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リチウムイオン電池に代わる次世代蓄電池として、全固体電池が期待されている。
全固体電池は、電解質に酸化物や硫化物等の超イオン伝導体を使用することから、
電池の安全性、信頼性および出力の向上が期待される。酸化物を固体電解質に用い
た全固体電池の場合、電極・電解質界面の形成に高温での共焼結プロセスが必要に
なると考えられているが、この際に遷移金属イオンの相互拡散等による高抵抗層が
容易に形成されることが一つの課題となっており、低温での界面形成プロセスの開
発等による、高抵抗層生成の抑制が必要であると考えられる。当研究グループでは、
LiCoO2（LCO）等の層状正極活物質を300 °C程度の低温で合成する手法として、
ハイドロフラックス法を提案しているが、このハイドロフラックス法では、低温で
固固界面の形成が可能であり、高抵抗層の生成が抑制できるものと考えられる。本
研究では、ハイドロフラックス法を用いた固固ヘテロ界面形成プロセスについて検
討を実施した。

実験
Experimental

本検討では、フラックスや水との反応性の低い固体電解質としてLi0.33La0.55TiO3

（LLTO）焼結体を使用し、LLTO上へのLCO層の形成について検討を実施し
た。LLTO焼結体とLiOH·H2O, NaOH, Co(OH)2を混合して作製したペレットを静水
加圧により10MPaで加圧して積層体を作製した。得られた積層体をハイドロフラッ
クス条件で焼成し、過剰のフラックスと活物質はエタノールによって除去を行った。
また、LCO/LLTO界面の密着性向上のため、LLTO表面にMg/Al合金層を形成して検
討を実施した。

結果と考察
Results and Discussion

Figure 1(a) にLLTO上に直接ペレットを積層して作製した資料の断面SEM像を示す。
得られたLCOとLLTOとの界面に空隙が確認され、密着性に乏しい界面が形成され
たことが確認された。これは、LCOとLLTOとの構成元素間での化学的な親和性の
低さが要因であると推定される。一方で、LLTO表面にMg/Al合金層を形成して得ら
れた、LCO-LLTO界面の断面SEM像では、比較的緻密な界面が形成されていること
が確認された。(Fig. 1(b)) また、EDS分析よりAlはLCOに一部固溶していることが
示唆された。以上のことから、化学的に親和性の高い界面層を形成することで、
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Figure 1. SEM images of LCO-LLTO interface without Mg/Al interlayer (a) and
with Mg/Al interlayer (b)
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