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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　非水電解質二次電池を製造する方法であって：
　正極と、負極と、非水電解質と、を用いて電池組立体を構築する工程；
　前記電池組立体を初期充電する工程；
　前記初期充電後の電池組立体を、ＳＯＣ８０％以上の範囲で１５℃以上３０℃以下で６
時間以上放置する低温エージング工程；
　前記低温エージング工程後の電池組立体を、ＳＯＣ８０％以上の範囲で６０℃以上で少
なくとも２０時間放置する高温エージング工程；および
　前記高温エージング工程後の電池組立体を自己放電させる工程； 
を包含する、非水電解質二次電池の製造方法。
【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の製造方法に関する。
【背景技術】
【０００２】
　リチウム二次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二次電池（リチウムイオン二次電池）は、電気自動車、ハイブリッド
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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】
　この種の非水電解質二次電池の製造においては、一般的に、正極と負極とがセパレータ
を介して対向した構造の電極体と、電解質（典型的には、電解液）と、を用いて電池組立
体を構築した後で、当該電池組立体を電池として実際に使用可能な状態に調整するために
、上記正極と上記負極の間に電流を付与する初期充電処理が行われる。そして、かかる初
期充電を行った後の電池組立体を所定の温度条件下（典型的には高温環境下）でエージン
グ処理を施した後、該電池組立体の性能確認（例えばＩＶ抵抗や自己放電特性の検査）を
行うことが一般的である。上記自己放電特性の検査では、所定の充電状態に調整した電池
組立体を一定期間放置し、当該放置（自己放電）期間の電圧降下量を計測することで、該
電池組立体内に微小な内部短絡が生じているか否かを判定する。特許文献１には、初期充
電処理後の電池組立体を所定の温度で所定時間エージング処理する技術に関する記載があ
る。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００４】
【特許文献１】国際公開第２０１１／０２４２５０号
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００５】
　ところで、かかる非水電解質二次電池の製造にあたっては、外部（例えば製造装置の構
成部材）から銅や鉄等の金属異物が混入する場合がある。混入した金属異物は、電池の充
電によって溶解電位を上回るとイオン化され（例えばＣｕ２＋、Ｆｅ２＋となって）、電
解質中に溶出する。この金属イオンは、一般的に負極側に向かって移動し、負極上で還元
されて析出する場合がある。かかる金属の析出物がセパレータを貫通して正極に到達する
と、電池内部に微小な短絡（所謂、内部短絡）が発生する虞がある。内部短絡が発生する
と電池性能が悪化（例えばエネルギー密度が低下）する等の不具合が生じるため、好まし
くない。
【０００６】
　非水電解質二次電池を製造するにあたり、電池組立体を構築し、初期充電を行った後で
上記エージング処理を行うことで、上記電池組立体内部に混入した金属異物を予め負極上
に析出させることができる。これにより、電池使用時において、上記電池内部に混入した
金属異物に起因する内部短絡が発生することを防ぐことができる。
　一方で、エージング処理時に内部短絡が生じた電池は、その後の性能確認（典型的には
自己放電特性の検査）において製造工程における不都合品と判定されるため、製造工程に
おける不良率が増大する虞がある。したがって、電池を量産する観点（製造効率の観点）
からは、エージング処理時における上記電池組立体の内部に混入した金属異物に起因した
内部短絡の発生を低減することが望まれている。
【０００７】
　本発明は、かかる点に鑑みてなされたものであり、その目的は、信頼性の高い（電池内
に混入した金属異物の析出に起因する内部短絡が生じ難い）非水電解質二次電池を効率よ
く量産し得る方法を提供することである。
【課題を解決するための手段】
【０００８】
　上記目的を実現すべく、本発明により、非水電解質二次電池を製造する方法であって、
以下の（ｉ）～（ｖ）の工程を包含する非水電解質二次電池の製造方法が提供される。即
ち、ここで開示される製造方法は、
　（ｉ）正極と、負極と、非水電解質と、を用いて電池組立体を構築する工程；
　（ｉｉ）上記電池組立体を初期充電する工程；
　（ｉｉｉ）上記初期充電後の電池組立体を１５℃以上３０℃以下で６時間以上放置する
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低温エージング工程；
　（ｉｖ）上記低温エージング工程後の電池組立体を、６０℃で少なくとも２０時間放置
する高温エージング工程；および
　（ｖ）上記高温エージング工程後の電池組立体を自己放電させる工程；を包含する。
【０００９】
　エージングを行う温度を低くするほど、電池組立体内部に混入した金属異物が非水電解
質中に溶解する速度を遅くすることができる。これにより、イオン化した金属異物（金属
イオン）は非水電解質中を拡散し、負極上に薄く析出される。
　即ち、上記低温エージングを行うことで、金属異物が存在した部分に対向する負極上に
当該金属異物に由来する析出物が集中的に析出することを軽減し、当該負極上に析出した
析出物によってセパレータが貫通して内部短絡が発生することを抑制することが出来る。
これにより、製造工程における不都合品の発生率（即ち製造工程における不良率）を低減
し、電池の製造効率を向上することができる。
　また、上記低温エージングにおいて上記電池組立体内部に混入した金属異物が溶け残っ
た場合であっても、上記高温エージングを行うことで、当該金属異物を非水電解質中に溶
解し、負極上に予め析出しておくことができる。これにより、電池使用時に内部短絡が発
生することを抑制することができる。
　以上に述べたとおり、本発明によると、電池使用時における内部短絡の発生が抑制され
た非水電解質二次電池を、製造工程上の不良率を抑制して効率よく量産することができる
。
【図面の簡単な説明】
【００１０】
【図１】本発明の一実施態様に係る非水電解質二次電池の製造方法を示すフロー図である
。
【図２】低温エージングの条件（温度および時間）と内部短絡の発生頻度との関係を示す
グラフである。
【図３】セパレータの平均厚みおよび低温エージングの時間が内部短絡の発生頻度に与え
る影響を示すグラフである。
【発明を実施するための形態】
【００１１】
　以下、適宜図面を参照しながら、本発明の一実施形態に係る非水電解質二次電池の製造
方法を詳細に説明する。なお、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。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、厚さ等）は必ずしも実際の寸法関係を反映す
るものではない。
【００１２】
　なお、本明細書において「二次電池」とは、繰り返し充放電可能な電池一般をいい、リ
チウム二次電池、ナトリウム二次電池、ニッケル水素二次電池等のいわゆる化学電池なら
びに電気二重層キャパシタ等の物理電池を包含する用語である。また、本明細書において
「リチウム二次電池」とは、電荷担体（支持塩、支持電解質）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する二次電池をいう。
【００１３】
　ここで開示される非水電解質二次電池の製造方法は、図１に示すように、電池組立体構
築工程（Ｓ１０）、初期充電工程（Ｓ２０）、低温エージング工程（Ｓ３０）、高温エー
ジング工程（Ｓ４０）、および、自己放電工程（Ｓ５０）と、を包含する。以下、各工程
について説明する。
【００１４】
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　まず、電池組立体構築工程（Ｓ１０）について説明する。かかる工程は、正極と、負極
と、非水電解質とを用いて電池組立体を構築することを含む。ここで、正極と、負極と、
非水電解質は特に限定されず、一般的な非水電解質二次電池で用いられるものと同様のも
のを特に制限なく使用することができる。特に限定する事を意図するものではないが、こ
こで開示する電池組立体の典型例を、リチウム二次電池を例にして説明する。なお、リチ
ウム二次電池は一例であり、本発明の技術思想は、その他の電荷担体（例えばナトリウム
イオン）を備える他の非水電解質二次電池（例えばナトリウム二次電池）にも適用される
。
【００１５】
　上記電池組立体は、典型的に、正極および負極を用いて電極体を構築し、当該電極体と
非水電解質とを電池ケース（外装体）に収容して構築される。上記電池ケースの形状は特
に限定されず、例えば円筒形状、立方体形状（箱型）等であり得る。かかる電池ケースに
は、典型的に、外部接続用の正負極端子と、電池ケース内の内圧を開放するように設定さ
れた安全弁と、非水電解質をケース内に注入するための注入口とが設けられている。この
ような電池ケースの材質としては、例えば、軽量で熱伝導性の良い金属材料（例えばアル
ミニウム）が好適である。
【００１６】
　また、上記電極体は、正極および負極をセパレータを介して重ねあわせて構築される。
なお、かかる電極体の構成は特に限定されず、例えば、積層型の電極体（積層電極体）、
或いは捲回型の電極体（捲回電極体）であり得る。
【００１７】
　上記負極は、負極集電体と、該負極集電体の片面または両面に形成された少なくとも負
極活物質を含む負極活物質層とを備える。上記負極集電体としては、例えば銅箔等を好適
に使用し得る。上記負極活物質としては、従来からリチウム二次電池に用いられる材料の
一種または二種以上を特に限定なく使用することができる。例えば、少なくとも一部にグ
ラファイト構造（層状構造）を含む粒子状（或いは球状、鱗片状）の炭素材料、リチウム
遷移金属複合酸化物（例えば、Ｌｉ４Ｔｉ５Ｏ１２等のリチウムチタン複合酸化物）、リ
チウム遷移金属複合窒化物等が挙げられる。炭素材料としては、例えば、天然黒鉛、人造
黒鉛（人工黒鉛）、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）
等が挙げられる。或いはまた、コアとしての黒鉛粒子が非晶質（アモルファス）な炭素素
材で被覆（コート）された形態のカーボン粒子であってもよい。なお、負極活物質層は、
活物質以外の成分、例えばバインダや増粘剤等を含み得る。バインダとしては、スチレン
ブタジエンラバー（ＳＢＲ）等を使用し得る。増粘剤としては、例えばカルボキシメチル
セルロース（ＣＭＣ）等を使用し得る。
【００１８】
　このような負極は、例えば負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（
例えば水）に分散させ、ペースト状（スラリー状）の組成物を調製し、該組成物の適当量
を負極集電体の表面に付与した後、乾燥することによって形成することができる。また、
必要に応じて適当なプレス処理を施すことによって負極活物質層の性状（例えば、平均厚
み、活物質密度、空孔率等）を調整し得る。
【００１９】
　上記正極は、正極集電体と、該正極集電体の片面または両面に形成された少なくとも正
極活物質を含む正極活物質層とを備える。上記正極集電体としては、例えばアルミニウム
箔等を好適に使用し得る。上記正極活物質としては、従来からリチウム二次電池に用いら
れる材料の一種または二種以上を特に限定なく使用することができる。例えば層状構造や
スピネル構造等のリチウム複合金属酸化物（例えば、ＬｉＮｉ１／３Ｃｏ１／３Ｍｎ１／

３Ｏ２、ＬｉＮｉＯ２、ＬｉＣｏＯ２、ＬｉＦｅＯ２、ＬｉＭｎ２Ｏ４、ＬｉＮｉ０．５

Ｍｎ１．５Ｏ４、ＬｉＦｅＰＯ４等）が挙げられる。なお、正極活物質層は、活物質以外
の成分、例えば導電材やバインダ等を含み得る。導電材としては、アセチレンブラック（
ＡＢ）等のカーボンブラックやその他（グラファイト等）の炭素材料を好適に使用し得る
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。バインダとしては、ＰＶｄＦ等を使用し得る。
【００２０】
　このような正極は、例えば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（
例えばＮ－メチル－２－ピロリドン）に分散させ、ペースト状（スラリー状）の組成物を
調製し、該組成物の適当量を正極集電体の表面に付与した後、乾燥することによって形成
することができる。また、必要に応じて適当なプレス処理を施すことによって正極活物質
層の性状（例えば、平均厚み、活物質密度、空孔率等）を調整し得る。
【００２１】
　セパレータとしては、例えばポリエチレン（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性シート（フィルム）が挙げられ
る。かかる多孔性シートは、単層構造であってもよく、二層以上の積層構造（例えば、Ｐ
Ｅ層の両面にＰＰ層が積層された三層構造）であってもよい。セパレータの厚み（平均厚
み）は特に限定されないが、正極と負極との絶縁性を確保する観点から、１０μｍ以上の
ものを好適に使用することができる。また、ここで開示する技術によると、厚みの薄いセ
パレータを用いた場合であっても内部短絡の発生を抑制することができるため、例えば、
セパレータの厚み（平均厚み）が３０μｍ未満（典型的には２４μｍ以下）である薄いセ
パレータを好適に使用することができる。薄いセパレータを用いることで、電池ケース内
部の容積に占めるセパレータ体積を減らすことができ、電池の高容量化を実現することが
できる。
【００２２】
　非水電解質の性状は特に限定されず、液状、ゲル状、固体状のものでありうる。典型的
には、有機溶媒（非水溶媒）中に支持塩を含有する非水電解液を用いることができる。か
かる非水電解液は常温（例えば２５℃）で液状を呈し、好ましい一態様では、電池の使用
環境下（例えば０℃～６０℃の温度環境下）で常に液状を呈する。
【００２３】
　非水溶媒としては、一般的なリチウム二次電池の電解液に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）等が例示される。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。
　支持塩としては、一般的なリチウム二次電池と同様のものを使用することができる。例
えば、ＬｉＰＦ６、ＬｉＢＦ４、ＬｉＣｌＯ４、ＬｉＡｓＦ６等（好ましくはＬｉＰＦ６

）のリチウム塩が挙げられる。このような支持塩は、１種を単独で、または２種以上を組
み合わせて用いることができる。また、非水電解質中の支持塩の濃度の好適範囲は０．７
ｍｏｌ／Ｌ～１．３ｍｏｌ／Ｌ（例えば、１．１ｍｏｌ／Ｌ）に設定し得る。
【００２４】
　なお、上記非水電解質中には、本発明の効果を著しく損なわない限りにおいて、上述し
た非水溶媒および支持塩以外の成分（添加剤）を含みうる。かかる添加剤として、例えば
、被膜形成剤（例えばフルオロスルホン酸リチウム等）；ガス発生剤；分散剤；増粘剤；
等の各種添加剤を含み得る。
【００２５】
　次に、初期充電工程（Ｓ２０）について説明する。かかる初期充電工程では、上記電池
組立体を充電処理する。典型的には、該組立体の正極（正極端子）と負極（負極端子）と
の間に外部電源を接続し、所定の電圧まで充電を行う。かかる充電処理は、定電流充電（
ＣＣ充電）により行ってもよく、或いは定電流定電圧充電（ＣＣＣＶ充電）により行って
もよい。定電流充電時の充電レートは特に限定されないが、例えば０．１Ｃ～１０Ｃ（典
型的には１Ｃ～３Ｃ）程度とすればよい。ここで、「１Ｃ」とは、理論容量より予測した
電池容量（Ａｈ）を一時間で充電することができる電流値いうこととする、例えば電池容
量が４Ａｈの場合は１Ｃ＝４Ａである。
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　また、充電処理工程における正負極端子間の電圧（典型的には最高到達電圧）は、使用
する活物質材料や非水溶媒の種類等にも依るが、電池組立体のＳＯＣ（State of Charge
：充電深度）が凡そ８０％以上（典型的には９０～１０５％）の範囲にあるときに示し得
る電圧範囲とすればよい。例えば、４．２Ｖで満充電となる電池では、およそ３．８Ｖ～
４．２Ｖ（例えば３．９５Ｖ～４．０５Ｖ）程度とすることができる。なお、上記充電処
理は一回でもよく、例えば放電処理工程を挟んで、二回以上繰り返し行うこともできる。
【００２６】
　次に、低温エージング工程（Ｓ３０）について説明する。かかる工程では、上記初期充
電工程後の電池組立体を、１５℃以上３０℃以下の温度条件下に所定時間放置（保持）す
ることを含む。例えば、所定の温度に設定した恒温槽（温度制御恒温槽内）に電池組立体
を収容する手段等により、電池組立体を所定の温度条件下に放置（保持）することができ
る。
　ここで、電池組立体を放置（保持）する温度が低すぎると、電池組立体内に混入した金
属異物を非水電解質中に溶解するスピードが遅くなりすぎて、当該金属異物の多くが溶け
残ってしまう場合がある。かかる溶け残った金属異物は後述する高温エージング工程にお
いて非水電解質に溶解されて負極上に局所的に析出しがちであり、内部短絡が発生する原
因となり得る好ましくない。また、上記低温エージング工程において電池組立体を放置（
保持）する温度が高すぎると、電池組立体内に混入した金属異物が非水電解質中に溶解す
るスピードが速くなりすぎて、非水電解質中に溶解した金属異物（金属イオン）の非水電
解質中への分散が不十分となりがちである。このため、非水電解質中に溶解した金属異物
（金属イオン）が負極上に局所的に析出し、内部短絡が発生する虞があるため好ましくな
い。
【００２７】
　上記低温エージング工程において、電池組立体を上記の温度条件下に６時間以上放置（
保持）することで、電池の製造工程において内部短絡の発生を抑制する効果を好適に発揮
することができる。かかる低温エージングを行う時間は、６時間以上であれば特に限定さ
れないが、例えば、１２時間以上（例えば２４時間以上、典型的には４８時間以上）とす
ることができる。なお、電池の製造効率を考慮すると、上記低温エージング工程の時間は
例えば９６時間以下（典型的には７２時間以下）とし得る。
【００２８】
　次に、高温エージング工程（Ｓ４０）について説明する。かかる工程では、上記低温エ
ージング後の電池組立体を、上記低温エージング工程よりも高温の温度条件下に所定時間
放置（保持）することを含む。
【００２９】
　上記高温エージング工程における温度条件および放置時間は特に限定されず、電池の構
成等によって適宜調整して設定すればよい。例えば、上記電池組立体を放置（保持）する
温度条件は、４０℃以上（例えば６０℃以上、典型的には上記６０℃±３℃）とし得る。
かかる高温エージング工程において電池組立体を放置（保持）する温度が高すぎると、電
池組立体の構成材料（例えばセパレータ、非水電解質等）が変質（劣化）してしまうため
好ましくない。このため、上記高温エージング工程における温度条件は、電池組立体の構
成材料のうちで温度上昇により最も変質しやすい材料（典型的にはセパレータ）の耐熱温
度以下の温度、例えば、１００℃以下、（例えば９０℃以下、典型的には８０℃以下）と
し得る。電池組立体を上記の温度条件（高温条件）で保持する方法としては、従来公知の
加熱手段を好ましく用いることができる。例えば、所定の温度に設定した恒温槽（温度制
御恒温槽）等の加熱容器内に電池組立体を収容する、或いは、赤外線ヒーター等の加熱手
段を用いて電池組立体外部から加熱する等の手段により行うことができる。
　また、上記電池組立体を放置（保持）する時間は、例えば１０時間以上（典型的には１
５時間以上）とし得る。かかる電池組立体の放置（保持）時間が長すぎると、電池の製造
に要する時間が延長し、製造効率が低下しがちである。このため、例えば２００時間以下
（典型的には１８０時間以下、一般的には４８時間以下）とし得る。具体的には、２０時
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間（一般的には２０時間±２時間）程度、上記の温度条件下に放置（保持）すればよい。
【００３０】
　なお、上記低温エージング工程および上記高温エージング工程では、電池電圧について
、これらの工程全体に渡って比較的高い端子間電圧範囲および／または比較的高いＳＯＣ
範囲を維持することが好ましい。例えば、ＳＯＣ６５％以上（例えばＳＯＣ８０％以上）
の充電状態の電池組立体を、当該ＳＯＣ範囲を維持して上記低温エージング工程および上
記高温エージング工程を行うことが好ましい。または、例えば４．２Ｖで満充電となる電
池では、正負極間の電圧が凡そ３．７～４．２Ｖにある状態を保つ範囲で上記低温エージ
ング工程および上記高温エージング工程を行うことが好ましい。かかる目的のために、こ
れらの工程では適宜、定電圧充電等の電圧維持手法を採用することもできる。
【００３１】
　次に、自己放電工程（Ｓ５０）について説明する。かかる工程は、上記高温エージング
後の電池組立体を所定の充電深度（典型的には低ＳＯＣ）に調整し、一定時間放置して自
己放電させることを含む。そして、かかる自己放電工程において電圧が低下した電池組立
体を、内部短絡が生じた電池組立体と判断（評価）することが出来る。即ち、自己放電工
程は、電圧降下量（放置前後の電池電圧差）を計測することを含み得る。
【００３２】
　上記自己放電工程は、典型的に、上記高温エージング後の電池組立体を常温域で一定時
間自己放電させる。ここで、「常温」とは、ＪＩＳ　Ｚ８７０３（１９８３）に規定され
た温度（室温、環境温度）を意味する。具体的には、２０℃±１５℃（５℃～３５℃）の
範囲の温度を意味する。ここでは、上記自己放電を行う環境温度を１５℃～２５℃の範囲
に設定することが好ましい。典型的には、自己放電工程の間、例えば、所定の温度に設定
した恒温槽（温度制御恒温槽）等を用いて電池組立体の温度を常に一定に保つことが好ま
しい。また、典型的に、かかる自己放電工程は、例えば数日以上（典型的には２～３日以
上、一般的には５日以上）電池組立体を自己放電させる（放置する）。かかる放置時間は
、製造効率の観点からは２０日以下（より好ましくは１５日以下）が好ましい。例えば、
１０日程度放置すればよい。
【００３３】
　上記自己放電工程において、放電時のレートは、例えば０．１～１０Ｃ程度とし得る。
自己放電処理開始時における正負極端子間の電圧は、電池組立体のＳＯＣが凡そ１０％以
下（典型的には１～１０％、例えば１～５％）の範囲にあるときに示し得る電圧範囲とす
ることができる。例えば、４．２Ｖで満充電となる電池では、凡そ３．１～３．５Ｖの範
囲に調整することが好ましい。或いはまた、上記高温エージング工程後に充電状態の調整
（典型的には放電処理）をすることなく（即ち、上記高温エージング工程終了時の正負極
間端子電圧のまま）、自己放電工程を開始してもよい。例えば４．２Ｖで満充電となる電
池では、正負極間の電圧が凡そ３．７～４．２Ｖにある状態で、自己放電工程を開始して
もよい。なお、放電処理は１回でもよく、例えば充電処理を挟んで２回以上繰り返し行う
こともできる。
【００３４】
　そして、上記自己放電工程で得られた電圧降下量の計測結果に基づいて、良品判定のた
めの基準値を設定する。基準値の設定方法は特に限定されないが、例えば、複数の電池組
立体の電圧降下量の算術平均値、中央値（メジアン）等を採用し得る。そして、かかる基
準値と各電池組立体の電圧降下量との差分を算出し、この差分が所定の閾値以下の場合に
その電池組立体を「内部短絡なし」と判定し、この差分が所定の閾値を越える場合にその
電池組立体を「内部短絡有り」と判定する。閾値としては、対象とする電池の規格等にも
よるが、例えば２σ～４σ程度（σは標準偏差を意味する。）に相当する値を設定するこ
とができる。かかる判定結果に基づいて「内部短絡有り」と判定された電池組立体を取り
除くことで、不具合品が後の工程に流れることを防止し得、信頼性の高い電池を提供する
ことができる。
【００３５】
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　ここで開示される製造方法によると、電池製造時（典型的にはエージング工程）におい
て負極上に金属異物が集中的に析出することを抑制することができ、製造工程における不
良率を低減することができる。また、ここで開示される方法によって製造された非水電解
質二次電池は、信頼性の高い（内部短絡が抑制された）ことを特徴とする。即ち、ここで
開示される製造方法によると、内部短絡が生じにくい二次電池を、効率的に量産すること
ができる。かかる製造方法によって製造される電池は各種用途に利用可能であるが、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）等の車両に搭載される駆動用電源として好適に用いることができる。
【００３６】
　以下、本発明に関するいくつかの実施例（試験例）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。
【００３７】
　以下の材料およびプロセスによって、電池の構築に用いたセパレータの厚み（平均厚み
）、および低温エージング工程の条件（温度条件および時間）が異なるリチウム二次電池
を構築した。なお、ここでは、同じ条件でそれぞれ１０個のリチウム二次電池を構築し、
製造工程上で内部短絡が発生した電池の個数を数えた。
【００３８】
［リチウム二次電池の構築］
　正極活物質としてのＬｉＮｉ１／３Ｃｏ１／３Ｍｎ１／３Ｏ２（ＬＮＣＭ）と、導電材
としてのアセチレンブラック（ＡＢ）と、バインダとしてのポリフッ化ビニリデン（ＰＶ
ｄＦ）とを、ＬＮＣＭ：ＡＢ：ＰＶｄＦ＝９０：８：２の質量比でＮ－メチルピロリドン
（ＮＭＰ）と混合し、ペースト状（スラリー状）の正極活物質層形成用組成物を調製した
。この組成物を、長尺状のアルミニウム箔（正極集電体）の両面に帯状に塗布して乾燥、
プレスすることにより、正極を作製した。
【００３９】
　負極活物質としての黒鉛（Ｃ）と、バインダとしてのスチレンブタジエンゴム（ＳＢＲ
）と、増粘材としてのカルボキシルメチルセルロース（ＣＭＣ）とを、Ｃ：ＳＢＲ：ＣＭ
Ｃ＝９８：１：１の質量比で水中に分散させてペースト状（スラリー状）の負極活物質層
形成用組成物を調製した。この組成物を、長尺状の銅箔（負極集電体）の両面に帯状に塗
布して乾燥、プレスすることにより、負極を作製した。
【００４０】
　上述の方法で作製した正極および負極を、多孔質ポリエチレン層の両面に多孔質ポリプ
ロピレン層が形成された三層構造のセパレータ２枚を介して長尺方向に重ねあわせ、長尺
方向に捲回した後に押しつぶして拉げることで扁平形状の捲回電極体を作製した。ここで
、上記セパレータとしては、平均厚みが１０μｍ、１６μｍ、２４μｍ、または３０μｍ
のものを準備し、それぞれ同じ厚みのものを組み合わせて用いた。ここで、各例に係る電
池組立体について、正極と負極との間に金属異物が混入した状態を再現するため、正極と
負極との間（ここでは正極とセパレータとの間）に平均粒径が５０μｍの銅粉を混入した
。
【００４１】
　次いで、上記捲回電極体と非水電解質とを、角型の電池ケース（アルミニウム製）の内
部に収容し、電池組立体を構築した。上記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Ｅ
Ｃ：ＤＭＣ：ＥＭＣ＝１：１：１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。
【００４２】
　上記のとおりに構築した電池組立体について、初期充電を行った。ここでは、２５℃の
温度環境下において、５Ｃの充電レート（定電流）で、正負極端子間の電圧が３．９７Ｖ
に到達するまで定電流充電（ＣＣ充電）を行った後、電流値が０．２Ｃになるまで定電圧
充電（ＣＶ充電）を行った。次いで、上記初期充電を行った後の電池組立体について、１
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１２時間、２４時間、４８時間、または７２時間放置して低温エージングを行った。そし
て、上記低温エージング後の各電池組立体を、６０℃の温度条件下に２０時間放置して高
温エージングを行った。
【００４３】
　上記高温エージング処理後の各電池組立体を常温域（ここでは凡そ２０℃）まで降温し
た後、該電池組立体を２０℃の温度条件下に５日間放置して自己放電させた。そして、自
己放電前の電圧値から自己放電後の電圧値を差し引くことで電圧降下量を算出し、当該電
圧降下量に基づいて内部短絡の発生を評価した。
【００４４】
　図２に、厚み１６μｍのセパレータを２枚使用して構築した各電池組立体を、異なる温
度条件で低温エージングした際の、低温エージングの時間と内部短絡が発生した電池組立
体の個数との関係を示す。図２に示すように、初期充電後の電池組立体を、高温エージン
グを行うよりも前に、１５℃以上３０℃以下の温度条件下に６時間以上放置して低温エー
ジングすることで、電池の製造工程において内部短絡が発生する頻度が顕著に低下するこ
とを確認した。
【００４５】
　図３に、厚みの異なるセパレータを用いて構築した各電池組立体を２５℃の温度条件下
で低温エージングした際の、低温エージングの時間と内部短絡が発生した電池組立体の個
数との関係を示す。図３に示すように、薄いセパレータ（例えば平均厚みが１０μｍ～２
４μｍ）を用いた電池組立体は、低温エージングを行わない場合に内部短絡の発生頻度が
高かった。しかし、これら薄いセパレータを用いて構築した電池組立体であっても、初期
充電後であって高温エージングを行うよりも前に６時間以上の低温エージングを行うこと
で、電池の製造工程において内部短絡の発生を高度に抑制し得ることを確認した。
　これらの結果から、ここで開示される技術によれば、電池組立体内に混入した金属異物
に起因する内部短絡が高度に抑制された非水電解質二次電池を効率よく（製造工程上の不
良率を抑制して）製造し得ることを確認した。
【００４６】
　以上、本発明を詳細に説明したが、上記実施形態および実施例は例示にすぎず、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。
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