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（概要） 

全固体（リチウムイオン二次）電池は、リチウムイオンが正極から負極に移動することによって充電がな

され、逆に移動して放電がなされる畜電池である。この電池の優位性（より高いエネルギー密度、より速い

充電時間、より安全な動作）を実現するためには、動作中にリチウムイオンが電池内でどのように移動およ

び分布しているかを理解することが不可欠である。 

一方、リチウムは、三番目に軽い元素であることから、定量的に分析する手法は限られている。  

そのような中、6Li(n,α)3H 熱中性子誘起核反応を用いた neutron depth profiling(NDP) は全固体電池

中のリチウム深度分布を非破壊で、かつ定量的に分析できる手法である。 
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１．目的 

本研究では、充放電下(電圧印加下)の全固体電池関連物質中のリチウム分布をoperandoで、かつ定量的に

分析することによって、全固体電池関連物質中でどのようにリチウムイオンが分布しつつ、充放電がなされ

ているかを知ること、および全固体電池中で最も重要なコンポーネントである固体電解質中でのリチウムイ

オンの移動機構を解明することである。 

さらに、本プロジェクトの意義は NDP によって得た知見を次世代全固体電池の開発へフィードバックす

ることにある。  

 

２．方法 

本方法では、6Li(n,α)3H 熱中性子誘起核反応を活用して全固体電池関連物質中のリチウムイオン深さ方

向分析を行う。この核反応では、α粒子（反応直後のエネルギー：2055keV）と 3H 粒子(2727keV)が放出す

る。6Li が材料中に存在する場合には、核反応後α粒子および 3H 粒子は材料通過中に深さに応じたエネル

ギー損出が引き起こる。そのため、粒子のエネルギー分析を行うことによってリチウムイオンの深さ分析が

可能となる。 

 

３．結果及び考察 

充電中の 6LiCoO2/Li3PO4/Ta 全固体電池内のリチウムイオンの動きを operando で捉える実験を行なった。

その結果、１分間のため込み時間の計測では若干統計が悪いものの、５分間のため込み時間では十分な統計

でリチウムイオンの動きをほぼリアルタイムで計測することに成功した。なお、どちらのため込み時間でも、

リチウムイオンの動きを取りこぼしなく捉えられていると考えられる。この成果は世界に先駆けたものであ

る。 

このリチウムイオンの動きの解析より、用いた Li3PO4固体電解質中でのリチウムイオンの移動機構が空孔

移動機構であることが強く示唆された。 
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