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図２　本法により合成されたリチウムイオン電池正極用複合造粒体
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ス
マ
ー
ト
な
粉
体
材
料
設
計
と
そ
の
応
用

図１非加熱機械的手法による粉体材料設計

簡便に複合造粒体創製ワンステップ機械的処理で 省
エ
ネ
型
プ
ロ
セ
ス
実
現

高
品
質
活
物
質
量
産
狙
う

　
固
体
微
粒
子
集
合
体
と
し

て
の
粉
体
は
、
材
料
と
し
て

扱
う
上
で
非
常
に
便
利
な
性

質
を
持
つ
た
め
、
基
盤
か
ら

先
端
に
至
る
ま
で
の
幅
広
い

産
業
分
野
で
用
い
ら
れ
て
い

る
。
特
に
先
端
分
野
で
は
、

目
的
と
す
る
材
料
の
高
次
の

機
能
を
得
る
た
め
に
、
そ
の

素
材
と
な
る
粉
体
に
は
、
よ

り
精
密
な
構
造
制
御
が
必
要

と
さ
れ
る
。

　
ま
た
地
球
環
境
保
護
の
観

点
か
ら
、
粉
体
の
製
造
や
ハ

ン
ド
リ
ン
グ
に
は
、
環
境
負

荷
を
低
減
し
た
省
エ
ネ
ル
ギ

ー
型
の
プ
ロ
セ
ス
が
強
く
求

め
ら
れ
る
。

　
さ
ら
に
、
わ
が
国
の
産
業

競
争
力
を
よ
り
一
層
強
化
す

る
た
め
に
は
、
高
付
加
価
値

製
品
の
生
産
技
術
を
必
要
と

す
る
が
、
そ
の
基
礎
と
な
る

の
が
オ
ン
デ
マ
ン
ド
の
多
品

種
少
量
生
産
技
術
で
あ
る
。

こ
の
よ
う
な
観
点
か
ら
今
後

の
粉
体
技
術
を
展
望
す
る

と
、
「
オ
ン
デ
マ
ン
ド
の
微

粒
子
設
計
」
「
低
環
境
負

荷
」
「
省
エ
ネ
ル
ギ
ー
」

「
多
品
種
少
量
生
産
」
な
ど

を
実
現
す
る
ス
マ
ー
ト
な
粉

体
材
料
設
計
が
、
キ
ー
ワ
ー

ド
に
な
る
も
の
と
思
わ
れ

る
。

　
本
稿
で
は
、
こ
れ
ら
の
多

様
な
要
求
に
応
え
る
た
め

に
、
筆
者
ら
が
開
発
し
た
粉

体
製
造
プ
ロ
セ
ス
を
紹
介
す

る
。

　
開
発
し
た
の
は
、
外
部
加

熱
を
施
す
こ
と
な
く
ナ
ノ

ナ
ノ
は

億
分
の
１

メ

ー
ト
ル
領
域
の
粒
子
の
合
成

や
複
合
粒
子
の
創
製
を
可
能

と
す
る
ワ
ン
ス
テ
ッ
プ
の
プ

ロ
セ
ス
で
あ
る
。
微
粒
子
の

粉
砕
に
用
い
ら
れ
る
強
力
な

機
械
的
作
用
を
微
粒
子
界
面

に
繰
り
返
し
与
え
る
こ
と
に

よ
り
、
粒
子
界
面
は
活
性
化

さ
れ
、
か
つ
瞬
間
的
に
は
高

温
状
態
な
ど
の
特
異
場
に
な

る
。
こ
れ
ら
の
作
用
に
よ
り

粒
子
同
士
を
接
合
で
き
る
た

め
、
原
料
粉
体
か
ら
図
１

ａ

に
示
す
よ
う
に
各
種

形
態
の
複
合
粒
子
を
容
易
に

作
製
で
き
る
。

　
ま
た
、
粒
子
複
合
化
の
場

合
よ
り
も
強
力
な
機
械
的
作

用
を
粒
子
間
に
与
え
る
と
、

粒
子
表
面
か
ら
ナ
ノ
粒
子
が

発
生
し
、
か
つ
表
面
が
瞬
間

的
な
高
温
状
態
に
な
る
な
ど

の
相
乗
効
果
に
よ
り
、
外
部

加
熱
を
施
さ
ず
に
ナ
ノ
粒
子

の
直
接
合
成
が
可
能
に
な

る
。

　
さ
ら
に
、
こ
の
よ
う
な
ナ

ノ
粒
子
の
合
成
に
用
い
ら
れ

る
原
料
粉
体
に
あ
ら
か
じ
め

異
種
微
粒
子
を
加
え
て
処
理

す
る
と
、
ナ
ノ
粒
子
の
合
成

に
加
え
て
、
生
成
さ
れ
た
ナ

ノ
粒
子
が
異
種
微
粒
子
と
容

易
に
接
合
す
る
た
め
、
図
１

ｃ

に
示
す
よ
う
に
単
一

プ
ロ
セ
ス
に
よ
っ
て
、
粒
子

合
成
と
そ
の
複
合
化
が
同
時

に
行
わ
れ
る
。

　
以
上
よ
り
、
本
法
を
活
用

す
る
こ
と
で
、
ナ
ノ
粒
子
、

複
合
粒
子
、
ナ
ノ
粒
子
複
合

造
粒
体
な
ど
の
粉
体
材
料
設

計
が
ス
マ
ー
ト
に
実
現
で
き

る
。
さ
ら
に
は
、
図
１

ａ

―

ｃ

の
プ
ロ
セ

ス
に
よ
り
作
製
さ
れ
た
ナ
ノ

粒
子
や
複
合
粒
子
を
集
積
す

る
と
、
バ
ル
ク
材
料
の
多
様

な
微
細
構
造
制
御
が
可
能
に

な
る
。

　
そ
の
一
方
で
、
粒
子
同
士

の
接
合
を
粒
子
と
基
板
と
の

接
合
に
応
用
す
る
こ
と
に
よ

っ
て
、
図
１

ｄ

に
見
ら

れ
る
よ
う
に
、
基
板
上
に
ナ

ノ
粒
子
か
ら
構
成
さ
れ
る
多

孔
質
膜
を
作
製
す
る
こ
と
が

で
き
る
。
こ
う
し
た
多
孔
質

膜
は
、
そ
の
ま
ま
の
状
態
で

利
用
す
る
こ
と
も
あ
る
が
、

低
温
焼
成
に
よ
り
焼
結
体
を

作
製
し
て
燃
料
電
池
の
電
極

な
ど
に
応
用
す
る
こ
と
も
で

き
る
。

　
図
１
に
示
す
プ
ロ
セ
ス
に

よ
っ
て
、
こ
れ
ま
で
各
種
新

材
料
の
開
発
と
実
用
化
が
進

め
ら
れ
て
き
た
。
本
稿
で

は
、
そ
の
中
で
図
１

ｃ

の
粉
体
設
計
プ
ロ
セ
ス
を
一

例
と
し
て
、
実
際
の
応
用
事

例
を
紹
介
す
る
。
ナ
ノ
粒
子

は
、
粒
子
サ
イ
ズ
が
著
し
く

小
さ
く
、
単
位
重
量
当
た
り

の
表
面
積

比
表
面
積

が

膨
大
で
あ
る
た
め
、
粒
子

間
、
固
―
気
、
固
―
液
間
の

反
応
な
ど
に
利
用
さ
れ
る
。

　
例
え
ば
、
図
２
の
右
側
に

示
す
造
粒
体
の
モ
デ
ル
は
、

理
想
的
な
リ
チ
ウ
ム
イ
オ
ン

二
次
電
池
活
物
質
の
構
造
を

示
し
た
も
の
で
あ
る
。
ま
ず

短
時
間
で
の
充
放
電
に
は
、

リ
チ
ウ
ム
イ
オ
ン
が
活
物
質

内
部
を
迅
速
に
出
入
り
す
る

必
要
が
あ
る
た
め
、
活
物
質

の
サ
イ
ズ
は
小
さ
い
方
が
望

ま
し
い
。
ま
た
電
子
電
導
性

の
低
い
材
料
で
は
、
カ
ー
ボ

ン
粒
子
の
コ
ン
ポ
ジ
ッ
ト
化

な
ど
に
よ
り
電
導
パ
ス
を
確

保
す
る
必
要
が
あ
る
。

　
さ
ら
に
、
ナ
ノ
粒
子
は
付

着
凝
集
性
に
富
む
た
め
、
粒

子
の
見
か
け
の
サ
イ
ズ
増
大

に
よ
る
電
極
へ
の
充
填
密
度

向
上
と
、
電
解
液
が
活
物
質

を
ぬ
ら
す
た
め
の
粒
子
間
空

隙
の
形
成
が
必
要
で
あ
る
。

そ
こ
で
、
図
に
示
す
よ
う
な

複
合
多
孔
質
造
粒
体
の
作
製

に
よ
り
、
高
い
性
能
を
持
つ

電
極
を
作
製
で
き
る
。
こ
の

複
合
造
粒
体
の
作
製
に
は
、

原
料
粉
体
か
ら
の
ナ
ノ
粒
子

活
物
質
の
合
成
、
活
物
質
と

カ
ー
ボ
ン
と
の
コ
ン
ポ
ジ
ッ

ト
化
、
さ
ら
に
は
造
粒
体
の

作
製
と
い
う
極
め
て
複
雑
な

製
造
プ
ロ
セ
ス
が
不
可
欠
に

な
る
。

　
こ
れ
に
対
し
て
筆
者
ら
は

炭
酸
リ
チ
ウ
ム
、
シ
ュ
ウ
酸

鉄
、
リ
ン
酸
二
水
素
ア
ン
モ

ニ
ウ
ム
の
原
料
粉
体
に
カ
ー

ボ
ン
ナ
ノ
粒
子
を
微
量
添
加

し
た
混
合
粉
体
を
、
図
１
に

示
す
ワ
ン
ス
テ
ッ
プ
の
機
械

的
処
理
に
よ
り
、
空
気
中
で

分
程
度
の
短
時
間
処
理
を

行
っ
た
。
そ
の
結
果
、
図
２

の
写
真
に
示
す
複
合
造
粒
体

の
作
製
に
成
功
し
た
。
得
ら

れ
た
造
粒
体
は

程
度

で
あ
る
が
、
そ
れ
を
構
成
ず

る
一
次
粒
子
径
は
約

で
あ
り
、
か
つ
各
粒
子
表
面

に
カ
ー
ボ
ン
が
固
定
化
さ
れ

た
構
造
が
観
察
さ
れ
る
。

　
ま
た
得
ら
れ
た
粒
子
は
Ｌ

ｉ
Ｆ
ｅ
Ｐ
Ｏ
４
で
あ
る
こ
と

が
、
Ｘ
線
回
折
結
果
か
ら
も

明
ら
か
に
さ
れ
た
。
通
常
の

固
相
法
で
は
、
窒
素
雰
囲
気

中
な
ど
で
粒
子
の
合
成
が
行

わ
れ
る
が
、
本
法
で
行
っ
た

短
時
間
の
大
気
中
処
理
に
よ

り
、
結
晶
性
の
高
い
Ｌ
ｉ
Ｆ

ｅ
Ｐ
Ｏ
４
が
得
ら
れ
た
こ
と

は
極
め
て
興
味
深
い
。
現

在
、
原
料
種
を
さ
ら
に
工
夫

す
る
こ
と
で
、
高
品
質
活
物

質
の
省
エ
ネ
ル
ギ
ー
型
量
産

化
プ
ロ
セ
ス
の
開
発
を
進
め

て
い
る
。
こ
の
方
法
は
、
今

後
、
活
物
質
の
ス
マ
ー
ト
な

合
成
法
の
み
な
ら
ず
、
高
温

処
理
を
必
要
と
す
る
他
の
材

料
開
発
に
も
応
用
で
き
る
も

の
と
期
待
さ
れ
る
。

（ ） 【広告特集】 ２０１４年 平成２６年 １１月２０日 木曜日 　　


