
二次電池の高容量化を可能とする加圧電解プレドープ技術の開発に成功 

 

東京大学大学院理学系研究科西原研究室では、二次電池を組み立てる前に負極とリチウム

を反応させる実用的な方法（プレドープ）を種々検討し、負極の電気化学的プレドープを

加圧下で行うことにより、大電流で高濃度までプレドープすることができることを見出し

ました。これにより、不可逆容量を実用的な処理速度で削減することができました。 

 

今回の技術は特にシリコンを含む高容量負極に有効です。シリコンは理論容量が現状の負

極の 10 倍以上で資源量も豊富なため、以前から注目されていました。しかし、不可逆容

量が大きく充放電の繰り返しに伴う容量低下も大きいために利用は広がっていませんでし

た。このシリコン含有負極に今回の加圧電解プレドープを適用すると、組み立てた二次電

池の容量は 20％増加しました。また、充放電に伴う容量低下も抑えられることが確認でき

ました。 

 

図１に電気化学的にプレドープしたシリコン負極とリチウムイオン電池の一般的な正極材

（LiNMC）からなる二次電池の充放電時の容量と電圧の関係をプレドープしないシリコン

負極を使ったものと比較して示します。プレドープしたシリコンを負極とする二次電池の

容量は 150 Ah/kg となり活物質の設計値（158 Ahkg）に近い値となりましたが、プレドー

プしないものでは 125 Ah/kg となり、容量の 20％が失われています。また、充放電サイク

ルに伴って容量も 5 サイクル目までに 15 Ah/kg 低下しています。これらの結果から、加

圧電解プレドープによって、二次電池の高容量化と長寿命化が達成できることが示されま

した。 

 

図１：シリコン負極と LiMNC 正極を使った二次電池の充放電曲線。 



図中の数字は充放電サイクルの回数。 

実線：加圧電解プレドープしたシリコン負極 

破線：プレドープしないシリコン負極 

 

図２には電気化学的にプレドープしたシリコン負極の透過型顕微鏡写真を示します。シリ

コン粒子の表面には電気化学的プレドープによって SEI 層が形成されます。加圧下でプレ

ドープしたものでは島状の Li2CO3 を含む SEI が形成されており、電解液や添加材が反応

したものと考えられるのに対し、非加圧下でプレドープしたものには Li2O が主に含まれ

ていました。これは加圧によって高品質の SEI が形成されることを示していると考えられ

ます。また、超高速 MAS 固体核磁気共鳴測定（7Li MAS NMR、注５）、および X 線回折

測定（XRD、注６）では加圧電解プレドープした電極で安定な Li15Si4 が生成することが

認められました。これはシリコンへのリチウムのドープが偏在していることを示していま

す。これらにより充放電サイクルを繰り返しても劣化しにくい電極が得られると考えられ

ます。 

 

  

図２：プレドープしたシリコン負極の透過型顕微鏡写真。 

左：加圧電解プレドープ 

右：非加圧電解プレドープ 
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