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#�+�, . (�� ��)����& �� ��� ���(�������" $�E=�)�5'
��5 �"�����" ��� ��� �� �
�	� ,�8 . (�� /� #�+�,
. (�� ��)����& �� �� �>	��	� ��"	����� ���"��" � ��
=��� 1#�&� ��� ���������"����� �! �� ���� !��� �������
��� �������"����� �! $� ���� �� �� ���� ���	� �� �
�	�
+�8 . (�� $�)$�� #�+�, . (�� ��)����&� #���� ����
���� ��� *�������" (�"	�� �� ��� *���������� ��� !�� ��!'
�������& ����� ����7 *�������"� ��� ��� �����������(� ��
������� ������� ��� (�� ���������� ���� ��� *��(��	�" 
��*����� *�������" (�"	���02,3 �� ��������� � 4��� *�����'
*"� ��"�	"�����0223 ��*����� ���� ��� ��"" (�"���� �� �
�	�
2 .�
/���� �� ����� �� ����� ��� ��F	����� 
 ��� ��A�����

���"�� �	� �� ��� (����	� �"�����" ���� �� ��(� ����	����
��� 5. ����	������� !�� 5	����� �� *��� "�����'
��	� ��"�����)�/= �"�����" �� ���� �"5"� 
 � *���*�
������ ���� !��� ��� �*�� ����	�� *�������" #�5E&� ���
����	��� ��� � �"� ��*������� �! 5. !�� � *�������
������� ���*"�D ��� =��� 2#�& ��� #
&� �� �� �7*�����
!��� ��� �
�(� ���	����� 5	 ������� ��� 
� �7�������
!��� ��� 5��(��" �� ���" �
�(� 2 . (�� ��)���� ��
��� 4��� ������ ���� #
	� �����*����� 
 ������ �����'
*������� �! ��� �"�����" ��&� 
���� �	�� ������ ���� ���
���(�������" (�"	� �
�	� 1'1�2 . (�� ��)����� �������'
��"" � �! ��� �������'�������������� ��"��� �� 	���������
!��� �>�� #18&'#1B& �� �**����7� ��� ���������"����� *�'
������" �! 5	 !��� 5	����� �� *��� "�������	� ��"�'
����)�/= �"�����" �� ���� �"5"� �	�� 
� �
�	� 1�@'2�1
. (�� ��)���� �� �� �� 
� ���������� ���� ��� ���	"�� 
 
��G�""���� �� �"�D02,3 ����� (�"	�� ��� !�	�� �� 
� ���*�'
��
"� �� ��� ���	"� �� =��� 2#�&� ��	�� �� ��� ����	�� ���
*�������" (�"	��� �(�� �! �� 	�� ��A����� �"�����" ����02+3
�� ��������� �� ���� �� =��� 2#
&� �� �� ��������� ���� ��
������� ��� 
� ����	�"" �7������� !��� ��� �� ���" �!���
��(���" � �"��� ����� ����� ���� �� ����� ������� �	��'
���� ��"" ��� �7�������� �! ������� ��� 
� ���� �	Æ�����" �
���� �� ����	���� �� ��� "���� ��������

�� ��������� ������� ������ ��

���� ����

�� ����	���� "���� �� �����"�� �� � ������� �����������
���� ��� �"�����" �� ��"(���� 	
��
 ���� �� �����������

�� �
�� ����� �� ��������� �
� �
����������� ����������

����� ���� �� �	**��� ���� ��"(��� ��"��	"�� �� ��4"'
����� ���� ��� 5��(��" �� ���" �� ������ ��� *��*�� ��'
�����"�����)���������"����� �! ��� �������� �! ��� ��"(���
���� ��� ��4"����� ���� ��� �� ���"� ��� ���* *�������"
����� ��	"� 
� �7*"����� !�� � ���� (�"���� 
����� � H���
���� �� ����� �� ��(� ����	���� ��(���" �"������������"
����� !�� ��� 5��(��" ���*�	��� �� ��� ���	�*���� ����

(a) CV: EC/DMC, 1M LiPF6

(c) CV: Tri-Glyme, 0.5M LiTFSA

(b) CVA: EC/DMC, 1M LiPF6

(d) CVA: Tri-Glyme, 0.5M LiTFSA
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(e) Relaxation process

4'-# �� �	���
� ����	� ����
���� ���3��� � ���
��  ! �!����
����������! ��$� �
� �!���� ����������! (��� ����
����
��������! ��$*� ��� �$ ��� �	�%��+� ��#< �$&�� � � �$*
��� %��+� �
 6�74�&8���%� ��������!�� �� �$&�� ��� �$
��� %��+� �� �$&�� ��� �$* ��� %��+� �
 6�/4+*&�����!��
��������!�� �� �$&�� �
� ��� ��������� ���	�������
 �"����
�
�
� ��� ����"����
 �������  ! ��=	���
 �
 ��� ��!���� �� 3
�
��� ���� ��� �� ����� ��� �����
� �
 ���# /�� ������ �������� ��
%��+� (�� ��������  ! ������
� 	��
� ��
��
��� �!��������
��� ���� ���5���#

��"(���� �! I"����� ��"��	"��J �� I����� "�>	��J ������
��4"����� ���� ��� �� ���"�

���� �� ����������� �!"������������ �

H� 4��� ����� �� 	�� �� �"�����" �� ���������� �! ���'
��� "��� �" ��" ������ " ����� #����" ��& ��"(��� ���� �
$��=� ��"� 0�=�< 
��#���F	�����������	"!�� "&������
�#5=���&�

�3D ��� ��������������� �! ��� �"�����" �� ��
����� �� 	**"������� =��� 2�
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(a) CV: 1 mV/s; Triglyme, 0.5M Mg(TFSA)2

(c) CV 5 mV/s: Triglyme, 0.5M Mg(TFSA)2

(b) CVA: 1 mV/s; Triglyme, 0.5M Mg(TFSA)2

(d) CV 1 mV/s: Mg/Cs-TFSA ionic liquid
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Electrolyte
Mg/Cs-TFSA ionic liquid
Mg(TFSA)2 : Cs(TFSA) = 1 : 9
in atomic ratio

The insertion/extraction amout 
about 70 mAh/g
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(e) XRD after being kept at 1.5 V in Mg/Cs-TFSA

(f) EDX after being kept at 1.5 V in Mg/Cs-TFSA

Elements  at.%
Mg  10.9
Mo  48.3
S  40.0
Cs    0.8
Cu  UDA
N  UDA

Mo S

Mg Cs

4'-# �� �	���
� ����	� ����
���� ���3��� � ���
��  ! �$ �
� �$* ��������������� �����> ��� �$ ��� %��+� �

%��/4+*��&�����!�� ��������!�� �� �$&�� � � �$* ��� %��+� �
 %��/4+*��&�����!�� ��������!�� �� �$&�� �
� /���� ���� ��
��� �$* ���3�� ��
���� ��� �$ �� � ���������! ���� ���
 ���� �< �$&�� ��� %��+� �
 %��/4+*��&�����!�� ��������!�� ��� �$ ��
�$&�� ��� %��+� �
 %��/4+*��&��/4+* ��������!�� (���� ��� ������ ����� �� �����
� ��� %� � �� ? � � @ ��� AB� ���3���
� ���
��  �����&����� ��������� �� �#< $ ��# 6�&6�� ��� ��� �
 %��/4+*��&��/4+* ��������!�� �
� ��� 8�A �����
� �����
�
�
� ����������
 ����� ��� ��������� (���� CD�*E ���
� ��� �����
�� ���� (��� 	
�������� �	����������!  ! �	� +8%�8�A
�
���	��
�# '
 ��� �
� � � 6� ����� (�� 	��� ��� ��� ������
�� �6� �
 �#<% 6�/4+*� (���� 6� ������
�� (�� ���������  ! ���
����	� ������� ����� �
� �
 ��� %� ����� (�� 	��� ��� ��� 2	��� ������
�� ��#�# ��� %� ������
�� �
 ��� ���� ��������!��� �
�
�
 ��� 6� ����� �
 � ��������� �	 � (��� ������� 3���� (�� 	��� ��� ��� ������
�� ��#< % 6�/4+*&�8%8�/4+*�# /�� �$*
���� �
 � � (�� ��
� ����� ��� �$ ���� �
 ��� (��� ��� 	�� �� ��� ����  ��)�� ����#

=��	�� + ����� ��� �	�����'*�������" *��4"�� #(�"���'
�������& �
������ 
 ��� � �"�� (�"������� #5.& ���
� �"�� (�"������� ���� ��������*������� #5.�& ��
��� *�������" ����� �� ��� ����*� �� 	���� $�E=�)�5'
��5 �"�����" ��� �� 
�!���� 5	 ������� ��� �7�������
�� +�8 . (�� $�)$�� �� ��� 4��� ���� !��� ��� �5E
*���� �� ��� ������ ���� �� =��� +#�&� �!��� ��� ����'
�����"����� �! 5	 �������� ��� �5 ��"��	"� �� ��4"�����
���� ��� �� ���"� ��� �� � �����>	���� ��� ������� ���

� ��������)�7������� �� "���� *�������" (�"	�� #�� ��'
�������"����� �! ��"(��� �� ���	� �� � "���� *�������"&�
�(�� !�� ��� 5.� ���� #��*� �� 1�- . (�� $�)$�� !��
-� �� ��� ��������*������� ����&� ��� 5.� *��4"� ��
=��� +#
& �� �	
�������"" ����"�� �� ��� 5. *��4"� �� =���
+#�&� /���(��� �� ��������� �� 	���� ��� ����" �� ��"(����
��� 5. *��4"� �� =��� +#�& �� (�� ����"�� �� ����� �
'
������ !�� �5'��5 ��"(���� 
	� 5.� *��4"� #��*� �� 1�-
. (�� $�)$�� !�� 2�& �� =��� +#�& �� (�� ��A����� !���
��� ����� *��4"��D � ��� ������ *��� �**���� �� � ������
*�������"� �� �""	������� �� =��� +#�&� ��� ������� ���
��(� �� 4�� ��� ���� ���
"� ������ ���� ��� � ������� ��'
"�7����� ���	��� ���"� ��*� �� 1�- . (�� $�)$�� !�� 2� #��
��� ��������*������� ����&� ����� ��� "���� ��"(���

��"��	"� �	�� �� ����" �� ���� ��� ��4"����� �� ���	* 
��� ���� ���
"� ����� �� ��� �� ���"� �� ��� ������� � ��
��� ���� �! ���"" ��"��	"� ��"(��� �	�� �� �5'��5� �!
��� ��"(��� ��"��	"�� ��4"����� �� ���	* ��� ���
"� ���� ��
��� �� ���"� ��� ������� ������ ��(� �� 4�� ��� ���� ���'

"� ���� �(�� ���� ��� ���*"� �� ��*� �� 1�- . (�� $�)$��

!�� �
�	� -�� ��	�� �� �� �7*��������"" ����"	��� ����
��� 5��(��" ���	��	�� ��� ��� "���" *�������" ������
�� ��� �� ���" !�� ��� �������� �! ��� ��4"������� �! ��"(���
���� ��� ���	�� ��� ����7 *�������" �! ��� 5��(��" *����
��	"� 
� �� ���� �� 2'+ . (�� ��)�����
�� ��� ������" �>	�"�
��	�� ��� ���� ���	*��� �� �!

��� ������� �� ��� *�������" ����� �� #������*������ ��
��� ������)��������� ���	�� �� ���� *�������"& �� ���
�� ���" ��	"� 
� ��(�� 
 

�� K
�� �7*#����	
 &�
� �� �7*#����	
 &

�

�����
�

� �� �7*#����	
 & ����� ��� ���"" *��������
!	������� ��� �	������� �� ���� ������ ��� �� ���"� �� ��
��� �	�
�� �! ����� �� ��� ����� ��� 	 �� ��� %�"�C����
��������� ��� 
 �� ��� ���*����	��� ��� �	�
�� �! ���
����� �� �� �� ��*������ (�"	� �! ��� �� ���" ���	��	���
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��� ������"" �� ��	"� 
� "���� �� ���""�� *�������" ������
���"� �� ��	"� 
� �����	� �� ��� ���*��� *�������" �����
���� ��� ��������� *������ �! ������� ���	����� �� ��� ��'
������ �������� �� ����'��*������� ��� ������� ��� ����" 
������ ��� �������� ����� ���� ��� "���� ��� ��	�� ��
����� �! ��������� ��� �������� �������� ��� 
� ��A�����
!��� ��� ������ �������� �� ��� 5.� *��4"��

���� �# ����������� �!"������������ �

=��	�� 6 ����� ��� ���	"�� �
������ ���� ��� 	��
�! �"�����" ��� !�� ��� �������	� 
����� � ����� ��
	��� � "���� ��"��	"� ��"(���� ��#�=�&�)����" ��
�"�����" ��026� 2-3 ��� ����� "�>	�� ��#�=�&�)5��=�
�"�����" ���02?� 283 ��� 5. *��4"� ���������� ���� ���
�"�������*������� �! �������	� �� ����� �� 	**"����'
��� =��� +� ���������"" � �� �!��� 	�� � $�'����" �"��'
����� �� � ��*������ �"��� �	
� ���� � ������� 4"��� �� �
��!������ �"�������� ��� ���� ���� ��� $� ������� ��� ���
���"	��� �� ��� �"�����" ���
�� ���� �� =��� 6#�&� ��� �������� �������� �"���" ��'

�	�� �� � ������ *�������" #�
�	� 2�8 . (�� $�)$��� �����
�
�	� 2�, . (�� ��)����& �� ��#�=�&�)����" �� �"��'
���" ��� %������� �� ��� 5.� *��4"� #��*� �� 1�- . (��
$�)$�� !�� 2�& �� =��� 6#
&� ������� ������ *�������"
*��� ���" �**����� ���	�� +'6 . (�� $�)$�� #*��� ��*
�� �
�	� +�8 . (�� $�)$��& �� ��"" �� ��� ���� �! $� ��
=��� +#�&� ��	�� ��� ����'�������� �� ���� ��� ��(� ��
��� ���� ���
"� *�������" ����� �� ��� 5��(��" ���	��	�� ��
��"" �� $� ����� =	���������� �� �� !�	�� ���� ��� ��������
�������� ������ �� ���	� �� +�+'+�8 . (�� $�)$�� 
 ���
��!�" *"�� �! ��� 5.� *��4"� #����� �� =��� 6#
&&� �� ��'
��� �� ���� ��� �������� �������� ����*��	�	�� 
 	����
���� *����� *��*���� �"������������"" � �� ��(� ����
��� � �"�� (�"������� �� � !����� ���� �! - �.)� �� =���
6#�&� % �������� �� ��� ���� ����� ��� �	����� ������ 
�� ��� 5. *��4"� ��� 
� ��*"�4�� #
���	�� �� �� �
�	�
��(����" *��*�������" �� ��� ���� ����&� ��� �������	�
�� ������������ 
 ��� ��A	���� ������" ����)������ ���
*�����"� �	�!��� �� � ���"" ���	�� �! ��� ���������� ���
�����>	���" ��� *��� �� ����" ��������
"� �� ��� � �"��
(�"���������� ��	�� ��� �������� ��� ������ *����
�� �
�	� 2�8 . (�� �� >	���'��!������ ��� �"���" �
'
���(��� �"���	�� ��� >	��� ��!������ �� �"����" *����(����
�� ��#�=�&�)����" �� �"�����" �� #�
�	� ,�6 . (� ���'
*����(���� ��� !�� �����"�� ��� 	**"������� =��� +&�
����� �� �"��� �� ��� (�"	� 
 ��� *��(��	� 4��� *�����*"�
��"�	"������0223 ��� �������	� ��������� �� ��� ������
*�������" #�
�	� 2�8'+ . (�� ��)����& ����� �� ���	�
!�� ��� ���*"� *��*���� �����	� 	���� ������
��� �*������� ���*����	�� �� � �� ������" *��������

�! ��� ������ ������
	���� �� ����� �! �������� ��� ������'
� ������� �� ��� *��(��	� ����� 
 /������� �" �"02?3
��� ����� �� �"�0283� 5��=�'
���� ����� "�>	�� �� ���'

"� �� �"�(���� ���*����	�� �
�	� 1-,'2,, Æ5� ��� ��'

������ ��*������� ��� ������ �����"	���� �! �������	�
��� 
� ��(����
" ���� �� ��� �"�����" �� ���*��� ����'
��� *����(������0283 �! ��	���� ����� ����� "�>	��� ��(� ��
�"�������	���" ��"(��� ���� ��� ��4"����� ���� ��� �� ���"
�����	� �� ����7 ���������� ��� ��� ��������� !�� ���
	�� �! 5��(��"'*���� *�����(� �"�������� ��� � *���" 5.
�! ��� 5��(��" *���� �� 1@, Æ5 �� ����� �� 	**"����'
��� =��� 6D �"�� ���� ��� 5	 ������� ��� �7������� ��
+�8 . (�� $�)$��� =��	�� 6#�& ����� � 5. *��4"� �
'
������ �� 1-, Æ5 #62+ �& !�� ���� #H�& �� 	���� �
��#�=�&�)5��=� �"�����" ��� �!��� ��� 5. ���� ��
=��� 6#�&� �	������(�" ��� ���*"� ��� ��*� �� 1�- . (��
$�)$�� !�� 26� #��������� *������&� H� ��(� ���4����
���� �� ������� ���� ����" �������� ���� ��� �� ���"

 ;�� �� =��� 6#�& ��� ��; �� =��� 6#!&� ��� 5�
������� ����" ������ ���� ��� 5��(��" � ����"� *��
�
" 
�	� �� ��� "���� �������� �! 5� �������� �"���	�� ��
�� ����� ���� ��"� ��*������� �! �������	� �� ��Æ�	"�
�� ���	� �� ���� �"�����" ��02@3 #
	� ��� �"�������*���'
���� �! �� ��� 
� !���"������ �� ��#�=�&�)5��=�'
$��=� �"�����" ��02?� 283&� �� ��(� ��	� ���4���� ���
�"�����" ��� �����"	���� �! �� ������� ��� �=� ������
�� ��� ��#�=�&�)5��=� �"�����" ��� ��� ���� �� �	��'
�
"� !�� ��(���������� �! *�����(� �"������� �������"� �!
��%� �� ���� ��� ��
�"�� �! �� ������� ��� 
� �����4'
����" �������� �� ��"���(�" ���� ���*����	��� #���	��
1-,'2,, Æ5&�

$� ���
	�����

=��� ��� *������ ���"� �7*��������" ���	"��� ��� ����7
*�������" �! ���� �� �	��" �"��� �� 2'+ . (�� ��)����

������"��� �! ������ �*������ �� ��� ������������ �� ���
*��(��	� �����02,3 ��� �������"�����)���������"����� *�'
������" �	�� 
� ������ ���� ��� ����7 *�������" �! 5	
����" #,�+ . (�� /�& �� ����� �! ������� ������� �"��
�� ���� ����� ��� !��� ���� 5	 ������� ��� 
� �7�������
�� �	�� � "�� *�������" #1�2 . (�� ��)����& �� �/=�
����� �� "���� ���� ��� ������ �����"	���� *�������" �!
5	 �� �/= #�
�	� 1�8 . (�� ��)����&� �� � ���F��� ��
����� �! ������� ������D ��� �**����7� ��	� 	
�� ��


�������� �� �
� �
������������� ����������

����	�� ���� *�*��� �� ��(� ���	��� ���� ��"(���
��"��	"�� ��4"����� ���� ��� 5��(��" �� ���"� �� �� ��'
��������� ���� ��� ��"(��� ���� ��	"� �A��� ��� �������"
*�������" �! ����" �"������� =��	��� + ��� 6 ������" 
�	**���� ��� *������ � *�������� ����� ��������� 5��(��"
���*�	��� ��(� ���*�� *�������" ����� !�� �������� �(��
�! ��� ��4"����� �� ��" �	�!���� �	� ����	����� �� ���
�A������ ��� ��'�������"����� �! ��"(��� �� �"�� 
� �
*"�	��
"� ���������� H��� ��� ��"(��� ��'�������"�����
���	�� ���� ��� ����� �� ���"� �� �� �7*����� ���� ��� �"��'
����� *�������" ���	"� 
� "������ �	� �� ��� ������ ����� 
�A�����02B3 =��	�� - ����� ��� �����*� �""	�������� ��� *�'
������" (���	� ���������� �� ��� �� ���"� ��� ��C� �! ���
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?

��'���� #�� 5	'����& �� ��� �� ���" ���	��	�� �� (�� �"���
�� ��� ��C� �! *�"�� �/= �� �5 ��"��	"�� �� ���� ��� �� 
��4"����� ���� ��� �� ���"� H��� ��� ��"(��� ��"��	"� ��'
�	*��� � ������ ���	�� ��� ���� ���
"� ���� �� ��� �� ���"
�� � ����	�
���� �! ��� ������ ����� ��� ������� ��� 
�
"������ ��" �� ��� "��� ���
"� ������ 5����>	���" � ���
����" ������� ��� 
� �7������� !��� ��� �� ���" �� � ��"�'
��(�" "�� *�������" #����� !��� ��� "���'���
"� ����& 
 ���
*�������" ����*� ���������"" ��� ��"(��� ��	"� �����'
*"���" ��4"����� ���� ��� �� ���"� ����" � ��" ���	�� ���
����(�'�������" �	�!���D �� �	�� � ����� ��� *�����"� ��� �
���� ��� ��4"������ 
 ��� ��"(����
�� ������ ���� �(������ �! ��� ��"(��� ��4"������� �7'

*��������"" � �� ����	���� ��� � ��������� #E����'@&
;'�� ��A������� #;��& ����	������� !�� 5	�����
��� ���� ����� �	Æ�����" �� ��� ��� 5	����� ���
���� �������� ���� ��� �/= ��"(���� =��	�� ? �����
� *���" ;�� *��4"�� �
������ !�� 5	����� ��� ����

�!��� ��������� ��� �	���� ���������� �� �� !�	��
!��� =��� ?#�& ��� #
&� ��� ;�� *���� �! 5	�����
�������� ���� ��� �/= ��"(��� ��� !�	�� �� ���!� ������
"���� ���"�� ����� ��������� ���� ��� "������ *��������

������ �"����" "����� 
 ��� ���������� ��	�� �����
�� �� ���������� ���� ��� ��"(��� ��4"������� ����� ����
�	������� ��� ���	"�� ����� �� =��� 2#
& ��� 
� ������'
�
" 	���������� =	���������� ���� ���*����� =����
?#�& ��� ?#�&� ��� ;�� *��4"� �! ��� �������� ���� ��
!�	�� �� ������ ������" !��� ���� �! ��� ����� �����
���� �� ��� �! ��� ���� ��������"" ������� ���*"� �	�'
��� ���������� ��� ���������"" �	�� � ������ �� ���'
����� ���� ������� ��" ������ �� ��� �������� ����� �!

4'-# <� +�������� ���	�������
 �� ��� ��!���� ���	��	�� ��
������� ����� �
� 2	��������� ����
���� ��� ��� �����
� �
 ���
��!����# 1����	� �
3�������
 �� ��� �����
� �����	��� �����
�
��
 ���	�! ��� ���� ��� �� ���� �
 ��� ��!����  	� (��� �
�
3�������
 �� �����
� �� � ����	� �
�� �� ��� �����
 ���� ���
�����
� ���� 
� ������  	� ��  � ������� �� ���� ��� �� ����� �

��� ��!����#

���� ��� ������ #� ������� � ����" ������&D ���
� �������� ���	��	��" ������ �� ��� 	���� ��(�����������
����� ������� �� ��� ;�� *��4"�� �	����� ���� ��� �/=
��"��	"�� ��� ��4"����� ���� ��� 5��(��" �� ���" ��� "�'
����� �� ��� ���� ���
"� *�������" ����� 5	�����" � ��� ��'
���������� �	�
�� �� 	������� 
	� �� L	���� !��� ���
;�� *��� ���!��� �� ��	"� 
� ������ ���""� �� ��� ��'
*����� ���� ��� ����"�� ��;�'�"	���� �� ���"� ��� �������
������� ��"��	"�� �	�� �� �/= �� ����������"��0+,� +13
����� �	**���� ��� *������ ���""��� *��������� �! ���
5��(��" *���� �� ����� �! ��� �������" �Æ��� � ��	��
�� ��(� �	�����!	"" �������� �� �(������ ���������� ���
��"(��� ��4"������� ���� ��� 5��(��" �� ���"�

Lo
ga

rit
hm

 o
f i

nt
en
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 / 
a.

u.

3028262422

4πsinθ/λ / nm-1

ICSD Cu2Mo6S8

ICSD Mo6S8

Mo6S8: 
Immersed into 
THF solvent

Mo6S8: Dried

(d) 

(c) 

ICSD Cu2Mo6S8

Cu2Mo6S8: 
Dried 

Cu2Mo6S8: 
Immersed into 
THF solvent(b) 

(a) 

4'-# ,� /!����� A���! ��=������
 ���3��� (��� '�+� ���� ��
%��+� �
� �	�%��+�> ��� ����� �	�%��+� � � �	�%��+�
�������� �
�� /54 ��� ����� %��+� �
� ��� %��+� ���
������ �
�� /54# /�� A���! ��=������
 ����	����
�� (���
3����! ��
� ��� ����� ������� �
� ��
� ��� ��� ���� ����
���� �	���������! �������� �
 ��� /54 �����
�  ! 	�� �� ���
���� ��������!# /�� ������ ��
�� �
������ ��� AB� ���)� ��
��� ����� ���	���! ������ ��� ���	���� �������
����
 �� ���
���) �����  �����&����� ��� ��������
 ���� AB� ���) �� ���
���	���! �����
� 	
���
���  �����&����� ��� ��������
�#
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%� 
��
�	���& ����'�

�� ���� ����� �� ��(� �7*���� � ��� !���	�� �! 5��(��"
���*�	��� ���� ��� �7*����� �� � *�����(�'�"������� ��'
�����" !�� �������	� ���������
"� 
�������� #��%�&� ���
����� ���� ��� 5��(��" ���*�	��� ������������ 
 �	'
�
��� �� �"�0-3 ��� ���"" �� �7��""��� ��������� !�� ��� *���'
��(� �"�������� 5��(��" ���*�	��� *������ ��(���" ������
������ ��� ��� ���� ���
"� ����� ��	"�  ��"� ��� �"�������
*�������" �! �
�	� + . (�� ��)����� ��	��" �	�'
����C��� ��� ���� �"	���� ��	"� *������ � ���� ����7
*�������" �! �
�	� 2'+ . (�� ��)����� ��� ��"���� ��'
�	"�� ��� 
� ����� �� !�""���<

1� �
�(� �""� ��� ��	���" ������ �� �� �	�� ���7�����
��� �"������������" �������� �! 5��(��" ���*�	��� ��
��� ������� ����� ���F��� ���� 5	 ������� ��� 
� �7'
������� �� � �/= ��"(��� �� � *�������" #1�2'1�? . (��
��)����& "���� ���� ��� ����7 *�������" �! ����" 5	
#�
�	� 1�8 . (�� ��)����&�

2� �����!���� � ������� ����������� ���� ��� �"�����" ��
��"(��� �� �����*����
"� �� �(��� ���� ������� �����
��������������

+� �� ���� ����� �� ���	��� ���� ��"(��� ��4"������� ����
��� 5��(��" �� ���" ��	"� ������ ��� *��*�� �������'
"�����)���������"����� �! ��� �������� ����" � ��4"���'
���� �! ��� ��"(��� ��"��	"�� ���� ��� 5��(��" ���	��	��
#�� ��"(��� ��'�������"�����& ��	"� ��	�� ��� ������
�������� �! ��� *�������" ���� �� �
�	� 1�2 . (��
��)����� �	� �� ��� ���	*����� �! ��� ���� ���
"�
���� !�� ��� ����" �������� H� ��(� �"�� �������� ��
�(������ !��� ��� ;�� ���" ��� ���������� ��� ���""���
*����������

6� �� 	���� "���� ��"��	"� ��"(��� �� ����� "�>	���� ��
��(� �	�����!	"" �
���(�� ��� ��"�7����� *��������
�� ����� �� =��� + ��� 6� ����� ��� �������"����
������� ��(� �� 4�� ���� ���
"� ������ ����� ������" 
��������� ���� ��� 5��(��" ���*�	��� ��(� ��(���"
����� !�� ��������

��	�� ��� !����
�"�� �! ��% ���*���
"� �� $�%� ��	"�

� �����4����" �������� ���� ��� ���� *�������" �!
��� 5��(��" ���*�	���� �! �� ��	"� �7*"��� ��� ����'
*�������" ������ ����� �! 5��(��" ���*�	��� #�! �
�	� 2'+
. (�� ��)����&� /���(��� �� ����� �� �����(� ��� ���'
����	� 
����� �	�����!	"" � �� ��(� �� 4�� ���� �	���
"�
�"�����" �� �� *��(��� *����(����� �! �� �"������� �	�!����

�((��"�)

�*� ��" ) ( �������  + 
*�,��� � -( .�" �� ��/

H� ��(� ���4���� ���� ��� �7������� *�������" �!
5	����� �� �/= �� �
�	� 1�2'1�? . (�� ��)����� ���


 ��� � �"�� �! � �"�� (�"������� � 5	 �� 5	�����
��� 
� ��*"���� 
 ��� ���� ����� ���� ��� �7��������
�! 5	 ���� !��� 5	����� ��� 
� ���� �� �
�	� 1�2'
1�? . (�� ��)���� �� � �/= ��"(���� �� ��� �����
����� ��� ������ �����"	���� �! 5	 ����" ���	�� �
�(�
1�8 . (�� ��)���� �� �/=�01+� 163 ���� ������	�� ��'
"����� �� �����������(� �� ������� ������� ����� ��	"�

� ��	��� 
 ��� ��4"������� �! �/= ��"��	"�� ���� ���
�� ���"� /����!���� "�� 	� ����	�� 
 ��������� ���� ���
�7�������� *�������" �! 5	 !��� 5	����� �� 1�2 . (��
��)�����
=��	�� 8 �""	������� ��� �"������������" *�������" ��'

������ ������� �"" �! ��� *����
"� ��������� ���"	����
��� ��4"������� �! ��� �/= ��"(���� H� �������� ���
�"������������"'�>	�"�
��	� ������ �	**����� ���� ��� �7'
�����(� �������� ���	�� �� ��� ������� �"������� #H�&
��� ��� ���	���(� �������� ���	�� �� ��� ��!������ �"��'
����� #��&� ����" �

H� < ������ � ���� M����#�/=& M 2���
#2&

�� < ����#�/=& M 2�� � ��� #+&

����" < ������ M 2�� � ���� M�� M 2��� #6&

����� ��� ������ ����#�/=& ������� ��� �/='��"(����
�������	� ����� ��� ���� �� 	��� ������� �! ����� !��
��� ���� �! ���*"���� � ����� ��� �"������������" *����'
���" 
�"���� �� ��� �"������������" �>	�"�
��	� �� ��(��

High energy

Low energy
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H
F)
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n
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n 

of
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H
F)

MgMS system CuMS system

3 V

1.2 V

Mg + MS + THF

MgMS + THF

Mg + MS･THF

MgMS･THF

Mg2+(THF) + 2e- + MS･THF
(definition)

3 V
(a)

(c)
(e) (f)

(g)

(h)

(d)

(b)

1.2 V
1.7 V

0.5 V

Mg + MS + Cu2+(THF) + THF

CuMS + Mg2+(THF) + THF

MS･THF + Cu2+(THF)  + Mg 

CuMS･THF + Mg2+(THF)

Cu + MS･THF + Mg2+(THF)

Mg2+(THF): THF-solvated Mg2+ ion

MS: Mo3S4 or (1/2)Mo6S8
MS･THF: Mo3S4 infiltrated with THF

Cu2+(THF): THF-solvated Cu2+ ion

THF infiltrates into Chevrel crystal

Contradictive relation 
against thermodynamics

1.5Å1 5Å

4'-# .� /�� ��������������� ����
���� ������� ���	������
� ���
�� ��� ����� �� �������
� �
��	��
� ��� �
3�������
 �� ��� ����
��
�# /�� ��������������
���� ���
���� �� ��3
�� �� �� ��  �
��	��
��� F ����� ? ��	 �� � ������
��# /�� �  ��������

%+ ��
���� %��+� �� ��&��%��+�#
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�������� M 2���� K ������ M ��� M 2���� �
#-&

�2��� K 2#���� � ����& K �������� � #������ M ���&

� 2��#��&�
#?&

����� �>� #?& �� �>	�(�"��� �� ��� ������ �>	������ � ��
��� =����� ��������� ��� ��� �"������������" *�������"
�� �>	�(�"��� �� ��� ���(�������" �������" *�������" !��
��� ��	���" �������"�� H����	� ��� ��4"������� �! ���
��"(���� ��� ����7 *�������" �! ���� �"	���� ��	"� 
�
�
�	� + . (�� ��)����� ���� ��� �� ��(�

�������� � #������ M ���& K 2��#+.&� #8&

����� ���� �������� �� ������� 
 ��� �������� #�&�
��7� �� �������� ��� ���� ����� 5	 ���� ��� �7�������

�"������������"" !��� 5	����� �� �/= ���� ��� ��
��!������ �"�������� ����� ��� �������� ������� 
 ��� ����'
���� #
& �� =��� 8� ����� �� �������� ��� �"������������"'
�>	�"�
��	� ����� �� ��""�

H� < 5	���� � ���� M5	��#�/=& M 2��� #@&

�� < ����#�/=& M 2�� � ��� #B&

����" < 5	���� M����#�/=& M 2��

� ���� M�� M5	��#�/=& M 2��� #1,&

����� ��� �"������������" *�������" 
�"���� �� ��� �"��'
����������" �>	�"�
��	� �� ��(�� 
 

� 2���

K ��	����� � #������ M ���& M ���������� � ��	�������

K #��	����� � ��	�������&� #�������� � ����������&

M ��������� � #������ M ���&�

� 2��#+.& K �������� � #������ M ���&� #11&

����� ��� 	����"���� �>	����� ��	"� �"���� �>	�" C���
�7*��������"" � 
���	�� �� ��(� ��� ����"�� ����7'
*�������" (�"	�� �� �	� �7*��������" ���	"��� �� �����
�� =��� 1 �� ��� 
�� ��7��
�� ��� ����� ����� �� ��� *������� �! �/= ��"(���� ���

��"(��� ��"��	"�� ��4"����� ���� ��� �� ���" "��� � ������
����� �� ������� 
 #�& ��� #�& �� =��� 8D ����" �

������ M�/=� ������ 	 �/=� #12&

5	���� M�/=� 5	���� 	 �/=� #1+&

����� 	�/= ������� ��� ����������� ��"(��� �� ��� �� �'
��" #
	� ��� �	�
�� �! ��� ����������� ��"��	"�� �� �	�'
����" 	������&� �� �	�� ������ �� ��� �7����� �� ��
5	 ���� !��� ��� �� ���" �� � *�������" �� "�� �� �
�	�
1�2 . (�� ��)����� ��� ����" ����7 ��������� !�� ���

���*����(� ������ ������� 
 #�& ��� #!& �� =��� 8� ���
��(�� 
 

������ 	 �/= M 2�� � ���� 	 �/=M�� M 2���
#16&

5	���� 	�/= M����#�/=& M 2��

� ���� 	�/= M5	��#�/=& M�� M 2��� #1-&

����� �� ��� �"������������" �>	�"�
��	�� ��� ������
�>	������ ��� ��(�� 
 

������������ � #���������� M ���& K 2��#1�2.& � ,�

#1?&

��	��������� M ����������

� #���������� M ��	������� M ���& � 2��#1�2.& � ,�#18&

=��� �>� #1?&� �(�� �! ��� ��"(��� ��4"������� ��'
�	��� ������ 	 �/= �� ���"" ���
"� �� ����� �! ������'
� ������� 
���	�� ��� :�

� !��� ����� �! ��� ���'
*�	�� !�������� �� 
�"�� C���� �"�� !��� �>� #18&�
5	���� 	�/= �� �������" ���
"�� 
	� �� �� ��� ��	�

 ��� !�""����� ������� H� ��(� �� �>	����� ����������
���� ��� ������ �����"	���� �! 5	 ����" ���� ��� �� ��!'
������ �"�������� ����� �� ��*����� 
 �������� #�&D

#���������� M ���������� M ��	&

� #���������� M ��� M ��	�������& � 2��#1�8.&�#1@&

����� ���� ���� ���������� *"� � �� ��"� �� ���� �>	�'
����� % �	
�������� �>� #1@& !��� #18&� �����>	���" �
�� �
���� � (�� ������	��� ������� ����� ��"�����

��	��������� � #���������� M ��	& � 2��#�,�-.& � ,�
#1B&

�>	����� #1B& ��������� ���� 5	���� 	 �/= �� 	����
"�
�� �������
"� �� ����� �! ������� ������� �� ��� 
����
�! ��� *������ ;�� ���" ��� #=��� 2 �� ��� 
�� ��7�&�
��� ���� ���*�	�� �
���
�� ��� �/= ��"(���� ��� 	�'
���
"� �� �������
"� 5	���� 	�/= ���*�	�� ��	"�

� �����*���� �� ���� 	 �/= ��� 5	 �� ��� �/= ��"'
(���� �� ����� �� �������� #�& �� =��� 8� �� ����� ������
!��� ��� ����� *���� �! ��� 5	 �"������ �� ��� 
� �7'
*������ ���� ��� �������" *�������" �! *	�� 5	 ����" ��
"���� ���� ���� �! ��� 5	 �"����� �� ��� 5��(��" ���'
*�	�� ���������� ��� �/= ��"��	"��� �����

���	 � ��
�����	 � #2,&

����� �� �>	�(����� �� ��� �>	����� ���	 � ��
�	 #�� �/=&
�� ��� 
�� ��7�� ��	�� �� ��� 	��������� ����������" 
��� �7*��������" !��� ���� �� ��� �7����� 5	 ���� !���
5	����� �� �	�� � "�� *�������" �� 1�2 . (�� ��)�����
���*��� ��� !��� ���� ��� ����7 *�������" �! 5��(��" ���'
*�	��� �� �� ���� �� + . (�� ��)�����
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B

)(���-����� -��* "0

��-(�� (��(����� �

5	����� ��� � ������C�� �� � (��		��� >	���C ��*'
�	"�� � ��7�	�� �! *	�� 5	 #BB�BN&� �� #BB�BN&� 
#BB�BBBN& #=	�		��� 5������" 5��& ��� ����*�	"����

 >	���C �"���� �!��� (��		���� ��� ��7�	�� ��� ��'
���"�� �� 6+, Æ5 !�� 6@� ��� ���� �� ��� �����"�� ��
1,,, Æ5 !�� 26� �� �
���� ��� ����"�'*���� ���*"�� ���
�����"�� ���*"� ��� ��""�� ��� �����"�� �� 1,,, Æ5 ���
����� !�� ��������C������ ��� �	
��>	���" ��� ���*"�
��� 
�""'��""�� �� �
���� 4�� *�����"�� ���� � �	
������
��������� �!��� ��� � �������� ��� ���*"� ��� ���4����
�� ��(� ��� 5��(��" ���	��	�� 
 ��� ;'�� ��A�������
��� ��'��; ���" ���� ��� �� ���" ���	��	�� ��� ���'
4���� �� 
� 5��(��" ���	��	��� 
	� ��� ���*������� �!
�	"!	� ������ �� 
� "���� ���� ��� ������������ ���'
*�������� �� *��*��� ����� �� ���*��� ��� �� �D #�&
5	����� *�����"�� ���� �������� ���� ������������ � '
�����"���� �����0+23 ��� #��& 5	 ���� ���� �7������� !���
5	����� �"������� �"������������"" �� ��(�����

���.��.��� ����10�0

=�� ��� �7*������� !�� ��� ��4"������� �! ��� ��"(����
�� 	��� ��� ���*"� ���������� ����" �! ��� 5��(��"
*���� ��� ����� ��*	��� *����� #����� ��" 
���	� �	"'
4��� ���
��� E.�=� ���&� 
���	�� ��� ;�� *���� !���
��� ����� *����� �� � ��!������ !�� ��� ���	���� �����'
�������� �! ��� *��� *�������� ��� *����� ;�� ���'
�	������� ���� ���� 
 
���� ��*�	"�� �� ��*�""�� ����
�� �����	� � ������ ���!	��� ��"(���� ��*����"" !�� ���
*����� �������� ���� �/=� ��� ��*�""�� ��� ���"�� ��
*��(��� ��� �/= ��"��	"�� ����*��� !��� ��� �� ���"�

����� �*�-���� ��0�0

���� ���*����� *�����(� �"������� ��� *��*���� 
 
������� � E� *"��� ���� � ��7�	�� �! ��� 5��(��" ���'
*�	�� #����(� �������"&� ���
�� 
"��� #�	*�� 5 ?-� ��
����	���(� ������&� ��� E.�= #
�����& �� � ������ *��'
���� �! @<1<1� .����	� ����� �! 
����� ��""� �! �����'
�"������� � *� ���� ������	���� !�� ��� �"������������"
����� �� �	� �"�(� 
�7 ����� ��� *���� ��� 
�"�� '82Æ5�
�"" ��� �"������������" ����� ���� ���� ���� ��"(����'
�����)*������������� �**����	��� #%��"����� E'+,, ���
.E'+,,& �� ��� �"�(� 
�7�

��2� 3��"#�-���0

���� ���� ��� �	**����� �� *��� 
 ��� ��(����� $��
5��
�� ������"�� �������� ��� ��(�"�*���� E������
#�$5�& ��� 
 � :����'��'��� !��� ��� *����" 5���'
�������� =	��� !�� E�������� ������ ��� ������"�� 
������������ 
 O�� ��;� �! O�*��� ��� �	�����
��	"� "��� �� ����� ���� 5�����	 /���� !�� ��� ����� �7'
*��������" ��"*� ��� ��� �"�� �����!	" �� E��!� �	�����
�	���� !�� ��� ����	��������� ��� �� ���" ���	��	���
�� ��� *������ 4�	��� ���� ����� ����� �� .��� +
��!������0++3

:�; 1# %# 6������ ��� �����	�
� �	�	� 
� 	�� ������	

��� 	���� �
	��	��� �� ����
� �
��	�
� �7��
���������
'G�# 8
���(��� ���=� G#�# �@<@� ����
� ��
#

:�; %# 7�	� ��" �	�� 
� ����	�
�������� ���������� �� �����


� �
��	�
� ��� ����� H�I	���� �@,,� ����
� ��
#
:�; �# %# /������
 %# *���
� ��	��� ���� $�$ �<@#
:�; +# J��� /# '�����	 � J# +����� +# J�
�� /# ��� K#

%	���� 8# %���	 ��� �
����� 
� ��	����� �����	��

� ���� � ��������@#
:<; �# *	� ��� �	 ��� ��	��� ���� $45 .��#
:,; �# *	� ��� �	 ��� �� ����� ��	����� ���. �6 ��,�#
:.; �# *	� ��� %# �# 6��� 8# 6��� �
��� �	�	� !
��� ���L

�56 .��#
:L; G# *��� J# $������� 9# ��	��� J# -���� �# *	� ���

�
����� 
� �
"�� �
���� ���. �5$ ����#
:@; 8# 6��� %# �# 6��� 9# ������ �# *	� ��� �
����� 
�

����	�
������� ���. �� ��#
:��; 8# 6��� J# -���� �# *	� ��� �����	�� 
� ��	�����

���� �� L,�#
:��; �# 6�� �
�( �
����� 
� �##���� ����	�
�����	��  �@@.

�5 ���#
:��; %# %���	� �
����� 
� �
"�� �
���� ���� �67 .��L#
:��; +# J��� �# /�
�)� /# '�����	 � 8# %���	 ��� ���

����	�
�����	�� $�		�� ���� � ���#
:��; +# J��� *# /�
�)� J# '���)�(� /# '�����	 � 8# %���	 �

��� �
����� 
� 	�� ����	�
�������� �
���	�  ���� �74
�L�#

:�<; %# %����� G# J�������� +# J�)	���M� %# '���)�(�
����	�
�������� ��� �
�����	�	� $�		�� ���� $ *�..#

:�,; 7# G��N�) �
����� 
� ��� ����	�
�������� �
���	�  �@@�
�$4 ���#

:�.; /# �# -�����! B# �# 5�=��
 B# �# 1�
�����
 �
�����

� ��� ����	�
�������� �
���	�  �@@� ��5 ..<#

:�L; /# '�����	 � /# *����� +# J��� /# ��� �
����� 
� ���

	����� �����	��  ���� �� ��.,�#
:�@; �# 9# H���
���� %# 1�
��� ����#������ % � ���
�

#��� &
����� 
� �������� #���� ��� #������ �����	�� 
���� � �<<#

:��; B# +��I������
 %# KI	����� *# 6��� 8# D���	�
1# +��������	����� '������ (����	�� �@.@ �$ ���@#

:��; /# '�����	 � �	 ��� �
����� 
� ��	����� �����	�� �
���� � �<,.#

:��; K# B# K��
!��� 7# 8# G����� �# B# *# �����( ����
'� � (  ���� 75 ������#

:��; +����
��! ��� �"������
 ����
���� �� �	�%��+� �� ��(
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1,

 ! � �	� � $ ��#�# � $ �
 �2	��	� ���	���
 �� � $ �

/54�  	� ���� ��!  �  ���	�� ��� ��=���
�� �
 ��� /54�
��������
 �
������  ��(��
 �	 �
� %� ��
� �� ��
�������
��  � ������� ���
 ��� ��=���
�� �
 �!������
 �
������
 ��(��
 �	 �
� %� �2	����
�#

:��; /# * � 7������ ����	
������
> J# 9��)��� �� ��# * �
������� �� ��� 8�������������� +�����! �� ����
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