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研究成果の概要（和文）：　分子線エピタキシー法により、重い電子系超伝導体であるCeCoIn5と非磁性金属YbCoIn5か
らなる超格子を作製し、２次元における重い電子の超伝導を実現することに成功した。この超格子においてはCeCoIn5
が１層の場合についても超伝導転移が起こり、CeCoIn5が薄くなると従来にない強結合の電子対による超伝導が実現し
ていることが明らかになった（CeCoIn5が3層の場合に、電子対の結合の強さを表す2Δ/Tcが10以上になる）。さらに界
面において空間反転対称性が局所的に破れることにより、上部臨界磁場を支配する機構がバルクにおけるパウリ効果か
ら軌道効果に変化することを見いだした。

研究成果の概要（英文）：    We have succeeded to realize the two-dimensional superconductivity of the heav
y fermion by using superlattices composed of superconducting CeCoIn5 and non-magnetic metal YbCoIn5. It is
 revealed that the superconducting transition occurs even in one-unit-cell thick layer of CeCoIn5, and ext
remely strong coupling superconductivity occurs in the two-dimensional CeCoIn5 layer. In the superlattices
, it is suggested that the local inversion symmetry breaking at the interface between CeCoIn5 and YbCoIn5 
gives rise to the peculiar angular variation of upper critical field Hc2, which can be interpreted as a st
rong suppression of the Pauli pair-breaking effect.
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１．研究開始当初の背景 

	
 ランタノイドやアクチノイドなど f 電子を

持つ元素を含む金属間化合物では、f 電子と

伝導電子が近藤効果により混成し、フェルミ

レベルに狭いバンドが形成されることで、電

子の有効質量が自由電子より100倍以上重く

なった「重い電子」状態が出現する。重い電

子状態は電子相関がすべての物質中で最大

であり、従来とは異なる新奇な超伝導、量子

臨界性、特異な非フェルミ液体状態など物理

学的に重要な現象が発現する。特に重い電子

系超伝導体では強い電子相関により、異方的

超伝導、空間反転対称性が破れた超伝導、時

間反転対称性が破れた超伝導など多彩な超

伝導現象が出現し、超伝導の基礎的な研究の

絶好の舞台になっている。CeCoIn5 は 2001
年に発見された比較的新しい物質で、重い電

子の超伝導を担う CeIn3層と金属的な CoIn2

層が交互に積層した２次元的な結晶構造を

持ち、ランタノイド系超伝導体の中では最高

の超伝導臨界温度（Tc=2.3K）を示す。バル

クのCeCoIn5は中性子回折実験やNMR実験

より 3 次元的なスピンゆらぎを媒介とした超

伝導であることが示唆されている。また上部

臨界磁場（Hc2）の異方性も〜2 程度である。

このように重い電子系超伝導体の中で最も 2
次元的な構造を持つ CeCoIn5 においても超

伝導は 3 次元的であり、2 次元における重い

電子の超伝導はこれまで見つかっていない。

銅酸化物超伝導体や鉄系超伝導体は超伝導

を担う層が非超伝導層に挟まれた 2 次元的な

構造を持っており、低次元性とそこで起こる

磁気ゆらぎが高温超伝導の発現機構と密接

な関係があると考えられている。重い電子系

においても２次元的な超伝導が実現できれ

ば、従来にない新奇な超伝導状態が出現する

ことが期待できる。 
	
 

２．研究の目的 

	
 本研究は CeCoIn5 を超伝導コヒーレンス

長以下の厚さとして非超伝導体で隔てた構

造を持つ人工超格子を作製することにより、

重い電子で初めてとなる 2次元超伝導を実現

し、2 次元系に特有な超伝導現象について解

明することを目的とするものである。超伝導

体である CeCoIn5を 2 次元化するため、結晶

構造が同じで f 殻の詰まった YbCoIn5

（RECoIn5（RE:希土類元素）において RE
は 3 価であるが、Yb だけ例外的に 2 価で 4f 14

の 電 子 配 置 を 持 つ ） と 組 み 合 わ せ た

CeCoIn5/YbCoIn5 超格子について研究を行

った。YbCoIn5を挟んだ CeCoIn5層間の結合

を無視できる程度に抑制するため、YbCoIn5

の膜厚を CeCoIn5のコヒーレンス長（3nm）

以上とし、CeCoIn5 の膜厚を変えることで、

次元性を連続的に変化させた超格子を作製

し、その超伝導性の解明を行った。特に、2
次元の極限である CeCoIn5 が１層の場合ま

で超伝導が発現するか明らかにし、そこで実

現される超伝導が 2 次元的かつ重い電子の超

伝導であるか確認を行った。さらに従来の

CeCoIn5の超伝導との相違点について検討を

行った。 
	
 

３．研究の方法 

	
 人工超格子の作製は分子線エピタキシー

（MBE）法により行った。MBE 装置の真空

チャンバーは到達真空度が 1×10-8Pa であり、

蒸着中でも 10-7 Pa の真空度を維持すること

が可能で、酸化されやすい Ce などの希土類

金属の蒸着に対応できるものである。 
	
 Ce 系希土類金属間化合物の薄膜成長につ

いては、すでに典型的な重い電子系である

CeIn3 について格子マッチングの良い

MgF2(001)基板上に連続性の良いエピタキシ

ャル薄膜の成長に成功している。CeCoIn5に

ついては MgF2基板上に CeIn3をバッファー

層とし、その上に一旦、比較的厚い YbCoIn5

（20nm）を成長し、その上に CeCoIn5 を成

長することで、連続性の良いエピタキシャル

薄膜を成長することに成功した。人工超格子

についても、この成長技術を適用することで

作製を行った。CeCoIn5を超伝導層とした人

工超格子をつくる場合、CeCoIn5と格子の一

致が良く（格子ミスマッチ=0.2％）適した組

み合わせとなる。 
	
 超格子の評価は透過型電子顕微鏡（TEM）

と X 線回折により行い、超格子から期待され

る回折パターンのシミュレーションと比較

し、その構造を評価した。超格子の超伝導測



定は 100mK までの精密に角度変化させた磁

場中での電気抵抗測定により行った。 
	
 

４．研究成果 

	
 ここでは論文⑤の成果を中心に述べる。図

1 は CeCoIn5（1 層）/YbCoIn5（5 層）の超

格子の断面の透過型電子顕微鏡（TEM）像で

ある。CeCoIn5層が１層として良く制御され

て成長していることがわかる。	
 

	
 超格子の X 線回折について、各層をバル

クの構造、格子定数としてステップモデルに

よりシミュレートした結果、実測データと良

く一致しており、設計した超格子構造が形成

されていることが確認された。	
 

	
 図 2 は YbCoIn5層を 5 層として CeCoIn5

層を1〜10層で変化した超格子の比抵抗の温

度変化である。CeCoIn5の厚さが、n≧3 で零

抵抗となる超伝導転移を示している。n=1,2
についても零抵抗にならないものの電気抵

抗の急激な減少が見られる。n=1 について磁

場を膜面に垂直に 4T 印加するとこの電気抵

抗の減少はほぼ抑制された。一方、磁場を膜

面に平行に印加した場合は 6T まで抑制され

ることがなく、この電気抵抗の減少が超伝導

転移によるものであることが強く示唆され

た。	
 

	
 図 3 は n=3,5,7 の超格子について、磁場を

膜面に平行に加えた場合の上部臨界磁場

（Hc2‖）と膜面に垂直に加えた場合の上部臨

界磁場（Hc2⊥）の比（Hc2‖/	
 Hc2⊥）の Tc で

規格化された温度（T/ Tc）に対する変化であ

る。バルクでは Tcまでほぼ一定であるのに対

して、超格子では Tcに向かって発散している

ことがわかる。これは超格子の超伝導が 2 次

元的であることを明確に示すものである。	
 

	
 図 4 は磁場を膜面に垂直に加えた場合の

Hc2⊥の温度変化を示したものである。軌道効

果による超伝導破壊のHc2⊥
orb(0)はHc2⊥

orb (0)
∝m*ab2 の関係より有効質量を反映する量で

ある。また、Hc2⊥
orb (0)=0.69 Tc (-d Hc2⊥/dT) 

Tc の関係から Tc での Hc2⊥の温度変化の傾き

から見積もることができ、n=3,5,7 の超格子

図 2 CeCoIn5(n)/YbCoIn5(5) 
超格子の比抵抗の温度変化 
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Figure 2 | Superconductivity in superlattices (n:5) of CeCoIn5(n)/YbCoIn5(5). a, Temperature dependence of electrical resistivity ⇢(T) for n = 1, 2, 3, 5, 7
and 9, compared with those of 300-nm-thick CeCoIn5 and YbCoIn5 single-crystalline thin films. b, Low-temperature part of the same data as in a. c, ⇢(T)
for n = 1 at low temperatures in magnetic field parallel (dotted line) and perpendicular (solid lines) to the ab plane. d, Superconducting transition
temperature as a function of n (left axis). The circles are the mid-points of the resistive transition and the bars indicate the onset and zero-resistivity
temperatures. The residual resistivity ⇢0 as a function of n is also shown (right axis).

dependence Hc2(✓) near parallel field for the n = 3 superlattice
(Fig. 3c), which is qualitatively different from that expected in
the three-dimensional anisotropic-mass model but is well fitted
by the model in the two-dimensional limit19. On the basis of the
above two-dimensional features observed in all electronic,magnetic
and superconducting properties, we conclude that the observed
heavy-electron superconductivity is mediated most probably by
two-dimensional electron-correlation effects.

A fascinating issue is how the two-dimensionalization changes
the pairing nature. The fact that H orb

c2?(0) estimated from the
initial slope of Hc2?(T ) at Tc well exceeds the actual value at
low temperatures indicates the predominant Pauli paramagnetic
pair-breaking effect even in perpendicular field. Therefore, Hc2(✓)
at low temperatures is dominated by the Pauli effect in any
field direction. This is reinforced by the result that the cusplike
behaviour of Hc2(✓) becomes less pronounced well below Tc
(Fig. 3c), which is the opposite trend to the Hc2(✓) behaviour of
conventional multilayer systems21. In fact, the Pauli-limited upper
critical fieldH Pauli

c2 given by

H Pauli
c2 =

p
2�/gµB (1)

where g is the gyromagnetic ratio determined by the Ce crystalline
electric field levels, varies smoothly with field direction, consistent
with Hc2(✓) of the present superlattices at low temperatures.
Figure 4a shows the H–T phase diagram of the superlattices.
What is remarkable is that, with decreasing n, Tc decreases
rapidly from the bulk value, whereas Hc2 does not exhibit such a
reduction, for both field directions. In fact, at low temperatures,
Hc2k of n = 5 and 7 is even larger than that of the bulk. This
robustness of Hc2 (and hence of �) against n reduction indicates
that the superconducting pairing interaction is hardly affected
by two-dimensionalization. This provides strong evidence that
the superconductivity in bulk CeCoIn5 is mainly mediated by
two-dimensional spin-fluctuations as in the superlattices with
two-dimensional magnetic structure, although the neutron spin
resonance mode in bulk CeCoIn5 is observed in the three-
dimensional (⇡ ,⇡ ,⇡) position below Tc (ref. 10).

In sharp contrast to Hc2, the thickness reduction dramatically
enhances Hc2/Tc from the bulk value (Fig. 4b). A comparison to
the pressure-dependence results22, which represent the increased
three-dimensionality, reveals a Tc dome and a general trend
of enhanced Hc2/Tc with reduced dimensionality. Through
the relation of equation (1), this trend immediately implies a
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図 3 CeCoIn5(n)/YbCoIn5(5)超格子 
における Hc2‖/Hc2⊥の温度変化 
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Figure 3 | Superconducting anisotropy in superlattices (n:5) of CeCoIn5(n)/YbCoIn5(5). a, Magnetic-field dependence of resistivity for n = 3 superlattice
at several field angles from ✓ = 0 (H?ab) to 90� (H k a) (10� step) at T = 0.15 K. b, Anisotropy of Hc2, Hc2k/Hc2?, as a function of reduced temperature
T/Tc for n = 3, 5 and 7 superlattices and for the bulk CeCoIn5. c, Upper critical field Hc2(✓) at several temperatures as a function of field angle ✓ . Hc2 is
determined by the mid-point of the transition except for 1.0 K, where an 80% resistivity criterion has been used. The solid blue and red lines are the fits to
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Figure 4 | Superconducting phase diagrams of superlattices (n:5) of CeCoIn5(n)/YbCoIn5(5). a, Magnetic-field versus temperature phase diagram of
n = 3, 5 and 7 superlattices in magnetic field parallel (open symbols) and perpendicular (closed symbols) to the ab plane, compared to the bulk CeCoIn5

data. The mid-point of the transition in ⇢(T) (circles) and ⇢(H) (squares) has been used to evaluate Hc2(T). b, Superconducting transition temperature, Tc

(open triangles), and reduced critical fields Hc2/Tc in parallel (filled blue circles) and perpendicular (filled red squares) fields as a function of
dimensionality parameter 1/n (right panel). The pressure dependence of these quantities28 is also shown for comparison (left panel). Note the different
scales for parallel (blue) and perpendicular (red) fields.

remarkable enhancement of �/Tc by two-dimensionalization. (As
the anisotropy ofHc2 at low temperatures does not depend on n, as
shown in Fig. 3b, we assume that the g -value of the superlattices
deviates little from the bulk value.) We note that the enhanced
impurity scatterings cannot be primary origins of the Tc reduction,
as these effects do not significantly enhance the �/Tc ratio in
d-wave superconductors23. This is supported by no discernible
interdiffusion by TEM results and a ⇢0 of superlattices of the same
order as ⇢0 of the bulk CeCoIn5. The reduction of Tc may be
caused by the reduction of density of states in the superlattices,
but this scenario is also unlikely because the density-of-states
reduction usually reduces the pairing interaction, which results
in the reduction of �.

Using the reported value of 2�/kBTc = 6 in the bulk single
crystal9, 2�/kBTc for the n = 5 superlattice is estimated to ex-
ceed 10, which is significantly enhanced from the weak-coupling

Bardeen–Cooper–Schrieffer value of 2�/kBTc = 3.54. It has been
suggested theoretically that d-wave pairing mediated by antifer-
romagnetic fluctuations in two dimensions can be much stronger
than that in three dimensions24–26. The striking enhancement of
2�/kBTc associated with the reduction of Tc, a situation resembling
that of underdoped high-Tc cuprates, implies that there seem to be
further mechanisms, such as two-dimensional phase fluctuations27
and a strong pair-breaking effect due to inelastic scattering28.
Further investigation, particularly probing electronic and magnetic
excitations in the normal and superconducting states, is likely to
bridge the physics of highly unusual correlated electrons in the
two-dimensional Kondo lattice and in the two-dimensional CuO2
planes of cuprates. The fabrication in a wide variety of nanometric
superlattices also opens up a possibility of nanomanipulation of
heavy electrons, providing a unique opportunity to produce a new
superconducting system and its interface.
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図 1 CeCoIn5(1)/YbCoIn5 (5) 
超格子の断面 TEM 像。 
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Figure 1 | Epitaxial superlattices (n:5) of CeCoIn5(n)/YbCoIn5(5). a, High-resolution cross-sectional TEM image of n = 1 superlattice. The bright dot
arrays are identified as the Ce layers and the less bright dots are Yb atoms, which is consistent with the designed superlattice structure in the left panel.
b, The intensity integrated over the horizontal width of the image plotted against vertical position indicates a clear difference between the Ce and Yb
layers, showing no discernible atomic interdiffusion between the neighbouring Ce and Yb layers. a (upper right inset), c, The fast Fourier transform (FFT) of
the TEM image, which shows clear superspots along the [001] direction (c). d, Cu K↵1 X-ray diffraction patterns for n = 1, 2, 3, 4, 5 and 7 superlattices with
a typical total thickness of 300 nm show first (red arrows) and second (blue arrow) satellite peaks. The positions of the satellite peaks and their
asymmetric heights can be reproduced by the step-model simulations (green lines) ignoring interface and layer-thickness fluctuations29 (see also
Supplementary Information for the detailed analysis of the satellite peak intensity). e, Streak patterns of the reflection high-energy electron diffraction
image during the growth. f, Typical atomic force microscopy image for n = 1 superlattice. The typical surface roughness is within 0.8 nm, comparable to one
unit-cell thickness (uct) along the c axis of CeCoIn5.

An important question is whether the superconducting electrons
in the superlattices are heavy and if so what their dimensionality is.
As shown in Figs 2c, 3a and 4a, the parallel and perpendicular (to
the layers) upper critical fields,Hc2k andHc2?, of the superlattices at
low temperature are significantly larger than those in conventional
superconductors with similar Tc. The magnetic field destroys the
superconductivity in two distinct ways, the orbital pair-breaking
effect (vortex formation) and the Pauli paramagnetic effect, a
breaking up of pairs by spin polarization. The zero-temperature
value of the orbital upper critical field in perpendicular field
H orb

c2?(0) reflects the effective electron mass in the plane m⇤
ab,

H orb
c2?(0) / m⇤2

ab , and is estimated to be 6, 11 and 12 T for n = 3,
5 and 7 superlattices from the initial slope of Hc2? at Tc by the
relation H orb

c2?(0) = 0.69Tc(�dHc2?/dT )Tc . These magnitudes are
comparable with or of the same order as H orb

c2?(0) (=14 T) in bulk
single crystal, providing strong evidence for the superconducting
‘heavy’ electrons in the superlattices. We stress that even a slight
deviation of the f -electron number from unity leads to a serious
reduction of the heavy-electron mass17. Moreover, the band-
structure calculation for the n = 1 superlattice shows that the
number of f -electrons in each CeCoIn5 layer is very close to

unity (Supplementary Information). These facts indicate that the
f -electron wavefunctions are essentially confined to Ce layers. The
magnetic two-dimensionality is shown by estimating the strength
of the Ruderman–Kittel–Kasuya–Yosida interaction, an intersite
magnetic exchange interaction between the localized f moments,
which decays with the distance as 1/r3. This interaction between
the Ce ions in different layers of (n:5) superlattices reduces to
(4.568/44.716)3 ⇠ 1⇥10�3 of that between neighbouring Ce ions
within the same layer (see Supplementary Table S1).

The superconducting order parameters in the CeCoIn5 layers
of the superlattices are expected to be coupled weakly by the
proximity effect through the normal-metal YbCoIn5 layers. The
proximity-induced superconductivity in YbCoIn5 layers is expected
to be very fragile and destroyed when a weak field is applied18. If the
thickness of the CeCoIn5 layer is comparable to the perpendicular
coherence length ⇠? (⇠2.1 nm for CeCoIn5), and the separation of
superconducting layers (⇠3.7 nm for (n:5) superlattices) exceeds
⇠?, each CeCoIn5 layer acts as a two-dimensional superconductor19.
This two-dimensional feature is revealed by the divergingHc2k/Hc2?
of n = 3, 5 and 7 superlattices on approaching Tc (Fig. 3b), in
sharp contrast to bulk CeCoIn5 (ref. 20), and by a cusplike angular
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図 4 CeCoIn5(n)/YbCoIn5(5) 
超格子の Hc2⊥の温度変化 
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remarkable enhancement of �/Tc by two-dimensionalization. (As
the anisotropy ofHc2 at low temperatures does not depend on n, as
shown in Fig. 3b, we assume that the g -value of the superlattices
deviates little from the bulk value.) We note that the enhanced
impurity scatterings cannot be primary origins of the Tc reduction,
as these effects do not significantly enhance the �/Tc ratio in
d-wave superconductors23. This is supported by no discernible
interdiffusion by TEM results and a ⇢0 of superlattices of the same
order as ⇢0 of the bulk CeCoIn5. The reduction of Tc may be
caused by the reduction of density of states in the superlattices,
but this scenario is also unlikely because the density-of-states
reduction usually reduces the pairing interaction, which results
in the reduction of �.

Using the reported value of 2�/kBTc = 6 in the bulk single
crystal9, 2�/kBTc for the n = 5 superlattice is estimated to ex-
ceed 10, which is significantly enhanced from the weak-coupling

Bardeen–Cooper–Schrieffer value of 2�/kBTc = 3.54. It has been
suggested theoretically that d-wave pairing mediated by antifer-
romagnetic fluctuations in two dimensions can be much stronger
than that in three dimensions24–26. The striking enhancement of
2�/kBTc associated with the reduction of Tc, a situation resembling
that of underdoped high-Tc cuprates, implies that there seem to be
further mechanisms, such as two-dimensional phase fluctuations27
and a strong pair-breaking effect due to inelastic scattering28.
Further investigation, particularly probing electronic and magnetic
excitations in the normal and superconducting states, is likely to
bridge the physics of highly unusual correlated electrons in the
two-dimensional Kondo lattice and in the two-dimensional CuO2
planes of cuprates. The fabrication in a wide variety of nanometric
superlattices also opens up a possibility of nanomanipulation of
heavy electrons, providing a unique opportunity to produce a new
superconducting system and its interface.
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についてそれぞれ、6、11、12T となる。こ

の値はバルクの 14T とほぼ同等で、超格子に

おける超伝導も重い電子の超伝導であるこ

とが分かる。	
 

	
 以上より、超格子において 2 次元の重い電

子の超伝導が実現していると結論できる。2
次元における重い電子の超伝導の実現は本

研究が初めてである。	
 

	
 図 5（右側）は 1/層数（n）に対してµ0Hc2/Tc

をプロットした結果である。CeCoIn5 は

Pauli 常磁性効果により Hc2 が支配される超

伝導体であり、Hc2と超伝導ギャップΔは Hc2=

√2Δ/g µ	
 Bにより関係している。図 5 の縦軸

は Hc2とΔが対応するように規格化されてい

る。超格子において n が小さくなるにつれて

µ0Hc2/Tc が増大している。弱結合の BCS 超

伝導では２Δ/kBTc =3.54 であり、バルクの

CeCoIn5が 6 であるのに対して n=5 では 10
以上になっている。図 5（左側）はバルク結

晶に圧力を加えた場合の結果であり、系の 3
次元性が大きくなるとµ0Hc2/Tc	
 が小さくな

ることを示している。以上から超格子におい

て CeCoIn5を 2 次元化することで、従来にな

い強結合の超伝導が発現していることが明

らかになった。	
 

	
 本研究では、他に以下に述べる成果を得た。	
 

(1)超格子による空間反転対称性の破れの人

工制御（I）（論文③）	
 

	
 CeCoIn5/YbCoIn5 超格子の界面では空間

反転対称性が局所的に破れることにより、

CeCoIn5層の厚さが薄くなると、上部臨界を

支配する機構がバルクにおける Pauli 常磁性

効果によるものから軌道効果によるものに

変化することを明らかにした。	
 

(2)超格子による空間反転対称性の破れの人

工制御（II）（論文①）	
 

	
 YbCoIn5の厚さに変調を加え、グローバル

に空間反転対称性の破れを導入することで、

課題(1)の上部臨界磁場に対する局所的な空

間反転対称性の破れの導入の効果を上回る

影響を与えられることを示し、超格子におい

て層の厚さを変化することで、Rashba 型の

スピン-軌道相互作用を制御できることを明

らかにした。	
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