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【序】我々は超球面探索法(Scaled Hypersphere Search method: SHS法)[1]を結晶構造予測に適

用し、炭素やフッ化リチウムにおいて最安定構造を含めた多形の構造が予測可能である事を示し

た[2]。また炭素のように低次元構造を持つ物質が他にどのような構造を取り得るかを知る事は、

新規物質探索の観点からも意義深い。本研究では、一般化した超球面探索法[3]を低次元構造に適

用し、炭素とケイ素の 1次元および 2次元の構造探索を行い、本手法の効果を検証した。 

【方法】周期構造の基本単位として、1次元構造の探索では直線上に原子が 3,4,5個配置した構造

を、2次元構造の探索では平面上に原子を 2,3,4個配置した構造をそれぞれ用いて探索した。エネ

ルギー値の計算は SCC-DFTB法で、パラメーターは pbc-3-0を用いた。得られた 2次元構造につ

いて、平面構造の制限を外し再度最適化計算した。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次元構造の探索（C3-5/chain、Si3-5/chain）で、ケイ素では均一な結合長を有す

る構造が見つかり、炭素 C3/chainでは均一な結合長を有する構造、C4/chain交互に結合長が変化

する構造が見つかった。炭素では 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 C4/sheetでは 8員環-4員環構造および 3員環-9員環構造[4]といった、特徴的な炭

素環で平面が敷き詰められた構造が見つかった。 

Si4/sheetの探索で 2種類の構造を得た（図

1(a),(b)）。EQ0は炭素における最安定構造であ

るグラフェン様構造であり、EQ1は格子状に原

子が並ぶ構造であった。この 2つの構造につい

て原子の座標を平面に垂直な方向にも存在でき

るように構造最適化を行ったところ、歪んだ構

造に収束した（図 1(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

はそれぞれの原子が 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と対応している。また

歪んだ EQ0は、過去に理論及び実験について報

告がなされているシート状構造のシリセンであ

る[5]。一方で炭素の 8員環-4員環構造および 3

員環-9員環構造についても同様の構造最適化を

行ったところ、元の平面構造に収束した。これ

は炭素原子がグラフェンのようにπ電子が非局

在化し、平面を取り得る事と対応していると考

えられる。 
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図 1  Si4/sheet の探索における (a),(b);EQ0及

びEQ1の 2次元平面構造 (c),(d);平面に原子が存

在する制限を外し最適化した構造 


