定で装置を
破壊するいわゆるワンショット型であるため、莫大な設備的また労力的コストが生じることも
大きな問題である。また、反応中や反応後のキネティックな物性測定を行うことも困難である。
これらの問題を解決すれば、理論やインフォマティクスの支援を受けた、理想的な物質設計が可
能となり、様々な機能性材料の開発が加速する。 
 
２．研究の目的 
本研究では「繰り返し使用可能な極限環境反応場を有する物性測定プラットフォーム」を構築
し、これを用いて新規超伝導体を創製することを目的とした。この目的を達成するために、申請
者がこれまで独自に開発してきた、高濃度キャリアドープダイヤモンドを用いた電極作製技術
を活用する。一般的に、高圧力下で材料の物性測定を行う際には、ダイヤモンドアンビルセル
（DAC）を用いる。DACの圧子はダイヤモンドであり、試料に電極を取り付けて加圧すれば物
性測定を行うことができる。加圧中にレーザーを導入すれば、試料を加熱することも可能である。
しかしながら、DACの試料室は極小であるため、試料片への電極端子付けが困難であり、高圧
力下での断線も頻発する。レーザー加熱は、発熱量が試料に依存することなど、多くの問題を抱
える。 
 
３．研究の方法 
我々のグループではこれまでに、物性測定用の電極や、電極とガスケットの短絡を防ぐ絶縁層
を予めダイヤモンドアンビル上に気相成長させた、電極導入型 DAC を開発し、これを用いて 10
以上の新規超伝導体を発見してきた。この電極は高濃度にホウ素を注入した導電性ダイヤモン
ドで構成されており、圧力下でも安定動作するうえに何度も繰り返し使用することができる。こ
の独創的知見に基づき、本研究ではキャリア注入した導電性ダイヤモンドによって構成される
物性測定用電極、加熱用電極および温度計を微細加工することを提案する。この方式が実現すれ
ば、高温・高圧力下での水素化物系高温超伝導体の合成およびその場物性測定が可能になると期
待される。 
 
４．研究成果 
(1) 繰り返し使用可能な極限環境反応場を有する物性測定プラットフォームの開発 
 図 1 に申請者が開発したホウ素ドープダイヤモンド電極付き DAC の模式図を示す。下側アン
ビルの黒色の部分は高い導電性を持つ高濃度ホウ素ドープダイヤモンド薄膜であり、試料を合
成するためのヒーターと温度計および試料の電気抵抗を測定するための電極として機能する。
ガスケットと接触する電極部をアンドープダイヤモンドで被覆すれば、高圧力下でも絶縁が保
たれる。本装置では、所望の温
度・圧力下で物質を合成し、そ
の場で試料の結晶構造や超伝導
特性などの物性を決定すること
ができる。さらにホウ素ドープ
ダイヤモンド薄膜は下地のダイ
ヤモンドからエピタキシャル成
長しており、高圧力下でも安定
して動作する。本研究期間中に
最大到達圧力は 50 GPa、最大到
達温度は 1000℃を記録し、マル
チアンビルプレスなどの従来の
高温高圧合成装置と比較しても
遜色ない性能となった。またこ
のような高温高圧実験後も電極
やヒーターに劣化は生じず、ア
ンビル自体が割れるまで繰り返
し使用できることが示された。 

 

図 1ホウ素ドープダイヤモンド電極付きDACの模式図 



(2) 新規超伝導体 Sn3S4の発見 
構築したプラットフォームを用いて、理論計算により高圧力下での存在および超伝導特性が予
測されていた Sn3S4の合成に成功した。図 2(a)には高圧合成中の試料の電気抵抗をリアルタイム
測定した様子を示す。加熱過程では半導体的であった電気抵抗の温度依存性が、冷却過程では金
属的に変化しており、出発原料とは異なる物質が生成されたことが分かる。その場 X線回折測定
の結果から、高圧合成で得られた物質は目的相である Sn3S4であることが分かった。図 2(b)の低
温における電気抵抗の温度依存性から、合成した Sn3S4は明瞭な超伝導転移を示した。図 2(c)に
は観測された超伝導転移温度（Tc）と理論計算から予測される Tcの圧力依存性をそれぞれプロッ
トした。実験で観測された Tcは減圧するにつれて上昇し、この振る舞いは第一原理計算の予測
と良く一致した。この成果は理論で設計された物質を実際に合成するモデルケースといえる。 
 
 

 
図 2 Sn3S4の合成中の(a)電気抵抗と(b)超伝導特性、(c)Tcの圧力依存性 
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