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研究成果の概要： 
理想的な多層 Dirac 電子系における負の層間磁気抵抗現象の発現を理論的に導き、有機導体
D-(BEDT-TTF)2I3における Dirac電子系実現を裏付けた。多層グラファイトについて負の層間磁
気抵抗現象を実験的に見出し、Ｈ点付近の正孔が持つ３次元 Dirac 粒子的な性格により実験結
果を説明した。単層～少数層グラファイト薄膜 FET構造の作製には成功したが、系統的な物性
実験は今後の課題となった。 
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１．研究開始当初の背景 
 

2005年までの英国A. Geim教授のグループ
及び米国 P. Kim 教授のグループの先駆的研
究により、単層グラファイト（グラフェン）
または少数層グラファイトの人工的作製が
可能であることが実証され、しかもその電子
系が２次元 Dirac 電子系として特異な物性を
示すことが示された。これに触発され、内外
で超薄膜グラファイトの電子物性研究が基
礎・応用の両面で爆発的に開始された。その
重要性と将来性に鑑み、本代表者は 2005 年

度から 2006年度にかけて科研費萌芽研究「グ
ラファイト人工微細構造の電子物性」（課題
番号 17654056）の援助を得て、グラファイト
薄膜素子の作製と評価に関する研究を開始
した。その結果、ゲート動作する薄膜グラフ
ァイト電界効果トランジスタ（FET）素子の
作製と薄膜グラファイトの極微細加工が可
能となったが、グラファイト層数の評価と超
薄膜化（単層～少数層）の実現には至らなか
った。これは本グループがグラフェン層数を
確認できる実験手段を持たなかったことに
起因する。そこで層数確認のために十分な垂
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直分解能を持つ原子間力顕微鏡の導入によ
り、超薄膜グラファイトの電子物性研究（特
に Dirac 電子系特有の物性）を目指す本課題
の申請に至った。 
 
 
２．研究の目的 
 
 本研究の目的は、層数を制御した超薄膜グ
ラファイトの FET素子、およびそれを微細加
工したメゾスコピック素子の作製技術を確
立し、それを用いて半金属グラファイトの物
性における未解決問題の解明と、単層グラフ
ェン２次元 Dirac 電子系における新物性の開
拓を行うことである。具体的な研究解明目標
は以下の 4課題である。 
(1)多層グラファイトの磁場誘起電子相転移 
の Fermi準位依存性 

(2)単層グラフェンの異常量子 Hall効果状態 
における端状態 

(3)グラフェン微細構造におけるメゾスコピ 
ック Dirac電子系の伝導現象 

(4)多層グラファイトの負性層間磁気抵抗 
このうち(4)は研究の進行に伴い２年度目か
ら追加されたものである。 
 
 
３．研究の方法 
 
グラファイト結晶膜から単層グラフェン
を含む超薄膜グラファイトまでグラフェン
層数を制御したグラファイト膜を FET 素子
あるいはメゾスコピック素子に微細加工し
て、低温・磁場中電気伝導の実験を行い、前
項の課題に関する知見を得ることを目指し
た。 
グラファイト薄膜の作製はいわゆる「スコ
ッチテープ法」により行った。すなわち粘着
テープを用いてグラファイト結晶を繰り返
し劈開し基板上に固定する。次に基板上のグ
ラファイト片の発見と選別、厚さの評価を行
うが、基板上のグラフェンの発見を容易にす
るために、色調コントラスト調整の可能なデ
ジタルカメラシステムを既存の光学顕微鏡
に取り付けて使用した。さらにグラフェン層
数の正確な測定のために、単原子層ステップ
の検出が可能な原子間力顕微鏡（走査型プロ
ーブ顕微鏡）一式を研究費を用いて導入した。
これらにより基板上の超薄膜グラファイト
の発見効率を高め、層数評価を可能にするこ
とができた。さらに研究の後半では、共同利
用の顕微ラマン分光装置を用いて膜厚の確
認も行った。 
次に電子線リソグラフィー法により電極
構造を形成し FET素子を作製する。電極材料
はグラファイト薄膜上にまずNiCr膜100Åを
形成しその上に Au 膜を真空蒸着により形成

した。Au とグラファイトの接着材料として
NiCrを選択したのは、接触抵抗的には最適で
ないが真空蒸着で成膜できるためである。ま
た基板の不活性ガス中アニールにより、残存
するテープ粘着剤等を除去することは有効
であった。 
 低温・強磁場下の実験には、現有の 10T超
伝導磁石システム・4T小型超伝導磁石システ
ムを用いた。これらに加え 40T級の強磁場実
験用に 20kJ/4kVコンデンサ電源とCuAg製小
型コイルを用いた小型パルス強磁場システ
ムを整備した。測定は通常の直流電気伝導実
験である。 
 
 
４．研究成果 
 
（１）研究経過と成果の概要 
本研究で最終的に主要成果となったのは、
研究目的の項で挙げた４課題のうち、課題(4)
「多層グラファイトの負性層間磁気抵抗」に
関するものである。これについては、（２）
項以下で詳しく述べることとし、ここでは研
究経過と他の課題の研究状況を報告する。 
課題(1)は多層グラファイト FET 素子で薄
膜グラファイトの Fermi 準位を制御してバ
ルク電子物性（特に磁場誘起電子相転移）の
制御を企図したものである。導電性の多層グ
ラファイトの層間方向の遮蔽長は数層程度
であるため、バックゲートから数層以上離れ
ればグラファイト内は等電位となる。従って
系は FET というよりはグラファイトを片側
の極板とするコンデンサと見なせ、帯電した
電荷すなわち余剰キャリアが Fermi準位をシ
フトさせる。これを利用して磁場誘起電子相
転移などの電子物性の Fermi準位依存性を調
べようとしたのである。Fermi 準位制御の可
能な薄膜多層グラファイト素子の作製には
成功し、磁場誘起相転移の観測が可能な 40T
級小型パルス強磁場システムの整備にも成
功したが、パルス磁場中の FET素子の伝導測
定にトラブルが多く、信頼性に足る結論を得
るには至らなかった。 
課題(2)と(3)に関しては、単層グラファイト
（グラフェン）FET素子作製技術の確立が研
究の成否を決める。光学顕微鏡システムの改
善により SiO2/Si 基板上のグラフェン結晶片
の識別を可能にすると共に、原子間力顕微鏡
や顕微ラマン分光装置による膜厚確認によ
り、単層～少数層グラフェンの作製技術と層
数同定技術は確立したと言える。また単層グ
ラフェン特有の Dirac 電子的な Shubnikov-de 
Haas振動を示す素子の作製にも成功した。こ
うした基礎技術は一応確立したが、微細加工
を必要とする本格的実験を系統的に行うに
は至らなかった。これはグラフェン結晶片の
大きさが小さいため、その上に形成した複雑



な電極構造間の距離が小さくなり、帯電に伴
う電界集中と放電により試料素子がしばし
ば破壊されたからである。大型グラフェン結
晶片の作製技術、測定の静電対策などは今後
の課題となった。 
課題(4)は、多層グラファイト（バルク）の
物性を調べる(1)の対照実験の過程で偶然見
出した負性磁気抵抗現象に端を発しており、
グラフェンだけでなく従来の多層グラファ
イト自体も Dirac 電子的な性格を持つのでは
ないかという問題意識から、研究の途中で追
加された課題である。本研究と同時期に進展
した有機導体分野における多層 Dirac 電子系
の研究と関連付けすることにより、分野にま
たがった問題として研究を進めることがで
きた。以下、この課題についての研究結果に
ついて述べる。 
 
（２）多層グラファイトにおける負性層間磁
気抵抗の発見 
 多層グラファイト結晶の垂直磁場下の面
内磁気抵抗については、古くから多くの研究
がなされており、線形磁気抵抗、磁気抵抗の
飽和など特徴的振舞いが確立している。しか
し層間磁気抵抗の振舞いについてはコンセ
ンサスが得られてない。これは巨大な面内磁
気抵抗の混合によって正しい層間磁気抵抗
の測定が困難であることに起因する。 
そこで適切な端面処理（撃力によるカッ
ト）を施して面内成分の混合を極力抑えたグ
ラファイトのバルク単結晶について層間磁
気抵抗の測定を行った。その結果、顕著な負
性磁気抵抗が Shubnikov-de Haas 振動と共存
して現れる、すなわち量子極限よりも弱い磁
場から現れることを見出した。グラファイト
は２次元 Dirac 電子系であるグラフェンが交
互積層した多層系である。一方、近年２次元
Dirac電子系が単純積層した多層Dirac電子系
と考えられる有機導体D-(BEDT-TTF)2I3 にお
いて、田嶋・梶田らが顕著な負の層間磁気抵
抗を観測して、その起源が問題になっていた。
本研究の結果は、有機導体の多層 Dirac 電子
系との関連を連想させるものである。 
 
（３）多層 Dirac電子系における負性層間磁
気抵抗の理論的予測と有機導体における
Dirac電子系の確認 
前項（２）の実験に関連して、多層 Dirac
電子系の層間磁気抵抗の振舞いを理論的に
検討した。Fermi 準位が準位交差点にある２
次元 massless Dirac 電子系では、n=0 Landau
準位が常に準位交差点に存在してゼロモー
ドとなり、弱磁場でも量子極限状態が実現す
る。これを積層した多層 Dirac 電子系におい
て、量子極限でゼロモードのみが伝導を担う
ときの磁場中層間伝導をトンネル描像を用
いて評価した。層間結合が十分弱い場合、層

間伝導は隣接層間のゼロモード間の局所的
トンネル過程が支配するため、ゼロモードの
状態密度と隣接層間の波動関数の重なりで
決まる。その結果、層間抵抗はゼロモードの
縮重度の増大を反映して減少し、負の磁気抵
抗が発現する。これは田嶋・梶田らによるゼ
ロギャップ有機導体D-(BEDT-TTF)2I3 の圧力
下の層間磁気抵抗の実験結果を良く再現し
ており、この系における massless Dirac 電子
系の実現を支持する有力な証拠となった。 
 
（４）グラファイトの負性層間磁気抵抗の H
点正孔の Dirac粒子性による説明 
前項（３）の結果より、一般に多層 Dirac
電子系は量子極限において負の層間磁気抵
抗を示す。しかしこれを（２）で発見したグ
ラファイトの負性磁気抵抗に適用すること
はできない。これは現実のグラファイトはグ
ラフェンが単純積層ではなく交互積層した
系であり、しかも層間結合は有機導体の
1meVに比べて 40meVと無視できない大きさ
になっている。さらにグラファイトの負性磁
気抵抗は Shubnikov-de Haas 振動と共存し量
子極限以下の磁場で発現している点が単純
な多層 Dirac電子系とは異なる。 
この負性層間磁気抵抗の起源を理論的に
調べるために、Slonczewski-Weiss-McClureモ
デルに基づく現実的なグラファイトの
Landauサブバンド分散を求め、各サブバンド
のバンド伝導の寄与の和として層間伝導度
を評価した。交互積層の効果はバンドモデル
に、層間結合が大きいことはバンド伝導機構
に反映されている。計算の結果、負性層間磁
気抵抗が Shubnikov-de Haas 振動と共存して
現れることが再現された。Slonczewski-Weiss- 
McClure モデルによれば、H 点付近に正孔ポ
ケットを作る正孔バンド（価電子帯）は、K
点付近に電子ポケットを作る電子バンド（伝
導帯）とは別の電子バンドと H点付近の一点
で準位交差するため、３次元 Dirac フェルミ
オン的な性格を持つ。そのため正孔系は電子
系よりかなり弱磁場で量子極限に入り、電子
系の Shubnikov-de Haas 振動がまだ現れる磁
場領域でも負性磁気抵抗を示すと解釈され
る。 
 
（５）研究成果の意義と展望 
２次元 Dirac 電子系が積層した多層 Dirac
電子系において、負の層間磁気抵抗現象をこ
の系特有の現象として一般的に確立した。ま
た古くから知られた多層グラファイト結晶
が、新たな Dirac 粒子系としての性格も持つ
ことを示した。これらは本研究グループの独
創的成果であり内外共に例がない。またそれ
はグラファイト関連分野のみならず、有機導
体分野にもインパクトを与えた重要な知見
である。 



 多層グラファイトやゼロギャップ有機導
体のような従来から知られた３次元結晶で
も、その中に Dirac 電子系という新しい研究
対象が潜んでいることが明らかとなった。今
後は Dirac 電子系のトポロジー的な特異性に
ついて、系の３次元性を利用した研究が重要
になると思われる。 
 一方、単層～少数層グラフェンの実験に関
しては、残念ながら試料作製技術の確立の段
階で終わってしまった。競争の激しい分野で
はあるが、微細加工したグラフェンを用いる
「メゾスコピック Dirac 電子系」の研究は世
界的にもこれからである。本研究期間内で達
成できなかったものについては、今後の研究
の課題としたい。 
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