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フラーレン C60は金属錯体やドーパントとの共蒸着膜において、約 1 mV/K の大きなゼーベック

係数が報告されている[1,2]。ところが我々が行った高感度測定において、高純度 C60で 100 mV/K

を超えるさらに大きなゼーベック係数を示すことがわかってきている[3]。ほぼ完全な球体分子で

ある C60は室温の結晶状態でさえ回転運動をしており、その回転モードは 260 K 付近で相転移す

ることが知られている。この回転運動の変化と特異な熱電効果との関連性を調べるため、分子動

力学（MD）計算を用いて相転移前後での熱物性の評価と比較を行った。 

単結晶構造（面心立方）と微結晶構造の 2 種類の構造について、原子間力分布解析（Force 

Distribution Analysis）[4]により各原子間の相互作用 Fij を概算し、原子座標 rijおよび速度 viから時

刻 t での各原子における局所的な熱流束 jij(t)を算出した（式(1)）。得られた熱流束の自己相関関数

jij(0)･jij(t)を計算し、Green-Kubo 公式を基にした式(2)を用いて熱伝導率を算出した。 
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図 1 に各温度での熱伝導率 を示す。昇温に伴い、単結晶、微結晶ともに熱伝導率はほぼ単調

に減少するが、微結晶構造では 280 K 付近と 340 K 付近にピークが確認できる。これらの温度域

では、やはり昇温過程において回転運動の自己相関関数の減衰を表す時定数 がプラトーを示し

ており（図 2）、回転運動が散乱する際の分子同士の衝突によって局在化フォノンが隣接分子に伝

播し、局地的に熱伝導度が上昇した可能性が示唆される。実際に、微結晶構造では分子間の空隙

に対して分子が移動する重心振動が観測できることから、断熱性を示す分子間の空隙が分子の重

心振動によって局地的な熱伝導経路として機能する描像が得られた。このような経路の存在が熱

流とキャリア流との相互作用に寄与していることが推察できるため、特異な熱電効果の一因を担

っている可能性が指摘された。講演ではこれらの解析の詳細について発表する。 
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図 1.  熱伝導率の温度依存性（昇温過程） 図 2.  微結晶構造の回転運動の自己相関関数 
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