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【 国 際 公 開 番 号 】 W O 2 0 2 2 / 1 8 1 6 0 8
【 出 願 番 号 】 特 願 2 0 2 3 - 5 0 2 4 3 5 ( P 2 0 2 3 - 5 0 2 4 3 5 )
【 国 際 特 許 分 類 】
   Ｈ ０ １ Ｇ 1 1 / 2 6 ( 2 0 1 3 . 0 1 )
   Ｈ ０ １ Ｇ 1 1 / 4 2 ( 2 0 1 3 . 0 1 )
   Ｈ ０ １ Ｇ 1 1 / 6 2 ( 2 0 1 3 . 0 1 )
【 Ｆ Ｉ 】
　 Ｈ ０ １ Ｇ 1 1 / 2 6 　 　 　 　 　 　 　
　 Ｈ ０ １ Ｇ 1 1 / 4 2 　 　 　 　 　 　 　
　 Ｈ ０ １ Ｇ 1 1 / 6 2 　 　 　 　 　 　 　
　
【 手 続 補 正 書 】
【 提 出 日 】 令 和 5 年 7 月 2 1 日 ( 2 0 2 3 . 7 . 2 1 )
【 手 続 補 正 １ 】
【 補 正 対 象 書 類 名 】 特 許 請 求 の 範 囲
【 補 正 対 象 項 目 名 】 全 文
【 補 正 方 法 】 変 更
【 補 正 の 内 容 】
【 特 許 請 求 の 範 囲 】
【 請 求 項 １ 】
　 正 極 、 負 極 お よ び リ チ ウ ム イ オ ン 伝 導 性 の 電 解 質 を 含 み 、
　 前 記 負 極 は 、 負 極 集 電 体 と 、 前 記 負 極 集 電 体 に 担 持 さ れ た 負 極 材 料 層 と 、 を 具 備 し 、
　 前 記 負 極 材 料 層 は 、 リ チ ウ ム イ オ ン が 可 逆 的 に ド ー プ さ れ る 負 極 活 物 質 を 含 み 、
　 前 記 負 極 活 物 質 は 、 炭 素 材 料 を 含 み 、
　 前 記 負 極 材 料 層 の 表 層 部 は 、 被 膜 領 域 を 有 し 、
　 前 記 被 膜 領 域 に 対 す る Ｘ 線 光 電 子 分 光 法 で 測 定 し た Ｏ １ ｓ ス ペ ク ト ル は 、 束 縛 エ ネ ル ギ  
ー が ５ ３ ０ ～ ５ ３ ４ ｅ Ｖ の 範 囲 に ピ ー ク を 有 し 、
　 前 記 Ｏ １ ｓ ス ペ ク ト ル に お け る 前 記 ピ ー ク の 強 度 は 、 測 定 位 置 が 前 記 被 膜 領 域 の 表 層 か  
ら 内 側 に 向 か う に 従 っ て 増 加 す る 、 電 気 化 学 デ バ イ ス 。
【 請 求 項 ２ 】
　 前 記 被 膜 領 域 に 対 す る Ｘ 線 光 電 子 分 光 法 で 測 定 し た Ｆ １ ｓ ス ペ ク ト ル は 、 束 縛 エ ネ ル ギ  
ー が ６ ８ ４ ． ８ ～ ６ ８ ５ ． ３ ｅ Ｖ の 範 囲 に ピ ー ク を 有 し 、
　 前 記 Ｆ １ ｓ ス ペ ク ト ル に お け る 前 記 ピ ー ク の 強 度 は 、 測 定 位 置 が 前 記 被 膜 領 域 の 表 層 か  
ら 内 側 に 向 か う に 従 っ て 減 少 す る 、 請 求 項 １ に 記 載 の 電 気 化 学 デ バ イ ス 。
【 請 求 項 ３ 】
　 前 記 Ｏ １ ｓ ス ペ ク ト ル に お け る 前 記 ピ ー ク の 頂 点 に お け る ピ ー ク 強 度 Ａ の 前 記 Ｆ １ ｓ ス  
ペ ク ト ル に お け る 前 記 ピ ー ク の 頂 点 に お け る ピ ー ク 強 度 Ｂ に 対 す る 比 Ａ ／ Ｂ は 、 測 定 位 置  
が 前 記 被 膜 領 域 の 表 層 か ら 内 側 に 向 か う に 従 っ て 増 加 し た 後 減 少 し 、
　 前 記 負 極 材 料 層 の 表 層 部 に 対 す る Ｘ 線 光 電 子 分 光 法 で 測 定 し た Ｃ １ ｓ ス ペ ク ト ル は 、 前  
記 比 Ａ ／ Ｂ が 極 大 と な る 前 記 被 膜 領 域 の 表 層 か ら の 深 さ で は 、 前 記 炭 素 材 料 の 結 合 に 帰 属  
す る ピ ー ク を 実 質 的 有 さ な い 、 請 求 項 ２ に 記 載 の 電 気 化 学 デ バ イ ス 。
【 請 求 項 ４ 】
　 前 記 電 解 質 は 、 イ ミ ド 系 電 解 質 を 含 む 、 請 求 項 １ ～ ３ の い ず れ か １ 項 に 記 載 の 電 気 化 学  
デ バ イ ス 。
【 請 求 項 ５ 】
　 前 記 イ ミ ド 系 電 解 質 は 、 フ ッ 素 お よ び 硫 黄 を 含 有 す る ア ニ オ ン を 含 む 、 請 求 項 ４ に 記 載  
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の 電 気 化 学 デ バ イ ス 。
【 請 求 項 ６ 】
　 前 記 正 極 は 、 正 極 集 電 体 と 、 前 記 正 極 集 電 体 に 担 持 さ れ た 正 極 材 料 層 と 、 を 具 備 し 、
　 前 記 正 極 材 料 層 は 、 正 極 活 物 質 と し て 炭 素 材 料 を 含 む と と も に 、 分 極 性 電 極 層 を 構 成 す  
る 、 請 求 項 １ ～ ５ の い ず れ か １ 項 に 記 載 の 電 気 化 学 デ バ イ ス 。
【 請 求 項 ７ 】
前 記 正 極 材 料 層 に 含 ま れ る 前 記 炭 素 材 料 の 比 表 面 積 が １ ５ ０ ０ ｍ ２ ／ ｇ 以 上 ２ ５ ０ ０ ｍ ２

／ ｇ 以 下 で あ り 、
前 記 正 極 材 料 層 に 含 ま れ る 前 記 炭 素 材 料 の 平 均 粒 径 が １ ０ μ ｍ 以 下 で あ り 、
前 記 正 極 材 料 層 に 含 ま れ る 前 記 炭 素 材 料 の 全 細 孔 容 積 が ０ ． ５ ｃ ｍ ３ ／ ｇ 以 上 １ ． ５ ｃ ｍ
３ ／ ｇ 以 下 で あ り 、
前 記 正 極 材 料 層 に 含 ま れ る 前 記 炭 素 材 料 の 平 均 細 孔 径 が １ ｎ ｍ 以 上 ３ ｎ ｍ 以 下 で あ る 、 請  
求 項 ６ に 記 載 の 電 気 化 学 デ バ イ ス 。
【 手 続 補 正 ２ 】
【 補 正 対 象 書 類 名 】 明 細 書
【 補 正 対 象 項 目 名 】 ０ ０ ０ ７
【 補 正 方 法 】 変 更
【 補 正 の 内 容 】
【 ０ ０ ０ ７ 】
　 ま た 、 Ｌ ｉ Ｐ Ｆ ６ な ど の フ ッ 素 を 含 有 す る リ ン 酸 塩 を 溶 解 さ せ た 電 解 質 を 用 い る 場 合 、  
Ｌ ｉ Ｐ Ｆ ６ は 水 と の 反 応 性 が 高 く 、 分 解 さ れ 易 い 。 分 解 に よ り 、 フ ッ 化 水 素 （ Ｈ Ｆ ） が 生  
成 す る 。 生 成 さ れ た Ｈ Ｆ は 、 Ｓ Ｅ Ｉ 被 膜 を 崩 壊 さ せ る 。 こ の た め 、 良 質 な Ｓ Ｅ Ｉ 被 膜 が 形  
成 さ れ 難 く 、 デ バ イ ス の 内 部 抵 抗 が 高 く な り 易 い 。
【 手 続 補 正 ３ 】
【 補 正 対 象 書 類 名 】 明 細 書
【 補 正 対 象 項 目 名 】 ０ ０ ０ ９
【 補 正 方 法 】 変 更
【 補 正 の 内 容 】
【 ０ ０ ０ ９ 】
　 本 発 明 の 一 側 面 に 係 る 電 気 化 学 デ バ イ ス は 、 正 極 、 負 極 お よ び リ チ ウ ム イ オ ン 伝 導 性 の  
電 解 質 を 含 み 、 前 記 負 極 は 、 負 極 集 電 体 と 、 前 記 負 極 集 電 体 に 担 持 さ れ た 負 極 材 料 層 と 、  
を 具 備 す る 。 前 記 負 極 材 料 層 は 、 リ チ ウ ム イ オ ン が 可 逆 的 に ド ー プ さ れ る 負 極 活 物 質 を 含  
み 、 前 記 負 極 活 物 質 は 、 炭 素 材 料 を 含 み 、 前 記 負 極 材 料 層 の 表 層 部 は 、 被 膜 領 域 を 有 し 、  
前 記 被 膜 領 域 に 対 す る Ｘ 線 光 電 子 分 光 法 で 測 定 し た Ｏ １ ｓ ス ペ ク ト ル は 、 束 縛 エ ネ ル ギ ー  
が ５ ３ ０ ～ ５ ３ ４ ｅ Ｖ の 範 囲 に ピ ー ク を 有 し 、 前 記 Ｏ １ ｓ ス ペ ク ト ル に お け る 前 記 ピ ー ク  
の 強 度 は 、 測 定 位 置 が 前 記 被 膜 領 域 の 表 層 か ら 内 側 に 向 か う に 従 っ て 増 加 す る 。
【 手 続 補 正 ４ 】
【 補 正 対 象 書 類 名 】 明 細 書
【 補 正 対 象 項 目 名 】 ０ ０ １ ９
【 補 正 方 法 】 変 更
【 補 正 の 内 容 】
【 ０ ０ １ ９ 】
　 本 発 明 の 一 実 施 形 態 に 係 る 電 気 化 学 デ バ イ ス で は 、 Ｏ １ ｓ ス ペ ク ト ル に お い て 、 束 縛 エ  
ネ ル ギ ー が ５ ３ ０ ～ ５ ３ ４ ｅ Ｖ の 範 囲 に 観 測 さ れ る ピ ー ク の 強 度 は 、 測 定 位 置 が 被 膜 領 域  
の 表 層 か ら 内 側 に 向 か う に 従 っ て 増 加 す る 。 こ れ は 、 被 膜 領 域 内 に お い て 、 炭 酸 リ チ ウ ム  
は 、 深 さ 方 向 に お い て 被 膜 領 域 の 中 央 部 お よ び 深 部 （ 負 極 活 物 質 側 ） に 多 く 存 在 す る よ う  
に 偏 っ て 分 布 し て お り 、 被 膜 領 域 の 表 層 に 存 在 す る 炭 酸 リ チ ウ ム の 量 が 低 減 さ れ て い る こ  
と を 意 味 す る 。 こ れ に よ り 、 炭 酸 リ チ ウ ム を 多 く 含 む Ｓ Ｅ Ｉ 被 膜 が 電 解 液 と 接 触 す る こ と  
が 規 制 さ れ 、 リ チ ウ ム イ オ ン の 移 動 抵 抗 を 低 く 維 持 し な が ら 、 Ｓ Ｅ Ｉ 被 膜 の 崩 壊 が 抑 制 さ  
れ る 。



10

20

30

40

50

JP WO2022/181608 A5 2023.11.16(3)

【 手 続 補 正 ５ 】
【 補 正 対 象 書 類 名 】 明 細 書
【 補 正 対 象 項 目 名 】 ０ ０ ２ ０
【 補 正 方 法 】 変 更
【 補 正 の 内 容 】
【 ０ ０ ２ ０ 】
　 こ れ に 対 し 、 Ｆ １ ｓ ス ペ ク ト ル に お い て 、 束 縛 エ ネ ル ギ ー が ６ ８ ４ ． ８ ～ ６ ８ ５ ． ３ ｅ  
Ｖ の 範 囲 に 観 測 さ れ る ピ ー ク の 強 度 は 、 Ｏ １ ｓ ス ペ ク ト ル に お け る 上 記 の 炭 酸 リ チ ウ ム の  
結 合 に 帰 属 さ れ る ピ ー ク の 強 度 が 被 膜 領 域 の 表 層 か ら 内 側 に 向 か う に 従 っ て 増 加 す る 深 さ  
領 域 に お い て 、 測 定 位 置 が 被 膜 領 域 の 表 層 か ら 内 側 に 向 か う に 従 っ て 減 少 し 得 る 。 す な わ  
ち 、 電 解 液 と 接 触 す る 被 膜 領 域 の 表 層 に は 、 フ ッ 化 リ チ ウ ム を 多 く 含 む Ｓ Ｅ Ｉ 被 膜 が 形 成  
さ れ 得 る 。 フ ッ 化 リ チ ウ ム を 多 く 含 む Ｓ Ｅ Ｉ 被 膜 は 電 解 液 に 対 し て 安 定 で あ り 、 Ｓ Ｅ Ｉ 被  
膜 は 崩 壊 し 難 い 。 ま た 、 炭 酸 リ チ ウ ム を 多 く 含 む Ｓ Ｅ Ｉ 被 膜 が 内 側 に 形 成 さ れ て い る た め  
、 フ ッ 化 リ チ ウ ム を 多 く 含 む Ｓ Ｅ Ｉ 被 膜 の 厚 み は 薄 く て よ く 、 リ チ ウ ム イ オ ン の 移 動 抵 抗  
の 増 加 は 抑 制 さ れ る 。
【 手 続 補 正 ６ 】
【 補 正 対 象 書 類 名 】 明 細 書
【 補 正 対 象 項 目 名 】 ０ ０ ２ ７
【 補 正 方 法 】 変 更
【 補 正 の 内 容 】
【 ０ ０ ２ ７ 】
　 こ れ に 対 し 、 炭 酸 リ チ ウ ム を 多 く 含 む 第 ２ 層 の 厚 み は 、 例 え ば １ ｎ ｍ 以 上 で あ れ ば よ く  
、 よ り 長 期 的 な 作 用 を 期 待 す る 場 合 は ５ ｎ ｍ 以 上 と す れ ば よ く 、 よ り 確 実 な 作 用 を 期 待 す  
る 場 合 は １ ０ ｎ ｍ 以 上 と し て も よ い 。 た だ し 、 第 ２ 層 の 厚 さ が ５ ０ ｎ ｍ を 超 え る と 、 第 ２
層 自 体 が 抵 抗 成 分 と な り 得 る 。 よ っ て 、 第 ２ 層 の 厚 さ は ５ ０ ｎ ｍ 以 下 と し て も よ く 、 ３ ０  
ｎ ｍ 以 下 と し て も よ い 。 例 え ば 、 １ ｎ ｍ ～ ５ ０ ｎ ｍ で あ る 。
【 手 続 補 正 ７ 】
【 補 正 対 象 書 類 名 】 明 細 書
【 補 正 対 象 項 目 名 】 ０ ０ ５ ８
【 補 正 方 法 】 変 更
【 補 正 の 内 容 】
【 ０ ０ ５ ８ 】
　 負 極 材 料 層 は 、 負 極 活 物 質 を 必 須 成 分 と し て 含 み 、 任 意 成 分 と し て 、 導 電 剤 、 結 着 剤 な  
ど を 含 む 。 導 電 剤 と し て は 、 カ ー ボ ン ブ ラ ッ ク 、 炭 素 繊 維 な ど が 挙 げ ら れ る 。 結 着 剤 と し  
て は 、 フ ッ 素 樹 脂 、 ア ク リ ル 樹 脂 、 ゴ ム 材 料 、 セ ル ロ ー ス 誘 導 体 な ど が 挙 げ ら れ る 。
【 手 続 補 正 ８ 】
【 補 正 対 象 書 類 名 】 明 細 書
【 補 正 対 象 項 目 名 】 ０ ０ ７ ４
【 補 正 方 法 】 変 更
【 補 正 の 内 容 】
【 ０ ０ ７ ４ 】
　 正 極 材 料 層 は 、 正 極 活 物 質 を 必 須 成 分 と し て 含 み 、 任 意 成 分 と し て 、 導 電 剤 、 結 着 剤 な  
ど を 含 む 。 導 電 剤 と し て は 、 カ ー ボ ン ブ ラ ッ ク 、 炭 素 繊 維 な ど が 挙 げ ら れ る 。 結 着 剤 と し  
て は 、 フ ッ 素 樹 脂 、 ア ク リ ル 樹 脂 、 ゴ ム 材 料 、 セ ル ロ ー ス 誘 導 体 な ど が 挙 げ ら れ る 。
【 手 続 補 正 ９ 】
【 補 正 対 象 書 類 名 】 明 細 書
【 補 正 対 象 項 目 名 】 ０ ０ ８ ９
【 補 正 方 法 】 変 更
【 補 正 の 内 容 】
【 ０ ０ ８ ９ 】
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　 （ 実 施 例 １ ）
　 （ １ ） 正 極 の 作 製
　 厚 さ ３ ０ μ ｍ の ア ル ミ ニ ウ ム 箔 （ 正 極 集 電 体 ） を 準 備 し た 。 一 方 、 正 極 活 物 質 で あ る 活  
性 炭 （ 平 均 粒 径 ５ ． ５ μ ｍ ） ８ ８ 質 量 部 と 、 結 着 剤 で あ る ポ リ テ ト ラ フ ル オ ロ エ チ レ ン ６  
質 量 部 と 、 導 電 剤 で あ る ア セ チ レ ン ブ ラ ッ ク ６ 質 量 部 と を 、 水 に 分 散 さ せ 、 正 極 合 剤 ス ラ  
リ ー を 調 製 し た 。 得 ら れ た 正 極 合 剤 ス ラ リ ー を ア ル ミ ニ ウ ム 箔 の 両 面 に 塗 布 し 、 塗 膜 を 乾  
燥 し 、 圧 延 し て 、 正 極 材 料 層 を 形 成 し 、 正 極 を 得 た 。 正 極 集 電 体 の 長 手 方 向 に 沿 う 端 部 に  
は 、 幅 １ ０ ｍ ｍ の 正 極 集 電 体 露 出 部 を 形 成 し た 。
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