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研究成果の概要（和文）：グラフェンは、次世代のスピントロニクス材料として大きな期待を集めている。グラ
フェンを用いたスピントロニクスデバイスの研究では、グラフェンへの効率的なスピン偏極キャリア(スピン流)
の注入とスピン流の偏極状態の制御が重要な課題である。これら研究は、従来、磁性金属を電極に用いた素子に
ついて行われてきたが、有力な解決策は得られていない。これに対して、本研究では磁性酸化物によるグラフェ
ンのスピン流制御について検討を行い、ハーフメタリックなLSMOとの接合によりグラフェンに高スピン偏極なキ
ャリアを注入できること、また、絶縁体のYIGとの接合によりキャリアのスピン偏極の向きを制御できることを
明らかにした。

研究成果の概要（英文）：Graphene is receiving great attention as one of the most promising materials
 for future spintronics due to their outstanding transport properties of spin-polarized charge 
carriers and two-dimensionality. The key research issue in developing graphene-based spintronic 
devices is to realize effective injection and modulation of spin-polarized carriers in graphene. 
However, the graphene-based devices consisting of ferromagnetic metal electrodes studied so far 
revealed the low spin injection efficiency and difficulty in effective spin manipulation. We for the
 first time demonstrated that highly-effective spin injection can be realized by utilizing the 
heterostructures of graphene and half-metallic magnetic oxide (LSMO) in the study of spin-polarized 
metastable He atom deexcitation spectroscopy. Furthermore, we also revealed that the carrier spin 
polarization in graphene can be controlled by the magnetic proximity effect in the 
graphene/insulating magnetic oxide (YIG) heterostructure.

研究分野： スピントロニクス、ナノ材料工学、表面・界面物性、量子ビーム計測

キーワード： グラフェン　二次元物質　スピントロニクス　界面　電子・スピン物性

  ３版
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究で得られたグラフェン/酸化物磁性体の磁気近接効果に関する研究成果は、グラフェンを用いた次世代ス
ピントロニクスデバイスの実現に繋がるものであり、それによる情報デバイスの省エネ化など電子情報技術の発
展に貢献することが期待できる。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
グラフェンは、長いスピン拡散長や高いキャリア移動度などスピン流の伝達材料として優れ

た性質を有し、スピントロニクスへの応用が期待されている。非磁性でスピン軌道相互作用が
弱いグラフェンをスピントロニクスの素子に用いるためには、磁性体やスピン軌道相互作用が
強い材料と組み合わせてグラフェン内のスピン流を効果的に制御する技術が不可欠である。 
グラフェンのスピン流制御の研究は、これまで、グラフェンと磁性金属の直接的な接合やグ

ラフェンと磁性金属の間にトンネル障壁を設けた磁性電極によるスピン注入が試みられてきた。
これらヘテロ接合では、界面におけるグラフェンの電子状態の変化や高い注入抵抗によりグラ
フェンの伝導性が損なわれること等の問題が露見しており、スピン流制御の研究は未だ手探り
の状況にあった。 
 
２．研究の目的 
本研究では、グラフェンのスピン流制御を実現する新たな磁性材料として酸化物磁性体に着

目した。酸化物磁性体は、高スピン分極率や絶縁性など電気・磁気的物性のバラエティに富む。
申請者が注目したのは、グラフェン/酸化物磁性体接合の磁気近接効果に基づくスピン流制御の
可能性であった。グラフェン/酸化物磁性体接合を用いることで、グラフェンの高い伝導性を損
なうことなく酸化磁性体の近接効果によりキャリアのスピン分極を制御できれば、グラフェン
へのスピン流の効率的注入やスイッチングをはじめスピン流制御に関する種々の機能の設計が
可能と考えた。そこで、グラフェンスピントロニクスデバイスのスピン注入電極およびスピン
ゲート電極への応用を視野に、グラフェンとハーフメタリック及び絶縁性の酸化物磁性体から
なるヘテロ接合の作製と電子スピン物性の研究を行った。 
 
３．研究の方法 
グラフェン/酸化物磁性体接合の磁気近接効果の観測には、最表面敏感性を持つスピン偏極準

安定脱励起分光(SPMDS)を用いた。SPMDS では、スピン偏極させた三重項励起状態の He*原子を
熱エネルギー程度の速度で試料に照射し、試料表面の電子との間でスピン選択的に生じる He*
の脱励起過程(1s 空孔へのスピン選択的電子移動と付随する 2s 電子の放出)を利用して表面の
スピン分極を検出する。試料表面における He*原子の脱励起過程は最表面よりも真空側で生じ
るため、グラフェンで完全に被覆されたグラフェン/酸化物磁性体接合を作製し、本手法による
測定を行うことで、接合の表面にあるグラフェンのバンド構造および同スピン偏極の様相を選
択的に観測することに成功した。 
 
４．研究成果 
・ハーフメタル性の磁性電極材料である La0.7Sr0.3MnO3(LSMO)に着目し、単層グラフェン/LSMO
接合の電子・スピン物性の研究を行った[S. Sakai et al., ACS Nano, ACS Nano 10, 7532-7541 
(2016), プレス発表]。SPMDS により同接合に含まれるグラフェンの電子状態とスピン偏極状態
を観測した結果、同接合では、グラフェンの伝導を担うπバンドが本来のバンド形状を保ちつ
つスピン分裂を生じていることが明らかになった。フェルミレベル近傍の電子(キャリア)のス
ピンは、LSMO の伝導電子のスピンと同方向に偏極しており、スピン偏極の大きさは磁性金属表
面に匹敵する(スピン偏極率：数 10%程度)であることが分かった。本研究の結果、酸化物磁性
体(LSMO)がグラフェンに原子レベルで近接することで、非磁性のグラフェンが磁性体に変化す
ること(磁気近接効果)が初めて明らかになった。さらに、磁気近接効果のメカニズムについて
理論計算に基づく考察を行い、グラフェン/LSMO 界面では LSMO の表面を終端する酸素原子を介
した間接的な交換相互作用によりグラフェンのπバンドがスピン分裂することが示された。そ
の他、界面状態による物性制御の可能性を検討するため、実験とは LSMO 表面の終端構造が異な
るグラフェン/LSMO ヘテロ構造ついて理論計算による電子・スピン状態の予測を行った[P. 
Avramov et al., J. Phys. Chem. A 121, 680-689 (2017)]。 
・スピントランジスタのゲート電極への応用の観点から、磁性絶縁体であるイットリウム鉄ガ
ーネット(YIG)に着目し、単層グラフェン/YIG ヘテロ構造の電子スピン物性の研究を行った[S. 
Sakai et al., Adv. Funct. Mater. 1800462 (2018), プレス発表]。SPMDS を用いてグラフェ
ン/YIG ヘテロ構造に含まれるグラフェンのバンド構造と同スピン偏極状態を調べた結果、グラ
フェン/LSMO ヘテロ構造と同様にグラフェンに固有なバンド構造が保たれていること、さらに
は、グラフェンのディラックコーンに顕著なスピン分裂が存在することが明らかになった。
SPMDS 信号のスピン非対称率から、グラフェンのフェルミレベル近傍の電子(キャリア)は負の
スピン偏極率(YIG の少数スピンと平行に偏極)を有することが分かった。関連する知見として、
グラフェン/YIG ヘテロ接合をチャネルとするホール素子について、一般的なシリコン基板上の
グラフェンと同程度のキャリア移動度が得られた。また、キャリアのスピン偏極を反映する異
常ホール効果も観測された。以上の結果から、磁性絶縁体の近接効果を利用することで、グラ
フェンのスピン輸送特性を損なうことなくキャリアのスピン偏極を制御できることが明らかに
なった。本成果から、グラフェンスピントランジスタのゲート電極としての磁性物酸化体の有
用性が明らかになった。 
・想定外の成果として、ハーフメタリックなホイスラー合金の一種とグラフェンのヘテロ構造
においても、グラフェン/酸化物磁性体と類似のスピン偏極状態が実現されることを見いだした



(論文執筆中)。その他にも、グラフェンなど二次元物質のスピン偏極状態の新たな観測手段と
して、スピン偏極陽電子ビームを用いた表面ポジトロニウム分光技術の開発に関与し、同分光
法では初めてとなる磁性金属上のグラフェンおよび六方晶窒化ホウ素のスピンの観測に成功し
た[A. Miyashita et al., Phys. Rev. B 97, 195405 (2018)]。 
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