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＜概要＞ 

豊橋技術科学大学電気・電子情報工学系の博士後期課程 蒲生 浩忠、永井 篤志 特任准教

授、松田 厚範 教授らの研究グループは、全固体リチウムイオン二次電池用の固体電解質で

ある Li7P3S11 の液相合成において、誘電率から特徴づけられる溶媒の極性が結晶性 Li7P3S11

の形成に重要な役割を果たすことを実証しました。系統的に調査した溶媒の中で、高い誘電

率を有するアセトニトリル(ACN)は、チオリン酸リチウムの反応性を高め、高伝導性を有す

る結晶性 Li7P3S11 の形成を可能にするため、Li7P3S11 の液相合成における反応溶媒として最

適であることを明らかにしました。本成果により、全固体電池の量産性の高い製造技術開発

が期待されます。 

 

＜詳細＞ 

全固体電池は、高い安全性およびエネルギー密度を示すため、次世代電池として注目され

ており、特に電気自動車への応用が期待されています。全固体電池の実用化には、高イオン

伝導性を示す硫化物固体電解質の大量合成技術が要求されます。固体電解質の合成方法の

中でも、液相合成は、低コストかつ量産に適しているため、有力な合成方法です。液相から

合成した Li7P3S11固体電解質は高い導電率を示すため、全固体電池のための固体電解質の候

補の 1つですが、結晶性 Li7P3S11の液相合成に及ぼす溶媒の影響については、系統的な調査

がなされていませんでした。 

そこで、研究グループは様々な物理的・化学的特性を有する 8 つの有機溶媒を選択し、

Li7P3S11 の液相合成における反応に溶媒種が与える効果を明らかにしました。検討した溶媒

の中でも、1,4-ジオキサン(Dox)とテトラヒドロピラン(THP)、ACN溶媒を用いることで結晶

性 Li7P3S11が形成し、高い誘電率を持つ有機溶媒においてより高い導電率が得られるという

傾向を見出しました。また、高い誘電率を持つ溶媒を適用した試料ほど、熱処理過程におい

て高い温度で脱溶媒和を引き起こしました。これは、溶媒の誘電率がチオリン酸リチウムと

の化学的な相互作用の強さの指標になることを示唆します。一般的に、溶媒中の反応性は誘

電率や双極子モーメント、ドナー数などで特徴づけられますが、Li7P3S11 の液相合成では誘

電率が高い溶媒において高い反応性が生じることが分かりました。 

また、乾燥処理の観点から、低沸点の溶媒が好ましく、これら複合的な特性から ACNが高

伝導性を有する結晶性 Li7P3S11の液相合成にとって最適な反応溶媒であることを実証しまし

た。 

＜今後の展望＞ 

私達の研究チームは、全固体電池のための固体電解質の有力候補である Li7P3S11の液相合

成において、Li7P3S11 固体電解質の高い導電率を実現するための溶媒選択として重要な指針

リチウム固体電解質の液相合成における溶媒効果 
～硫化物固体電解質の量産技術の確立に向けて～ 



を見出したと考えています。本研究で得た溶媒選択の指針を基に、全固体電池の量産技術開

発に発展させたいと考えています。 
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タイトル： 液相合成法により調製した Li7P3S11固体電解質の導電率 

キャプション：Li7P3S11の液相合成工程(左)、溶媒の誘電率と得られた試料の導電率の関係

(右)。白丸は先行研究で適用された溶媒、黒丸は本研究で適用された溶媒で得られた

Li7P3S11の導電率を示しています。ここで、Dox は、1,4-ジオキサン、THP はテトラヒドロ

ピラン、anisole はアニソール、THF はテトラヒドロフラン、DME はジメチルエーテル、

ACN はアセトニトリルを表します。 
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