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研究成果の概要（和文）：本研究は、低消費電力デバイス、特にスピントロニクスデバイスへと応用をターゲットとし
て、新規な２次元カーボン膜であるダイヤモンドシートを創製し、その特異なキャリア輸送機構を解明し、新機能デバ
イスの可能性を明らかにすることを目的とする。作製プロセスの構築、FETを用いた磁気抵抗効果によるスピン緩和時
間の評価、非局所抵抗測定によるスピンホール効果を検証した。さらにスピンホール効果によるスピン蓄積を、ダイヤ
モンド中のNVセンタの磁気センサによりナノスケールで検出する方法を提案した。本研究により、学術的に新規な物理
、さらにはスピントロニクスとセンサの融合によるデバイスの新たな可能性を示すことができた。

研究成果の概要（英文）：We realize the spin state control of graphene to obtain ultra-low power / 
functional devices. Graphene is employed as the platforms of spin state control because of small 
spin-orbit interaction. The key for the spin state
control is the introduction of paramagnetic impurities. The fluorine impurity controlled the charge and 
spin current in graphene and we call diamond-sheet. Magnetotransport measurements suggests that spin 
relaxation time could be controllable by one order of magnitude by gate voltages.
We have also tried to observe spin Hall effect using non-local resistance measurement of Hallbar device. 
We found the possibility of the existence of spin Hall effect in diamond-sheet. Further evidence should 
be provided in the future by using highly sensitive magnetic sensor consists of NV centers in diamond.

研究分野：工学

キーワード： 電子・電気材料
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１．研究開始当初の背景 

IoT 社会での機器の消費電力量の急増は世

界全体の課題であり、機器を構成する電子デ

バイスの省エネが必須である。本研究で創製

するグラフェンをベースとしたダイヤモン

ドシート FET が実現すれば、グラフェンの高

移動度を維持しつつゲートによりバンドギ

ャップを変調できるため、低電圧動作が可能

になる。さらにダイヤモンドシートは、内因

的なスピン-軌道相互作用が小さいことから

長いスピン緩和時間を持つためスピン流輸

送のチャネルとして適しており、低消費電力

の新機能デバイス実現が期待できる。 

 

２．研究の目的 

本研究は、低消費電力デバイス、特にスピ

ントロニクスデバイスへと応用をターゲッ

トとして、新規な２次元カーボン膜であるダ

イヤモンドシートを創製し、その特異なキャ

リア輸送機構を解明し、低電力・新機能デバ

イスの可能性を明らかにすることを目的と

する。目的の達成に向け、制御性が高いフッ

化グラフェンの作製プロセスの構築、膜の構

造やバンドギャップなどの電気、光物性を解

析、FET の試作、FET を用いた 磁気抵抗効果

によるスピン緩和時間の評価、 非局所抵抗

測定によるスピンホール効果を検証した。さ

らに、ダイヤモンドシートのスピンホール効

果によるスピン蓄積をダイヤモンド中の NV

センタにより検出する方法を提案した。本研

究により、学術的に新規な物理、さらにはス

ピントロニクスとセンサの融合によるデバ

イスの新たな可能性を示すことができた。 

 

３．研究の方法 

図 1にグラフェンとダイヤモンドシートの

構造および第一原理計算による電子構造を

示す。グラフェンは sp2 結合でありバンドギ

ャップは有さない(図 1左)。一方、ダイヤモ

ンドシート（図 1 右）は sp3結合で非線形な

バンド構造となり、バンドギャップ（> 2eV）

が誘起される。sp3結合性の度合いはフッ素の

修飾基の量により可変であり、精密な修飾技

術によりバンドギャップの連続的な制御が

可能になると期待できる。  

 

図 1 単層ダイヤモンドシートの電子状態密度 
（計算結果）と構造 

 
図 2 ダイヤモンドシート FET 断面構造と平面写真 

図 2に作製したダイヤモンドシート FET の

断面構造と平面写真を示す。SiO2 (285 nm)/Si

基板上に機械剥離法によって作製したグラ

フェンに対し、Ar/F2プラズマ中に曝すことに

よってフッ化処理を行った。プラズマダメー

ジを抑制し、かつフッ素密度の制御性を向上

に関して、独自の方法を開発した。得られた

フッ化グラフェンを EB リソグラフィ・酸素

プラズマエッチングにより形成後、EB リソグ

ラフィ・EB 蒸着により Ti/Au 電極を作製し、

FET が得られた。 

 
４．研究成果 

図 3は、ゲート電圧に対するチャネルの抵

抗率の温度依存性を示す。左図はフッ化時間

が短いサンプルであり、グラフェンとしての



性能が支配的であるため、温度依存性は小さ

く金属的である。一方で、フッ化時間が長く

なり、sp3結合の割合が多くなると（右図）、

温度の減少にともない抵抗率が上昇してい

る。これは絶縁体に対応する挙動であり、2

次元の可変領域ホッピングでよく説明でき

る。興味深いことに、高フッ化グラフェンで

はディラック点以外に局所的に抵抗率が高

くなる点が正孔領域に存在している。この非

対称性はフッ素原子による共鳴散乱が原因

であると考えられる。吸着したフッ素原子は

ディラック点から少し離れたところに不純

物準位を形成し、エネルギー依存のキャリア

散乱を起こす。その結果、電子‐正孔領域に

非対称性が生じると考えられる。 

図４は、キャリア密度（ゲート電圧）を固

定したときの、各温度における電気伝導度の

磁場依存性である。この磁気伝導度は、グラ

フェンにおける理論式（E. McCann, et al. PRL 

97 146805 (2006).）に良く当てはまる（図中破

線）。このフィッティングにより、位相コヒ

ーレンス時間を求めることができる。求めた

位相コヒーレンス時間の、各キャリア密度で

の温度依存性を図 5 に示した。図の曲線は、  

 

という温度依存性を仮定してフィッティン

グしたものである。この式において温度に依

存する項は電子-電子相互作用による緩和だ

と考えられるが、温度が小さくなるにつれて

ある上限値（sf）に向けて飽和する傾向が見

られる。この上限は、スピン緩和によって決

まっている可能性が高いと考えられている

（A. A. Kozikov, et al. PRB 86 045436 (2012). X. 

Hong, et al. PRL 108 226602 (2012).）。さらに、

この上限値がキャリア密度に依存して 1桁程

度変化することから、ゲート電圧によりスピ

ン緩和が制御できる可能性を示している。図

6 に、電子、正孔にそれぞれに対する位相コ

ヒーレンス時間のゲート電圧（キャリア濃

度）依存性を示す。 

図 8が、測定した非局所抵抗のゲート電圧

依存性である。破線で示したのは、抵抗率と

試料の構造から見積もったオーミック抵抗

（電流の分布によって発生する通常の抵抗）

である。ホール伝導側（電荷中性点より右側）

では最大でオーミック抵抗の 5倍以上の大き

な非局所抵抗が見られた。これに対し、電子

伝導側（電荷中性点の左側）ではオーミック

抵抗よりも小さい値をとる部分も存在する。

スピンホール効果が存在する場合には、図 7

のように電流と垂直方向にスピンホール効

果によるスピン流が発生し、さらにそのスピ

ン流が逆スピンホール効果で電流に変換さ

れ、電荷の蓄積が起こることによって、オー

ミック抵抗よりも大きな非局所抵抗が発生

するというメカニズムが提案されている 5)。

この実験で得られた結果はこのようなスピ

ンホール効果による寄与を含んでいる可能

性が大きい。不純物での resonant skew 

scattering によるスピンホール効果を用いれ

ば、グラフェンのみを用いてスピン流を生成

し、グラフェンのみのスピントロニクスデバ

イスを実現できる可能性がある。 

これを検証する方法として、ダイヤモンド

中の NV センタからなる磁気センサを用いる

方法を提案した。すなわちダイヤモンドシー

トのスピンホール効果によるスピン蓄積を

NV センタにより検出する。このような実験の

模式図を、図 9に示す。ダイヤモンド基板上

にダイヤモンドシートを直接形成できるた

め、磁気感度が高い NV センタにより、ナノ

スケールでスピンの挙動を観察することが

可能となる。これが実現すれば、今まで光や

電荷により検出されてきたスピン蓄積とい

う現象を、局所磁場によって直接的に検出す

ることになり、スピントロニクスに大きく貢

献できる。 



 

図 3 ダイヤモンドシート FET の電気伝導特性 

 

 
図 4 各温度におけるダイヤモンドシートの 

磁気伝導度 
 
 

 
図 5 各キャリア密度における位相 

コヒーレンス時間の温度依存性 
 
 

 
図 6 位相コヒーレンス時間のキャリア依存性 

 

 

図 7 非局所抵抗測定の概略図 
 
 

 
図 8 非局所抵抗測定の結果 

 

 

図 9 ダイヤモンド NV センタによるダイヤ 

モンドシート中のスピン蓄積検出（提案） 
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