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本i倫文「Design ofmicrostructure in electrochemical devices by electrophoretic deposition
fortheirperformanceimprovement(電気泳劃μ隹積法1こよる電気イヒ学素子の役女千'造設創'と特1生
向上)」は、電気泳動堆積(EPD)法を応用して、電気化学素子の微構造を制御し、その性能向上

を目指したものである。機能性材料複合体膜を製造するための自動EPD成膜装置を開発し、そ

れを用いて構築した電気化学素子の特性評価を行っており、全6章で柑所戈されている。

第1章では、電気化学素子に関する研究背景と、電気化学素子に用いる機能性材料複合体の

製造法としてEPD を用いることの意義と位置づけについて述べるとともに、論文の概要をまと

めている。第2章では、素子特性を十分に発揮できる重要な構造のーつである積層型複合体膜

をEPDによって効率的に作製するための自動EPD成膜装置を提案・試作している。本装置を

用いることで各層膜厚や積層数等を制御した規則構造膜を、成膜手順やパラメータを設定する

ことで導電性基板上に形成することが可能となった。第3章では、 NiおよびTi含有層状複水

酸化物と還元型酸化グラフェンのナノ複合粒子を、光電気化学素子の機能性電極膜として、EPD

法により堆積成膜し、複合化によって得られる電子移動効果および光電圧特性への影響を評価

した。その結果、局所的な電子移動機構が光電圧というマクロな特陛の向上に十分に寄与でき

ることが明らかとなった。第4章では、全固体型りチウムイオン電池に用いる硫化物系固体電

解質のEPDによる夛肺亟陛溶媒中での成膜を試みた。この研究により、取り扱いが難しい硫化物

系固体電解質の厚膜がコロイドプロセスを経て基板に形成可能となった。第5章ではこれまで

見出したEPDの知見を応用し、全固体型りチウムイオン電池の正極に用いる正極活物質及び固

体電解質の複合体厚膜をEPDによって作製することを試み、電池動作を検証した。その結果、

正極複合体厚膜の微構造を制御することに成功し、得られた複合体厚膜は充放電が可能である

ことを実証し、 EPDによって実用的電気化学素子が作製できる可能性を見出した。最後に第6

章では、各章で得られた知見をまとめて全体を総括している。

文内容 の 要

効率的な電気エネルギー変換・貯蔵が可能である電気化学素子では、種々の機能性材料から

なる複合体膜が用いられており、素子群村生の向上にあたってはその複合体膜の構造をナノ~マ

クロスケールで最適化する必要がある。しかしながら従来の機f獣生膜の製造手法では、複合体

膜の微構造を制御することが難しく、生産性に乏しいなどの欠点がある。これを解決するため

に申請者は、電気泳動堆積(EPD)法を用いて機能性複合体膜を製造する実用的なプロセスを考案
した。本プロセスによれば、微構造を制御した複合体膜が効率的に基板に形成することが可能

となる。本研究の成果は、電池に代表される電気化学素子の特性向上を可能にし、近年のエネ

ルギー問題の解決にも寄与するものであると言える。

申請者はEPDによる機能性複合体膜作製の優位性を検証するために、簡易な操作と成膜条件

設定によって複合体膜の組織や祝鯆茸造を制御可能な自動即D打矧模装置を考案し、その有用性を

実証している。またEPDの基礎検討のひとつとして、複合粒子のナノ構造に起因する局所的電

子移動効果がEPD成膜された機能性膜の特性に与える影響を、光電気化学素子の光電極を例に
検証しており、 EPD成膜される粒子のナノ構造制御の有用性に関する知見を得ている。

また申請者はEPD の汎用性を拡張するために、夛畔亟陛溶媒中における EPD成膜という挑戦

的な課題に取り組んでいる。通常、ヲ畔亟牲溶媒中では泳動堆積粒子に表面電荷が発生しないた

め、 EPDによる成膜は困難である。しかし申請者は極性溶媒と反応性の高い硫化物の複合体膜

を非極性溶媒中で成膜するために、ヲ畍亟性溶媒中で静電分散可能な硫化物前駆体と電眺可能な

新規界面活性剤を利用するなど斬新なアイデアで研究を遂行し、組織構造制御された硫化物系

複合体膜を夛即1陛溶媒中で作製することに成功している。これによって、 EPDによる硫化物系
全固体型りチウムイオン電池の正極複合体膜の作製が可能になった。本研究によって得られた

知見は機能性複合体膜の微構造制御と電気化学素子の特性向上に重要な指針を与えるものであ

り、学術的にも、工業的にも価値の高いものであると判断される。

以上により、本論文は博士(工学)の学位論文に相当するものと判断した。
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