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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　少なくとも１５０℃で実質的に変形しない繊維状物と、少なくとも１５０℃で実質的に
変形しない無機微粒子を有する多孔質膜からなり、
　上記無機微粒子の比率が、３３．１体積％以上であり、
　上記無機微粒子の全個数中において、粒子径０．３μｍ以下の粒子の個数が１０％以上
であり、粒子径１μｍ以上の粒子の個数が１５％以上であることを特徴とする電池用セパ
レータ。
【請求項２】
　無機微粒子が、シリカ、ベーマイトまたはアルミナである請求項１に記載の電池用セパ
レータ。
【請求項３】
　無機微粒子の一部または全部が、繊維状物で構成されたシート状物の空隙内に存在して
いる請求項１または２に記載の電池用セパレータ。
【請求項４】
　繊維状物で構成されたシート状物は、織布または不織布である請求項３に記載の電池用
セパレータ。
【請求項５】
　８０～１３０℃で溶融する粒子を更に有している請求項１～４のいずれかに記載の電池
用セパレータ。
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【請求項６】
　正極、負極、非水電解液および請求項１～５のいずれかに記載の電池用セパレータを有
することを特徴とする非水電解質電池。
【請求項７】
　電池用セパレータが、正極および負極の少なくとも一方と一体化している請求項６に記
載の非水電解質電池。
 
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、高温環境下においても安全な非水電解質電池と、該非水電解質電池を構成す
るための電池用セパレータに関するものである。
【背景技術】
【０００２】
　非水電解質電池の一種であるリチウムイオン電池は、エネルギー密度が高いという特徴
から、携帯電話やノート型パーソナルコンピューターなどの携帯機器の電源として広く用
いられている。携帯機器の高性能化に伴ってリチウムイオン電池の高容量化が更に進む傾
向にあり、安全性の確保が重要となっている。
【０００３】
　現行のリチウムイオン電池では、正極と負極の間に介在させるセパレータとして、例え
ば厚みが２０～３０μｍ程度のポリオレフィン系の多孔性フィルムが使用されている。ま
た、セパレータの素材としては、電池の熱暴走温度以下でセパレータの構成樹脂を溶融さ
せて空孔を閉塞させ、これにより電池の内部抵抗を上昇させて短絡の際などに電池の安全
性を向上させる所謂シャットダウン効果を確保するため、融点の低いポリエチレンが適用
されることがある。
【０００４】
　ところで、こうしたセパレータとしては、例えば、多孔化と強度向上のために一軸延伸
あるいは二軸延伸したフィルムが用いられている。このようなセパレータは、単独で存在
する膜として供給されるため、作業性などの点で一定の強度が要求され、これを上記延伸
によって確保している。しかし、このような延伸フィルムでは結晶化度が増大しており、
シャットダウン温度も、電池の熱暴走温度に近い温度にまで高まっているため、電池の安
全性確保のためのマージンが十分とは言い難い。
【０００５】
　また、上記延伸によってフィルムにはひずみが生じており、これが高温に曝されると、
残留応力によって収縮が起こるという問題がある。収縮温度は、融点、すなわちシャット
ダウン温度と非常に近いところに存在する。このため、ポリオレフィン系の多孔性フィル
ムセパレータを使用するときには、充電異常時などに電池の温度がシャットダウン温度に
達すると、電流を直ちに減少させて電池の温度上昇を防止しなければならない。空孔が十
分に閉塞せず電流を直ちに減少できなかった場合には、電池の温度は容易にセパレータの
収縮温度にまで上昇するため、内部短絡による発火の危険性があるからである。
【０００６】
　このようなセパレータの熱収縮による短絡を防止し、電池の信頼性を高める技術として
、例えば、耐熱性の良好な多孔質基体と、フィラー粒子と、シャットダウン機能を確保す
るための樹脂成分とを有するセパレータにより電気化学素子を構成することが提案されて
いる（特許文献１）。
【０００７】
【特許文献１】国際公開第２００６／６２１５３号公報
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【０００８】
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　特許文献１に開示の技術によれば、異常過熱した際にも熱暴走が生じ難い安全性に優れ
た電池を提供することができる。
【０００９】
　しかしながら、リチウムイオン電池などの非水電解質電池に要求される特性は、今後ま
すます高度になると予測され、かかる電池に利用されるセパレータにおいても、このよう
な要求に十分に応え得るように、更なる改良が求められる。
【００１０】
　本発明は上記事情に鑑みてなされたものであり、その目的は、エネルギー密度の低下を
可及的に抑制しつつ耐短絡性を向上し、更には負荷特性も良好にした非水電解質電池と、
該電池を構成し得る電池用セパレータを提供することにある。
【課題を解決するための手段】
【００１１】
　上記目的を達成し得た本発明の電池用セパレータは、少なくとも１５０℃で実質的に変
形しない繊維状物と、少なくとも１５０℃で実質的に変形しない無機微粒子を有する多孔
質膜からなり、上記無機微粒子の比率が、３３．１体積％以上であり、上記無機微粒子の
全個数中において、粒子径０．３μｍ以下の粒子の個数が１０％以上であり、粒子径１μ
ｍ以上の粒子の個数が１５％以上であることを特徴とするものである。
 
【００１２】
　なお、上記の「少なくとも１５０℃で実質的に変形しない繊維状物」および「少なくと
も１５０℃で実質的に変形しない無機微粒子」とは、１５０℃に加熱した状態における目
視観察で、変形が認められない繊維状物および無機微粒子を意味している。
【００１３】
　また、「粒子径０．３μｍ以下の粒子」および「粒子径１μｍ以上の粒子」の粒子径は
、走査型電子顕微鏡（ＳＥＭ）を用いて、倍率５０００倍でセパレータ表面を観察し、２
０μｍ×１５μｍの視野において認められる無機微粒子から測定し、無機微粒子全個数中
における「粒子径０．３μｍ以下の粒子」の割合および「粒子径１μｍ以上の粒子」の割
合は、上記のＳＥＭ観察において、２０μｍ×１５μｍの視野において認められる無機微
粒子の全個数、粒子径０．３μｍ以下の粒子の個数、および粒子径１μｍ以上の粒子の個
数を数えて算出したものである。
【００１４】
　また、正極、負極、非水電解液、および本発明の電池用セパレータを有する非水電解質
電池も、本発明に含まれる。
【発明の効果】
【００１５】
　本発明によれば、エネルギー密度の低下を可及的に抑制しつつ耐短絡性を向上し、更に
は負荷特性も良好にした非水電解質電池と、該電池を構成し得る電池用セパレータを提供
することができる。
【発明を実施するための最良の形態】
【００１６】
　本発明のセパレータは、少なくとも１５０℃で実質的に変形しない繊維状物と、少なく
とも１５０℃で実質的に変形しない無機微粒子を有する多孔質膜からなるものである。本
発明のセパレータは、上記のように熱収縮し難い材料で形成されており、また、従来のポ
リオレフィン製の多孔質フィルムセパレータのような製造時のひずみが、セパレータに残
り難い製法により製造できる。よって電池内の温度が上昇した場合でも、セパレータの熱
収縮が抑制され、正極と負極との接触による短絡が防止される。そのため、電池内が異常
過熱した際にも、その熱暴走などが抑えられるため、安全性の高い電池となる。
【００１７】
　また、本発明のセパレータでは、セパレータを薄くしても、正極と負極とを良好に隔離
でき、更に、特に無機微粒子の存在によって、リチウムデンドライトが発生した場合に生
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じ得る短絡も良好に防止できる。そのため、本発明のセパレータは、エネルギー密度の低
下を可及的に抑制することができる。
【００１８】
　そして、本発明のセパレータは、特定の粒度分布を有する無機微粒子を用いることで、
優れた耐短絡性を確保できる他、電池の負荷特性も良好なものとすることができる。
【００１９】
　本発明のセパレータに係る無機微粒子は、粒子径が０．３μｍ以下の粒子を、無機微粒
子全個数中、１０％以上、好ましくは１５％以上、より好ましくは２０％以上含んでいる
。粒子径が０．３μｍ以下の粒子の個数が少なすぎると、セパレータ中における無機微粒
子の充填性が低下して、セパレータの耐短絡性が低下する。他方、粒子径が０．３μｍ以
下の粒子が多すぎると、このセパレータを用いた電池の抵抗が高くなる傾向にあることか
ら、粒子径が０．３μｍ以下の粒子は、無機微粒子全個数中、９０％以下であることが好
ましく、８０％以下であることがより好ましい。
【００２０】
　粒子径が０．３μｍ以下の粒子の粒子径は、０．３μｍ以下であればよいが、０．０３
μｍ以上であることが好ましく、０．１μｍ以上であることがより好ましい。粒子径の小
さすぎる粒子は、製造が困難であったり、セパレータのイオン伝導の阻害要因となる虞が
ある。
【００２１】
　また、本発明のセパレータに係る無機微粒子は、粒子径が１μｍ以上の粒子を、無機微
粒子全個数中、１５％以上含んでいる。粒子径が１μｍ以下の粒子の個数が少なすぎると
、このセパレータを用いた電池の抵抗が高くなり、負荷特性が低下する虞がある。他方、
粒子径が１μｍ以上の粒子が多すぎると、セパレータの耐短絡性が低下することがあるた
め、粒子径が１μｍ以上の粒子は、無機微粒子全個数中、９０％以下であることが好まし
く、８０％以下であることがより好ましい。
 
【００２２】
　粒子径が１μｍ以上の粒子の粒子径は、１μｍ以上であればよいが、１０μｍ以下であ
ることが好ましく、６μｍ以下であることがより好ましい。粒子径の大きすぎる粒子では
、製造するセパレータの厚みの調整を難しくする虞がある。
【００２３】
　本発明に係る無機微粒子は、１５０℃で実質的に変形せず、電気絶縁性を有しており、
電気化学的に安定で、更に後述する非水電解液や、セパレータ製造の際に使用する液状組
成物に用いる溶媒に安定であり、高温状態で電解液に溶解しないものであれば、特に制限
はない。高温状態とは具体的には１５０℃以上の温度であり、このような温度の電解液中
で変形、化学的組成変化の起こらない安定な粒子であればよい。
【００２４】
　このような無機粒子の具体例としては、以下の粒子が挙げられ、これらを１種単独で用
いてよく、２種以上を併用してもよい。例えば、酸化鉄、ＳｉＯ２（シリカ）、Ａｌ２Ｏ

３（アルミナ）、ＴｉＯ２、ＢａＴｉＯ２、ＺｒＯなどの酸化物微粒子；窒化アルミニウ
ム、窒化ケイ素などの窒化物微粒子；フッ化カルシウム、フッ化バリウム、硫酸バリウム
などの難溶性のイオン結晶微粒子；シリコン、ダイヤモンドなどの共有結合性結晶微粒子
；タルク、モンモリロナイトなどの粘土微粒子；ベーマイト、ゼオライト、アパタイト、
カオリン、ムライト、スピネル、オリビン、セリサイト、ベントナイト、マイカなどの鉱
物資源由来物質またはそれらの人造物；などが挙げられる。また、金属微粒子；ＳｎＯ２

、スズ－インジウム酸化物（ＩＴＯ）などの酸化物微粒子；カーボンブラック、グラファ
イトなどの炭素質微粒子；などの導電性微粒子の表面を、電気絶縁性を有する材料（例え
ば、上記の非電気伝導性の無機微粒子を構成する材料）でコーティングすることで、電気
絶縁性を持たせた微粒子であってもよい。これらの無機微粒子の中でも、シリカ、アルミ
ナ、アルミナ－シリカ複合酸化物、ベーマイトが好適である。
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【００２５】
　また、無機微粒子の形状は、球状（真球状、略球状）、ラグビーボール状、板状などの
いずれでもよいが、セパレータの耐短絡性をより高める観点から、板状であることが好ま
しい。なお、板状の無機微粒子の場合、板の長軸方向の径がその粒子径となる。
【００２６】
　板状粒子の形態としては、アスペクト比が、５以上、より好ましくは１０以上であって
、１００以下、より好ましくは５０以下であることが望ましい。また、粒子の平板面の長
軸方向長さと短軸方向長さの比（長軸方向長さ／短軸方向長さ）の平均値は、３以下、よ
り好ましくは２以下で、１に近い値であることが望ましい。
【００２７】
　なお、板状粒子における上記の平板面の長軸方向長さと短軸方向長さの比の平均値は、
例えば、走査型電子顕微鏡（ＳＥＭ）により撮影した画像を画像解析することにより求め
ることができる。更に板状粒子における上記のアスペクト比も、ＳＥＭにより撮影した画
像を、画像解析することにより求めることができる。
【００２８】
　これら無機微粒子の具体的な例としては、昭和電工製の微粒アルミナ「Ａ－４３－Ｍ（
製品名）」、キンセイマテック社製の塊状シリカ「ＳＱＰＬ２（製品名）」、アドマテッ
クス社製の球状アルミナ「アドマファイン　ＡＯ－８０２（製品名）」、アドマッテクス
社製の球状シリカ「アドマファイン　ＳＯ－Ｅ３（製品名）」、河合石灰社製の板状ベー
マイト「ＢＭＭ（製品名）」、日本軽金属社製のアルミナ「Ａ３３Ｆ（製品名）」などが
入手可能である。
【００２９】
　本発明に係る繊維状物は、１５０℃で実質的に変形せず、電気絶縁性を有しており、電
気化学的に安定で、更に下記に詳述する非水電解液や、セパレータ製造の際に使用する液
状組成物に用いる溶媒に安定であれば、特に制限はない。なお、本発明でいう「繊維状物
」とは、アスペクト比［長尺方向の長さ／長尺方向に直交する方向の幅（直径）］が4以
上のものを意味している。本発明に係る繊維状物のアスペクト比は、１０以上であること
が好ましい。
【００３０】
　繊維状物の具体的な構成材料としては、例えば、セルロース、セルロース変成体（カル
ボキシメチルセルロースなど）、ポリプロピレン（ＰＰ）、ポリエステル［ポリエチレン
テレフタレート（ＰＥＴ）、ポリエチレンナフタレート（ＰＥＮ）、ポリブチレンテレフ
タレート（ＰＢＴ）など］、ポリアクリロニトリル（ＰＡＮ）、ポリビニルアルコール（
ＰＶＡ）、ポリアラミド、ポリアミドイミド、ポリイミドなどの樹脂；ガラス、アルミナ
、シリカなどの無機材料（無機酸化物）；などが挙げられる。繊維状物は、これらの構成
材料の１種を含有していてもよく、２種以上を含有していても構わない。また、繊維状物
は、構成成分として、上記の構成材料の他に、必要に応じて、公知の各種添加剤（例えば
、樹脂である場合には酸化防止剤など）を含有していても構わない。
【００３１】
　繊維状物の直径は、セパレータの厚み以下であれば良いが、例えば、０．０１～５μｍ
であることが好ましい。径が大きすぎると、繊維状物同士の絡み合いが不足して、これら
で構成されるシート状物の強度、延いてはセパレータの強度が小さくなって取り扱いが困
難となることがある。また、径が小さすぎると、セパレータの空隙が小さくなりすぎて、
イオン透過性が低下して、電池の負荷特性が低下する傾向にある。
【００３２】
　本発明のセパレータは、上記の繊維状物が多数集合して、これらの繊維状物のみにより
シート状物を形成している形式のもの、例えば織布、不織布、紙といった形態のものを用
い、このシート状物中に無機微粒子が含有された構成のセパレータとしてもよいし、繊維
状物と無機微粒子とが均一に分散された形で含有されている構成のセパレータとしてもよ
い。また、上記の両者の構成を合わせた構成とすることもできる。
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【００３３】
　セパレータ中での繊維状物の存在状態は、例えば、長軸（長尺方向の軸）の、セパレー
タ面に対する角度が平均で３０°以下であることが好ましく、２０°以下であることがよ
り好ましい。特に、繊維状物が、織布、不織布などのシート状物を形成している場合には
、繊維状物が上記の状態で存在していることが好ましい。
【００３４】
　また、セパレータにシャットダウン機能を付与するために、８０～１３０℃で溶融する
熱溶融性微粒子、または、非水電解液中で膨潤でき、かつ温度の上昇により膨潤度が増大
する膨潤性微粒子を添加することが可能である。上記の熱溶融性微粒子や膨潤性微粒子を
用いてセパレータを構成することで、高温に曝されたときにセパレータ中のイオンの透過
性が低下する所謂シャットダウン機能を付与することができる。
【００３５】
　本発明のセパレータにおける上記のシャットダウン機能は、例えば、モデルセルの温度
による抵抗上昇により測定することが可能である。すなわち、正極、負極、セパレータ、
および非水電解液を備えたモデルセルを作製し、該モデルセルを恒温槽中に保持し、５℃
／分の速度で昇温しながら上記モデルセルの内部抵抗値を測定し、測定された内部抵抗値
が、加熱前（室温で測定した抵抗値）の１０倍以上となる温度を、シャットダウン温度と
して評価することができる。
【００３６】
　８０～１３０℃で溶融する熱溶融性微粒子、すなわち、ＪＩＳ　Ｋ　７１２１の規定に
準じて、示差走査熱量計（ＤＳＣ）を用いて測定される融解温度が８０～１３０℃である
熱溶融性微粒子を含有しているセパレータでは、該セパレータが８０～１３０℃（または
それ以上の温度）に曝されたときに、熱溶融性微粒子が溶融してセパレータの空隙が閉塞
されるため、上記のシャットダウン機能がより確実に確保できる。よって、この場合、上
記の内部抵抗上昇により評価される本発明のセパレータにおける空隙閉塞現象が発現する
温度（内部抵抗値が加熱前の５倍以上となる温度）は、粒子の融点以上１３０℃以下とな
る。
【００３７】
　熱溶融性微粒子の構成材料の具体例としては、ポリエチレン（ＰＥ）、エチレン由来の
構造単位が８５モル％以上の共重合ポリオレフィン、ポリプロピレン（ＰＰ）、ポリオレ
フィン誘導体（塩素化ポリエチレン、塩素化ポリプロピレンなど）、ポリオレフィンワッ
クス、石油ワックス、カルナバワックスなどが挙げられる。上記共重合ポリオレフィンと
しては、エチレン－ビニルモノマー共重合体、より具体的には、エチレン－酢酸ビニル共
重合体（ＥＶＡ）、エチレン－メチルアクリレート共重合体、またはエチレン－エチルア
クリレート共重合体が例示できる。また、ポリシクロオレフィンなどを用いることもでき
る。熱溶融性粒子は、これらの構成材料の１種のみを有していてもよく、２種以上を有し
ていても構わない。これらの中でも、ＰＥ、ポリオレフィンワックス、またはエチレン由
来の構造単位が８５モル％以上のＥＶＡが好適である。また、熱溶融性微粒子は、構成成
分として、上記の構成材料の他に、必要に応じて、樹脂に添加される公知の各種添加剤（
例えば、酸化防止剤など）を含有していても構わない。
【００３８】
　なお、熱溶融性微粒子は、セパレータ内部に含まれるのみならず、セパレータの正極側
面若しくは負極側面、または両面に存在することによっても、シャットダウン機能の付与
が可能となる。
【００３９】
　熱溶融性微粒子の粒径［レーザー散乱粒度分布径（ＨＯＲＩＢＡ社製「ＬＡ－９２０」
）を用いて測定される数平均粒子径］としては、例えば、０．００１μｍ以上、より好ま
しくは０．１μｍ以上であって、１５μｍ以下、より好ましくは１μｍ以下であることが
推奨される。
【００４０】
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　これら熱溶融性微粒子の具体的な例としては、三井化学社製のＰＥエマルジョン「ケミ
パール（製品名） 」、中京油脂社製のＰＥエマルジョン「Ｋ１４３（製品名）」、岐阜
セラック社製のＰＥワックスエマルジョン、住友精化社製のＰＥ「フロービーズ（製品名
） 」、東洋ペトロライト社製のワックスエマルジョン「アクアペトロ（製品名）」など
が入手可能である。
【００４１】
　非水電解液中で膨潤でき、かつ温度の上昇により膨潤度が増大する膨潤性微粒子をセパ
レータが有する場合には、電池内で高温に曝されたときに、膨潤性微粒子の膨潤によって
非水電解液を吸収して大きく膨張する（以下、膨潤性微粒子における温度の上昇に伴って
膨潤度が増大する機能を「熱膨潤性」という）ことにより、セパレータ内のＬｉ（リチウ
ム）イオンの伝導性を著しく低下させるため、電池の内部抵抗が上昇し、上記のシャット
ダウン機能を確実に確保することが可能となる。膨潤性微粒子としては、上記の熱膨潤性
を示す温度が、７５～１２５℃であるものが好ましい。
【００４２】
　このような熱膨潤性を有する膨潤性微粒子としては、例えば、架橋ポリスチレン（ＰＳ
）、架橋アクリル樹脂［例えば、架橋ポリメチルメタクリレート（ＰＭＭＡ）］、架橋フ
ッ素樹脂［例えば、架橋ポリフッ化ビニリデン（ＰＶＤＦ）］などが好適であり、架橋Ｐ
ＭＭＡが特に好ましい。
【００４３】
　膨潤性微粒子の粒径は、レーザー散乱粒度分布計（例えば、ＨＯＲＩＢＡ社製「ＬＡ－
９２０」）を用い、微粒子を膨潤しない媒体（例えば水）に分散させて測定した数平均粒
子径で、０．１～２０μｍであることが好ましい。
【００４４】
　膨潤性微粒子の具体的な例として、ガンツ化成社製の架橋ＰＭＭＡ「ガンツパール（製
品名）」、東洋インキ社製の架橋ＰＭＭＡ「ＲＳＰ１０７９（製品名）」などが入手可能
である。
【００４５】
　本発明のセパレータにおいて、シャットダウン機能を確保するにあたっては、上記熱溶
融性微粒子および上記膨潤性微粒子のいずれか一方を含有していてもよく、両者を含有し
ていてもよい。更に、熱溶融性微粒子と熱膨潤性微粒子とを複合させた複合体をセパレー
タに含有させることで、シャットダウン機能を確保してもよい。
【００４６】
　本発明のセパレータには、無機微粒子同士を結着したり、繊維状物と無機微粒子やその
他の各種粒子（上記の熱溶融性微粒子や膨潤性微粒子など）などとを結着したりする目的
で、バインダを用いてもよい。
【００４７】
　バインダとしては、電気化学的に安定且つ非水電解液に対して安定で、良好に接着でき
るものであればよいが、例えば、ＥＶＡ（酢酸ビニル由来の構造単位が２０～３５モル％
のもの）、エチレン－エチルアクリレート共重合体などのエチレン－アクリレート共重合
体、各種ゴムおよびその誘導体［スチレン－ブタジエンゴム（ＳＢＲ）、フッ素ゴム、ウ
レタンゴム、エチレン－プロピレン－ジエンゴム（ＥＰＤＭ）など］、セルロース誘導体
［カルボキシメチルセルロース（ＣＭＣ）、ヒドロキシエチルセルロース、ヒドロキシプ
ロピルセルロースなど］、ポリビニルアルコール（ＰＶＡ）、ポリビニルブチラール（Ｐ
ＶＢ）、ポリビニルピロリドン（ＰＶＰ）、ポリウレタン、エポキシ樹脂、ＰＶＤＦ、フ
ッ化ビニリデン－ヘキサフルオロプロピレン共重合体（ＰＶＤＦ－ＨＦＰ）、アクリル樹
脂などが挙げられ、これらを１種単独で用いてもよく、または２種以上を併用してもよい
。なお、これらバインダを使用する場合には、後記するセパレータ形成用の液状組成物の
溶媒に溶解するか、または分散させたエマルジョンの形態で用いることができる。
【００４８】
　これらバインダの具体的な例としては、ＪＳＲ社製のＳＢＲ「ＴＲＤ２００１（製品名
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）」、日本ゼオン社製のＳＢＲ「ＢＭ４００Ｂ（製品名）」などが入手可能である。
【００４９】
　本発明のセパレータは、独立の多孔質膜の形態を有していてもよく、電池に用いられる
正極および負極の少なくとも一方と一体化した形態を有していてもよい。
【００５０】
　セパレータの厚みは、３μｍ以上、より好ましくは５μｍ以上であって、５０μｍ以下
、より好ましくは３０μｍ以下であることが望ましい。セパレータが薄すぎると、短絡防
止効果が小さくなったり、セパレータの強度が不十分で取り扱いが困難になることがあり
、他方、厚すぎると、電池としたときのエネルギー密度が小さくなる傾向にある。
【００５１】
　また、セパレータの空隙率としては、乾燥した状態で１５％以上、より好ましくは２０
％以上であって、７０％以下、より好ましくは６０％以下であることが望ましい。セパレ
ータの空隙率が小さすぎると、イオン透過性が小さくなることがあり、また、空隙率が大
きすぎると、セパレータの強度が不足することがある。なお、セパレータの空隙率：Ｐ（
％）は、セパレータの厚み、面積あたりの質量、構成成分の密度から、次式を用いて各成
分ｉについての総和を求めることにより計算できる。
　　Ｐ　＝　Σａｉρｉ／（ｍ／ｔ）
ここで、上記式中、ａｉ：質量％で表した成分ｉの比率、ρｉ：成分ｉの密度（ｇ／ｃｍ
３）、ｍ：セパレータの単位面積あたりの質量（ｇ／ｃｍ２）、ｔ：セパレータの厚み（
ｃｍ）、である。
【００５２】
　更に、ＪＩＳ　Ｐ　８１１７に準拠した方法で行われ、０．８７９ｇ／ｍｍ２の圧力下
で１００ｍｌの空気が膜を透過する秒数で示されるガーレー値で示されるセパレータの透
気度は、１０～３００ｓｅｃであることが望ましい。透気度が大きすぎると、イオン透過
性が小さくなり、他方、小さすぎると、セパレータの強度が小さくなることがある。また
、セパレータが独立膜の場合、その強度としては、直径が１ｍｍのニードルを用いた突き
刺し強度で５０ｇ以上であることが望ましい。かかる突き刺し強度が小さすぎると、リチ
ウムのデンドライト結晶が発生した場合に、セパレータの突き破れによる短絡が発生する
虞がある。
【００５３】
　セパレータにおける無機微粒子は、セパレータの構成成分の全体積中、３３．１体積％
以上である。無機微粒子の体積比率を上記のようにすることで、無機微粒子の使用による
作用をより有効に発揮させることができる。
 
【００５４】
　他方、セパレータにおける無機微粒子の体積比率の上限は、セパレータの構成成分の全
体積中、例えば８０体積％であることが好ましい。無機微粒子の体積比率が上記上限値を
超えると、セパレータを、短絡防止機能を十分に確保しつつシャットダウン機能も十分に
確保できる構成とすることが困難となる。なお、セパレータにシャットダウン機能を付与
しない構成とする場合には、セパレータの構成成分の全体積中における無機微粒子の体積
比率は、更に高い比率、例えば９５体積％以下であれば問題ない。
【００５５】
　また、セパレータにおける繊維状物は、セパレータの構成成分の全体積中、２０体積％
以上であることが好ましく、３０体積％以上であることがより好ましい。繊維状物の体積
比率を上記のようにすることで、繊維状物の使用による作用をより有効に発揮させること
ができる。
【００５６】
　他方、セパレータ中の繊維状物の体積比率が大きすぎると、無機微粒子やその他の粒子
（熱溶融性微粒子、膨潤性微粒子など）の比率が小さくなって、これらによる作用を十分
に発揮させ得ない虞があるため、セパレータの構成成分の全体積中における繊維状物の体
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積比率は、７０体積％以下であることが好ましく、６０体積％以下であることがより好ま
しい。
【００５７】
　更に、セパレータにおいて、熱溶融性微粒子および膨潤性微粒子は、これらの合計体積
が、セパレータの構成成分の全体積中、１０～５０体積％であることが好ましい。熱溶融
性微粒子や膨潤性微粒子を上記の範囲で含有させることで、無機微粒子および繊維状物に
よる作用を損なうことなく、良好なシャットダウン機能を確保することができる。また、
バインダは、セパレータの構成成分の全体積中、１～１０体積％であることが好ましい。
【００５８】
　本発明のセパレータの製造方法としては、例えば、下記（I）、（II）および（III）の
方法が採用できる。（I）の方法は、イオン透過性のシート状物に、無機微粒子を含む液
状組成物（スラリーなど）を塗布または含浸させた後、所定の温度で乾燥する製造方法で
ある。
【００５９】
　（I）の方法でいう「シート状物」には、上述の、繊維状物で構成されたシート状物（
各種、織布、不織布など）が該当する。すなわち、上記例示の各材料を構成成分に含む繊
維状物の少なくとも１種で構成され、これら繊維状物同士が絡み合った構造を有する不織
布などの多孔質シートなどが挙げられる。より具体的には、紙、ＰＰ不織布、ポリエステ
ル不織布（ＰＥＴ不織布、ＰＥＮ不織布、ＰＢＴ不織布など）、ＰＡＮ不織布、ＰＶＡ不
織布などの不織布などが例示できる。
【００６０】
　セパレータに用いる織布や不織布の厚みとしては、２０μｍ以下であることが好ましく
、１０μｍ以下であることがより好ましい。また、織布や不織布の目付けとしては、１５
ｇ／ｍ２以下であることが好ましく、１０ｇ／ｍ２以下であることがより好ましい。なお
、織布や不織布の厚みは、５μｍ以上であることが好ましく、その目付けは、２ｇ／ｍ２

以上であることが好ましい。織布や不織布の製法としては、従来公知の方法を用いること
ができ、例えば不織布であれば、具体的には湿式、乾式、メルトブロー、スパンボンド、
電荷溶融紡糸といった手法を用いることができる。
【００６１】
　本発明のセパレータを形成するための上記液状組成物は、無機微粒子や、必要に応じて
、バインダ、熱溶融性微粒子などを含有し、これらを溶媒（分散媒を含む、以下同じ）に
分散または溶解させたものである。液状組成物に用いられる溶媒は、無機微粒子や、熱溶
融性微粒子などを均一に分散でき、また、バインダを均一に溶解または分散できるもので
あればよいが、例えば、トルエンなどの芳香族炭化水素；テトラヒドロフランなどのフラ
ン類；メチルエチルケトン、メチルイソブチルケトンなどのケトン類；などの有機溶媒が
好適である。なお、これらの溶媒に、界面張力を制御する目的で、アルコール（エチレン
グリコール、プロピレングリコールなど）、または、モノメチルアセテートなどの各種プ
ロピレンオキサイド系グリコールエーテルなどを適宜添加してもよい。また、バインダが
水溶性である場合、エマルジョンとして使用する場合などでは、水を溶媒としてもよく、
この際にもアルコール類（メチルアルコール、エチルアルコール、イソプロピルアルコー
ル、エチレングリコールなど）を適宜加えて界面張力を制御することもできる。
【００６２】
　上記液状組成物では、無機微粒子や、熱溶融性微粒子、バインダなどを含む固形分含量
を、例えば１０～８０質量％とすることが好ましく、２０～７０質量％とすることがより
好ましい。
【００６３】
　なお、熱溶融性微粒子が単独で接着性を有する場合には、これらがバインダを兼ねるこ
ともできる。
【００６４】
　上記シート状物を有するセパレータの場合には、無機微粒子や熱溶融性微粒子、膨潤性
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微粒子などの微粒子の一部または全部が、シート状物の空隙内に存在する構造とすること
が好ましい。セパレータがこのような構造を有する場合には、含有する微粒子の作用がよ
り有効に発揮される。また、上記のシート状物が、紙、ＰＰ不織布、ポリエステル不織布
などの不織布のように、繊維状物で構成されるものであって、特にその空隙の開口径が比
較的大きい場合（例えば、空隙の開口径が５μｍ以上の場合）には、これが電池の短絡の
要因となりやすい。よって、特にこの場合には、混合される微粒子の一部または全部がシ
ート状物の空隙内に存在する構造とすることが好ましい。
【００６５】
　シート状物の空隙内に無機微粒子などの各種微粒子を存在させるには、例えば、上記の
液状組成物をシートに含浸させた後、一定のギャップを通し、余分の液状組成物を除去し
た後、乾燥するなどの工程を用いればよい。
【００６６】
　また、無機微粒子として板状粒子を用いる場合には、セパレータ中での板状粒子の配向
性を高め、板状粒子をセパレータ面に平行または略平行に配向させることで、デンドライ
トによるセパレータの突き抜けを防止して、これによる短絡の発生を良好に抑制すること
ができる。セパレータ中での板状粒子の配向性を高めて、その機能を有効に作用させるた
めには、上記液状組成物を含浸させた基体において、該液状組成物にシェアや磁場をかけ
るといった方法を用いればよい。例えば、上記のように、液状組成物をシート状物に含浸
させた後、一定のギャップを通すことで、液状組成物にシェアをかけることができる。
【００６７】
　セパレータの（II）の製造方法は、上記液状組成物に更に繊維状物を含有させ、これを
フィルムや金属箔などの基材上に塗布し、所定の温度で乾燥した後に、該基材から剥離す
る方法である。すなわち、繊維状物のシート化と無機微粒子を含有させる操作を同時に行
う方法である。なお、（II）の方法で使用する液状組成物は、繊維状物を含有させること
が必須である点を除き、（I）の方法で用いる液状組成物と同じである。また、（II）の
方法で得られるセパレータにおいても、繊維状物で形成されるシート状物の空隙内に、無
機微粒子の一部または全部が存在する構造とすることが望ましい。
【００６８】
　セパレータの（III）の製造方法は、例えば、上記の無機微粒子および繊維状物に、更
に必要に応じて熱溶融性微粒子やバインダを用いて、水または適当な溶媒に分散させたス
ラリー状などの液状組成物を調製し、ブレードコーター、ロールコーター、ダイコーター
、スプレーコーターなどの従来公知の塗布装置を用いて、上記液状組成物を電極（正極ま
たは負極）上に塗布し、乾燥する方法である。これにより、電極と一体化した構造のセパ
レータを得ることができる。上記液状組成物には、例えば、（I）や（II）の製造方法に
ついて説明した液状組成物と同じものが使用できる。
【００６９】
　なお、本発明のセパレータは、上記の構造に限定されるものではない。例えば、無機微
粒子は、個々に独立して存在していなくてもよく、互いに、または、繊維状物に、一部が
融着されていても構わない。
【００７０】
　上記（I）～（III）の方法によって作製されたセパレータは、乾燥後に熱処理を施し、
セパレータ中に含有されている水分や、溶媒（分散媒）といった揮発成分を除去すること
が望ましい。これらの揮発成分を除去することで、非水電解質電池において、充放電を繰
り返した際の電池特性の劣化を抑制できるため、長期信頼性に優れた非水電解質電池を提
供できるようになる。水分や溶媒の残留量としては、セパレータに対して１００ｐｐｍ以
下であることが望ましい。
【００７１】
　上記熱処理の温度は、セパレータ中に熱溶融性微粒子を含む場合には、多孔質層のシャ
ットダウン温度未満の温度とする。シャットダウン温度以上の温度で熱処理を施すと、多
孔質層の空孔が閉塞してしまうため、このような電極を使用した非水電解質電池は、その
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特性が劣るものとなる。セパレータ中に熱溶融性微粒子を含まず、膨潤性微粒子の使用に
よってシャットダウン機能を付与したセパレータの場合には、喩えセパレータを加熱して
高温に曝しても、その後に冷却すれば膨潤性微粒子が加熱前の状態に戻るため、セパレー
タの特性（イオン透過性など）は損なわれない。そのため、膨潤性微粒子を有するセパレ
ータでは、膨潤性微粒子や繊維状物を構成する樹脂の熱分解温度以下の温度であれば熱処
理温度に特に制限は無い。また、熱溶融性微粒子を使用せず、シャットダウン機能を付与
していないセパレータについても、熱処理温度は、例えば繊維状物の熱分解温度以下であ
ればよい。
【００７２】
　具体的な熱処理温度としては、例えば、７０～１４０℃、また、熱処理の時間としては
、例えば、１時間以上、より好ましくは３時間以上であって、７２時間以下、より好まし
くは２４時間以下とすることが望ましい。このような熱処理は、例えば、温風循環型の恒
温槽中で行うことができる。また、必要に応じて真空乾燥機を用いて減圧乾燥を行なって
もよい。
【００７３】
　このようにして得られるセパレータは、例えば１５０℃での熱収縮率を５％未満とする
ことができ、高温下での熱収縮が生じ難いため、電池内が高温になった場合でも、正極と
負極とを良好に隔離して短絡の発生を抑制することができる。なお、セパレータにおける
「１５０℃の熱収縮率」とは、セパレータを恒温槽に入れ、温度を１５０℃まで上昇させ
て３０分放置した後に取り出して、恒温槽に入れる前のセパレータの寸法と比較すること
で求められる寸法の減少割合を百分率で表したものである。
【００７４】
　本発明の非水電解質電池は、本発明のセパレータを有していれば特に制限はなく、従来
公知の構成、構造が採用できる。なお、本発明の非水電解質電池には、一次電池と二次電
池が含まれるが、以下には、特に主要な用途である二次電池の構成を例示する。
【００７５】
　非水電解質電池の形態としては、スチール缶やアルミニウム缶などを外装缶として使用
した筒形（角筒形や円筒形など）などが挙げられる。また、金属を蒸着したラミネートフ
ィルムを外装体としたソフトパッケージ電池とすることもできる。
【００７６】
　正極としては、従来公知の非水電解質電池に用いられている正極であれば特に制限はな
い。例えば、活物質として、Ｌｉ１＋ｘＭＯ２（－０．１＜ｘ＜０．１、Ｍ：Ｃｏ、Ｎｉ
、Ｍｎなど）で表されるリチウム含有遷移金属酸化物；ＬｉＭｎ２Ｏ４などのリチウムマ
ンガン酸化物；ＬｉＭｎ２Ｏ４のＭｎの一部を他元素で置換したＬｉＭｎｘＭ（１－ｘ）

Ｏ２；オリビン型ＬｉＭＰＯ４（Ｍ：Ｃｏ、Ｎｉ、Ｍｎ、Ｆｅ）；ＬｉＭｎ０．５Ｎｉ０

．５Ｏ２；Ｌｉ（１＋ａ）ＭｎｘＮｉｙＣｏ（１－ｘ－ｙ）Ｏ２(－０．１＜ａ＜０．１
、０＜ｘ＜０．５、０＜ｙ＜０．５)；などを適用することが可能であり、これらの正極
活物質に公知の導電助剤（カーボンブラックなどの炭素材料など）やＰＶＤＦなどの結着
剤などを適宜添加した正極合剤を、集電体を芯材として成形体に仕上げたものなどを用い
ることができる。
【００７７】
　正極の集電体としては、アルミニウムなどの金属の箔、パンチングメタル、網、エキス
パンドメタルなどを用い得るが、通常、厚みが１０～３０μｍのアルミニウム箔が好適に
用いられる。
【００７８】
　正極側のリード部は、通常、正極作製時に、集電体の一部に正極合剤層を形成せずに集
電体の露出部を残し、そこをリード部とすることによって設けられる。ただし、リード部
は必ずしも当初から集電体と一体化されたものであることは要求されず、集電体にアルミ
ニウム製の箔などを後から接続することによって設けてもよい。
【００７９】
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　負極としては、従来公知の非水電解質電池に用いられている負極であれば特に制限はな
い。例えば、活物質として、黒鉛、熱分解炭素類、コークス類、ガラス状炭素類、有機高
分子化合物の焼成体、メソカーボンマイクロビーズ（ＭＣＭＢ）、炭素繊維などの、リチ
ウムを吸蔵、放出可能な炭素系材料の１種または２種以上の混合物が用いられる。また、
Ｓｉ、Ｓｎ、Ｇｅ、Ｂｉ、Ｓｂ、Ｉｎなどの元素およびその合金、リチウム含有窒化物、
または酸化物などのリチウム金属に近い低電圧で充放電できる化合物、もしくはリチウム
金属やリチウム／アルミニウム合金も負極活物質として用いることができる。これらの負
極活物質に導電助剤（カーボンブラックなどの炭素材料など）やＰＶＤＦなどの結着剤な
どを適宜添加した負極合剤を、集電体を芯材として成形体に仕上げたものが用いられる他
、上記の各種合金やリチウム金属の箔を単独、もしくは集電体上に形成したものを用いて
もよい。
【００８０】
　負極に集電体を用いる場合には、集電体としては、銅製やニッケル製の箔、パンチング
メタル、網、エキスパンドメタルなどを用い得るが、通常、銅箔が用いられる。この負極
集電体は、高エネルギー密度の電池を得るために負極全体の厚みを薄くする場合、厚みの
上限は３０μｍであることが好ましく、また、下限は５μｍであることが望ましい。
【００８１】
　負極側のリード部も、正極側のリード部と同様に、通常、負極作製時に、集電体の一部
に負極剤層（負極活物質を有する層）を形成せずに集電体の露出部を残し、そこをリード
部とすることによって設けられる。ただし、この負極側のリード部は必ずしも当初から集
電体と一体化されたものであることは要求されず、集電体に銅製の箔などを後から接続す
ることによって設けてもよい。
【００８２】
　電極は、上記の正極と上記の負極とを、本発明のセパレータを介して積層した積層体や
、更にこれを巻回した巻回電極体の形態で用いることができる。なお、巻回電極体におい
ては、セパレータに割れや無機微粒子などの微粒子の脱落などの欠陥が生じ易く、また、
ラミネートフィルム外装体や角形の外装缶を用いる場合などでは、巻回電極体を更に扁平
状に押しつぶしたような形状にして用いるため、セパレータの欠陥が特に生じ易い。セパ
レータに上記のような欠陥が生じた巻回電極体を用いて構成した電池では、その特性が劣
るものとなる。しかし、本発明のセパレータでは、喩え上記のような扁平状の巻回電極体
を構成しても、上記の欠陥が生じ難いため、信頼性に優れた非水電解質電池を構成するこ
とができる。
【００８３】
　非水電解液としては、例えば、ジメチルカーボネート、ジエチルカーボネート、メチル
エチルカーボネート、プロピオン酸メチル、エチレンカーボネート、プロピレンカーボネ
ート、ブチレンカーボネート、γ－ブチロラクトン、エチレングリコールサルファイト、
１，２－ジメトキシエタン、１，３－ジオキソラン、テトラヒドロフラン、２－メチル－
テトラヒドロフラン、ジエチルエーテルなどの１種のみからなる有機溶媒、あるいは２種
以上の混合溶媒に、例えば、ＬｉＣｌＯ４ 、ＬｉＰＦ６ 、ＬｉＢＦ４ 、ＬｉＡｓＦ６ 
、ＬｉＳｂＦ６ 、ＬｉＣＦ３ＳＯ３ 、ＬｉＣＦ３ＣＯ２ 、Ｌｉ２Ｃ２Ｆ４（ＳＯ３）

２、ＬｉＮ（ＣＦ３ＳＯ２）２、ＬｉＣ（ＣＦ３ＳＯ２）３、ＬｉＣｎＦ２ｎ＋１ＳＯ３

（ｎ≧２）、ＬｉＮ（ＲｆＯＳＯ２）２〔ここでＲｆはフルオロアルキル基〕などのリチ
ウム塩から選ばれる少なくとも１種を溶解させることによって調製したものが使用される
。このリチウム塩の電解液中の濃度としては０．５～１．５ｍｏｌ／ｌとすることが好ま
しく、０．９～１．２５ｍｏｌ／ｌとすることがより好ましい。
【００８４】
　また、上記の有機溶媒の代わりに、エチル－メチルイミダゾリウムトリフルオロメチル
スルホニウムイミド、へプチル－トリメチルアンモニウムトリフルオロメチルスルホニウ
ムイミド、ピリジニウムトリフルオロメチルスルホニウムイミド、グアジニウムトリフル
オロメチルスルホニウムイミドといった常温溶融塩を用いることもできる。
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【００８５】
　更に、上記の非水電解液にＰＶＤＦ、ＰＶＤＦ－ＨＥＰ、ＰＡＮ、ポリエチレンオキシ
ド、ポリプロピレンオキシド、エチレンオキシド－プロピレンオキシド共重合体、主鎖あ
るいは側鎖にエチレンオキシド鎖を含む架橋ポリマー、架橋したポリ（メタ）アクリル酸
エステルといった公知のゲル電解質形成可能なホストポリマーを用いてゲル化した電解質
を用いることもできる。
【００８６】
　本発明の非水電解質電池は、従来公知の非水電解質電池が用いられている各種用途と同
じ用途に適用することができる。
【実施例】
【００８７】
　以下、実施例に基づいて本発明を詳細に述べる。ただし、下記実施例は本発明を制限す
るものではなく、前・後記の趣旨を逸脱しない範囲で変更実施をすることは、全て本発明
の技術的範囲に包含される。なお、後記の実施例のうち、実施例１および実施例３が、本
発明の実施例に該当する。
 
【００８８】
実施例１
　水１０００ｇ、無機微粒子としてシリカ粉砕品１０００ｇ、およびバインダとしてＳＢ
Ｒラテックス（無機微粒子１００質量部に対してＳＢＲ固形分が３質量部）を容器入れ、
スリーワンモーターで１時間攪拌して分散させ、均一なスラリーを得た。なお、シリカ粉
砕品の粒度分布は、Ｄ１０＝０．２８４μｍ、Ｄ５０＝０．５８９μｍ、Ｄ９０＝１．３
４３μｍであった。このスラリー中に、厚みが１５μｍのＰＥＴ製不織布を通し、引き上
げ塗布によりスラリーを塗布した後、乾燥して、厚みが２０μｍのセパレータを作製した
。
【００８９】
　作製したセパレータ表面を倍率５０００倍にてＳＥＭ観察した。このとき、２０μｍ×
１５μｍの視野において確認できる粒子径０．３μｍ以下の無機微粒子および粒子径１μ
ｍ以上の無機微粒子の、無機微粒子全個数中の割合は、それぞれ、２０％、１５％であっ
た。
【００９０】
　上記のセパレータについて、無機微粒子であるシリカの比重を２．２ｇ／ｃｍ３、バイ
ンダの比重を１ｇ／ｃｍ３、ＰＥＴの比重を１．３８ｇ／ｃｍ３として算出した無機微粒
子の体積含有率は、３３．８％である。
【００９１】
実施例２
　無機微粒子を、大粒子径の板状ベーマイト（Ｄ１０＝０．３９３μｍ、Ｄ５０＝０．９
５９μｍ、Ｄ９０＝１．７６７μｍ、アスペクト比１０）５００ｇと、小粒子径の板状ベ
ーマイト（Ｄ１０＝０．１３２μｍ、Ｄ５０＝０．３５５μｍ、Ｄ９０＝１．０３０μｍ
、アスペクト比２０）５００ｇとを混合したものに変更した以外は、実施例１と同様にし
てセパレータを作製した。なお、ＳＥＭ観察により、大粒子径の板状ベーマイトおよび小
粒子径の板状ベーマイトについて、その形状が板状であることを確認した。
【００９２】
　また、上記のセパレータについて、実施例１と同じ条件でのＳＥＭ観察により求めた粒
子径０．３μｍ以下の無機微粒子および粒子径１μｍ以上の無機微粒子の、無機微粒子全
個数中の割合は、それぞれ１３％、３１％であった。
【００９３】
　上記のセパレータについて、無機微粒子であるベーマイトの比重を３．０ｇ／ｃｍ３、
バインダの比重を１ｇ／ｃｍ３、ＰＥＴの比重を１．３８ｇ／ｃｍ３として算出した無機
微粒子の体積含有率は、３２．６％である。
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【００９４】
実施例３
　無機微粒子を、大粒子径の板状ベーマイト（Ｄ１０＝０．３９３μｍ、Ｄ５０＝０．９
５９μｍ、Ｄ９０＝１．７６７μｍ、アスペクト比１０）８００ｇと、小粒子径の板状ベ
ーマイト（Ｄ１０＝０．１３２μｍ、Ｄ５０＝０．３５５μｍ、Ｄ９０＝１．０３０μｍ
、アスペクト比２０）５００ｇとを混合したものに変更した以外は、実施例１と同様にし
てセパレータを作製した。
【００９５】
　上記のセパレータについて、実施例１と同じ条件でのＳＥＭ観察により求めた粒子径０
．３μｍ以下の無機微粒子および粒子径１μｍ以上の無機微粒子の、無機微粒子全個数中
の割合は、それぞれ１１％、４２％であった。
【００９６】
　また、上記のセパレータについて、無機微粒子であるベーマイトの比重を３．０ｇ／ｃ
ｍ３、バインダの比重を１ｇ／ｃｍ３、ＰＥＴの比重を１．３８ｇ／ｃｍ３として算出し
た無機微粒子の体積含有率は、３３．１％である。
【００９７】
実施例４
　無機微粒子を、大粒子径の板状ベーマイト（Ｄ１０＝０．３９３μｍ、Ｄ５０＝０．９
５９μｍ、Ｄ９０＝１．７６７μｍ、アスペクト比１０）２００ｇと、小粒子径の板状ベ
ーマイト（Ｄ１０＝０．１３２μｍ、Ｄ５０＝０．３５５μｍ、Ｄ９０＝１．０３０μｍ
、アスペクト比２０）８００ｇとを混合したものに変更した以外は、実施例１と同様にし
てセパレータを作製した。
【００９８】
　上記のセパレータについて、実施例１と同じ条件でのＳＥＭ観察により求めた粒子径０
．３μｍ以下の無機微粒子および粒子径１μｍ以上の無機微粒子の、無機微粒子全個数中
の割合は、それぞれ２０％、２８％であった。
【００９９】
　また、上記のセパレータについて、無機微粒子であるベーマイトの比重を３．０ｇ／ｃ
ｍ３、バインダの比重を１ｇ／ｃｍ３、ＰＥＴの比重を１．３８ｇ／ｃｍ３として算出し
た無機微粒子の体積含有率は、３１．３％である。
【０１００】
実施例５
　無機微粒子を、板状アルミナ（Ｄ１０＝０．４２６μｍ、Ｄ５０＝１．４１２μｍ、Ｄ

９０＝２．１０７μｍ、アスペクト比２５）５７０ｇと、小粒子径の板状ベーマイト（Ｄ

１０＝０．１３２μｍ、Ｄ５０＝０．３５５μｍ、Ｄ９０＝１．０３０μｍ、アスペクト
比２０）４３０ｇとを混合したものに変更した以外は、実施例１と同様にしてセパレータ
を作製した。
【０１０１】
　上記のセパレータについて、実施例１と同じ条件でのＳＥＭ観察により求めた粒子径０
．３μｍ以下の無機微粒子および粒子径１μｍ以上の無機微粒子の、無機微粒子全個数中
の割合は、それぞれ１１％、５６％であった。
【０１０２】
　また、上記のセパレータについて、無機微粒子であるαアルミナの比重を３．９８ｇ／
ｃｍ３、ベーマイトの比重を３．０ｇ／ｃｍ３、バインダの比重を１ｇ／ｃｍ３、ＰＥＴ
の比重を１．３８ｇ／ｃｍ３として算出した板状アルミナの体積含有率は２５．６％、板
状ベーマイトの体積含有率は６．４％であり、以上より全無機微粒子の体積含有率は３２
．０％である。
【０１０３】
実施例６
　無機微粒子を、球状アルミナ（Ｄ１０＝０．２４２μｍ、Ｄ５０＝０．４８７μｍ、Ｄ
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９０＝１．０６μｍ）２４９ｇと、大粒子径の板状ベーマイト（Ｄ１０＝０．３９３μｍ
、Ｄ５０＝０．９５９μｍ、Ｄ９０＝１．７６７μｍ、アスペクト比１０）７５１ｇとを
混合したものに変更した以外は、実施例１と同様にしてセパレータを作製した。
【０１０４】
　上記のセパレータについて、実施例１と同じ条件でのＳＥＭ観察により求めた粒子径０
．３μｍ以下の無機微粒子および粒子径１μｍ以上の無機微粒子の、無機微粒子全個数中
の割合は、それぞれ１１％、４０％であった。
【０１０５】
　また、上記のセパレータについて、無機微粒子であるアルミナの比重を３．９８ｇ／ｃ
ｍ３、ベーマイトの比重を３．０ｇ／ｃｍ３、バインダの比重を１ｇ／ｃｍ３、ＰＥＴの
比重を１．３８ｇ／ｃｍ３として算出した球状アルミナの体積含有率は６．２％、板状ベ
ーマイトの体積含有率は２４．９％であり、以上より全無機微粒子の体積含有率は３１．
１％である。
【０１０６】
実施例７
　無機微粒子を、球状アルミナ（Ｄ１０＝０．２４２μｍ、Ｄ５０＝０．４８７μｍ、Ｄ

９０＝１．０６μｍ）４０６ｇと、塊状シリカ（Ｄ１０＝０．２８４μｍ、Ｄ５０＝０．
５８９μｍ、Ｄ９０＝１．３４３μｍ）５９４ｇとを混合したものに変更した以外は、実
施例１と同様にしてセパレータを作製した。
【０１０７】
　上記のセパレータについて、実施例１と同じ条件でのＳＥＭ観察により求めた粒子径０
．３μｍ以下の無機微粒子および粒子径１μｍ以上の無機微粒子の、無機微粒子全個数中
の割合は、それぞれ１８％、１１％であった。
【０１０８】
　また、上記のセパレータについて、無機微粒子であるアルミナの比重を３．９８ｇ／ｃ
ｍ３、シリカの比重を２．２ｇ／ｃｍ３、バインダの比重を１ｇ／ｃｍ３、ＰＥＴの比重
を１．３８ｇ／ｃｍ３として算出した球状アルミナの体積含有率は６．６％、シリカの体
積含有率は２６．５％であり、以上より全無機微粒子の体積含有率は３３．１％である。
【０１０９】
実施例８～１４
　スラリー調製時に、熱溶融性微粒子としてＰＥ微粒子（平均粒子径０．６μｍ、融点１
１８℃）２５０ｇを更に加えた以外は、実施例１～７と同様にしてセパレータを作製した
。
【０１１０】
　実施例８～１４のセパレータについて、実施例１と同じ条件でのＳＥＭ観察により求め
た粒子径０．３μｍ以下の無機微粒子および粒子径１μｍ以上の無機微粒子の、無機微粒
子全個数中の割合を、表１に示す。また、実施例８～１４のセパレータについて、ＰＥ微
粒子の比重を１ｇ／ｃｍ３とした以外は、実施例１～７のセパレータと同様にして求めた
無機微粒子の体積含有率も、表１に併記する。
【０１１１】
比較例１
　水１０００ｇ、無機微粒子として球状シリカ１０００ｇ、およびバインダとしてＳＢＲ
ラテックス（無機微粒子１００質量部に対してＳＢＲ固形分が３質量部）を容器入れ、ス
リーワンモーターで１時間攪拌して分散させ、均一なスラリーを得た。なお、球状シリカ
の粒度分布は、Ｄ１０＝０．３９６μｍ、Ｄ５０＝０．８７４μｍ、Ｄ９０＝１．２０５
μｍであった。また、球状シリカをＳＥＭ観察し、その形状が球状であることを確認した
。
【０１１２】
　上記のスラリー中に、厚みが１５μｍのＰＥＴ製不織布を通し、引き上げ塗布により、
スラリーを塗布した後、乾燥して、厚みが２０μｍのセパレータを作製した。
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【０１１３】
　上記のセパレータについて、実施例１と同じ条件でのＳＥＭ観察により求めた粒子径０
．３μｍ以下の無機微粒子および粒子径１μｍ以上の無機微粒子の、無機微粒子全個数中
の割合は、それぞれ、７％、２８％であった。
【０１１４】
　上記のセパレータについて、無機微粒子であるシリカの比重を２．２ｇ／ｃｍ３、バイ
ンダの比重を１ｇ／ｃｍ３、ＰＥＴの比重を１．３８ｇ／ｃｍ３として算出した無機微粒
子の体積含有率は、２８．５％である。
【０１１５】
比較例２
　無機微粒子を球状アルミナ（Ｄ１０＝０．２４２μｍ、Ｄ５０＝０．４８７μｍ、Ｄ９

０＝１．０６μｍ）１０００ｇに変更した以外は、比較例１と同様にしてセパレータを作
製した。
【０１１６】
　上記のセパレータについて、実施例１と同じ条件でのＳＥＭ観察により求めた粒子径０
．３μｍ以下の無機微粒子および粒子径１μｍ以上の無機微粒子の、無機微粒子全個数中
の割合は、それぞれ１３％、８％であった。
【０１１７】
　また、上記のセパレータについて、無機微粒子であるアルミナの比重を４．０ｇ／ｃｍ
３、バインダの比重を１ｇ／ｃｍ３、ＰＥＴの比重を１．３８ｇ／ｃｍ３として算出した
無機微粒子の体積含有率は、２８．２％である。
【０１１８】
比較例３
　無機微粒子を、実施例１で用いたシリカ粉砕品から、沈降分離により微粉を分離したも
の（Ｄ１０＝０．４８７μｍ、Ｄ５０＝０．９５９μｍ、Ｄ９０＝１．５８７μｍ、アス
ペクト比１０）１０００ｇに変更した以外は、比較例１と同様にしてセパレータを作製し
た。
【０１１９】
　上記のセパレータについて、実施例１と同じ条件でのＳＥＭ観察により求めた粒子径０
．３μｍ以下の無機微粒子および粒子径１μｍ以上の無機微粒子の、無機微粒子全個数中
の割合は、それぞれ３％、５３％であった。
【０１２０】
　また、上記のセパレータについて、無機微粒子であるシリカの比重を２．２ｇ／ｃｍ３

、バインダの比重を１ｇ／ｃｍ３、ＰＥＴの比重を１．３８ｇ／ｃｍ３として算出した無
機微粒子の体積含有率は、２８．６％である。
【０１２１】
　表１に、実施例１～１４および比較例１～３のセパレータの構成を示す。また、実施例
１～１４および比較例１～３のセパレータについて、下記の方法により透気度を測定し、
更に、熱溶融性微粒子を含有させた実施例８～１４のセパレータについて、下記のシャッ
トダウン特性評価を行った。これらの結果を、セパレータの空隙率と合わせて表２に示す
。
【０１２２】
　＜セパレータの透気度＞
　ＪＩＳ　Ｐ　８１１７に準拠した方法で測定され、０．８７９ｇ／ｍｍ２の圧力下で１
００ｍｌの空気が膜を透過する秒数で示されるガーレー値によりセパレータの透気度を評
価した。
【０１２３】
　＜セパレータのシャットダウン特性＞
　４ｃｍ×４ｃｍの大きさに切断された各セパレータ片を、端子付きの２枚のステンレス
板で挟み込みアルミラミネートフィルムの袋に挿入し、非水電解液を注入した後、端子の
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は、エチレンカーボネートとエチルメチルカーボネートを体積比１：２で混合した溶媒に
ＬｉＰＦ６を１．２ｍｏｌ／ｌの濃度で溶解させた溶液を用いた。上記試料を恒温槽に入
れ、接点抵抗計により、上記端子に１ｋＨｚの交流を印加したときの抵抗値を測定しなが
ら、室温から毎分１℃の割合で温度上昇させて加熱し、内部抵抗の温度変化を求めた。そ
して、抵抗値が室温での値の１０倍以上となった時の温度を、セパレータのシャットダウ
ン温度とした。
【０１２４】
【表１】

【０１２５】
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【表２】

【０１２６】
　更に、実施例１～１４および比較例１～３のセパレータについて、下記の方法により耐
短絡性を評価した。これらの結果は表３に示す。
【０１２７】
　＜耐短絡性＞
　実施例１～１４または比較例１～３のセパレータを直径２３ｍｍの円形に打ち抜き、該
セパレータ片を、１８ｍｍの円形に打ち抜いた金属リチウムを貼り付けたステンレス板の
金属リチウム側と１８ｍｍの円形に打ち抜いた銅箔とで挟み込み、ステンレス製のセル中
央に設置した。ここで、セル内部に非水電解液として、エチレンカーボネートとエチルメ
チルカーボネートを体積比１：２で混合した溶媒に、ＬｉＰＦ６を１．２ｍｏｌ／ｌの濃
度で溶解させた溶液を注入し、ステンレス板上部より巻きばねで均一に加重した状態で完
全に蓋をした。なお、このセルについて、銅箔側と金属リチウム側とは、電気的に絶縁さ
れた状態にあり、金属リチウム側を正極、銅箔側を負極として、それぞれに端子を接続し
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た。
【０１２８】
　このように作成されたモデルセルについて、電流値の上限を６０ｍＡとして、０ｍＡか
ら６ｍＡ／６ｍｉｎの割合で上昇させながら銅箔上へＬｉ電析を行い、短絡が確認された
時点の電流を短絡電流とした。すなわち、短絡電流が大きいほど、セパレータの耐短絡性
が優れているといえる。
【０１２９】
実施例１５
　＜負極の作製＞
　負極活物質である黒鉛９５質量部と、バインダであるＰＶＤＦ５質量部とをＮＭＰを溶
剤として均一になるように混合して負極合剤含有ペーストを調整した。この負極合剤含有
ペーストを、銅箔からなる厚さ１０μｍの集電体の両面に、活物質塗布長が表面３２０ｍ
ｍ、裏面２６０ｍｍになるように間欠塗布し、乾燥した後、カレンダー処理を行って全厚
が１４２μｍになるように負極合剤の厚みを調整し、幅４５ｍｍになるように切断して、
長さ３３０ｍｍ、幅４５ｍｍの負極を作成した。さらにこの負極の銅箔の露出部にタブを
溶接してリード部を形成した。
【０１３０】
　＜正極の作製＞
　正極活物質であるＬｉＣｏＯ２：８５質量部と、導電助剤であるアセチレンブラック１
０質量部と、バインダであるＰＶＤＦ５質量部とを、ＮＭＰを溶剤として均一になるよう
に混合して、正極合剤含有ペーストを調整した。このペーストを、集電体となる厚さ１５
μｍのアルミニウム箔の両面に、活物質塗布長が、表面３２０ｍｍ、裏面２６０ｍｍにな
るように間欠塗布し、乾燥した後、カレンダー処理を行って全厚が１５０μｍになるよう
に正極合剤層の厚みを調整し、その後裁断して、長さ３３０ｍｍ、幅４３ｍｍの正極を作
製した。更にこの正極のアルミニウム箔の露出部にタブを溶接して、リード部を形成した
。
【０１３１】
　＜電池の組み立て＞
　上記のようにして得られた正極と負極とを、幅４７ｍｍにスリットした実施例１のセパ
レータを介して渦巻状に巻回して巻回電極体とした。この巻回電極体を押しつぶして扁平
状にし、ラミネートフィルム外装材内に装填し、電解液（エチレンカーボネートとエチル
メチルカーボネートを１：２の体積比で混合した溶媒に、ＬｉＰＦ６を１ｍｏｌ／ｌの濃
度で溶解させた溶液）を注入し、真空封止を行って非水電解質電池を作製した。
【０１３２】
実施例１６～２８および比較例４～６
　セパレータを実施例２～１４または比較例１～３のものに変更した他は、実施例１５と
同様にして非水電解質電池を作製した。
【０１３３】
　実施例１５～２８および比較例４～６の非水電解質電池について、下記の充放電効率評
価、負荷特性評価および耐短絡性評価を行った。結果を表３に示す。
【０１３４】
　＜充放電効率＞
　実施例１５～２８および比較例４～６の非水電解質電池について、０．２Ｃでの定電流
充電（４．２Ｖまで）と４．２Ｖでの定電圧充電による充電（定電流充電と定電圧充電の
合計時間１５時間）の後、３．０Ｖまで０．２Ｃで放電を行い、充放電効率（充電容量に
対する放電容量の割合を百分率で示したもの）を求めた。なお、充放電効率はそれぞれ電
池１０個の平均値として求めた。
【０１３５】
　＜負荷特性＞
　０．２Ｃでの定電流充電（４．２Ｖまで）と４．２Ｖでの定電圧充電による充電（定電
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流充電と定電圧充電の合計時間１５時間）の後、３．０Ｖまで所定電流値で放電を行い、
そのときの放電容量を、充放電効率評価の際に求めた０．２Ｃ放電での放電容量で除した
ものを百分率で表して、電池の負荷特性を評価した。なお、放電時の電流値は、１Ｃと２
Ｃとした。
【０１３６】
【表３】

【０１３７】
　表３より次のことが分かる。実施例１５～２８の非水電解質電池では、負荷特性はいず
れも２Ｃでの放電容量が０．２Ｃでの放電容量の８５～９２％と高い値であり、かつ、こ
れらの非水電解質電池に用いたセパレータ（実施例１～１４のセパレータ）は、短絡電流
がいずれも６０ｍＡを超えており、高い耐短絡性を備えていることが確認できた。
【０１３８】
　なお、実施例１～１４のセパレータでは、上記の通り、短絡電流が６０ｍＡを超えてい
るが、これらの結果から、実施例１～１４のセパレータを用いた非水電解質電池（例えば
、実施例１５～２８の非水電解質電池）では、１０Ｃの電流値で充電しても短絡が生じな
いと推測される。
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【０１３９】
　また、実施例１５～２８の非水電解質電池は、正極、負極およびセパレータを重ね合わ
せて渦巻状に巻回し、更に扁平状に押しつぶした形状の巻回電極体を有しているが、実施
例１５～２８の非水電解質電池では、充放電効率および負荷特性が良好に評価できており
、上記のような形態の巻回電極体であっても、セパレータの欠陥に基づく短絡が生じてい
ない。よって、本発明のセパレータは、巻回電極体（特に扁平状の巻回電極体）を有する
電池に用いても、優れた信頼性を確保できることが分かる。
【０１４０】
　一方、比較例４～６の非水電解質電池においては、２Ｃでの放電容量が０．２Ｃでの放
電容量の８７～９１％であり負荷特性は良好であるものの、これらの電池に用いたセパレ
ータ（比較例１～３のセパレータ）は、短絡電流が１８～３０ｍＡと低く、このようなセ
パレータを有する電池も、実施例１～１４の電池に比べると耐短絡性が劣っているといえ
、負荷特性と耐短絡性とが、良好に両立できていない。
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