
����� �����	
���
�	

��������� ���
������ ������ ��
	� � �����	���	����
	�
������
� �� ��������

�� ������
� �� ���	����

���������� 	
 ������� ������� ����� ���������� �������� ��� ���� �����

��
�� ��  ����� !""�# ������ $ %�	���� !""!

��������

&����	���	����
	� ������
�� �' ����������
� ������� (���������	���
� ��
�� &) �	� �������������
� ��
�� &* + ,
�� �
�����
��

���� �� 
	�����
	�  �!-.�  �!(�-/+.���0!- �	� (�0/+�"1�!-/��!0!- �� ������ '�� �� �� ����
�� ���
������ ��������� 
	 �����
��
2��� ����
��� ��	����
�
�� �� � '�	��
�	 �' ������
�
�	 
� ������� ��������� ���
������ �����	 �����
� �� '���
���� �	�

��������
3��  ��� ,
�� �� ��	4�����
�	 5	� 5	�-/�60!-�*0��&* �  &)�&�-! � 7!-$��� 8 �
�� �	 ��	 �
���
� ������
�' ��$ 7 �	� ��	 ��	 '�� 9:$" � �� � ����	� ���
	 �' !�/ � ���!� )� ��� ��	 � ������� ,
����� ���� ���� �� �� �:;!" ������
� !""! &���
��� �� 8���
� ��
	� 2�7�

�� 	���! 2�����# ������
�# &����	���	����
	�# ���������# ���
������

�	 
����������

��	���� ��	� ������� ��� �	 ��� �� ����� ���

���
������ �����
� �
	� ��
� �������� �''�� �������
�

'����� ���� �� �� �' '���
���
�	� ����� ��	������
�	�

	� �
<�
� ����� ��	� ���'��
'� �
	
����
3��
�	� ��'� �	� �

,
� �������� ��	� �' �����
�	�  	���� �' �����
�

,
�� �
� ��  �� 
�	 ��	������� ��� �	 ������� *�	�
����
� ��� �	 ������ �	 �
������ �����
� ����� �'
�� ���
���
�
�� �' ���� �
��
�� 
�	 ��	������� �	� � ����

��������
��� ����
�
�� ,
	��, =��!>� ��� �
�� ����� �
'4�

����� 
	 ��	��
	� �
��
�� ������� �	� ��'�� �� ��� �'

�� 	, �������� ��	���� ������	�
�� ������� ��� �	

��� 
	 �� ������	� �' 	, �����	 ��	������� ,
��

�
�� 
�	
� ��	����
�
��� 0	�� �����	 �����
� ��	 �

��	�
��� �� �����''��
� ����	��
�� =.�/> 
	 ��
� �' �

������ ��������
��� ����
�
�� ,
	��, ������� ,
��

�
� �����
�� ��� �' �� ,����	�,	 ���� ��������

�����	 ��	������� �� ���������	���
� ��
� (0.&1�!-/"�
�0!-? &) + �	� �������������
� ��
� (0.&*��!-/"�
�0!-? &* + ,
�� �
�� 
�	
� ��	����
�
�� =$>� )� ��	�

������� �	� �� ������� �	�� ��, ���
�
��� ��,��� �	�

����
3��
�	 ������ ���� �� ����
�� �������
�	� @	 �	

������ �� ������ ��
� ������� ������
�� �' �����

������
� ������� ��� �	 ������ �� �
����
	�  �!-.

�� ���� ������� �
�  �!(�-/+.���0!- �	� ����	
��

������	����� ((�0/+�"1�!-/��!0!-?  &)+ �
	� ������
	��� ���
	� �� �� '�����
�	 �' �
����� ���� ������

�
�� ��� �	 '��	� �� � �	 '4�
	� ����� '�� 	��	�
	�

�� 
�	
� ��	����
�
�� ,
�� ���� ����	
��� ������
� =�;

:>� )� ���	� ����� 
	����� �� '���
���
�	 �	� ���������


3��
�	 �' � ��������� ���
������ ������ ��
	� � ��
����

�����	 ��	����
	� A������
�B �� �������� (&* ? &)

������
�+�  ������	������� ����
�� ��� �	 ��� '��

�� �	��� 
�� � �
��� ,
��� ���� ����
� (�
��������

���� ����
	
�� 	
���
� *��
/�$ �"�$+ ������ 
	 ��

�������B ���������� =C>� )� ������ ����
�� 
� �	 
	���

�����
	� �D
� ���� �� &�-! �� 7!-$�

�	 ������������

)� ����
��� ������ ,� �' �	����
��� ���� ���
���

)� ������	 ������ ����
�� 
� �
������������ ����
�

	
�� �����
���� �	��	
��
� (*��
/�$ �"�$+� ,�
�� ,��

��	���
3� �� ���� �
��
	� ���	
<� =C>� )� *��
/�$ �"�$
,�� D���� �� ������	 '�� !/ � �� '��� � ���� ����
��

����
� ,� ��� �' ����
��� ��	����
�
�� �' �� '����,�


	� ������
��? (
+ &) ? �!(�-/+.���0!-� (

+ &) ? �!-.�
(


+ &* ? �!-.� (
�+ &* ? &)� (�+ &* ? �!(�-/+.�
��0!-� )� ������
�� ,� ������ �� �
��� ����
���

��
	�
	� ����� �	� ����� �' : �� �
���� ,� ��� ��

� ������ �' �� �". �� ���!� )� ����
��� ��	����
�
��
�' �� ������
�� ,�� ������� �� ��	� �' ��������	

%���	�� �' &�,� ������ �": (!""!+ !$�;!�"

� �������	�
	� ������� )��? �C��$/!�."6.":#
'�D? �C��$/!�.�:/�:�
"#���$ �������! ����	���E��	������	��
	 (�� ���	���+�

".6:�66$.F"!FG ; � '��	� ����� � !""! &���
��� �� 8���
� ��
	� 2�7�

&@@? � " . 6 : � 6 6 $ . ( " ! + " " " ! � � �



H�<�	�� ����	�  	���3� (�!$"+ ,
�� �	 ��������
�

��� 
	��'�� (�!:�+ ������ �� � �������� )� '�<�	��

��	� �' ������	� ,�� �$ 03 �� �$ �03� I����
� ����

,�� ����
� �� �� ������� '�� �� ��	����
�
�� ������

�	���

 ���
������ �����	 ������ ,�� ������� �� ������

�
��� ����
	� �� �	��� �� �������� �	� �� ������

�����		�� 
	 � ����
3
	� �
� @	 �� 4��� ���� �� ��
��

�	�� (
+ 5	� 5	�-/�60!- �� (

+ 5	� 5	�-/�60!-�
*0� ,�� ����
	� �� ����
	� �	� ��	 �	��� ����
	� 
	 �

�
� )� �������� ��,�� (&* �  &) ������
�+ ,��
����� �	 �� �� �������� �	�� 
	 �� �
 �	� ��

������� ,�� ���
	 ����� �	���� �D�� �� ������ �
D�

��� ,�� ����� 
	�� �� �
 �	� ����� �	���� )� ������

�
D��� ,�� (&�-! � 7!-$ � �� 8+ 
	 �� ���
� :?!?�?"�$�
)� 	�
� ������� ,�� 4	���� �������� �� .� �".
�� ���! �� ����
	 �����	���� ���� )� ��� �
�	�
�	�
,�? ��
��	�� � "�$ �� �	� ��� � "�6� ��!�
@���
���� �'�� �� '���
���
�	 �' �� ���� �� ��	�

�
���
� ������ ,�� ������ ,
�� � �
�� 
����	� ����
�

��� (J
����� !"""+� )� ��� ,�� ����,� �� ����
�
3 '��

:;�" �� �'�� ,�
�� �� ������ ���� ��	���	�� )� ����

,� ������ �	�� �
''�	� ����� �	� �� ���
��
�	 �' ����	�

�	� ������ ,�� ��	
���� �� � '�	��
�	 �' �
�� H�� ������

���
�
�� ����
�� �� ��� ,�� �
������� �� �� �";!"K �' ��


	
�
�� ������� �	� ,�� ��	 ������� ��
	� � ��	���	��

����	� ������  '�� �����
	�� �� ��� ,�� ���
	 �
�������

�	� �� �����;�
������ ���� ,�� ����� ��	� �
���

�	 ������� �� ���������

%&�& '	��������� 	
 �	��	���� �$����	$���

)� ���
��
�	 �' ��	����
�
�� �� � '�	��
�	 �' ������
�
�	

'�� (
+ &) ? �!(�-/+.���0!- �	� &) ? �!-.� �	� (

+

&* ? �!-. �	� &* ? &) 
� ���,	 
	 H
��� � �	� !�

�����
���� @	 �� ��� �' �&) � ��� �� �!��-/�.�
��0!-� �� ��	����
�
�� ����� � ��D
��� ���� �'

���� �"�! � ���� (��0� 	 �$K+ �� � � "�$� �	� ��	

������ ,
�� '����� ���
�
�	 �'  �!(�-/+.���0!-� )��
D
��� � ����� ��D
��� �� � � "�6� @	 �� ��� �' ��
�&) � ��� �� �!-. ������
�� �,� ���� �� ������
�� � � "�: �	� "��� )� 	��	��	� 
� ����� ������� ,
��

H
�� �� ������
�
�	 ��	�	� �' ���� �������� ���� ��	����
�
�� �'

(�+ &) ? �!(�-/+.���0!- (��0� 	 �$K+ �	� (�+ &) ? �!-. (��0� 	
$$K+ ������
� �������

H
�� !� ������
�
�	 ��	�	� �' ���� �������� ���� ��	����
�
�� �'

(�+ &* ? �!-. (��0� 	 �$K+ �	� (�+ &* ? &) (��0� 	 $$K+

������
� �������

(& )�*����� +& '������ , -	����$ 	
 �	 �� +	����� ��. /����0 ��12�1� !$6



���� '�� �� &) ? �!(�-/+.���0!- ����� ,�
�� ���,� �	


	���� 
	 ��	����
�
�� �' �����D
����� �,������� �'

���	
���� &* ? �!(�-/+.���0!- ������
� ����� ��

��
��� �	�� �	�� ������	�� ��		�� � ���� H�� ��

�&* � ��� �� �!-. ����� (H
�� !�+� �� ��	����
�
��;

������
�
�	 
������ D�
�
�� �,� ��D
��� � ����� �	 ��

� � "�6 �	� �	���� � � "�$ ,
�� � ��D
��� ��	����
�
��

�' ��:� �"�/ � ���� (��0� 	 $$K+� �
�
������ '�� ��

�&* � ��� �� &) ������
� (H
�� !�+� �� ��D
���

��	����
�
�� 
� '�� � � "�$$ (.�C� �"�/ � ���� �� $$K
��0�+ �	� �� ���	� ��D
�� (����	� � 	 "�:+ 
� 	�� ��
���� �� 
	 ���� �����

)� ��	����
�
�� 	��	��	� 
	 �
����� ���� ����

��� ,
��� '�� D����� �
��  �� �� ��� 
�	 ��	������� ���
�	 ,�� �����
��� =�";�!>� *��� �' ��� ����
� ����� �

�
	�� ��D
�� 
	 �� ��	����
�
��;������
�
�	 
�������

)� ��	����
�
�� 	��	��	� ��� �	 D���
	� 
	 ����

�' � A�������
�	 ��������B '�� �� �
�� ��	����
�
�� 
	���

'�� ����� �� �	 ���
��� ������
�
�	 =����!>� &����	�

��	����
	� ������ ���� ��,��� �� � �
,� �
''�	���

'��� �
��  �� �� ��� ������ �����? (
+ ���� �����	

��	������� ��� ��� ���	 �	 ��� �' ����
�� ���
�

���
� ���� �� 0�(0.-
�+ �	� -0�# (

+ �����	
� ���
�

�� �
���� ����
� �	�� �	�� ��� ����� 
	 �� '�����
�	 �'

� 	, 
	��'�� ������	� ,
�� �� �
�����
�� )� D
��

�	� �' �,� ��D
�� 
	 �� ���	� A�����	���	����
	�B

������
�� ��	 � ����
���� �� A�,� ������ �������
�	

���������B '�� �� �,� �
''�	� ���� �' ���
� ���
�

0�(0.-
�+ �	� -0��  	���� ��
	� �� � 	��� 
� ���� ��

��	����
�
�� 	��	��	� 
	 �� ���	� �����	���	����
	�

������
�� �� � ����� �' �
����
�	 �'  �!-. 
	 �� �����

������
�� 
� ��� ���	 ���� '�� �������	�
	� �
��  ��

������
��� )�
� 
� ����� ��� �' �� ���
� �����	
�

���
� ��� ��	� ,
�� �� �������
� �D
�  �!-. �� ��


	��'�� �	� ����� 
	 �� '�����
�	 �' 	, 
	��'��

������	�� ���� � ������	� ��� �	 ����� �� ��	�

�' L�M �	� M) F)I ����
� =�.>� ���� �	 
	��'��

����
�	 ������ 
	 �� ���� �' ��� �' �� ���
� ���
�

�	�� �	�� ��	����
�
�� 	��	��	� 
� ���� ���� � ����

�
�	 
� ���	� 
	 &) ? �!(�-/+.���0!- �	� &* ? &)

H
�� .� ��� ������ �	� ����	� �	�
�� �� � '�	��
�	 �' �
� '�� ���� N� �	� N! �� (�+� (�+ � ��# (�+� (�+ �"" ��# �	� (+� ('+ � *� �����

!$: (& )�*����� +& '������ , -	����$ 	
 �	 �� +	����� ��. /����0 ��12�1�



������
�� '�� ,�
�� �� ��	����
�
�� 	��	��	� 
�

������

8���
�� , ������ =�/> ����
� �	 ��������� ���
������

�����	 ������ ��
	� � &) ? �!(�-/+.���0!- ������
�

��������� )�
� �����	���	����
	� ������
� (H
�� �+ ���

�� ��� ��	����
�
��� ��� ,�	 ��� 
	 �� ������� �� ���

������� ,�� '��	� �� ���
� �	�� ����
������ ��	�
�
�	��

@	 �� ���	� ,���� , ��� '���
���� �	� ��������
3� �

���
������ �����	 ������ ,
�� � &* �  &) ������
�

�������� ,�
�� ��� �� 	D� ��� ��	����
�
�� '�� ��

������
�� ������ 
	 ��� ���������
��

%&�& �������3� ���������������

)� ���� �	�� ����� ��� �� '����,
	� ��	4�����
�	�?

��� N�? 5	� 5	�-/�60!-�$$�&* � /$� &)�
&�-! � 7!-$ � �� 8
��� N!? 5	� 5	�-/�60!-�*0��$$�&* � /$�

 &)�&�-! � 7!-$ � �� 8
)� �
������ ��������
��
�� �' ���� N� �	� N! �� ��

�"" �� �	� � *� ����� �� ���,	 
	 H
�� .�;�� �����
����
1�	 �
������� �	�� ��, ���� �� ������;����	� ����

D�
�
�� � ���
� '��� 
	
�
���� �	� ��	 ���
	� ����� '�� �

', ����� (����� �� �� ������ ��
�	 
	 H
�� .+� �����

<�	���� �� ���� ������ �� ����� ���
���� 1�	 �
������

�
	� �� �"" �� �	� � *�� �� ��
�� �' ����� ��'����	�

	������ H�� �� ��� �������� ������
�
�	� �� ���
�
�	

�' ���� ����
� 
������ �� ��
�� �' ����� ��'����	�

�� �� �� ���
��� ������ �' 0� 
�	� ���
���� '��� ��

���� ����
�� �� �,��
	� �� ���
��
	� �' �� ��� �������


� ������ �	 �	�� ����
������ ��	�
�
�	� 
	 ��	�����

�� ���� ������ 
	 ,
�� ���
������ �����
� ���� �	

&) ? �!(�-/+.���0!-�

%&%& 4�����3��5�$��

)� ������ ��� 
	 �� ���� ,�� � �
D��� �' �����

����
��� (&�-! � 7!-$+ ,�
�� ���
�� ����
�� 
	�����
���
�	;�
	�������
�	 �' 0� 
	 
�� ������ 0	�� ����
��
�
������;����� ����
	� �' �� ������ ����� ����
���

)� ����
	 �� ��������
�
��� �� ���� ,� �
�������

�	�� � $" �� ���� '�� � �
� �� )� �
������ ,�� ���
�

	��� �'�� �� ��� ������ ������ �� �"K �' �� 
	
�
��

����� )� ���� ,� ������� ��
	� � ��	���	������	�

������ )� ���
��� ��������
�
�� �' ���� N� �	� N! ���,	


	 H
�� /� @� ��� �	 '��	� ���� ��� N! ����� � ������� '��

�� �� �: ����� ,
����� �
�	
4��	� ���� 
	 ������� ,����

�� ��� N� ����� � ������� '�� �	�� 6 ������ )� ����

��������
�
�� �' ��� N! ��� � �� �� �� ���	� �'

���� ����
� 
	 
�� �	�� ��������	� ,�
�� ��
	��
	� �

��	�
	���� ������ �' ������	 
�	��

H��� �� ���� ����
�� �� 
������	� ������ ��������

��� �	 ������� '�� �� ��� N!� �	� �� �� '����,�?

��� ,
��� (��+ 6""

��� ��� (��!+ "�6�

-�	��
���
� ������ (7+ ��$

�������
���
� ����	� (� + ���

���
'
� ��,�� (�1 ����+ !�

���
'
� 	���� (�1� ����+ 6.$

M
������ �����
��� (� �+ "�$.

� ��������� '�� �� ����� ������ ��
�	�

H
�� /� ��������� ����
� �' ���� N� �	� N! ���,
	� ���
��
�	 �' ��� ������ ,
�� �
� ���
	� �
''�	� �
������;����� ������

(& )�*����� +& '������ , -	����$ 	
 �	 �� +	����� ��. /����0 ��12�1� !$C



�	 �����������

��������� ���
������ �����	 �����
� ��� �	 '���

�
���� ��
	� � &* ? &) ������
� �������� �	� �	


	�������
	� ����� ������� )� ���
�
�	 �' ���� ����
�


	 �� �	�� ��������	� 
������ ���� �� ��
�� �' �����

��'����	� �	� �� ��������
�
�� �� 
� 	���� � ��	�
	�

���� ������ �' 0� 
�	��  ��� ,
�� ��	4�����
�	

5	� 5	�-/�60!-�*0��$$�&* � /$� &)�&�-!�
7!-$ � �� 8 ��	 � ������� '�� �� �� �: ����� ,
�����
���� ���� �' ������ �� �����
��� @� �
�� � ����	� �	�
�� �'

	!�/ � ���! '�� 9:$" ��

���������������

)��	�� �� �� �� ��@�� �, M��
 '�� &���
�
	� �

�	
�� ������ H���,��
� �� �� ������
 �	� �	 8��
���

��
	�
�� ���O�� �� �� ���	����

����������

=�> �� ���	��� (8��+� ����
�	
� ���
��P&�
	�
��� �	�  ���
���
�	��

����� 0����	��  �������� �C:��

=!> *�5� � *�	��
 (8��+� 0�	����� �' ���
������ 2����
� �	�

�����
����� 1���� ��
	�
'
�� �
	������ �CC$�

=.> &�� �������	 (8��+� &����	 ��	�������? ���
��� *����	� �	�

I��P*���
��� �	� M�
��� �����
�� Q	
���
�� &���� �,

R���� �CC!�

=/> %� I�
���	� 2� M�	��
� �� *������ *� H����
�� ���
� ���� @�	� !:;

." (�C::+ :/6�

=$> -� ��������� )� J������ @� -�
	�� R� *
���� ���� ���� (�C6C+ �6�

=�> ���� �
�	�� %� 8��������� ���� �!" (�C6.+ �!:C�

=6> %� *�
�� %� &���� ���� ���
�� /� (�C:$+ ."C�

=:> J� ����
� %�2� 1��	� %��� %� ���
������ ���� /! (�C:!+ �"6�

=C>  �J�� �
	���  �J� �
	��� -��� ��
�������� @	�� %� 0�����	 	��� �:

(�CC.+ $�6�

=�"> %� *�
�� &���� ���
������ ���� !. (�CC$+ �6��

=��>  � 2�	�� 1� M
��
��� 8� ����	� ���
������ @�	� �:F�C (�C:�+ �/6�

=�!>  � 2�	�� ���
������ @�	� 6$ (�CC$+ �/6�

=�.> �� ������
� �� ���	���� &���� ����� ���
� (�+ �:� (!""�+ .:.�

=�/> J� &�	��� �� ������
� �� ���	���� %� &�,� ������ 6� (�CC:+ ����

!�" (& )�*����� +& '������ , -	����$ 	
 �	 �� +	����� ��. /����0 ��12�1�


	Rechargeable solid-state battery using a proton-conducting composite as electrolyte
	Introduction
	Experimental
	Results and discussion
	Conductivity of composite electrolytes
	Discharge characteristics
	Rechargeability

	Conclusions
	Acknowledgements
	References


