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 Ba8Cu6Ge40 系クラスレートは Cu 組成に依存

して p・n タイプと熱電特性が変化し，中高温

領域で良好な熱電性能を示す 1．しかし，Cu の

固溶限界付近では Cu サイト（結晶構造 6c サ

イト）に欠陥を生じることが指摘されている 2．

熱電特性最適化の上で欠陥は考慮すべき重要

因子であるが，その詳細は明らかではない．そ

こで本研究は Ba8Cu6Ge40 における Cu（6c）サ

イトの欠陥の有無による熱電特性への影響に

ついて基礎的知見を得ることを目的とし，非平

衡グリーン関数（NEGF）法を活用した密度汎

関数理論（DFT）に基づく調査を実施した． 
 QuantumATK パッケージを使用して，NEGF 
+DFT 法による電子輸送特性の計算を実施し

た．Ba8Cu6Ge40 単位格子中の Cu（6c）サイト

の一つが原子欠損した場合の Ba8Cu5Ge40 と欠

陥フリーの Ba8Cu6Ge40 について透過係数スペ

クトルおよび熱電特性を計算した． 
 Fig. 1 は価電子帯における透過係数スペクト

ルを示す．ただし，エネルギーの基準は価電

子帯端としている．欠陥フリーの Ba8Cu6Ge40

と比較して 6c サイト欠陥がある場合の透過強

度が低下（よって導電率σ低下）している．

一方，伝導帯端は価電子帯端と比較して，欠

陥の影響による透過強度の減少は小さかっ

た．結晶構造の６c サイトは輸送特性におい

て重要な位置であることを示唆する． 
Fig. 2 は Jonker plot を示す．同じ導電率で比

較すると欠陥がある場合はゼーベック係数が

低下する．ただし，n 型の導電率の高い領域で

は欠陥の影響が小さい．出力因子の最大値は欠

陥により無欠陥の約 24％まで減少した． 
DFT 計算から Ba8Cu6Ge40において 6c サイト

欠陥は熱電性能に大きな影響を及ぼし，特に p
型の性能改善においては欠陥の制御は重要で

あると考えられる． 

 
 

 
 
 
 
 
 
 
 

Fig. 1. Transmission spectra for defect-free 
Ba8Cu6Ge40 and Ba8Cu5Ge40 with a 6c site defect. 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Fig. 2. Jonker plot for defect-free Ba8Cu6Ge40 and 

Ba8Cu5Ge40 with a 6c site defect. 
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