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(57)【要約】
【課題】リチウムイオン電池に用いられるセパレータの
特性を向上させる。
【解決手段】負極用スラリＳ（Ｎｂ）およびセパレータ
用スラリＳ（ＳＰｎ）を乾燥させて、金属箔Ｎａ上に、
負極用スラリＳ（Ｎｂ）によって形成された負極層Ｎｂ
と、負極層Ｎｂ上にセパレータ用スラリＳ（ＳＰｎ）に
よって形成されたセパレータＳＰｎと、を有する負極シ
ートＮＳを形成する。上記セパレータ用スラリＳ（ＳＰ
ｎ）は、第１無機酸化物粒子と、第１無機酸化物粒子と
形状の異なる第２無機酸化物粒子と、第１無機酸化物粒
子および第２無機酸化物粒子の混合物中の粒子を結着さ
せる結着剤と、結着剤を溶かす溶媒と、を有する。例え
ば、第１無機酸化物粒子は、球状シリカであり、第２無
機酸化物粒子は、不定形シリカである。球状シリカと不
定形シリカの混合重量に対し、不定形シリカの割合は、
２５重量％以上７５重量％以下である。
【選択図】図２
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　リチウムイオン電池用のセパレータ用粉体であって、
　第１無機酸化物粒子と、
　前記第１無機酸化物粒子と形状の異なる第２無機酸化物粒子と、
　前記第１無機酸化物粒子および前記第２無機酸化物粒子の混合物中の粒子を結着させる
結着剤と、を有する、セパレータ用粉体。
【請求項２】
　請求項１に記載のセパレータ用粉体において、
　前記第１無機酸化物粒子は、球状シリカであり、
　前記第２無機酸化物粒子は、不定形シリカである、セパレータ用粉体。
【請求項３】
　請求項２に記載のセパレータ用粉体において、
　前記球状シリカと前記不定形シリカの混合重量に対し、前記不定形シリカの割合は、２
５重量％以上７５重量％以下である、セパレータ用粉体。
【請求項４】
　請求項１に記載のセパレータ用粉体において、
　分散剤粒子を有する、セパレータ用粉体。
【請求項５】
　請求項４に記載のセパレータ用粉体において、
　前記分散剤粒子は、ポリビニルピロリドンの粒子である、セパレータ用粉体。
【請求項６】
　リチウムイオン電池のセパレータ用スラリであって、
　第１無機酸化物粒子と、
　前記第１無機酸化物粒子と形状の異なる第２無機酸化物粒子と、
　前記第１無機酸化物粒子および前記第２無機酸化物粒子の混合物中の粒子を結着させる
結着剤と、
　前記結着剤を溶かす溶媒と、を有する、セパレータ用スラリ。
【請求項７】
　請求項６に記載のセパレータ用スラリにおいて、
　前記第１無機酸化物粒子は、球状シリカであり、
　前記第２無機酸化物粒子は、不定形シリカである、セパレータ用スラリ。
【請求項８】
　請求項７に記載のセパレータ用スラリにおいて、
　前記球状シリカと前記不定形シリカの混合重量に対し、前記不定形シリカの割合は、２
５重量％以上７５重量％以下である、セパレータ用スラリ。
【請求項９】
　請求項８に記載のセパレータ用スラリにおいて、
　前記結着剤は、ポリフッ化ビニリデンであり、
　前記溶媒は有機溶媒である、セパレータ用スラリ。
【請求項１０】
　請求項８に記載のセパレータ用スラリにおいて、
　前記結着剤は、スチレンブタジエンゴムであり、
　前記溶媒は水系溶媒である、セパレータ用スラリ。
【請求項１１】
　リチウムイオンを吸蔵および放出する正極活物質を含む正極層と、
　前記リチウムイオンを吸蔵および放出する負極活物質を含む負極層と、
　前記正極層と前記負極層との少なくとも一方に積層されるセパレータと、
　前記リチウムイオンが移動可能な電解液と、
　を有し、
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　前記セパレータは、
　第１無機酸化物粒子と、
　前記第１無機酸化物粒子と形状の異なる第２無機酸化物粒子と、
　前記第１無機酸化物粒子および前記第２無機酸化物粒子の混合物中の粒子を結着させる
結着剤と、を有する、リチウムイオン電池。
【請求項１２】
　請求項１１に記載のリチウムイオン電池において、
　前記第１無機酸化物粒子は、球状シリカであり、
　前記第２無機酸化物粒子は、不定形シリカである、リチウムイオン電池。
【請求項１３】
　請求項１２に記載のリチウムイオン電池において、
　前記球状シリカと前記不定形シリカの混合重量に対し、前記不定形シリカの割合は、２
５重量％以上７５重量％以下である、リチウムイオン電池。
【請求項１４】
　請求項１１に記載のリチウムイオン電池において、
　前記セパレータは、分散剤粒子を有する、リチウムイオン電池。
【請求項１５】
　（ａ）金属箔の表面上に電極用スラリを塗工する工程、
　（ｂ）前記電極用スラリ上にセパレータ用スラリを塗工する工程、
　（ｃ）前記電極用スラリおよび前記セパレータ用スラリを乾燥させて、前記金属箔上に
、前記電極用スラリによって形成された電極層と、前記電極層上に前記セパレータ用スラ
リによって形成されたセパレータと、を有する電極シートを形成する工程、
　を有し、
　前記（ｂ）工程で用いる前記セパレータ用スラリは、
　第１無機酸化物粒子と、
　前記第１無機酸化物粒子と形状の異なる第２無機酸化物粒子と、
　前記第１無機酸化物粒子および前記第２無機酸化物粒子の混合物中の粒子を結着させる
結着剤と、
　前記結着剤を溶かす溶媒と、を有する、リチウムイオン電池の製造方法。
【請求項１６】
　請求項１５に記載のリチウムイオン電池の製造方法において、
　前記（ｂ）工程では、乾燥処理が行われていない前記電極用スラリ上に前記セパレータ
用スラリを塗工する、リチウムイオン電池の製造方法。
【請求項１７】
　請求項１５に記載のリチウムイオン電池の製造方法において、
　前記第１無機酸化物粒子は、球状シリカであり、
　前記第２無機酸化物粒子は、不定形シリカである、リチウムイオン電池の製造方法。
【請求項１８】
　請求項１７に記載のリチウムイオン電池の製造方法において、
　前記球状シリカと前記不定形シリカの混合重量に対し、前記不定形シリカの割合は、２
５重量％以上７５重量％以下である、リチウムイオン電池の製造方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、リチウムイオン電池のセパレータに用いられるセパレータ用粉体及びセパレ
ータ用スラリ並びにリチウムイオン電池及びその製造方法に関する。
【背景技術】
【０００２】
　携帯型電子機器の発達に伴い、これらの携帯型電子機器の電力供給源として、繰り返し
充電が可能な小型二次電池が使用されている。中でも、エネルギー密度が高く、サイクル
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ライフが長いとともに、自己放電性が低く、かつ、作動電圧が高いリチウムイオン二次電
池が注目されている。リチウムイオン二次電池は、上述した利点を有するため、デジタル
カメラ、ノート型パーソナルコンピュータ、携帯電話機等の携帯型電子機器に多用されて
いる。
【０００３】
　リチウムイオン二次電池の主要部品である電極群は、セパレータ、正極および負極で構
成されている。
【０００４】
　例えば、特許文献１（特開２０１５－９９８０１号公報）には、樹脂材料と無機酸化物
フィラーとを含有するセパレータを用いた非水電解質電池が開示されている。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００５】
【特許文献１】特開２０１５－９９８０１号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００６】
　本発明者は、リチウムイオン電池の開発に従事しており、セパレータの特性向上に着眼
して、セパレータの構成について鋭意検討している。
【０００７】
　セパレータとは、電池の中で正極と負極を隔離し、かつ電解液を保持して正極と負極と
の間のイオン伝導性を確保する部材である。しかしながら、絶縁性が高い材料では、電解
液の含浸性が劣るものがあり、逆に、電解液の含浸性が高い材料では、絶縁性が低いもの
があるなど、絶縁性や電解液の含浸性を好適な範囲で満たす材料の選択は困難であった。
【０００８】
　そこで、本発明者らは、無機酸化物粒子をセパレータの構成材料として選択し、後述す
る種々の検討により、正極と負極を隔離するため、絶縁性を確保しつつ、電解液を含浸し
、イオン電導性を確保するための空孔を有するセパレータを見出すに至った。
【０００９】
　本発明の目的は、リチウムイオン電池のセパレータの特性を向上させることにある。
【課題を解決するための手段】
【００１０】
　本願において開示される実施の形態のうち、代表的なものの概要を簡単に説明すれば、
次のとおりである。
【００１１】
　一実施の形態におけるセパレータ用粉体は、第１無機酸化物粒子と、前記第１無機酸化
物粒子と形状の異なる第２無機酸化物粒子と、前記第１無機酸化物粒子および前記第２無
機酸化物粒子の混合物中の粒子を結着させる結着剤と、を有する。
【００１２】
　一実施の形態におけるセパレータ用スラリは、第１無機酸化物粒子と、前記第１無機酸
化物粒子と形状の異なる第２無機酸化物粒子と、前記第１無機酸化物粒子および前記第２
無機酸化物粒子の混合物中の粒子を結着させる結着剤と、前記結着剤を溶かす溶媒と、を
有する。
【００１３】
　一実施の形態におけるリチウムイオン電池は、リチウムイオンを吸蔵および放出する正
極活物質を含む正極層と、前記リチウムイオンを吸蔵および放出する負極活物質を含む負
極層と、前記正極層と前記負極層との少なくとも一方に積層されるセパレータと、前記リ
チウムイオンが移動可能な電解液と、を有し、前記セパレータは、第１無機酸化物粒子と
、前記第１無機酸化物粒子と形状の異なる第２無機酸化物粒子と、前記第１無機酸化物粒
子および前記第２無機酸化物粒子の混合物中の粒子を結着させる結着剤と、を有する。
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【００１４】
　一実施の形態におけるリチウムイオン電池の製造方法は、（ａ）金属箔の表面上に電極
用スラリを塗工する工程、（ｂ）前記電極用スラリ上にセパレータ用スラリを塗工する工
程、（ｃ）前記電極用スラリおよび前記セパレータ用スラリを乾燥させて、前記金属箔上
に、前記電極用スラリによって形成された電極層と、前記電極層上に前記セパレータ用ス
ラリによって形成されたセパレータと、を有する電極シートを形成する工程、を有し、前
記（ｂ）工程で用いる前記セパレータ用スラリは、第１無機酸化物粒子と、前記第１無機
酸化物粒子と形状の異なる第２無機酸化物粒子と、前記第１無機酸化物粒子および前記第
２無機酸化物粒子の混合物中の粒子を結着させる結着剤と、前記結着剤を溶かす溶媒と、
を有する。
【発明の効果】
【００１５】
　本願において開示される発明のうち、代表的なものによって得られる効果を簡単に説明
すれば以下のとおりである。
【００１６】
　本発明の一実施の形態に係るセパレータ用粉体、またはセパレータ用スラリによれば、
セパレータの特性を向上させることができる。
【００１７】
　本発明の一実施の形態に係るリチウムイオン電池によれば、リチウムイオン電池の特性
を向上させることができる。
【００１８】
　本発明の一実施の形態に係るリチウムイオン電池の製造方法によれば、特性の良好なリ
チウムイオン電池を製造することができる。
【図面の簡単な説明】
【００１９】
【図１】実施の形態１のリチウムイオン電池の構成の一部を示す概略図である。
【図２】負極シートの形成工程を示す断面図である。
【図３】球状シリカの電子顕微鏡写真（図）である。
【図４】不定形シリカの電子顕微鏡写真（図）である。
【図５】セパレータ膜厚の測定結果を示す図（グラフ）である。
【図６】セパレータの抵抗値の測定結果を示す図（グラフ）である。
【図７】セパレータの膜強度の測定結果を示す図（グラフ）である。
【図８】ポリプロピレンまたは耐熱シートを用いたセパレータの膜強度の測定結果を示す
図（グラフ）である。
【図９】リチウムイオン電池のレート特性の測定結果を示す図（グラフ）である。
【図１０】実施の形態２のリチウムイオン電池の製造手順の一例を示すフロー図である。
【図１１】実施の形態２のリチウムイオン電池の製造工程の一例を示す断面図である。
【図１２】実施の形態２のリチウムイオン電池の製造工程の一例を示す断面図である。
【図１３】実施の形態２のリチウムイオン電池の製造工程の一例を示す断面図である。
【図１４】実施の形態２のリチウムイオン電池の製造工程の一例を示す平面図である。
【図１５】実施の形態２のリチウムイオン電池の製造工程の一例を示す断面図である。
【図１６】実施の形態２のリチウムイオン電池の製造工程の一例を示す断面図である。
【図１７】実施の形態２のリチウムイオン電池の製造工程の一例を示す断面図である。
【図１８】実施の形態２のリチウムイオン電池の製造工程の一例を示す平面図である。
【図１９】実施の形態２のリチウムイオン電池の製造工程の一例を示す斜視図である。
【図２０】実施の形態２のリチウムイオン電池の製造工程の一例を示す断面図である。
【図２１】ラミネート型のリチウムイオン電池の構成の一例を示す図である。
【図２２】実施の形態３のリチウムイオン電池の製造装置の一例を示す概念図である。
【発明を実施するための形態】
【００２０】
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　以下の実施の形態では特に必要なとき以外は同一または同様な部分の説明を原則として
繰り返さない。
【００２１】
　さらに、以下の実施の形態では便宜上その必要があるときは、複数のセクションまたは
実施の形態に分割して説明するが、特に明示した場合を除き、それらはお互いに無関係な
ものではなく、一方は他方の一部または全部の変形例、詳細、補足説明などの関係にある
。
【００２２】
　また、以下の実施の形態において、要素の数など（個数、数値、量、範囲などを含む）
に言及する場合、特に明示した場合および原理的に明らかに特定の数に限定される場合な
どを除き、その特定の数に限定されるものではない。さらに、特定の数以上でも以下でも
良いものとする。
【００２３】
　また、以下の実施の形態において、その構成要素（要素ステップ等も含む）は、特に明
示した場合および原理的に明らかに必須であると考えられる場合等を除き、必ずしも必須
のものではないことは言うまでもない。
【００２４】
　また、以下の実施の形態において、構成要素等について、「Ａからなる」、「Ａよりな
る」、「Ａを有する」、「Ａを含む」と言うときは、特にその要素のみである旨明示した
場合等を除き、それ以外の要素を排除するものでないことは言うまでもない。同様に、以
下の実施の形態において、構成要素等の形状、位置関係等に言及するときは、特に明示し
た場合および原理的に明らかにそうでないと考えられる場合等を除き、実質的にその形状
等に近似または類似するもの等を含むものとする。このことは、上記数値および範囲等に
ついても同様である。
【００２５】
　また、以下の実施の形態において、Ａ～Ｂとして範囲を示す場合には、特に明示した場
合を除き、Ａ以上Ｂ以下を示すものとする。
【００２６】
　以下、実施の形態を図面に基づいて詳細に説明する。なお、実施の形態を説明するため
の全図において、同一の機能を有する部材には同一の符号を付し、その繰り返しの説明を
省略する。また、図面をわかりやすくするために平面図であってもハッチングを付す場合
がある。
【００２７】
　（実施の形態１）
　＜構造説明＞
　図１は、本実施の形態のリチウムイオン電池の構成の一部を示す概略図である。リチウ
ムイオン電池（リチウムイオン二次電池）は、前述したように、正極板と、負極板と、正
極板と負極板の接触を防止する絶縁性のセパレータとが、積層された構成部を有する。本
実施の形態においては、図１に示すように、負極シートＮＳと正極シートＰＳとが積層さ
れた構成部を有する。
【００２８】
　［負極シート］
　負極シートＮＳは、負極板ＮＥと、セパレータＳＰｎとを有する。負極板ＮＥは、金属
箔Ｎａと、負極層（電極層、負極膜）Ｎｂとを有する。金属箔（集電箔、電極箔ともいう
）Ｎａは、例えば、Ｃｕ箔である。負極層Ｎｂは、少なくとも、リチウムイオンを吸蔵お
よび放出する負極活物質を有する。負極層Ｎｂは、負極活物質の他、結着剤や分散剤、そ
の他の添加剤などを有する。
【００２９】
　負極板ＮＥは、例えば、上記負極活物質や結着剤などの混合物（負極材料）に分散溶媒
を添加し、混練してスラリを作製し、この負極用スラリを金属箔（Ｃｕ箔）Ｎａ上に塗工
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した後、熱風乾燥することで形成することができる。
【００３０】
　セパレータＳＰｎは、正極板ＰＥと負極板ＮＥの接触を防止する絶縁性の部材である。
ここでは、負極板ＮＥ上に、層として配置されている。このセパレータＳＰｎは、球状シ
リカと不定形シリカと、これらの混合物中の粒子を結着させる結着剤と、を有する。セパ
レータＳＰｎは、その他、分散剤などを有していてもよい。
【００３１】
　セパレータＳＰｎは、例えば、上記球状シリカ、不定形シリカと結着剤などの混合物（
セパレータ材料）に分散溶媒を添加し、混練してセパレータ用スラリを作製し、このスラ
リを負極板ＮＥ上に塗工した後、熱風乾燥することで形成することができる。
【００３２】
　また、図２に示すように、負極シートＮＳを構成する負極板ＮＥとセパレータＳＰｎは
、金属箔（Ｃｕ箔）Ｎａ上に負極用スラリを塗工し、続けて塗工した負極用スラリ上にセ
パレータ用スラリ塗工した後、熱風乾燥することで形成することもできる。
【００３３】
　［正極シート］
　正極シートＰＳは、正極板ＰＥと、セパレータＳＰｐとを有する。正極板ＰＥは、金属
箔Ｐａと、正極層（電極層、正極膜）Ｐｂとを有する。金属箔（集電箔、電極箔ともいう
）Ｐａは、例えば、Ａｌ箔である。正極層Ｐｂは、少なくとも、リチウムイオンを吸蔵お
よび放出する正極活物質を有する。正極層Ｐｂは、正極活物質の他、結着剤や分散剤、そ
の他の添加剤などを有する。
【００３４】
　正極板ＰＥは、例えば、上記正極活物質や結着剤などの混合物（正極材料）に分散溶媒
を添加し、混練してスラリを作製し、この正極用スラリを金属箔（Ａｌ箔）Ｐａ上に塗工
した後、熱風乾燥することで形成することができる。
【００３５】
　セパレータＳＰｐは、正極板ＰＥと負極板ＮＥの接触を防止する絶縁性の部材である。
ここでは、正極板ＰＥ上に、層として配置されている。このセパレータＳＰｐは、球状シ
リカと不定形シリカと、これらの混合物中の粒子を結着させる結着剤と、を有する。セパ
レータＳＰｐは、その他、分散剤などを有していてもよい。
【００３６】
　セパレータＳＰｐは、例えば、上記球状シリカ、不定形シリカと結着剤などの混合物（
セパレータ材料）に分散溶媒を添加し、混練してセパレータ用スラリを作製し、このスラ
リを正極板ＰＥ上に塗工した後、熱風乾燥することで形成することができる。
【００３７】
　また、図２に示す負極シートＮＳと同様に、正極シートＰＳを構成する正極板ＰＥと、
セパレータＳＰｐは、金属箔（Ａｌ箔）Ｐａ上に正極用スラリを塗工し、続けて塗工した
正極用スラリ上にセパレータ用スラリ塗工した後、熱風乾燥することで形成することもで
きる。
【００３８】
　上記負極シートＮＳと正極シートＰＳとが積層された構成部は、電解液（図示せず）に
浸されている。
【００３９】
　なお、図１においては、負極シートＮＳと正極シートＰＳの両方に絶縁材料であるセパ
レータを設けているが、負極シートＮＳと正極シートＰＳのいずれか一方のみにセパレー
タを設けてもよい。
【００４０】
　＜製法説明＞
　図２は、負極シートの形成工程を示す断面図である。
【００４１】
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　図２に示すように、金属箔（Ｃｕ箔）Ｎａ上に、ノズルＮＺ１から吐出した負極用スラ
リＳ（Ｎｂ）を塗工し、次いで、負極用スラリＳ（Ｎｂ）上に、ノズルＮＺ２から吐出し
たセパレータ用スラリＳ（ＳＰｎ）を塗工する。このように、液状のスラリを連続して塗
工する。なお、２層の塗工層の境界に負極用スラリＳ（Ｎｂ）とセパレータ用スラリＳ（
ＳＰｎ）との混合層が生じてもよい。
【００４２】
　次いで、金属箔（Ｃｕ箔）Ｎａ上の２層の塗工層を加熱乾燥し、溶媒成分を蒸発させる
。これにより、金属箔（Ｃｕ箔）Ｎａ上に、負極層ＮｂとセパレータＳＰｎの積層部を形
成することができる。別の言い方をすれば、負極板ＮＥとセパレータＳＰｎの積層部材（
負極シートＮＳ）を形成することができる。なお、図２においては、各層の境界を明示し
たが、加熱乾燥後に、負極層ＮｂとセパレータＳＰｎの境界に、混合層が残存していても
よい。
【００４３】
　また、負極層ＮｂとセパレータＳＰｎの積層部を、金属箔（Ｃｕ箔）Ｎａの両面に塗工
してもよい（図２０の丸部参照）。この場合、金属箔（Ｃｕ箔）Ｎａの裏面を上側とし、
上記工程と同様に、負極用スラリＳ（Ｎｂ）およびセパレータ用スラリＳ（ＳＰｎ）を順
次塗工し、加熱乾燥する。
【００４４】
　図２においては、負極シートＮＳを例に説明したが、正極シートＰＳも同様にして形成
することができる。例えば、金属箔（Ａｌ箔）Ｐａ上に、ノズルＮＺ１から吐出した正極
用スラリＳ（Ｐｂ）を塗工し、次いで、正極用スラリＳ（Ｐｂ）上に、ノズルＮＺ２から
吐出したセパレータ用スラリＳ（ＳＰｐ）を塗工する。このように、液状のスラリを連続
して塗工する。次いで、金属箔（Ａｌ箔）Ｐａ上の２層の塗工層を加熱乾燥し、溶媒成分
を蒸発させる。これにより、金属箔（Ａｌ箔）Ｐａ上に、正極層ＰｂとセパレータＳＰｐ
の積層部を形成することができる。別の言い方をすれば、正極板ＰＥとセパレータＳＰｐ
の積層部材（正極シートＰＳ）を形成することができる。なお、正極層Ｐｂとセパレータ
ＳＰｐの積層部を、金属箔（Ａｌ箔）Ｐａの両面に塗工してもよい（図２０の丸部参照）
。この場合、金属箔（Ａｌ箔）Ｐａの裏面を上側とし、上記工程と同様に、正極用スラリ
Ｓ（Ｐｂ）およびセパレータ用スラリＳ（ＳＰｐ）を順次塗工し、加熱乾燥する。
【００４５】
　この後、負極シートＮＳと、正極シートＰＳとを重ねた後、この積層シートを捲き合わ
せ、捲回電極群を形成する。次いで、捲回電極群を電池缶に挿入し、電解液を注入した後
、電池蓋を電池缶上部に取り付け、密閉することで、リチウムイオン電池を作製する。リ
チウムイオン電池の製造工程については、実施の形態２において詳細に説明する。
【００４６】
　＜動作原理＞
　リチウムイオン電池の動作原理について説明する。正極板ＰＥと負極板ＮＥとの間に充
電器を接続すると、正極活物質内に挿入されているリチウムイオンが脱離し、電解液中に
放出される。このとき、正極活物質からリチウムイオンが脱離することにより、正極から
充電器へ電子が流れる。そして、電解液中に放出されたリチウムイオンは、電解液中を移
動し、セパレータを通過して、負極に到達する。この負極に到達したリチウムイオンは、
負極を構成する負極活物質内に挿入される。このとき、負極活物質にリチウムイオンが挿
入することにより、負極に電子が流れ込む。このようにして、充電器を介して正極から負
極に電子が移動することにより充電が完了する。
【００４７】
　一方、正極板ＰＥと負極板ＮＥの間に外部負荷を接続すると、負極活物質内に挿入され
ていたリチウムイオンが脱離して電解液中に放出される。このとき、負極から電子が放出
される。そして、電解液中に放出されたリチウムイオンは、電解液中を移動し、セパレー
タを通過して、正極に到達する。この正極に到達したリチウムイオンは、正極を構成する
正極活物質内に挿入される。このとき、正極に電子が流れ込む。このようにして、負極か
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ら正極に電子が移動することにより放電が行われる。このように、リチウムイオン電池に
おいては、リチウムイオンを正極活物質と負極活物質との間で挿入・脱離させることによ
り、充放電を行うことができる。
【００４８】
　ここで、上記リチウムイオン電池の充放電のメカニズムからも明らかなように、セパレ
ータ（ＳＰｎ、ＳＰｐ）は、電池の中で正極と負極を隔離し、かつ電解液を保持して正極
と負極との間のイオン伝導性を確保する重要な部材である。
【００４９】
　ここで、本実施の形態のセパレータ（ＳＰｎ、ＳＰｐ）は、絶縁性を高めるためシリカ
粒子とこの粒子を結着させる結着剤とを有している。シリカ粒子としては、球状シリカと
不定形シリカとの混合物を用いている。
【００５０】
　球状シリカとは、形状が球状のシリカである。例えば、粉砕したシリカを高温の火炎中
で溶融し、表面張力により球状化させることにより形成することができる。球状シリカは
、市販品も多く、例えば、トクヤマ社製、デンカ社製のものがある。粒径も多種あり、２
μｍ～３０μｍのものが市販されている。図３に、球状シリカの電子顕微鏡写真を示す。
図３に示す球状シリカは、平均粒径４μｍ、非多孔である。
【００５１】
　不定形シリカとは、形状が球状ではなく、角を有するシリカである。有角シリカ、非定
形シリカ、粉砕シリカなどとも呼ばれる。例えば、シリカを粉砕することにより形成する
ことができる。不定形シリカは、市販品も多く、例えば、丸東社製、セイシン企業社製の
ものがある。粒径も多種あり、１μｍ～１００μｍのものが市販されている。図４に、不
定形シリカの電子顕微鏡写真を示す。図４に示す不定形シリカは、平均粒径７μｍ、非多
孔である。
【実施例】
【００５２】
　シリカ粒子と、結着剤と、分散剤と、分散溶媒とを混練してセパレータ用スラリを作製
した。シリカ粒子としては、球状シリカと不定形シリカとを用いた。球状シリカと不定形
シリカとしては、図３、図４を参照しながら説明したものを用いた。それぞれ、１００重
量％：０重量％、７５重量％：２５重量％、５０重量％：５０重量％、２５重量％：７５
重量％の割合で混合したものを用いた。作製したスラリを、試料Ｓ１（１００％）、試料
Ｓ２（７５％）、試料Ｓ３（５０％）、試料Ｓ４（２５％）とした。
【００５３】
　＜実施例１＞
　球状シリカと不定形シリカを以下の割合で混合したものを用いた。結着剤としては、ポ
リフッ化ビニリデン（ＰＶＤＦ）を、分散剤としては、ポリビニルピロリドン（ＰＶＰ）
を、分散溶媒としては、Ｎ－メチルピロリドン（ＮＭＰ）を用いた。球状シリカと不定形
シリカとを、それぞれ、１００％：０％、７５％：２５％、２５％：７５％の割合で混合
したスラリを作製し、試料Ｓ１（１００％）、試料Ｓ２（７５％）、試料Ｓ４（２５％）
とした。シリカ粒子（球状シリカと不定形シリカ）、結着剤（ＰＶＤＦ）、分散溶媒（Ｎ
ＭＰ）、分散剤（ＰＶＰ）の重量比は、それぞれ４０～４５重量％、約５％、５０～５５
重量％、０～０．１重量％の範囲で調整した。
【００５４】
　（セパレータ膜厚）
　上記試料Ｓ１（１００％）、試料Ｓ２（７５％）および試料Ｓ４（２５％）のスラリを
塗工、乾燥した膜について、その膜厚を測定した。図５に、セパレータ膜厚の測定結果を
示す。図５において、スラリを吐出するためのポンプ回転数（ｒｐｍ）を横軸とし、スラ
リの塗工、乾燥後の膜厚（μｍ）を縦軸とした。ポンプ回転数は、吐出量と対応するため
、ポンプ回転数が大きくなれば、膜厚は大きくなる。同じポンプ回転数で比較すると、試
料Ｓ１（１００％）より、試料Ｓ４（２５％）の膜厚が大きい。球状シリカと不定形シリ
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カの単位重量当たりの体積は大差ないことから、試料Ｓ１（１００％）より、試料Ｓ４（
２５％）の方が、空孔率が大きくなると考えられる。空孔率が大きい場合、電解液を含浸
しやすく、リチウムイオンの移動度が大きくなると考えられる。一方、試料Ｓ４（２５％
）より試料Ｓ１（１００％）の方が同量のシリカでの膜厚が小さく、膜を積層または捲回
して用いる電池の寸法を小さくでき、電池体積あたりの放電容量が向上できる。なお、試
料Ｓ１（１００％）と、試料Ｓ２（７５％）の膜厚は、同程度であった。
【００５５】
　また、試料Ｓ４（２５％）－２は、試料Ｓ４（２５％）に対して分散溶媒の重量比を５
％増やし、シリカの総重量比を５％減じたものである。図示するように、分散溶媒の量を
多くすると膜厚が小さくなる傾向が見られた。
【００５６】
　（絶縁特性）
　上記試料Ｓ１（１００％）、試料Ｓ２（７５％）、試料Ｓ３（５０％）および試料Ｓ４
（２５％）のスラリを塗工、乾燥した膜について、その抵抗値を測定した。図６に、セパ
レータの絶縁抵抗値の測定結果を、Ｓ１（１００％）の値を１とした指数（絶縁抵抗指数
）で示す。図６において、球状シリカの割合（混合割合）を横軸（％）とし、スラリの塗
工、乾燥後の膜の絶縁抵抗指数を縦軸とした。図６に示すように、試料Ｓ１（１００％）
より、試料Ｓ２（７５％）、試料Ｓ３（５０％）および試料Ｓ４（２５％）の方が、抵抗
値が大きい。特に、試料Ｓ２（７５％）から急激に抵抗値が大きくなっており、不定形シ
リカを僅かでも添加することで、抵抗値の上昇効果を奏するものと考えられる。
【００５７】
　（まとめ）
　以上のセパレータ膜厚および絶縁特性の検討から、球状シリカと不定形シリカとを混合
することで、セパレータの正極と負極との間の絶縁特性が向上し、また、セパレータの電
解液の保持特性が向上することが判明した。球状シリカと不定形シリカとの混合重量に対
し、不定形シリカの割合は、２５重量％以上７５％以下が好ましい。
【００５８】
　＜実施例２＞
　（透気抵抗度）
　シリカ粒子と、結着剤と、分散剤と、分散溶媒とを混練したセパレータ用スラリであっ
て、上記シリカ粒子として、球状シリカのみを用いたスラリを作製し、試料Ｓ１（１００
％）とし、不定形シリカのみを用いたスラリを作製し、試料Ｓ５（０％）とした。
【００５９】
　上記試料Ｓ１（１００％）および試料Ｓ５（０％）のスラリを塗工、乾燥した膜につい
て、その透気抵抗度（ガレー値）を測定した。上記試料Ｓ１（１００％）および試料Ｓ５
（０％）のスラリを塗工、乾燥した膜について、不織布セパレータより、液体の高透過性
を確認できた。球状シリカのみの場合（Ｓ１）のガレー値は、７～１０、不定形シリカの
みの場合（Ｓ５）のガレー値は、２０、不織布セパレータのガレー値は、１００～１３０
であった。
【００６０】
　これにより、球状シリカと不定形シリカとを混合したシリカ粒子を用いたセパレータに
ついても、液体の高透過性を維持できるものと考えられる。
【００６１】
　また、不定形シリカのみの場合（Ｓ５）のガレー値は、球状シリカのみの場合（Ｓ１）
より若干高く、液体の透過性が低いことが分かる。これは、不定形シリカを用いた場合に
は、曲路率が高くなることが要因と考えられる。曲路率が高い場合、不所望な金属のデン
ドライト成長による正極板と負極板との間のショートを抑制することができる。
【００６２】
　以上の考察より、球状シリカと不定形シリカとを混合することで、液体の高透過性を維
持しつつ、曲路率を高くでき、デンドライト成長による正極板と負極板との間のショート
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を抑制することができる。
【００６３】
　（膜強度）
　シリカ粒子と、結着剤と、分散剤と、分散溶媒とを混練したセパレータ用スラリであっ
て、上記シリカ粒子として、不定形シリカのみを用いたスラリ作製し、試料Ｓ５（０％）
とした。Ｃｕ箔上に、負極用スラリを塗工し、続けて、試料Ｓ５（０％）のスラリを塗工
、乾燥した積層膜を５個準備し、膜強度（貫通強度）を測定した。図７に、セパレータの
膜強度の測定結果を示す。図７において、膜上に載せたおもりの重さ（推力（Ｎ））を横
軸とし、電気抵抗（Ｏｈｍ）を縦軸とした。電気抵抗は、負極板と膜上の電極との間の抵
抗であり、この抵抗の低下は、膜の破壊によるショートを意味する。図７に示す膜の膜強
度は、およそ２００Ｎである。同様の試験を一般的なポリプロピレン製のセパレータで行
ったところ、膜強度は、およそ５０Ｎであった（図８（ａ）参照）。また、ポリプロピレ
ンを耐熱性の材料でコーティングした、いわゆる耐熱シート製のセパレータの膜強度は、
およそ２００Ｎであった（図８（ｂ）参照）。図８は、ポリプロピレンまたは耐熱シート
を用いたセパレータの膜強度の測定結果を示す図である。
【００６４】
　このように、セパレータを塗工膜とすることで、セパレータの作製の簡易化を図りつつ
、さらに、一括塗工（連続塗工）することで、膜強度を向上させることができる。このよ
うな膜強度の向上は、球状シリカと不定形シリカとの混合物を用いた場合にも、図ること
ができる。
【００６５】
　（まとめ）
　以上の透気抵抗度および膜強度の検討から、球状シリカと不定形シリカとを有するセパ
レータにおいても、透気抵抗度や膜強度の向上を図ることができる。また、不定形シリカ
が混在することにより、曲路率を高くでき、デンドライト成長による正極板と負極板との
間のショートを抑制することができる。
【００６６】
　＜実施例３＞
　（レート特性）
　球状シリカと不定形シリカとを、それぞれ、１００％：０％、２５％：７５％の割合で
混合したスラリを作製し、試料Ｓ１（１００％）、試料Ｓ４（２５％）とした。Ｃｕ箔上
に、負極用スラリを塗工し、続けて、試料Ｓ１（１００％）または試料Ｓ４（２５％）の
スラリを塗工、乾燥した積層膜を用い、ラミネート型のリチウムイオン電池を作製し(実
施の形態２参照）、それぞれのレート特性を測定した。図９に、リチウムイオン電池のレ
ート特性の測定結果を示す。図９において、ｃレートを横軸とし、容量比率（％）を縦軸
とした。横軸の数値Ａは、１／Ａ時間で放電させることを意味する。例えば、１０のｃレ
ートとは、（１／１０）時間で放電させた場合を意味し、各グラフの対応する縦軸の数値
は、（１／１０）時間で放電させた場合の放電容量の初期放電容量に対する割合を意味す
る。
【００６７】
　グラフ中、L24_sc1、L24_sc2は、試料Ｓ４（２５％）を用いた場合のグラフである。L2
3_sc1、L23_sc2、L23_sc3は、試料Ｓ１（１００％）を用いた場合のグラフである。また
、L23_sc1、L23_sc2、L23_sc3の違いは、試料Ｓ１（１００％）のスラリの塗工量である
。L23_sc1、L23_sc2、L23_sc3のスラリを吐出するためのポンプ回転数（ｒｐｍ）は、２
０ｒｐｍ、１５ｒｐｍ、１０ｒｐｍである。L23_sc1、L23_sc2、L23_sc3の各グラフから
明らかなように、スラリを吐出するためのポンプ回転数が小さい程、即ち、スラリの塗工
量が少なく、セパレータの膜厚が薄い程、容量比率の低下が抑えられている。これは、セ
パレータの膜厚が薄いため、電極間の抵抗が小さくなったことに起因する。
【００６８】
　これに対し、L24_sc1、L24_sc2のスラリを吐出するためのポンプ回転数（ｒｐｍ）は、
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２５ｒｐｍである。このように、スラリの塗工量がL23シリーズよりも多いのにもかかわ
らず、L23シリーズよりも容量比率の低下が抑えられている。
【００６９】
　このように、球状シリカと不定形シリカとを混合することで、容量比率の低下が抑えら
れ、放電特性の向上を図ることができることが判明した。
【００７０】
　以上の実施例の結果から、好ましいセパレータ用粉体およびセパレータ用スラリを以下
にまとめて説明しておく。
【００７１】
　＜セパレータ用粉体について＞
　本実施の形態のセパレータ用粉体は、リチウムイオン電池の作製に用いられるセパレー
タ用スラリに含まれる粉体（粉末）である。
【００７２】
　本実施の形態では、上記セパレータ用粉体に、シリカ粒子として、球状シリカと不定形
シリカとの混合物と、この混合物中の各粒子を結着させる結着剤（バインダ）が含まれて
いる。球状シリカと不定形シリカとの混合重量に対し、不定形シリカの割合は、２５重量
％以上７５重量％以下が好ましい。
【００７３】
　また、結着剤としては、実施例１で説明したように、ポリフッ化ビニリデン（ＰＶＤＦ
）を用いることができる。また、スチレンブタジエンゴム（ＳＢＲ）を用いてもよい。
【００７４】
　分散溶媒として、水系溶媒（例えば、水、アルコールなど）を用いる場合には、スチレ
ンブタジエンゴム（ＳＢＲ）を用いることが好ましく、分散溶媒として、有機系溶媒（溶
剤系溶媒、有機溶媒ともいう。例えば、Ｎ－メチルピロリドン（ＮＭＰ）など）を用いる
場合には、ポリフッ化ビニリデン（ＰＶＤＦ）を用いることが好ましい。
【００７５】
　ここで、本実施の形態においては、セパレータ用粉体として、シリカ粒子を用いたが、
アルミナ粒子など、他の無機酸化物粒子を用いてもよい。即ち、セパレータ用粉体として
、シリカ粒子に代えて球状アルミナ粒子と不定形アルミナ粒子を用いてもよい。但し、ア
ルミナ粒子よりシリカ粒子の方が、密度が小さく、電池の重量を小さくする観点から、シ
リカ粒子を用いる方がより好ましい。なお、前述したように、球状粒子と不定形粒子との
混合重量に対し、不定形粒子の割合は、２５重量％以上７５重量％以下が好ましい。また
、無機酸化物粒子のうち、球状粒子の粒径（粒子の平均直径）は、０．１μｍ～１０μｍ
とすることが好ましい。また、不定形粒子の粒径（粒子の平均直径）は、０．１μｍ～１
０μｍとすることが好ましい。さらに、無機酸化物粒子（球状粒子と不定形粒子の総重量
）の割合は、スラリの２０重量％～６０重量％とすることが好ましい。
【００７６】
　また、上記無機酸化物粒子として、球状粒子と不定形粒子とを用いたが、他の形状の粒
子を用いてもよい。即ち、形状の異なる粒子を混合させる、特に、球状粒子と、球状では
ない粒子とを混合させることで、上記効果を奏することができる。
【００７７】
　また、図３、図４に示すシリカ粒子としては、非多孔の粒子を用いたが、多孔質シリカ
粒子を用いてもよい。例えば、コアフロント社製の多孔質の不規則球状のシリカ粒子（粒
径３～５００μｍ）を用いてもよい。また、多孔質シリカ粒子において、ナノ細孔（例え
ば、孔径５～５０ｎｍ）とマクロ細孔（例えば、孔径０．１～２０μｍ）の２種の細孔を
有する粒子を用いてもよい。このような多孔質シリカは、特殊な合成方法（例えば、ゾル
ゲル法）により形成することができる。もちろん、シリカ以外の無機酸化物粒子であって
、上記多孔質のものを用いてもよい。
【００７８】
　また、セパレータ用粉体として、分散剤を添加してもよい。分散剤は、スラリ中で無機
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酸化物粒子を分散させる機能を有する。分散剤としては、ポリビニルピロリドン（ＰＶＰ
）などを用いることができる。
【００７９】
　このようなセパレータ用粉体を用いれば、分散溶媒などを添加するだけで、容易にスラ
リを形成することができる。
【００８０】
　＜セパレータ用スラリについて＞
　本実施の形態のセパレータ用スラリは、リチウムイオン電池のセパレータを形成するセ
パレータ用スラリである。
【００８１】
　本実施の形態では、上記セパレータ用スラリに、シリカ粒子として、球状シリカと不定
形シリカとの混合物と、この混合物中の各粒子を結着させる結着剤（バインダ）と、分散
溶媒が含まれている。結着剤および分散溶媒としては、ポリフッ化ビニリデン（ＰＶＤＦ
）および有機系溶媒（例えば、Ｎ－メチルピロリドン（ＮＭＰ）など）を用いることがで
きる。また、スチレンブタジエンゴム（ＳＢＲ）および水系溶媒（例えば、水、アルコー
ルなど）を用いてもよい。
【００８２】
　また、セパレータ用スラリとして、分散剤（分散剤粒子）を添加してもよい。分散剤は
、スラリ中で無機酸化物粒子を分散させる機能を有する。分散剤としては、ポリビニルピ
ロリドン（ＰＶＰ）などを用いることができる。
【００８３】
　（実施の形態２）
　本実施の形態においては、実施の形態１において詳細に説明したセパレータ用粉体やセ
パレータ用スラリを用いたリチウムイオン電池の製造方法について説明するとともに、上
記セパレータ用粉体やセパレータ用スラリを用いたリチウムイオン電池の構成の一例を明
確にする。
【００８４】
　図１０は本発明の実施の形態のリチウムイオン電池の製造手順の一例を示すフロー図で
ある。図１１～図２０は、本実施の形態のリチウムイオン電池の製造工程の一例を示す図
である。図１４および図１８は、平面図であり、図１９は、斜視図であり、他の図は、断
面図である。図１０に示すフローに沿って、リチウムイオン電池の製造方法について、具
体的に説明する。
【００８５】
　１．正極板製造
　＜混錬・調合工程＞
　まず、正極材料（正極活物質、結着剤や分散剤、その他添加剤など）に分散溶媒を添加
し、混練して正極用スラリＳ（Ｐｂ）を作製する。
【００８６】
　＜第１の塗工工程（電極材料）＞
　次いで、図１１に示すように、正極用スラリＳ（Ｐｂ）を、フィルム状の金属箔（Ａｌ
箔）Ｐａの表面上に薄く、均一に塗工する。例えば、スリットダイコータを用い、吐出開
口部がスリット状のノズルＮＺ１から正極用スラリＳ（Ｐｂ）を金属箔（Ａｌ箔）Ｐａ上
に吐出する。
【００８７】
　＜第２の塗工工程（絶縁材料）＞
　次いで、図１２に示すように、セパレータ用スラリＳ（ＳＰｐ）を、正極用スラリＳ（
Ｐｂ）の表面上に薄く、均一に塗工する。例えば、スリットダイコータを用い、吐出開口
部がスリット状のノズルＮＺ２からセパレータ用スラリＳ（ＳＰｐ）を正極用スラリＳ（
Ｐｂ）上に吐出する。
【００８８】
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　ここで、セパレータ用スラリＳ（ＳＰｐ）は、実施の形態１で説明したように、無機酸
化物粒子（球状シリカと不定形シリカの混合物）と、無機酸化物粒子を結着させる結着剤
と、無機酸化物粒子を分散させる分散剤と、結着剤を溶かす分散溶媒（溶剤）と、を含む
。結着剤および分散溶媒としては、ポリフッ化ビニリデン（ＰＶＤＦ）および有機系溶媒
（例えば、Ｎ－メチルピロリドン（ＮＭＰ）など）を用いる。また、スチレンブタジエン
ゴム（ＳＢＲ）および水系溶媒（例えば、水、アルコールなど）を用いてもよい。分散剤
としては、ポリビニルピロリドン（ＰＶＰ）などを用いる。
【００８９】
　なお、第１の塗工工程と第２の塗工工程とは、１つの塗工部で行われることが好ましい
。さらに、正極用スラリＳ（Ｐｂ）上にセパレータ用スラリＳ（ＳＰｐ）を塗工する上記
第２の塗工工程では、乾燥処理が行われていない（未乾燥の）正極用スラリＳ（Ｐｂ）上
にセパレータ用スラリＳ（ＳＰｐ）を塗工する。
【００９０】
　＜乾燥工程＞
　次いで、正極用スラリＳ（Ｐｂ）およびセパレータ用スラリＳ（ＳＰｐ）が順次塗工さ
れた金属箔（Ａｌ箔）Ｐａを、熱風乾燥する。これにより、正極用スラリＳ（Ｐｂ）およ
びセパレータ用スラリＳ（ＳＰｐ）中の溶媒成分が蒸発し、正極層（正極膜）Ｐｂとセパ
レータの積層膜が形成される（図１３）。即ち、金属箔（Ａｌ箔）Ｐａと、その上の正極
層Ｐｂと、その上のセパレータＳＰｐよりなる正極シートＰＳが形成される。別の言い方
をすれば、金属箔（Ａｌ箔）Ｐａと正極層Ｐｂとからなる正極板ＰＥ上にセパレータＳＰ
ｐが配置された正極シートＰＳが形成される。
【００９１】
　＜膜厚測定工程＞
　この後、例えば、正極シートＰＳの正極層ＰｂとセパレータＳＰｐとの合計膜厚の測定
を行う。
【００９２】
　なお、上記工程においては、金属箔（Ａｌ箔）Ｐａの表面上に正極層Ｐｂとセパレータ
ＳＰｐとを形成したが、金属箔（Ａｌ箔）Ｐａの両面に正極層ＰｂとセパレータＳＰｐと
の積層膜を形成してもよい（図２０の丸部参照）。例えば、正極シートＰＳを巻き取りロ
ールに巻き取り、正極シートＰＳを反転させて、金属箔（Ａｌ箔）Ｐａの裏面（塗工面と
逆側の面）を上面とし、同一の工程（＜混錬・調合工程＞、＜第１の塗工工程（電極材料
）＞、＜第２の塗工工程（絶縁材料）＞、＜乾燥工程＞）を行うことにより、金属箔（Ａ
ｌ箔）Ｐａの裏面上にも正極層ＰｂとセパレータＳＰｐとの積層膜を形成することができ
る。次いで、この裏面上の積層膜の＜膜厚測定工程＞を行う。
【００９３】
　＜加工工程＞
　次いで、正極シートＰＳに対し、圧縮および切断等の加工を行う。例えば、電池セルに
必要な大きさに、正極シートＰＳを切断する。例えば、図１４に示すように、正極シート
ＰＳを略矩形状に切断し、さらに、正極シートＰＳの長辺沿った領域であって、正極用ス
ラリＳ（Ｐｂ）やセパレータ用スラリＳ（ＳＰｐ）が塗工されていない領域に、複数切欠
き（正極集電タブＰＴＡＢ）を設ける。
【００９４】
　２．負極板製造
　＜混錬・調合工程＞
　まず、負極材料（負極活物質、結着剤や分散剤、その他添加剤など）に分散溶媒を添加
し、混練して負極用スラリＳ（Ｎｂ）を作製する。
【００９５】
　＜第１の塗工工程（電極材料）＞
　次いで、図１５に示すように、負極用スラリＳ（Ｎｂ）を、フィルム状の金属箔（Ｃｕ
箔）Ｎａの表面上に薄く、均一に塗工する。例えば、スリットダイコータを用い、吐出開
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口部がスリット状のノズルＮＺ１から負極用スラリＳ（Ｎｂ）を金属箔（Ｃｕ箔）Ｎａ上
に吐出する。
【００９６】
　＜第２の塗工工程（絶縁材料）＞
　次いで、図１６に示すように、セパレータ用スラリＳ（ＳＰｎ）を、負極用スラリＳ（
Ｎｂ）の表面上に薄く、均一に塗工する。例えば、スリットダイコータを用い、吐出開口
部がスリット状のノズルＮＺ２からセパレータ用スラリＳ（ＳＰｎ）を負極用スラリＳ（
Ｎｂ）上に吐出する。
【００９７】
　ここで、セパレータ用スラリＳ（ＳＰｎ）は、実施の形態１で説明したように、無機酸
化物粒子（球状シリカと不定形シリカの混合物）と、無機酸化物粒子を結着させる結着剤
と、無機酸化物粒子を分散させる分散剤と、結着剤を溶かす分散溶媒（溶剤）と、を含む
。結着剤および分散溶媒としては、ポリフッ化ビニリデン（ＰＶＤＦ）および有機系溶媒
（例えば、Ｎ－メチルピロリドン（ＮＭＰ）など）を用いる。また、スチレンブタジエン
ゴム（ＳＢＲ）および水系溶媒（例えば、水、アルコールなど）を用いてもよい。分散剤
としては、ポリビニルピロリドン（ＰＶＰ）などを用いる。
【００９８】
　なお、第１の塗工工程と第２の塗工工程とは、１つの塗工部で行われることが好ましい
。さらに、負極用スラリＳ（Ｎｂ）上にセパレータ用スラリＳ（ＳＰｎ）を塗工する上記
第２の塗工工程では、乾燥処理が行われていない（未乾燥の）負極用スラリＳ（Ｎｂ）上
にセパレータ用スラリＳ（ＳＰｎ）を塗工する。
【００９９】
　＜乾燥工程＞
　次いで、負極用スラリＳ（Ｎｂ）およびセパレータ用スラリＳ（ＳＰｎ）が順次塗工さ
れた金属箔（Ｃｕ箔）Ｎａを、熱風乾燥する。これにより、負極用スラリＳ（Ｎｂ）およ
びセパレータ用スラリＳ（ＳＰｎ）中の溶媒成分が蒸発し、負極層（負極膜）Ｎｂとセパ
レータの積層膜が形成される（図１７）。即ち、金属箔（Ｃｕ箔）Ｎａと、その上の負極
層Ｎｂと、その上のセパレータＳＰｎよりなる負極シートＮＳが形成される。別の言い方
をすれば、金属箔（Ｃｕ箔）Ｎａと負極層Ｎｂとからなる負極板ＮＥ上にセパレータＳＰ
ｎが配置された負極シートＮＳが形成される。
【０１００】
　＜膜厚測定工程＞
　この後、例えば、負極シートＮＳの負極層ＮｂとセパレータＳＰｎとの合計膜厚の測定
を行う。
【０１０１】
　なお、上記工程においては、金属箔（Ｃｕ箔）Ｎａの表面上に負極層Ｎｂとセパレータ
ＳＰｎとを形成したが、金属箔（Ｃｕ箔）Ｎａの両面に負極層ＮｂとセパレータＳＰｎと
の積層膜を形成してもよい（図２０の丸部参照）。例えば、負極シートＮＳを巻き取りロ
ールに巻き取り、負極シートＮＳを反転させて、金属箔（Ｃｕ箔）Ｎａの裏面（塗工面と
逆側の面）を上面とし、同一の工程（＜混錬・調合工程＞、＜第１の塗工工程（電極材料
）＞、＜第２の塗工工程（絶縁材料）＞、＜乾燥工程＞）を行うことにより、金属箔（Ｃ
ｕ箔）Ｎａの裏面上にも負極層ＮｂとセパレータＳＰｎとの積層膜を形成することができ
る。次いで、この裏面上の積層膜の＜膜厚測定工程＞を行う。
【０１０２】
　＜加工工程＞
　次いで、負極シートＮＳに対し、圧縮および切断等の加工を行う。例えば、電池セルに
必要な大きさに、負極シートＮＳを切断する。例えば、図１８に示すように、負極シート
ＮＳを略矩形状に切断し、さらに、負極シートＮＳの長辺沿った領域であって、負極用ス
ラリＳ（Ｎｂ）やセパレータ用スラリＳ（ＳＰｎ）が塗工されていない領域に、複数切欠
き（負極集電タブＮＴＡＢ）を設ける。
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【０１０３】
　なお、上記工程においては、正極シートＰＳと負極シートＮＳの両方に絶縁材料である
セパレータ用スラリを塗工してセパレータを形成したが、正極シートＰＳと負極シートＮ
Ｓのいずれか一方のみにセパレータ用スラリを塗工してもよい。
【０１０４】
　３．電池セル組立
　＜捲回工程＞
　次いで、図１９に示すように、正極シートＰＳと、負極シートＮＳとを重ねた後、この
積層シートを軸芯ＣＲを軸として捲き合わせ、捲回電極群を形成する。なお、捲回電極群
の一方の端部からは、正極シートＰＳの金属箔（Ａｌ箔）Ｐａよりなる正極集電タブＰＴ
ＡＢが突出しており、他方の端部からは、負極シートＮＳの金属箔（Ｃｕ箔）Ｎａよりな
る負極集電タブＮＴＡＢが突出している。
【０１０５】
　＜溶接・組立工程＞
　次いで、図２０に示すように、捲回電極群の一方の側の正極集電タブＰＴＡＢと正極集
電リングＰＲとを超音波溶接で接続する。また、捲回電極群の他方の側の負極集電タブＮ
ＴＡＢと負極集電リングＮＲとを超音波溶接で接続する。このようにして、捲回電極群と
正極集電リングＰＲと負極集電リングＮＲとからなる電極ユニットを形成する。
【０１０６】
　次いで、底部を有する円筒形の外装缶ＣＳの内部に、上記電極ユニットを挿入し、外装
缶ＣＳの底部と負極集電リングＮＲとを超音波溶接で接続する。また、電池蓋ＣＡＰと正
極集電リングＰＲとを正極リード板ＰＴを介して接続する。例えば、電池蓋ＣＡＰの裏面
に超音波溶接された正極リード板ＰＴと正極集電リングＰＲとを超音波溶接で接続する。
【０１０７】
　＜抽液工程＞
　次いで、外装缶ＣＳ内に、電解液（図示せず）を注入する。電解液としては、非水電解
液が使用される。前述したように、リチウムイオン電池は、活物質へのリチウムイオンの
挿入・脱離を利用して充放電を行う電池であり、リチウムイオンが電解液中を移動する。
リチウムは、強い還元剤であり、水と激しく反応して水素ガスを発生する。このため、リ
チウムイオン電池では、電解液として非水電解液が使用される。
【０１０８】
　＜封口工程＞
　次いで、外装缶ＣＳの上部により、電池蓋ＣＡＰの外周を囲むようにかしめることによ
り、外装缶ＣＳを密閉する。このようにして、リチウムイオン電池を製造することができ
る。なお、このように正極シートＰＳと負極シートＮＳの積層シートを捲き合わせて電極
群を作成するタイプの電池を、捲回型のリチウムイオン電池という。
【０１０９】
　これに対し、正極シートＰＳと負極シートＮＳとを積層したタイプの電池を、ラミネー
ト型のリチウムイオン電池という。図２１は、ラミネート型のリチウムイオン電池の構成
の一例を示す図である。（ａ）は、分解斜視図、（ｂ）は、上面図である。図示するよう
に、ラミネート型のリチウムイオン二次電池は、正極シートＰＳと負極シートＮＳの積層
シートを、外装フィルムＦで上下から挟みこみ、電解液の注入口以外の外周を封止した後
、電解液を注入し、注入口を密閉することにより形成する。なお、正極集電タブＰＴＡＢ
と負極集電タブＮＴＡＢとは、外装フィルム（電池外装体）Ｆから突出するように封止さ
れ、正極集電タブＰＴＡＢと負極集電タブＮＴＡＢがそれぞれ、正極端子と負極端子とな
る。なお、正極シートＰＳと負極シートＮＳとを交互に複数枚積層した積層シートを用い
てもよい。
【０１１０】
　このように、本実施の形態のセパレータは、捲回型のリチウムイオン電池の他、ラミネ
ート型のリチウムイオン電池にも適用可能である。
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【０１１１】
　＜充放電工程＞
　次いで、形成されたリチウムイオン電池（電池セル）を繰り返し充放電する。
【０１１２】
　＜電池セル検査工程＞
　次いで、上記リチウムイオン電池（電池セル）の性能および信頼性に関する検査（例え
ば電池セルの容量および電圧、充電または放電時の電流および電圧の検査等）を行う。以
上の工程により、リチウムイオン電池が完成する。
【０１１３】
　４．モジュール組立
　モジュール組立工程では、リチウムイオン電池（電池セル）を複数個直列に組み合わせ
て電池モジュールを構成し、さらに、充／放電制御用コントローラを接続して電池モジュ
ール（電池システム）を構成する（モジュール組立）。その後、モジュール検査工程にお
いて、モジュール組立て工程で組立てられた電池モジュールの性能および信頼性に関する
検査（例えば、電池モジュールの容量や電圧、充電または放電時の電流や電圧等の検査）
を行う（モジュール検査）。
【０１１４】
　（実施の形態３）
　本実施の形態においては、リチウムイオン電池の製造装置について説明する。図２２は
本発明の実施の形態のリチウムイオン電池の製造装置の一例を示す概念図である。
【０１１５】
　図２２に示すリチウムイオン電池の製造装置は、金属箔１１０を搬送する搬送部と、金
属箔上に電極用スラリ（正極用スラリまたは負極用スラリ）を塗工する第１塗工部１０８
と、セパレータ用スラリを塗工する第２塗工部１０９と、を有している。なお、第１塗工
部１０８と第２塗工部１０９は、第１の塗工と第２の塗工とを行う１つの塗工部であるこ
とが好ましい。
【０１１６】
　さらに、リチウムイオン電池の製造装置は、塗工された電極用スラリおよびセパレータ
用スラリを乾燥させる乾燥炉１３０と、乾燥により形成された電極層（正極層または負極
層）とセパレータとの合計膜厚を測定する測定部１４５と、を有している。
【０１１７】
　また、リチウムイオン電池の製造装置は、金属箔１１０を送り出す送り出しロール１０
１と、金属箔１１０を巻き取る巻き取りロール１０７とを有している。これにより、金属
箔１１０は、送り出しロール１０１と巻き取りロール１０７との間で、複数のローラ１０
２，１０３，１０４，１０５，１０６に支えられながら搬送方向Ｓに搬送される。ここで
は、金属箔１１０を一定速度で搬送するため複数のローラを使用しており、これら複数の
ローラを搬送部と呼ぶ。
【０１１８】
　金属箔１１０の搬送経路には、送り出しロール１０１側から巻き取りロール１０７側に
向かって順に、第１塗工部１０８、第２塗工部１０９、乾燥炉１３０、測定部１４５が設
けられている。
【０１１９】
　第１塗工部１０８には、スラリ状の電極材料である電極用スラリ（正極用スラリまたは
負極用スラリ）１２２を吐出するコータ１２１（例えば、スリットダイコータ）と、コー
タ１２１に対向するローラ１０２と、が配置されており、搬送される金属箔１１０は、コ
ータ１２１とローラ１０２との間を通る。そして、第１塗工部１０８において、所定量の
電極用スラリ１２２がコータ１２１から金属箔１１０上に塗工される。
【０１２０】
　なお、電極用スラリ１２２は、充放電によりリチウムイオンの放出・吸蔵が可能な活物
質と導電剤の粉末と、導電剤などの添加剤などと、これら粉末を結着させるための結着剤
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および溶媒等とを混練・調合した高粘度なスラリ状の液体である。
【０１２１】
　一方、第２塗工部１０９には、スラリ状の絶縁材料であるセパレータ用スラリ１２４を
吐出するコータ（例えば、スリットダイコータ）１２３と、コータ１２３に対向するロー
ラ１０３と、が配置されており、搬送される金属箔１１０は、コータ１２３とローラ１０
３との間を通る。そして、第２塗工部１０９において、所定量のセパレータ用スラリ１２
４がコータ１２３から金属箔１１０上の電極用スラリ１２２上に塗工される。つまり、金
属箔１１０上において、電極用スラリ１２２上にセパレータ用スラリ１２４が積層される
。
【０１２２】
　乾燥炉１３０では、搬送された金属箔１１０上の電極用スラリ１２２とセパレータ用ス
ラリ１２４とが熱風加熱され、固まる。すなわち、電極用スラリ１２２が熱風加熱されて
電極層（正極層または負極層）になり、セパレータ用スラリ１２４が加熱されてセパレー
タになる。これにより、金属箔１１０上に電極層とセパレータとが積層されて電極シート
（正極シートまたは負極シート）が形成される（図１１～図１８参照）。
【０１２３】
　また、測定部１４５には、マイクロメータ１４２と、マイクロメータ１４２に対向する
ローラ１０６とが配置されている。これにより、測定部１４５では、マイクロメータ１４
２によって、搬送された電極シートの電極層とセパレータとを含めた全膜厚を測定する。
【０１２４】
　＜上記製造装置を用いたリチウムイオン電池の製造方法＞
　次いで、上記製造装置を用いたリチウムイオン電池の製造方法を説明する。まず、電極
用スラリ（正極用スラリまたは負極用スラリ）１２２を混錬・調合する。
【０１２５】
　＜第１の塗工工程（電極材料）＞
　次いで、電極用スラリ（正極用スラリまたは負極用スラリ）１２２を、ローラ１０２に
対向するように配置された第１塗工部に備わるコータ１２１を用いて、送り出しロール１
０１から供給されるフィルム状の金属箔１１０の表面上に薄く、均一に塗工する。
【０１２６】
　＜第２の塗工工程（絶縁材料）＞
　次いで、セパレータ用スラリ１２４を、ローラ１０３に対向するように配置された第２
塗工部に備わるコータ１２３を用いて、電極用スラリ１２２の表面上に薄く、均一に塗工
する。
【０１２７】
　ここで、セパレータ用スラリ１２４は、実施の形態１で説明したように、無機酸化物粒
子（球状シリカと不定形シリカの混合物）と、無機酸化物粒子を結着させる結着剤と、無
機酸化物粒子を分散させる分散剤と、結着剤を溶かす分散溶媒（溶剤）と、を含む。結着
剤および分散溶媒としては、ポリフッ化ビニリデン（ＰＶＤＦ）および有機系溶媒（例え
ば、Ｎ－メチルピロリドン（ＮＭＰ）など）を用いる。また、スチレンブタジエンゴム（
ＳＢＲ）および水系溶媒（例えば、水、アルコールなど）を用いてもよい。分散剤として
は、ポリビニルピロリドン（ＰＶＰ）などを用いる。
【０１２８】
　このように、本実施の形態の製造装置を用いることにより、電極用スラリ１２２とセパ
レータ用スラリ１２４の一括塗工（連続塗工）が可能となる。
【０１２９】
　＜乾燥工程＞
　次いで、金属箔１１０を、熱風乾燥炉である乾燥炉１３０内に搬送する。乾燥炉１３０
内では、電極用スラリ１２２中およびセパレータ用スラリ１２４中の溶媒成分を加熱して
蒸発させることで、電極用スラリ１２２およびセパレータ用スラリ１２４を乾燥させ、電
極膜およびセパレータを金属箔１１０上に一括で形成する。これにより、金属箔１１０上
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に、電極膜と、セパレータが形成された電極シート（正極シートまたは負極シート）が形
成される。即ち、負極用スラリを用いれば負極シートが形成でき、正極用スラリを用いれ
ば正極シートを形成することができる。
【０１３０】
　＜膜厚測定工程＞
　測定部１４５において、マイクロメータ１４２を用い、搬送された電極シートの電極層
とセパレータとを含めた全膜厚の測定を行う。その後、電極シートは巻き取りロール１０
７に巻き取られる。
【０１３１】
　この後、金属箔１１０を反転させて、金属箔１１０の裏面（塗工面と逆側の面）を上面
とし、同一の工程（＜混錬・調合工程＞、＜第１の塗工工程（電極材料）＞、＜第２の塗
工工程（絶縁材料）＞、＜乾燥工程＞、＜膜厚測定工程＞）を行ってもよい。
【０１３２】
　上記リチウムイオン電池の製造装置によれば、電極膜やセパレータを塗工膜とすること
が可能であり、これらの積層膜を一括塗工（連続塗工）することができる。また、上記コ
ータ１２１（例えば、スリットダイコータ）によれば、正極用スラリ、負極用スラリおよ
びセパレータ用スラリを薄く、均一に塗工することが可能である。このように、本実施の
形態で説明した製造装置は、実施の形態１や２で説明したセパレータを用いたリチウムイ
オン電池の製造において、好適に用いることができる。
【０１３３】
　以上、本発明者によってなされた発明をその実施の形態に基づき具体的に説明したが、
本発明は上記実施の形態や実施例に限定されるものではなく、その要旨を逸脱しない範囲
で種々変更可能であることは言うまでもない。
【０１３４】
　また、上記リチウムイオン電池は、前述したデジタルカメラ、ノート型パーソナルコン
ピュータ、携帯電話機等の携帯型電子機器のみならず、電気自動車用電池や電力貯蔵用電
池にも適用可能である。このような電気自動車用電池や電力貯蔵用電池等の、高容量、高
出力、かつ、高エネルギー密度を実現できる大型の電池として、上記リチウムイオン電池
は、有用である。
【符号の説明】
【０１３５】
１０１　送り出しロール
１０２　ローラ
１０３　ローラ
１０４　ローラ
１０５　ローラ
１０６　ローラ
１０７　巻き取りロール
１０８　第１塗工部
１０９　第２塗工部
１１０　金属箔
１２１　コータ
１２２　電極用スラリ
１２３　コータ
１２４　セパレータ用スラリ
１３０　乾燥炉
１４２　マイクロメータ
１４５　測定部
ＣＡＰ　電池蓋
ＣＲ　軸芯
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ＣＳ　外装缶
Ｆ　外装フィルム
Ｎａ　金属箔（Ｃｕ箔）
Ｎｂ　負極層
ＮＥ　負極板
ＮＲ　負極集電リング
ＮＳ　負極シート
ＮＴＡＢ　負極集電タブ
ＮＺ１　ノズル
ＮＺ２　ノズル
Ｐａ　金属箔（Ａｌ箔）
Ｐｂ　正極層
ＰＥ　正極板
ＰＲ　正極集電リング
ＰＳ　正極シート
ＰＴ　正極リード板
ＰＴＡＢ　正極集電タブ
Ｓ　搬送方向
Ｓ（Ｎｂ）　負極用スラリ
Ｓ（Ｐｂ）　正極用スラリ
ＳＰｎ　セパレータ
ＳＰｐ　セパレータ
Ｓ（ＳＰｎ）　セパレータ用スラリ
Ｓ（ＳＰｐ）　セパレータ用スラリ

【図１】

【図２】

【図３】
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【図１６】
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【図１９】 【図２０】



(24) JP 2018-6146 A 2018.1.11

【図２１】 【図２２】



(25) JP 2018-6146 A 2018.1.11

10

フロントページの続き

(51)Int.Cl.                             ＦＩ                                    テーマコード（参考）
   Ｈ０１Ｍ   4/139    (2010.01)           Ｈ０１Ｍ   10/058    　　　　        　　　　　
   　　　　                                Ｈ０１Ｍ    4/139    　　　　        　　　　　

Ｆターム(参考) 5H021 AA06  BB12  BB13  BB17  CC03  EE02  EE10  EE15  EE22  EE23 
　　　　 　　        EE32  HH01 
　　　　 　　  5H029 AJ01  AJ14  AM01  CJ02  CJ22  DJ04  DJ16  EJ05  EJ12 
　　　　 　　  5H050 AA01  AA19  BA17  DA19  FA17  GA02  GA22 


	biblio-graphic-data
	abstract
	claims
	description
	drawings
	overflow

