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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　正極集電体の表面に形成された第一の正極活物質層と、前記第一の正極活物質層上に形
成された第二の正極活物質層とを有し、前記第一の正極活物質層には平均粒子径が０．５
μｍ以上４μｍ未満である正極活物質粉末Ａと平均粒子径が１２μｍ以上５０μｍ以下で
ある正極活物質粉末Ｃのみが正極活物質として含まれ、前記第二の正極活物質層には平均
粒子径が４μｍ以上１２μｍ未満である正極活物質粉末Ｂのみが正極活物質として含まれ
、前記正極活物質粉末Ａと前記正極活物質粉末Ｃの混合後の粒子のＢＥＴ比表面積Ｐが前
記正極活物質粉末ＢのＢＥＴ比表面積Ｑに対し、０．５≦Ｐ／Ｑ≦２となり、前記正極活
物質粉末Ａ、前記正極活物質粉末Ｂおよび前記正極活物質粉末Ｃが同じ正極材料であるこ
とを特徴とする非水電解液二次電池用正極。
【請求項２】
　少なくとも、リチウムを挿入・脱離可能な負極と、非水電解液を介して該負極と対向配
置された正極を備えた非水電解液二次電池において、該正極が、請求項１に記載の非水電
解液二次電池用正極であることを特徴とする非水電解液二次電池。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、非水電解液二次電池用正極およびそれを用いた非水電解液二次電池に関し、
詳細には、高出力でかつ長寿命特性、特に高温におけるサイクル特性を改善したリチウム
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イオン電池等に用いる非水電解液二次電池用正極およびそれを用いた非水電解液二次電池
に関する。　
【背景技術】
【０００２】
　リチウムイオン二次電池は、リチウムをドープ、脱ドープすることができる炭素質材料
等やリチウムおよびリチウムと合金を形成する金属材料を活物質とした負極と、リチウム
と遷移金属酸化物との複合酸化物を活物質とした正極が用いられており、それぞれ帯状の
負極集電体、正極集電体に塗布してセパレータを介して積層したものを、外装材で被覆す
るか、あるいはこれらを積層したものを渦巻状に巻回した巻回体を電池缶内に収容して電
池を製造している。この正極に用いられる正極活物質としては、コバルト酸リチウム、ニ
ッケル酸リチウム、マンガン酸リチウム等のリチウムと遷移金属との複合酸化物が用いら
れる。
【０００３】
　リチウムイオン二次電池等の非水電解液二次電池は、携帯電話、ノート型パソコン、カ
ムコーダ等の電源として広く用いられている。これらの非水電解液二次電池は、従来の鉛
蓄電池、アルカリ蓄電池等の水性電解液を用いた二次電池に比べて、体積、あるいは重量
容量密度が大きく、しかも高電圧を取り出すことが可能であるので、小型の機器用の電源
として広く採用され、今日のモバイル機器の発展に大きく寄与している。
【０００４】
　一方、近年では環境問題への意識の高まりからクリーンエネルギー社会への移行、環境
技術の確立が注目を集めており、電力貯蔵用途、無停電電源（ＵＰＳ）用途、移動体向け
電源用途などに適した高性能二次電池の早期実現が求められている。リチウムイオン二次
電池は前述の高エネルギー密度という特性から、こうした大型電池への展開にも積極的に
検討されているものの、適用製品の幅広い普及のためには、現有製品に対するライフサイ
クルコスト上の優位性が必須であり、単位エネルギーあたりの低価格化が不可欠な要素で
ある。
【０００５】
　換言すると、動作電圧の高いリチウムイオン二次電池において、大充放電電流を流すこ
とのできるものが長期間持続して使用することが出来れば、高性能のＵＰＳあるいはハイ
ブリッド自動車（ＨＥＶ）、電気自動車（ＥＶ）の実現、ひいては高度情報化社会、クリ
ーンエネルギー社会の構築に寄与できる。こうした背景から、リチウムイオン二次電池の
高容量・高出力化と長寿命化は積極的に検討されている。
【０００６】
　高出力化への検討として、電極反応面積の増大を狙い、正極活物質の比表面積を大きく
することが特許文献１、２で提案されている。具体的に比表面積を大きくするということ
は、平均粒子径を小さくすることである。しかし、平均粒子径の小さい粉末では、目的の
出力は得られるものの、反応面積の増大のため、電極表面における含有水分により生成し
た酸の影響を受けやすく、活物質粒子の出力特性の悪化を引き起こす。また、活物質粒子
の遊離による不活性化を抑制するために、集電体へ結着させるためのバインダー量が大量
に必要となるため、エネルギー密度低下の原因ともなる。また、集電体に塗布するための
スラリー作製時の溶剤が大量に必要となるため、生産性の悪化に繋がる問題があった。
【０００７】
　正極活物質内の粒子径を制御する技術として、正極活物質の粒度分布に二つのピークを
持つ粉体を用いることが特許文献３で提案されている。しかし、この場合、電極表面に存
在する粒径の小さい粒子が、含有水分により生成した酸の影響を受けやすく、また、活物
質粒子の遊離による不活性化により、寿命性能はある程度望めるが、出力特性が著しく劣
化してしまう恐れがあった。
【０００８】
　また、高出力化に向けての内部抵抗の低減を狙い、正極活物質間の電子伝導性を確保す
るために、正極活物質であるリチウム含有複合酸化物表面に導電材としてカーボンブラッ



(3) JP 5150966 B2 2013.2.27

10

20

30

40

50

ク等の炭素材料を付着させ、良好な導電パスを形成させるという提案が特許文献４に記載
されている。粒子表面に導電材としての炭素材料を付着させ、粒子間に介在させることに
より、電極の直流抵抗の低減が実現できるものの、充放電に寄与しない導電性炭素を多く
含むことになるため電極自体のエネルギー密度の低下に繋がる問題があった。
【０００９】
　正極活物質の平均粒子径を大きくした場合、比表面積を低く抑えることができ、電極反
応面積が小さくなるため、電極表面での活物質の劣化や溶出を抑制することができ、長寿
命化に繋がる。しかし、大電流値での電池の充放電を行うと、正極活物質層の厚さ方向に
活物質の反応ムラが大きく生じる場合がある。すなわち、充放電反応に伴うリチウムイオ
ンの挿入・脱離反応が、集電体に近い側に位置する活物質に集中し、集電体から遠い側に
位置する活物質が有効に寄与できず、結果として出力の低下を招く。
【００１０】
【特許文献１】特開平７－３３５２２０号公報
【特許文献２】特開２００２－３７３６５４号公報
【特許文献３】特開２０００－８２４６６号公報
【特許文献４】特開２００１－２５０５５３号公報
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【００１１】
　以上述べてきたように、自動車用途などの高出力が必要とされる使用条件において、リ
チウム二次電池の高出力と長寿命との両立については、積極的に検討されているものの、
両者の満足のいく両立は困難であった。そこで本発明は、優れた高出力特性及び長期寿命
特性の両立を可能にする非水電解液二次電池用正極およびそれを用いた非水電解液二次電
池を提供することを目的とする。
【課題を解決するための手段】
【００１２】
　本発明者らは、従来の技術を精査し、上記の目的を達成するために種々の検討を重ねた
結果、正極活物質粉末のうち平均粒子径の小さい小粒子径の粉末と平均粒子径の大きい大
粒子径の粉末を中心として成る正極活物質層の上に、小粒子径の粉末と大粒子径の粉末の
中間の平均粒子径を有する粉末を中心として成る正極活物質層を形成した二層構造を有す
る正極を使用することにより、高出力特性及び長期寿命特性の両立に極めて大きな影響を
与えることを見出し、本発明に至ったものである。
【００１３】
　本発明によれば、正極集電体の表面に形成された第一の正極活物質層と、前記第一の正
極活物質層上に形成された第二の正極活物質層とを有し、前記第一の正極活物質層には平
均粒子径が０．５μｍ以上４μｍ未満である正極活物質粉末Ａと平均粒子径が１２μｍ以
上５０μｍ以下である正極活物質粉末Ｃのみが正極活物質として含まれ、前記第二の正極
活物質層には平均粒子径が４μｍ以上１２μｍ未満である正極活物質粉末Ｂのみが正極活
物質として含まれ、前記正極活物質粉末Ａと前記正極活物質粉末Ｃの混合後の粒子のＢＥ
Ｔ比表面積Ｐが前記正極活物質粉末ＢのＢＥＴ比表面積Ｑに対し、０．５≦Ｐ／Ｑ≦２と
なり、前記正極活物質粉末Ａ、前記正極活物質粉末Ｂおよび前記正極活物質粉末Ｃが同じ
正極材料であることを特徴とする非水電解液二次電池用正極が得られる。
【００１５】
　さらに本発明によれば、少なくとも、リチウムを挿入・脱離可能な負極と、非水電解液
を介して該負極と対向配置された正極を備えた非水電解液二次電池において、該正極が、
本発明に係る非水電解液二次電池用正極であることを特徴とする非水電解液二次電池が得
られる。
【発明の効果】
【００１６】
　本発明の正極は、集電体側に配置された第一の正極活物質層に含まれる平均粒子径の小
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さい粉末、すなわち平均粒子径０．５μｍ以上４μｍ未満の粉末Ａを含むことにより、大
電流値における電池の充放電を行う際、平均粒子径の小さい粉末Ａ、つまり、比表面積の
大きい粉末Ａが速やかにリチウムイオンの挿入・脱離反応を起こすため、高出力を達成す
ることができる。第一の正極活物質層に含まれる平均粒子径の大きい粉末、すなわち平均
粒子径１２μｍ以上５０μｍ以下の粉末Ｃは、第一の正極活物質層を集電体に結着させる
ためのバインダー量を少量にすることができ、また集電体に塗布するためのスラリー作製
時の溶剤を低減することができる。また、粉末Ｃは、集電体側に配置された第一の正極活
物質層にのみ含まれるため、大電流における電池の充放電の際には、正極活物質層の厚さ
方向に伴うリチウムイオンの挿入・脱離反応のムラは生じず、すべての粒子が効率的に充
放電に寄与することができる。
【００１７】
　また、本発明の第二の正極活物質層が、第一の正極活物質層の上に配置されることによ
り、前記の効果を有効に発揮できるようにしている。平均粒子径の中間の粉末、すなわち
平均粒子径４μｍ以上１２μｍ未満の粉末Ｂは、第二の正極活物質層にのみ含まれること
により、電池の長期使用による平均粒子径の小さい粉末Ａの遊離による不活性化を抑制し
、含有水分により生成した酸の影響も最小限にすることができる。また、大電流での電池
の充放電によるリチウムイオンの挿入・脱離反応の反応ムラを緩和することができる。
                                                                                
  
【発明を実施するための最良の形態】
【００１８】
　次に本発明の実施の形態について図面を参照して説明する。図１は本発明の非水電解液
二次電池用正極の構成を示す模式図である。正極集電体１１と、正極活物質粉末Ａ１４お
よび正極活物質粉末Ｃ１６を含有する第一の正極活物質層１２と、第一の正極活物質層の
上に形成された正極活物質粉末Ｂ１５を含有する第二の正極活物質層１３から構成されて
いる。なお、本発明においては、説明の都合上、図面を誇張して表現しており、本発明の
技術的範囲は、図面に示す形態に限定されない。
【００１９】
　図２は本発明の非水電解液二次電池の構成を示す模式図である。正極集電体２１と、リ
チウムイオンを吸蔵、放出し得る正極活物質を含有する図１で説明した正極２２と、リチ
ウムイオンを吸蔵、放出する負極活物質を含有する負極２３と、負極集電体２４と、電解
液２５、およびこれを含むセパレータ２６から構成されている。
【００２０】
（正極）
　本発明の実施形態の非水電解液二次電池用正極においては、４Ｖ級の正極材料、または
それ以外の充放電電位を示す正極材料を正極活物質として用いることができる。
【００２１】
　４Ｖ級の正極材料としては、たとえばＬｉＣｏＯ2、ＬｉＮｉＯ2、ＬｉＭｎ2Ｏ4等のリ
チウム含有金属酸化物を用いることができる。この中でも、ＬｉＭｎ2Ｏ4で表されるスピ
ネル型のリチウムマンガン複合酸化物が好ましく用いられる。ＬｉＭｎ2Ｏ4を用いた場合
、Ｌｉ量を過剰にすることや、３価のＭｎを他元素で置換することもできる。たとえば、
組成式ＬｉxＭ

1
yＭｎ2-xーyＯ4（Ｍ1はＡｌ、Ｂ、Ｃｒ、Ｃｏ、Ｎｉ、Ｔｉ、Ｆｅ、Ｍｇ

、Ｂａ、Ｚｎ、Ｇｅ、Ｎｂから選ばれる１種以上、０≦ｘ≦０．３、０≦ｙ≦０．３、）
で表されるリチウムマンガン複合酸化物を用いることができる。これにより、構造安定性
を向上させることができる。
【００２２】
　上記４Ｖ級の正極材料以外の正極材料としては、たとえばリチウム含有複合酸化物が好
適に用いられる。リチウム含有複合酸化物としては、ＬｉＭｎ1-xＭ

2
xＯ4（０≦ｘ＜１、

Ｍ2＝Ｎｉ、Ｃｏ、Ｃｒ、Ｃｕ、Ｆｅ）で表されるスピネル型リチウムマンガン複合酸化
物、ＬｉＭ3ＰＯ4（Ｍ3＝Ｃｏ、Ｎｉ、Ｆｅ）で表されるオリビン型リチウム含有複合酸
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化物、ＬｉＮｉＶＯ4などの逆スピネル型リチウム含有複合酸化物などが例示される。
【００２３】
　第一の正極活物質層に含まれる正極活物質粉末Ａと正極活物質粉末Ｃの混合の比率につ
いては、正極活物質粉末Ａと正極活物質粉末Ｃとの混合後に得られる混合正極活物質のＢ
ＥＴ比表面積Ｐが、正極活物質粉末ＢのＢＥＴ比表面積Ｑに対して、０．５≦Ｐ／Ｑ≦２
となる範囲で混合されることが好ましい。比表面積Ｐが前記の範囲を逸脱する場合では、
出力特性及び寿命特性の最適な両立は困難であるが、出力特性及び寿命特性のどちらか一
方を優先する場合に限り、上記の範囲を逸脱する場合があってもよい。
【００２４】
　また、正極活物質層に含まれる成分比は、特に限定されるものではない。また、正極活
物質は複数の種類の正極活物質が含まれていても良い。
【００２５】
　尚、導電性付与剤としては特に制限は無く、カーボンブラック、アセチレンブラック、
天然黒鉛、人工黒鉛、炭素繊維等の通常用いられるものを用いることができる。また、バ
インダーとしても、ポリテトラフルオロエチレン（ＰＴＦＥ）、ポリフッ化ビニリデン（
ＰＶＤＦ）等の通常用いられるものを用いることができる。
【００２６】
　好ましくは導電性付与剤の添加量は合剤の質量に対し１～１０質量％程度であり、結着
剤の添加量も合剤の質量に対し１～１０質量％程度である。これは、非水電解液二次電池
用の正極活物質の割合が大きい方が重量当たりの容量が大きくなるためである。導電性付
与剤と結着剤の割合が小さすぎると、導電性が保てなくなったり、電極剥離の問題が生じ
たりすることがある。また、形成された二次電池正極を構成する、集電体を除いた、合剤
の密度は、２．５５～３．０５ｇ／ｃｍ3とするのが好ましい。合剤の密度を上記値とす
ると、高放電レートでの使用時における放電容量が向上し好ましい。
【００２７】
（負極）
　負極活物質はリチウム金属または炭素材料などのリチウムを吸蔵、放出できる材料によ
り構成されている。炭素材料としては、リチウムを吸蔵する黒鉛、非晶質炭素、ダイヤモ
ンド状炭素、フラーレン、カーボンナノチューブ、カーボンナノホーンなど、あるいはこ
れらの複合物を用いることができる。負極活物質としてリチウム金属を用いる場合には融
液冷却方式、液体急冷方式、アトマイズ方式、真空蒸着方式、スパッタリング方式、プラ
ズマＣＶＤ方式、光ＣＶＤ方式、熱ＣＶＤ方式、ゾル‐ゲル方式、などの適宜な方式によ
り負極となる層２３を得ることができる。また、炭素材料の場合には、カーボンとポリビ
ニリデンフルオライド（ＰＶＤＦ）等の結着剤を混合し、ＮＭＰ等の溶剤中に分散混錬し
、これを銅箔等の基体上に塗布するなどの方法や、蒸着法、ＣＶＤ法、スパッタリング法
などの方法により負極２３を得ることができる。
【００２８】
（集電体）
　正極集電体１１、２１としてはアルミニウム、ステンレス鋼、ニッケル、チタンまたは
これらの合金などを用いることができ、負極集電体２４としては銅、ステンレス鋼、ニッ
ケル、チタンまたはこれらの合金を用いることができる。
【００２９】
（セパレータ）
　セパレータ２６としては、織布、不織布、多孔膜等を用いることができる。特にポリプ
ロピレン、ポリエチレン系の多孔膜が薄膜でかつ大面積化、膜強度や膜抵抗の面で好まし
く用いられる。
【００３０】
（電解液）
　本発明における電解液としては、プロピレンカーボネート（ＰＣ）、エチレンカーボネ
ート（ＥＣ）、ブチレンカーボネート（ＢＣ）、ビニレンカーボネート（ＶＣ）等の環状
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カーボネート類、ジメチルカーボネート（ＤＭＣ）、ジエチルカーボネート（ＤＥＣ）、
エチルメチルカーボネート（ＥＭＣ）、ジプロピルカーボネート（ＤＰＣ）等の鎖状カー
ボネート類、ギ酸メチル、酢酸メチル、プロピオン酸エチル等の脂肪族カルボン酸エステ
ル類、γ－ブチロラクトン等のγ－ラクトン類、１、２－ジエトキシエタン（ＤＥＥ）、
エトキシメトキシエタン（ＥＭＥ）等の鎖状エーテル類、テトラヒドロフラン、２－メチ
ルテトラヒドロフラン等の環状エーテル類、ジメチルスルホキシド、１、３－ジオキソラ
ン、ホルムアミド、アセトアミド、ジメチルホルムアミド、ジオキソラン、アセトニトリ
ル、プロピルニトリル、ニトロメタン、エチルモノグライム、リン酸トリエステル、トリ
メトキシメタン、ジオキソラン誘導体、スルホラン、メチルスルホラン、１、３－ジメチ
ル－２－イミダゾリジノン、３－メチル－２－オキサゾリジノン、プロピレンカーボネー
ト誘導体、テトラヒドロフラン誘導体、エチルエーテル、１、３－プロパンスルトン、ア
ニソール、Ｎ－メチルピロリドン、フッ素化カルボン酸エステルなどの非プロトン性有機
溶媒を一種又は二種以上を混合して使用できる。このうち、プロピレンカーボネート、エ
チレンカーボネート、γ－ブチルラクトン、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などを単独もしくは混合して用いることが好ましい。
【００３１】
　これらの有機溶媒には支持塩としてリチウム塩を溶解させる。リチウム塩としては、例
えばＬｉＰＦ6、ＬｉＡｓＦ6、ＬｉＡｌＣｌ4、ＬｉＣｌＯ4、ＬｉＢＦ4、ＬｉＳＢＦ6、
ＬｉＣＦ3ＳＯ3、ＬｉＣ4Ｆ9ＣＯ3、ＬｉＣ（ＣＦ3ＳＯ2）2、ＬｉＮ（ＣＦ3ＳＯ2）2、
ＬｉＮ（Ｃ2Ｆ5ＳＯ2）2、ＬｉＢ10Ｃｌ10、低級脂肪族カルボン酸カルボン酸リチウム、
クロロボランリチウム、四フェニルホウ酸リチウム、ＬｉＢｒ、ＬｉＩ、ＬｉＳＣＮ、Ｌ
ｉＣｌ、イミド類などがあげられる。また、電解液に代えてポリマー電解質を用いてもよ
い。電解質濃度は、たとえば０．５ｍｏｌ／Ｌから１．５ｍｏｌ／Ｌとする。濃度が高す
ぎると密度と粘度が増加する。濃度が低すぎると電気電導率が低下することがある。
【００３２】
　本発明に係るリチウム二次電池は、乾燥空気または不活性ガス雰囲気において、負極２
３および正極２２を、セパレータ２６を介して積層、あるいは積層したものを捲回した後
に、外装体に挿入し、電解液２５を含浸させた後、電池外装体を封止することで得られる
。
【００３３】
　電池形状には制限がなく、セパレータを挟んで対向した正極、負極を巻回型、積層型な
どの形態を取ることが可能であり、セルにも、コイン型、ラミネートパック、角型セル、
円筒型セルを用いることができる。
【実施例】
【００３４】
　以下に本発明を、以下の実施例及び比較例を用いて説明する。なお、本発明は、以下の
実施例に限定されるものではない。
【００３５】
（正極の作製）
　正極活物質粉末Ｂとして、平均粒子径９．８μｍ、ＢＥＴ比表面積０．８ｍ2／ｇのス
ピネル型マンガン酸リチウム（ＬｉＭｎ2Ｏ4）を準備し、導電性付与剤としてのカーボン
ブラックと乾式混合し、バインダーであるフッ化ビニリデン樹脂（ＰＶＤＦ）を溶解させ
たＮ－メチル－２－ピロリドン（ＮＭＰ）中に均一に分散させスラリーを作製しスラリー
Ｂとした。スラリーＢ中の固形分比率は正極活物質：導電性付与剤：ＰＶＤＦ＝８９：４
：７（質量％）とした。
【００３６】
　続いて、正極活物質Ａとして平均粒子径１．４μｍ、比表面積３．１ｍ2／ｇのスピネ
ル型マンガン酸リチウムを準備し、また、正極活物質Ｃとして平均粒子径２１．２μｍ、
比表面積０．３ｍ2／ｇのスピネル型マンガン酸リチウムを準備した。正極活物質粉末Ａ
と正極活物質粉末Ｃを正極活物質粉末Ａ：正極活物質粉末Ｃ＝２０：８０となるように混
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合した。得られた混合正極活物質粉末の比表面積Ｐは０．８６ｍ2／ｇであった。次いで
、スラリーＢの作製と同様の手法により、スラリーＡを作製した。
【００３７】
　スラリーＡを正極集電体となるアルミ金属箔（厚さ２０μｍ）上に塗布後、ＮＭＰを蒸
発させることにより、正極活物質粉末Ａと正極活物質粉末Ｃとを有する第一の正極活物質
層（膜厚５５μｍ）をアルミ金属箔上作製し、これを正極シートＡとした。次いで、上記
で作製したスラリーＢを正極シートＡ上に塗布後、ＮＭＰを蒸発させることにより、第一
の正極活物質層の上層に正極活物質粉末Ｂを有する第二の正極活物質層（膜厚５５μｍ）
を作製し、膜厚１１０μｍの正極シートとした。また、同様の方法を用いて、正極活物質
粉末Ａと正極活物質粉末Ｃの混合比を変更することにより、混合正極活物質粉末の比表面
積Ｐを変えた正極シートを作製し実施例１～５とした。表１に実施例で作製した正極シー
トの混合正極活物質粉末の比表面積Ｐを示す。なお前述で具体的に例示したものは実施例
３である。また、表１には第一の正極活物質層に含まれる混合正極活物質の比表面積Ｐお
よび、比表面積Ｐと正極活物質Ｂの比表面積Ｑの比（Ｐ／Ｑ）も同時に記載した。また、
表１には後述の電池の評価結果もまとめて記載した。
【００３８】
　比較例として、正極活物質粉末Ａ、Ｂ、およびＣのみを用いて作製したスラリー、また
は、スラリーＡから膜厚１１０μｍの正極シートをそれぞれ作製した。いずれも上記のス
ラリー作製と同様の手法を用いた。比較例１～３は、それぞれ正極活物質粉末Ａ、Ｂ、Ｃ
のみを用いて正極シートを作製し、比較例４～８は実施例１～５に用いた正極活物質粉末
Ａ、Ｃの混合正極活物質粉末を用いて正極シートを作製したものである。
【００３９】
　負極活物質は炭素材料よりなり、カーボン：ＰＶＤＦ＝９０：１０（質量％）の比率と
なるように混合しＮＭＰに分散させ、負極集電体となる銅箔（厚さ１０μｍ）上に塗布し
て膜厚６５μｍの負極シートを作製した。電解質溶液は、電解質としての１ｍｏｌ／Ｌの
ＬｉＰＦ6を用いた。その後、負極と正極シートとをポリエチレンからなるセパレータを
介して積層し、円筒型非水電解液二次電池を作製した。
【００４０】
　作製した円筒型非水電解液二次電池の高温サイクル特性を評価した。温度６０℃におい
て、充電レート１．０Ｃ、放電レート１．０Ｃ、充電終止電圧４．３Ｖ、放電終止電圧２
．５Ｖ、とした。容量維持率（％）は３００サイクル後の放電容量（ｍＡｈ）を、１０サ
イクル目の放電容量（ｍＡｈ）で割った値である。結果を表１に示す。
【００４１】
　また、作製した円筒型非水電解液二次電池の出力特性を評価した。室温下において０．
２Ｃで４．２Ｖまで定電流充電し、続いて２時間の定電圧充電を行った。その後、０．１
Ｃで定電流放電を行って、このときの容量（以下、「低電流放電容量」という。）を各円
筒型非水電解液二次電池について測定した。引き続き、室温下において０．２Ｃで４．２
Ｖまでの定電流充電と２時間の定電圧充電とを行い、その後、１０Ｃで定電流放電を行っ
て、このときの容量（以下、「高電流放電容量」という。）を各リチウムイオン二次電池
について測定した。なお、各リチウムイオン二次電池の設計容量が１．４Ａｈであること
から、上記の充放電を行う際の１Ｃは１．４Ａとした。上記の測定結果を基に低電流放電
容量に対する高電流放電容量の百分率（以下、「放電容量比」という。）を算出した。結
果を表１に示す。この放電容量比が大きい程、出力特性が高いといえる。
【００４２】
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【表１】

【００４３】
　各実施例と比較例との比較から、本発明の正極活物質粉末のうち平均粒子径の小さい小
粒径粉末と平均粒子径の大きい大粒径を中心として成る第一の正極活物質層の上に、小粒
径粉末と大粒径粉末の中間の平均粒子径を有する粉末を中心として成る第二の正極活物質
層の二層構造を有する正極を使用することにより、従来の正極シートより高出力特性及び
長期寿命特性の両立がなされていることが分かる。従って、本発明により、電池の出力特
性および長期寿命特性の向上に有効に寄与しうることがわかる。
【図面の簡単な説明】
【００４４】
【図１】本発明の非水電解液二次電池用正極の構成を示す模式図。
【図２】本発明の非水電解液二次電池の構成を示す模式図。
【符号の説明】
【００４５】
１１、２１　正極集電体
１２　第一の正極活物質層
１３　第二の正極活物質層
１４　正極活物質粉末Ａ
１５　正極活物質粉末Ｂ
１６　正極活物質粉末Ｃ
２２　正極
２３　負極
２４　負極集電体
２５　電解液
２６　セパレータ
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