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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
組成がＬｉＣｏ（１－ｘ－ｙ）ＭｇｘＭｙＯ２（Ｍは、Ａｌ、Ｚｒ、Ｓｎ、Ｔｉ、Ｍｎか
ら選ばれる一種以上、０．００１≦ｘ≦０．１５、ｙ≦０．０５）からなる正極活物質で
あって、該正極活物質の１ｔ／ｃｍ２下の圧縮密度が３．３５ｇ／ｃｍ３以上であり、前
記圧縮時のアルカリ残存度がアニールなしの正極活物質に対して７８％以下であり、前記
正極活物質は８０μｍ以上の粗粒が無いことを特徴とする正極活物質。
【請求項２】
請求項１記載の正極活物質は平均粒子径が１～３０μｍであることを特徴とする正極活物
質。
【請求項３】
コバルト酸リチウムを８００～９００℃でアニールすることを特徴とする請求項１又は２
に記載の正極活物質の製造方法。
【請求項４】
請求項１又は２に記載の正極活物質を含有する正極からなる非水電解質二次電池。
 
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、非水電解質二次電池用正極活物質のインサーション反応における結晶構造を
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安定化し、且つ、二次電池の安全性、殊に、熱安定性及び電池膨れが改善された非水電解
質二次電池を得ることができる正極活物質及び該正極活物質の前駆体であるコバルト酸化
物粒子粉末を提供する。
【背景技術】
【０００２】
　近年、ＡＶ機器やパソコン等の電子機器のポータブル化、コードレス化が急速に進んで
おり、これらの駆動用電源として小型、軽量で高エネルギー密度を有する二次電池への要
求が高くなっている。このような状況下において、充放電電圧が高く、充放電容量も大き
いという長所を有するリチウムイオン二次電池が注目されている。
【０００３】
　従来、４Ｖ級の電圧をもつ高エネルギー型のリチウムイオン二次電池に有用な正極活物
質としては、スピネル型構造のＬｉＭｎ２Ｏ４、ジグザグ層状構造のＬｉＭｎＯ２、層状
岩塩型構造のＬｉＣｏＯ２、ＬｉＣｏ１－ＸＮｉＸＯ２、ＬｉＮｉＯ２等が一般的に知ら
れており、なかでもＬｉＣｏＯ２を用いたリチウムイオン二次電池は高い充放電電圧と充
放電容量を有する点で優れているが、更なる特性改善が求められている。
【０００４】
　即ち、ＬｉＣｏＯ２はリチウムを引き抜いた際に、Ｃｏ３＋がＣｏ４＋となりヤーンテ
ラー歪を生じ、Ｌｉを０．４５引き抜いた領域で六方晶から単斜晶へ、さらに引き抜くと
単斜晶から六方晶と結晶構造が変化する。そのため、充放電反応を繰り返すことによって
、結晶構造が不安定となり、酸素放出や電解液との反応などが起こる。
【０００５】
　更に、高温になると電解液との反応が活性になるため、二次電池としての安全性を確保
するためには、高温下でも正極活物質の構造が安定であって熱安定性向上が必要とされて
いる。
【０００６】
　また、電解液との反応が活性になる因子として、残存するアルカリ量がある。アルカリ
量が多いと電解液分解、ガス発生が促進され、電池の膨れの原因になると共に電池の抵抗
が上昇、容量の維持率が低下する。
【０００７】
　そこで、リチウムを引き抜いた際に結晶構造が安定なコバルト酸リチウム（ＬｉＣｏＯ

２）が要求されている。
【０００８】
　従来、結晶構造の安定化、充放電サイクル特性などの諸特性改善のために、コバルト酸
リチウム粒子粉末に対して種々の改良が行われている。例えば、コバルト酸リチウムを４
００～７５０℃の温度範囲でアニールする技術（特許文献１）、大粒径と小粒径のコバル
ト酸リチウム粒子粉末を混合する技術（特許文献２）、コバルト酸リチウムのタップ密度
及び加圧密度を制御する技術（特許文献３）、コバルト酸リチウム粒子粉末中の炭酸リチ
ウム残存量を低減する技術（特許文献４）等が知られている。
【０００９】
【特許文献１】特開２０００－３２７３３８号公報
【特許文献２】特開２００４－１１９２１８号公報
【特許文献３】特開２００４－１８２５６４号公報
【特許文献４】特開２００４－１９６６０３号公報
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【００１０】
　前記諸特性を満たす正極活物質及びコバルト酸化物粒子粉末は現在最も要求されている
ところであるが、未だ得られていない。
【００１１】
　即ち、特許文献１記載の技術は、添加物を含有したコバルト酸リチウムにおいて、残存



(3) JP 5152456 B2 2013.2.27

10

20

30

40

50

するリチウム分を除去するには十分な加熱とは言えず、膨れの原因となるアルカリ分を除
去したとは言い難い。
【００１２】
　また、特許文献２記載の技術は、大粒子、小粒子の混合により高体積容量密度を実現し
ているが、粉砕後に混合している為、微粉によるアルカリ分の除去が出来ず安全性に問題
が残る可能性がある。
【００１３】
　また、特許文献３、４記載の技術は、凝集粒子で構成されている為、プレス後の界面か
ら発生するアルカリ分が多く、アルカリ分の除去が十分とは言い難い。
【００１４】
　これらの点を踏まえ、これまでの技術では結晶の安定化にも不十分で、保存安定性にお
いても改善の余地があると言える。
【００１５】
　そこで、本発明は、残存アルカリ成分が低減され、且つ、熱安定性に優れた正極活物質
を得ることを技術的課題とする。
【課題を解決するための手段】
【００１６】
　前記技術的課題は、次の通りの本発明によって達成できる。
【００１７】
　本発明は、各種元素の添加により熱安定性、耐熱性を向上すると共に、製造上生じる微
粉、Ｌｉ面等をアニール処理により低下させることで残存するアルカリ分を低下、またア
ニール処理により分散シェアにも強い構造を実現させ、より安定な正極活物質を提供する
ことにある。
【００１８】
即ち、本発明は、組成がＬｉＣｏ（１－ｘ－ｙ）ＭｇｘＭｙＯ２（Ｍは、Ａｌ、Ｚｒ、Ｓ
ｎ、Ｔｉ、Ｍｎから選ばれる一種以上、０．００１≦ｘ≦０．１５、ｙ≦０．０５）から
なる正極活物質であって、該正極活物質の１ｔ／ｃｍ２下の圧縮密度が３．３５ｇ／ｃｍ
３以上であり、前記圧縮時のアルカリ残存度がアニールなしの正極活物質に対して７８％
以下であり、前記正極活物質は８０μｍ以上の粗粒が無いことを特徴とする正極活物質で
ある（本発明１）。
【００２０】
また、本発明は、本発明１の正極活物質は平均粒子径が１～３０μｍであることを特徴と
する正極活物質である（本発明２）。
【００２１】
また、本発明は、コバルト酸リチウムを８００～９００℃でアニールすることを特徴とす
る本発明１又は２に記載の正極活物質の製造方法である（本発明３）。
【００２２】
また、本発明は、本発明１又は２に記載の正極活物質を含有する正極からなる非水電解質
二次電池である（本発明４）。
【発明の効果】
【００２３】
　本発明に係る正極活物質を用いることで、二次電池としての膨れを抑制し、保存安定性
を向上させ、充放電容量の維持に有効な非水電解質二次電池を得ることができる。
【発明を実施するための最良の形態】
【００２４】
　本発明の構成をより詳しく説明すれば次の通りである。
【００２５】
　先ず、本発明に係る正極活物質について述べる。
【００２６】
　本発明に係る正極活物質の組成は、Ｍｇ及び異種金属元素を含有するコバルト酸リチウ
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ムであり、Ｍｇを必須成分とし、Ａｌ、Ｚｒ、Ｓｎ、Ｔｉ及びＭｎから選ばれる１種以上
の異種金属元素を置換してもよい。
　本発明に係る正極活物質の組成をＬｉＣｏ（１－ｘ－ｙ）ＭｇｘＭｙＯ２とした場合、
マグネシウム含有量ｘは０．００１～０．１５である（０．００１≦ｘ≦０．１５）。０
．００１未満の場合は熱安定性向上に対する効果が小さく、０．１５を超える場合には初
期放電容量が著しく低下する。好ましくは０．０１～０．１０である。
【００２７】
　本発明に係る正極活物質は、更に、Ａｌ、Ｚｒ、Ｓｎ、Ｔｉ及びＭｎから選ばれる１種
以上の異種金属元素を含有させてもよい。前記アルミニウムなどを含有させることによっ
て、熱安定性に優れ、しかも、サイクル特性に優れた正極活物質を得ることができる。
【００２８】
　異種金属元素Ｍの含有量ｙは０．０５以下であり（ｙ≦０．０５）、ｙが０．０５を越
える場合には、コバルト酸リチウム単相を得ることが困難であり、工業的に生産するのが
困難である。含有量ｙが０．０００５未満の場合には、サイクル特性を向上させる効果が
十分とは言い難い。好ましくは０．０００５～０．０５、より好ましくは０．０００５～
０．０３である。
【００２９】
　本発明に係る正極活物質の圧縮密度は、１ｔ／ｃｍ２下で３．３５ｇ／ｃｍ３以上であ
る。圧縮密度が３．３５ｇ／ｃｍ３未満の場合には電極密度の低下を招き、高容量にはな
らない。好ましくは３．３８ｇ／ｃｍ３以上、より好ましくは３．４０ｇ／ｃｍ３以上で
ある。
【００３０】
　本発明に係る正極活物質の１ｔ／ｃｍ２で圧縮した後のアルカリ残存度は、アニール処
理を施していない粉体（圧縮無し）を１００とした場合、７８以下が好ましい。７８を超
える場合は、アルカリ成分（リチウム）が多量に残存しており、容量の維持率が低下する
。より好ましくは７５以下、更により好ましくは７３以下である。
　また、本発明に係る正極活物質は２ｔ／ｃｍ２で圧縮した後であっても、アルカリ残存
度は８５以下が好ましく、より好ましくは８０以下であるので、強いせん断力で塗料化す
る場合であっても、アルカリ成分が溶出することが抑制されたものである。
　なお、本発明に係る正極活物質は、圧縮しない場合のアルカリ残存度は６８以下が好ま
しく、より好ましくは６５以下である。
【００３１】
　また、本発明に係る正極活物質は、後述する方法で測定した場合に、８０μｍを超える
粗粒が無いことが好ましい。８０μｍを超える粗粒がある場合には正極を作成する際の塗
料化が困難で、歩止まりが多く、生産性が低下する。
【００３２】
　本発明に係る正極活物質の平均粒子径は１．０～３０μｍが好ましい。平均粒子径が１
．０μｍ未満の場合には、充填密度の低下や電解液との反応性が増加する傾向にある。３
０μｍを超える場合には、工業的に生産することが困難となる。より好ましくは２．０～
２８μｍ、更により好ましくは１０～２５μｍである。
【００３３】
　本発明に係る正極活物質のＢＥＴ比表面積は０．１０～１．０ｍ２／ｇが好ましい。Ｂ
ＥＴ比表面積値が０．１０ｍ２／ｇ未満の場合には、工業的に生産することが困難となる
。１．０ｍ２／ｇを超える場合には充填密度の低下や電解液との反応性が増加するため好
ましくない。より好ましくは０．１０～０．８ｍ２／ｇである。
【００３４】
　本発明に係る正極活物質の粒子形状は、粒状であり鋭角部が無い形状が好ましい。
【００３５】
　次に、本発明に係る正極活物質の製造法について述べる。
【００３６】
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　本発明に係る正極活物質は、常法によって、Ｍｇ、必要により、異種金属元素を含有す
るコバルト酸リチウムを得た後、８００～９００℃の温度範囲でアニール（熱処理）する
ことによって得られる。
【００３７】
　本発明におけるコバルト酸リチウムの製造方法は特に限定されるものではなく、たとえ
ば、所望の組成割合の各種原料を混合した後、加熱焼成する方法、湿式反応によって、Ｍ
ｇ、異種金属元素を含有するコバルト酸化物を得た後、リチウム化合物と混合、焼成する
方法等である。
　なお、Ｍｇ，異種金属元素の添加時期は特に限定されるものではなく、コバルト酸化物
に均一に存在するもの、コバルト酸化物の表面に、Ｍｇ、異種金属元素が存在するもの、
Ｍｇを含有するコバルト酸化物の表面に異種金属元素が存在するもの等、又はこれらの組
み合わせであってもよい。
【００３８】
　本発明におけるコバルト酸リチウムは、前記のコバルト酸化物とリチウム化合物とを混
合し、焼成、粉砕する。
【００３９】
　リチウムの混合比は、コバルト酸化物中の金属元素（Ｃｏ、Ｍｇ、異種金属）の総モル
数に対して０．９５～１．０５であることが好ましい。
【００４０】
　焼成温度は、高温規則相であるＬｉＣｏＯ２が生成する６００℃～１１００℃であるこ
とが好ましい。６００℃以下の場合には擬スピネル構造を有する低温相であるＬｉＣｏＯ

２が生成し、１１００℃以上の場合にはリチウムとコバルトの位置がランダムである高温
不規則相のＬｉＣｏＯ２が生成する。焼成時の雰囲気は酸化性ガス雰囲気が好ましい。反
応時間は５～２０時間が好ましい。
【００４１】
　本発明においては、得られたコバルト酸リチウム粒子粉末に対してアニール（熱処理）
することが肝要である。アニールを行うことによって、正極活物質中のアルカリ成分を低
減することができる。
　アニールの温度は８００～９００℃である。アニール温度が８００℃未満及びアニール
を施さない場合、粉砕により生じた微粉、リチウム界面から生じるアルカリ分の吸収が低
く、電解液分解やガス発生により、膨れの原因となると共に電池の抵抗が上昇し、容量維
持率が低下する。９００℃を超える場合、アルカリ分はかなり低下するが、熱的凝集によ
り、８０μｍを超える粗粒を生じ、圧縮密度が低下、塗布性が困難、歩止まりが多く、電
池の組立てすら出来なくなることもある。
【００４２】
　前記アニール処理の雰囲気は、大気中である。
【００４３】
　なお、本発明においては、圧縮密度を制御するために、粒子径の異なるコバルト酸リチ
ウムを混合してもよい。
　平均粒子径の異なるコバルト酸リチウムを混合した後、前記アニール処理を行う方法、
平均粒子径の異なるコバルト酸リチウムに対し、それぞれ前記アニール処理を行った後、
混合する方法のいずれであってもよい。
【００４４】
　次に、本発明に係る正極活物質を用いた正極について述べる。
【００４５】
　本発明に係る正極活物質を用いて正極を製造する場合には、常法に従って、導電剤と結
着剤とを添加混合する。導電剤としてはアセチレンブラック、カーボンブラック、黒鉛等
が好ましく、結着剤としてはポリテトラフルオロエチレン、ポリフッ化ビニリデン等が好
ましい。
【００４６】
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　本発明に係る正極活物質を用いて製造される二次電池は、前記正極、負極及び電解質か
ら構成される。
【００４７】
　負極活物質としては、リチウム金属、リチウム／アルミニウム合金、リチウム／スズ合
金、グラファイトや黒鉛等を用いることができる。
【００４８】
　また、電解液の溶媒としては、炭酸エチレンと炭酸ジエチルの組み合わせ以外に、炭酸
プロピレン、炭酸ジメチル等のカーボネート類や、ジメトキシエタン等のエーテル類の少
なくとも１種類を含む有機溶媒を用いることができる。
【００４９】
　さらに、電解質としては、六フッ化リン酸リチウム以外に、過塩素酸リチウム、四フッ
化ホウ酸リチウム等のリチウム塩の少なくとも１種類を上記溶媒に溶解して用いることが
できる。
【００５０】
　本発明に係る正極活物質を用いて製造した二次電池は、初期放電容量が１３０～１７０
ｍＡｈ／ｇ程度であり、後述する評価法で測定した熱安定性（発熱開始温度）は１８０℃
以上、より好ましくは１９０～２５０℃であり、保存後の放電容量の維持率が９０％以上
の優れた特性を示す。
【００５１】
　　＜作用＞
　本発明において最も重要な点は、アルカリ成分が低減されるとともに、マグネシウムを
含有するコバルト酸リチウム粒子粉末からなる正極活物質は、二次電池としての初期放電
容量を維持し、しかも、熱安定性に優れるという点である。
【００５２】
　本発明において初期放電容量を維持できるのは、本来のＬｉＣｏＯ２が有する初期放電
容量を低下させない範囲でマグネシウムを含有させたことによる。
【００５３】
　一方、リチウム化合物、コバルト化合物及びマグネシウムを乾式混合し仮焼した場合に
は、マグネシウムの組成分布が不均一となり、本発明の効果は得られない。
【００５４】
　また、本発明に係る正極活物質の熱安定性が優れる理由としては未だ明らかではないが
、正極活物質中にマグネシウムを含有することによって結晶構造の安定性が向上したこと
によるものと推定している。
【実施例】
【００５５】
　本発明の代表的な実施の形態は次の通りである。
【００５６】
　正極活物質の同定は、粉末Ｘ線回折（ＲＩＧＡＫＵ　Ｃｕ－Ｋα　４０ｋＶ　４０ｍＡ
）を用いた。また、前記粉末Ｘ線回折の各々の回折ピークから格子定数を計算した。
【００５７】
　圧縮密度は、円柱金型に秤量した試料を入れ、卓上プレス機で１ｔ／ｃｍ２で加圧後の
体積から算出した。
【００５８】
　比表面積はＭａｃｓｏｒｂ　ＨＭ　ｍｏｄｅｌ－１２０８（マウンテック社製）を用い
て、ＢＥＴ法にて測定した。
【００５９】
　残存アルカリ成分は、試料５．０ｇについて、０．０１Ｎの塩酸水溶液を用いて滴定し
、ｐＨが４になった時点を終点として、滴定に用いた塩酸のモル数を算出した。後述する
比較例１（アニール処理無し、圧縮処理無し）の試料の残存アルカリ成分を１００とし、
各試料についての残存アルカリ指数（アルカリ残存度）を算出した。
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【００６０】
　平均粒子径は、粒度分布計マイクロトラックＨＲＡ９３２０－Ｘ１００（日機装社製）
を用いて測定した。
【００６１】
　８０μｍを超える粗粒の有無は、走査型電子顕微鏡Ｓ－４３００（日立ハイテクノロジ
ーズ社製）を用いて、倍率　１００倍或いは５００倍で観察した。また、下記正極の作製
においても、ドクターブレードを使用し、１５０μｍの膜厚で塗布したシート上の観察に
おいても判断できる。
【００６２】
　正極活物質の粒子形状は、前記走査型電子顕微鏡を用いて、倍率１５００倍或いは３５
００倍で観察した。
【００６３】
　また、元素分析にはプラズマ発光分析装置（セイコー電子工業製　ＳＰＳ４０００）を
用いた。
【００６４】
　正極活物質の電池特性は、下記製造法によって正極、負極及び電解液を調製しコイン型
の電池セルを作製して評価した。
【００６５】
＜正極の作製＞
　正極活物質と導電剤であるアセチレンブラック及び結着剤のポリフッ化ビニリデンを重
量比で８５：１０：５となるように精秤し、乳鉢で十分に混合してからＮ－メチル－２－
ピロリドンに分散させて正極合剤スラリーを調整した。次に、このスラリーを集電体のア
ルミニウム箔に１５０μｍの膜厚で塗布し、１５０℃で真空乾燥してからφ１６ｍｍの円
板状に打ち抜き正極板とした。
【００６６】
＜負極の作製＞
　金属リチウム箔をφ１６ｍｍの円板状に打ち抜いて負極を作製した。
【００６７】
＜電解液の調製＞
　炭酸エチレンと炭酸ジエチルとの体積比５０：５０の混合溶液に電解質として六フッ化
リン酸リチウム（ＬｉＰＦ６）を１モル／リットル混合して電解液とした。
【００６８】
＜コイン型電池セルの組み立て＞
　アルゴン雰囲気のグローブボックス中でＳＵＳ３１６製のケースを用い、上記正極と負
極の間にポリプロピレン製のセパレータを介し、さらに電解液を注入してＣＲ２０３２型
のコイン電池を作製した。
【００６９】
＜電池評価＞
　前記コイン型電池を用いて、二次電池の充放電試験を行った。測定条件としては、正極
に対する電流密度を０．２ｍＡ／ｃｍ２とし、カットオフ電圧が３．０Ｖから４．５Ｖの
間で充放電を繰り返した。
【００７０】
　＜熱安定性評価＞
　前記コイン型電池を用いて、４．５Ｖの電圧まで充電し、電池内の正極活物質を取り出
し熱分析用の容器に詰め封をし、昇温速度１０℃／ｍｉｎで、示差熱分析装置（ＤＳＣ、
セイコーインスツルメンツ社製　ＤＳＣ６２００）を用いてＤＳＣ測定を行った。測定結
果から発熱開始温度を熱安定性とした。操作温度は３０℃～４００℃の間で行い、また、
上記した容器に詰めるまでの作業は全て露点－６０℃以下のグローブボックス中で行った
。
【００７１】
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　保存後の放電容量は、４．５Ｖで充電した後、６０℃の高温槽で２週間放置した。再度
、室温にて、放電させて放電容量を測定し、前期初期の放電容量と比較した。
【００７２】
　実施例１
　Ｍｇ含有量が２．０ｍｏｌ％、Ａｌ含有量が０．１ｍｏｌ％のコバルト酸リチウムを用
意した。該コバルト酸リチウムは、下記製造法によって製造した。
　即ち、０．５ｍｏｌ／ｌのコバルトを含有する溶液に、硫酸マグネシウム（コバルトに
対して５．３ｍｏｌ％）を添加し、コバルト及びマグネシウムの中和分に対して１．０５
当量の水酸化ナトリウム水溶液を添加し中和反応させた。次いで、空気を吹き込みながら
９０℃で２０時間酸化反応を行ってマグネシウム含有コバルト酸化物粒子を得、該コバル
ト酸化物粒子と炭酸リチウムとを混合した後、大気雰囲気９９０℃で１０時間焼成を行っ
た。
　得られたマグネシウム含有コバルト酸リチウムを８５０℃で５時間、アニール処理を行
った。
【００７３】
　得られたコバルト酸リチウムからなる正極活物質は、組成がＬｉＣｏ０．９７９Ｍｇ０

．０２Ａｌ０．００１Ｏ２（ｘ＝０．０２、ｙ＝０．００１）であり、平均粒径が１４．
５μｍ、ＢＥＴ比表面積は０．１６ｍ２／ｇ、圧縮密度ＣＤは、３．４０ｇ／ｃｍ３であ
った。残存アルカリ指数は、１ｔ／ｃｍ２後は５６であった。また、Ｘ線回折の結果、異
相は存在せず、コバルト酸リチウム単相であることが確認された。
　得られた正極活物質の電子顕微鏡写真を図１及び２に示す。図に示すとおり、角張った
部分が少なく、粒子の表面に微粉が吸収された様子がうかがえる。また、アニール処理に
よって粒子同士が凝集した粗粒は確認できなかった。
【００７４】
　前記正極活物質を用いて作製したコイン型電池は、初期放電容量が１５６ｍＡｈ／ｇ、
熱安定性は２１７℃であった。保存後の放電容量は１５０ｍＡｈ／ｇ、維持率は９６％で
あった。
【００７５】
　実施例２～８、比較例１～７
　Ｍｇの含有量、異種金属の種類及び添加量、アニール温度を種々変化させた以外は、前
記実施例１と同様にして、コバルト酸リチウムからなる正極活物質を得た。
【００７６】
　このときの製造条件、及び得られた正極活物質の諸特性を表１に示す。
【００７７】
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【表１】

【００７８】
　比較例２で得られた正極活物質に存在する粗粒の電子顕微鏡写真を図３及び４に示す。
図に示すとおり、アニール温度が高温であった為、粒子同士が熱的凝集した凝集粒子が確
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認され、更には８０μｍを超える粗粒が存在していた。
【００７９】
　また、比較例２、６及び８は、塗膜上に粗粒が存在し、品質が安定する正極を作成する
ことができなかった。
【００８０】
　本発明に係る正極活物質を用いて作製したコイン型電池は、初期放電容量１３０～１６
５ｍＡｈ／ｇを有し、熱安定性も１８０℃以上と高く、しかも、保存後の容量維持率が９
０％以上を有している。
【産業上の利用可能性】
【００８１】
　本発明に係る正極活物質を用いることで、二次電池としての初期放電容量を維持し、且
つ、熱安定性が改善された非水電解質二次電池を得ることができる。
 
【図面の簡単な説明】
【００８２】
【図１】実施例１で得られた正極活物質の走査型電子顕微鏡写真（倍率１５００倍）
【図２】実施例１で得られた正極活物質の走査型電子顕微鏡写真（倍率５００倍）
【図３】比較例１で得られた正極活物質に存在する粗粒の走査型電子顕微鏡写真（倍率５
００倍）
【図４】比較例１で得られた正極活物質に存在する粗粒の走査型電子顕微鏡写真（倍率１
００倍）

【図１】
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【図３】
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