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研究成果の概要（和文）：新たな高圧合成システムを開発し、高圧環境下における試料の合成条件、単結晶育成条件を
迅速に決定する技術を確立した。これにより、効率的な新物質探索が可能となった。新たに開発した高圧技術を駆使し
て、リン化合物、ヒ素化合物を中心とした新奇希土類プニクタイドの試料合成を行い、層状希土類リン化物やアルカリ
土類金属元素を充填したリン系充填スクッテルダイト化合物の新物質を含む多くの純良試料の合成に成功した。さらに
、本研究ではじめて合成に成功した新物質 BaOs4P12, CaOs4P12, SrOs4P12　が、いずれも新超伝導体であることを発
見した。

研究成果の概要（英文）：We have developed new high-pressure synthesis system and established a technology 
to decide conditions rapidly for sample synthesis or growth of single crystal under high pressure. The 
system made it possible to research new materials efficiently. By using the technology, we have succeeded 
in synthesizing several compounds (layered rare-earth phosphide and filled skutterudite phosphide) 
including new materials. Furthermore, new filled skutterudite compounds BaOs4P12, CaOs4P12 and SrOs4P12 
are new superconductors.

研究分野：固体物理学
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１．研究開始当初の背景 
(1) 高圧合成法は、ダイヤモンド、六方晶窒
化ホウ素など大気圧下では合成が困難な物質
を合成できる強力な試料合成手段の一つであ
る。また、大気圧下では得られない新奇な結
晶構造、電子物性を有する新物質を合成しう
る方法としても注目されている。 
 
(2) 日本の高圧発生技術は世界でもトップク
ラスであり、地球物理学分野の研究者が中心
となり高圧発生技術の開発を行なってきた。
大型の高圧装置を用いる高圧合成は地球物理
学分野では一般的に行なわれているが、高圧
装置の取扱いの困難さから、物性物理学分野
における新物質開発の合成手段としての利用
は限定的であるのが現状である。 
 
(3) 物性物理学の分野では新物質の合成が新
しい物理現象の発見や新たな物理概念の創出
につながることが多い。充填スクッテルダイ
ト化合物の研究では、新物質開発とともに新
奇の超伝導、金属—絶縁体転移、多極子転移な
ど、多くの新奇な物理現象が見出され、既存
の物理概念の枠を超えた、新たな物理概念の
導入が必要となった。これらの発見により充
填スクッテルダイト化合物は現在、物性物理
学の分野で最も活発に研究が行われている物
質系の一つになっている。この充填スクッテ
ルダイト化合物の研究には良質な試料の準備
が不可欠であったが、大気圧下での試料合成
が困難であり、高圧合成法が大きな力を発揮
した。 
 
(4) 我々はこれまで、立方体の圧力媒体を加
圧するキュービックアンビル型装置と正八面
体の圧力媒体を加圧する川井型２段式マルチ
アンビル装置を用い、多くの充填スクッテル
ダイト化合物を合成してきた。重希土類元素
を含むリン系充填スクッテルダイト化合物は
大気圧下では合成が不可能であるが、高圧合
成法により、多くの新化合物の合成に成功し
た。さらに、試料合成の困難さから研究が遅
れていたヒ素系充填スクッテルダイト化合物
の新物質開発を行い、２年間で９つの新物質
を合成した。 
 
(5) 希土類プニクタイドは、重い電子状態、
非BCS超伝導、多極子転移など強相関電子系に
特有な多彩な異常物性を示す物質が多く含ま
れており、物性研究者にとって魅力的な物質
群である。しかし、リン、ヒ素などの蒸気圧
の高い元素と高融点の遷移金属元素、希土類
元素の組み合わせからなるプニクタイドの合
成は非常に困難である。特に、詳細な物性研
究には不可欠な純良単結晶試料の育成は極め
て困難である。このような物質の合成に高圧

合成法は強力な試料合成手段の一つである。
本研究では、高圧合成法を駆使して、新奇希
土類プニクタイドを合成し、特異な物性の発
見を目指した。 
 
２．研究の目的 
(1) 新たな高圧合成システムを開発すること
により、高圧環境下における試料の合成条件
、単結晶育成条件を迅速に決定する技術を確
立し、効率的な新物質探索を可能にするシス
テムを構築する。 
 
(2) 開発したシステムを用いて、新奇希土類
プニクタイドを創製し、特異な超伝導や磁性
の発現を目指す。 
 
３．研究の方法 
(1) 既設の 1段押しのキュービックアンビル
型高圧発生装置（UHP-500、室蘭工業大学）
に、小型の６つの２段目アンビル及びアンビ
ルガイドから成る組立集合体を組み込むこ
とで、取扱が容易な新たな高圧合成システム
（６－６型高圧装置）を構築する。 
 
(2) 高エネルギー加速器研究機構の放射光
施設のキュービックアンビル型高圧発生装
置に、本研究で作製する組立集合体を設置し、
放射光X線を用いた高温高圧下における試料
合成過程を“その場観察”し、試料合成条件
を決定することで効率的な試料合成を可能
にする。 
 
(3) 新たに開発した高圧技術を駆使して、リ
ン化合物、ヒ素化合物を中心とした新奇希土
類プニクタイドの試料合成を行い、新物質の
結晶構造解析、物性評価を系統的に行う。 
 
４．研究成果 
(1) 新たな高圧合成システムとして、既設の1
段押しのキュービックアンビル型高圧発生装
置（UHP-500、室蘭工業大学）に組込み用のア
ンビルガイド及び先端サイズ6mm角と4mm角
の２種類の２段目アンビルを作製し、６－６
型高圧装置を構築した。 
 
(2) 高エネルギー加速器研究機構（KEK）放
射光利用施設(PF)に設置されているキュービ
ックアンビル装置（MAX-80）に新たに作製し
たアンビルとアンビルガイドからなる組立集
合体を取付け、高温高圧下における試料合成
過程のX線その場観察実験技術を確立した。 
 
(3) KEK PF における実験では、Sb系、As系の
非充填スクッテルダイト化合物およびSmを含
む充填スクッテルダイトリン化物について、
出発物質として、組成比どおりの元素粉末の
混合物を用い、高圧力下の試料合成過程のX
線その場観察を行い、最適な合成条件を決定



した。 
 
(4) KEK におけるX線その場観察実験により
得られた情報を基に充填スクッテルダイト化
合物の試料合成を行いCeFe4As12, GdFe4As12 
などの純良試料の合成に成功した。 
 
(5) アルカリ土類金属元素を含むP系充填ス
クッテルダイト化合物 BaOs4P12, CaOs4P12, 
SrOs4P12、混合希土（ミッシュメタル）を部分
充填したSb系充填スクッテルダイト化合物
MmxCo4Sb12 の合成に成功した。 
 
(6) 得られた新物質の物性評価を行い、本研
究ではじめて合成に成功した新物質 
BaOs4P12, CaOs4P12, SrOs4P12 が、いずれも新
超伝導体であることを発見した。 
 
(7) 層状希土類リン化物 YZn3P3, DyZn3P3 の
高圧合成に成功した。 
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