
界面制御に基づく酸化物系全固体電池の高性能化 
 

入山恭寿*,†、William C West††、本山宗主†、石井陽祐† 

 

†名古屋大学大学院工学研究科マテリアル理工学専攻 

††名古屋大学グリン-モビリティー連携研究センター 

 

酸化物系全固体リチウム二次電池の高性能化には、電池に内在する界面での電子・イオン移動抵抗を低

減し、そこで起こる反応を安定化することが必須である。本発表では、演者らが薄膜材料を用いて界面

抵抗の低減・安定化手法とその抵抗生成因子を検討した結果と、界面制御に基づくバルク型全固体電池

の取り組みを紹介する。 

 

酸化物系全固体リチウム二次電池の研究開発は薄膜電池を中心に進められてきた。特に、スパッタリ

ング法を用いてリン酸リチウムオキシナイトライドガラス電解質(LiPON)薄膜の作製が報告されて以来、

LiPONを用いた薄膜電池に関する研究が数多い。LiPONはLi金属に対して安定であり、緻密なLiPON膜

がLi m厚みの正

極活物質膜を基板上に形成した後、LiPON膜、Li金属膜を順次積層して作製される。Li金属を活物質に

利用できること、固体電解質層の厚みが薄いことなどから薄膜電池自体のエネルギー密度は高く、活物

質の溶出や電解質の分解といった副反応が起こらないために数万回の充放電も可能となる。現在、薄膜

電池はマイクロデバイス用の電源として実用化している。しかし、酸化物系全固体リチウム二次電池を

大型用途へ展開するためには正極に電極活物質粉末と固体電解質粉末からなる複合体層、LiPONの代わ

りに高Li+伝導性の固体電解質層を用いたバルク型電池の構築が必要となる。図1にバルク型全固体電池

（正極：LiCoO2、負極：Li m以上の厚みを有し、活物質の間

には固体電解質が充填され、活物質と固体電解質、及び固体電解質同士は低抵抗に接合される必要があ

る。また、固体電解質層にガーネット型構造を有するLi7La3Zr2O12（LLZ）の緻密体を用いれば、LiPON

と同様にLi金属負極の利用が可能となる。このバルク型電池には様々な界面が存在し、電池反応の抵抗

源及び反応不安定化の要因となる。その代表例として、 

①正極活物質/固体電解質の界面Li+移動反応 

②複合体層内および固体電解質層の粒界抵抗 

③Li/固体電解質の界面電子移動反応 

があげられる。これらの界面反応を単純化・モデル化してその抵抗生成要因や抵抗低減手法等を基礎的

に検討するうえで薄膜材料は有用である。パルスレーザーアブレーション（PLD）法、スパッタリング

法、真空蒸着法、原子層堆積法、ゾルゲル法等、様々な手法で薄膜材料が作製されている。 

本発表では、演者らが検討している薄膜材料を用いた界面反応の低抵抗化・安定化に関する研究をい

くつか紹介する。また、複合体層内の①の抵抗低減という視点に基づいて最近行っているバルク型全固

体電池に関する研究もあわせて述べる。 


