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研究成果の概要（和文）：本研究では、(Li2S)x(P2S5)100-x ガラスや(x = 50, 60, and 70)、Li7P3S11 準安定結晶そ
して Li3xLa2/3-xTiO3結晶などの超イオン伝導物質の放射光X線回折や中性子回折実験を行い、そのデータを基にした
リバースモンテカルロモデリングによる３次元構造の解明やボンドバレンスサム法によるイオンの伝導経路の視覚化に
成功した。イオンは3次元構造内で安定サイトと準安定サイトを経由して移動し、構造から得られたイオンの移動のし
易さを調べるとイオン伝導測定から得られた活性化エネルギーと強い相関を持っていること明らかとなった。

研究成果の概要（英文）：In this study, we performed synchrotron X-ray diffraction (SXRD) and 
time-of-flight neutron diffraction (TOF-ND) analyses on (Li2S)x(P2S5)100-x glasses (x = 50, 60, and 70), 
Li7P3S11 glass-ceramic and Li3xLa2/3-xTiO3 crystal and succeeded in clearly visualizing three-dimensional 
structure and the predicted conduction pathways of the lithium ions at RT by combining reverse Monte 
Carlo (RMC) modeling and the Bond Valence Sum (BVS) method. The conduction pathways of the lithium ions 
could be briefly classified into two types: lithium ‘stable’ and ‘metastable’ regions. It was found 
that a significant relationship exists between the topology of the conduction pathways of the lithium 
ions and the activation energy of the electrical conduction.

研究分野： 材料物性
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１．研究開始当初の背景 
	 2007 年の IPCC 報告により温室効果ガス
の排出が地球温暖化の主要因として確実視さ

れ、今世紀末には化石燃料不足の深刻化も予

想される現在、環境・エネルギー関係の研究

が重要視されている。その中でも環境材料・

エネルギー材料の開発が急がれているのが現

状である。特に蓄電池材料では、その性能向

上のため、材料の特殊環境下(in situ) での構造
変化を明らかにすることが要求されている。

実用環境下(例えば、蓄電池材料の放電・充電
中、水素貯蔵材料の水素吸蔵・放出中)の構造
変化を、in situで時間を追って明らかにするこ
とにより、材料の実用特性と移動原子の動き

と構造変化の関連情報を得ることが出来、そ

の情報を活用して高性能特性を醸し出す新し

い材料開発の指針の獲得が期待されている。 
 
２．研究の目的 
	 本研究は、「蓄電池中の伝導原子の位置と

その動き、そして母相構造の時間変化」を中

性子散乱で明らかにする。現在、私の研究室

と KEK 神山グループとで蓄電池材料(リチ
ウム2次電池の正極材料・負極材料、そして固
体電解質[超イオン伝導]材料、燃料電池におけ
る水素貯蔵材料)などの構造を明らかにする
ため、材料研究者のための材料研究を目的と

した回折装置を設計・製作している。その装

置は動く原子であるリチウムや水素の存在位

置を明らかにするのみならず、それら原子存

在位置の時間的変移、すなわちその動きを観

察しようとする回折装置(特殊環境中性子回
折装置SPICA)である。本研究は、蓄電池材料
(リチウム2次電池の正極材料・負極材料、そ
して固体電解質[超イオン伝導]材料、燃料電池
における水素貯蔵材料)のin situ観察実験を行
い、リチウムや水素原子の存在環境と時間的

変移を明らかにすることを目的とする。 
 
３．研究の方法 
	 本研究は、J-PARCの物質生命科学実験施設
(MLF)のBL09のラインに特殊環境中性子回折
装置SPICA、すなわち第 4 世代型回折装置の
設計・製作を行い、エネルギー蓄積材料(リチ
ウム2次電池の正 極材料・負極材料、そして
固体電解質(超イオン伝導)材料、燃料電池にお
ける水素貯蔵材料)などの材料の構造観察を
行う。例えば、リチウム2次電池材料では充 放
電中のin-situ実験、水素貯蔵材料に関しては水
素吸蔵・放出のin-situ実験を行い、時間にとも
なう構造変化、ならびに水素やリチウム原子

の存在位置やその動きを観察することを目指

す。さらに、回折データを基にしたモデル構

造による3次元視覚化を行い、水素やリチウム
原子を含む構造変化とその動き、すなわち移

動経路の詳細解明を行った。 
	 
４．研究成果	 

	 全個体電池を目指した固体電解質（超イオ

ン伝導物質）の構造研究で大きな成果が得ら

れた。 (Li2S)x(P2S5)100-x ガラス (x = 50, 60, and 
70) や Li7P3S11 準 安 定 結 晶 、 そ し て 
Li3xLa2/3-xTiO3 結晶などの超イオン伝導物
質の放射光X線回折や中性子回折実験を行い、
そのデータを基にしたリバースモンテカル

ロモデリング(RMC)により、詳細な３次元構
造の解明に成功した。更に、これまできれい

な結晶を用いたMEM法でしか行えなかった
イオンの伝導経路の視覚化を、ボンドバレン

スサム(BVS)法を用いることにより歪んだ結
晶やガラス物質においても行えるようにし

た。そして、(Li2S)x(P2S5)100-x ガラスや Li7P3S11 
準安定結晶、そして歪んだ Li3xLa2/3-xTiO3
結晶のリチウムイオンの伝導経路の視覚化

に世界で初めて成功した。リチウムイオンは

3 次元構造内で安定サイトと準安定サイトを
経由して移動し、構造から得られたイオンの

移動のし易さを調べるとイオン伝導測定か

ら得られた活性化エネルギーと強い相関を

持っていることが明らかとなった。 
	 現在、水素貯蔵材料においても同様の解析

を進めており、水素原子の流れの視覚化を行

っている。 
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