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研究成果の概要（和文）：リチウムイオンバッテリーをはじめとする高容量二次電池を構成する部材の中で，特
に脆弱な電極材に対し，マルチスケールモデリングに基づいた超高サイクル疲労損傷予測手法の開発を試みた．
具体的には，平面曲げ疲労試験を実施して，電極材に損傷が生じるまでの繰返し数が百万回を超える低い応力を
繰返し与えたときのミリメートルオーダの電極材の変形とマイクロメートルオーダの微視的な疲労損傷の過程を
関連付ける数理モデルを構築した．各種の疲労試験との比較から低～高サイクルの疲労はエネルギー散逸によっ
て生じること，ならびに超高サイクルにおける疲労は応力振幅が下限界値を下回ったときの疲労であると定義で
きることがわかった．

研究成果の概要（英文）：This study attempted to develop a method for predicting ultra-high cycle 
fatigue damage based on multi-scale modeling for electrode materials, which are particularly 
vulnerable components of high-capacity secondary batteries such as lithium-ion batteries. 
Specifically, a plane-bending fatigue test was conducted to construct a mathematical model that 
relates the microscopic fatigue damage process on the order of micrometers to the deformation of the
 electrode material on the order of millimeters when the electrode material is repeatedly subjected 
to low stresses for more than one million cycles before damage occurs. Comparison with various 
fatigue tests shows that low to high cycle fatigue is caused by energy dissipation and that very 
high cycle fatigue can be defined as fatigue when the stress amplitude is below the lower limit.

研究分野：機械材料・材料力学

キーワード： 機械材料・材料力学　疲労　二次電池　マルチスケール　マルチフィジックス

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
リチウムイオン二次電池をはじめとする高容量の二次電池を長期間に渡って運用する場合，機械振動による外荷
重や充放電時の発熱によって生じる熱応力が繰返し生じることによって，電極材を支えるバインダーが機械的に
疲労し，やがて破断に至る．本研究で提案した力学モデルを用いて種々のバインダー濃度の電極材に巨視的な損
傷が生じるまでの繰返し数を予測したところ，良好な予測精度を示した．これは電極材を構成する活物質とバイ
ンダーの配合比を変更した場合であっても同様であったことから，本研究の成果は振動や熱変形に長時間晒され
る機械構造物の動力源として運用する際，構造物全体と電極の相互作用に基づいた安全寿命設計に貢献できる．

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
リチウムイオン二次電池をはじめとする高容量の二次電池を長期間に渡って運用する場合，
機械振動による外荷重や充放電時の発熱によって生じる熱応力が繰返し生じることによって，
電極材を支えるバインダーが機械的に疲労し，やがて破断に至る．バインダーには電解反応に影
響しない高分子材料が好まれるが，少なからず電気抵抗を有する．バインダーが破断すると局所
的に電気抵抗が下がり，損傷部には電流が集中する．電流集中部以外には通電しにくくなること
で電極材全体としての発電効率が低下する．また，電流集中部ではリチウムイオンのデンドライ
トが成長しやすく，やがて短絡となって火災を伴う事故につながる恐れが指摘されていた． 

 
２．研究の目的 
リチウムイオンバッテリーをはじめとする高容量二次電池を構成する部材の中で，特に脆弱
な電極材に対し，マルチスケールモデリングに基づいた超高サイクル疲労損傷予測手法を開発
する．具体的には，平面曲げ疲労試験を実施して，電極材に損傷が生じるまでの繰返し数が百万
回を超える低い応力を繰返し与えたときのミリメートルオーダの電極材の変形とマイクロメー
トルオーダの微視的な疲労損傷の過程を関連付ける数理モデルを構築する． 
 
３．研究の方法 
(1) マルチスケールモデリング 
電極材が活物質とバインダーからなる複合構造であることに着目し，図１に示すような電極
材の微視的な構造を近似した力学モデルを提案した．図中の球は電極材内部の活物質粒子を，支
柱は粒子間をつなぐバインダーを表している．現実の活物質粒子はランダムに配置されており，
そのつながり方は無数に存在するが，それらを近似するモデルとして体心立方格子 (bcc) モデ
ルと面心立方格子 (fcc) モデルの二通りを提案した．一般的な活物質の材料がバインダーの材料
のヤング率よりも非常に大きいため，電極材の変形のほとんどはバインダーによるものである
と考え，図中の球はすべて剛体球とした． 

 

  

 

 

表１ モデルの定数 

Model βσ βε N η n 

bcc<110> 1 1/2 8 √3 2 

fcc<110> 5/4 1/2 24 √2 4 

(a) bcc<110> model (b) fcc<110> model 
 

図１ 電極材の力学モデル 
 
図１において，電極材を構成している活物質の体積率 ߙ௔ とバインダーの体積率 ߙ௕ が与えら
れると，電極材のバルクとしての垂直応力 ߪ とバインダーに生じる垂直応力 ߪ௧ の関係は式(i)で，
電極材のバルクとしての垂直ひずみ ߝ  とバインダーに生じる垂直ひずみ ߝ௧  の関係は式(ii)でそ
れぞれ表せる． 
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ここで，ߚఙ  および ߚఌ は格子に対する荷重方向で決まる係数，ܰ は格子の内部で構造を支える
バインダーの本数，ߟ は格子の幾何学的な関係で決まる定数，݊  は格子内の活物質の粒子数であ
る．表１に代表的な引張方向における各定数の値を示す． 
 
(2) 平面曲げ疲労試験 
図２に示す専用の試験機と電極材を製作して，電極材に繰返し曲げ変形を与えた．試験中，ひ



ずみゲージで基板のひずみを，カメラで図３に示すような電極材の巨視的な損傷過程をそれぞ
れ得た．試験後，走査型電子顕微鏡で破面を観察し，電極材の微視的な構造と損傷過程を記録し
た．電極材の厚さや曲面板の曲率を変えて試験を行い，種々の応力レベルに対する電極材の変形
と損傷過程を得た． 

 

 

 

図３ 電極材の巨視的な損傷 

 

 

図２ 平面曲げ疲労試験機 
 
また，予測のための基礎データを得るために単軸引張による疲労試験と荷重保持試験を実施
した．引張疲労試験では電極材の構造を支えるバインダーの巨視的な破断のクライテリオンを
調べるために，種々の応力振幅を与えたときの応力ひずみ線図の変化を調べた．荷重保持試験で
は一定の引張荷重を与えたときにバインダー特有の粘弾性特性によって電極材にクリープ変形
を生じるが，その粘性係数とひずみ時間線図を調べた．ここで，これら二つの試験において，電
極材のバインダーの濃度を種々に変えた． 

 
４．研究成果 
図４に引張疲労試験から得られた応力ひずみ線図の一例を示す．図に示すように応力ひずみ
線図はループを描いた．このことから，繰り返し荷重を与えると電極材はエネルギー散逸を起こ
し，そのエネルギーが累積すると電極材は巨視的な破断に至るようであった．  

 

 

 
図４ 引張疲労試験結果 図５ 累積散逸ひずみエネルギー 

 
引張疲労試験中においては巨視的なき裂の進展は見られず，１サイクル内で破断した．変位制
御での疲労試験では，繰返し数に対して，１サイクルごとに最大応力が低下する傾向がみられた．
荷重制御での疲労試験では，繰返し数に対して，１サイクルごとに除荷直後の残留変位が増加す
る傾向がみられた．残留変位は繰返し数がおおよそ 100回以下の間に急峻に増加していた．この
ことから，電極材において，初期段階で比較的大きな塑性変形が生じ，その後，微視的な疲労損
傷が進むと考えられる．また，引張疲労試験後の電極材の組織観察写真からは，試験前には見ら
れなかったバインダーが疲労損傷している様子が確認された．したがって，繰り返し荷重を与え
た際にバインダーが破断していくことがわかった．一方で，バインダーが明確に塑性変形してい
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る様子を確認するには至らなかった．以上を踏まえると，疲労の初期段階で活物質をつないでい
るバインダーの中でも，特に弱い部分が先に破断し，その後，残ったバインダーが荷重を支える
が，やがてそのバインダーも疲労損傷していき，ある段階で荷重を支えきれなくなると，巨視的
な破断に至ると考えられる． 
別途実施した静的引張試験とクリープ試験の結果によれば，応力ひずみ線図の上限が<110>方
向の荷重を受ける bccモデル（以下，bcc<110>モデルと称す）による計算値と，応力ひずみ線図
の下限および引張強度が<110>方向の荷重を受ける fccモデル（以下，fcc<110>モデルと称す）に
よる計算値とそれぞれよく合うことがわかった．したがって，図１に示した bcc<110>モデルと
fcc<110> モデルの二つを用いることにした．この結果をもとに応力ひずみ線図から算出した電
極材が破断するまでのバインダーに生じる累積散逸ひずみエネルギーを図５に示す．図に示す
ように，破断までの繰返し数の増加に伴って累積散逸ひずみエネルギーは増加した． 
 以上の結果と前述の力学モデルを用いて種々のバインダー濃度の電極材に巨視的な損傷が生
じるまでの繰返し数を予測した．図６にその予測結果と平面曲げ疲労試験から得られた実測値
を示す．図より，予測値は実測値よりもやや寿命を短く，安全側に見積もっており，傾向は良い
一致を示した．一般的に，引張試験では最小断面に一様な応力が生じるため，構造的に弱い部分
から破断しやすいが，曲げ試験では最大曲げ応力が生じる部分にき裂が発生しやすいので，引張
試験のほうが曲げ試験よりも強度が低く出やすい．したがって，引張疲労試験の結果から予測し
たＳ－Ｎ線図のほうが平面曲げ疲労試験よりも破断繰返し数がやや小さく，安全側の評価とな
ったので，本予測結果は妥当であると考えられる．これは電極材を構成する活物質とバインダー
の配合比を変更した場合であっても同様で，予測の精度も良好であった． 
 

 
図６ 電極材のＳ－Ｎ線図 

 
また，ひずみ振幅が下限界値以下になると散逸エネルギーが急激に減少し，Ｓ－Ｎ線図に描画
した予測線はほぼ横ばいとなった．すなわち，低～高サイクルの疲労はエネルギー散逸によって
生じること，ならびに超高サイクルにおける疲労は応力振幅が下限界値を下回ったときの疲労
であると定義できることがわかった．なお，荷重保持試験の結果から，本研究の範囲内では電極
材のクリープ変形が疲労試験に与える影響は小さく，無視できることがわかった． 
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