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Résumé :

Les batteries tout-solide sont une solution prometteuse pour le stockage de I'énergie électrique dans des applications
embarquées (véhicules légers, électronique) ou stationnaires (gestion de I'intermittence). L'utilisation d'un électrolyte
solide permet d’envisager un gain en termes de sécurité (résistance & I'emballement thermique) et de densité d'énergie
en ufilisant du lithium métal comme électrode négative. Si les électrolytes inorganiques, notamment les sulfures,
possédent des conductivités en ions Li+ suffisantes pour permettre un fonctionnement a température ambiante,
plusieurs défis majeurs restent & relever. Parmi eux, I'instabilité (électro)chimique de 'électrolyte et les réactions aux
interfaces électrodes / électrolyte limitent la durée de vie des accumulateurs. Notamment, les oxydes de meétaux de
transition classiquement utilisés comme électrode positive ménent a la décomposition de I'électrolyte sulfure. Dans
cette thése, le matériau lamellaire « surlithié Li1,2Ti0,852 (LTS) a été considéré comme matériau d'électrode positive
dans un accumulateur lithium métal tout-solide et « tout-sulfure ». Le LTS a pu é&tre synthétisé et son comportement
electrochimique de référence a été etabli dans une demi-pile en utilisant un électrolyte liquide. Le fonctionnement du
LTS en cellule tout-solide & base d'électrolyte LPSCI et I'évolution de l'interface électrode/électrolyte ont ensuite été
étudiés. Pour ce faire, différents £léments composites tout-solide ont &té réalisés. Le processus d'assemblage des cellules
tout-solide a fait I'objet d'une étude approfondie et a permis de réaliser des systémes « modéles » 4 base de TiS2 ayant
une capacité spécifique proche de la capacité d'insertion théorique du matériau actif. Il a alors été possible de
caractériser le comportement électrochimique du LTS ainsi que l'interface LTS/argyrodite dans des accumulateurs
lithium meétal tout-solide. Les résultats obtenus ici offrent une piste pour le développement de nouveaux accumulateurs

tout-solides n'utilisant que peu ou pas de matériaux critiques.



