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Graphene is a two-dimensional material having the charge, spin and valley degree of freedom used for information transfer. For
spintronics, graphene has emerged as a leading candidate for device applications due to high mobility and ultra-low spin orbit
coupling. Also, graphene is an attractive 2D material for valleytronics because valley polarization can be induced by electrical or
mechanical tuning. In this review, we focus on the spin and valley transport in graphene. The spin transport properties of graphene are
usually studied with nonlocal spin valve devices because pure spin current can be injected into graphene and be detected as electrical
voltage. The electrical generation of a spin current in graphene was tried using the spin Hall effect. The valley transport in graphene is
also possible when the inversion symmetry of graphene is broken by applying gate voltage or using bi-layer graphene. From these
transport properties in graphene, we briefly introduce the research trends of a spin relaxation mechanism, the spin Hall effect and the
valley Hall effect in graphene for spintronics and valleytronics with their applications.
Keywords : graphene, spintronics, valleytronics, spin current, valley current. degree of freedom
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그래핀은 전하와 스핀 그리고 밸리 자유도를 가지 2차원 물질이다. 그리고 이 3개의 자유도는 정보전달의 매개체로 활용할 수

있다. 스핀트로닉스(spintronics)에서는 전자이동도가 크고 스핀궤도 결합이 매우 작은 그래핀을 스핀 채널로서 활용하고 있으며,

그래핀의 밸리를 전기적 또는 기계적인 방식으로 분극 시킬 수 있기 때문에 밸리트로닉스(valleytronics)에 그래핀을 이용하고 있

다. 본 해설논문의 주제는 그래핀에서 스핀과 밸리의 수송에 관한 것이다. 그래핀에서 스핀 수송에 관한 연구는 주로 비국소적

스핀 밸브 소자(nonlocal spin valve device)에서 이루어진다. 그 이유는 그래핀에 순수한 스핀 전류를 주입시킬 수 있고 전기적

인 신호로 결과를 분석할 수 있기 때문이다. 또한 스핀 홀 효과를 이용하면 강자성 물질이나 외부자기장 없이 스핀 전류를 만들
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수 있기 때문에 그래핀에서 스핀 홀 효과를 측정하려는 노력들이 있다. 한편 공간반전 대칭이 깨진 상황에서 관찰되는 그래핀에

서의 밸리 수송 역시 그래핀의 중요한 전도 특성이라고 할 수 있다. 따라서, 본 논문에서는 스핀 채널로서의 그래핀 활용, 그래

핀 스핀 홀 효과에 관한 연구 동향 그리고 그래핀 밸리 홀 및 밸리 수송에 관한 연구 결과를 소개하며 그래핀의 스핀트로닉스와

밸리트로닉스에 대한 전망 및 응용 가능성에 대해 간단히 서술한다.

주제어 :그래핀, 스핀트로닉스, 밸리트로닉스, 스핀전류, 밸리전류, 자유도

I. 서 론

그래핀은 탄소원자가 육각 밀집 형태(honeycomb structure)

의 단층으로 이루어진 물질이며 1947년 P. R. Wallance[1]은

최초로 그래핀의 에너지 밴드가 선형적인 에너지-운동량 분

산(energy-momentum dispersion) 관계를 가진다는 것을 꽉

묶음 어림(tight binding approximation) 방식으로 예측했다.

2004년 A. K. Geim과 K. Novoselov[2]는 단층의 그래핀을

기계적으로 박리하는데 성공하여 그 동안 예측해오던 그래핀

의 전기적 특성들을 실험으로 증명하였고, 꿈의 신소재라 불

리는 그래핀 발견은 학문적 가치 뿐만 아니라 2차전지의 촉

매[3], 반도체 소재[4], flexible display[5] 등 산업 전반에

큰 영향을 주었다. 이러한 영향력으로 그래핀을 최초로 발견

하고 전기적 특성을 실험으로 밝힌 A. K. Geim과 K.

Novoselov는 2010년 노벨 물리학상을 수상하게 되었다.

그래핀의 전기적 특성은 에너지 밴드의 K, K'에 의해 결정

된다[6,7]. K, K'은 그래핀의 부격자(sublattice A and B)에

의해 나타나고 가전자대(valence band)와 전도대(conduction

band)가 만나는 디락 점이(Dirac point) 존재한다(Fig. 1(a)).

이 점을 전하 중립점(charge neutral point)이라고도 하며 여

기에 흐르는 전자는 질량이 없는 디락 페르미온(massless

Dirac fermion) 형태의 준입자로 흐르게 된다[6,7]. 그래핀의

대표적인 전기적 특성으로는 높은 이동도(~100,000 cm2/Vs),

클라인 역설(Klein paradox), 전계 효과(FET, field effect

transistor), 양자 홀 효과(quantum Hall effect) 등이 있다

[6,7]. 특히 그래핀은 원자번호가 작은 탄소로 이루어져 있고

공간 반전 대칭과 시간 반전 대칭을 이루고 있어 스핀 궤도

결합(spin-orbit coupling)이 매우 작다[8]. 따라서 스핀 확산

거리(spin diffusion length)가 다른 도체 및 반도체 물질보다

길기 때문에 그래핀은 스핀 전류가 흐르는 채널로서 많은 이

점이 있다. 이는 전계효과와 함께 그래핀을 스핀 트랜지스터

로 활용할 수 있으며, 스핀 논리 회로(spin logic)에 그래핀

스핀 밸브소자가 응용된다[9].

한편 전자의 전하, 그리고 스핀과 더불어 그래핀에는 밸리

(valley)라는 자유도(degree of freedom) 가 있다[10]. 어떤

결정성 고체(crystalline solid)에서 밴드 구조의 전도대 극소

점 혹은 가전자대 극대점을 밸리라고 하며, 에너지는 같지만

운동량이 다른 두 밸리가 있을 때 자유도를 가지게 된다(Fig.

1에서의 K, K'). 이러한 밸리는 전자의 전하 그리고 스핀과

마찬가지로 정보전달의 매개체로 이용할 수 있다. 하지만 공

간반전 비대칭성이 없는 그래핀에서 밸리를 이용하기에는 한

계가 있다. 이를 극복하고자 2중층의 그래핀(bi-layer graphene)

혹은 다른 2차원 물질과의 이종 접합구조에서 밸리 수송 특

성을 연구하고 있으며 양자 컴퓨팅(computing)분야까지 밸리

의 응용 범위를 확대할 수 있다[11,12]. 따라서 스핀 궤도 결

합, 스핀-밸리 상호작용(spin-valley interaction) 등 각각의 자

유도들의 관계를 이해하는 것도 각 분야에서 그래핀을 잘 활

용하기 위해 필요하다. 이번 해설 논문에서는 그래핀의 많은

Fig. 1. (Color online) The simple band structure and degree of freedom in graphene. (a) Energy band of graphene at around K and K'. Fermi

energy goes through the band touching point called Dirac point because the  band is half-filled in graphene. Here, two inequivalent K, K' are also

labelled as K, K' valleys. These valleys degree of freedom can be utilized for information transfer. (b) The various degree of freedom in graphene.

Charge, spin and valley of graphene can be controlled by electric and magnetic field.
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활용 분야 중 스핀과 밸리 수송에 관해 그래핀을 어떻게 이

용하고 연구했는지 그 동향에 대해 간단히 소개한다.

II. 본 론

1. 스핀트로닉스에서의 그래핀 활용(graphene spintronics)

그래핀과 같은 2차원 물질의 발견은 자연스럽게 2차원 자

성 물질로 관심이 옮겨졌다[13,14]. 2차원 자성 물질의 이점

은 스핀소자의 소형화가 가능하며 기존 자성 메모리 소자 보

다 낮은 전력으로 소자를 구동 할 수 있다는 점이다. 따라서

반자성(diamagnetism)인 그래핀에 자성특성을 부여하기 위해

다양한 방법들이 제안되었다[15-18]. 우선, 이론적으로 그래핀

에 탄소 하나를 제거(vacancy defect)하거나 화학적 도핑

(chemisorption)에 의한 구조적 결함이 있는 그래핀에 자기 모

멘트가 유도되는 될 수 있는 것이 예측되었고[18], 그 이후

실제 구조적 결함으로 인한 그래핀 상자성(paramagnetism) 특

성이 실험으로 확인되었다[15]. 또한 강자성 절연체 기판에 전

사된 그래핀은 그 기판에 의한 근접효과(proximity effect)때문

에 반자성 상태에서 볼 수 없는 비정상 홀 효과(anomalous

Hall effect) 가 그래핀에서 나타났다[16].

한편 그래핀은 초미세 구조 결합(hyperfine coupling)과 스

핀 궤도 결합(~1 eV) 이 매우 작은 물질로서 그래핀에 주입

된 스핀은 그 위상을 잃어버리지 않고 멀리 이동할 수 있다

[8]. 즉 스핀 이완 시간(spin relaxation time, ~1 ns)과 스핀

확산 거리(spin diffusion length, ~100 m)가 길다[9,19-21].

따라서 그래핀은 스핀트로닉스에서 스핀 전류가 흐르는 스핀

채널로서 활용도가 매우 높다. 여기에 더해 그래핀의 스핀 궤

도 결합을 부분적으로 강하게 만들면 강자성 물질이나 외부

의 자기장 없이 그래핀 내부에서 스핀 홀 효과로 스핀 전류

를 만들고 이용할 수 있어 그래핀의 스핀 궤도 결합을 높이

기 위한 실험들이 시도되었다.

1.1 그래핀 채널의 스핀 밸브 소자(spin valve device with

graphene channel)

앞서 언급한 것처럼 그래핀의 매우 작은 스핀 궤도 결합은

그래핀을 스핀 채널로서 많은 관심을 갖게 만들었고, 그래핀

에서의 스핀 수송 특성은 주로 비국소적 스핀 밸브 방식

(nonlocal spin valve)으로 연구가 진행되었다[20,22,23]. Fig.

2(a, b)과 같이 한 부분의 강자성 전극을 통해 주입된 스핀은

채널을 통해 스핀이 확산되어 다른 부분의 강자성 전극으로

이동하게 된다. 이때 스핀 분극의 방향과 전극의 자화 방향

이 같으면 전압이 작아지고 반대 방향일때는 전압이 크게 측

정이 된다. 여기에, Fig. 2(b)처럼 수직으로 자기장을 가하면

스핀이 세차 운동을 하기 때문에 비국소적 저항 신호는 자기

장에 따라 진동하게 된다. 이 현상을 Hanle 스핀세차(Hanle

spin precession)라고 하며, 이때 비국소적 저항(nonlocal

resistance)은 다음과 같은 관계가 있다[20,22].

(1)

여기서 ±는 스핀 전류와 전극의 자화가 같은 방향(parallel)

혹은 반대 방향(antiparallel)를 나타내며, L은 채널의 길이를

의미한다. wL = gBH/ 는 라머 진동수(Larmor frequency)

이다. s는 스핀 이완 시간이며 D는 확산계수(diffusion

coefficient)이다. 또한 스핀 확산 거리는 스핀 이완 시간과 확

산 계수와 관계(s = ) 있으므로 Hanle 스핀 세차 신호

를 측정하여 구할 수 있다. Fig. 2(b)는 상온에서 측정한 그

래핀 채널 길이가 16 m 에서의 Hanle 스핀 세차 신호를

RNL ± 
1

4Dt
---------------- 

L
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t
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----

 
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



h

Ds

Fig. 2. (Color online) The nonlocal spin valve device with CVD (chemical vapour deposition) graphene for the study of spin transport [22]. (a)

Optical microscopy image of the device on SiO2 substrate with ferromagnet, Co tunnel contacts. The nonlocal technique is introduced for the

measurement of spin transport in 16-m long channel. (b) Hanle spin signal of the L = 16 m channel at 300 K. This spin precession is obtained

with perpendicular magnetic field in parallel configuration (upper illustration). The rad line is the fitting with Eq. (1) [22].
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나타낸다. 식(1)을 측정한 데이터에 피팅(fitting)하여 CVD 그

래핀의 스핀 수송 특성을 분석하면 스핀 이완 시간은 1.23

ns이며 확산 계수는 0.0264 m2s1가 된다[22].

한편, 한 층과 두 층의 그래핀에서 게이트 전압에 따른 비

국소적 스핀 밸브 실험으로 스핀 이완 메커니즘을 분석한 연

구 결과가 2011년 Physical Review Letter에 보고되었다

[23]. 이 논문에서는 4 K에서 게이트에 따른 Hanle 스핀 세

차 신호를 관찰하고 관찰된 결과로부터 식(1)을 이용하여 스

핀 이완 시간과 확산 계수를 분석하였다. 확산계수는 모멘텀

산란 시간(momentum scattering time)과 선형적인 관계에 있

다. 확산계수와 관련되어 있는 스핀 이완 시간과 모멘텀 산

란 시간을 게이트 전압에 따라 비교한 결과 한 층의 그래핀

에서는 Elliot-Yafet 스핀 이완 메커니즘으로 스핀이 이완되었

고, 두 층의 그래핀에서는 Dyakonov-Perel 스핀 이완 메커니

즘이 나타났다.

최근에는 두 층의 그래핀에서 Hanle 스핀 세차 신호를 자

기장의 방향 z(수직)와 y(수평)로 분석하여, 그래핀에서 스핀

이완 시간이 스핀 밸리 상호작용(spin-valley interaction)에

의해 영향을 받는다는 연구 결과가 발표되었다[24]. 스핀 이

완 시간을 각각의 방향(, ||)에 대해 산출한 뒤 그 비율(/

||)을 그래핀의 전하 밀도와 온도에 따라 비교했다. 75 K에서

의 실험은 전하 중립점에서intervalley 산란이 작고 /||가 8

로 비등방성(anisotropy)이 가장 크게 나타났으며, 그래핀의

전하 밀도가 커질수록 intervalley 산란은 커지고 스핀 이완시

간의 비등방성은 작게 나타났다. 한편 온도가 상온에서는 /

||가 1.2로 등방성(isotropy)을 보였다[24].

앞서 소개한 바와 같이 비국소적 스핀 밸브 소자는 외부의

온도, 인가되는 자기장, 그래핀의 도핑 및 게이트 효과 등이

그래핀에서 움직이는 스핀 거동에 미치는 영향을 연구할 수

있어 현재까지도 그래핀에서의 스핀 수송 특성을 연구하는데

가장 많이 이용하는 소자형태이다.

1.2 그래핀에서의 스핀 홀 효과(Spin Hall effect in

graphene)

스핀 홀 효과(spin Hall effect)는 외부의 자기장 및 어떠한

자성 물질 없이 비자성(nonmagnetic materials) 물질에서 전

하전류가 스핀 전류로 바뀌는 현상으로 인가한 전류의 수직

인 방향으로 스핀 전류가 생성된다[27]. 이러한 스핀 홀 효과

는 스핀 궤도 결합이 클수록 그 효과가 크기 때문에 스핀 궤

도 결합이 작은 그래핀에서는 스핀 홀 효과가 발생하기 어렵

Fig. 3. (Color online) The nonlocal measurement of the spin Hall resistance in a disordered graphene. (a) Illustration of the nonlocal spin resistance

by the spin Hall and the inverse spin Hall effect. The nonlocal measurement of the spin Hall effect originates from the Mott double scattering. (b)

Gate dependent (carrier density) nonlocal resistance of a Cu-adatoms graphene (CVD) and a pristine graphene. The brown line indicates the

nonlocal resistance of the samples. And, the dotted gray lines indicate the Ohmic contribution to the nonlocal signal [25]. (c) The spin precession in

a Cu-adatoms graphene with the in-plane magnetic field at CNP (charge neutral point). the dotted lines are the fitting data by eq (1) [25]. (d) Gate

dependent nonlocal resistance of a Au-adatoms graphene with various Au coverage. The peak of resistance means the CNP of the samples [26]. (e)

The nonlocal resistance as a function of in-plane magnetic field. There is no spin precession signature at the CNP [26].
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다. Fig. 3(a)은 그래핀에서 스핀 홀 효과를 실험하기 위한

모식도이다. 그림에서 보는 바와 같이 스핀 홀 효과에 의한

스핀전류는 양단의 전위차가 같기 때문에 역스핀 홀 효과

(inverse spin Hall effect)로 생성되는 전하전류를 통해 전기

적으로 스핀 홀 효과 현상을 측정한다. 이러한 측정 방식을

비국소적 저항 측정(nonlocal resistance)방식이라고 하며, 앞

서 언급한 비국소적 스핀 밸브 실험과는 차이가 있다.

그래핀에 스핀 궤도 결합을 크게 만드는 방법은 크게 3가

지가 있다. 첫번째로 수소를 화학적으로 도핑하는 방법이다

[28,29]. 이 방법은 sp2 구조의 그래핀을 sp3 구조로 바꿔 스

핀 궤도 결합을 증가시키는 방법이다. 두번째로는 백금(Pt)과

같은 원자 번호가 큰 원소들을 물리적을 도핑 하는 방법이

다[30,31]. 끝으로는 스핀 궤도 결합이 큰 2차원 물질과 이

종접합 구조(heterostructure)로 만드는 것이다[32,33]. 이것은

근접효과에 의해 그래핀에 스핀 궤도 결합을 크게 만들 수

있다.

그래핀 스핀 홀 효과 실험에서 가장 먼저, 수소가 도핑된

그래핀에서 스핀 홀 효과를 관측 한 결과가 2013년 Nature

Physics에 발표되었다[28]. 또한 같은 저자로부터 금속 입자

들을 물리적으로 도핑한 그래핀에서 스핀 홀 효과를 관측한

실험이 2014년 Nature communications에 발표되었다[25].

이 그래핀의 스핀 홀 효과 실험에서는 두 가지 중요한 측정

이 있는데 하나는 그래핀의 게이트 전압에 따른 비국소적 저

항과 다른 하나는 특정 게이트에서 수평방향의 자기장에 의

한 스핀 세차운동을 관찰하는 것이다(Fig. 3(b, c)). 여기에

보고된 논문에 따르면 그래핀의 비국소적 저항 신호는 그래

핀의 전하 중립점에서 가장 크게 나타나며, 평행한 자기장을

인가하여 스핀 세차현상을 확인하여 전하 중립점에서의 비국

소적 저항 신호가 스핀 홀 효과에 의한 신호라는 것을 보였

다. 도핑된 그래핀의 스핀 세차 신호는 다음을 이용하여 분

석할 수 있다[34].

(2)

여기서 SH는 스핀 홀 각(spin hall angle, 전하 전류가 스핀

전류로 변환되는 정도를 의미 Is/Ic), s는 스핀 이완 시간, s

은 스핀 확산 거리를 나타낸다. wB = B//는 라머 진동수

(Larmor frequency)로, 는 gyromagnetic ratio를 B//는 평행

하게 인가한 자기장을 의미한다. 수소가 도핑된 그래핀에서는

스핀-전류 변환을 의미하는 스핀 홀 각(spin hall angle)은

0.18이였으며 금(Au)이 물리적으로 도핑된 그래핀에서는 스

핀 홀 각은 0.15였다. 또한 스핀 궤도 결합은 두 경우 모두

1000 배 이상 증가(수소-그래핀 = 2.5 meV, 금-그래핀 =

18 meV)하였다. 하지만 2015년 수소가 도핑된 그래핀에서 비

국소적 저항은 전하중립점 근처에서 큰 값을 가지지만 자기

장에 의한 스핀 세차운동은 관측되지 않아 비국소적 저항이

스핀 홀 효과에 의한 신호라고 말할 수 없다 라는 결과와

[35], 같은 해 금이 물리적으로 도핑된 그래핀에서도 역시 비

국소적 저항이 스핀 홀 효과에 의한 신호가 아니라는 논문

[26]이 각각 보고되었다. Fig. 3(d)는 금이 물리적으로 도핑된

양에 따른 그래핀 홀 바 소자의 비국소적 저항을 나타내며,

Fig. 3(e)는 같은 그래핀 홀 바 소자에서 스핀 홀 신호가 측

정되지 않은 비국소적 자기 저항을 의미한다. 이러한 그래핀

비국소적 스핀 홀 신호의 논란에 의미 있는 결과를 제시한

이론 논문이 2016년 D. Van Tuan et al.에 의해 발표되었다

[36]. 이 논문에서는 금입자들이 물리적으로 도핑된 그래핀 홀

바 모양에 비국소적 저항뿐만 아니라 스핀 전도도를 Kubo와

Landauer-Buttiker 공식을 이용하여 계산하였다. 그 결과 0 K

에서 비국소적 저항신호는 스핀 홀 효과와는 관계가 없으며

전하 중립점에서 스핀 홀 각이 최대가 아니라 페르미 에너지

에 따라 스핀 홀 각의 변화가 음수를 포함해 다양하게 나타

났다.

2017년에는 이 이론적 예측과 유사한 실험적 결과가 발표

되었다[30]. 해당 연구에서는 위의 실험들(Fig. 3(b-f))과 같이

그래핀 홀 바 소자에 금을 물리적으로 도핑하고 스핀 홀 신

호를 직접적으로 관측하기 위하여 Fig. 3(a) 와 같이 평행한

방향으로 자기장을 인가했다. 그 결과 Fig. 4에서처럼 전하

중립점이 아닌 특정한 전하 밀도에서 스핀 홀 신호가 나타났

다. 이때 스핀 홀 각(Fig. 4(a))은 0.09이며 스핀 궤도 결합

에너지는 약 9 meV로 순수한 그래핀의 값보다 1000배 이상

의 큰 값을 보였다. 이때 스핀 이완 메커니즘은 스핀 뒤집기

(flip) 산란과 연관되어 있는 Elliot-Yafet 메커니즘이라는 사실

을 온도에 따른 스핀 홀 저항 분석으로 밝혔다.

그래핀의 페르미 에너지(게이트 전압 인가)에 따라 스핀 홀

각이 다양하게 나오는 원인에 대해서는 아직 명확히 밝혀진

것은 없다. 하지만 2019에 X.-P. Zhang 그룹에서 발표한 스

핀과 밸리의 수송에 대해 연구한 결과에 따르면 스핀 밸리

상호작용 때문에 중립적인 전류(neutral current)가 그래핀에

흐를 수 있고, 이 스핀 밸리 상호작용은 Fig. 3(a)와 같은 비

국소적 저항 측정에서 자기장에 의한 스핀 세차 신호를 억제

할 수 있기 때문에 비록 비국소적 저항은 측정 될 수 있지만

스핀 세차 신호는 확인이 어렵다는 것을 이론적 계산을 통해

예측하였다[37]. 그래핀의 밸리는 오비탈 자기 모멘트를 가지

며, 비국소적 저항 측정에서는 스핀 홀 효과뿐만 아니라 밸

리 홀 효과(valley Hall effect)도 관측될 수 있다. 따라서 기

존 발표된 연구들을 고려하면 스핀 밸리 상호 작용이 앞서

소개한 물리적으로 도핑된 그래핀의 비국소적 스핀 저항 결

과에 한 원인이 될 수 있다.
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2. 밸리트로닉스에서의 그래핀 활용(Graphene Valleytronics)

밸리에 관한 연구는 수십 여년 전부터 실리콘과 AlAs의

반도체 물질에서 연구되어 왔다[38,39]. 하지만 육각 밀집 구

조를 가지는 2차원 물질이 발견되기 전까지는 밸리 분극의

제어에 어려움이 많아 밸리를 정보전달의 매개체로 활용하기

어려웠다. 그래핀, TMD(transition metal dichalcogenide)와

같은 물질의 밴드 구조에서 첫번째 브릴루인 영역(first

Brillouin zone)에 K, K'의 밸리가 존재한다[10-12,40,41]. 이

K, K'을 밸리라 부르며 스핀과 유사하다고 하여 유사스핀

(pseudospin)이라고도 한다. 이러한 2차원 물질에서 밸리는 공

간 반전 대칭이 깨져 있을 때 분극(polarization) 되어 밸리

전류(valley current)가 생성될 수 있다. 한 층의 그래핀은 공간

반전 대칭을 이루고 있기 때문에 게이트 전압 혹은 두 층의

그래핀 등으로 공간 반전 대칭을 인위적으로 깨뜨려야 하지

만, 단층의 TMD 물질은 공간 반전 대칭이 깨져 있기 때문에

최근에는 주로 TMD 물질 혹은 van der Waals 물질의 2종

접합구조에서 광학적인 방법으로 많이 연구되고 있다[42-44].

2.1 그래핀에서의 밸리 홀 효과(Valley Hall effect in

graphene)

밸리트로닉스에서 중요한 두 가지 개념은 베리 굴곡(Berry

curvature)과 오비탈 자기 모멘트(orbital magnetic moment)

이다. 공간 반전 대칭이 깨져 있으면서 부격자(A, B)의 에너

지가 차이나는(staggered sublattice potential), 한 층 그래핀

의 에너지 해밀토니안은 다음과 같다[10].

(3)

여기서, 는 부격자의 에너지 차이, t는 뛰는 에너지(hopping

energy), a는 격자상수, 는 부격자의 파울리 행렬(Pauli

matrix) 이다. z는 두 벨리(+z = K, z = K')를 나타내며, q

는 모멘텀(momentum)이다. 그래핀의 스핀 궤도 결합이 매우

작음으로 밸리 자기모멘트는 오로지 오비탈 특성이다. 블로호

전자(Bloch electrons)의 파속 동역학(wave packet dynamics)

으로 표현되는 각 밸리의 오비탈 자기 모멘트는

(4)

으로 표현된다[10]. Fig. 5(a)에서 보듯이 두 밸리의 자기 모

멘트는 크기는 같지만 부호가 반대인 값을 가지고, 이 그래

핀 시스템에서 베리 굴곡은 다음과 같이 된다[10].

(5)

따라서, 준고전(semiclassical) 수송의 비정상 속도(Anomalous

velocity)는 베리 굴곡에 수직 방향으로 비례한다[45].

(6)

왜곡 산란(Skew-scattering)과 밸리내부의 산란에 의한 다른
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Fig. 4. (Color online) Gate-dependent spin Hall induced nonlocal resistance in a Au-clustered graphene. (a) The nonlocal resistance with in-plane

magnetic field at 2 K measured at Vg  VD = 33 V. Here, n indicates carrier density. The red line is a fit with Eq. (2). (a) Black and blue symbols

represent data measured during negative-to-positive and positive-to-negative field scans, respectively. (b)-(e) The nonlocal resistance as a function

of in-plane magnetic field at 2 K measured at various Vg  VD = 23 V, 13 V, 7 V, and 0 V (meaning CNP). All inserts indicate nonlocal I-V

curves measured at various applied gate voltages [30].
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효과들 무시한다면 Fig. 5(b)처럼 외부 자기장 없이 전기장을

인가했을 때 전기장의 방향과 수직인 방향으로 다음과 같은

밸리 홀 전도(valley Hall conductivity)가 생기게 된다[10].

(7)

여기서, qF는 화학 퍼텐셜(chemical potential, )에 관계되는

페르미 파동 벡터이다.

공간 반전 대칭이 깨져 있는 그래핀에서의 밸리 전류 관측은

실제 실험으로 밝혀졌다[46]. 밸리 전류를 관측하기 위해 홀

효과 측정 실험과 유사하게 비국소적 저항(nonlocal resistance)

측정 방법을 사용하였다. 우선 공간 반전 대칭을 깨뜨리기

위해 Fig. 6(a)와 같이 두 층 그래핀의 상부 전극과 하부전

극으로 변위 전기장(displacement field)을 그래핀에 인가하고,

Fig. 6(b)처럼 밸리 홀 효과와 역 밸리 홀 효과를 이용하여,

밸리 홀 효과에 의한 밸리 전류를 전하 전류로 바꿔 전기적

신호를 측정했다. 변위 전기장의 크기는 공간 반전 비대칭

정도를 의미하므로 변위 전기장 크기에 따라 비국소적 저항

이 커졌다는 것은 공간 반전 비대칭이 커질수록 밸리 홀 효

과가 커졌다는 것을 의미한다. 현재, 밸리 분극 및 밸리 전

류에 관한 실험은 그래핀보다 공간 반전 대칭이 구조적으로

깨져 있는 TMD 물질에서 광학적인 방법(Kerr rotation and

Photoluminescence)으로 더 많이 연구되고 있다[47-49].

2.2 밸리 분극의 제어(The control of valley polarization)

앞서 언급한대로 그래핀의 밴드구조에서 밸리의 활용이 먼

저 연구되었지만, 밸리의 분극에는 공간 반전 비대칭이 필요

하기 때문에 그래핀과 같은 육각밀집구조를 가지면서 공간 반

전 비대칭을 이루고 있는 TMD 물질에서 밸리연구가 활발히

진행되고 있다[40]. Fig. 7(a)는 TMD 물질의 첫번째 브릴루

인 영역에 두 밸리의 광학적 선택 규칙을 보여준다[11]. 두

밸리의 오비탈 자기 모멘트는 부호가 반대이다. 따라서 원편

Hz = z
e
2

h
----- 1


2
------

3t
2
qF
2
a
2

8
3

----------------------

Fig. 5. (Color online) Valley degree of freedom in graphene. (a) Energy dispersion and magnetic orbital moment of graphene with inversion

asymmetry. The magnetic orbital moments are concentrated in the valleys and have opposite signs in the two inequivalent valleys (K1, K2). (b)

Electrical control of the valley polarization and current. An in-plane electric field generates a transverse valley current and leads to a net valley

polarization [10].

Fig. 6. (Color online) The valley Hall effect in bilayer graphene. (a) Illustration of the bilayer graphene with top and back gate. The spatial

inversion symmetry is broken due to the presence of a displacement field (D). (b) Gate voltage dependence of a nonlocal resistance. The

displacement field are defined from top and back gate. Insert shows a schematic representation of the measurement configuration [46].
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광(circularly polarized light)으로 두 밸리의 존재를 확인할 수

있다. 즉 오른쪽 원편광에 에너지가 여기 되는 밴드와 왼쪽

원편광에 의해 에너지가 여기 되는 밴드가 존재한다[50]. 그리

고 같은 여기 에너지를 갖는다(Fig. 7(b)). 한편, 밸리의 분극

은 게이트 전압, 스트레인(strain), 자기장 등으로 제어할 수 있

다[51]. Fig. 7(c)는 두 층의 MoS2의 게이트 전압에 따른 밸

리 분극을 나타낸다. 단 층의 MoS2는 구조적으로 공간 반전

비대칭이지만 두 층의 MoS2는 공간 반전 대칭을 이룬다. 이

두 층의 MoS2에 수직인 방향으로 게이트 전압을 걸어주면 오

비탈 자기 모멘트의 변화에 의해 밸리 분극이 일어난다.

Fig. 7(d)는 밸리 Zeeman 효과를 보여준다[52]. 밸리는 오

비탈 자기 모멘트를 가지고 있으며 스핀과 유사한 특성이 있

다. 샘플에 수직으로 자기장을 인가하면 Zeeman 효과가 나

타난다. 이 때 Zeeman 에너지의 변화는 v = aiBB이다.

여기서 ai는 밸리의 g 인자(g-factor)이며,  = ±인 밸리의 인

덱스를 나타낸다. Fig. 7(e)는 외부 자기장에 따른 밸리-트리

온(valley-trion)의 분극을 나타낸다. 밸리에는 엑시톤이 존재

하는데 엑시톤에는 3개의 전하를 가지는 트리온(charged

exciton)이 있다. 전자 하나와 전공2개를 가지면 양의 트리온

(positive trion), 전자 2개와 전공 1개는 음의 트리온 (negative

trion)이라고 한다. Fig. 7(e)는 음의 트리온에 대한 결과이다

[52]. 강한 쿨롱 상호작용(interaction)으로 발생하는 엑시톤은

반도체나 절연체에서 중요한 준입자(quasiparticle)로 광전소자

(optoelectronics) 분야에서 큰 역할을 한다. 따라서 2차원 물

질에 존재하는 밸리는 2차원 물질을 전자소자 및 스핀소자

뿐만 아니라 광학소자에도 활용할 수 있게 한다.

2.3 밸리 수송(valley transport)

밸리에서는 전자, 전공, 엑시톤(neutral exciton, and charged

exciton)으로 밸리 정보를 전달할 수 있다[12,40,53]. TMD 2

차원 물질에서 광학적으로 측정된 밸리 분극의 생존시간

(lifetime)은 전자, 정공, 엑시톤, 트리온 에 따라 다르며 전자

와 정공에서 보통 ~10 ns 이상이며 엑시톤과 트리온의 경우

에는 ~10 ps 정도이다. 여기서 전자와 정공은 쉽게 결합할 수

있고 엑시톤과 트리온은 짧은 생존 시간을 가지고 있기 때문

에 밸리 수송에 직접적으로 양자 컴퓨터(valley qubit)와 같은

곳에 응용하기에 어려움이 많다[54]. 또한 TMD 물질은 이동

도가 작아 전기적으로 밸리 정보를 수송하기에는 이상적인 물

Fig. 7. (Color online) Valley polarization of TMD 2D materials. (a) Optical selection rule of valleys for interband transitions. Right circularly

polarized light couples to the +K valley (red), and left circularly polarized light couples to the K valley (blue) [11]. (b) Polarization resolved

luminescence spectra under the right (black) and left (red) circularly polarized excitation at 10 K [50]. (c) Degree of photoluminescence

polarization via gate voltage at wavelength 648 nm [51]. (d) Magnetic field dependence of the valley-exciton Zeeman splitting. The solid line is a

linear fit to the black squares [52]. (e) Degree of the photoluminescence polarization for negative trion peaks. Lines are fitting curves using the

models described in ref. 52.
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질은 아니다[12]. 최근 연구들은 TMD 이종 접합구조에서 층

간(interlayer)으로 밸리를 주입하여 밸리의 생존 시간을 늘리

는 연구가 진행되고 있고[55,56], MoS2/그래핀 이종 접합구조

에서 광학적으로 MoS2의 밸리를 분극 시키면 그래핀에 스핀

전류가 주입되는 연구 결과가 보고되기도 하였다[49].

III. 결 론

2000년대 초반까지 2차원 물질의 존재는 불가능할 거라고

예상했다. 하지만 그래핀의 발견은 그 동안 이론적으로만 예

측되었던 그래핀의 전기적 특성이 실험적으로 증명되었으며

다양한 2차원 물질의 발견으로 이어졌다. 그래핀의 높은 빛

투과율과 전기이동도는 그래핀을 전자 및 광학소자로서 활용

할 수 있게 만들었다. 또한 매우 작은 스핀 궤도 결합은 스

핀트로닉스 분야에서 그래핀을 주목하게 했을 뿐만 아니라 그

래핀의 스핀 궤도 결합 조절은 그래핀을 위상학적 절연체

(topological insulator) 특성까지, 그래핀의 활용범위를 넓히게

하였다. 비록 그래핀의 공간 반전 대칭성은 그래핀의 밸리를

제어하는데 어려움을 주지만 그래핀의 발견은 밸리트로닉스

의 출발에 크게 기여하였다. 또한 그래핀에서 스핀과 밸리를

독립적으로 제어하기 위해서 스핀 밸리 상호작용에 관한 연

구가 계속해서 진행중에 있으며, 그래핀과 다른 2차원 물질

과의 이종 접합 구조에서도 스핀 및 밸리 수송에 관한 연구

가 지속되고 있다.

상온에서 그래핀의 스핀 이완거리가 다른 반도체에 비해서

긴 값을 가지기는 하지만 이론적으로 예측된 값보다는 상당

히 작다. 따라서 그래핀 소자의 제작 기술 향상으로 상온에

서 스핀 탄도 수송(spin ballistic transport) 특성 구현은 스

핀 소자의 응용에 더 많은 기회가 그래핀에 의해 제공될 수

있으며 그래핀의 밸리 특성은 양자 컴퓨팅에 활용할 수 있다.

따라서 앞으로 저전력의 2차원 스핀 논리 소자 및 양자 컴퓨

팅에 그래핀의 활용이 더욱 기대된다.
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