
JP 2014-207201 A 2014.10.30

10

(57)【要約】
【課題】より一層優れたサイクル特性や耐久性を発揮し
得る非水電解質二次電池を提供すること。
【解決手段】本発明に係る非水電解質二次電池は電極体
と非水電解質とを備える。上記電極体は、長尺状の正極
集電体上に該集電体の長手方向に沿って所定の幅の正極
活物質層が形成されている長尺状の正極と、長尺状の負
極集電体上に該集電体の長手方向に沿って上記正極活物
質層を超える幅の負極活物質層が形成されている長尺状
の負極と、が積層され捲回されてなる捲回電極体である
。そして、上記正極活物質層および／または上記負極活
物質層の空隙率（体積％）は、捲回軸方向の中心を含む
中央領域と上記捲回軸方向の両端部を含む一対の端部領
域とで異なっており、上記端部領域の空隙率Ｖ１が上記
中央領域の空隙率Ｖ２よりも大きい。
【選択図】図４
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　電極体と非水電解質とを備える非水電解質二次電池であって、
　前記電極体は、長尺状の正極集電体上に該集電体の長手方向に沿って所定の幅の正極活
物質層が形成されている長尺状の正極と、長尺状の負極集電体上に該集電体の長手方向に
沿って前記正極活物質層を超える幅の負極活物質層が形成されている長尺状の負極と、が
積層され捲回されてなる捲回電極体であり、
　ここで、前記正極活物質層および／または前記負極活物質層の空隙率（体積％）は、捲
回軸方向の中心を含む中央領域と前記捲回軸方向の両端部を含む一対の端部領域とで異な
っており、前記端部領域の空隙率Ｖ１が前記中央領域の空隙率Ｖ２よりも大きいことを特
徴とする、非水電解質二次電池。
【請求項２】
　前記中央領域の空隙率Ｖ２と前記端部領域の空隙率Ｖ１の差（Ｖ１－Ｖ２）が、少なく
とも１０体積％である、請求項１に記載の非水電解質二次電池。
【請求項３】
　前記正極活物質層および／または前記負極活物質層において、前記中央領域よりも空隙
率が大きいことで特徴づけられる前記端部領域は、前記捲回軸方向における一の端部から
他の一の端部までの幅全長を１００％としたときに、それぞれの前記端部から５％以内の
幅で形成されている、請求項１または２に記載の非水電解質二次電池。
【請求項４】
　前記中央領域よりも空隙率が大きいことで特徴づけられる前記端部領域は、前記正極活
物質層および前記負極活物質層の両方に形成されている、請求項１から３のいずれか一項
に記載の非水電解質二次電池。
【請求項５】
　請求項１から４のいずれか一項に記載の非水電解質二次電池を駆動用電源として備える
車両。
【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に関する。詳しくは、捲回電極体を備えた非水電解質二
次電池に関する。
【背景技術】
【０００２】
　リチウムイオン二次電池、ニッケル水素電池等の非水電解質二次電池は、近年、パソコ
ンや携帯端末等のいわゆるポータブル電源や車両駆動用電源として用いられている。特に
、軽量で高エネルギー密度が得られるリチウムイオン二次電池は、電気自動車、ハイブリ
ッド自動車等の車両の駆動用高出力電源として好ましく用いられている。
【０００３】
　この種の電池のなかには、長尺状の正極と長尺状の負極とを重ね合わせて捲回した捲回
型の電極体を備えるものがある。これに関する従来技術として、特許文献１が挙げられる
。特許文献１には、負極活物質層の捲回軸方向の幅が対向する正極活物質層の幅よりも広
い捲回電極体が開示されている。かかる構造とすることで、負極活物質層の正極活物質層
非対向部に電荷担体（例えばリチウムイオン二次電池ではリチウムイオン）を吸蔵させる
ことができ、負極上で金属（例えばリチウム）が析出することを効果的に抑制し得る。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００４】
【特許文献１】特開２０１２－０８４３４６号公報
【特許文献２】特開２００９－１８８０３７号公報
【特許文献３】特開２００９－２１１９５６号公報
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【特許文献４】特開２００７－３２９０７７号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００５】
　上記構成の捲回電極体では、充電時に正極活物質層の端部から負極活物質層の端部へと
電荷担体が拡散する。この際、正極活物質層の端部では電荷担体の放出量が中央部分より
も多くなり、相対的に電位が高くなり易い。したがって、本発明者らの検討によれば、こ
のような電池を例えば充電深度（ＳＯＣ：State of Charge）の高い状態や高温状態（例
えば５０℃～８５℃）で長く保持した場合に、正極活物質（典型的にはリチウム遷移金属
複合酸化物）に含まれる金属元素が徐々に非水電解質中に溶出することがある。かかる金
属元素の溶出は、正極活物質の結晶構造の変化（劣化）や負極（典型的には、正極活物質
層と対向しない負極活物質層の端部）における金属析出につながり得、当該金属の析出部
位において微小な短絡が発生したり、あるいは電池電圧や電池容量が低下したりすること
があり得る。
【０００６】
　本発明は、かかる事情に鑑みてなされたものであり、その目的は、負極活物質層の捲回
軸方向の幅が対向する正極活物質層の幅よりも広い捲回電極体を備えた非水電解質二次電
池であって、より一層優れたサイクル特性や耐久性（特には高温保存特性）を発揮し得る
非水電解質二次電池を提供することである。
【課題を解決するための手段】
【０００７】
　本発明者らは、正極活物質層の端部の電位上昇を抑制すべく鋭意検討を重ね、上記課題
を解決し得る手段を見出し、本発明を完成させた。本発明により提供される非水電解質二
次電池（例えばリチウムイオン二次電池）は、電極体と非水電解質とを備える。上記電極
体は、長尺状の正極集電体上に該集電体の長手方向に沿って所定の幅の正極活物質層が形
成されている長尺状の正極と、長尺状の負極集電体上に該集電体の長手方向に沿って上記
正極活物質層を超える幅の負極活物質層が形成されている長尺状の負極と、が積層され捲
回されてなる捲回電極体である。そして、上記正極活物質層および／または上記負極活物
質層の空隙率（体積％）は、捲回軸方向の中心を含む中央領域と捲回軸方向の端部を含む
端部領域とで異なっており、上記端部領域の空隙率Ｖ１が上記中央領域の空隙率Ｖ２より
も大きい。
【０００８】
　正極活物質層および／または負極活物質層の空隙率（体積％）を、端部領域＞中央領域
とすることで、電荷担体が活物質層内の中央領域から端部領域へと拡散し易くなる。この
ため、電極端部（端面を含む）の過度な電位上昇を緩和することができる。したがって、
例えばＳＯＣが高い状態および／または高温状態が長く続いた場合であっても、正極活物
質からの金属元素の溶出を好適に抑制することができ、耐久性（例えば高温サイクル特性
）やサイクル特性に優れた電池を実現することができる。
【０００９】
　上記「空隙率」は、一般的な水銀ポロシメータの測定によって得られた全細孔容積（ｃ
ｍ３）を活物質層の見かけの体積（ｃｍ３）で除して１００を掛けることによって求める
ことができる。見かけの体積は、平面視での面積（ｃｍ２）と厚み（ｃｍ）との積によっ
て算出することができる。また、本明細書において「非水電解質二次電池」とは、非水電
解質（典型的には、非水溶媒中に支持塩を含む非水電解液）を備えた電池をいう。また、
本明細書において「リチウムイオン二次電池」とは、電荷担体としてリチウムイオンを利
用し、正負極間におけるリチウムイオンの移動により充放電が実現される二次電池をいう
。
【００１０】
　なお、これに関連する技術として、特許文献２が挙げられる。特許文献２には、正極活
物質層から負極活物質層端部へのリチウムイオンの移動を制限する技術が記載されている
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。しかしながら、特許文献２は、セパレータに係る技術であり、本発明に関して何ら開示
も示唆もされていない。また、特許文献３，４には、活物質層の電解液の保持性を向上さ
せるために、中央領域の空隙率を端部領域よりも大きくする技術が開示されている。この
ように、特許文献３，４には本発明のような課題の意識はなく、また本発明とはその構成
がむしろ正反対である。
【００１１】
　ここで開示される好適な一態様では、上記中央領域の空隙率Ｖ２と上記端部領域の空隙
率Ｖ１の差（Ｖ１－Ｖ２）が少なくとも１０体積％である。また、好適な他の一態様では
、上記中央領域よりも空隙率が大きいことで特徴づけられる上記端部領域が、上記正極活
物質層および上記負極活物質層の両方に形成されている。これにより電極端部における電
位の上昇をより一層好適に緩和することができ、内部短絡等の不具合や電池容量の低下等
の不具合をさらに抑制することができる。したがって、本願発明の効果をより高いレベル
で発揮することができる。
【００１２】
　ここで開示される好適な一態様では、上記正極活物質層および／または上記負極活物質
層において、上記中央領域よりも空隙率が大きいことで特徴づけられる上記端部領域が、
上記捲回軸方向における一の端部から他の一の端部までの幅全長を１００％としたときに
、それぞれの上記端部から５％以内の幅で形成されている。相対的に空隙率の高い端部領
域の幅を端部から５％以内とすることで、エネルギー密度を高く維持することができる。
したがって、エネルギー密度と耐久性とをより高いレベルで両立することができる。この
ため、例えば高温環境等の厳しい条件下においても、高いエネルギー密度を長期に渡り安
定して発揮可能な非水電解質二次電池を実現することができる。
【００１３】
　上述の通り、ここで開示される非水電解質二次電池（例えばリチウムイオン二次電池）
は、内部短絡等の不具合の発生が抑制され、優れた電池特性を発揮し得る。例えば、エネ
ルギー密度が高く、厳しい環境下（例えば高温環境下）で使用を繰り返しても、長期に渡
り優れた耐久性（特には高温保存特性）を発揮し得る。したがって、かかる特徴を活かし
て、例えば車両の動力源（駆動電源）として好適に利用し得る。このため、ここで開示さ
れる他の側面として上記非水電解質二次電池を備えた車両が提供される。
【図面の簡単な説明】
【００１４】
【図１】一実施形態に係る非水電解質二次電池の外形を模式的に示す斜視図である。
【図２】図１の非水電解質二次電池のII－II線縦断面図である。
【図３】一実施形態に係る捲回電極体の構成を示す模式図である。
【図４】図３の捲回電極体のIV－IV線断面図である。
【発明を実施するための形態】
【００１５】
　以下、適宜図面を参照しながら、本発明の好適な実施形態を説明する。本明細書におい
て特に言及している事項以外の事柄であって本発明の実施に必要な事柄は、当該分野にお
ける従来技術に基づく当業者の設計事項として把握され得る。本発明は、本明細書に開示
されている内容と当該分野における技術常識とに基づいて実施することができる。
【００１６】
　以下では本発明の一実施形態に係る非水電解質二次電池の概略構成として、扁平に捲回
された電極体（捲回電極体）と非水電解質とを扁平な直方体形状（箱型）の容器に収容し
た形態の非水電解質二次電池を例として、本発明を詳細に説明する。なお、以下の図面に
おいて、同じ作用を奏する部材・部位には同じ符号を付して説明し、重複する説明は省略
または簡略化することがある。また、各図における寸法関係（長さ、幅、厚み等）は必ず
しも実際の寸法関係を反映するものではない。
【００１７】
　図１は、一実施形態に係る非水電解質二次電池の外形を模式的に示す斜視図である。図
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２は、図１の非水電解質二次電池のII－II線縦断面図である。図１および図２に模式的に
示すように、本実施形態に係る非水電解質二次電池１００は、扁平な直方体形状の電池ケ
ース５０と、該電池ケース内に収容される捲回電極体８０とを備えている。該電池ケース
内には、長尺状の正極シート１０と長尺状の負極シート２０とが長尺状のセパレータシー
ト４０を介して扁平に捲回された形態の電極体（捲回電極体）８０と、図示しない非水電
解質（典型的には非水電解液）とが収容されている。
　かかる構成の非水電解質二次電池１００は、例えば、先ず電池ケース５０の開口部から
電極体８０を内部に収容し、該ケースの開口部に蓋体５４を取り付けた後、蓋体５４に設
けられた図示しない注入孔から非水電解質を注入し、次いでかかる注入孔を塞ぐことによ
って構築することができる。
【００１８】
≪電池ケース５０≫
　電池ケース５０は、上端が開放された扁平な直方体状の電池ケース本体５２と、その開
口部を塞ぐ蓋体５４とを備えている。電池ケース５０の上面（すなわち蓋体５４）には、
電池ケース内部で発生したガスをケースの外部に排出するための安全弁５５が備えられて
いる。蓋体５４にはまた、捲回電極体８０の正極１０と電気的に接続する正極端子７０お
よび捲回電極体８０の負極２０と電気的に接続する負極端子７２が設けられている。
　電池ケース５０の材質としては、例えば、アルミニウム、スチール等の金属材料；ポリ
フェニレンサルファイド樹脂、ポリイミド樹脂等の樹脂材料；が挙げられる。なかでも放
熱性向上やエネルギー密度を高める目的から比較的軽量な金属（例えばアルミニウムやア
ルミニウム合金）を好ましく採用し得る。また、該ケースの形状（容器の外形）は、例え
ば円形（円筒形、コイン形、ボタン形）、六面体形（直方体形、立方体形）、袋体形、お
よびそれらを加工し変形させた形状等であり得る。
【００１９】
≪捲回電極体８０≫
　図３は、一実施形態に係る捲回電極体の構成を示す模式図である。図４は、図３の捲回
電極体のIV－IV線断面図である。図３および図４に示すように、本実施形態に係る捲回電
極体８０は、長尺シート状の正極（正極シート）１０と、長尺シート状の負極（負極シー
ト）２０とを備えている。正極シート１０は、長尺状の正極集電体１２とその少なくとも
一方の表面（典型的には両面）に長手方向に沿って形成された正極活物質層１４とを備え
ている。負極シート２０は、長尺状の負極集電体２２とその少なくとも一方の表面（典型
的には両面）に長手方向に沿って形成された負極活物質層２４とを備えている。また、正
極活物質層１４と負極活物質層２４との間には、両者の直接接触を防ぐ絶縁層が配置され
ている。ここに示す例では、上記絶縁層として２枚の長尺シート状のセパレータ４０を使
用している。
　このような捲回電極体８０は、例えば、正極シート１０、セパレータシート４０、負極
シート２０、セパレータシート４０の順に重ね合わせた積層体を長手方向に捲回し、得ら
れた捲回体を側面方向から押圧して拉げさせることによって扁平形状に成形することで作
製し得る。
【００２０】
　捲回電極体８０の捲回軸方向の一の端部から他の一の端部に向かう方向として規定され
る幅方向において、その中央部分には、正極集電体１２の表面に形成された正極活物質層
１４と負極集電体２２の表面に形成された負極活物質層２４とが重なり合って密に積層さ
れた捲回コア部分が形成されている。また、捲回電極体８０の捲回軸方向の両端部では、
正極シート１０の正極活物質層非形成部１６および負極シート２０のび負極活物質層非形
成部２６が、それぞれ捲回コア部分から外方にはみ出ている。そして、正極側はみ出し部
分１６には正極集電板が、負極側はみ出し部分２６には負極集電板が付設され、正極端子
７０（図２）および上記負極端子７２（図２）とそれぞれ電気的に接続されている。
【００２１】
　負極活物質層２４の幅Ｌａは正極活物質層１４の幅Ｌｃよりも広くなるように構成（形
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成）されている。このため、正極シート１０と負極シート２０とを重ねあわせたときに、
負極活物質層２４は、正極活物質層１４に対向する部位と正極活物質層１４に対向しない
非対向部位Ａ１ＮＦとを有する。かかる非対向部位Ａ１ＮＦに電荷担体が吸蔵されること
により、負極上における金属析出を効果的に抑制することができる。しかしながら、非対
向部位Ａ１ＮＦがあまりに広い場合は、不可逆容量が増大し、サイクル特性や保存特性が
低下することがあり得る。このため、ＬａとＬｃとの差は２０ｍｍ以下（例えば１０ｍｍ
以下）であることが好ましく、Ｌａの左右両端がＬｃからそれぞれ凡そ１ｍｍ～５ｍｍ（
例えば１ｍｍ～３ｍｍ）突出していることが特に好ましい。すなわち、負極活物質層２４
の非対向部Ａ１ＮＦが、正極活物質層１４の幅方向の左右両端にそれぞれ凡そ１ｍｍ～５
ｍｍ設けられていることが好ましい。換言すれば、正極活物質層１４と負極活物質層２４
との位相差は１ｍｍ～５ｍｍ（例えば１ｍｍ～３ｍｍ）とすることが好ましい。
【００２２】
　また、正極活物質層１４および／または負極活物質層２４は、捲回軸方向の端部Ｅを含
む端部領域と捲回軸方向の中心を含む中央領域とから構成されている。ここに示す形態で
は、正極活物質層１４および負極活物質層２４のいずれもが、それぞれ端部領域と中央領
域とを有している。そして、この端部領域と中央領域とではそれぞれ空隙率（体積％）が
異なるが、この点については後述する。また、セパレータ４０の幅は、負極活物質層２４
の幅Ｌａよりも広くなるように構成（形成）されている。
　以下、各構成部材について順に説明する。
【００２３】
≪正極シート１０≫
　正極シート１０は、正極集電体１２と、該集電体の片面または両面（ここでは両面）に
長手方向に沿って形成された正極活物質層１４であって少なくとも正極活物質を含む正極
活物質層１４とを備えている。正極集電体１２には、導電性の良好な金属（例えばアルミ
ニウム、ニッケル、チタン等）からなる導電性部材を好適に採用し得る。
【００２４】
＜正極活物質層１４＞
　正極活物質層１４は、少なくとも正極活物質を含んでいる。正極活物質としては、非水
電解質二次電池の正極活物質として使用し得ることが知られている各種の材料の１種また
は２種以上を特に限定なく採用し得る。好適例として、層状系、スピネル系等のリチウム
複合金属酸化物（例えば、ＬｉＮｉＯ２、ＬｉＣｏＯ２、ＬｉＦｅＯ２、ＬｉＭｎ２Ｏ４

、ＬｉＮｉ０．５Ｍｎ１．５Ｏ４，ＬｉＣｒＭｎＯ４、ＬｉＦｅＰＯ４等）が挙げられる
。なかでも、熱安定性や理論エネルギー密度の観点から、構成元素としてＬｉ，Ｎｉ，Ｃ
ｏおよびＭｎを含む層状構造（典型的には、六方晶系に属する層状岩塩型構造）のリチウ
ムニッケルコバルトマンガン複合酸化物（例えば、ＬｉＮｉ１／３Ｃｏ１／３Ｍｎ１／３

Ｏ２）を好ましく用いることができる。
【００２５】
　ここで、リチウムニッケルコバルトマンガン複合酸化物とは、Ｌｉ，Ｎｉ，Ｃｏ，Ｍｎ
のみを構成金属元素とする酸化物のほか、Ｌｉ，Ｎｉ，Ｃｏ，Ｍｎ以外に他の少なくとも
１種の金属元素（すなわち、Ｌｉ，Ｎｉ，Ｃｏ，Ｍｎ以外の遷移金属元素および／または
典型金属元素）を含む酸化物をも包含する意味である。かかる金属元素は、例えば、マグ
ネシウム（Ｍｇ）、カルシウム（Ｃａ）、ストロンチウム（Ｓｒ）、チタン（Ｔｉ）、ジ
ルコニウム（Ｚｒ）、バナジウム（Ｖ）、ニオブ（Ｎｂ）、クロム（Ｃｒ）、モリブデン
（Ｍｏ）、タングステン（Ｗ）、鉄（Ｆｅ）、ロジウム（Ｒｈ）、パラジウム（Ｐｂ）、
白金（Ｐｔ）、銅（Ｃｕ）、亜鉛（Ｚｎ）、ホウ素（Ｂ）、アルミニウム（Ａｌ）、ガリ
ウム（Ｇａ）、インジウム（Ｉｎ）、スズ（Ｓｎ）、ランタン（Ｌａ）、セリウム（Ｃｅ
）のうちの１種または２種以上の元素であり得る。これらの金属元素の含有量（配合量）
は特に限定されないが、通常０．０１質量％～５質量％（例えば０．０５質量％～２質量
％、典型的には０．１質量％～０．８質量％）であり得る。上記添加量の範囲とすること
で、優れた電池性能（例えば、高エネルギー密度）を実現し得る。
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【００２６】
　正極活物質層１４には、上記正極活物質に加え、一般的な非水電解質二次電池において
正極活物質層１４の構成成分として使用され得る１種または２種以上の材料を必要に応じ
て含有し得る。そのような材料の例として、導電材やバインダが挙げられる。導電材とし
ては、種々のカーボンブラック（典型的にはアセチレンブラック、ケッチェンブラック）
、コークス、活性炭、黒鉛、炭素繊維、カーボンナノチューブ等の炭素材料を好適に用い
ることができる。また、バインダとしては、ポリフッ化ビニリデン（ＰＶｄＦ）等のハロ
ゲン化ビニル樹脂；ポリエチレンオキサイド（ＰＥＯ）等のポリアルキレンオキサイド；
等を好適に用いることができる。
【００２７】
　正極活物質層１４全体に占める正極活物質の割合は、凡そ６０質量％以上（典型的には
６０質量％～９９質量％）とすることが適当であり、通常は凡そ７０質量％～９５質量％
であることが好ましい。導電材を使用する場合、正極活物質層１４全体に占める導電材の
割合は、例えば凡そ２質量％～２０質量％とすることができ、通常は凡そ３質量％～１０
質量％とすることが好ましい。バインダを使用する場合、正極活物質層１４全体に占める
バインダの割合は、例えば凡そ０．５質量％～１０質量％とすることができ、通常は凡そ
１質量％～５質量％とすることが好ましい。
【００２８】
　ここに示す形態では、正極活物質層１４は、捲回軸方向の端部Ｅを含む端部領域Ｃ１と
捲回軸方向の中心を含む中央領域Ｃ２とから構成されている。すなわち、図４に示すよう
な正極シート１０において、端部領域Ｃ１は、正極シート１０の幅方向において正極活物
質層１４の端部Ｅを含む領域（Ｃ１で示す領域）である。好適な一態様では、端部領域Ｃ
１が、捲回軸方向における一の端部Ｅから他の一の端部Ｅまでの幅全長を１００％とした
ときに、それぞれの端部Ｅから１０％以内（好ましくは５％以内）の幅で形成されている
。換言すれば、中央領域Ｃ２は、上記全幅長の８０％以上（好ましくは９０％以上）の幅
で形成されていることが好ましい。相対的に空隙率の大きい端部領域Ｃ１の幅を狭く抑え
ることで、エネルギー密度を高く維持し得る。したがって、エネルギー密度と耐久性とを
より高いレベルで両立することができる。
【００２９】
　正極活物質層１４が端部領域Ｃ１と中央領域Ｃ２とを有する場合、端部領域Ｃ１と中央
領域Ｃ２とは空隙率（体積％）が異なっている。そして、ここで開示される発明において
は、端部領域Ｃ１の空隙率Ｖｃ１が中央領域Ｃ２の空隙率Ｖｃ２よりも大きいことを特徴
とする。これによって電荷担体が正極活物質層１４内を拡散し易くなり、正極端部Ｅにお
ける過度な電位の上昇を好適に緩和することができる。なお、空隙率は、端部領域Ｃ１と
中央領域Ｃ２との間でグラデーションをつけて（連続的に）に異ならせてもよく、あるい
は段階的に（不連続に）異ならせてもよい。また、一対の端部領域Ｃ１の空隙率は同じで
あってもよく、一方と他方とで相互に異なっていてもよい。
【００３０】
　上記空隙率の関係（すなわちＶｃ１＞Ｖｃ２）を満たす限りにおいて、中央領域Ｃ２の
空隙率Ｖｃ２は特に限定されないが、典型的には一般的な非水電解質二次電池の正極と同
等とすることができる。具体的には、通常２０体積％～４０体積％（例えば２５体積％～
３５体積％）程度とすることができる。上記範囲とすることで適度な空隙を保つことがで
き、非水電解質を十分に浸潤させることができる。このため、優れた入出力特性を発揮す
ることができる。これに加えて、導電性をも良好に保つことができ、電池抵抗の増大を抑
制することができる。したがって、エネルギー密度と入出力特性とを高いレベルで両立す
ることができる。また、上記空隙率の関係を満たす限りにおいて、端部領域Ｃ１の空隙率
Ｖｃ１も特に限定されないが、例えば上記中央領域の空隙率Ｖｃ１よりも５体積％以上（
好ましくは１０体積％以上）高い空隙率とすることができる。これにより、正極端部Ｅに
おける電位の上昇をより一層好適に緩和することができ、本願発明の効果をより高いレベ
ルで発揮することができる。
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【００３１】
　上述のような空隙率の大小は、大まかには、これらの領域の密度の大小と逆転する関係
として把握され得る。すなわち、相対的に空隙率の大きい端部領域Ｃ１は、中央領域Ｃ２
に比べ相対的に密度が小さくなり得る。中央領域Ｃ２の密度は特に限定されないが、通常
１ｇ／ｃｍ３～４ｇ／ｃｍ３（例えば１．５ｇ／ｃｍ３～３．５ｇ／ｃｍ３、典型的には
２ｇ／ｃｍ３～３ｇ／ｃｍ３）程度とすることができる。
【００３２】
　正極活物質層１４の厚みは、端部領域Ｃ１と中央領域Ｃ２とで実質的に同じであっても
よく、異なっていてもよい。端部領域Ｃ１および中央領域Ｃ２の厚みは、例えば、正極集
電体１２の片面当たり３０μｍ以上（例えば５０μｍ以上、典型的には７０μｍ以上）で
あって１２０μｍ以下（例えば１００μｍ以下、典型的には８０μｍ以下）とすることが
できる。
【００３３】
　このような正極シート１０を作製する方法は特に限定されないが、例えば、まず正極活
物質と必要に応じて用いられる材料とを適当な溶媒に分散させたペースト状またはスラリ
ー状の組成物を調製する。このスラリーを、幅方向の両端部領域Ｃ１よりも中央領域Ｃ２
で塗布量（固形分換算）が多くなるように長尺状の正極集電体１２に付与し、乾燥させる
。付与されたスラリーが乾燥されただけの状態（未圧縮状態）では、両端部領域Ｃ１より
も中央領域Ｃ２のほうが厚くなる。これを正極活物質層の全体がほぼ同じ厚みとなるよう
にプレスすると、中央領域Ｃ２が両端部領域Ｃ１よりも高密度に圧縮される結果、両端部
領域Ｃ１の空隙率が中央領域Ｃ２よりも高い正極活物質層１４を形成することができる。
【００３４】
　あるいは、固形分率の異なる２種類のスラリーを調製し、両端部領域Ｃ１と中央領域Ｃ
２とを塗り分ける（典型的には、集電体の長手方向に沿って帯状に塗り分ける）ことによ
って上記構成を実現してもよい。その他、両端部領域Ｃ１と中央領域Ｃ２とで空隙率を異
ならせる手法としては、平均粒径や粒度分布の異なる正極活物質粒子を含む２種類のスラ
リーを用いる方法、スラリーの乾燥条件を異ならせる方法等を、単独であるいは適宜組み
合わせて採用することができる。
【００３５】
≪負極シート２０≫
　負極シート２０は、負極集電体２２と、長尺状の負極集電体２２と、該集電体の片面ま
たは両面（ここでは両面）に長手方向に沿って形成された負極活物質層２４であって少な
くとも負極活物質を含む負極活物質層２４とを備えている。負極集電体２２には、導電性
の良好な金属（例えば、銅、ニッケル等）からなる導電性材料を好適に採用し得る。
【００３６】
＜負極活物質層２４＞
　負極活物質層２４は、少なくとも負極活物質を含んでいる。負極活物質としては、非水
電解質二次電池の負極活物質として使用し得ることが知られている各種の材料の１種また
は２種以上を、特に限定なく使用することができる。好適例として、黒鉛（グラファイト
）、難黒鉛化炭素（ハードカーボン）、易黒鉛化炭素（ソフトカーボン）、カーボンナノ
チューブ、これらを組み合わせた構造を有するもの等の少なくとも一部にグラファイト構
造（層状構造）を含む炭素材料が挙げられる。なかでも、高いエネルギー密度が得られる
ことから、天然黒鉛（石墨）や人造黒鉛を好ましく用いることができる。
【００３７】
　負極活物質層２４には、上記負極活物質に加え、一般的な非水電解質二次電池において
負極活物質層の構成成分として使用され得る１種または２種以上の材料を必要に応じて含
有し得る。そのような材料の例として、バインダや各種添加剤が挙げられる。バインダと
しては、スチレンブタジエンゴム（ＳＢＲ）、ポリフッ化ビニリデン（ＰＶｄＦ）、ポリ
テトラフルオロエチレン（ＰＴＦＥ）等の樹脂材料を好適に用いることができる。その他
、増粘剤、分散剤、導電材等の各種添加剤を適宜使用することもでき、例えば増粘剤とし
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ては、カルボキシメチルセルロース（ＣＭＣ）やメチルセルロース（ＭＣ）を好適に用い
ることができる。
【００３８】
　負極活物質層２４全体に占める負極活物質の割合は、凡そ５０質量％以上とすることが
適当であり、通常は９０質量％～９９質量％（例えば９５質量％～９９質量％）とするこ
とが好ましい。バインダを使用する場合には、負極活物質層２４全体に占めるバインダの
割合は例えば凡そ１質量％～１０質量％とすることができ、通常は凡そ１質量％～５質量
％とすることが好ましい。
【００３９】
　ここに示す形態では、負極活物質層２４は、捲回軸方向の端部Ｅを含む端部領域Ａ１と
捲回軸方向の中心を含む中央領域Ａ２とから構成される。すなわち、図４に示すような負
極シート２０において、端部領域Ａ１は、負極シート２０の幅方向において負極活物質層
２４の端部Ｅを含む領域（Ａ１で示す領域）である。端部領域Ａ１の表層近傍には、電荷
担体（例えばリチウムイオン）が豊富に存在している。一方、正極活物質層１４の端部Ｅ
は、負極活物質層２４の正極活物質層１４対向部位および非対向部の両方に向けて電荷担
体を放出し得る場所に位置している。そのため、他の部分（例えば中央部）に比べて相対
的に電荷担体の放出量が多くなり、電位が高くなり易い。正極活物質層１４の電位が高く
なると、正極活物質層１４からその構成成分（例えば遷移金属等の金属元素）が溶出し、
該溶出した成分が負極活物質層２４の正極活物質層非対向部に移動して、不可逆的に固定
される虞がある。本発明では負極活物質層内の中央領域Ａ２から端部領域Ａ１へ電荷担体
の拡散性を高めることで、好適に正極端部における電位の上昇を抑えることができる。
【００４０】
　好適な一態様では、端部領域Ａ１が、捲回軸方向における一の端部Ｅから他の一の端部
Ｅまでの幅全長を１００％としたときに、それぞれの端部Ｅから１０％以内（好ましくは
５％以内）の幅で形成されている。換言すれば、中央領域Ａ２は、上記全幅長の８０％以
上（好ましくは９０％以上）の幅で形成されていることが好ましい。相対的に空隙率の大
きい端部領域Ａ１の幅を狭く抑えることで、エネルギー密度を高く維持し得る。したがっ
て、エネルギー密度と耐久性とをより高いレベルで両立することができる。
【００４１】
　端部領域Ａ１は、非対向部Ａ１ＮＦから構成される領域、あるいは非対向部Ａ１ＮＦと
それに近接する対向部の一部Ａ１Ｆとから構成される領域（ここでは、後者）である。た
だし、端部領域Ａ１の占める割合が大きくなると、高温保存時の容量劣化を抑制する効果
は高まる一方、他の電池特性（例えばエネルギー密度）の低下を招く虞がある。そこで、
端部領域Ａ１は、負極の捲回軸方向の一の端部から他の一の端部に向かう方向として規定
される幅方向において、対向部と非対向部の境界（線）から所定の距離Ｗの分だけ対向部
側に張り出すように構成することが好ましい。上記距離Ｗは、捲回電極体のサイズ等によ
っても変わり得るため特に限定されないが、０ｍｍより大きいことが好ましく、通常０．
１ｍｍ以上（例えば０．５ｍｍ以上、典型的には１ｍｍ以上）であり得る。また、１０ｍ
ｍ以下（例えば５ｍｍ以下、典型的には３ｍｍ以下）であり得る。
【００４２】
　負極活物質層２４が端部領域Ａ１と中央領域Ａ２とを有する場合、端部領域Ａ１と中央
領域Ａ２とは空隙率（体積％）が異なっている。そして、ここで開示される発明において
は、端部領域Ａ１の空隙率ＶＡ１が中央領域Ａ２の空隙率ＶＡ２よりも大きいことを特徴
とする。これによって電荷担体が負極活物質層２４内を拡散し易くなり、正極端部Ｅにお
ける過度な電位の上昇を緩和することができる。なお、空隙率は、端部領域Ａ１と中央領
域Ａ２との間でグラデーションをつけて（連続的に）に異ならせてもよく、あるいは段階
的に（不連続に）異ならせてもよい。また、一対の端部領域Ｃ１の空隙率は同じであって
もよく、一方と他方とで相互に異なっていてもよい。
【００４３】
　上記空隙率の関係（すなわちＶＡ１＞ＶＡ２）を満たす限りにおいて、中央領域Ａ２の
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空隙率ＶＡ２は特に限定されないが、典型的には一般的な非水電解質二次電池の負極と同
等とすることができる。具体的には、通常３０体積％～６０体積％（例えば３５体積％～
５５体積％）程度とすることができる。上記範囲とすることで適度な空隙を保つことがで
き、非水電解質を十分に浸潤させることができる。このため、優れた入出力特性を発揮す
ることができる。これに加えて、導電性をも良好に保つことができ、電池抵抗の増大を抑
制することができる。したがって、エネルギー密度と入出力特性とを高いレベルで両立す
ることができる。また、上記空隙率の関係を満たす限りにおいて、端部領域Ａ１の空隙率
ＶＡ１も特に限定されないが、例えば上記中央領域の空隙率ＶＡ２よりも５体積％以上（
好ましくは１０体積％以上）高い空隙率とすることができる。これにより、正極端部Ｅに
おける電位の上昇をより一層好適に緩和することができ、本願発明の効果をさらに高いレ
ベルで発揮することができる。
【００４４】
　上述のような空隙率の大小は、大まかには、これらの領域の密度の大小と逆転する関係
として把握され得る。すなわち、相対的に空隙率の大きい端部領域Ａ１は、中央領域Ａ２
に比べ相対的に密度が小さくなり得る。中央領域Ａ２の密度は特に限定されないが、通常
０．５ｇ／ｃｍ３～２ｇ／ｃｍ３（典型的には１ｇ／ｃｍ３～１．５ｇ／ｃｍ３）程度と
することができる。
【００４５】
　負極活物質層２４の厚みは、端部領域Ａ１と中央領域Ａ２とで実質的に同じであっても
よく、異なっていてもよい。端部領域Ａ１および中央領域Ａ２の厚みは、例えば、負極集
電体２２の片面当たり２０μｍ以上（例えば４０μｍ以上、典型的には６０μｍ以上）で
あって、１００μｍ以下（例えば９０μｍ以下、典型的には８０μｍ以下）とすることが
できる。
【００４６】
　このような負極シート２０を作製する方法は特に限定されないが、例えば、上述した正
極活物質層１４と同様の方法で作製することができる。
【００４７】
≪セパレータシート４０≫
　正負極シート１０、２０間に配置されるセパレータシート４０としては、一般的な非水
電解質二次電池のセパレータと同様の各種多孔質シート等を用いることができる。好適例
として、ポリエチレン（ＰＥ）、ポリプロピレン（ＰＰ）、ポリエステル、セルロース、
ポリアミド等の樹脂から成る多孔質樹脂シート（フィルム、不織布等）が挙げられる。か
かる多孔質樹脂シートは、単層構造であってもよく、二層以上の複数構造（例えば、ＰＥ
層の両面にＰＰ層が積層されたＰＰ／ＰＥ／ＰＰの三層構造）であってもよい。また、多
孔性樹脂シートの性状は特に限定されないが、例えば平均厚みは、通常１０μｍ～４０μ
ｍ程度とすることができる。また、セパレータシート４０は上記多孔性樹脂シートの片面
または両面（典型的には片面）に多孔質の耐熱層を備える構成であってもよい。かかる多
孔質耐熱層は、例えば無機材料（例えば、アルミナ粒子等の無機フィラー類）とバインダ
とを含む層であり得る。あるいは、絶縁性を有する樹脂粒子（例えば、ポリエチレン、ポ
リプロピレン等の粒子）を含む層であり得る。なお、固体状の電解質もしくはゲル状の電
解質を用いた非水電解質二次電池（リチウムポリマー電池）では、セパレータが不要な場
合（すなわちこの場合には電解質自体がセパレータとして機能し得る。）があり得る。
【００４８】
≪非水電解質≫
　非水電解質としては、典型的には、非水溶媒中に支持塩（例えば、リチウム塩、ナトリ
ウム塩、マグネシウム塩等。リチウムイオン二次電池ではリチウム塩。）を溶解または分
散させたものを採用し得る。あるいは、液状の非水電解質にポリマーが添加され固体状（
典型的には、いわゆるゲル状）となったものでもよい。
　支持塩としては、一般的な非水電解質二次電池と同様のものを適宜選択して採用し得、
例えば、ＬｉＰＦ６、ＬｉＢＦ４、ＬｉＣｌＯ４、ＬｉＡｓＦ６、Ｌｉ（ＣＦ３ＳＯ２）
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２Ｎ、ＬｉＣＦ３ＳＯ３等のリチウム塩を用いることができる。このような支持塩は、１
種を単独で、あるいは２種以上を組み合わせて用いることができる。特に好ましい支持塩
としてＬｉＰＦ６が挙げられる。また、非水電解質は上記支持塩の濃度が０．７ｍｏｌ／
Ｌ～１．３ｍｏｌ／Ｌの範囲内となるように調製することが好ましい。
【００４９】
　非水溶媒としては、一般的な非水電解質二次電池において非水電解質として用いられる
各種のカーボネート類、エーテル類、エステル類、ニトリル類、スルホン類、ラクトン類
等の有機溶媒を、特に限定なく用いることができる。具体例として、エチレンカーボネー
ト（ＥＣ）、プロピレンカーボネート（ＰＣ）、ジエチルカーボネート（ＤＥＣ）、ジメ
チルカーボネート（ＤＭＣ）、エチルメチルカーボネート（ＥＭＣ）等が挙げられる。こ
のような非水溶媒は、１種を単独で、あるいは２種以上を適宜組み合わせて用いることが
できる。
【００５０】
　さらに、非水電解質中には本発明の目的を大きく損なわない限度で、各種添加剤を適宜
添加することもできる。上記添加剤は、例えば、電池の出力性能の向上、保存性の向上（
保存中における容量低下の抑制等）、サイクル特性の向上、初期充放電効率の向上等の１
または２以上の目的で使用され得る。好ましい添加剤の例として、フルオロリン酸塩（典
型的にはジフルオロリン酸塩、例えばジフルオロリン酸リチウム）、リチウムビスオキサ
レートボレート（ＬｉＢＯＢ）、ビニレンカーボネート（ＶＣ）、フルオロエチレンカー
ボネート（ＦＥＣ）等が挙げられる。
【００５１】
　ここで開示される非水電解質二次電池（典型的にはリチウムイオン二次電池）は、内部
短絡等の不具合の発生が抑制され、高いエネルギー密度や出力密度を長期に渡り発揮し得
ることを特徴とする。したがって、ここに開示される技術の好ましい適用対象として、理
論容量が１０Ａｈ以上（特には２０Ａｈ以上）であって、１００Ａｈ以下の大容量タイプ
の非水電解質二次電池；１０Ｃ以上（例えば１０Ｃ～５０Ｃ）さらには２０Ｃ以上（例え
ば２０Ｃ～５０Ｃ）のハイレート放電を含む充放電サイクルで使用され得る非水電解質二
次電池；使用環境が高温（例えば５０℃～８５℃程度）となり得る非水電解質二次電池；
等が例示される。なお、１Ｃとは理論容量より予測した電池容量（Ａｈ）を１時間で充電
できる電流値を意味し、例えば電池容量が２４Ａｈの場合は１Ｃ=２４Ａである。このよ
うな電池では、とりわけ正極端部の電位が上昇しやすいため、本発明の構成を適用するこ
とによって電池の耐久性（例えばサイクル特性や高温保存特性）を好適に維持向上するこ
とができる。
【００５２】
　上述の通り、ここで開示される非水電解質二次電池は各種用途に利用可能であるが、厳
しい環境下（例えば高温環境下）においても優れた電池特性を長期に渡り発揮し得ること
を特徴とする。このため、かかる特徴を活かして、例えば車両に搭載されるモーター用の
動力源（駆動用電源）として好適に用いることができる。車両の種類は特に限定されない
が、典型的には自動車、具体的には、例えばプラグインハイブリッド自動車（ＰＨＶ）、
ハイブリッド自動車（ＨＶ）、電気自動車（ＥＶ）、燃料電池自動車、電気トラック、原
動機付自転車、電動アシスト自転車、電動車いす、電気鉄道等であり得る。かかる場合、
典型的には、複数個の非水電解質二次電池を直列および／または並列に接続してなる組電
池の形態で使用される。
【００５３】
　以下、本発明に関するいくつかの実施例を説明するが、本発明をかかる具体例に示すも
のに限定することを意図したものではない。
【００５４】
＜例１：正極活物質層のみに端部領域を設けた場合＞
　正極活物質としてのＬｉ[Ｎｉ０．３３Ｃｏ０．３３Ｍｎ０．３３]Ｏ２粉末（ＬＮＣＭ
）と、バインダとしてのポリフッ化ビニリデン（ＰＶｄＦ）と、導電材としてのアセチレ
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ンブラック（ＡＢ）とを、これらの材料の質量比がＬＮＣＭ：ＰＶｄＦ：ＡＢ＝９４：３
：３となり、且つ固形分濃度が約６０質量％となるようにＮ－メチルピロリドン（ＮＭＰ
）と混合して、正極活物質層形成用のスラリー状組成物を調製した。この組成物を、厚み
凡そ１５μｍの長尺状アルミニウム箔（正極集電体）の両面に、厚み１５０μｍ、幅長９
４ｍｍで帯状に塗布した後、乾燥（乾燥温度８０℃、１分間）させた。次に、端部からそ
れぞれ全幅長の５％の部分を残し（換言すれば幅方向の中心を含み８４．６ｍｍの幅長で
）、上記組成物を５０μｍの厚みでふたたび塗布した後、乾燥させた。これをロールプレ
ス機で圧延することにより、端部領域と中央領域とを有する正極活物質層を備えた正極シ
ート（総厚み１７０μｍ、長さ４５００ｍｍ）を得た。
【００５５】
　負極活物質としての炭素被覆球状化黒鉛（Ｃ）と、バインダとしてのスチレンブタジエ
ンゴム（ＳＢＲ）と、増粘剤としてのカルボキシメチルセルロース（ＣＭＣ）とを、これ
らの材料の質量比がＣ：ＳＢＲ：ＣＭＣ＝９８：１：１となり、且つ固形分濃度が約４５
質量％となるようにイオン交換水と混合して、負極活物質層形成用のスラリー状組成物を
調製した。この組成物を、厚み凡そ１０μｍの長尺状銅箔（負極集電体）の両面に、厚み
凡そ１９０μｍ、幅長１００ｍｍで帯状に塗布した後、乾燥（乾燥温度１２０℃、１分間
）することによって、負極活物質層を形成した。これをロールプレス機で圧延することに
より、幅方向に均質な負極シート（総厚み１５０μｍ、長さ４７００ｍｍ）を得た。
【００５６】
　上記得られた正極シートと負極シートとをセパレータシートを介してそれぞれ対面に配
置し捲回することで、略円筒状の捲回電極体を作製した。なお、セパレータシートとして
はポリエチレン（ＰＥ）層の両面にポリプロピレン（ＰＰ）層が積層された三層構造の基
材の片面にアルミナを含む多孔質耐熱層を備えた構成のもの（厚み２０μｍ）を用いた。
かかる捲回電極体において、負極活物質層の左右両端は、正極活物質層からそれぞれ３ｍ
ｍ突出している。換言すれば、正極活物質層と負極活物質層との位相差は３ｍｍである。
この略円筒状の捲回電極体を、常温環境下において側面方向から平板で挟み込み、４ｋＮ
／ｃｍ２の圧力で２分間プレスして拉げさせることにより、扁平形状に成形した。
【００５７】
＜例２：負極活物質層のみに端部領域を設けた場合＞
　まず、例１と同様に、正極活物質層形成用のスラリー状組成物を調製した。この組成物
を、厚み凡そ１５μｍの長尺状アルミニウム箔（正極集電体）の両面に、厚み凡そ２００
μｍ、幅長９４ｍｍで帯状に塗布した後、乾燥（乾燥温度８０℃、１分間）することによ
って、正極活物質層を形成した。これをロールプレス機で圧延することにより、幅方向に
均質な正極シート（総厚み１７０μｍ、長さ４５００ｍｍ）を得た。
　次に、例１と同様に、負極活物質層形成用のスラリー状組成物を調製した。この組成物
を、厚み凡そ１０μｍの長尺状銅箔（負極集電体）の両面に、厚み１５２μｍ、幅長１０
０ｍｍで帯状に塗布した後、乾燥（乾燥温度１２０℃、１分間）させた。次に、端部から
それぞれ全幅長の５％の部分を残し（換言すれば幅方向の中心を含み９０ｍｍの幅長で）
、上記組成物を３８μｍの厚みでふたたび塗布した後、乾燥させた。これをロールプレス
機で圧延することにより、端部領域と中央領域とを有する負極活物質層を備えた負極シー
ト（総厚み１５０μｍ、長さ４７００ｍｍ）を得た。
　そして、例１と同様に、得られた正極シートと負極シートとを用いて捲回電極体を作製
した。かかる捲回電極体において、正極活物質層と負極活物質層との位相差は３ｍｍであ
る。
【００５８】
＜例３：正極活物質層および負極活物質層に端部領域を設けた場合＞
　例１の正極シートと例２の負極シートとを用いて捲回電極体を作製した。かかる捲回電
極体において、正極活物質層と負極活物質層との位相差は３ｍｍである。
【００５９】
＜例４～６：端部領域と中央領域との空隙率の差を５体積％とした場合＞
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　上記例１～３と同様にして、端部領域と中央領域との空隙率の差が５体積％の正極シー
トおよび／または負極シートを作製し、捲回電極体を得た。なお、端部領域を備えた正極
シートの作製に際しては、まず１７１μｍの厚みで組成物を塗布し、次に中央領域のみに
２９μｍの厚みで組成物を塗布し、これをプレス処理した。また、端部領域を備えた負極
シートの作製に際しては、まず１６９μｍの厚みで組成物を塗布し、次に中央領域のみに
２１μｍの厚みで組成物を塗布し、これをプレス処理した。
【００６０】
＜例７～１２：正極シートと負極シートの位相差を５ｍｍとした場合＞
　正極活物質層と負極活物質層との位相差を５ｍｍとしたこと以外は、上記例１～６と同
様にして、捲回電極体を得た。
【００６１】
＜例１３：活物質層に端部領域を設けなかった場合＞
　ここでは、正極活物質層および負極活物質層のいずれにも端部領域を設けなかった。す
なわち、例２の正極シートと例１の負極シートとを用いて捲回電極体を作製した。かかる
捲回電極体において、正極活物質層と負極活物質層との位相差は３ｍｍである。
【００６２】
＜例１４：端部領域をより広くした場合＞
　端部からそれぞれ全幅長の１０％としたこと以外は、例１と同様にして、捲回電極体を
得た。
　例１～１４の捲回電極体の構成を下表１に纏める。
【００６３】

【表１】

【００６４】
〔活物質層の空隙率（体積％）〕
　水銀ポロシメータを用いて、上記正極および負極（より詳細には、正極活物質層および
負極活物質）の細孔分布測定を行った。その結果、正極活物質層の中央領域における空隙
率Ｖｃ２はいずれも３０体積％であり、負極活物質層の中央領域における空隙率ＶＡ２は
いずれも４０体積％だった。また、端部領域と中央領域とを有するものについては、端部
領域の空隙率Ｖ１（体積％）から中央領域の空隙率Ｖ２（体積％）を差し引いて、空隙率
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の差を求めた。結果を、表１の当該欄にそれぞれ示す。なお、当該欄において「－」とあ
るのは、端部領域を設けなかったこと、すなわち幅方向において均質な活物質層を有する
ことを表している。
【００６５】
＜非水電解質二次電池の作製＞
　上記得られた捲回電極体（例１～１４）の集電体端部に端子を接続した後、アルミ製の
電池ケース内に収容し、非水電解質１２５ｇを注入した。非水電解質としては、エチレン
カーボネート（ＥＣ）とジメチルカーボネート（ＤＭＣ）とエチルメチルカーボネート（
ＥＭＣ）とをＥＣ：ＤＭＣ：ＥＭＣ＝３：３：４の体積比で含む混合溶媒に、支持塩とし
てのＬｉＰＦ６を１ｍｏｌ／Ｌの濃度で溶解させたものを用いた。このようにして、角型
の非水電解質二次電池（理論容量：２４Ａｈ）を構築した。
【００６６】
［電池容量（初期容量）の評価］
　上記構築した例１～１４の電池について、２５℃の温度環境下において、以下の（１）
，（２）に従って３．０Ｖから４．１Ｖの電圧範囲で充放電し、初期容量を確認した。
（１）電池電圧が４．１Ｖとなるまで２０Ａで定電流充電（ＣＣ充電）した後、２時間の
定電圧充電（ＣＶ充電）を行う。
（２）電池電圧が３．０Ｖとなるまで２４ＡでＣＣ放電を行う。
　得られた放電容量（電流値と電圧値の積の総和）から、電池容量を求めた。結果を表１
の該当欄に示す。なお、表１には、例１３（すなわちいずれの活物質層にも端部領域を設
けなかった場合）の放電容量を１００とした時の相対値を表す。数値が大きい（ここでは
１００に近い）ほど高エネルギー密度であることを表している。
【００６７】
　表１に示すように、端部領域を広くとった例１４において電池容量が最も低かった。こ
れは、空隙率の高い端部領域の割合が増加したためである。一方、例１～１２では、例１
２と同じあるいはほぼ同等の電池容量を示し、また他の性能（例えば初期抵抗等）への影
響も認められなかった。このことから、電極端部の処理幅（すなわち幅方向における端部
領域の割合）は、それぞれ端部から５％とすることが好ましいことがわかった。
【００６８】
［高温保存特性の評価］
　次に、所定の充電状態に調整した電池を高温環境で所定の時間保存し、その後、常温で
さらに所定の期間放置した場合のＯＣＶ挙動を評価した。ここではまず、電池電圧が４．
３Ｖとなるまで２０ＡでＣＣ充電した後、３時間のＣＶ充電を行って電圧を調整した。こ
の電池を８０℃の環境下で３日間保存した後、電池電圧が４．１Ｖの状態に調整し、２５
℃の環境下でさらに１００日間保管した。そして、８０℃の環境下で３日間保存した後の
電圧の値から、２５℃の環境下でさらに１００日間保管した後の電圧を差し引いて、その
差をｄＶとして算出した。この差分ｄＶを上記初期容量で除すことにより、ＳＯＣ低下速
度（ΔＳＯＣ）を算出した。なお、評価は各例につきＮ＝１０で行い、その算術平均を求
めた。結果を、表１の該当欄に示す。かかる結果は、ＳＯＣの高い状態および／または高
温状態で保持した場合の耐久性を示すものである。
【００６９】
　表１に示すように、正極活物質層および負極活物質層のいずれにも端部領域を設けなか
った例１３ではΔＳＯＣが６．４％と大きかった。これは、正極活物質層端部の電位が上
昇し金属溶出が促進されたことで、微小な内部短絡が発生したためと考えられる。一方、
例１～１２および例１４では、ΔＳＯＣが４％以内に抑えられていた。
　また、位相差の異なる例１～４と例７～１０とをそれぞれ比較すると、位相差の小さい
例１～４でＳＯＣ低下速度が小さく、ΔＳＯＣが３％以内だった。これは、位相差が小さ
い方が活物質層内における電荷担体の移動がより容易となり、正極活物質層端部における
電位上昇が一層抑制されたためと考えられる。このことから、正極活物質層と負極活物質
層との位相差は５ｍｍ以内（典型的には３ｍｍ以内、例えば３ｍｍ程度）とすることが好
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【００７０】
　さらに、位相差の同じ例１と例４、例７と例１０、例２と例５、例８と例１１をそれぞ
れ比較すると、正極活物質層または負極活物質層における端部領域の空隙率Ｖ１をより高
く（換言すれば中央領域の空隙率Ｖ２と端部領域との空隙率Ｖ１の差（Ｖ１－Ｖ２）をよ
り大きく）することで、一層ＳＯＣ低下速度を小さく抑えることができた。このことから
、正極活物質層または負極活物質層において、中央領域の空隙率Ｖ２と端部領域の空隙率
Ｖ１との差は、５体積％以上（典型的には１０体積％以上）とすることが好ましいことが
わかった。
　また、例１と例２、例４と例５、例７と例８、例１０と例１１をそれぞれ比較すると、
端部領域を設けることによる金属元素溶出抑制効果は、正極活物質層でより高いことがわ
かった。これは、正極活物質層の方がもともとの空隙率（中央領域の空隙率Ｖ２）が小さ
いため、効果が顕著に表れたものと考えられる。
　また、正極活物質層および負極活物質層の両方に端部領域を設けた例３と、いずれか一
方の活物質層にのみ端部領域を設けた例１，２とを比較すると、例３の方がＳＯＣ低下速
度が小さく抑えられていた。このことから、端部領域は、上記正極活物質層および上記負
極活物質層の両方に形成されていることが特に好ましいことがわかった。
【００７１】
　以上、本発明を詳細に説明したが、上記実施形態は例示にすぎず、ここで開示される発
明には上述の具体例を様々に変形、変更したものが含まれる。
【符号の説明】
【００７２】
１０　　正極シート（正極）
１２　　正極集電体
１４　　正極活物質層
１６　　正極活物質層非形成部（正極側はみ出し部分）
２０　　負極シート（負極）
２２　　負極集電体
２４　　負極活物質層
２６　　負極活物質層非形成部（負極側はみ出し部分）
４０　　セパレータシート（セパレータ）
５０　　電池ケース
５２　　電池ケース本体
５４　　蓋体
５５　　安全弁
７０　　正極端子
７２　　負極端子
８０　　捲回電極体
１００　非水電解質二次電池
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