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（博士論文審査の結果の要旨） 

 

本学位論文では，多様なデバイス要求性能を満たす結晶層をデザインすることを目的とし，塗

布型液相プロセスを活用し，さまざまな条件で三次元構造化した金属酸化物結晶層を創製した。

特に，(1)高分子基板表面での ZnO 結晶の直接成長，(2)リチウムイオン二次電池(LIB)用正極活物

質結晶粒子を活用した高密度結晶層形成，(3)接着剤利用による金属酸化物結晶の三次元構造最適

化，(4)イオン液体を活用した金属酸化物結晶の三次元構造化を実施し，本博士論文にて丁寧にま

とめ，結晶層デザインの体系化を提案した。 

第 1 章では，高機能デバイス中の金属酸化物層の役割とその作製方法を説明した。さらに，金

属酸化物結晶層の三次元化の 4 つのアプローチ(以下の第 2 から 5 章にて詳述)を提案し，本研究

の目的をまとめた。 

第 2 章では，金属酸化物 ZnO 結晶の高分子基板表面での直接成長メカニズムの解明に努めた。

特に，ZnO 結晶／高分子基板の界面状態について，液体の濡れと結晶科学の観点から詳細に解析し

た。具体的には，ZnO 結晶の形成プロセスに関し，水溶液中での核発生から結晶成長の制御，なら

びに詳細な昇温過程構築による高分子基板被覆状態制御を実現した。加えて，高分子基板表面状

態の精密デザインにも努めた。化学的および物理的表面処理アプローチにより，高分子組成や形

状を制御でき，結晶原料の含まれた溶液と高分子基板の界面状態を学術的に捉えた。その結果，

密着性の高い ZnO 結晶を直接成長できる条件を見いだした。 

第 3章では，LIB 用正極活物質の一種の LiNi0.5Co0.2Mn0.3O2(NCM523)をターゲット物質に据え，そ

の結晶粒子を活用して高密度結晶層を作製した。具体的には，サイズの異なる 2 種類の結晶粒子

を混合することで高密度を実現した。特に，立方体粒子充填モデルを基に，フラックス法で結晶

粒子サイズを制御し，市販粒子と混合して電極を作製した。その結果，三次元構造制御した 2 粒

子混合電極を提案することで，きわめて高い体積エネルギー密度をもつ結晶層を構築でき，各種

デバイス性能の向上を実現した。 

第 4章では，LIB正極中の金属酸化物結晶の効果を最大限に引き出すための助剤削減を通して，

結晶層の高密度化に取り組んだ。特に，最適化に向けた条件因子が多数存在するため，機械学習

を導入して電極構造を提案した。通常よりも少ない実験回数で，結晶層の作製条件を導出すると

ともに，LIB 電極リサイクルに有効な特徴を見いだした。 

第 5 章では，第 2 章の成果である金属酸化物結晶の高分子基板直接成長，ならびに第 3 章と第

4 章の結晶粒子活用手法を組み合わせ，さらにイオン液体を用いたフラックスコーティング法に

よる金属酸化物結晶層の形成メカニズム解明に取り組んだ。特に，第 2 章の直接成長モデルを基

に，塩化コリン系イオン液体により NCM523 結晶粒子の一部を溶解し，水酸物系前駆体に変化させ

た。また，第 3 章と第 4 章の結晶層デザインを基に，イオン液体を炭素化合物に変化させること

で，結晶粒子高密度化とデバイス性能向上を提案した。イオン液体中とそれに一部溶解している

水酸化物系前駆体を同時加熱することで，高品質な NCM523 結晶粒子を再析出させながら，イオン



液体を炭素化合物に変換でき，高密度かつリサイクル適正を備えた三次元構造化結晶層を構築で

きた。その結果，従来の NCM523 電極と同等の LIB 性能を発現しつつ，金属集電体からほぼ 100%

分離・回収可能な構造体を提案できた。 

第 6章では，本研究の総括として，研究成果のまとめと今後の展望を述べた。 

以上の研究成果により，塗布型液相プロセスを活用し，4つの異なるアプローチで三次元構造化

した金属酸化物結晶層を作製し，その形成メカニズムを詳細に議論することで，そのプロセス体

系化の端緒を掴んだ。このように，本博士論文で研究した塗布型液相プロセスによる三次元構造

化金属酸化物結晶層の創製技術は，新規デバイス創製において，結晶成長の視点からきわめて貴

重な学術的知見を，また，デバイス機能の視点から重要な工学的情報を多数与え，結晶・材料科

学分野やデバイス工学分野に大きく貢献すると期待できる。本博士論文は，申請者がすべて筆頭

著者である 5 報の審査付発表論文からなる。最終的に，博士(工学)の学位論文として十分な価値

をもつと認める。 
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