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研究成果の概要（和文）： 

本研究では、原子層レベル(サブナノメートルオーダ)の分解能を有する深さ分解 X 線磁気円

二色性(XMCD)分光法を用いて単層グラフェンと Ni(111)薄膜界面のスピン状態について分光

解析を行った。Ni L 端励起 XMCD 測定からは、バルク領域の Ni 原子層が面内方向に磁気異

方性を示す一方で、グラフェン/Ni 界面近傍の Ni 原子層では面直方向に磁気異方性を変化させ

ていることが明らかとなった。炭素 K 端励起 XMCD 測定からは、界面 Ni の磁化状態に対応

する形で、グラフェンのπバンド領域に面直方向のスピン偏極が誘起されると同時に、π-d 混成

軌道形成によりグラフェンのスピン-軌道相互作用が大きく増大していることが明らかとなっ

た。本研究成果はグラフェンをベースとするスピントロニクスにおいて原子層レベルでの界面

デザインの重要性示すものである。 
 
研究成果の概要（英文）： 

In this study, the spin structures across the interface between single-layer graphene and 
a Ni(111) thin film are explored by employing the depth-resolved x-ray absorption and 
magnetic circular dichroism spectroscopy with the atomic layer resolution. The 
depth-resolved Ni L2,3-edge analysis clarifies that the Ni atomic layers adjacent to the 
interface show a transition of the spin orientation to the perpendicular one in contrast with 
the in-plane one in the bulk region. The C K-edge analysis reveals the intensifying of the 
spin-orbital interactions induced by the π-d hybridization at the interface as well as 
out-of-plane spin polarization at the π band region of graphene. The present study indicates 
the importance of the interface design at the atomic layer level for graphene-based 
spintronics. 
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１．研究開始当初の背景 

グラフェンは電子スピンの散乱が生じに

くいことや電子を高速に移動できること、さ

らに電界等によりスピン輸送を制御できる

ことなど優れた性質を有することから、次世

代スピントロニクスの基盤材料として有望

視されている。グラフェンをスピントロニク

スデバイスに用いるための要素技術として、

グラフェンへの高効率スピン注入源の開発

が重要な課題の一つであり、磁性金属薄膜や

同薄膜上に酸化物のトンネルバリア層を設

けた磁性電極構造などが検討されている。前

者では電子の注入は容易に行えるもののス

ピン偏極の大きさが小さいことが、後者では

電子の注入そのものが難しくなることが問

題となっている。このように、グラフェンに

スピン偏極した電子を効率良く注入できる

注入源は実現できていない。スピン注入は磁

性電極と接合した界面を介して行われるた

め、スピン注入源の設計には磁性金属とグラ

フェン界面の電子スピン状態の理解が特に

重要である。 
 

２．研究の目的 
室温下におけるグラフェンへのスピン注

入の高効率化に対する糸口を見つけるため、

磁性金属とグラフェンの接合体を作成し、同

構造について界面における電子スピンの状

態の解明を目的とする。 
 
３．研究の方法 

本研究では、磁性金属とグラフェンの界面

の電子スピン状態を原子層スケールの分解

能で検出するため、放射光を用いた深さ分解

X 線磁気円二色性(XMCD)分光を採用した。こ

の分光法では、円偏光放射光の吸収に伴って

放出される Auger 電子を、イメージング型電

子検出器により捕集し、その収量を測定する

(図 1)。イメージング型の検出器を用いるこ

とで、試料表面から飛び出してくるオージェ

電子の検出角度(θ)を区別できる。深い場所

で放出されたオージェ電子は固体中で散乱

減衰され試料表面から飛び出すことができ

ない。また、同じ深さから放出された場合で

も、試料表面に対して斜め方向に放出された

Auger 電子ほど固体中を通過する距離が長く

なるため表面から飛び出しにくくなる。従っ

て、検出角度(θ)が小さな条件で検出された

オージェ電子ほど表面から浅い領域で発生

したことになり、検出角度により得られる

XMCD スペクトルの検出深さを変えることが

でる。今回の実験における深さ分解能は原子

層の厚さ程度(サブナノメートル)と見積も

られている。 

磁性金属とグラフェンの接合体について

は、原子レベルで平坦なサファイアの C 面

(α-Al
2

O
3

(0001))上にエピタキシャル成長し

た触媒金属の単結晶薄膜（Ni(111)）を超高

真空中で高温に保持し、炭化水素の原料分子

（ベンゼン）を供給することで、触媒金属表

面での化学反応により単層のグラフェン

(SLG)をエピタキシャル成長させた。 

 

図 1 深さ分解 X線磁気円二色性(XMCD)分光

法の概念図 

 

４．研究成果 

単層グラフェン(SLG)と Ni薄膜の接合体に

ついて観測された、Ni L 端励起 XMCD スペク

トルを図 2に示す。図には、円偏光入射角(α)
が面内方向に近い場合(α=30°)と面直方向に

近い場合(α=60°)について、検出角度(θ)が小

さい条件(θ=3°, 赤線)と大きい条件(θ=30°, 青
線)でのスペクトルが示されている。本測定

の場合、検出深さは検出角度(θ)が大きくな

るにつれて試料表面から深い方向に移動す

る。図から、入射角度が面内方向と面直方向

に近い場合で、検出角度により XMCD スペク

トルの大きさの強弱関係が逆転しているこ

とがわかる。これは、表面からの深さと共に

面内、面直方向への磁気モーメントの大きさ

が変化していることに対応する。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 2 単層グラフェン(SLG)/Ni接合体の深さ

分解 XMCD スペクトル。青線は界面敏感な電

子検出角度(θ=3°)で、赤線は界面鈍感な電子

検出角度(θ=30°)で測定された XMCD スペクト

ルにそれぞれ対応する。 



このような入射角度、検出角度に依存した

XMCD スペクトルの強度変化を磁気総和則を

用いて定量的に解析した結果、界面から数原

子層の範囲で Ni のスピンが面直方向に再配

列していることが明らかとなった。同様な測

定を接合体のグラフェンについても行った

結果、グラフェン中の炭素原子にも面直方向

にスピン偏極が誘起されていることが明ら

かとなった。このような現象は、Ni 薄膜単体

では観測されず、グラフェンとニッケルの界

面で生じる強い相互作用(π-d 軌道混成)によ

り引き起こされるものと推察される。 

 本研究で明らかになったグラフェンと磁

性金属界面で生じる面直方向へのスピン再

配列は、Ni などの面内容易磁化軸を有する磁

性薄膜を注入源としてグラフェンにスピン

注入を行う場合、注入される電子のスピン偏

極率を下げるように働くことが予想される。

今後、本研究で明らかになったグラフェンと

磁性金属の界面における電子スピンの再配

列など、界面に特有なスピン物性を考慮して

スピン注入源などのデバイス構造を設計す

ることで、スピン注入の効率化などグラフェ

ンを用いたスピンデバイスの特性向上や新

たなスピン機能の実現に繋がることが期待

される。 
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