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Résumé : 

 

Les batteries tout solides sont une technologie prometteuse pour la mobilité électrique et pour le 

stockage stationnaire de l’énergie. Cette technologie se base sur l’utilisation d’électrolyte solide. Elle 

peut conduire, d’une part, à améliorer la sécurité de la cellule (en empêchant la formation de court-

circuit interne) et d’autre part à augmenter les performances en terme de densité énergie via 

l’utilisation de lithium métal comme électrode négative. Cependant, de nombreux verrous 

technologiques persistes pour rendre cette technologie commercialisable à grande échelle. Le verrou 

majeur repose sur le contrôle et la compréhension des phénomènes parasites aux interfaces, qui 

constituent donc l’élément clef de cette technologie. L’analyse de ces interfaces représente un défi car 

ces dernières sont enfouies dans les empilements de batteries. Cette thèse propose ainsi des 

méthodes pour révéler et analyser ces interfaces dites « enfouies ». Plusieurs méthodes de 

préparation ont été mises au point afin de réaliser des analyses ex situ (cyclage électrochimique 

réalisé en dehors de l’analyseur) par spectroscopie (XPS : spectrométrie photoélectronique à 

Rayonnement X, AES : spectroscopie à électron Auger) et spectrométrie (ToF-SIMS : spectrométrie 

de masse des ions secondaires à temps de vol). Ainsi, une méthode de découpe spécifique de ces 

batteries, sensibles à l’air ambiant, a été développée via l'utilisation de faisceaux d’ions permettant de 

conserver l’intégrité chimique et mécanique des batteries ainsi découpées. Des méthodes d’analyses 

in situ (alternance entre fonctionnement de la batterie et analyse des interfaces) ont également été 

mises au points via la conception et l’adaptation de cellules spécifiques à chaque type d'analyse 

réalisée. Enfin, une méthode d'analyse innovante des interfaces operando (fonctionnement et analyse 

de la batterie simultanés) a été développée. L’ensemble de ce travail contribue à une meilleure 

compréhension des interfaces et donc à l'amélioration des performances des batteries tout solide. 
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