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リチウムイオン(Li+)伝導性ガラスセラミックス(LATP；Li1.4Al0.4Ge0.7Ti0.9P3O12)を固体電解質に用

いた、軽量化と安全性を目指した全固体のリチウム(Li)電池の開発が進められている。充放電時に

おける正および負極間の Li+イオンの移動量、正および負極、固体電解質内の過渡的な Li 蓄積濃

度は、Li 電池の開発において極めて重要なデータとなる。本研究では、マグネトロンスパッタリ

ング装置により、厚さ約 150 mの LATP固体電解質(負極を含む)の片面に正極として厚さ約 88 nm

の LiCoO2薄膜、さらに電極として厚さ約 14 nmの金(Au)、その反対側に厚さ約 10 nmのプラチナ

(Pt)を蒸着し、Au/LiCoO2/LATP/Ptの全固体 Li電池試料を作製した。室温において、真空内で作製

した Li電池試料に 2.05 Vまでの各電圧を印加しながら、9 MeVの銅イオン(Cu10+)ビームを用いた

飛行時間測定反跳粒子検出(ToF-ERD：Time-of-Flight Elastic Recoil Detection)法によって、正極側

(Au/LiCoO2/LATP)および負極側(Pt/LATP)のそれぞれの Li濃度分布の変化をその場で測定し、充電

時における正・負極/固体電解質界面近傍の Li+イオン移動機構について調べた。 

1.65 および 2.05 V の各電圧印加後にその場で測定された、Li 電池内の Au/LiCoO2/LATP 側の

ToF-ERDスペクトルを Fig. 1 に示す。横軸はチャンネル数(ch)で Cu10+イオンとの弾性衝突により

前方に反跳 Liのエネルギーに対応し、試料の深さ方向の情報を与える(測定深さ：約 300 nm)。縦

軸は反跳 Liの検出個数であり、Li濃度と相関する。Fig. 1 中の約 38～54および 15～38 chのブロ

ードピークは、それぞれ LiCoO2および LATP 中の Li 濃度分布を表す。LixCoO2薄膜中の Li 濃度

(x=1.00)は印加電圧の増加とともに減少するが、2.05 Vまで印加すると、Au側で約 75 at%(x=0.25)、

LATP 側で約 50 at% (x=0.5)まで減少し、濃度勾配が生

じ る こ と が 判 明 さ れ た 。 ま た 、

LATP(LixAl0.4Ge0.7Ti0.9P3O12)中の Li 濃度(x=1.40)は約

15 at% (x=1.19)減少し、界面から約 200 nmまで濃度勾

配を持つことがわかった。このとき、Pt/LATP 側の負

極の Li濃度が約 22 at% (x=3.08)まで増加したことか

ら、ToF-ERD 法を用いることで、Li+イオンが電位勾

配により LiCoO2から LATP 中の負極側へ駆動されて

流されることをその場で観測することを可能とした。 
Fig. 1 Typical ToF-ERD spectra measured 

at Au/LiCoO2/LATP side in an 

all-solid-state lithium-ion battery. 
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