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研究成果の概要（和文）：　国際協力にて開発中の新たな発電炉である核融合炉は、トリチウム燃料製造や発電
に必要な熱を作り出すリチウムを大量に使用するため、使用済リチウムイオン電池からの新たなリチウム資源回
収法に関する研究開発を行った。
　リチウム分離膜として最適なイオン伝導体としてLi0.29La0.57TiO3を選定し、5Vの電圧を印加することで、リ
チウムイオン電池の溶解液からリチウムのみを分離回収することに成功した。また、得られたリチウム回収液か
ら核融合炉材料の原料となる高純度炭酸リチウムを生成する手法を探索し結果、リチウム回収液に炭酸ガス(CO2
ガス)をバブリングする短時間の生成法を確立し、本研究の目標を達成した。

研究成果の概要（英文）：    Fusion reactors need deuterium and tritium as their fuel. Since tritium 
does not exist in nature, it is necessary to produce tritium in a reactor by neutron irradiation of 
lithium (Li). 
    I have developed an innovative method for recycling Li from used Li-ion batteries using the Li 
ionic conductor. Only Li ions in a solution of used Li-ion batteries permeate during 
electrodialysis; the other ions, including Co, Al, and F, do not permeate the Li ionic conductor. 
Li0.29La0.57TiO3 was selected as the Li ionic conductor, and the applied dialysis voltage was 5 V. 
The Li recovery ratio increased with electrodialysis time.
    After electrodialysis, CO2 gas was bubbled in the Li recovery water to produce lithium carbonate
 (Li2CO3) as a raw material for Li-ion batteries. This new method for recycling Li-ion batteries 
shows good energy efficiency and is easily scalable. Thus, this electrodialysis method is suitable 
for the recovery of Li from used Li-ion batteries.

研究分野：核融合炉工学
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１．研究開始当初の背景 
核融合炉の燃料であるトリチウムは、ブラ

ンケット内に装荷されるトリチウム増殖材料
（リチウム含有セラミックス）中のリチウム
6 と中性子との核反応により生産する（図 1）。
また、この核反応により得られる反応熱にて
タービン発電機を回転させることからも、リ
チウム 6 の役割は大きい。 
 
 
 
 
 
 
図1 核融合反応にて発生する中性子とリチウ
ム 6 との核反応によりトリチウムを生成 
 

しかしながら、リチウムは海外からの 100%
輸入に頼り、また、必要とするリチウム 6 は
最大で約 7.8％(残りはリチウム 7)しか存在し
ない。そこで、核融合炉の定常運転には大量
のリチウムが必要であり、使用済リチウムイ
オン電池からのリチウム回収技術が期待され
るが、現状は一部で高価なコバルト Co やニ
ッケル Ni が回収されているのみであり、リチ
ウム資源の国内安定確保には、低コストで回
収可能なリチウムイオン電池リサイクル技術
が求められている。 

特に、近年、電気自動車（EV）、プラグイン
ハイブリッド自動車（PHV）、一部のハイブリ
ッド自動車（HV）の駆動用電池として必須な、
大型リチウムイオン電池の市場が急拡大して
おり（図 2）、その電池の原料となるリチウム
価格は、2015 年夏の約 2 倍と急騰しているだ
けでなく、2025 年頃にはリチウム需要急増に
対応できず、資源不足に陥る懸念が報告され
ている。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図2 大型リチウムイオン電池を搭載するプラ
グインハイブリッド自動車（PHV） 
 

リチウムは輸入に 100％頼っており、日本
の産業競争力を高めるためには、独自でリチ
ウム資源を確保する技術開発が必須である。 
 
２．研究の目的 

研究代表者は、内閣府の最先端・次世代研
究開発支援プログラムにて、イオン伝導体を
リチウム分離膜とした、海水からのリチウム
資源回収技術を発案した。そこで、本技術を

発展させ、海水の代わりに、使用済リチウム
イオン電池の溶解液を利用する新たな試みを
行い、リチウムイオン電池リサイクル技術の
確立に必要な基盤技術を構築することを目的
とする。 
 
３．研究の方法 
 リチウムのみを選択的に透過する性質を有
するリチウムイオン伝導体をリチウム分離膜
とし、原液としてはリチウムイオン電池の溶
解液（表 1）200ml、回収液としては純水 200ml
を用いた。 
 

表 1 リチウムイオン電池の溶解液成分 
溶解元素 濃度（mg/L） 

Li 2000～2500 
F 200 
S 60～70 
Al 30 
Co <0.1 

 
イオン伝導体をリチウム分離膜とした資源

回収法としては 2 種類の手法がある。図 3 の
Ⅰ濃淡電池法は、原液と回収液中のリチウム
の濃度差により、原液中のリチウム Li イオン
がイオン伝導体を透過し、回収液側へ移動す
る原理である。外部エネルギーを必要とせず、
発電しながらリチウムを回収できる特徴を有
するが、電流値は㎂オーダーとリチウムの移
動速度は遅く、リチウム回収速度の観点では、
よりリチウムイオン伝導率の高いイオン伝導
体の開発等の課題を有することが明らかにな
った。 

そこで本研究では、図 3 のⅡ電気透析法に
より、電力をリチウム移動のドライビングフ
ォースとして利用し、リチウム回収速度の向
上を図った。電流値としては、㎃オーダーが
得られ、リチウムを素早く回収溶液側へ移動
させることに成功した。また、リチウム回収
に電力を使用することによるコストアップが
懸念されるが、原液中のリチウムのみしか移
動せず、且つ電流効率は 90％を越えることか
ら、リチウムイオン電池の原料となる炭酸リ
チウムとして生産する際のコスト試算を行っ
た結果、20％程度のコストアップに留まるこ
とから、有望な回収法として選定した。 

海水からのリチウム回収では、リチウムイ
オン伝導体の一つであるNASICON型イオン
伝導体を用いた。しかしながら、イオン伝導
体表面のリチウム Li サイトがナトリウム Na
で置換され、リチウムイオン伝導の妨げとな
る表面層が観察された（図 4）。本研究にて用
いたリチウムイオン電池の溶解液は、表 1 に
示す通り、ナトリウムは含まれていないが、
電池の溶解工程で今後ナトリウムが混入する
可能性があることから、最適なイオン伝導体
を探索した。 

その結果、ナトリウム耐久性の観点では、
イオン伝導体 La0.57Li0.29TiO3（LLTO）が優れ
ており、2 ヶ月間の長期間使用においても、 



 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

Ⅰ濃淡電池法 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

Ⅱ電気透析法 
図 3 イオン伝導体をリチウム分離膜とした 2
つのリチウム Li 回収法 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 4 原液として海水を用いた NASICON 型
イオン伝導体表面のEPMAによるNa分布の
分析結果 
 

イオン伝導体の表面組成は全く変化が無かっ
たことから、本研究にて用いるイオン伝導体 
として、LLTO を選定した。 
 
４．研究成果 
 リチウムイオン伝導体 LLTO（有効膜面積
16cm2）に 5V の電圧を印加し、リチウム電池
溶解液からのリチウム回収試験を 3 日間行っ
た。本試験における回収液中含まれる Li 量を、
高周波誘導結合プラズマ発光分光分析法
（ICP-AES）にて分析した結果を図 5（a）に
示す。リチウム回収量は時間とともに増加し、
3 日後（72 時間後）には約 42mg の回収に成
功した。リチウムイオン電池溶解液 200ml（原
液）中に含まれるリチウム量は約 483mg であ
あったことから、リチウム回収率は 11.5％と
なった。また、回収液中の他の元素量も分析
を試みたが、すべて分析装置の検出限界値未
満であった。 
 一方、リチウム回収と同時に、原液中に含
まれるリチウム量が減少していることを確認
するため、原液中に含まれるリチウムの残存
量の分析も行った。結果を図 5（b）に示す。
試験 3 日後（72 時間後）におけるリチウムの
減少量は、試験開始前との残存量との差から
約 45mg となり、リチウム回収量の 42mg と
ほぼ一致する結果が得られた。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

（a）回収液中の Li 回収量 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

（b）原液中の Li 残存量 
図 5 イオン伝導体 LLTO をリチウム分離膜
としたリチウム回収試験結果 
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 次に、リチウム回収液からリチウムイオン
電池の原料となる炭酸リチウムの生成法に関
する検討を行った。従来法では、リチウム回
収液と炭酸ナトリウム水溶液との沈殿反応に
より、炭酸リチウムを生成したが、より安価
で容易に生成可能な新たな技術開発を行った。 

本研究では、火力発電所等にて大気中に放
出されている、排 CO2ガスの有効利用に着目
した。火力発電所から放出される排 CO2ガス
濃度は、石炭火力で 20～30％、LNG 火力で
数％と、大気中における 0.03％と比較し、大
幅に高い値である。また、排 CO2 ガス量も、
最大で 1 時間あたり約 0.2 万トン/時間であり、
炭酸リチウムの世界年間生産量である約 20
万トンを精製する際に必要な CO2 ガスは約
11.9 万トンのため、未反応 CO2ガス分を考慮
した際でも、十分な量の CO2ガスが火力発電
所より得られる試算を得た。 

リチウム回収液に CO2ガスをバブリングし、
炭酸リチウムを生成する試験として、大気中
の CO2及び純 CO2ガスを用い、リチウム回収
液からの炭酸リチウム生成を試みた。その結
果、リチウム回収液に大気導入をした場合は、
炭酸リチウム生成に時間を要するだけでなく、
低リチウム回収率であったが（図 6（a））、純
CO2 ガスを導入した場合は短時間で高いリチ
ウム回収率(61％)となり、CO2 ガス濃度が重
要であることを明らかにした（図 6（b））。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

（a）大気をバブリング 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

（b）純 CO2ガスをバブリング 
図 6 CO2ガスを利用した炭酸リチウム生成法 

得られた研究成果をもとに実用化を目指し
た場合、現在、世界で使用している量と等量
の炭酸リチウムを精製するだけで、約 20 万ト
ン/年の CO2を吸収し、1.8 万台の燃料電池車
にリチウム分離回収工程で得られる副産物水
素を供給可能であることから、水素社会への
波及効果を含めると、より高い CO2削減効果
が期待できる。 

これらの研究成果により、急増するリチウ
ム資源需要分は海水から確保し、使用済リチ
ウムイオン電池はリサイクルする、日本独自
の新たなリチウム資源循環型社会（図 7）の実
現に必要な、革新的な科学技術イノベーショ
ンの創出に挑戦するための基盤技術を得た。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図7 日本独自の新たなリチウム資源循環型社
会 
 

本リチウム資源循環型社会の社会実装には、
パイロットプラントによる実用化研究が必要
であり、試験規模のスケールアップを計画し
し、研究成果の国民への還元に努める。 
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