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1   はじめに 

RNiC2 化合物群（R：希土類元素）は、電荷密度

波（CDW）と磁性が強い相関を示す系として、最

近注目されている物質である。図 1に示すように Ni

原子と C 原子が反転中心を破る配置をとる珍しい結

晶構造を持ち、空間反転対称性の破れがもたらす電

子系の新奇な物性発現の可能性の観点からも興味を

集めつつある。R = Tb の系はその中でも最も高い

CDWおよび反強磁性転移温度を示す（TCDW ~ 250 K、

TN ~ 26 K）。最近の非共鳴 X線回折実験において、

2種類の CDW秩序波数 q1 = (~0.5, 0.5, 0)、q2 = (0.5, 

0.5, 0.5) による多段の相転移が存在し、q1は TNでの

反強磁性秩序と共存する一方、q2 は反強磁性秩序の

出現とともに消失する振る舞いが観測された[1]。

CDW と反強磁性の共存と競合の両方を示す系は

RNiC2の中では現在のところ Tbの系だけであり、本

系は CDW と磁性の相関を研究する上で重要な位置

を占めていると言える。 

図 1：TbNiC2の結晶構造 

CDW に関しては上記の研究で詳細に調べられて

いるが、磁性の側面からはまだ謎が多く残されてい

る。反強磁性相内で c 軸磁化に弱い強磁性成分が見

られ、中性子回折からは磁気モーメントがキャント

していることが示唆されているが、詳細な磁気構造

は確定していない。また、R イオンが磁性を、Ni イ

オンが CDW を担っていると言われているが、両者

の微視的な関わりについてはほとんど実験的な情報

が無い。そこで本研究では、Tb の M 吸収端におけ

る共鳴 X 線散乱を行い、Tb の 4f 電子の秩序状態を

選択的に調べることで、磁性と CDWへの 4f電子の

関与について明らかにすることを目指した。 

2   実験 

試料は CZ 法で育成した単結晶試料から ~2×2×

0.5 mm3 のサイズに切り出したものを使用した。測

定は BL-16A にて、軟 X 線用高真空チャンバー内に

設置された 2 軸回折計を使用して行った。4He フロ

ー式のクライオスタットに bc 面が散乱面に一致す

るように試料を設置し、q1 = (0.5, 0.5, 0) 反射を測定

した。使用 X線エネルギーは Tbの M端付近の 1190 

～ 1290 eV、測定温度範囲は 12 K ～ 300 Kである。 

3   結果および考察 

Tbの M5 吸収端で CDW および反強磁性秩序に起

因した回折ピークを、秩序波数 q1にて観測した。温

度変化をプロットすると図 2のようになり、TN 以下

で明瞭な強度の増大が見て取れ、非常に強い磁気反

射が生じていることがわかる。また、興味深いこと

に、TN よりも高温側でも強度が降温に伴い増大する

振る舞いを示しており、150 Kから TN 直上に至るま

での間におよそ 1 桁もの強度の増大が生じている。

一方、ピーク幅はほとんど温度変化していないこと

から、この強度の増大を磁気的短距離秩序ではうま

く説明できない。 

回折強度のエネルギー依存性（図 3）を見ると、

TN よりも高温の 40 K において、吸収端での明瞭な

ピーク、つまり共鳴信号が存在していることがわか

る。しかし、そのスペクトルは TN 以下（15 K）で

のそれと大きく形が異なっており、このことからも、

40 K と 15 K では異なる性質の状態が実現している

ことが示唆される。q1 の波数で記述される、4f 電子

状態の何らかの変調成分が存在することになるが、

これを説明する一つのシナリオとして、次のような

ものが考えられる。まず、CDW に伴う格子変調に

よって 4f電子の結晶場状態も同じ波数で空間的に変

調する。この準位の変調は高々数 10 K のエネルギ
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ースケールで起こっていると考えられるため、十分

高温（100 K 程度）では実際に占有される準位が熱

的にぼやけることにより、変調成分として検出され

にくい。ところが低温になると、準位の変調がより

鮮明になり、その結果強い共鳴成分が観測されるよ

うになったと考えられる。準位の熱占有率はボルツ

マン因子に従うので、強度の温度変化は指数関数的

になる。このシナリオは、過去に RTe3（R：希土類

元素）にて観測された常磁性 CDW 相での指数関数

的に増大する共鳴信号を説明するために提案された

ものであるが、同じ 4f 電子系化合物である TbNiC2

にも適用され得ると考えられる。このことは、共鳴

X 線散乱が 4f電子磁性と CDW の相関の直接的証拠

を与えた例であり、今後、磁場中での振る舞いなど

を明らかにしていくことにより、本系における磁性

と CDW の相関メカニズムの解明につながるものと

期待される。 

 
 

図 2：q1 = (0.5, 0.5, 0) における共鳴散乱強度（上

段）、およびピーク幅（下段）の温度依存性。 

 

 
 

図 3：40 K（上）と 15 K（下）における TbNiC2

の超格子反射強度のエネルギー依存性。 

 

4   まとめ 

軟 X 線ビームライン BL-16A にて、TbNiC2 の

CDW と反強磁性の相関を Tb の 4f 電子の側面から

調べるために Tb-M5 端での共鳴 X 線散乱実験を行

った。実験の結果、4f 電子による反強磁性秩序を示

唆する強い共鳴反射を観測した。また、磁気秩序温

度よりも高温側の常磁性相においても共鳴成分が存

在する興味深い振る舞いが見られた。今後、アジマ

ス角・偏光依存性や磁場中測定等から、4f 電子秩序

状態をさらに詳細に調べていく予定である。 
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