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【はじめに】	 近年、グラフェンや遷移金属ダイカルコゲナイド(TMD)を用いた新たなデバイスの開
発に注目が集まっている[1]。グラフェンや TMD は原子一層から数層であるので、集積化の面で非常
に有利である。二硫化モリブデンは遷移金属ダイカルコゲナイドの一つであり、モリブデンと硫黄か

ら構成される物質である。MoS2は TMD として唯一天然単結晶が産出されるため、多くの基礎的研究
が行われてきた。MoS2はバルクで 1.1eV の間接遷移型半導体であり、単層では 1.8eV の直接遷移型半
導体であることがわかっている。また、MoS2は三角形状に結晶成長することが知られており、実験に

よる観測結果[2]や理論計算[3]による検討が行われている。本研究では、実験的観測が困難である微小
な MoS2クラスタの結晶成長過程を第一原理計算を用いて解析する。 
	 我々は前回、Mo原子が１つ、２つ、３つと増えたときにどのように MoS2クラスタが成長するかを
順を追って調べ、良好な品質の MoS2 結晶成長に必要とされる硫黄の化学ポテンシャルの範囲を探求
した[4]。しかし、Mo 原子の数が増えると検討すべきモデルの数が急速に増加し、また平面上 MoS2
へ成長しないパスも現れてくると予想される。そこで今回は、実験的に観測されている三角形状の

MoS2クラスタを出発点に、時間を巻き戻すように Moや S原子を一つずつ取り除いていくことで、結
晶成長過程を調べてみることとした。 
【計算方法】	 本研究では、第一原理計算ソフト PHASEを用いた。計算はウルトラソフト擬ポテンシ
ャルを用い密度汎関数法 PBE96に基づいて行った。計算する対象は結晶性を持たないためスーパーセ
ル法を採用した。計算精度は全エネルギーが 0.001eVとなるように k点サンプリングを 1×1×1、波動関
数のカットオフエネルギーを 30Ryとした。計算モデルは、実験結果を参考に n=4で S-edge 100%であ
る三角形状の MoS2クラスタ(Mo10S30) [2]を出発点とした。まずこのクラスタを構造最適化したのだが
不安定となってしまい、全ての角の S原子を取り除くことで安定したので、このMoS2クラスタ(Mo10S24)
を初期構造(Fig.1)として採用した。そしてこの初期構造から原子を一つずつ取り除き構造最適化を行い、
原子の抜けやすさを全エネルギーを比較して決定した。 
【結果】	 全エネルギーを比較した結果、原子が 1つ抜ける時、Sが抜ける場合は Fig.1の 1の硫黄が
抜け、Moが抜ける場合は 4の Moが抜けるという結果となった。原子が 2つ抜ける時、Sが 2つ抜け
る場合は、1と 3が抜け、Sと Moが抜ける場合は 1と 3が抜け、Moが抜ける場合は、4と 6が抜ける
という結果となった。どの場合においても、エッジに近い原子ほど抜けやすいという結果となった。 
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Fig.1 Atomic model of the initial MoS2 cluster [5]. Yellow 
and violet circles denote S and Mo atoms, respectively. 
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