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1．背景と研究目的 

パイライト型化合物MX2（後期遷移金属M、カルコゲンX）は多様な磁気的電気的性質を示す[1]。NiS2

は反強磁性Mott絶縁体であり[2]、CuS2は常磁性で超電導を示す[3]。本研究では、これらの固溶体

Ni1-xCuxS2のCu組成xに対する電子構造と物性の変化について知見を得るため、S K吸収端X線吸収スペ

クトルS K- XASのCu組成x依存を調べ、第一原理計算によるバンド構造と比較した。 

 

2．実験内容 

XAS測定は、あいちシンクロトロン光センターBL6N1の大気圧XAFSシステムを用いてSiドリフト検

出器による部分蛍光収量PFY法あるいは転換電子収量CEY法で行った。バンド構造計算はコヒーレント

ポテンシャルCPA近似を用いたAkai-KKR法[4]により格子定数の実験値に対して行った。 

 

3．結果および考察 

図1にPFY法で得られたXASスペクトルを示す。太

線および●付き細線は、それぞれ試料の破断面および

鏡面研磨面に対して測定した結果である。測定した組

成範囲は異なるが、同組成のスペクトルを比較すると、

定性的には一致する一方、研磨面の方が鋭い吸収端ピ

ーク構造と続く深い谷構造を示す。原因は破断面にお

ける散乱と推察される。 

計算したS p部分状態密度分布DOSと動的平均場

近似DMFT 計算によるNiS2のスペクトル強度[2]も

図に比較する。XASスペクトルは、CuS2の吸収端に2

ピーク構造を示すが、xが減少するにしたがって低光

子エネルギー側のピークがシフトするとともに弱く

なるように見え、NiS2では単一ピーク構造となる。

この単一ピーク構造はすでに動的平均場近似DMFT

計算で反結合性S 2p状態への遷移と説明されている

[2]。一方、CPAバンド構造計算は、バンド金属であ

るCuS2の2ピーク構造を説明するが、Mott絶縁体NiS2の単一ピーク構造はもとよりスペクトル形状の組

成x依存を説明できないようである。つまり、CPA計算では、Cu組成xが変わっても非占有S p DOSは大

きく変わっていない。 

今後、全組成領域の鏡面研磨面についてXAS測定を行い、光電子スペクトルや電気伝導特性の組成依

存とも比較しながら、電子構造と物性の相関を明らかにする。 
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図 1. S K-XASと Sp DOSとの比較 


