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我々は第一原理計算を用いたマテリアルデザインにより軽元素で構成される環境調和型新規熱

電材料の創製を目的として材料の構造安定性・電子輸送特性を考慮した材料探索を行い，モデル

物質として NiSi3P4に注目した． 

 Figure 1 に実験で測定した NiSi3P4の熱電能 S

の温度依存性を示す．黒丸は PPMS, 白抜きは

RZ2001iで測定した．Sは大きな正の値を示し温度

上昇に伴い増大し，570 K 付近から減少する．こ

の減少は両極性拡散によるものと考えられる． 

 本研究では，NiSi3P4 の詳細な電子輸送特性を

調べるため以下に示す式(1)を用い，単一の放物バ

ンドを仮定し，キャリアの散乱パラメータ γ を用

いてキャリアの緩和時間 τ がエネルギーε のべき

乗 εγの依存性があるとして S の温度依存性を計算

した．  

qはキャリアの電荷量, kBはボルツマン定数，ηF

はフェルミエネルギーEFを kBTで割った量である．

イオン化不純物散乱の場合は γ = 3/2，音響フォノ

ン散乱の場合は γ = -1/2となる． 

Figure 2に τを一定として NiSi3P4の E-k関係から BoltzTraP を用いて計算した熱電能 SBoltz，式(1)

からイオン化不純物散乱を仮定して計算した熱電能 Sion，および音響フォノン散乱を仮定して計算

した熱電能 Sapの温度依存性を示す．比較的 S の実験値をよく再現するといわれる SBoltzはあまり

実験値と一致しない．一般に Sは比較的 τに敏感ではないとされるが，実験で作製した NiSi3P4は

化学ポテンシャル μ 近傍で τ のエネルギー依存性があり，キャリアの散乱が実験値 S に寄与して

いると考えられる．Sion，Sapは SBoltzとは異なる温度依存性を示し，Sionは比較的実験値をよく再現

することから，式(1)を用いて現象論的に実験値 Sの温度依存性を解析することが可能である．  

Fig. 1 Temperature dependence of    

     thermopower S for NiSi3P4 

Fig. 2 Temperature dependence of  

     theoretical thermopower   

     SBoltz, Sion, and Sap of NiSi3P4. 
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