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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　正極集電体層と、正極活物質層と、固体電解質層と、負極活物質層と、負極集電体層の
順に積層された全固体電池部分、と
集電体層と、固体電解質層と、集電体層の順に積層された電子移動促進部分、
を含み、
前記正極集電体層または前記負極集電体層の少なくとも１つと、電子移動促進部分に含ま
れる少なくとも１つの前記集電体層とが同一である共通集電体層を少なくとも１つ含むこ
と、
を特徴とする全固体型二次電池。
【請求項２】
　前記共通集電体層は、
一面に前記正極活物質層または前記負極活物質層が積層され、他面には前記電子移動促進
部分に含まれる前記固体電解質層が積層されていること、
を特徴とする、請求項１に記載の全固体型二次電池。
【請求項３】
前記全固体電池部分と前記電子移動促進部分のそれぞれの実効面積の割合は、
全固体電池部分の実効面積／電子移動促進部分の実効面積が２以下であることを特徴とす
る、請求項１～２のいずれか一項に記載の全固体型二次電池。
【発明の詳細な説明】
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【技術分野】
【０００１】
　本発明は、全固体型二次電池に関するものである。
【背景技術】
【０００２】
　近年、エレクトロニクス技術の発達はめざましく、携帯電子機器の小型軽量化、薄型化
、多機能化が図られている。それに伴い、電子機器の電源となる電池に対し、小型軽量化
、薄型化、信頼性の向上が強く望まれており、電解質が固体電解質から成る全固体型の全
固体型二次電池が注目されている。
【０００３】
　特許文献１において、空気中で安定な酸化物系固体電解質を用い、各部材をシート化し
、積層した後、同時に焼成するという、工業的に採用し得る量産可能な製造方法により作
製される全固体電池が提唱されている。しかしながら、実用化に向けて、より高い放電レ
ート特性を有する全固体型二次電池が求められていた。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００４】
【特許文献１】特国際公開第０７／１３５７９０号
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００５】
　本発明は上記課題に鑑みてなされたものであり、高い放電レート特性を有する全固体型
二次電池を提供することにある。
【課題を解決するための手段】
【０００６】
　上記課題を解決するため、本発明にかかる全固体型二次電池は、正極集電体層と、正極
活物質層と、固体電解質層と、負極活物質層と、負極集電体層の順に積層された全固体電
池部分と、集電体層と、誘電体層または固体電解質層と、集電体層の順に積層された電子
移動促進部分、を含み、前記正極集電体層または前記負極集電体層の少なくとも１つと、
電子移動促進部分に含まれる少なくとも１つの前記集電体層とが同一である共通集電体層
を少なくとも１つ含むこと、を特徴とする全固体型二次電池。
【０００７】
　かかる構成によれば、共通集電体層が存在することにより、放電の際に、電子移動促進
部分の集電体層と、誘電体層または固体電解質層との界面において発生する起電力が、電
子移動促進部分の集電体層と同一とする全固体電池部分の正極集電体層に接する正極活物
質層または負極集電体層に接する負極活物質の電子移動を加速させ、電池反応が起きるの
を円滑にすることができるため、放電レート特性を向上することができる。
【０００８】
　本発明にかかる全固体型二次電池の前記共通集電体層は、一面に前記正極活物質層また
は前記負極活物質層が積層され、他面には前記電子移動促進部分に含まれる前記誘電体層
または前記固体電解質層が積層されていることが好ましい。
【０００９】
　かかる構成によれば、電子移動促進部分と全固体電池部分を同一とする共通集電体層を
効率的に配置することができ、起電力が発生する電子移動促進部分の集電体層と、誘電体
層または固体電解質層との界面と、全固体電池部分の正極集電体層と正極活物質層の界面
または負極集電体層と負極活物質層の界面との距離を短くできる。
【００１０】
　このようにして、電子移動促進部分の集電体層と、誘電体層または固体電解質層との界
面に発生する起電力の影響を強くすることができるため、全固体電池部分の正極活物質層
または負極活物質中の電子移動の加速がより効果的になるため、放電レート特性を向上す
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ることができる。
【００１１】
　本発明にかかる全固体型二次電池は、前記全固体電池部分と前記電子移動促進部分のそ
れぞれの実効面積の割合は、全固体電池部分の実効面積／電子移動促進部分の実効面積が
２以下であることが好ましい。
【００１２】
　かかる構成によれば、電子移動促進部分と全固体電池部分を同一とする共通集電体層を
効率的に配置することができ、全固体電池部分の活物質層中の電子移動の加速がより効果
的になるため、放電レート特性を向上することができる。
【００１３】
　尚、全固体電池部分の実効面積とは、全固体型二次電池の、正極集電体層と、正極活物
質と、固体電解質層と、負極活物質層と、負極集電体層が順に積層された面方向の面積の
合計を指し、電子移動促進部分の実効面積とは、全固体型二次電池の、集電体層と、誘電
体層または固体電解質層と、集電体層が順に積層された面方向の面積の合計を指す。
【発明の効果】
【００１４】
　本発明によれば、高い放電レート特性を有する全固体型二次電池を提供することができ
る。
【図面の簡単な説明】
【００１５】
【図１】本実施形態の全固体型二次電池素子の全固体電池部分の概念的構造を示す断面図
である。
【図２】本実施形態の全固体型二次電池素子の電子移動促進部分の概念的構造を示す断面
図である。
【図３】本実施形態の全固体型二次電池素子の概念的構造を示す断面図である。
【図４】本実施形態の全固体型二次電池素子の概念的構造を示す断面図である。
【図５】本実施形態の全固体型二次電池素子の概念的構造を示す断面図である。
【図６】本実施形態の全固体電池部分の実効面積を示す斜視図である。
【図７】本実施形態の電子移動促進部分の実効面積を示す斜視図である。
【図８】本実施形態の全固体型二次電池の概念的構造を示す断面図である。
【発明を実施するための形態】
【００１６】
　以下、図面を参照しながら本発明の好適な実施形態について説明する。なお、本発明は
以下の実施形態に限定されるものではない。また以下に記載した構成要素には、当業者が
容易に想定できるもの、実質的に同一のものが含まれる。さらに以下に記載した構成要素
は、適宜組み合わせることができる。
【００１７】
（全固体型二次電池素子の構造）
　図１は、本実施形態の全固体型二次電池素子の全固体電池部分１０の概念的構造を示す
断面図である。全固体電池部分１０は、正極集電体層１、正極活物質層２、固体電解質層
３、負極活物質層４、負極集電体層５から構成され、それぞれが積層された構造を有して
いる。
【００１８】
　図２は、本実施形態の全固体型二次電池素子の電子移動促進部分１１の概念的構造を示
す断面図である。電子移動促進部分１１は、集電体層６、誘電体層または固体電解質層７
、集電体層８から構成され、それぞれが積層された構造を有している。
【００１９】
　図３は、本実施形態の一例にかかる全固体型二次電池素子２０の概念的構造を示す断面
図である。本実施形態の全固体型二次電池素子２０は、正極集電体層２１、正極活物質層
２２、固体電解質層２３、負極活物質層２４、負極集電体層２５から構成され、それぞれ
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が積層された構造である全固体電池部分１０と、集電体層２５、誘電体層または固体電解
質層２６、集電体層２７から構成され、それぞれが積層された構造である電子移動促進部
分１１とからなり、電子移動促進部分１１と、全固体電池部分１０とを下から順に交互に
２組ずつ積層された構造を有している。そして、全固体型二次電池素子２０の左右の端部
に全固体電池部分１０の正極集電体層２１と負極集電体２５が左右それぞれの端部に露出
する構造を有している。同様にして、電子移動促進部分１１の対になる集電体層２５及び
集電体層２７も左右それぞれの端部に露出する構造を有している。そして、一部の集電体
層が全固体電池部分１０と電子移動促進部分１１の同一の共通集電体層からなる。全固体
電池部分１０の負極集電体層２５は電子移動促進部分１１の集電体層２５と同一であり、
電池移動促進部分１１の集電体層２７は全固体電池部分の正極集電体層と同一である。
【００２０】
　尚、図３では、２組の全固体電池部分１０、及び、２組の電子移動促進部分１１が積層
し構成された全固体型二次電池素子２０の断面図が示されている。しかし、本実施形態の
全固体型二次電池素子２０に関する技術は、図３に限らず、複数層が積層した全固体型二
次電池２０に適用でき、要求される全固体型二次電池２０の容量や電流仕様に応じて幅広
く変化させることが可能である。
【００２１】
　図４は、本実施形態の一例にかかる全固体型二次電池素子３０の概念的構造を示す断面
図である。本実施形態の全固体型二次電池素子３０は、集電体層３１、誘電体層または固
体電解質層３６、集電体層３５から構成され、それぞれが積層された構造である電子移動
促進部分１１と、正極集電体層３７、正極活物質層３２、固体電解質層３３、負極活物質
層３４、負極集電体層３５から構成され、それぞれが積層された構造である全固体電池部
分１０とからなり、電子移動促進部分１１と、全固体電池部分１０とを下から順に、電子
移動促進部分１１、全固体電池部分１０を２組、電子移動促進部分１１の順番で積層され
た構造を有している。そして、全固体型二次電池素子２０の左右の端部に全固体電池部分
１０の正極集電体層３７と負極集電体３５が左右それぞれの端部に露出する構造を有して
いる。同様にして、電子移動促進部分１１の対になる集電体層３１及び集電体層３５も左
右それぞれの端部に露出する構造を有している。そして、一部の集電体層が全固体電池部
分１０と電子移動促進部分１１の同一の共通集電体層からなる。全固体電池部分１０の負
極集電体層３５は電子移動促進部分１１の集電体層３５と同一である。
【００２２】
　本実施形態において図４に示すように、全固体電池部分１０、及び、電子移動促進部分
１１の積層する順番は交互でなくてもよく、自由に配置させることが可能である。
【００２３】
　図５は、本実施形態の一例にかかる全固体型二次電池素子４０の概念的構造を示す断面
図である。本実施形態の全固体型二次電池素子４０は、集電体層４１、固体電解質層４３
、集電体層４５から構成され、それぞれが積層された構造である電子移動促進部分１１と
、正極集電体層４１、正極活物質層４２、固体電解質層４３、負極活物質層４４、負極集
電体層４５から構成され、それぞれが積層された構造である全固体電池部分１０とからな
り、電子移動促進部分１１と、全固体電池部分１０とが同一積層面内に配置された構造を
有している。そして、全固体型二次電池素子２０の左右の端部に全固体電池部分１０の正
極集電体層４１と負極集電体４５が左右それぞれの端部に露出する構造を有している。同
様にして、電子移動促進部分１１の対になる集電体層４１及び集電体層４５も左右それぞ
れの端部に露出する構造を有している。そして、一部の集電体層が全固体電池部分１０と
電子移動促進部分１１の同一の共通集電体層からなる。全固体電池部分１０の負極集電体
層３５は電子移動促進部分１１の集電体層３５と同一である。
【００２４】
　本実施形態において図５に示すように全固体電池部分１０、及び、電子移動促進部分１
１は同一積層面上に配置することが可能である。
【００２５】
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（全固体電池部分の実効面積と電子移動促進部分の実効面積の比率について）
　また、全固体型二次電池の全固体電池部分１０、及び、電子移動促進部分１１のそれぞ
れの実効面積の割合は、全固体電池部分の実効面積／電子移動促進部分の実効面積が２以
下であることが好ましい。なお、全固体電池部分の実効面積／電子移動促進部分の実効面
積が小さいほど、電子移動促進部分の割合が大きくなり、放電レートが向上するため特に
下限値はないが、全固体電池部分の実効面積／電子移動促進部分の実効面積が小さくなる
と容量密度が低下するため、容量密度とのバランスを考えると、全固体電池部分の実効面
積／電子移動促進部分の実効面積が０．１以上２以下であることがより好ましい。
【００２６】
　尚、全固体型二次電池の全固体電池部分１０の実効面積とは、図６に示す全固体電池部
分の実効面積５０のように正極集電体層５１、正極活物質層５２、固体電解質層５３、負
極活物質層５４、負極集電体層５５と積層される部分の積層面の面積の、全固体型二次電
池中の総面積である。
【００２７】
　尚、全固体型二次電池の電子移動促進部分１１の実効面積とは、図７に示す電子移動促
進部分の実効面積６０のように集電体層６１、誘電体層または固体電解質層６２、集電体
層６３と積層される部分の積層面の面積の、全固体型二次電池中の総面積である。
【００２８】
（全固体型二次電池の構造）
　図８は本実施形態の一例にかかる全固体型二次電池１００の概念的構造を示す断面図で
ある。本実施形態の全固体型二次電池１００は、正極集電体層１０１、正極活物質層１０
２、固体電解質層１０３、負極活物質層１０４、負極集電体層１０５から構成され、それ
ぞれが積層された構造である全固体電池部分と、集電体層１０５、誘電体層または固体電
解質層１０６、集電体層１０７から構成され、それぞれが積層された構造である電子移動
促進部分とからなり、電子移動促進部分と、全固体電池部分とを下から順に交互に２組ず
つ積層された構造である。そして、全固体型二次電池素子の左右の端部に全固体電池部分
１０の正極集電体層１０１と負極集電体１０５が左右それぞれの端部に露出する構造を有
している。同様にして、電子移動促進部分の対になる集電体層１０５及び集電体層１０７
も左右それぞれの端部に露出する構造を有している。そして、一部の集電体層が全固体電
池部分と電子移動促進部分の同一の共通集電体層からなる全固体型二次電池素子である。
そして、全固体型二次電池素子の最下層と最上層の集電体層に接するように最外装固体電
解質層１０８を備え、左右それぞれの端部より表面に露出する集電体層と接し電気的導通
を取るための端子電極１０９を備える。
【００２９】
　図８に示すように全固体型二次電池素子に最外装固体電解質層１０８と端子電極１０９
を備えることで、湿気や二酸化炭素などの環境の影響を受けにくくなり、エポキシ基板な
どの電池基板に全固体型二次電池を実装することが容易にすることができる。
【００３０】
　全固体型二次電池１００の端子電極１０９の材料の具体例としては、金（Ａｕ）、白金
（Ｐｔ）、白金（Ｐｔ）－パラジウム（Ｐｄ）、銀（Ａｇ）、銀（Ａｇ）－パラジウム（
Ｐｄ）、銅（Ｃｕ）、アルミニウム（Ａｌ）、インジウム、インジウム－鈴酸化膜（ＩＴ
Ｏ）、などの、電気的導通がとれ、抵抗の小さいものを用いることが出来る。
【００３１】
　端子電極１０９の形成方法は限定されないが、積層セラミックコンデンサや積層セラミ
ック電池部品などに用いられている技術を用いることができる。
【００３２】
（全固体電池部分の固体電解質）
　本実施形態の全固体型二次電池の全固体電池部分の固体電解質層を構成する固体電解質
としては、電子の伝導性が小さく、リチウムイオンの伝導性が高い材料を用いるのが好ま
しい。例えば、Ｌａ０．５Ｌｉ０．５ＴｉＯ３などのペロブスカイト型化合物や、Ｌｉ１
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４Ｚｎ（ＧｅＯ４）４などのリシコン型化合物、Ｌｉ７Ｌａ３Ｚｒ２Ｏ１２などのガーネ
ット型化合物、Ｌｉ１．３Ａｌ０．３Ｔｉ１．７（ＰＯ４）３やＬｉ１．５Ａｌ０．５Ｇ
ｅ１．５（ＰＯ４）３などのナシコン型化合物、Ｌｉ３．２５Ｇｅ０．２５Ｐ０．７５Ｓ
４やＬｉ３ＰＳ４などのチオリシコン型化合物、Ｌｉ２Ｓ－Ｐ２Ｓ５やＬｉ２Ｏ－Ｖ２Ｏ
５－ＳｉＯ２などのガラス化合物、Ｌｉ３ＰＯ４やＬｉ３．５Ｓｉ０．５Ｐ０．５Ｏ４や
Ｌｉ２．９ＰＯ３．３Ｎ０．４６などのリン酸化合物、よりなる群から選択される少なく
とも１種であることが望ましい。
【００３３】
　本実施形態の全固体型二次電池の全固体電池部分の固体電解質層を構成する固体電解質
の粒径は、０．１μｍ以上４．０μｍ以下であることが望ましい。０．１μｍ以上４．０
μｍ以下であれば、固体電解質層３に巨大な空隙が残存し難く、薄くかつ緻密に形成する
ことができる。
【００３４】
（電子移動促進部分の誘電体）
　本実施形態の全固体型二次電池の電子移動促進部分の誘電体層を構成する誘電体として
は、絶縁性が高く、誘電率が高い材料を用いるのが好ましい。例えば、ＢａＴｉＯ３など
のペロブスカイト型化合物や、ＮｂＯ、Ｔａ２Ｏ３、Ａｌ２Ｏ３、雲母などの酸化物、か
ら選択される少なくとも１種であることが望ましい。
【００３５】
　本実施形態の全固体型二次電池の電子移動促進部分の誘電体層を構成する誘電体の粒径
は、０．１μｍ以上４．０μｍ以下であることが望ましい。０．１μｍ以上４．０μｍ以
下であれば、誘電体層に巨大な空隙が残存し難く、薄くかつ緻密に形成することができる
。
【００３６】
（電子移動促進部分の固体電解質）
　本実施形態の全固体型二次電池の固体電解質層を構成する固体電解質としては、電子の
伝導性が小さく、リチウムイオンの伝導性が高い材料を用いるのが好ましい。例えば、Ｌ
ａ０．５Ｌｉ０．５ＴｉＯ３などのペロブスカイト型化合物や、Ｌｉ１４Ｚｎ（ＧｅＯ４
）４などのリシコン型化合物、Ｌｉ７Ｌａ３Ｚｒ２Ｏ１２などのガーネット型化合物、Ｌ
ｉ１．３Ａｌ０．３Ｔｉ１．７（ＰＯ４）３やＬｉ１．５Ａｌ０．５Ｇｅ１．５（ＰＯ４
）３などのナシコン型化合物、Ｌｉ３．２５Ｇｅ０．２５Ｐ０．７５Ｓ４やＬｉ３ＰＳ４
などのチオリシコン型化合物、Ｌｉ２Ｓ－Ｐ２Ｓ５やＬｉ２Ｏ－Ｖ２Ｏ５－ＳｉＯ２など
のガラス化合物、Ｌｉ３ＰＯ４やＬｉ３．５Ｓｉ０．５Ｐ０．５Ｏ４やＬｉ２．９ＰＯ３
．３Ｎ０．４６などのリン酸化合物、よりなる群から選択される少なくとも１種であるこ
とが望ましい。
【００３７】
　本実施形態の全固体型二次電池の電子移動促進部分の固体電解質層を構成する固体電解
質の粒径は、０．１μｍ以上４．０μｍ以下であることが望ましい。０．１μｍ以上４．
０μｍ以下であれば、固体電解質層に巨大な空隙が残存し難く、薄くかつ緻密に形成する
ことができる。
【００３８】
また、電子移動促進部分の誘電体層または固体電解質層は、誘電体材料と固体電解質を混
合した層、もしくは、誘電体層と固体電解質層をもつ複合層であってもよい。
【００３９】
（正極活物質及び負極活物質）
　本実施形態の全固体型二次電池の全固体電池部分の正極活物質層、及び、負極活物質層
を構成する正極活物質、及び、負極活物質としては、リチウムイオンを効率よく挿入、脱
離できる材料を用いるのが好ましい。
【００４０】
　例えば、遷移金属酸化物、遷移金属複合酸化物を用いるのが好ましい。具体的には、リ
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チウムマンガン複合酸化物Ｌｉ２Ｍｎｘ３Ｍａ１－ｘ３Ｏ３（０．８≦ｘ３≦１、Ｍａ＝
Ｃｏ、Ｎｉ）、コバルト酸リチウム（ＬｉＣｏＯ２）、ニッケル酸リチウム（ＬｉＮｉＯ
２）、リチウムマンガンスピネル（ＬｉＭｎ２Ｏ４）、及び、一般式：ＬｉＮｉｘ４Ｃｏ
ｙ４Ｍｎｚ４Ｏ２（ｘ４＋ｙ４＋ｚ４＝１、０≦ｘ４≦１、０≦ｙ４≦１、０≦ｚ４≦１
）で表される複合金属酸化物、リチウムバナジウム化合物（ＬｉＶ２Ｏ５）、オリビン型
ＬｉＭｂＰＯ４（ただし、Ｍｂは、Ｃｏ、Ｎｉ、Ｍｎ、Ｆｅ、Ｍｇ、Ｎｂ、Ｔｉ、Ａｌ、
Ｚｒより選ばれる１種類以上の元素）、リン酸バナジウムリチウム（Ｌｉ３Ｖ２（ＰＯ４
）３またはＬｉＶＯＰＯ４）、Ｌｉ過剰系固溶体正極Ｌｉ２ＭｎＯ３－ＬｉＭｃＯ２（Ｍ
ｃ＝Ｍｎ、Ｃｏ、Ｎｉ）、チタン酸リチウム（Ｌｉ４Ｔｉ５Ｏ１２）、ＬｉａＮｉｘ５Ｃ
ｏｙ５Ａｌｚ５Ｏ２（０．９＜ａ＜１．３、０．９＜ｘ５＋ｙ５＋ｚ５＜１．１）で表さ
れる複合金属酸化物のいずれかであることが好ましい。
【００４１】
　特に、固体電解質層にＬｉ１＋ｘ２Ａｌｘ２Ｔｉ２－ｘ２（ＰＯ４）３（０≦ｘ２≦０
．６）、正極活物質層、及び、負極活物質層の一方、または、両方にＬｉＶＯＰＯ４及び
Ｌｉ３Ｖ２（ＰＯ４）３の一方または両方を用いると、正極活物質及び負極活物質の一方
、または、両方と固体電解質の界面における接合が強固なものになると同時に、接触面積
を広くできるため望ましい。
【００４２】
　また、正極活物質層、または、負極活物質層を構成する活物質には明確な区別がなく、
２種類の化合物の電位を比較して、より貴な電位を示す化合物を正極活物質として用い、
より卑な電位を示す化合物を負極活物質として用いることができる。また、リチウムイオ
ン放出能とリチウムイオン吸蔵能を同時に併せ持つ化合物であれば、正極活物質層、及び
、負極活物質層に同一の化合物を用いてもよい。
【００４３】
　本実施形態の全固体型二次電池の正極活物質層、及び、負極活物質層を構成する正極活
物質、及び、負極活物質の粒径は、０．１μｍ以上４．０μｍ以下であることが望ましい
。０．１μｍ以上４．０μｍ以下であれば、正極活物質層、及び、負極活物質層に巨大な
空隙が残存し難く、薄くかつ緻密に形成することができる。
【００４４】
（集電体）
　本実施形態の全固体型二次電池の全固体電池部分の正極集電体層、及び、負極集電体層
と、電子移動促進部分の集電体層を構成する材料としては、電子伝導率が大きい材料を用
いるのが好ましく、例えば、銀、パラジウム、金、プラチナ、アルミニウム、銅、及び、
ニッケルのいずれかの金属、または、銀、パラジウム、金、プラチナ、アルミニウム、銅
、ニッケルのいずれかを含む合金、あるいはそれらの金属や合金から選ばれる２種以上の
混合物を用いるのが好ましい。特に、銅は固体電解質層のＬｉ１＋ｘ２Ａｌｘ２Ｔｉ２－
ｘ２（ＰＯ４）３（０≦ｘ２≦０．６）と反応し難く、さらに全固体型二次電池素子の内
部抵抗の低減に効果があるため好ましい。
【００４５】
　また、全固体電池部分の正極集電体層、及び、負極集電体層と、電子移動促進部分の集
電体層を構成する材料は、それぞれで同じであってもよいし、異なっていてもよい。
【００４６】
　また、全固体電池部分の正極集電体層、及び、負極集電体層と、電子移動促進部分の集
電体層はそれぞれ、１種からなる１層でもよいし、２種以上からなる２層以上の構成でも
よい。
【００４７】
　また、全固体電池部分の正極集電体層、及び、負極集電体層は、それぞれが接する正極
活物質層、または、負極活物質層の構成材料である正極活物質、または、負極活物質が添
加されていてもよい。
【００４８】
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　全固体電池部分の正極集電体層、及び、負極集電体層は、正極活物質層、または、負極
活物質層と接する場合、それぞれが接する層の構成材料である正極活物質、もしくは、負
極活物質を集電体層に含むことにより、全固体電池部分の正極集電体層、及び、負極集電
体層と接する正極活物質層、または、負極活物質層との密着性が向上するため望ましい。
【００４９】
　本実施形態における全固体型二次電池の全固体電池部分の正極集電体層、及び、負極集
電体層は、正極活物質層２、または、負極活物質層３と接する場合、それぞれが接する層
の構成材料である正極活物質、もしくは、負極活物質を集電体層に占める比率は、集電体
として機能する限り特に限定はされない。
【００５０】
（焼結助剤）
　本実施形態の全固体型二次電池素子の固体電解質層と正極活物質層、及び、負極活物質
層の構成される材料の粒径を制御するために、固体電質層、または、正極活物質層、また
は、負極活物質層は焼結助剤を含んでいてもよい。焼結助剤の種類は特に限定されず、リ
チウム酸化物、ナトリウム酸化物、カリウム酸化物、酸化ホウ素、酸化ケイ素、酸化ビス
マス、酸化リンよりなる群から選択される少なくとも１種であることが望ましい。
【００５１】
（全固体型二次電池の製造方法）
　本実施形態の全固体型二次電池は、全固体電池部分を構成する正極集電体層、正極活物
質層、固体電解質層、負極活物質層と、電子移動促進部分を構成する集電体層、誘電体層
または固体電解質層、集電体層の材料をペースト化し、塗布乾燥してグリーンシートを作
製し、係るグリーンシートを積層し、作製した積層体を同時に焼成することにより製造す
る。
【００５２】
　ペースト化の方法は、特に限定されないが、例えば、ビヒクルに上記各材料の粉末を混
合してペーストを得ることができる。ここで、ビヒクルとは、液相における媒質の総称で
ある。ビヒクルには、溶媒、バインダーが含まれる。係る方法により、正極集電体層用の
ペースト、正極活物質層用のペースト、固体電解質層用のペースト、負極活物質層用のペ
ースト、負極集電体層用のペースト、誘電体層または固体電解質層用のペースト、及び、
集電体層用のペーストを作製する。
【００５３】
　作製したペーストをＰＥＴなどの基材上に所望の順序で塗布し、必要に応じ乾燥させた
後、基材を剥離し、グリーンシートを作製する。ペーストの塗布方法は、特に限定されず
、スクリーン印刷、塗布、転写、ドクターブレード等の公知の方法を採用することができ
る。
【００５４】
　作製したグリーンシートやペーストが塗布されたグリーンシートを所望の順序、積層数
で積み重ね、必要に応じアライメント、切断等を行い、積層体を作製する。並列型または
直並列型の電池を作製する場合は、正極集電体層の端面と負極集電体層の端面が一致しな
いようにアライメントを行い積み重ねるのが好ましい。
【００５５】
　また、図８の全固体電池に示す最外装固体電解質層を設けるために、積層体を作製する
最初と最後に固体電解質のグリーンシートを積み重ねてもよい。
【００５６】
　作製した積層体を一括して圧着する。圧着は加熱しながら行うが、加熱温度は、例えば
、４０～９０℃とする。
【００５７】
　圧着した積層体を、例えば、窒素雰囲気下で加熱し焼成を行う。本実施形態の全固体型
二次電池１０の製造では、焼成温度は、７２０～１０００℃の範囲とするのが好ましい。
７２０℃未満ではチタン及びアルミニウムの拡散や焼結が十分進まず、１０００℃を超え
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るとリン酸バナジウムリチウムが融解するなどの問題が発生するためである。さらに７５
０～９００℃の範囲とするのがより好ましい。７５０～９００℃の範囲とする方が、チタ
ン及びアルミニウムの拡散や焼結の促進、製造コストの低減により好適である。焼成時間
は、例えば、０．１～３時間とする。
【００５８】
（端子電極の形成）
続いて、得られた素子の両端面に、端子電極１０９を形成するために、端子電極用ペース
トをディップにより形成する。端子電極用ペーストはＣｕ電極ペースト、ＡｇＺｎ電極ペ
ーストやＡｌ電極ペーストなどを用いればよい。
【００５９】
続いて、端子電極用ペーストが形成された素子を、４００～７００℃で焼付けた後、はん
だめっきを行い、図８に示すような全固体型二次電池を作製することが出来る。
【００６０】
なお、端子電極１０９は、スパッタリングなどの成膜法により形成しても良い。
【００６１】
（全固体電池部分と電子移動促進部分の実効面積比の操作方法）
　まず、全固体電池部分と電子移動促進部分の配置を、積層面の水平方向に対して操作す
る方法を説明する。図５に示すような集電体の一部を活物質が覆う構造を作製する場合、
集電体用のペーストを印刷するための印刷パターンと、負極活物質用または正極活物質用
のペーストを印刷する活物質の印刷パターンの製版を用意し、それぞれの製版でスクリー
ン印刷、塗布、転写などをすることで作製できる。
【００６２】
　このようにして、目的の構造に応じて製版を用意することによって、全固体電池部分と
電子移動促進部分の積層面に対して水平方向の配置を所望の設計で作製することが出来、
実効面積比を操作することが出来る。
【００６３】
　また、全固体電池部分と電子移動促進部分の配置を、積層方向に対して操作する方法を
説明する。積層方向に対して操作する場合、まず、積層体のグリーンシートを基点とした
ユニットを作製する。例えば、図８の積層体を作製したい場合、固体電解質で作製したグ
リーンシートに、固体電解質層１０３に負極活物質層１０４用ペーストを塗布、乾燥し、
続いて、負極集電体層１０５用ペーストを塗布、乾燥し、負極活物質ユニットを作製する
。同様に、誘電体層または固体電解質層、集電体層、正極活物質層の順で構成されるユニ
ットを作製する。
【００６４】
このように必要なユニットを作製し、各種用意したユニットを、所望の全固体電池部分と
電子移動促進部分の配置になるように、順番に積層することで、積層方向に対して操作す
ることが出来る。
【００６５】
尚、本発明は上記実施の形態に限定されるものではなく、要旨を逸脱しない範囲で変形可
能である。
【実施例】
【００６６】
（実施例１）
　以下に、実施例を用いて本発明を詳細に説明するが、本発明はこれらの実施例に限定さ
れない。
【００６７】
（正極活物質及び負極活物質の作製）
　正極活物質及び負極活物質として、以下の方法で作製したＬｉ３Ｖ２（ＰＯ４）３を用
いた。Ｌｉ２ＣＯ３とＶ２Ｏ５とＮＨ４Ｈ２ＰＯ４とを出発材料とし、これらをモル比３
：２：６となるように秤量し、水を溶媒としてボールミルで１６時間湿式混合を行った後
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、脱水乾燥した。得られた粉体を８５０℃で２時間、窒素水素混合ガス中で仮焼した。仮
焼品を粗粉砕し、水を溶媒としてボールミルで２４時間湿式粉砕を行った後、脱水乾燥し
て正極活物質粉末及び負極活物質粉末を得た。この粉体の平均粒径は０．２μｍであった
。作製した粉体の組成がＬｉ３Ｖ２（ＰＯ４）３であることは、Ｘ線回折装置を使用して
確認した。
【００６８】
（正極活物質ペースト及び負極活物質ペーストの作製）
　正極活物質ペースト及び負極活物質ペーストは、この正極活物質粉末及び負極活物質粉
末を重量比１００に対して、バインダーとしてエチルセルロース１５と、溶媒としてジヒ
ドロターピネオール６５とを加えて、三本ロールで混練・分散して正極活物質ペースト及
び負極活物質ペーストを作製した。
【００６９】
（固体電解質シートの作製）
　固体電解質として、以下の方法で作製したＬｉ１．３Ａｌ０．３Ｔｉ１．７（ＰＯ４）
３を用いた。Ｌｉ２ＣＯ３とＡｌ２Ｏ３とＴｉＯ２とＮＨ４Ｈ２ＰＯ４を出発材料として
、これらをモル比０．６５：０．１５：１．７：３となるように秤量し、水を溶媒として
ボールミルで１６時間湿式混合を行った後、脱水乾燥した。得られた粉体を８００℃で２
時間、空気中で仮焼した。仮焼品を粗粉砕し、水を溶媒としてボールミルで１８時間湿式
粉砕を行った後、脱水乾燥して固体電解質の粉末を得た。この粉体の平均粒径は０．６μ
ｍであった。作製した粉体の組成がＬｉ１．３Ａｌ０．３Ｔｉ１．７（ＰＯ４）３である
ことは、Ｘ線回折装置を使用して確認した。
【００７０】
　次いで、この粉末を重量比１００に対して、溶媒としてエタノール１００、トルエン２
００をボールミルで加えて湿式混合した。その後ポリビニールブチラール系バインダー１
６とフタル酸ベンジルブチル４．８をさらに投入し、混合して固体電解質ペーストを調製
した。この固体電解質ペーストをドクターブレード法でＰＥＴフィルムを基材としてシー
ト成形し、厚さ１５μｍの固体電解質シートを得た。
【００７１】
（集電体ペーストの作製）
　集電体として用いたＣｕと正極活物質及び負極活物質として用いたＬｉ３Ｖ２（ＰＯ４
）３とを体積比率で６０：４０となるように混合した後、Ｃｕと正極活物質及び負極活物
質として用いたＬｉ３Ｖ２（ＰＯ４）３の合計重量比１００に対して、バインダーとして
エチルセルロース１０と、溶媒としてジヒドロターピネオール５０を加えて三本ロールで
混練・分散して集電体ペーストを作製した。Ｃｕの平均粒径は０．６μｍであった。
【００７２】
（端子電極ペーストの作製）
　銀粉末とエポキシ樹脂、溶剤とを三本ロールで混錬・分散し、熱硬化型の端子電極ペー
ストを作製した。
【００７３】
　これらのペーストを用いて、以下のようにして全固体電池部分と電子移動促進部分とが
交互に積層され、それぞれが１０組と１００組ずつ備え、全固体電池部分の実効面積／電
子移動促進部分の実効面積＝０．１である全固体型二次電池を作製した。
【００７４】
（正極活物質ユニットの作製）
　上記の固体電解質シート上に、スクリーン印刷により厚さ５μｍで集電体ペーストを印
刷した。次に、印刷した集電体ペーストを８０℃で１０分間乾燥し、更にその上に、スク
リーン印刷により厚さ５μｍで正極活物質ペーストを再度印刷した。印刷した正極活物質
ペーストを８０℃で１０分間乾燥し、次いでＰＥＴフィルムを剥離した。このようにして
、固体電解質シート上に、集電体ペースト、正極活物質ペーストがこの順に印刷・乾燥さ
れた正極活物質ユニットのシートを得た。
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【００７５】
（負極活物質ユニットの作製）
　上記の固体電解質シート上に、スクリーン印刷により厚さ５μｍで負極活物質ペースト
を印刷した。次に、印刷した負極活物質ペーストを８０℃で１０分間乾燥し、その上に、
スクリーン印刷により厚さ５μｍで集電体ペーストを印刷した。次に、印刷した集電体ペ
ーストを８０℃で１０分間乾燥し、次いでＰＥＴフィルムを剥離した。このようにして、
固体電解質シート上に、負極活物質ペースト、集電体ペーストがこの順に印刷・乾燥され
た負極活物質ユニットのシートを得た。
【００７６】
（集電体ユニットの作製）
　上記の固体電解質シート上に、スクリーン印刷により厚さ５μｍで集電体ペーストを印
刷した。印刷した集電体ペーストを８０℃で１０分間乾燥し、次いでＰＥＴフィルムを剥
離した。このようにして、固体電解質シート上に、集電体ペーストが印刷・乾燥された集
電体ユニットのシートを得た。
【００７７】
（積層体の作製）
　固体電解質シートを１０枚積み重ね、集電体ユニット９枚を、ペースト印刷面を下にし
て積み重ねた。このとき、奇数枚目の集電体ユニットの集電体ペースト層が一の端面にの
み延出し、偶数枚目の集電体ユニットの集電体ペースト層が他の面にのみ延出するように
、各ユニットをずらして積み重ねた。続いて、負極活物質ユニット１枚と正極活物質ユニ
ット１枚を、同様にペースト印刷面を下にして積み重ねた。このとき、１枚目の負極活物
質ユニットの集電体ペースト層が、直前に積み重ねた集電体ユニットの集電体ペースト層
の他の端面にのみ延出し、２枚目の正極活物質ユニットの集電体ペースト層が直前に積み
重ねた負極活物質ユニットの集電体ペースト層の他の端面にのみ延出するように、各ユニ
ットをずらして積み重ねた。続いて、正極活物質ユニット１枚を、ペースト印刷面を下に
して、直前に積み重ねた負極活物質ユニットの集電体ペースト層が他の面にのみ延出する
ように、正極活物質ユニットをずらして積み重ねた。続いて、同様に、各ユニットのペー
スト印刷面を下にして積み重ね、直前に積み重ねたユニットの集電体ペースト層とは他の
端面にのみ延出しするようにして、各ユニットをずらして積み重ねるようにして、集電体
ユニット８枚、負極活物質ユニット１枚、正極活物質ユニット１枚、集電体ユニット８枚
、負極活物質ユニット１枚、正極活物質ユニット１枚、集電体ユニット８枚、負極活物質
ユニット１枚、正極活物質ユニット１枚、集電体ユニット８枚、負極活物質ユニット１枚
、正極活物質ユニット１枚、集電体ユニット８枚、負極活物質ユニット１枚、正極活物質
ユニット１枚、集電体ユニット８枚、負極活物質ユニット１枚、正極活物質ユニット１枚
、集電体ユニット８枚、負極活物質ユニット１枚、正極活物質ユニット１枚、集電体ユニ
ット８枚、負極活物質ユニット１枚、正極活物質ユニット１枚、集電体ユニット８枚、負
極活物質ユニット１枚、正極活物質ユニット１枚、集電体ユニット１０枚の順に積み重ね
た。そして、固体電解質シートを１０枚積み重ねた。その後、これを温度８０℃で圧力１
０００ｋｇｆ／ｃｍ２（９８ＭＰａ）で成形し、次いで切断して積層ブロックを作製した
。その後、積層ブロックを同時焼成して積層体を得た。同時焼成は、窒素中で昇温速度２
００℃／時間で焼成温度８４０℃まで昇温して、その温度に２時間保持し、焼成後は自然
冷却した。同時焼成後の電池外観サイズは、３．２ｍｍ×２．５ｍｍ×２．４ｍｍであっ
た。
【００７８】
（端子電極形成工程）
　積層体の端面に端子電極ペーストを塗布し、１５０℃、３０分の熱硬化を行い、一対の
端子電極を形成して全固体型二次電池を得た。
【００７９】
（実施例２）
　積層体の作製以外は実施例１と同様にして、以下のように積層体を作製した。全固体電
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池部分と電子移動促進部分とが交互に積層され、それぞれが１０組と２０組ずつ備え、全
固体電池部分の実効面積／電子移動促進部分の実効面積＝０．５であり、全固体電池部分
の実効面積は実施例１と同様である全固体型二次電池を作製した。
【００８０】
（積層体の作製）
　固体電解質シートを１０枚積み重ね、集電体ユニット１枚を、ペースト印刷面を下にし
て積み重ねた。続いて、負極活物質ユニット１枚と正極活物質ユニット１枚を、同様にペ
ースト印刷面を下にして積み重ねた。このとき、１枚目の負極活物質ユニットの集電体ペ
ースト層が、直前に積み重ねた集電体ユニットの集電体ペースト層の他の端面にのみ延出
し、２枚目の正極活物質ユニットの集電体ペースト層が、直前に積み重ねた負極活物質ユ
ニットの集電体ペースト層の他の端面にのみ延出するように、各ユニットをずらして積み
重ねた。続いて、同様に、各ユニットのペースト印刷面を下にして積み重ね、直前に積み
重ねたユニットの集電体ペースト層とは他の端面にのみ延出しするようにして、各ユニッ
トをずらして積み重ねるようにして、集電体ユニット２枚、負極活物質ユニット１枚、正
極活物質ユニット１枚、負極活物質ユニット１枚、正極活物質ユニット１枚、集電体ユニ
ット２枚、負極活物質ユニット１枚、正極活物質ユニット１枚、負極活物質ユニット１枚
、正極活物質ユニット１枚、集電体ユニット２枚、負極活物質ユニット１枚、正極活物質
ユニット１枚、負極活物質ユニット１枚、正極活物質ユニット１枚、集電体ユニット２枚
、負極活物質ユニット１枚、正極活物質ユニット１枚、負極活物質ユニット１枚、正極活
物質ユニット１枚、集電体ユニット２枚、負極活物質ユニット１枚、正極活物質ユニット
１枚の順に積み重ねた。そして、固体電解質シートを１０枚積み重ねた。その後、これを
温度８０℃で圧力１０００ｋｇｆ／ｃｍ２（９８ＭＰａ）で成形し、次いで切断して積層
ブロックを作製した。その後、積層ブロックを同時焼成して積層体を得た。同時焼成は、
窒素中で昇温速度２００℃／時間で焼成温度８４０℃まで昇温して、その温度に２時間保
持し、焼成後は自然冷却した。同時焼成後の電池外観サイズは、３．２ｍｍ×２．５ｍｍ
×０．８ｍｍであった。
【００８１】
（実施例３）
　積層体の作製以外は実施例１と同様にして、以下のように積層体を作製した。図３のよ
うに全固体電池部分と電子移動促進部分とが交互に積層され、それぞれが１０組ずつ備え
、全固体電池部分の実効面積／電子移動促進部分の実効面積＝１であり、全固体電池部分
の実効面積は実施例１と同様である全固体型二次電池を作製した。
【００８２】
（積層体の作製）
　固体電解質シートを１０枚積み重ね、集電体ユニット１枚と負極活物質ユニット１枚を
、ペースト印刷面を下にして積み重ねた。このとき、１枚目の集電体ユニットの集電体ペ
ースト層が一の端面にのみ延出し、２枚目の負極活物質ユニットの集電体ペースト層が他
の面にのみ延出するように、各ユニットをずらして積み重ねた。続いて、正極活物質ユニ
ット１枚と負極活物質ユニット１枚を、ペースト印刷面を下にして、負極活物質ユニット
の集電体ペースト層が他の面にのみ延出するように、各ユニットをずらして積み重ねた。
これを正極活物質ユニットと負極活物質ユニット交互に積み重ねていき、各ユニットをそ
れぞれ１０枚ずつ積み重ねた。そして、固体電解質シートを１０枚積み重ねた。その後、
これを温度８０℃で圧力１０００ｋｇｆ／ｃｍ２（９８ＭＰａ）で成形し、次いで切断し
て積層ブロックを作製した。その後、積層ブロックを同時焼成して積層体を得た。同時焼
成は、窒素中で昇温速度２００℃／時間で焼成温度８４０℃まで昇温して、その温度に２
時間保持し、焼成後は自然冷却した。同時焼成後の電池外観サイズは、３．２ｍｍ×２．
５ｍｍ×０．６ｍｍであった。
【００８３】
（実施例４）
　固体電池部分と電子移動促進部分の実効面積を実施例３と同じにし、構造の異なる図５
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に示すような同一積層面内で固体電池部分と電子移動促進部分を分ける構造の全固体型二
次電池を作製した。ユニットの作製を変更したこと以外は実施例１と同様にして全固体型
二次電池を作製した。
【００８４】
（正極活物質ユニットの作製）
　上記の固体電解質シート上に、スクリーン印刷により厚さ５μｍで正極活物質ペースト
を印刷した。次に、印刷した正極活物質ペーストを８０℃で１０分間乾燥し、その上に、
スクリーン印刷により厚さ５μｍで集電体ペーストを印刷した。次に、印刷した集電体ペ
ーストを８０℃で１０分間乾燥し、更にその上に、スクリーン印刷により厚さ５μｍで正
極活物質ペーストを再度印刷した。印刷した正極活物質ペーストを８０℃で１０分間乾燥
し、次いでＰＥＴフィルムを剥離した。このようにして、固体電解質シート上に、正極活
物質ペースト、集電体ペースト、正極活物質ペーストがこの順に印刷・乾燥された正極活
物質ユニットのシートを得た。
【００８５】
（負極活物質ユニットの作製）
　上記の固体電解質シート上に、スクリーン印刷により厚さ５μｍで負極活物質ペースト
を印刷した。次に、印刷した負極活物質ペーストを８０℃で１０分間乾燥し、その上に、
スクリーン印刷により厚さ５μｍで集電体ペーストを印刷した。次に、印刷した集電体ペ
ーストを８０℃で１０分間乾燥し、更にその上に、スクリーン印刷により厚さ５μｍで負
極活物質ペーストを再度印刷した。印刷した負極活物質ペーストを８０℃で１０分間乾燥
し、次いでＰＥＴフィルムを剥離した。このようにして、固体電解質シート上に、負極活
物質ペースト、集電体ペースト、負極活物質ペーストがこの順に印刷・乾燥された負極活
物質ユニットのシートを得た。
【００８６】
（積層体の作製）
　固体電解質シートを１０枚積み重ね、正極活物質ユニット１枚と負極活物質ユニット１
枚を、印刷された面を下にして積み重ねた。このとき、１枚目の正極活物質ユニットの集
電体ペースト層が一の端面にのみ延出し、２枚目の負極活物質ユニットの集電体ペースト
層が他の面にのみ延出するように、各ユニットをずらして積み重ねた。このようにして、
正極活物質ユニット１１枚と負極活物質ユニット１０枚を交互に積み重ねた。そして、固
体電解質シートを１０枚積み重ねた。その後、これを温度８０℃で圧力１０００ｋｇｆ／
ｃｍ２（９８ＭＰａ）で成形し、次いで切断して積層ブロックを作製した。その後、積層
ブロックを同時焼成して積層体を得た。同時焼成は、窒素中で昇温速度２００℃／時間で
焼成温度８４０℃まで昇温して、その温度に２時間保持し、焼成後は自然冷却した。同時
焼成後の電池外観サイズは、３．２ｍｍ×２．５ｍｍ×０．６５ｍｍであった。
【００８７】
（実施例５）
　固体電池部分と電子移動促進部分の実効面積を実施例３と同じにし、電子移動促進部分
に誘電体層を用いた構造の全固体型二次電池を作製した。誘電体シートを作製し、正極活
物質ユニットの作製を変更したこと以外は実施例３と同様にして全固体型二次電池を作製
した。
【００８８】
（誘電体シートの作製）
誘電体として、平均粒径は１．０μｍであるＳｉＯ２－Ｂ２Ｏ３系ガラス粉末（奥野製薬
ガラス製ＧＦ５７８０）を用いた。
【００８９】
　次いで、ＳｉＯ２－Ｂ２Ｏ３系ガラス粉末の重量比１００に対して、溶媒としてエタノ
ール１００、トルエン２００をボールミルで加えて湿式混合した。その後ポリビニールブ
チラール系バインダー１６とフタル酸ベンジルブチル４．８をさらに投入し、混合して誘
電体ペーストを調製した。この誘電体ペーストをドクターブレード法でＰＥＴフィルムを
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基材としてシート成形し、厚さ１５μｍの誘電体シートを得た。
【００９０】
（正極活物質ユニットの作製）
　上記の誘電体シート上に、スクリーン印刷により厚さ５μｍで集電体ペーストを印刷し
た。次に、印刷した集電体ペーストを８０℃で１０分間乾燥し、更にその上に、スクリー
ン印刷により厚さ５μｍで正極活物質ペーストを再度印刷した。印刷した正極活物質ペー
ストを８０℃で１０分間乾燥し、次いでＰＥＴフィルムを剥離した。このようにして、誘
電体シート上に、集電体ペースト、正極活物質ペーストがこの順に印刷・乾燥された正極
活物質ユニットのシートを得た。
【００９１】
（実施例６）
　実施例１のように全固体電池部分と電子移動促進部分とが積層され、それぞれが１０組
と５組ずつ備え、全固体電池部分の実効面積／電子移動促進部分の実効面積＝２であり、
全固体電池部分の実効面積は実施例１と同様である全固体型二次電池を作製した。ユニッ
トの作製、及び、積層体の作製を変更したこと以外は実施例１と同様にして全固体型二次
電池を作製した。
【００９２】
（正極活物質ユニットＡの作製）
　上記の固体電解質シート上に、スクリーン印刷により厚さ５μｍで正極活物質ペースト
を印刷した。次に、印刷した正極活物質ペーストを８０℃で１０分間乾燥し、その上に、
スクリーン印刷により厚さ５μｍで集電体ペーストを印刷した。次に、印刷した集電体ペ
ーストを８０℃で１０分間乾燥し、更にその上に、スクリーン印刷により厚さ５μｍで正
極活物質ペーストを再度印刷した。印刷した正極活物質ペーストを８０℃で１０分間乾燥
し、次いでＰＥＴフィルムを剥離した。このようにして、固体電解質シート上に、正極活
物質ペースト、集電体ペースト、正極活物質ペーストがこの順に印刷・乾燥された正極活
物質ユニットＡのシートを得た。
【００９３】
（正極活物質ユニットＢの作製）
　上記の固体電解質シート上に、スクリーン印刷により厚さ５μｍで正極活物質ペースト
を印刷した。次に、印刷した正極活物質ペーストを８０℃で１０分間乾燥し、その上に、
スクリーン印刷により厚さ５μｍで集電体ペーストを印刷した。次に、印刷した集電体ペ
ーストを８０℃で１０分間乾燥し、次いでＰＥＴフィルムを剥離した。このようにして、
固体電解質シート上に、正極活物質ペースト、集電体ペーストがこの順に印刷・乾燥され
た正極活物質ユニットＢのシートを得た。
【００９４】
（正極活物質ユニットＣの作製）
　上記の固体電解質シート上に、スクリーン印刷により厚さ５μｍで正極活物質ペースト
を印刷した。次に、印刷した正極活物質ペーストを８０℃で１０分間乾燥し、その上に、
スクリーン印刷により厚さ５μｍで集電体ペーストを印刷した。次に、印刷した集電体ペ
ーストを８０℃で１０分間乾燥し、更にその上に、スクリーン印刷により厚さ５μｍで正
極活物質ペーストを再度印刷した。印刷した正極活物質ペーストを８０℃で１０分間乾燥
し、次いでＰＥＴフィルムを剥離した。このようにして、固体電解質シート上に、正極活
物質ペースト、集電体ペースト、正極活物質ペーストがこの順に印刷・乾燥された正極活
物質ユニットＣのシートを得た。
【００９５】
（負極活物質ユニットＡの作製）
　上記の固体電解質シート上に、スクリーン印刷により厚さ５μｍで負極活物質ペースト
を印刷した。次に、印刷した負極活物質ペーストを８０℃で１０分間乾燥し、その上に、
スクリーン印刷により厚さ５μｍで集電体ペーストを印刷した。次に、印刷した集電体ペ
ーストを８０℃で１０分間乾燥し、次いでＰＥＴフィルムを剥離した。このようにして、
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固体電解質シート上に、負極活物質ペースト、集電体ペーストがこの順に印刷・乾燥され
た負極活物質ユニットのシートを得た。
【００９６】
（負極活物質ユニットＢの作製）
　上記の固体電解質シート上に、スクリーン印刷により厚さ５μｍで集電体ペーストを印
刷した。次に、印刷した集電体ペーストを８０℃で１０分間乾燥し、更にその上に、スク
リーン印刷により厚さ５μｍで負極活物質ペーストを再度印刷した。印刷した負極活物質
ペーストを８０℃で１０分間乾燥し、次いでＰＥＴフィルムを剥離した。このようにして
、固体電解質シート上に、集電体ペースト、負極活物質ペーストがこの順に印刷・乾燥さ
れた負極活物質ユニットＢのシートを得た。
【００９７】
（負極活物質ユニットＣの作製）
　上記の固体電解質シート上に、スクリーン印刷により厚さ５μｍで負極活物質ペースト
を印刷した。次に、印刷した負極活物質ペーストを８０℃で１０分間乾燥し、その上に、
スクリーン印刷により厚さ５μｍで集電体ペーストを印刷した。次に、印刷した集電体ペ
ーストを８０℃で１０分間乾燥し、更にその上に、スクリーン印刷により厚さ５μｍで負
極活物質ペーストを再度印刷した。印刷した負極活物質ペーストを８０℃で１０分間乾燥
し、次いでＰＥＴフィルムを剥離した。このようにして、固体電解質シート上に、負極活
物質ペースト、集電体ペースト、負極活物質ペーストがこの順に印刷・乾燥された負極活
物質ユニットＣのシートを得た。
【００９８】
（集電体ユニットの作製）
　実施例１と同様に作製した。
【００９９】
（積層体の作製）
　固体電解質シートを１０枚積み重ね、負極活物質ユニットＡ、正極活物質ユニットＣ、
負極活物質ユニットＢ、正極活物質ユニットＢ、負極活物質ユニットＣ、正極活物質ユニ
ットＡ、負極活物質ユニットＡ、正極活物質ユニットＣ、負極活物質ユニットＢ、正極活
物質ユニットＢ、負極活物質ユニットＣ、正極活物質ユニットＡ、負極活物質ユニットＡ
、正極活物質ユニットＣ、負極活物質ユニットＢ、集電体ユニットの順で積み重ね、印刷
された面を下にして積み重ねた。このとき、正極活物質ユニットの正極集電体ペースト層
、及び、集電体ユニットの集電体ペースト層が一の端面にのみ延出し、負極活物質ユニッ
トの負極集電体ペースト層が他の面にのみ延出するように、各ユニットをずらして積み重
ねた。そして、固体電解質シートを１０枚積み重ねた。その後、これを温度８０℃で圧力
１０００ｋｇｆ／ｃｍ２（９８ＭＰａ）で成形し、次いで切断して積層ブロックを作製し
た。その後、積層ブロックを同時焼成して積層体を得た。同時焼成は、窒素中で昇温速度
２００℃／時間で焼成温度８４０℃まで昇温して、その温度に２時間保持し、焼成後は自
然冷却した。同時焼成後の電池外観サイズは、３．２ｍｍ×２．５ｍｍ×０．５ｍｍであ
った。
【０１００】
（実施例７）
　実施例１のように全固体電池部分と電子移動促進部分とが積層され、それぞれが１０組
と３組である全固体電池部分の実効面積は実施例１と同じで、全固体電池部分の実効面積
／電子移動促進部分の実効面積＝３．３３である全固体型二次電池を作製した。積層体の
作製を変更したこと以外は実施例６と同様にして全固体型二次電池を作製した。
【０１０１】
（積層体の作製）
　固体電解質シートを１０枚積み重ね、負極活物質ユニットＡ、正極活物質ユニットＣ、
負極活物質ユニットＣ、正極活物質ユニットＡ、負極活物質ユニットＡ、正極活物質ユニ
ットＣ、負極活物質ユニットＣ、正極活物質ユニットＢ、負極活物質ユニットＢ、正極活
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物質ユニットＣ、負極活物質ユニットＣ、正極活物質ユニットＡ、負極活物質ユニットＡ
、正極活物質ユニットＣ、負極活物質ユニットＢの順で積み重ね、印刷された面を下にし
て積み重ねた。このとき、正極活物質ユニットの正極集電体ペースト層、及び、集電体ユ
ニットの集電体ペースト層が一の端面にのみ延出し、負極活物質ユニットの負極集電体ペ
ースト層が他の面にのみ延出するように、各ユニットをずらして積み重ねた。そして、固
体電解質シートを１０枚積み重ねた。その後、これを温度８０℃で圧力１０００ｋｇｆ／
ｃｍ２（９８ＭＰａ）で成形し、次いで切断して積層ブロックを作製した。その後、積層
ブロックを同時焼成して積層体を得た。同時焼成は、窒素中で昇温速度２００℃／時間で
焼成温度８４０℃まで昇温して、その温度に２時間保持し、焼成後は自然冷却した。同時
焼成後の電池外観サイズは、３．２ｍｍ×２．５ｍｍ×０．４７ｍｍであった。
【０１０２】
（比較例１）
　従来の全固体型二次電池を作製した。実施例１と全固体電池部分の実効面積が同じ全固
体型二次電池を作製するため、積層体の作製を変更したこと以外は実施例５と同様にして
全固体型二次電池を作製した。
【０１０３】
（積層体の作製）
　固体電解質シートを１０枚積み重ね、正極活物質ユニットＣを１枚と負極活物質ユニッ
トＣを１枚、印刷された面を下にして積み重ねた。このとき、１枚目の正極活物質ユニッ
トＣの集電体ペースト層が一の端面にのみ延出し、２枚目の負極活物質ユニットＣの集電
体ペースト層が他の面にのみ延出するように、各ユニットをずらして積み重ねた。このよ
うにして、正極活物質ユニットＣと負極活物質ユニットＣを交互に１０枚ずつ積み重ねた
。そして、固体電解質シートを１０枚積み重ねた。その後、これを温度８０℃で圧力１０
００ｋｇｆ／ｃｍ２（９８ＭＰａ）で成形し、次いで切断して積層ブロックを作製した。
その後、積層ブロックを同時焼成して積層体を得た。同時焼成は、窒素中で昇温速度２０
０℃／時間で焼成温度８４０℃まで昇温して、その温度に２時間保持し、焼成後は自然冷
却した。同時焼成後の電池外観サイズは、３．２ｍｍ×２．５ｍｍ×０．４ｍｍであった
。
【０１０４】
（放電レート特性の評価）
　それぞれの作製した全固体型二次電池の端子電極をバネ付けピンで固定するタイプの治
具に取り付け、放電レート特性の評価を行った。
【０１０５】
　測定条件は、充電時の電流はいずれも８．０μＡ（０．２Ｃ）で行い、放電レートの評
価には放電電流値が４．０μＡ（０．１Ｃ）、８．０μＡ（０．２Ｃ）、２０μＡ（０．
５Ｃ）、４０μＡ（１．０Ｃ）、８０μＡ（２．０Ｃ）、２００μＡ（５．０Ｃ）の放電
容量を測定した。充電時及び放電時の打ち切り電圧をそれぞれ１．８Ｖ及び０Ｖとした。
表１に測定した放電容量を示した。
【０１０６】
【表１】

【０１０７】
　表１より、実施例１～７の電子移動促進部分を備える全固体型二次電池の方が、比較例
１の全固体電池部分のみで構成される全固体型二次電池より、放電レート１．０Ｃ以上で
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放電容量の減少が小さく、より早い放電を可能にしており放電レート特性が優れているこ
とが分かる。
【０１０８】
　さらに、実施例１～６の全固体型二次電池の方が、実施例７の全固体型二次電池よりも
、放電レート１．０Ｃ以上で放電容量の減少が小さく、より早い放電を可能にしており放
電レート特性が優れていることが分かる。したがって、全固体電池部分の実効面積／電子
移動促進部分の実効面積が２以下であることによって、より良好な放電レート特性を示す
ことが分かる。
【産業上の利用可能性】
【０１０９】
より大きな電力を必要とする電子機器の電源として利用することが出来るようになり、全
固体型二次電池の用途が拡大できる。
【符号の説明】
【０１１０】
　１０　全固体電池部分
　１　　正極集電体層
　２　　正極活物質層
　３　　固体電解質層
　４　　負極活物質層
　５　　負極集電体層
　１１　電子移動促進部分
　６　　集電体層
　７　　誘電体層または固体電解質層
　８　　集電体層
　２０　全固体型二次電池素子
　２１　正極集電体層
　２２　正極活物質層
　２３　固体電解質層
　２４　負極活物質層
　２５　全固体電池部分の負極集電体層と電子移動促進部分の集電体層と同一である共通
集電体層
　２６　誘電体層または固体電解質層
　２７　全固体電池部分の正極集電体層と電子移動促進部分の集電体層と同一である共通
集電体層
　３０　全固体型二次電池素子
　３１　集電体層
　３２　正極活物質層
　３３　固体電解質層
　３４　負極活物質層
　３５　全固体電池部分の負極集電体層と電子移動促進部分の集電体層と同一である共通
集電体層
　３６　誘電体層または固体電解質層
　３７　全固体電池部分の正極集電体層
　４０　全固体型二次電池素子
　４１　全固体電池部分の正極集電体層と電子移動促進部分の集電体層と同一である共通
集電体層
　４２　正極活物質層
　４３　固体電解質層
　４４　負極活物質層
　４５　全固体電池部分の負極集電体層と電子移動促進部分の集電体層と同一である共通
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　５０　全固体電池部分の実効面積
　５１　正極集電体層
　５２　正極活物質層
　５３　固体電解質層
　５４　負極活物質層
　５５　負極集電体層
　６０　電子移動促進部分の実効面積
　６１　集電体層
　６２　誘電体または固体電解質層
　６３　集電体層
　１００　全固体型二次電池
　１０１　正極集電体層
　１０２　正極活物質層
　１０３　固体電解質層
　１０４　負極活物質層
　１０５　固体電池部分の負極集電体層と電子移動促進部分の集電体層と同一である共通
集電体層
　１０６　誘電体層または固体電解質層
　１０７　固体電池部分の正極集電体層と電子移動促進部分の集電体層と同一である共通
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