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研究成果の概要（和文）： 基板がグラフェンに有益な物性を発現させるかについて研究を行った。とくに、
Ｎｉ基板上の多層グラフェンを研究した結果、基板直上のグラフェンが基板の影響を強く受け、グラフェン単独
では極めて小さいスピン軌道相互作用が無視できなくなることを見いだした。さらに、ラシュバ効果の発現等が
期待できることを明らかにした。この知見は、今後グラフェンのスピントロニクス応用を考える上で重要であ
る。

研究成果の概要（英文）： We studied how useful physical properties of graphene are induced by 
substrates. In particular, we find that the spin-orbit interaction which is very small in the free 
standing graphene is enhanced in the graphene layer which is the nearest to the Ni substrate. As a 
result, the Rashba effect becomes large. This finding is useful for the spintronics application of 
graphene.

研究分野：計算物性
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１．研究開始当初の背景 
  グラフェンはカーボンナノチューブと
並び、ナノエレクトロニクス及びスピントロ
ニクス材料として注目を集めている。それゆ
え、グラフェンの電子構造に関する研究はこ
れまでに多くなされているが、基板がグラフ
ェンの電子状態に与える影響についての知
見は十分ではない。デバイス構造を考えた場
合、基板が炭素材料に与える影響を明らかに
する必要がある。基板の影響により、グラフ
ェンに有用な物性が発現する可能性があり、
本研究では、基板が誘起する物性について研
究を行う。 
  
２．研究の目的 
  デバイス構造においてグラフェンの電
子物性は、基板の影響を強く受ける。本研究
は、この影響により、有用な物性が発現する
との立場から行う。とくに、スピントロニク
ス応用を考えた場合、スピン軌道相互作用の
影響を考える必要がある。グラフェンは軽い
元素である炭素原子からなり、それ自体に対
して、スピン軌道相互作用の影響は極めて小
さい。しかしながら、重い元素からなる基板
を用いれば、グラフェンにおけるスピン軌道
相互作用の影響が強まると予想される。そこ
で、重い元素からなる金属基板上でのグラフ
ェンにおいて、スピン軌道相互作用の影響に
より有用な電子物性が発現する可能性を調
べる。本研究は,基礎科学の立場からデバイス
構造におけるグラフェンの物性変化を明ら
かにし、将来のナノデバイス、スピントロニ
クス応用において、どの様な基板が好ましい
かの情報を提供するものである。 
 
３．研究の方法 
  密度汎関数理論に基づく第一原理計算
により、基板上グラフェンの物性を明らかに
する。とくに、スピン軌道相互作用を取りい
れた fully-relativistic な計算を行い、グ
ラフェンのスピントロニクス応用に関する
研究を行う。この計算は OpenMX コードを用
い行う。 
 
４．研究成果 
（1）強磁性 Ni 基板上多層グラフェンの電子
状態につき、スピン軌道相互作用を考慮した
相対論的第一原理計算により調べ有用な知
見が得られた。さらに、 Ｎｉ基板上 5 層グ
ラフェンについて計算を行った。 部分状態
密度の解析から、Ｎｉ直上のグラフェンの電
子状態は、Ｎｉ基板より、非常に大きな影響
を受けるが、それ以外のグラフェン層では、
影響が小さい事が分かった。ただし、 電子
の移動により、Ni 基板に近い層ほど、 電子
がドープされる事が分かった。 この様な知
見は、 今後複数層グラフェンのデバイス応
用に対して重要と考える。 
（2）次に、 Ni 基板上のグラフェンについて、
相対論的第一原理計算を実行し,スピン軌道

相互作用を考慮しグラフェンの磁性につい
て詳しく調べた。 複数層のグラフェンにお
いて、Ni 基板直上の グラフェン層の A 副格
子と B 副格子では、 スピンの方向が逆であ
り、 反強磁性的スピン配置となっているこ
とが明らかになった。 いっぽう、 2 層目以
降では、Ni の影響は小さくなり、 部分状態
密度は、 非磁性のグラフェンの状態密度に
近づく事が分かった。 
Ni 基板が直上のグラフェン層にのみ強い
影響を与えることに鑑み、 Ni 直上 1 層グラ
フェンにつき、スピン軌道相互作用の影響を
調べた。この系では、Ni 基板からの影響によ
り、スピン分裂が起こる。 スピン軌道相互
作用を入れた計算と入れない計算を行い、こ
の系のラシュバ分裂を明らかにした。これま
での実験的研究では、大きな Rashba 効果と
小さい Rashba 効果がそれぞれ観測され、そ
の違いがどの様な原因で生じるのかは不明
であった。 本研究の結果は、 小さい Rashba
効果を支持した。 
軽い元素である炭素原子からなるグラフ
ェンでは、スピン軌道相互作用の影響は極め
て小さい。本研究より、重い元素からなる基
板を用いれば、基板直上のグラフェン層にお
いてスピン軌道相互作用の影響が強くなる
事が示された。この知見は、今後グラフェン
のスピントロニクス応用を考えた場合有用
である。 
（3）ジグザグエッジを持つ多層グラフェン
ナノリボンの電子状態計算を行った。  リボ
ン両端のエッジでは、反対方向のスピンを持
ち、層間の相互作用は、強磁性的である事が
分かり、全系は反強磁性である事が分かった。 
この系にキャリアを注入すると、 全系が強
磁性となる事を発見した。キャリアの注入に
よりグラフェンナノリボンの磁性を制御で
きることを示した意義は大きい。（1）の研究
成果を鑑みると、適切な基板の選択により、 
キャリアの注入が可能ではないかと期待さ
れる。従って、基板の選択により、磁性が制
御できる可能性がある。 
（4）また、多層グラフェンにおいて、アル
カリ金属元素を導入した場合に超伝導を示
すかどうかを調べるため、密度汎関数理論に
基づく計算を行った。グラファイトにおいて
は、 層間に K などの電子供与体を挿入する
と,超伝導体となることが示されている。 こ
の際、層間に大きな振幅を持つ、層間状態が
フェルミ面を横切っていることが超伝導を
引き起こすと考えられている。 2 層グラフェ
ンに Li を挿入した場合、このような状態の
エネルギーはフェルミエネルギーよりも大
きく、ある程度の転移温度を持つ超伝導体と
はならないと予想される。しかし、不活性な
分子を挿入するなどして、層間距離を広げる
と超伝導体となる可能性を理論計算の結果
より示した。本研究全体を通し、 フリース
タンディングなグラフェンに様々な形で、 
摂動を与えることで、 有用な物性が生じる



可能性を示した。 
（5）本研究で対象としている系では、ファ
ンデルワールス相互作用を精密に取り入れ
ないと信頼性の高い構造計算ができないが
通常の密度汎関数法では、この相互作用を正
確に取り入れるのが難しかった。そこで、 通
常の LDA 計算の他、 Grimme （DFT-D2)の方
法および Williams の方法を用いファンデル
ワールス力を取り入れた計算を行った。層間
距離の最適化により、 様々な環境において
層間距離がどのようであるかを調べた。とく
に、多層グラフェンにおいて、層数に応じた
層間距離に関して検討した。 
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