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体心正方晶擬 1次元構造 (空間群: I4/mcm) をとる TlInSe2が 413 K以下で示す 106 µV/Kもの巨

大ゼーベック係数は、Tl の 1 次元鎖がインコメンシュレート (IC) 相へ転移し変調構造を有する

ことに起因すると考えられている 1)。我々は角度分解光電子分光により格子の変調に起因したエ

ネルギーバンドのキンク, ギャップ構造を観測した 2) が、IC相での詳細な原子位置に関する情報

は未だ得られていない。本研究では蛍光 X 線ホログラフィーにより TlInSe2の室温における原子

位置ならびに原子揺らぎを視覚化し、IC相との相関関係を議論した。実験は SPring-8 BL12B2お

よびKEK PF BL-6CにおいてTl LIII吸収端 (12.66 keV) より高エネルギー励起光を入射した際に放

出される Tl Lα蛍光をインバースモードで観測した。 

Fig. 1 に Barton のアルゴリズム 3) に従ってホログラム像を解析することで再生された TlInSe2 

(001) 面上 (z = 0) の原子像を示す。Fig. 1中に X線回折から予想されるノーマル相での原子位置を

○印で示した。この面では Tl および In 原子のみが観測される。原子像中には虚像もあるが、In

原子は予想される位置に明瞭に観測される。一方、Tl はほぼ適切な位置に観測されてはいるが強

度は非常に弱い。そこで、この現象が本質的かどうかを確認するため、ノーマル相の TlInSe2結晶

格子から半径 60 Åのクラスターを抜き出し、実験

と同一条件で算出したホログラム像から z = 0での

再生像をシミュレートした。Tl原子 (Z = 81) による

X線散乱は In原子 (Z = 49) よりも非常に強いため、

再生像における強度は非常に強いと期待されるが、

シミュレーション再生像は  (110) 配置でホログラ

ムを測定する際の立体配置が影響して Tl の強度は

Inと同程度となる。しかし、Fig. 1のように Tlの原

子像が非常に弱くなることはない。この結果は、フ

ォノンバンド計算から示唆されるように 4)、TlInSe2

の IC相において Tl原子が空間的に揺らいでいるこ

とと密接に関連しているものと示唆される。 
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Fig.1. The obtained atomic image on the (001) 
plane, z = 0 from the central Tl atom of TlInSe2. 
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