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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　正極集電体、正極層、固体電解質層、負極層および負極集電体がこの順で配置され、
　前記正極層と前記固体電解質層および前記負極層の少なくとも一つとが、硫化物系固体
電解質を含有し、
　前記正極集電体は、導電性を有する正極集電体形成用粉末を含有する正極集電体形成用
材料を圧粉してなり、
　前記正極層は、正極活物質粉末、および、導電性を有し、硫化水素と反応する金属粉末
を含有する正極層形成用材料を圧粉してなり、
　前記正極集電体形成用粉末が、ＳＵＳ粉末であることを特徴とする全固体電池。
【請求項２】
　前記金属粉末が、ＳＵＳ粉末、Ｍｇ粉末、Ｆｅ粉末、Ａｌ粉末、Ｍｎ粉末、Ｚｎ粉末ま
たはＣｕ粉末であることを特徴とする請求項１に記載の全固体電池。
【請求項３】
　正極集電体、正極層、固体電解質層、負極層および負極集電体がこの順で配置され、
　前記正極集電体は、導電性を有する正極集電体形成用粉末を含有する正極集電体形成用
材料を圧粉してなり、
　前記正極層は、正極活物質粉末、および、前記導電性を有する正極集電体形成用粉末を
含有する正極層形成用材料を圧粉してなり、
　前記正極層に含まれる前記導電性を有する正極集電体形成用粉末の割合が、厚さ方向に
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おいて、前記正極集電体に向かう方向で増加し、
　前記正極集電体形成用粉末が、ＳＵＳ粉末であることを特徴とする全固体電池。
【請求項４】
　前記正極層、前記固体電解質層および前記負極層の少なくとも一つが、硫化物系固体電
解質を含有することを特徴とする請求項３に記載の全固体電池。
【請求項５】
　前記正極層上に形成され、固体電解質粉末を圧粉してなる前記固体電解質層と、
　前記固体電解質層上に形成され、負極活物質粉末を含有する負極層形成用材料を圧粉し
てなる前記負極層と、
　前記負極層上に形成され、導電性を有する負極集電体形成用粉末を含有する前記負極集
電体形成用材料を圧粉してなる負極集電体と、
　を有することを特徴とする請求項１から請求項４までのいずれかの請求項に記載の全固
体電池。
【請求項６】
　前記正極層、前記固体電解質層および前記負極層から構成される発電単位が、導電性を
有する中間集電体形成用粉末を含有する中間集電体形成用材料を圧粉してなる中間集電体
を介して複数積層されていることを特徴とする請求項５に記載の全固体電池。
【請求項７】
　正極集電体、正極層、固体電解質層、負極層および負極集電体がこの順で配置され、前
記正極層と前記固体電解質層および前記負極層の少なくとも一つとが、硫化物系固体電解
質を含有する全固体電池の製造方法であって、
　導電性を有する正極集電体形成用粉末を含有する正極集電体形成用材料を圧粉し、前記
正極集電体を形成する正極集電体形成工程と、
　正極活物質粉末、および、導電性を有し、硫化水素と反応する金属粉末を含有する正極
層形成用材料を圧粉し、前記正極層を形成する正極層形成工程と、を有し、
　前記正極集電体形成用粉末が、ＳＵＳ粉末であることを特徴とする全固体電池の製造方
法。
【請求項８】
　正極集電体、正極層、固体電解質層、負極層および負極集電体がこの順で配置された全
固体電池の製造方法であって、
　導電性を有する正極集電体形成用粉末を含有する正極集電体形成用材料を圧粉し、前記
正極集電体を形成する正極集電体形成工程と、
　正極活物質粉末、および、前記導電性を有する正極集電体形成用粉末を含有する正極層
形成用材料を圧粉し、前記正極層を形成する正極層形成工程と、を有し、
　前記正極層に含まれる前記導電性を有する正極集電体形成用粉末の割合が、厚さ方向に
おいて、前記正極集電体に向かう方向で増加し、
　前記正極集電体形成用粉末が、ＳＵＳ粉末であることを特徴とする全固体電池の製造方
法。
【請求項９】
　固体電解質粉末を圧粉し、前記固体電解質層を形成する固体電解質層形成工程と、
　負極活物質粉末を含有する負極層形成用材料を圧粉し、前記負極層を形成する負極層形
成工程と、
　導電性を有する負極集電体形成用粉末を含有する負極集電体形成用材料を圧粉し、前記
負極集電体を形成する負極集電体形成工程と、
　をさらに有することを特徴とする請求項７または請求項８に記載の全固体電池の製造方
法。
【請求項１０】
　導電性を有する中間集電体形成用粉末を含有する中間集電体形成用材料を圧粉し、中間
集電体を形成する中間集電体形成工程をさらに有し、
　前記正極層、前記固体電解質層および前記負極層から構成される発電単位が、前記中間
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集電体を介して複数積層された全固体電池を形成することを特徴とする請求項９に記載の
全固体電池の製造方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、正極集電体と正極層との接触面積が大きく、電池の内部抵抗が小さい全固体
電池に関する。
【背景技術】
【０００２】
　近年におけるパソコン、ビデオカメラおよび携帯電話等の情報関連機器や通信機器等の
急速な普及に伴い、その電源として利用される電池の開発が重要視されている。また、自
動車産業界等においても、電気自動車用あるいはハイブリッド自動車用の高出力かつ高容
量の電池の開発が進められている。現在、種々の電池の中でも、エネルギー密度が高いと
いう観点から、リチウム二次電池が注目を浴びている。
【０００３】
　しかしながら、現在市販されているリチウム二次電池は、可燃性の有機溶剤を溶媒とす
る有機電解液が使用されているため、短絡時の温度上昇を抑える安全装置の取り付けや短
絡防止のための構造・材料面での改善が必要となる。これに対し、液体電解質を固体電解
質に変えて、電池を全固体化した全固体リチウム二次電池は、電池内に可燃性の有機溶媒
を用いないので、安全装置の簡素化が図れ、製造コストや生産性に優れると考えられてい
る。
【０００４】
　全固体リチウム二次電池は、通常、正極集電体／正極層／固体電解質層／負極層／負極
集電体から構成される発電要素を有する。一般的に、正極集電体には金属箔が使用され、
正極層は正極活物質粉末を圧粉することにより形成される。このように、金属箔の正極集
電体の表面に、正極活物質粉末を圧粉成形した正極層を形成すると、正極集電体と正極層
との接触面積が小さいため、電池の内部抵抗が高いという問題があった。
【０００５】
　一方、特許文献１においては、厚さ４～１５μｍの銅箔表面に粒径０．１～１μｍの銅
粒子が電着されているリチウム電池用銅箔、およびそのリチウム電池用銅箔を負極集電体
に用いたリチウム二次電池が開示されている。この技術は、集電体である銅箔を圧延する
ことにより薄膜化を図り、さらに銅箔の表面を粗化することにより、活物質が集電体から
剥離することを抑制し、サイクル特性の向上を図ることを目的としたものである。
【０００６】
【特許文献１】特開２０００－２００６１０号公報
【特許文献２】特開２００６－１９０５１４号公報
【特許文献３】特開２００７－１９４０２４号公報
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【０００７】
　上記のリチウム電池用銅箔は、圧延銅箔の表面に銅粒子が電着されているため、集電体
と電極層との接触面積が増加することが予想される。しかしながら、上記のリチウム電池
用銅箔において、銅粒子は圧延銅箔上に固着されている。そのため、リチウム電池用銅箔
上に、活物質粉末を圧粉成形しても、銅粒子と活物質粒子との接触面積は充分に増加しな
い可能性が高い。その結果、電池の内部抵抗を充分に低減することができないという問題
がある。
【０００８】
　本発明は、上記問題点に鑑みてなされたものであり、正極集電体と正極層との接触面積
が大きく、電池の内部抵抗が小さい全固体電池を提供することを主目的とする。
【課題を解決するための手段】
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【０００９】
　上記目的を達成するために、本発明においては、導電性を有する正極集電体形成用粉末
を含有する正極集電体形成用材料を圧粉してなる正極集電体と、上記正極集電体上に形成
され、正極活物質粉末を含有する正極層形成用材料を圧粉してなる正極層と、を有するこ
とを特徴とする全固体電池を提供する。
【００１０】
　本発明によれば、導電性を有する正極集電体形成用粉末（例えばＳＵＳ粉末）を用いて
正極集電体を形成するため、正極集電体形成用粉末の粒子と、正極活物質粉末の粒子との
接触面積が向上する。その結果、電池の内部抵抗を低減することができ、高出力化を図る
ことができる。
【００１１】
　上記発明においては、上記正極集電体形成用粉末が、ＳＵＳ粉末であることが好ましい
。導電性および耐食性等に優れているからである。
【００１２】
　上記発明においては、上記正極活物質粉末が、ＬｉＣｏＯ２粉末であることが好ましい
。高容量な全固体電池とすることができるからである。
【００１３】
　上記発明においては、全固体電池が、上記正極層上に形成され、固体電解質粉末を圧粉
してなる固体電解質層と、上記固体電解質層上に形成され、負極活物質粉末を含有する負
極層形成用材料を圧粉してなる負極層と、上記負極層上に形成され、導電性を有する負極
集電体形成用粉末を含有する負極集電体形成用材料を圧粉してなる負極集電体と、をさら
に有することが好ましい。導電性を有する負極集電体形成用粉末（例えばＳＵＳ粉末）を
用いて負極集電体を形成するため、負極集電体形成用粉末の粒子と、負極活物質粉末の粒
子との接触面積を向上させることができ、電池の内部抵抗を低減することができるからで
ある。
【００１４】
　上記発明においては、上記正極層、上記固体電解質層および上記負極層から構成される
発電単位が、導電性を有する中間集電体形成用粉末を含有する中間集電体形成用材料を圧
粉してなる中間集電体を介して複数積層されていることが好ましい。中間集電体および正
極層の界面、並びに中間集電体および負極層の界面で、粒子の接触面積を増加させること
ができ、電池の内部抵抗をさらに低減することができるからである。
【００１５】
　また、本発明においては、導電性を有する正極集電体形成用粉末を含有する正極集電体
形成用材料を圧粉し、正極集電体を形成する正極集電体形成工程と、正極活物質粉末を含
有する正極層形成用材料を圧粉し、正極層を形成する正極層形成工程と、を有することを
特徴とする全固体電池の製造方法を提供する。
【００１６】
　本発明によれば、導電性を有する正極集電体形成用粉末（例えばＳＵＳ粉末）を用いて
正極集電体を形成するため、正極集電体形成用粉末の粒子と、正極活物質粉末の粒子との
接触面積が向上する。その結果、電池の内部抵抗を低減することができ、高出力化を図る
ことができる。
【００１７】
　上記発明においては、上記正極集電体形成工程および上記正極層形成工程のいずれか一
方の工程を行い、その後、他方の工程を行うことが好ましい。正極集電体および正極層を
順次形成するため、例えば圧粉の条件を細かく制御することができるからである。
【００１８】
　上記発明においては、上記正極集電体形成工程および上記正極層形成工程を同時に行う
ことが好ましい。正極集電体および正極層を少ない工程で作製することができるからであ
る。
【００１９】
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　上記発明においては、全固体電池の製造方法が、固体電解質粉末を圧粉し、固体電解質
層を形成する固体電解質層形成工程と、負極活物質粉末を含有する負極層形成用材料を圧
粉し、負極層を形成する負極層形成工程と、導電性を有する負極集電体形成用粉末を含有
する負極集電体形成用材料を圧粉し、負極集電体を形成する負極集電体形成工程と、をさ
らに有することが好ましい。導電性を有する負極集電体形成用粉末（例えばＳＵＳ粉末）
を用いて負極集電体を形成するため、負極集電体形成用粉末の粒子と、負極活物質粉末の
粒子との接触面積を向上させることができ、電池の内部抵抗を低減することができるから
である。
【００２０】
　上記発明においては、全固体電池の製造方法が、導電性を有する中間集電体形成用粉末
を含有する中間集電体形成用材料を圧粉し、中間集電体を形成する中間集電体形成工程を
さらに有し、上記正極層、上記固体電解質層および上記負極層から構成される発電単位が
、上記中間集電体を介して複数積層された全固体電池を形成することが好ましい。中間集
電体および正極層の界面、並びに中間集電体および負極層の界面で、粒子の接触面積を増
加させることができ、電池の内部抵抗をさらに低減することができるからである。
【発明の効果】
【００２１】
　本発明においては、電池の内部抵抗が小さい全固体電池を得ることができ、電池の高出
力化を図ることができるという効果を奏する。
【発明を実施するための最良の形態】
【００２２】
　本発明の全固体電池およびその製造方法について、以下詳細に説明する。
【００２３】
Ａ．全固体電池
　まず、本発明の全固体電池について説明する。本発明の全固体電池は、導電性を有する
正極集電体形成用粉末を含有する正極集電体形成用材料を圧粉してなる正極集電体と、上
記正極集電体上に形成され、正極活物質粉末を含有する正極層形成用材料を圧粉してなる
正極層と、を有することを特徴とするものである。
【００２４】
　本発明によれば、導電性を有する正極集電体形成用粉末（例えばＳＵＳ粉末）を用いて
正極集電体を形成するため、正極集電体形成用粉末の粒子と、正極活物質粉末の粒子との
接触面積が向上する。その結果、電池の内部抵抗を低減することができ、高出力化を図る
ことができる。本発明においては、正極集電体形成用粉末として例えばＳＵＳ粉末等を用
い、正極活物質粉末として例えばＬｉＣｏＯ２粉末等を用いることができる。このように
、正極集電体形成用粉末および正極活物質粉末の両方に粉末を用いることにより、正極集
電体および正極層の界面で、粒子同士が最適な位置関係をとることができ、正極集電体形
成用粉末の粒子と、正極活物質粉末の粒子との接触面積を向上させることができるのであ
る。また、本発明によれば、圧粉成形により正極集電体を形成するため、正極集電体の形
状の設計自由度を高くすることができる。そのため、例えば正極集電体の高さを、部分的
に高くしたり、部分的に低くしたりすることができる。なお、本発明の全固体電池は、従
来の金属板正極集電体を必要とするものではない。
【００２５】
　図１は、本発明の全固体電池の発電要素の一例を示す概略断面図である。図１に示され
る発電要素１０は、導電性を有する正極集電体形成用粉末（例えばＳＵＳ粉末）を含有す
る正極集電体形成用材料を圧粉してなる正極集電体１と、正極集電体１上に形成され正極
活物質粉末（例えばＬｉＣｏＯ２粉末）を含有する正極層形成用材料を圧粉してなる正極
層２と、正極層２上に形成され固体電解質粉末（例えばＬｉ２Ｓ－Ｐ２Ｓ５粉末）を圧粉
してなる固体電解質層３と、固体電解質層３上に形成され負極活物質粉末（例えばカーボ
ン粉末）を含有する負極層形成用材料を圧粉してなる負極層４と、負極層４上に形成され
導電性を有する負極集電体形成用粉末（例えばＳＵＳ粉末）を含有する負極集電体形成用
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材料を圧粉してなる負極集電体５と、を有するものである。なお、本発明において、正極
集電体および正極層を正極体と称し、負極集電体および負極層を負極体と称する場合があ
る。
　以下、本発明の全固体電池について、構成ごとに説明する。
【００２６】
１．正極体
　まず、本発明に用いられる正極体について説明する。本発明に用いられる正極体は、正
極集電体と、正極集電体上に形成された正極層とを有する。
【００２７】
（１）正極集電体
　本発明に用いられる正極集電体は、導電性を有する正極集電体形成用粉末を含有する正
極集電体形成用材料を圧粉してなるものである。
【００２８】
　正極集電体形成用材料は、少なくとも導電性を有する正極集電体形成用粉末を含有する
。正極集電体形成用粉末としては、導電性を有する粉末であれば特に限定されるものでは
ないが、例えば金属粉末、炭素材料粉末および導電性高分子粉末等を挙げることができる
。金属粉末としては、具体的にはＳＵＳ粉末、Ｍｇ粉末、Ｆｅ粉末、Ｎｉ粉末、Ａｌ粉末
、Ｍｎ粉末、Ｚｎ粉末、Ｃｕ粉末、Ａｕ粉末、Ｐｔ粉末およびＡｇ粉末等を挙げることが
でき、中でもＳＵＳ粉末が好ましい。導電性および耐食性等に優れているからである。上
記炭素材料粉末としては、例えば、アセチレンブラック粉末、ケッチェンブラック粉末お
よびＶＧＣＦ粉末等を挙げることができる。なお、本発明においては、異なる２種類以上
の正極集電体形成用粉末を用いても良い。
【００２９】
　また、本発明の全固体電池が硫化物系固体電解質を有する場合、正極集電体形成用粉末
は金属粉末であることが好ましい。硫化物系固体電解質は水分と反応することで、硫化水
素（Ｈ２Ｓ）を発生することが想定されるが、正極集電体形成用粉末が金属粉末であれば
、硫化水素と金属粉末とが反応することで、硫化水素の拡散を防止することができるから
である。この場合、金属粉末は、硫化水素に対する耐食性が高いものであることが好まし
い。このような金属粉末としては、具体的にはＳＵＳ粉末、Ｍｇ粉末、Ｆｅ粉末、Ｎｉ粉
末、Ａｌ粉末、Ｍｎ粉末、Ｚｎ粉末、Ｃｕ粉末等を挙げることができ、中でもＳＵＳ粉末
およびＭｇ粉末が好ましい。
【００３０】
　正極集電体形成用粉末の平均粒径は、正極集電体形成用粉末の種類によって異なるもの
であり、特に限定されるものではない。緻密な正極集電体を得るという観点からは、正極
集電体形成用粉末の平均粒径は小さいことが好ましい。充填率が増加するからである。正
極集電体形成用粉末の平均粒径としては、例えば１ｎｍ～１００μｍの範囲内、中でも１
０ｎｍ～３０μｍの範囲内であることが好ましい。なお、正極集電体形成用粉末の平均粒
径は、例えばレーザー回折式粒度分布測定装置または走査型電子基顕微鏡（ＳＥＭ）によ
り測定することができる。また、本発明に用いられる他の粉末についても同様の方法によ
り測定することができる。
【００３１】
　本発明においては、平均粒径が異なる２種類以上の正極集電体形成用粉末を用いても良
い。緻密な正極集電体を得ることができるからである。これは、平均粒径の大きな正極集
電体形成用粉末の隙間に、平均粒径の小さな正極集電体形成用粉末が配置することにより
、緻密な正極集電体が得られるからであると考えられる。中でも、本発明においては、平
均粒径が異なる２種類または３種類の正極集電体形成用粉末を用いることが好ましく、平
均粒径が異なる２種類の正極集電体形成用粉末を用いることがより好ましい。正極集電体
形成用粉末の種類が多くなると、製造が煩雑になる可能性やコストが高くなる可能性があ
るからである。また、本発明において、平均粒径が異なる２種類以上の正極集電体形成用
粉末を用いる場合、正極集電体形成用粉末は、同一組成の正極集電体形成用粉末であって
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も良く、異なる組成の正極集電体形成用粉末であっても良い。
【００３２】
　また、上述したように、正極集電体形成用材料は、少なくとも導電性を有する正極集電
体形成用粉末を含有する。さらに、正極集電体形成用材料は、後述する正極活物質粉末を
含有していても良い。例えば、正極層が形成される表面とは反対側の正極集電体の表面に
、さらに金属板正極集電体を設ける場合は、金属板正極集電体を主たる集電体とすること
ができるため、正極集電体は、正極集電体形成用粉末の他に正極活物質粉末を含有してい
ても、電池全体として充分な集電機能を確保することができる。これにより、正極集電体
形成用粉末の粒子と、正極活物質粉末の粒子との接触面積が増加し、電池の内部抵抗を低
減することができる。なお、本発明における金属板正極集電体は、金属板正極集電体のみ
に限定されず、金属箔正極集電体も含むものである。金属板正極集電体の材料としては、
例えばＳＵＳ等を挙げることができる。このような全固体電池としては、具体的には図２
に示すように、金属板正極集電体１１と、金属板正極集電体１１上に形成され、正極集電
体形成用粉末（例えばＳＵＳ粉末）および正極活物質粉末（例えばＬｉＣｏＯ２粉末）を
含有する正極集電体形成用材料を圧粉してなる正極集電体１と、正極集電体１上に形成さ
れ、正極活物質粉末を含有する正極層形成用材料を圧粉してなる正極層２とを有するもの
等を挙げることができる。
【００３３】
　本発明に用いられる正極集電体の膜厚は、正極集電体形成用材料の組成等により異なり
、特に限定されるものではない。例えば、正極集電体形成用材料が、導電性を有する正極
集電体形成用粉末のみを含有するものである場合、その膜厚は、例えば０．１μｍ～１０
００μｍの範囲内、中でも１μｍ～１００μｍの範囲内であることが好ましい。
【００３４】
（２）正極層
　次に、本発明に用いられる正極層について説明する。本発明に用いられる正極層は、上
記正極集電体上に形成され、正極活物質粉末を含有する正極層形成用材料を圧粉してなる
ものである。
【００３５】
　正極層形成用材料は、少なくとも正極活物質粉末を含有する。正極活物質粉末としては
、一般的な全固体電池に用いられる正極活物質粉末と同様のものを用いることができ、特
に限定されるものではない。正極活物質粉末としては、例えば層状正極活物質粉末、スピ
ネル型正極活物質粉末およびオリビン型正極活物質粉末等を挙げることができる。層状正
極活物質粉末としては、例えばＬｉＣｏＯ２粉末、ＬｉＮｉＯ２粉末およびＬｉＣｏ１／

３Ｎｉ１／３Ｍｎ１／３Ｏ２粉末等を挙げることができ、中でもＬｉＣｏＯ２粉末が好ま
しい。スピネル型正極活物質粉末としては、例えばＬｉＭｎ２Ｏ４粉末、ＬｉＣｏＭｎＯ

４粉末、Ｌｉ２ＮｉＭｎ３Ｏ８粉末およびＬｉＮｉ０．５Ｍｎ１．５Ｏ４粉末等を挙げる
ことができる。オリビン型正極活物質粉末としては、例えばＬｉＣｏＰＯ４粉末、ＬｉＭ
ｎＰＯ４粉末およびＬｉＦｅＰＯ４粉末等を挙げることができる。
【００３６】
　正極活物質粉末の平均粒径は、正極活物質粉末の種類によって異なるものであり、特に
限定されるものではない。緻密な正極層を得るという観点からは、正極活物質粉末の平均
粒径は小さいことが好ましい。充填率が増加するからである。正極活物質粉末の平均粒径
としては、例えば１ｎｍ～１００μｍの範囲内、中でも１０ｎｍ～３０μｍの範囲内であ
ることが好ましい。
【００３７】
　本発明においては、平均粒径が異なる２種類以上の正極活物質粉末を用いても良い。緻
密な正極層を得ることができるからである。これは、平均粒径の大きな正極活物質粉末の
隙間に、平均粒径の小さな正極活物質粉末が配置することにより、緻密な正極層が得られ
るからであると考えられる。中でも、本発明においては、平均粒径が異なる２種類または
３種類の正極活物質粉末を用いることが好ましく、平均粒径が異なる２種類の正極活物質
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粉末を用いることがより好ましい。正極活物質粉末の種類が多くなると、製造が煩雑にな
る可能性やコストが高くなる可能性があるからである。また、本発明において、平均粒径
が異なる２種類以上の正極活物質粉末を用いる場合、正極活物質粉末は、同一組成の正極
活物質粉末であっても良く、異なる組成の正極活物質粉末であっても良い。
【００３８】
　また、上述したように、正極層形成用材料は少なくとも正極活物質粉末を含有する。さ
らに、正極層形成用材料は導電化材を含有していても良い。導電性の向上を図ることがで
きるからである。導電化材としては、例えばアセチレンブラック、ケッチェンブラックお
よびＶＧＣＦ等を挙げることができる。導電化材の添加量は、正極活物質の種類等に応じ
て適宜選択することが好ましい。
【００３９】
　正極層形成用材料は、正極活物質粉末の他に、導電性を有する正極集電体形成用粉末（
例えばＳＵＳ粉末）を含有していても良い。これにより、正極集電体形成用粉末の粒子と
、正極活物質粉末の粒子との接触面積が増加し、電池の内部抵抗を低減することができる
。導電性を有する正極集電体形成用粉末については、上記「（１）正極集電体」に記載し
た内容と同様である。このような全固体電池としては、具体的には図３に示すように、正
極集電体形成用粉末（例えばＳＵＳ粉末）を含有する正極集電体形成用材料を圧粉してな
る正極集電体１と、正極集電体１上に形成され、正極集電体形成用粉末（例えばＳＵＳ粉
末）および正極活物質粉末（例えばＬｉＣｏＯ２粉末）を含有する正極層形成用材料を圧
粉してなる正極層２とを有するもの等を挙げることができる。中でも、本発明においては
、正極層に含まれる正極集電体形成用粉末の割合が、厚さ方向において、正極集電体に向
かう方向で増加することが好ましい。正極集電体側における正極集電体形成用粉末の割合
を大きくすることで、集電効率の向上を図ることができ、固体電解質層側における正極集
電体形成用粉末の割合を小さくすることで、高容量化を図ることができるからである。正
極集電体形成用粉末が増加する割合は、段階的であっても良く、連続的であっても良い。
また、正極層に含まれる正極集電体形成用粉末と、正極集電体に含まれる正極集電体形成
用粉末とは、同じであっても良く、異なっていても良い。
【００４０】
　正極層形成用材料は、正極活物質粉末の他に、後述する固体電解質粉末を含有していて
も良い。これにより、正極層におけるイオン伝導性の向上を図ることができる。このよう
な全固体電池としては、具体的には図４に示すように、正極集電体１と、正極集電体１上
に形成され、正極活物質粉末（例えばＬｉＣｏＯ２粉末）および固体電解質粉末（例えば
Ｌｉ２Ｓ－Ｐ２Ｏ５粉末）を含有する正極層形成用材料を圧粉してなる正極層２と、正極
層２上に形成され、固体電解質粉末（例えばＬｉ２Ｓ－Ｐ２Ｏ５粉末）を圧粉してなる固
体電解質層３とを有するもの等を挙げることができる。中でも、本発明においては、正極
層に含まれる固体電解質粉末の割合が、厚さ方向において、固体電解質層に向かう方向（
正極集電体に向かう方向とは反対の方向）で増加することが好ましい。固体電解質層側に
おける固体電解質粉末の割合を大きくすることで、イオン伝導性の向上を効果的に図るこ
とができ、正極集電体側における固体電解質粉末の割合を小さくすることで、高容量化を
図ることができるからである。固体電解質粉末が増加する割合は、段階的であっても良く
、連続的であっても良い。また、正極層に含まれる固体電解質粉末と、固体電解質層に含
まれる固体電解質粉末とは、同じであっても良く、異なっていても良い。
【００４１】
　また、本発明の正極層は、単層から構成されるものであっても良く、複数の層から構成
されるものであっても良い。本発明に用いられる正極層の膜厚は、正極層形成用材料の組
成等により異なり、特に限定されるものではないが、例えば１μｍ～１０００μｍの範囲
内、中でも１０μｍ～３００μｍの範囲内であることが好ましい。
【００４２】
２．負極体
　次に、本発明に用いられる負極体について説明する。本発明に用いられる負極体は、通
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常、負極集電体と、負極集電体上に形成された負極層とを有する。本発明の全固体電池は
、正極集電体および正極層に特徴を有するものであることから、負極体には一般的な全固
体電池の負極体と同様のものを用いることができる。中でも、本発明の全固体電池は、導
電性を有する負極集電体形成用粉末を含有する負極集電体形成用材料を圧粉してなる負極
集電体と、上記負極集電体上に形成され、負極活物質粉末を含有する負極層形成用材料を
圧粉してなる負極層とを有することが好ましい。導電性を有する負極集電体形成用粉末（
例えばＳＵＳ粉末）を用いて負極集電体を形成するため、負極集電体形成用粉末の粒子と
、負極活物質粉末の粒子との接触面積を向上させることができ、電池の内部抵抗を低減す
ることができるからである。
【００４３】
　一方で、本発明においては、導電性を有する負極集電体形成用粉末を含有する負極集電
体形成用材料を圧粉してなる負極集電体と、前記負極集電体上に形成され、負極活物質粉
末を含有する負極層形成用材料を圧粉してなる負極層と、を有することを特徴とする全固
体電池を提供することもできる。
【００４４】
（１）負極集電体
　次に、本発明に用いられる負極集電体について説明する。本発明に用いられる負極集電
体は、例えば、導電性を有する負極集電体形成用粉末を含有する負極集電体形成用材料を
圧粉してなるものであることが好ましい。
【００４５】
　負極集電体形成用材料は、少なくとも導電性を有する負極集電体形成用粉末を含有する
。負極集電体形成用粉末としては、導電性を有する粉末であれば特に限定されるものでは
ない。負極集電体形成用粉末の種類および平均粒径、並びに負極集電体の膜厚等について
は、上記「１．正極体　（１）正極集電体」に記載した内容と同様であるので、ここでの
説明は省略する。また、本発明においては、平均粒径が異なる２種類以上の負極集電体形
成用粉末を用いても良い。さらに、負極集電体形成用材料は、後述する負極活物質粉末を
含有していても良い。これらの事項についても、上記「１．正極体　（１）正極集電体」
に記載した内容と同様であるので、ここでの説明は省略する。
【００４６】
（２）負極層
　次に、本発明に用いられる負極層について説明する。本発明に用いられる負極層は、例
えば、負極活物質粉末を含有する負極層形成用材料を圧粉してなるものであることが好ま
しい。
【００４７】
　負極層形成用材料は、少なくとも負極活物質粉末を含有する。負極活物質粉末としては
、一般的な全固体電池に用いられる負極活物質粉末と同様のものを用いることができ、特
に限定されるものではない。負極活物質粉末としては、例えば金属系活物質粉末およびカ
ーボン系活物質粉末を挙げることができる。金属系活物質粉末としては、例えばＩｎ粉末
、Ａｌ粉末、Ｓｉ粉末、Ｓｎ粉末等を挙げることができる。また、金属系活物質粉末は、
Ｌｉ４Ｔｉ５Ｏ１２等の無機酸化物系活物質粉末であっても良い。一方、カーボン系活物
質粉末としては、例えばメソカーボンマイクロビーズ（ＭＣＭＢ）粉末、高配向性グラフ
ァイト（ＨＯＰＧ）粉末、ハードカーボン粉末およびソフトカーボン粉末等を挙げること
ができる。
【００４８】
　また、負極活物質粉末の平均粒径および負極層の膜厚等については、上記「１．正極体
　（２）正極層」に記載した内容と同様であるので、ここでの説明は省略する。また、本
発明においては、平均粒径が異なる２種類以上の負極活物質粉末を用いても良い。さらに
、負極層形成用材料は、導電化材を含有していても良い。さらに、負極層形成用材料は、
負極活物質粉末の他に、導電性を有する負極集電体形成用粉末（例えばＳＵＳ粉末）およ
び／または後述する固体電解質粉末を含有していても良い。これらの事項についても、上
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記「１．正極体　（２）正極層」に記載した内容と同様であるので、ここでの説明は省略
する。
【００４９】
３．固体電解質層
　次に、本発明に用いられる固体電解質層について説明する。上述したように、本発明の
全固体電池は、正極集電体および正極層に特徴を有するものであることから、固体電解質
層には一般的な全固体電池の固体電解質層と同様のものを用いることができる。中でも、
本発明の全固体電池は、固体電解質粉末を圧粉してなる固体電解質層を有することが好ま
しい。なお、固体電解質層は、正極層と負極層との間を絶縁する程度の膜厚を有すること
が必要である。
【００５０】
　固体電解質粉末としては、例えば硫化物系固体電解質粉末および酸化物系固体電解質粉
末等を挙げることができる。
【００５１】
　硫化物系固体電解質粉末としては、硫黄成分を含有し、イオン伝導性を有するものであ
れば特に限定されるものではない。硫化物系固体電解質粉末の原料としては、具体的には
、Ｌｉ、Ｓ、および第三成分Ａを有するもの等を挙げることができる。第三成分Ａとして
は、例えばＰ、Ｇｅ、Ｂ、Ｓｉ、Ｉ、Ａｌ、ＧａおよびＡｓからなる群より選択される少
なくとも一種を挙げることができる。硫化物系固体電解質粉末としては、具体的には、Ｌ
ｉ２Ｓ－Ｐ２Ｓ５粉末、７０Ｌｉ２Ｓ－３０Ｐ２Ｓ５粉末、８０Ｌｉ２Ｓ－２０Ｐ２Ｓ５

粉末、Ｌｉ２Ｓ－ＳｉＳ２粉末、ＬｉＧｅ０．２５Ｐ０．７５Ｓ４粉末等を挙げることが
でき、中でもＬｉ２Ｓ－Ｐ２Ｓ５粉末が好ましい。
【００５２】
　酸化物系固体電解質粉末としては、酸素成分を含有し、Ｌｉイオン伝導性を有するもの
であれば特に限定されるものではない。酸化物系固体電解質粉末としては、具体的にはＮ
ＡＳＩＣＯＮ型の酸化物系固体電解質粉末およびＧａｒｎｅｔ型の酸化物系固体電解質粉
末等を挙げることができる。ＮＡＳＩＣＯＮ型の酸化物系固体電解質粉末としては、例え
ばＬｉ１＋ＸＡｌＸＴｉ２－Ｘ（ＰＯ４）３（０＜Ｘ＜２、中でも０＜Ｘ≦１が好ましい
。）およびＬｉ１＋ＸＡｌＸＧｅ２－Ｘ（ＰＯ４）３（０＜Ｘ＜２、中でも０＜Ｘ≦１が
好ましい。）を挙げることができる。Ｇａｒｎｅｔ型の酸化物系固体電解質粉末としては
、例えばＬｉ５＋ＸＢａＸＬａ３－ＸＴａ２Ｏ１２（０＜Ｘ＜３、中でも０＜Ｘ≦２が好
ましい。）等を挙げることができる。特に、本発明においては、酸化物系固体電解質粉末
がＬｉ１．４Ａｌ０．４Ｔｉ１．６（ＰＯ４）３粉末、Ｌｉ１．４Ａｌ０．４Ｇｅ１．６

（ＰＯ４）３粉末またはＬｉ６ＢａＬａ２Ｔａ２Ｏ１２であることが好ましい。
【００５３】
　固体電解質の製造方法としては、例えば固体電解質の構成元素を有する材料を混合し、
遊星型ボールミルまたは溶融急冷でガラス化させる方法等を挙げることができる。なお、
固体電解質の製造の際に、性能向上を目的として、熱処理を行っても良い。通常は、この
ような固体電解質を粉砕することにより、固体電解質粉末を得る。
【００５４】
　固体電解質粉末の平均粒径は、固体電解質粉末の種類によって異なるものであり、特に
限定されるものではない。固体電解質粉末の平均粒径としては、例えば１ｎｍ～１００μ
ｍの範囲内、中でも１０ｎｍ～３０μｍの範囲内であることが好ましい。
【００５５】
　本発明に用いられる固体電解質層の膜厚は、固体電解質粉末の組成等により異なり、特
に限定されるものではない。固体電解質層の膜厚としては、例えば０．１μｍ～１０００
μｍの範囲内、中でも１μｍ～１００μｍの範囲内であることが好ましい。
【００５６】
４．その他の部材
　本発明の全固体電池は上記の部材の他に、通常スペーサー、樹脂パッキン、電池ケース
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等を有する。上記スペーサーは、例えば電池ケースと同一の材質であることが好ましく、
具体的にはステンレス製またはアルミニウム製であることが好ましい。上記樹脂パッキン
は、例えば吸水率の低い樹脂であることが好ましく、具体的にはエポキシ樹脂であること
が好ましい。上記電池ケースは、一般的には金属製であり、具体的にはステンレス製また
はアルミニウム製であることが好ましい。また、本発明の全固体電池は、正極集電体形成
用材料を圧粉してなる正極集電体の表面上に、金属板正極集電体を有していても良い。同
様に、負極集電体形成用材料を圧粉してなる負極集電体の表面上に、金属板負極集電体を
有していても良い。金属板集電体は、通常、電極層が形成される表面とは反対側の集電体
の表面に形成される。また、本発明の全固体電池の形状としては、例えばコイン型、ラミ
ネート型、円筒型および角型等を挙げることができる。
【００５７】
５．全固体電池
　本発明の全固体電池は、全固体リチウム電池であることが好ましく、全固体リチウム二
次電池であることがより好ましい。また、本発明の全固体電池は、上述した正極集電体お
よび正極層を有するものであれば特に限定されるものではない。中でも、本発明の全固体
電池は、正極層、固体電解質層および負極層から構成される発電単位が、導電性を有する
中間集電体形成用粉末を含有する中間集電体形成用材料を圧粉してなる中間集電体を介し
て複数積層されていることが好ましい。中間集電体および正極層の界面、並びに中間集電
体および負極層の界面で、粒子の接触面積を増加させることができ、電池の内部抵抗をさ
らに低減することができるからである。このような全固体電池（バイポーラ電池）として
は、具体的には図５に示すように、正極集電体１および負極集電体５の間に、正極層２、
固体電解質層３および負極層４から構成される発電単位６が、導電性を有する中間集電体
形成用粉末を含有する中間集電体形成用材料を圧粉してなる中間集電体７を介して複数積
層されたもの等を挙げることができる。
【００５８】
　中間集電体形成用材料は、少なくとも導電性を有する中間集電体形成用粉末を含有する
。中間集電体形成用粉末としては、導電性を有する粉末であれば特に限定されるものでは
ない。中間集電体形成用粉末の種類および平均粒径、並びに中間集電体の膜厚等について
は、上記「１．正極体　（１）正極集電体」に記載した内容と同様であるので、ここでの
説明は省略する。また、本発明においては、平均粒径が異なる２種類以上の中間集電体形
成用粉末を用いても良い。さらに、中間集電体形成用材料は、所望の集電機能を発揮する
ことができれば、上述した正極活物質粉末および／または負極活物質粉末を含有していて
も良い。これらの事項についても、上記「１．正極体　（１）正極集電体」に記載した内
容と同様であるので、ここでの説明は省略する。
【００５９】
　本発明の全固体電池がバイポーラ構造を有する場合、全固体電池は、正極層、固体電解
質層および負極層から構成される発電単位を、２個～３００個の範囲内で有することが好
ましく、２個～１００個の範囲内で有することがより好ましい。
【００６０】
Ｂ．全固体電池の製造方法
　次に、本発明の全固体電池の製造方法について説明する。本発明の全固体電池の製造方
法は、導電性を有する正極集電体形成用粉末を含有する正極集電体形成用材料を圧粉し、
正極集電体を形成する正極集電体形成工程と、正極活物質粉末を含有する正極層形成用材
料を圧粉し、正極層を形成する正極層形成工程と、を有することを特徴とするものである
。
【００６１】
　本発明によれば、導電性を有する正極集電体形成用粉末（例えばＳＵＳ粉末）を用いて
正極集電体を形成するため、正極集電体形成用粉末の粒子と、正極活物質粉末の粒子との
接触面積が向上する。その結果、電池の内部抵抗を低減することができ、高出力化を図る
ことができる。
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【００６２】
　本発明の全固体電池の製造方法は、２つの実施態様に大別することができる。以下、本
発明の全固体電池の製造方法について、実施態様ごとに説明する。
【００６３】
１．第一実施態様
　本実施態様の全固体電池の製造方法は、導電性を有する正極集電体形成用粉末を含有す
る正極集電体形成用材料を圧粉し、正極集電体を形成する正極集電体形成工程と、正極活
物質粉末を含有する正極層形成用材料を圧粉し、正極層を形成する正極層形成工程とを有
し、上記正極集電体形成工程および上記正極層形成工程のいずれか一方の工程を行い、そ
の後、他方の工程を行うことを特徴とするものである。
【００６４】
　本実施態様によれば、正極集電体および正極層を順次形成するため、例えば圧粉の条件
を細かく制御することができる。図６は、本実施態様の全固体電池の製造方法の一例を示
す概略断面図である。図６に示される全固体電池の製造方法においては、まず、導電性を
有する正極集電体形成用粉末（例えばＳＵＳ粉末）を含有する正極集電体形成用材料１ａ
をプレス機（図示せず）の成形部に添加し、圧力１２を加えて圧粉し（図６（ａ））、正
極集電体１を形成する（図６（ｂ））。次に、得られた正極集電体１の表面に、さらに正
極活物質粉末（例えばＬｉＣｏＯ２粉末）を含有する正極層形成用材料２ａを添加し、再
び圧力１２を加えて圧粉し（図６（ｃ））、正極層２を形成する（図６（ｄ））。さらに
通常は、後述する固体電解質層形成工程、負極層形成工程および負極集電体形成工程等を
行い、全固体電池を得る。
【００６５】
（１）正極集電体形成工程および正極層形成工程
　本実施態様においては、最初に正極集電体形成工程および正極層形成工程のいずれか一
方の工程を行い、その後、他方の工程を行う。本実施態様においては、上記の図６に示す
ように、最初に正極集電体を形成し、その正極集電体の表面上に正極層形成用材料を添加
しプレスすることにより、正極層を形成しても良く、その順番を逆にしても良い。一方、
正極集電体および正極層を別個に作製し、それらを重ねてプレスしても良い。
【００６６】
　正極集電体形成工程は、導電性を有する正極集電体形成用粉末を含有する正極集電体形
成用材料を圧粉し、正極集電体を形成する工程である。正極集電体形成用材料については
、上記「Ａ．全固体電池」に記載した内容と同様である。正極集電体形成用材料を圧粉す
る方法としては、例えば市販のプレス機の成形部に正極集電体形成用材料を添加しプレス
する方法等を挙げることができる。プレス機の成形部としては、例えば筒状の成形部等を
挙げることができる。圧粉する際に加える圧力は、通常０．０１ｔ／ｃｍ２～１０ｔ／ｃ
ｍ２の範囲内であり、中でも０．１ｔ／ｃｍ２～５ｔ／ｃｍ２の範囲内であることが好ま
しい。また、加圧時間は、加える圧力等に応じて適宜選択することが好ましい。
【００６７】
　正極層形成工程は、正極活物質粉末を含有する正極層形成用材料を圧粉し、正極層を形
成する工程である。正極層形成用材料については、上記「Ａ．全固体電池」に記載した内
容と同様である。正極層形成用材料を圧粉する方法としては、例えば市販のプレス機の成
形部に正極層形成用材料を添加しプレスする方法等を挙げることができる。圧粉する際に
加える圧力および加圧時間等については、上記の正極集電体形成工程の場合と同様である
。
【００６８】
　上記「Ａ．全固体電池」で説明したように、正極層形成用材料は、正極活物質粉末の他
に、導電性を有する正極集電体形成用粉末（例えばＳＵＳ粉末）を含有していても良い。
例えば、正極集電体形成用粉末の含有量が異なる複数の正極層形成用材料を用意し、順に
添加しプレスすることにより、正極層に含まれる正極集電体形成用粉末の割合が、厚さ方
向において、正極集電体に向かう方向で段階的に増加する正極層を得ることができる。こ
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れは、正極層形成用材料が正極活物質粉末の他に、固体電解質粉末を含有している場合等
においても同様である。
【００６９】
　本実施態様においては、正極集電体形成工程および正極層形成工程の他に、通常、後述
する固体電解質層形成工程、負極層形成工程および負極集電体形成工程等を行う。これら
の工程は、正極集電体形成工程および正極層形成工程に対して、任意のタイミングで行う
ことができる。すなわち、これらの工程を、正極集電体形成工程および正極層形成工程の
前に行っても良く、正極集電体形成工程および正極層形成工程の間に行っても良く、正極
集電体形成工程および正極層形成工程の後に行っても良い。中でも、本実施態様において
は、正極集電体形成工程および正極層形成工程を連続して行うことが好ましい。また、本
実施態様においては、正極集電体、正極層、固体電解質層、負極層、負極集電体を別個に
作製し、それらを重ねてプレスしても良い。
【００７０】
（２）その他の工程
　本実施態様においては、正極集電体形成工程および正極層形成工程の他に、通常、固体
電解質層形成工程、負極層形成工程および負極集電体形成工程等を行う。本実施態様の全
固体電池の製造方法は、正極集電体形成工程および正極層に特徴を有するものであること
から、その他の工程は、一般的な全固体電池の製造方法における工程と同様の工程で良い
。
【００７１】
　中でも、本実施態様においては、固体電解質粉末を圧粉し、固体電解質層を形成する固
体電解質層形成工程を行うことが好ましい。同様に、負極活物質粉末を含有する負極層形
成用材料を圧粉し、負極層を形成する負極層形成工程を行うことが好ましい。同様に、導
電性を有する負極集電体形成用粉末を含有する負極集電体形成用材料を圧粉し、負極集電
体を形成する負極集電体形成工程を行うことが好ましい。なお、各工程で用いられる材料
については、上記「Ａ．全固体電池」に記載した内容と同様である。また、圧粉する方法
、圧粉する際に加える圧力および加圧時間等については、上記の正極集電体形成工程の場
合と同様である。
【００７２】
　また、本実施態様においては、導電性を有する中間集電体形成用粉末を含有する中間集
電体形成用材料を圧粉し、中間集電体を形成する中間集電体形成工程を行い、正極層、固
体電解質層および負極層から構成される発電単位が、中間集電体を介して複数積層された
全固体電池を形成することが好ましい。中間集電体および正極層の界面、並びに中間集電
体および負極層の界面で、粒子の接触面積を増加させることができ、電池の内部抵抗をさ
らに低減することができるからである。
【００７３】
　なお、本実施態様により得られる全固体電池については、上記「Ａ．全固体電池」に記
載した内容と同様であるので、ここでの説明は省略する。
【００７４】
２．第二実施態様
　本実施態様の全固体電池の製造方法は、導電性を有する正極集電体形成用粉末を含有す
る正極集電体形成用材料を圧粉し、正極集電体を形成する正極集電体形成工程と、正極活
物質粉末を含有する正極層形成用材料を圧粉し、正極層を形成する正極層形成工程とを有
し、上記正極集電体形成工程および上記正極層形成工程を同時に行うことを特徴とするも
のである。
【００７５】
　本実施態様によれば、正極集電体および正極層を少ない工程で作製することができる。
図７は、本実施態様の全固体電池の製造方法の一例を示す概略断面図である。図７に示さ
れる全固体電池の製造方法においては、導電性を有する正極集電体形成用粉末（例えばＳ
ＵＳ粉末）を含有する正極集電体形成用材料１ａと、正極活物質粉末（例えばＬｉＣｏＯ
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２粉末）を含有する正極層形成用材料２ａとをプレス機（図示せず）の成形部に添加し、
圧力１２を加えて圧粉し（図７（ａ））、正極集電体１および正極層２を形成する（図７
（ｂ））。さらに通常は、後述する固体電解質層形成工程、負極層形成工程および負極集
電体形成工程等を行い、全固体電池を得る。
【００７６】
（１）正極集電体形成工程および正極層形成工程
　本実施態様においては、正極集電体形成工程および正極層形成工程を同時に行う。正極
集電体形成工程および正極層形成工程については、上記「１．第一実施態様」に記載した
内容と同様である。
【００７７】
　本実施態様においては、正極集電体形成用材料の上に正極層形成用材料を添加し、水平
方向に振動させた後に、圧粉を行うことが好ましい。水平方向に振動させることにより、
正極集電体形成用材料および正極層形成用材料の界面で両材料の混合が生じ、その結果、
正極集電体形成用粉末の粒子と、正極活物質粉末の粒子との接触面積が増加し、電池の内
部抵抗を低減することができるからである。
【００７８】
　本実施態様においては、正極集電体形成工程および正極層形成工程の他に、通常、後述
する固体電解質層形成工程、負極層形成工程および負極集電体形成工程等を行う。これら
の工程は、正極集電体形成工程および正極層形成工程に対して、任意のタイミングで行う
ことができる。すなわち、これらの工程を、正極集電体形成工程および正極層形成工程の
前に行っても良く、正極集電体形成工程および正極層形成工程の後に行っても良い。また
、本実施態様においては、正極集電体形成用材料、正極層形成用材料、固体電解質粉末、
負極層形成用材料、負極集電体形成用材料を順次積層し、これらを同時にプレスしても良
い。
【００７９】
（２）その他の工程
　その他の工程については、上記「１．第一実施態様」に記載した内容と同様であるので
、ここでの説明は省略する。
【００８０】
　なお、本発明は、上記実施形態に限定されるものではない。上記実施形態は、例示であ
り、本発明の特許請求の範囲に記載された技術的思想と実質的に同一な構成を有し、同様
な作用効果を奏するものは、いかなるものであっても本発明の技術的範囲に包含される。
【実施例】
【００８１】
　以下に実施例を示して本発明をさらに具体的に説明する。
［実施例］
　不活性ガス雰囲気中で、全固体電池を作製した。まず、正極集電体形成用粉末としてＳ
ＵＳ粉末（平均粒径１０μｍ）、正極活物質粉末としてＬｉＣｏＯ２粉末（平均粒径１０
μｍ）、負極活物質としてＩｎ箔（厚さ１００μｍ）、を用意した。次に、Ｌｉ２Ｓ（日
本化学工業製）およびＰ２Ｓ５（アルドリッチ製）を遊星型ボールミルで粉砕混合するこ
とにより、硫化物系固体電解質粉末としてのＬｉ２Ｓ－Ｐ２Ｓ５粉末を作製した。
【００８２】
　次に、プレス機を用意し、硫化物系固体電解質粉末（Ｌｉ２Ｓ－Ｐ２Ｓ５）を添加し１
．３ｔ／ｃｍ２でプレスし、プレスした硫化物系固体電解質粉末の一方の表面上に正極活
物質粉末（ＬｉＣｏＯ２粉末）を添加し５．１ｔ／ｃｍ２でプレスし、その上に正極集電
体形成用粉末（ＳＵＳ粉末）を添加し５．１ｔ／ｃｍ２でプレスし、さらに、プレスした
硫化物系固体電解質粉末の他方の表面上に負極活物質（Ｉｎ箔）を置き１．３ｔ／ｃｍ２

でプレスし、正極集電体／正極層／硫化物系固体電解質層／負極層の積層体を得た。さら
に、この積層体の負極層の表面に負極集電体（ＳＵＳ平板、厚さ１０ｍｍ）を配置し、全
固体電池を得た。
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【００８３】
［比較例］
　正極集電体として、ＳＵＳ平板（厚さ１０ｍｍ）を用いたこと以外は、実施例と同様に
して全固体電池を得た。
【００８４】
［評価］
　実施例および比較例で作製した全固体電池の内部抵抗を評価した。内部抵抗には交流イ
ンピーダンス法を用い、以下の条件で測定を行った。
　周波数範囲：１０ＭＨｚ～０．１Ｈｚ
　電圧振幅　：５ｍＶ
　装置　　　：Ｓｏｌａｒｔｒｏｎ社製、１２６０型インピーダンスアナライザー
【００８５】
　その結果を図８に示す。実施例の全固体電池の内部抵抗は４３Ωであったのに対して、
比較例の全固体電池の内部抵抗は５３Ωであった。すなわち、実施例の全固体電池は、比
較例の全固体電池に比べて、内部抵抗が１０Ω低下したことが確認された。これは、ＳＵ
Ｓ粉末を用いることにより、正極集電体と正極層との接触面積が大きくなったことに起因
するものであると考えられる。
【図面の簡単な説明】
【００８６】
【図１】本発明の全固体電池の発電要素の一例を示す概略断面図である。
【図２】本発明に用いられる正極体を説明する概略断面図である。
【図３】本発明に用いられる正極体を説明する概略断面図である。
【図４】本発明に用いられる正極体および固体電解質層を説明する概略断面図である。
【図５】本発明の全固体電池の発電要素の他の例を説明する概略断面図である。
【図６】本発明の全固体電池の製造方法の一例を示す概略断面図である。
【図７】本発明の全固体電池の製造方法の一例を示す概略断面図である。
【図８】実施例および比較例の全固体電池のインピーダンスプロットである。
【符号の説明】
【００８７】
　１　…　正極集電体
　２　…　正極層
　３　…　固体電解質層
　４　…　負極層
　５　…　負極集電体
　６　…　発電単位
　７　…　中間集電体
　１０　…　発電要素
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