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【序】結晶中の原子・分子の安定な配列（結晶構造）を理論計算で予測できれば実験をサポート

する有力な情報となりうるため非常に有用である。しかし、その完全な方法は確立されていない。

我々は結晶構造予測に超球面探索法(Scaled Hypersphere Search method: SHS法)[1]を適用し、

共有結合結晶やイオン結晶について多形を含めた探索を行ってきた[2]。 

一方、低次元物質でもどのような構造が安定であるかを知ることは、グラフェンに代表される

ようなそれらが持つ特徴的な物性から注目される。またケイ素は半導体素子に多用される物質で

あり、同族元素である炭素と比較して低次元でどのような構造を取り得るかといった興味が持た

れる。今回、一般化した超球面探索法[3]を低次元構造に適用し、炭素とケイ素それぞれの 1次元

および 2次元の構造探索を行ったので、結果を比較し考察する。 

【方法】1次元構造では直線上に、2次元構造では平面上に、それぞれ原子が存在するとして探索

を行った。エネルギー計算は計算の速度を上げるため、半経験的なパラメーターを用いる

SCC-DFTB法で行った。パラメーターは固体用の pbc-3-0を用いた。1次元構造の探索は原子 3,4,5

個を 1単位とした構造探索をそれぞれ行い、また 2次元構造の探索は 2,3,4個を 1単位とした構

造探索をそれぞれ行った。その後、炭素およびケイ素の 2次元構造について、原子位置が平面上

に存在するという制限を外して再度最適化計算を行った。また以下では、得られた平衡構造を EQ

と呼び、得られたエネルギー値の安定な方から最安定のものを 0番とし、通し番号を振った。 

【結果と考察】1次元構造 C3/chainの探索では均一な結合長を有する構造、C4/chainの探索では

交互に結合長が変化する構造が安定であった。2次元 C2/sheetではグラフェンが EQ0で、現実

の結果と一致している。また、

EQ1は直線の 1次元鎖同士が

一定間隔で並ぶ構造である（図

1(a)）。 

Si3/chainでは等間隔の構造

が独立に 3種類見つかった。

Si4/chainでは等間隔の構造と

交換がある構造を得て、等間隔
図 1 (a)C2/sheetでの探索で得た鎖状構造を含む平面構造(EQ1) 

(b)Si2/sheetでの探索で得た鎖状構造を含む平面構造(EQ2) 



の構造がエネルギー的に安定で

あった。 

Si2/sheetと Si4/sheetではグ

ラフェン様構造が最安定であり、

炭素と構造的な一致がみられた。

Si2/sheet では EQ0がグラフェ

ン様、EQ1が格子状構造、EQ2

はジグザグのSi無限鎖が一定間

隔で並ぶ構造であり、炭素にお

いて直線構造が並ぶ構造 EQ1

と対照的な特徴をもつ（図 1(b)）。 

Si4/sheetにおいて 2種類の構

造を得た（図 2(a),(b)）。EQ0は

炭素における最安定構造であるグラフェンと同様に六員環が無限に繋がっている構造である。

EQ1は格子状に原子が存在する構造であり、炭素での探索結果には見られないものであった。 

Si4/sheetで得た EQ0、EQ1の構造について、平面上に原子が存在する制限を外して構造最適

化を行うと、元の平面構造ではなくジグザグ構造に収束した（図 2(c),(d)）。EQ0では六員環を維

持しつつ、椅子型配座の歪みが生じ、EQ1ではそれぞれの原子は 4面体に近い構造を取っている。

これは現実の結晶構造においても、ケイ素が同族の炭素のような層状構造を取らずにダイヤモン

ド構造を取る事実と一致している。また過去に理論及び実験について報告がなされているシリセ

ンの構造とも一致している[4]。一方で炭素の 8員環-4員環構造[5]について、原子が平面外に存在

できる構造最適化を行ったところ、同様の平面構造に収束した。これは炭素ではグラフェンに代

表される平面を作る 2次元構造が安定である事と対応していると考えられる。 

【結論】結晶構造予測の手法として有用である SHS法を用いて、炭素とケイ素において、3次元

の結晶構造と同様に低次元の物質も探索可能である事を示した。Si2/sheetの探索において Si原

子のジグザグ状の 1次元鎖が平行に並んだ構造 EQ2は、C2/sheetの探索において C原子の直線

状の 1次元鎖が並行に並んだ構造 EQ1と対照的であった。ケイ素について原子が平面上に存在す

る条件を外したところ、同様の構造に収束せず全体に歪みがみられた。これはケイ素の結晶構造

はグラファイト構造を取らずにダイヤモンド構造を取ることと対応していると考えられる。 
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図 2 Si4/sheet における (a),(b) 原子を平面上に制限した時の

構造 (c),(d) 原子を平面外に存在できるようにし、最適化した

構造 


