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研究成果の概要（和文）：蓄電材料と蓄電池の高性能化を目指し、蓄電固体界面とその現象について詳細な研究
を行った。その結果、従来と比較して高濃度の電荷蓄積を実現する新しい電極材料の開発に成功した。また、超
高速イオン輸送を実現する新しい固体電解質の発見にも成功し、さらに、実用的な全固体電池においてキーマテ
リアルとなる、体積変化を生じない電池材料の発見に成功した。硫化物系固体電解質と組み合わせた全固体電池
を作製し、実際に外部拘束圧をかけない全固体電池作動が可能であることを初めて立証した。これらの蓄電材料
とその界面における現象の理解は将来の蓄電池高性能化に繋がることが期待できる。

研究成果の概要（英文）：To develop advanced batteries and electrode materials, detailed studies on 
science of electrode materials and interfaces with electrolytes have been conducted. New electrode 
materials with higher charge carrier density have been successfully found. A new solid electrolyte 
with superior ionic conductivity has been also developed. Moreover, a key material to realize 
practical all-solid-state batteries, which is a near dimensionally invariable high capacity 
electrode material, has been obtained, and the operation of all-solid-state batteries without 
external pressure is experimentally proved. These findings for battery materials and interfaces with
 electrolytes result in the development of high-performance batteries in the future.   

研究分野：エネルギー化学

キーワード： 蓄電池

  ３版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
将来的な脱炭素社会実現には蓄電池の高性能化が必要不可欠であり、また、夢の電池として全固体電池を上げる
ことができる。本研究課題では蓄電固体界面をキーワードに様々な電池材料開発を進め、多くの新しい材料開発
に成功した。さらに、実用的な全固体電池実現の鍵となる電極材料の体積変化を生じないという材料の開発にも
成功した。これまで、全固体電池の課題として寿命向上が課題であったが、体積不変の材料を用いることで、従
来の液系リチウムイオン電池よりも長寿命な電池ができることが確認された。これらの発見は将来的な脱炭素社
会の実現に大きく寄与する成果であるといえる。

※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。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１（共通） 
 
 
１．研究開始当初の背景 
近年、脱炭素社会の実現を目指して自動車の電動化などが急速に進行している。その鍵となる
技術が蓄電池であり、その内部で使われている蓄電固体材料である。固体と固体が接合すると、
その界面近傍で固体本来（バルク）の性質とは異なる全く新しい機能が生じる。電子とホールが
電荷キャリアとして存在する半導体では、p型と n型の半導体が接合すると、フェルミ準位（EF）
が一定となるよう、界面で電荷が僅かに移動してバンド屈曲した空間電荷層が形成される。この
界面でのキャリア変調は、スイッチングや非線形抵抗、光電変換、界面容量として電子デバイス
に広く応用されているが、このような界面現象の全容解明には至っていない。これらの学術的理
解が進めば、今後、蓄電池の高性能化に繋がることが期待できる。 
 
２．研究の目的 
本学術領域は、蓄電材料界面における学理を構築することで、全固体電池などの産業競争力強
化に資する次世代固体イオニクスデバイスの設計指針を明確化すると同時に、革新的な駆動原
理に基づく固体デバイスの開拓まで狙うものである。特に A04 班では蓄電固体材料中の界面・
粒界構造が蓄電固体材料のイオン輸送・イオン蓄積特性に影響する因子についての理解と、学術
的な理論の確立を目指して研究を実施する。具体的には各種のナノ界面構造の違いが蓄電固体
界面の機能の発現に及ぼす影響について検討 (藪内・喜多條)、また、同様に非晶質界面材料につ
いての研究 (林)、さらに、アニオンレドックス現象について詳細に検討し、固体電解質と蓄電材
料の界面安定性に影響する因子の解明に繋げる (大久保・藪内)。また、これら現象を他のイオン
デバイスの応用に展開し、新しい蓄電固体デバイスを提案する (菅)。 
 
３．研究の方法 
各種の材料の合成は固相焼成法、メカニカルミリング、液相合成、イオン交換法など材料の特徴
に合わせ、様々な手法を取り入れて実施した。また、これら材料の同定は X線・中性子結晶構造
解析、X線全散乱測定、ラマン分光法、各種走査型・透過型電子顕微鏡などにより観察を行った。
また、定電流充放電試験、交流インピーダンス測定などの手法により電気化学特性について評価
を行った。また、電気化学セルの作製に用いる電解質としては非水系有機溶媒に加え、硫化物系
固体電解質による評価を行った。 
 
４．研究成果 
高密度電荷蓄積を可能とする材料開発 (藪内・大久保) 
これまで、資源が豊富なマンガンをベースに構成された、従来材料と比較して 1.5 倍の高エ
ネルギー密度が得られるアニオンレドックス系材料 (従来の材料は遷移金属イオン、つまりカチ
オン種が酸化還元反応を示すが、骨格構造である酸化物イオンの酸化還元反応を利用する材料
群) を開発してきたが、研究初期の段階では可逆性の低さやイオン輸送速度が遅く、高温でのみ
高エネルギー密度が得られていた。そこで、界面・欠陥構造に着目して研究を進め、材料の欠陥
濃度の増加により、反応の可逆性向上が可能であり、室温で高エネルギー密度が得られることを
藪内が立証した （Advanced Energy Materials, 2024）。さらに、酸化物だけではなく、酸フッ化物
材料でも同様に可逆性の高い材料の発見にも成功した (ACS Energy Letters, 2023)。また、アニオ
ンレドックスの制御は固体電解質設計への応用が期待でき、固体電解質と電極材料界面におけ
る副反応を考える上で重要な知見であるが、実際にその反応機構について大久保が酸素の二量
体形成の抑制が鍵であることを発見した（Energy & Environmental Science (2022) 計 A04+計 A03 
連携成果）。また、藪内はバナジウム系岩塩型材料において界面濃度を向上させた材料を利用す
ることで体積不変の材料を開発し、全固体電池用正極材料として界面構造の安定化が可能であ
り非常に有望であることを明らかにした (Nature Materials (2023) 計 A04+計 A02 連携成果)。ま
た、外部連携機関として LIBTECと協力して実際に外部拘束圧をかけることなく、全固体電池作
動することを立証し、実用的な全固体電池実現の可能性を世界で初めて立証した。また、大久保
は負極系でも同様に体積変化が少ない材料を開発に成功している (論文投稿中)。 
 
非晶質・低結晶性材料の開発 (林・喜多條) 
林はこれまでに硫化物系固体電解質において、様々な組成の材料を検討しており、その成果と
して、リチウム系よりも優れたイオン伝導率を示すナトリウム系硫化物系固体電解質の発見に
世界で初めて成功している (Nature Communications, 2019)。ナトリウムイオン電池は低コスト電
池システムとして期待されていたが、室温でも高い固体電解質の発見は重要な成果である。林は
さらに、硫化物材料合成時の加熱工程を再検討することで、超高速でリチウムイオンが伝導する
材料も発見し、全固体電池用電解質として有用であることを報告している（Journal of American 
Chemical Society, 2023)。喜多條は LiF–LiCrO2系の酸フッ化物系高面濃度材料を合成し、界面構
造と蓄電特性の相関性を解明することに成功した (Journal of Physical Chemistry C (2023) 計A04+
計 A02連携成果)。 



 
新しい蓄電固体デバイスの開発 (菅) 
菅は薄膜を利用し、固体高分子型プロトン伝導体であるナフィオンを用い、電気化学的なプロ
トン挿入により材料の磁気特性を制御可能であることを報告している（Journal of Solid State 
Electrochemistry, 2024）。このような現象は新規蓄電固体デバイスへの応用展開なども期待できる
研究成果である。 
 
このように一部の成果を抜粋して紹介したが、2019-2024年の期間に雑誌論文は計 84件 (そ
のうち、連携成果 28件) 報告しており、また、招待講演も 87件行われている。さらに、産業
財産権も計 31件が出願され、非常の多くの研究成果の創出に繋がったといえる。 
 
【公募研究】 
蓄電固体界面材料を用いた磁性の制御とスピントロニクス固体デバイスへの応用 (土屋) 
土屋は Fe3O4のような強磁性体と固体電解質を積層した固体デバイスを作製し、電気化学的な
イオン挿入により磁気モーメントを可逆的に変化させることに成功し、低消費電力での磁性制
御に成功している。（Nano Letters, 2024） 
 
有機結晶材料からなるイオン導電体 (畠山) 
畠山は有機結晶体に関して系統的な実験とインフォマティクスを使ったデータ解析により超
リチウムイオン伝導体の発見に成功した。（npj Computational Materials, 2022)） 
 
他、公募研究を実施した研究者からは雑誌論文計 37件が報告されている。 
 
 

 
 

図：A04 班研究成果ハイライト (a) 超イオン伝導材料の新合成プロセス確立 (林) (b) 鉄系アニ
オンレドックス材料の反応機構解明 (大久保) (c) 電気化学反応を用いた磁性の制御 (菅) (d) 無
体積変化の材料発見と全固体電池応用 (藪内 + LIBTEC 連携成果) 
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