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【 は じ め に 】 密 度 汎 関 数 理 論 (DFT) と

Boltzmann 理論を組み合わせた熱電輸送係数計

算は、現在、熱電変換物質の研究において広く

利用されている[1]。DFT 計算により得られた

電子状態を使い、Boltzmann 理論を用いて輸送

係数を計算するため、電子状態の計算結果が輸

送係数計算に大きな影響を与える。DFT 計算

において、計算結果に大きな影響を与える要因

の一つが、交換相関汎関数/ポテンシャルの選

択である。本研究では、熱電変換物質の研究で

広く利用されている GGA-PBE 汎関数と mBJ

交換ポテンシャルの熱電輸送係数計算におけ

る影響を、既知物質である d0 電子系ペロブス

カイト酸化物(SrTiO3と KTaO3)の計算結果を用

いて比較を行った。 

【計算方法】電子状態計算には WIEN2k コー

ドを使用し、GGA-PBE 汎関数と、mBJ 交換ポ

テンシャルを用いて計算した。この mBJ 交換

ポテンシャルは、GGA や LDA で問題となって

いるバンドギャップ(Eg)値の過小評価を改善

する目的で開発された交換ポテンシャルであ

る[2]。この 2 つの交換相関汎関数/ポテンシャ

ルを用いて計算した電子状態を使い、

Boltzmann 理論を用いた電子輸送係数計算コー

ドである BoltzTraP を用いて、緩和時間近似と

Rigid band 近似の条件下で、電気伝導度、

Seebeck 係数、電子の熱伝導率を計算した。 

【結果と考察】 mBJ 交換ポテンシャルを用い

て計算した SrTiO3 と KTaO3 の Eg 値は、GGA-

PBE の計算結果に比べて改善されていた。mBJ

を用いて計算した III-V 族化合物半導体やワイ

ドギャップ酸化物半導体の電子状態において、

伝導帯下端の有効質量(m*)の過大評価が指摘

されている[3]。本研究で行った d0 電子系ペロ

ブスカイト酸化物では、伝導帯下端の m*の顕

著な過大評価は認められなかった。SrTiO3 と

KTaO3 の伝導帯下端の状態密度は、GGA-PBE

に比べ mBJ の計算結果の方が大きく、それに

伴う、電気伝導度と電力因子の増加と、Seebeck

係数の減少が確認された(図)[4]。当日は、GGA-

PBE と mBJ の熱電輸送係数計算における差異

を詳細に比較し議論する。 
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図: SrTiO3 の
伝導帯下端
付近の電力
因子(300 K)。
灰色の領域
は Egの内部。
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