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研究成果の概要（和文）：グラフェンおよび関連物質において、その電子物性が端や界面などの境界面によって強く変
調を受けることを、理論・数値計算によって解析によって明らかにした。境界面に出現する特異な磁性状態では、キャ
リアドーピングによって、電荷およびスピンの励起ギャップが消失し、金属化することを見出した。さらに、コーナー
エッジにおける特異な電子干渉効果などを発見した。また、グラフェン２重層系と呼ばれる、グラフェンと各種原子膜
を人工的に積層した系における電子伝導特性を理論解析することで、デバイス設計に必要なる基礎理論を整備・提案し
た。

研究成果の概要（英文）：In this research program, we have investigated the effect of edge and interface on
 the electronic properties of graphene and its related materials using theoretical and computational techn
iques. It is found that the peculiar spin-polarized states which appear near the edge boundaries show vani
shing charge and magnetic excitation gaps by the carrier doping, i.e. metallic magnetic states. It is also
 found that graphene corner edges have magic corner angles in which zero-energy edge state disappear. Furt
hermore, we have developed Boltzmann theory for carrier transport mechanism in graphene double-layer syste
ms. Our work will serve for designing carbon-based electronic devices.
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１．研究開始当初の背景 
 
2004 年に、一原子層のグラファイト・シー
ト(グラフェン)が簡単に作成できるという
Novoselov らによる驚くべき報告以来、グラ
フェンの物理・化学の研究が世界的規模で爆
発的な展開を見せている。グラフェンの電子
物性を担うフェルミ準位近傍の電子状態は、
炭素原子骨格の上を自由に遍歴するπ電子
によって支配される。しかも、グラフェンの
低エネルギー電子構造は、質量のないディラ
ック方程式で記述されるため、電子は相対論
的粒子として振る舞い、自由電子系で記述さ
れる通常の半導体２次元電子系とは大きく
異なる。実際ディラック電子系の特徴である、
半整数量子ホール効果や、磁場強度の平方根
に依存するランダウ準位の観測、２層系にお
ける電界印加によるバンドギャップ形成な
どが、相次いで確認されており、世界的に大
きな関心を集めている。この潮流は、応用面
へ期待と表裏一体を成している。つまり、電
子移動度が 100,000cm2/Vs 以上という従来
の電子材料に比して驚異的に大きな値を有
すること、さらに一原子層という特性から柔
軟で透明であるという性質を有することか
ら、稀少元素を必要としない透明電極材料、
次世代ナノエレクトロニクス素子に必要と
なるチャネル材料や配線技術への応用への
期待である。 
   ディラック電子系の最大の特徴は、電子
の運動記述する方程式が２行２列の行列形
式で記述される点にある。これはグラフェン
の単位胞には、二つの非等価な副格子が存在
することに起因する自由度である。このため、
電子系に課されるエッジ境界条件や接合界
面条件の違いによって、フェルミ準位近傍の
電子状態が大きな変化する。したがって、デ
ィラック電子系では、多種多様な物理現象が、
境界面効果とナノスケール効果がトリガー
となって、引き起こされる。 
 
申請者らはいち早く、グラフェンにおける有
限サイズ効果と端の形状効果の重要性を指
摘し、ディラック電子系における境界面の存
在は、その電子的特性に重大な影響を及ぼし、
系の磁性、電子輸送特性、光学的特性に大き
な変化が現れることを指摘した。 
(A) ジグザグ端が存在すると、電子が端に局
在した非結合性分子軌道状態(『エッジ状
態』)を形成する。そのため、フェルミ準
位近傍にほとんどフラットなバンドが現
われ、非常に大きな状態密度のピークを
形成する。その結果、ジグザグ端近傍で
のフェリ磁性状態が出現する。この磁性
状態は、横電場印可制御により、ハーフ
メタル系を実現できるため、スピントロ
ニクス材料としても期待を集めている。 

(B) グラフェンナノリボンでは、エッジ状態
が存在するために、右向きチャンネルと
左向きチャンネルの数が違う、一方通行

チャンネル系となっており、完全伝導チ
ャンネルが実現する。この特異な電子伝
導特性から、次世代デバイスの配線材料
やチャネル材料への期待も高まっている。 

(C) 端の形状に違いによって、電子格子間相
互作用によるコーン異常の効果が異なる
ことを明らかにした。逆に、ラマン分光
の G バンドを測定することで、サンプル
のもつ端の形状と 2 種類の端形状の混合
比を同定できること示した。 

	 以上のことから、ナノグラフェン/ナノグラ
ファイトの電子物性は、バルクグラファイト
とは大きくこと異なり、全く新規な電子物性
を有し、それらの機能を活用した新しいデバ
イスが創製される可能性がある。さらに、最
近ではナノリボンを微細加工技術あるいは
化学的な手法により作製できるようになっ
てきており、サイズ制御だけでなく端の構造
制御に関する実験的研究が急速に活発化し
てきている。このため、ディラック電子系に
おける境界面効果に関する系統的かつ精密
な理論整備が求められている。 
 
２．研究の目的 
グラフェンやトポロジカル絶縁体などのデ
ィラック電子系において、端や表面などの境
界面が電子状態に与える影響を理論的に明
らかにする。特に、端や表面などの境界面条
件およびシステムサイズの効果と、電子伝導
特性とラマン分光特性との関係を明確にす
ることで、ナノスケール・ディラック電子系
の電子伝導の向上と機能付加と制御の指針、
端や表面状態を同定する指針を、理論的に提
示する。 
 
３．研究の方法 
	 
本研究課題では、グラフェンやトポロジカル
絶縁体などのディラック電子系において、シ
ステムサイズがナノスケールの領域で明瞭
に発生する境界面効果やフェルミ面効果を、
格子模型および連続体理論、さらに第一原理
電子状態計算に基づいて理論解析を行うこ
とで、解明する。ディラック電子系物質に固
有の性質を見出し、結晶構造、サイズ、境界
面条件を制御することで、新しい物性および
機能を開拓する。	 
	 
４．研究成果	 
	 
端や表面などの境界面条件およびシステム
サイズの効果と、電子伝導特性を明確にする
ことで、ナノスケール・ディラック電子系の
電子伝導の向上と機能付加と制御の指針、端
や表面状態を同定する指針を、理論的に提示
した。具体的には、下記の項目について研究
を実施した。	 
(1)ナノリボン接合系の低エネルギー領域で
の電子輸送特性について理論数値解析を行
った。ナノリボン接合系の電子状態を強結合



 

 

模型によって記述することで、グリーン関数
法に基づく大規模数値計算を行ない、低エネ
ルギー領域でのコンダクタンスの磁場依存
性を評価した。エッジ効果による閉じ込めの
場合と、ポテンシャル由来による閉じ込めの
場合について比較し、トランスポートギャッ
プ内のコンダクタンスピーク構造の応答が
両者の場合で全く異なる振る舞いが起きる
ことを示した。	 
(2)グラフヱンコーナーエッジでの電子状態
を、強結合模型および有効質量模型によって
解析し、エッジ状態が消失する魔法角がある
ことを示した。	 
(3)	 MoS2 薄膜の電子移動度の膜厚依存性を
Boltzmann 輸送理論に基づく RPA(Random	 
Phase	 Approximation)による理論解析を、
S.Li(ICYS-MANA)と共同で実施した。この解
析結果は、S.Li による MoS2 の電子伝導実験
の結果と極めてよく一致することを示した。
この研究成果を Nano	 Letters に出版した。	 
(4)ナノスケールのグラフェンでは、その電
子状態は端の形状に大きく依存する。特にジ
グザグ端があると、端に電子が強く局在した
状態が出現し、磁気分極を引き起こすことが、
平均場近似によるモデル計算や局所スピン
密度近似による第一原理計算からわかって
いる。しかし、これらの手法では低温および
低次元系で重要となる量子多体効果が正し
く取り入れていない。そこで、配置間相互作
用(CI)の方法により多体効果を取り入れる
ことで、ジグザググラフェンナノリボンにお
ける電荷・スピン励起構造を調べた。その結
果、電荷に対してはギャップが存在し、平均
場近似と一致したが、スピン励起に対しては
その励起エネルギーが極めて小さくなるこ
とを見いだした。これは、平均場近似では見
られない結果である。さらに、ホールドーピ
ング効果を調べることで、電荷・スピン励起
ともに、極めて小さくなり、系が磁性を持ち
たがり、かつ金属的になることを明らかにし
た。これらのことから、電荷量のコントロー
ルによって磁性状態をスイッチング可能な、
グラフェン磁気デバイスへの応用が理論的
に期待されることを示した。さらに、第一原
理計算により、エッジをボロンで終端するこ
とで金属強磁性的な電子状態が実現するこ
とを示した。	 
(5)最近、グラフェンや遷移金属ダイカルコ
ゲナイド系からなる原子薄膜物質を人工的
に積層し、電子デバイスを作ることが可能に
なってきている。そこで、二重層グラフェン
（Graphene	 Double	 Layer）構造における電
子移動度に関してボルツマン輸送理論によ
る解析を行った。この系は、2 枚のグラフェ
ンと、３つの異なる誘電率をもつ原子膜を積
層した複合原子膜超構造である。我々は、キ
ャリアの移動度が、グラフェンを取り囲む誘
電率の環境効果だけでなく、グラフェンの層
間距離（デバイスの構造パラメータ）にも大
きく依存することを明らかにした。特に、高

周波デバイスへの応用には高い移動度が求
められることから、この計算結果は、最適な
構造パラメータと物質の組み合わせを考慮
した設計が必要となることを示唆している。	 
	 
上記の成果の他、現在ホウ素と炭素の混合系
などのグラフェン関連物質の境界面効果に
関する理論解析を進めている。また、SiC 表
面上でのグラフェン生成過程と表面構造の
解析を、関連研究として実施した。	 
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