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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　樹脂多孔質基体と、前記樹脂多孔質基体の両面に形成された、融点または熱軟化点が１
５０℃以上である耐熱粒子を含む耐熱絶縁層とを備えた電気デバイス用の耐熱絶縁層付セ
パレータであって、下記数式１で表されるパラメータＸが、０．２０以上である、耐熱絶
縁層付セパレータ：

【数１】

　式中、Ａ’およびＡ”は前記樹脂多孔質基体の両面に形成された各耐熱絶縁層の厚み（
μｍ）であり、この際、Ａ’＞Ａ”であり、Ｃは前記耐熱絶縁層付セパレータの総厚み（
μｍ）である。
【請求項２】
　下記数式２で表されるパラメータＹが０．３～０．７の範囲である、請求項１に記載の
耐熱絶縁層付セパレータ：
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【数２】

　式中、Ｘは上記で定義される通りであり、Ｄは耐熱絶縁層の空隙率（％）である。
【請求項３】
　前記耐熱粒子が、無機酸化物の粒子である、請求項１または２に記載の耐熱絶縁層付セ
パレータ。
【請求項４】
　前記耐熱粒子が、有機樹脂の粒子である、請求項１または２に記載の耐熱絶縁層付セパ
レータ。
【請求項５】
　前記耐熱絶縁層の空隙率は、４０～７０％である、請求項１～４のいずれか１項に記載
の耐熱絶縁層付セパレータ。
【請求項６】
　前記耐熱絶縁層の厚みの合計は５～２００μｍであり、前記耐熱絶縁層の厚みの比（Ａ
’／Ａ”）は１．０３７～１．２である、請求項１～５のいずれか１項に記載の耐熱絶縁
層付セパレータ。
【請求項７】
　請求項１～６のいずれか１項に記載の耐熱絶縁層付セパレータと、
　前記耐熱絶縁層付セパレータの樹脂多孔質基体および耐熱絶縁層の内部に含有される電
解質と、
を備えることを特徴とする、電気デバイス用の電解質層。
【請求項８】
　請求項１～６のいずれか１項に記載の耐熱絶縁層付セパレータを含む、電気デバイス。

【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、耐熱絶縁層付セパレータに関する。
【背景技術】
【０００２】
　近年、地球温暖化に対処するため、二酸化炭素量の低減が切に望まれている。自動車業
界では、電気自動車（ＥＶ）やハイブリッド電気自動車（ＨＥＶ）の導入による二酸化炭
素排出量の低減に期待が集まっており、これらの実用化の鍵を握るモータ駆動用二次電池
などの電気デバイスの開発が盛んに行われている。
【０００３】
　特に、リチウムイオン二次電池はそのエネルギー密度の高さや繰り返し充放電に対する
耐久性の高さから、電動車両に好適と考えられ高容量化が更に進む傾向にあり、安全性の
確保がますます重要となってきている。
【０００４】
　リチウムイオン二次電池は、一般に、正極活物質等を正極集電体の両面に塗布した正極
と、負極活物質等を負極集電体の両面に塗布した負極とが、セパレータに電解液または電
解質ゲルを保持した電解質層を介して接続され、電池ケースに収納される構成を有する。
【０００５】
　セパレータとしては、例えば、厚みが２０～３０μｍ程度のポリオレフィン微多孔膜が
多く用いられている。しかしながら、このようなポリオレフィン微多孔膜は、電池内温度
上昇による熱収縮と、これに伴う短絡が生じる可能性がある。
【０００６】
　そのため、セパレータの熱収縮を抑制するために、樹脂の微多孔膜の表面に、耐熱性多
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孔質層を積層させた耐熱絶縁層付セパレータが開発されている。例えば、特許文献１には
、このようなセパレータを巻回型リチウムイオン電池に用い、電池内温度上昇による熱収
縮が抑制されたことが記載されている。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００７】
【特許文献１】国際公開第２００７／０６６７６８号パンフレット
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００８】
　しかしながら、特許文献１に記載されるようなセパレータを、平板積層型非水電解質系
二次電池に適用すると、電池の製造の際にセパレータの端部にカールが発生し、カールし
た部分が折り込まれたまま積層されてしまうという問題が生じることがわかった。特に電
気自動車に用いられるような大型の電池の場合、一部材の面積が大きいため、わずかなひ
ずみでも操作中に不具合につながることがあり、歩留まりが大幅に低下してしまう。
【０００９】
　そこで本発明は、耐熱絶縁層付セパレータにおいてカールの発生を抑制し、信頼性の高
い電気デバイスを安定して製造することを可能にする手段を提供することを目的とする。
【課題を解決するための手段】
【００１０】
　本発明者らは、上記の課題に鑑み、鋭意研究を積み重ねた。その結果、樹脂多孔質基体
の両面に耐熱絶縁層を積層した電気デバイス用の耐熱絶縁層付セパレータにおいて、それ
ぞれの耐熱絶縁層の厚みおよび耐熱絶縁層付セパレータの総厚みを特定の関係に制御する
ことによって、上記課題が解決されることを見出した。
【００１１】
　すなわち本発明は、樹脂多孔質基体と、前記樹脂多孔質基体の両面に形成された、融点
または熱軟化点が１５０℃以上である耐熱粒子を含む耐熱絶縁層とを備えた電気デバイス
用の耐熱絶縁層付セパレータであって、下記数式１で表されるパラメータＸが、０．１５
以上である、耐熱絶縁層付セパレータである。
【００１２】
【数１】

【００１３】
　式中、Ａ’およびＡ”は前記樹脂多孔質基体の両面に形成された各耐熱絶縁層の厚み（
μｍ）であり、この際、Ａ’≧Ａ”であり、Ｃは前記耐熱絶縁層付セパレータの総厚み（
μｍ）である。
【発明の効果】
【００１４】
　本発明によれば、耐熱絶縁層付セパレータにおいて、両面の耐熱絶縁層の厚みおよび総
厚みを制御することによって、両面の耐熱絶縁層の収縮応力のバランスが改善される。ま
た、樹脂多孔質基体の内部応力と耐熱絶縁層の収縮応力とのバランスが改善される。その
ため、積層時にカールが発生しにくくなり、信頼性の高い電気デバイスを安定して製造す
ることができる。
【図面の簡単な説明】
【００１５】
【図１】本発明の代表的な一実施形態である平板積層型の非双極型リチウムイオン二次電
池の概要を模式的に表した断面概略図である。
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【図２】本発明の一実施形態による耐熱絶縁層付セパレータの概略を示す模式図である。
【図３】本発明の一実施形態による耐熱絶縁層付セパレータの概略を示す模式図である。
【図４】本発明の代表的な一実施形態である平板積層型の非双極型リチウムイオン二次電
池の外観を模式的に表した斜視図である。
【図５】実施例におけるカール高さの測定方法を説明する模式図である。
【図６】実施例および比較例で作製したセパレータについて、パラメータＸの値とカール
高さとの関係を示すグラフである。
【図７】実施例および比較例で作製したセパレータについて、パラメータＹの値とカール
高さおよび電池のレート特性との関係を示すグラフである。
【発明を実施するための形態】
【００１６】
　以下、図面を参照しながら、本発明の電気デバイス用の耐熱絶縁層付セパレータおよび
これを用いてなる電気デバイスの実施形態を説明する。但し、本発明の技術的範囲は、特
許請求の範囲の記載に基づいて定められるべきであり、以下の形態のみには制限されない
。なお、図面の説明において同一の要素には同一の符号を付し、重複する説明を省略する
。また、図面の寸法比率は、説明の都合上誇張されており、実際の比率とは異なる場合が
ある。
【００１７】
　本発明の代表的な一実施形態である電気デバイス用の耐熱絶縁層付セパレータおよびこ
れを用いてなる電気デバイスでは、大型の平板積層型の電気デバイスであっても各要素の
積層時に不具合を生じにくく、生産性が向上しうる。そのため本実施形態の耐熱絶縁層付
セパレータを用いてなる電気デバイス、特に非水電解質系二次電池は、車両の駆動電源用
や補助電源用として優れている。
【００１８】
　すなわち、本実施形態の電気デバイスは、以下に説明する本実施形態の電気デバイス用
の耐熱絶縁層付セパレータを用いてなるものであればよく、他の構成要素に関しては、特
に制限されるべきものではない。本実施形態では、電気デバイスとしてリチウムイオン電
池を例示して説明する。
【００１９】
　例えば、リチウムイオン電池の使用形態としては、リチウムイオン一次電池およびリチ
ウムイオン二次電池のいずれに用いてもよい。好ましくは高サイクル耐久性にも優れるこ
とから、リチウムイオン二次電池として車両の駆動電源用等や携帯電話などの携帯機器向
け等に利用するのが望ましい。
【００２０】
　上記耐熱絶縁層付セパレータは、平板積層型（扁平型）電池に適用し得るものである。
平板積層型（扁平型）電池構造を採用することで簡単な熱圧着などのシール技術により長
期信頼性を確保でき、コスト面や作業性の点では有利である。
【００２１】
　また、リチウムイオン電池内の電気的な接続形態（電極構造）で見た場合、非双極型（
内部並列接続タイプ）電池および双極型（内部直列接続タイプ）電池のいずれにも適用し
得るものである。
【００２２】
　リチウムイオン電池内の電解質層の種類で区別した場合には、電解質層に非水系の電解
液等の溶液電解質を用いた溶液電解質型電池、電解質層に高分子ゲル電解質を用いたゲル
電解質型電池などの電解質層にも適用し得る。
【００２３】
　したがって、以下の説明では、本実施形態のリチウムイオン電池用の耐熱絶縁層付セパ
レータを用いてなる非双極型（内部並列接続タイプ）リチウムイオン二次電池につき図面
を用いて簡単に説明する。但し、本発明の技術的範囲がこれらに制限されるべきものでは
ない。
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【００２４】
　＜電池の全体構造＞
　図１は、本発明の代表的な一実施形態である、平板積層型（扁平型）のリチウムイオン
二次電池（以下、単に「積層型電池」ともいう）の全体構造を模式的に表した断面概略図
である。
【００２５】
　図１に示すように、本実施形態の積層型電池１０は、実際に充放電反応が進行する略矩
形の発電要素２１が、外装体であるラミネートシート２９の内部に封止された構造を有す
る。ここで、発電要素２１は、正極集電体１１の両面に正極活物質層１３が配置された正
極と、セパレータに電解液または電解質ゲルが保持された電解質層１７と、負極集電体１
２の両面に負極活物質層１５が配置された負極とを積層した構成を有している。具体的に
は、１つの正極活物質層１３とこれに隣接する負極活物質層１５とが、電解質層１７を介
して対向するようにして、負極、電解質層および正極がこの順に積層されている。
【００２６】
　これにより、隣接する正極、電解質層および負極は、１つの単電池層１９を構成する。
したがって、図１に示す積層型電池１０は、単電池層１９が複数積層されることで、電気
的に並列接続されてなる構成を有するともいえる。なお、発電要素２１の両最外層に位置
する最外層の正極集電体には、いずれも片面のみに正極活物質層１３が配置されているが
、両面に活物質層が設けられてもよい。すなわち、片面にのみ活物質層を設けた最外層専
用の集電体とするのではなく、両面に活物質層がある集電体をそのまま最外層の集電体と
して用いてもよい。また、図１とは正極および負極の配置を逆にすることで、発電要素２
１の両最外層に最外層の負極集電体が位置するようにし、該最外層の負極集電体の片面ま
たは両面に負極活物質層が配置されているようにしてもよい。
【００２７】
　正極集電体１１および負極集電体１２は、各電極（正極および負極）と導通される正極
集電板２５および負極集電板２７がそれぞれ取り付けられ、ラミネートシート２９の端部
に挟まれるようにしてラミネートシート２９の外部に導出される構造を有している。正極
集電板２５および負極集電板２７は、それぞれ必要に応じて正極リードおよび負極リード
（図示せず）を介して、各電極の正極集電体１１および負極集電体１２に超音波溶接や抵
抗溶接等により取り付けられていてもよい。
【００２８】
　上記で説明したリチウムイオン二次電池は、セパレータに特徴を有する。以下、当該セ
パレータを含めた電池の主要な構成部材について説明する。
【００２９】
　（活物質層）
　活物質層１３または１５は活物質を含み、必要に応じてその他の添加剤をさらに含む。
【００３０】
　正極活物質層１３は、正極活物質を含む。正極活物質としては、例えば、ＬｉＭｎ２Ｏ

４、ＬｉＣｏＯ２、ＬｉＮｉＯ２、Ｌｉ（Ｎｉ－Ｃｏ－Ｍｎ）Ｏ２およびこれらの遷移金
属の一部が他の元素により置換されたもの等のリチウム－遷移金属複合酸化物、リチウム
－遷移金属リン酸化合物、リチウム－遷移金属硫酸化合物などが挙げられる。場合によっ
ては、２種以上の正極活物質が併用されてもよい。好ましくは、容量、出力特性の観点か
ら、リチウム－遷移金属複合酸化物が、正極活物質として用いられる。なお、上記以外の
正極活物質が用いられてもよいことは勿論である。
【００３１】
　負極活物質層１５は、負極活物質を含む。負極活物質としては、例えば、グラファイト
（黒鉛）、ソフトカーボン、ハードカーボン等の炭素材料、リチウム－遷移金属複合酸化
物（例えば、Ｌｉ４Ｔｉ５Ｏ１２）、金属材料、リチウム合金系負極材料などが挙げられ
る。場合によっては、２種以上の負極活物質が併用されてもよい。好ましくは、容量、出
力特性の観点から、炭素材料またはリチウム－遷移金属複合酸化物が、負極活物質として
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用いられる。なお、上記以外の負極活物質が用いられてもよいことは勿論である。
【００３２】
　各活物質層に含まれるそれぞれの活物質の平均粒子径は特に制限されないが、高出力化
の観点からは、好ましくは１～１００μｍ、より好ましくは１～２０μｍである。
【００３３】
　好ましくは、正極活物質層１３および負極活物質層１５は、バインダを含む。
【００３４】
　活物質層に用いられるバインダとしては、特に限定されないが、例えば、ポリエチレン
、ポリプロピレン、ポリエチレンテレフタレート（ＰＥＴ）、ポリエーテルニトリル、ポ
リアクリロニトリル、ポリイミド、ポリアミド、セルロース、カルボキシメチルセルロー
ス（ＣＭＣ）、エチレン－酢酸ビニル共重合体、ポリ塩化ビニル、スチレン・ブタジエン
ゴム（ＳＢＲ）、イソプレンゴム、ブタジエンゴム、エチレン・プロピレンゴム、エチレ
ン・プロピレン・ジエン共重合体、スチレン・ブタジエン・スチレンブロック共重合体お
よびその水素添加物、スチレン・イソプレン・スチレンブロック共重合体およびその水素
添加物などの熱可塑性高分子、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）、テトラフルオロエチレン・ヘキサフルオロプロピレン共重合体（
ＦＥＰ）、テトラフルオロエチレン・パーフルオロアルキルビニルエーテル共重合体（Ｐ
ＦＡ）、エチレン・テトラフルオロエチレン共重合体（ＥＴＦＥ）、ポリクロロトリフル
オロエチレン（ＰＣＴＦＥ）、エチレン・クロロトリフルオロエチレン共重合体（ＥＣＴ
ＦＥ）、ポリフッ化ビニル（ＰＶＦ）等のフッ素樹脂、ビニリデンフルオライド－ヘキサ
フルオロプロピレン系フッ素ゴム（ＶＤＦ－ＨＦＰ系フッ素ゴム）、ビニリデンフルオラ
イド－ヘキサフルオロプロピレン－テトラフルオロエチレン系フッ素ゴム（ＶＤＦ－ＨＦ
Ｐ－ＴＦＥ系フッ素ゴム）、ビニリデンフルオライド－ペンタフルオロプロピレン系フッ
素ゴム（ＶＤＦ－ＰＦＰ系フッ素ゴム）、ビニリデンフルオライド－ペンタフルオロプロ
ピレン－テトラフルオロエチレン系フッ素ゴム（ＶＤＦ－ＰＦＰ－ＴＦＥ系フッ素ゴム）
、ビニリデンフルオライド－パーフルオロメチルビニルエーテル－テトラフルオロエチレ
ン系フッ素ゴム（ＶＤＦ－ＰＦＭＶＥ－ＴＦＥ系フッ素ゴム）、ビニリデンフルオライド
－クロロトリフルオロエチレン系フッ素ゴム（ＶＤＦ－ＣＴＦＥ系フッ素ゴム）等のビニ
リデンフルオライド系フッ素ゴム、エポキシ樹脂等が挙げられる。中でも、ポリフッ化ビ
ニリデン、ポリイミド、スチレン・ブタジエンゴム、カルボキシメチルセルロース、ポリ
プロピレン、ポリテトラフルオロエチレン、ポリアクリロニトリル、ポリアミドであるこ
とがより好ましい。これらの好適なバインダは、耐熱性に優れ、さらに電位窓が非常に広
く正極電位、負極電位双方に安定であり活物質層に使用が可能となる。これらのバインダ
は、単独で用いてもよいし、２種以上を併用してもよい。
【００３５】
　活物質層中に含まれるバインダ量は、活物質を結着することができる量であれば特に限
定されるものではないが、好ましくは活物質層に対して、０．５～１５質量％であり、よ
り好ましくは１～１０質量％である。
【００３６】
　活物質層に含まれうるその他の添加剤としては、例えば、導電助剤、電解質、イオン伝
導性ポリマー等が挙げられる。
【００３７】
　導電助剤とは、正極活物質層または負極活物質層の導電性を向上させるために配合され
る添加物をいう。導電助剤としては、アセチレンブラック等のカーボンブラック、グラフ
ァイト、炭素繊維などの炭素材料が挙げられる。活物質層が導電助剤を含むと、活物質層
の内部における電子ネットワークが効果的に形成され、電池の出力特性の向上に寄与しう
る。
【００３８】
　電解質塩（リチウム塩）としては、Ｌｉ（Ｃ２Ｆ５ＳＯ２）２Ｎ、ＬｉＰＦ６、ＬｉＢ
Ｆ４、ＬｉＣｌＯ４、ＬｉＡｓＦ６、ＬｉＣＦ３ＳＯ３等が挙げられる。
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【００３９】
　イオン伝導性ポリマーとしては、例えば、ポリエチレンオキシド（ＰＥＯ）系およびポ
リプロピレンオキシド（ＰＰＯ）系のポリマーが挙げられる。
【００４０】
　正極活物質層および負極活物質層中に含まれる成分の配合比は、特に限定されない。配
合比は、非水電解質系二次電池についての公知の知見を適宜参照することにより、調整さ
れうる。各活物質層の厚さについても特に制限はなく、電池についての従来公知の知見が
適宜参照されうる。一例を挙げると、各活物質層の厚さは、２～１００μｍ程度である。
【００４１】
　（集電体）
　集電体１１、１２は導電性材料から構成される。集電体の大きさは、電池の使用用途に
応じて決定される。例えば、高エネルギー密度が要求される大型の電池に用いられるので
あれば、面積の大きな集電体が用いられる。本実施形態のリチウムイオン電池は、好まし
くは大型の電池であり、用いられる集電体の大きさは、例えば長辺が１００ｍｍ以上であ
り、好ましくは１００ｍｍ×１００ｍｍ以上であり、より好ましくは２００ｍｍ×２００
ｍｍ以上である。集電体の厚さについても特に制限はない。集電体の厚さは、通常は１～
１００μｍ程度である。集電体の形状についても特に制限されない。図１に示す積層型電
池１０では、集電箔のほか、網目形状（エキスパンドグリッド等）等を用いることができ
る。
【００４２】
　集電体を構成する材料に特に制限はないが、好適には金属が採用されうる。具体的には
、アルミニウム、ニッケル、鉄、ステンレス、チタン、銅などが挙げられる。これらのほ
か、ニッケルとアルミニウムとのクラッド材、銅とアルミニウムとのクラッド材、または
これらの金属の組み合わせのめっき材などが好ましく用いられうる。また、金属表面にア
ルミニウムが被覆されてなる箔であってもよい。なかでも、電子伝導性や電池作動電位の
観点からは、アルミニウム、ステンレス、銅が好ましい。
【００４３】
　（電解質層）
　電解質層１７は、基材としての本実施形態のセパレータの面方向中央部に電解質が保持
されてなる構成を有する。本実施形態のセパレータを用いることで、積層時の端部のカー
ルの発生を抑制することができるため、信頼性の高い電池を安定的に製造することができ
る。
【００４４】
　［耐熱絶縁層付セパレータ（セパレータ）］
　本実施形態では、セパレータとして、樹脂多孔質基体と、前記樹脂多孔質基体の両面に
形成された、融点または熱軟化点が１５０℃以上である耐熱粒子を含む耐熱絶縁層とを備
えた電気デバイス用の耐熱絶縁層付セパレータであって、下記数式１で表されるパラメー
タＸが、０．１５以上である、耐熱絶縁層付セパレータを用いることを特徴とする。
【００４５】
【数２】

【００４６】
　式中、Ａ’およびＡ”は前記樹脂多孔質基体の両面に形成された各耐熱絶縁層の厚み（
μｍ）であり、この際、Ａ’≧Ａ”であり、Ｃは前記耐熱絶縁層付セパレータの総厚み（
μｍ）である。
【００４７】
　本実施形態のセパレータによれば、端部の反り、カールの発生が抑制されうる。そのた
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め、本実施形態のセパレータを用いると、平板積層型の電池の製造工程において、積層歩
留まりが向上しうる。上記パラメータＸの値が０．１５を下回る場合はカールが無視でき
なくなり、特に大型の平板積層型電池を製造する場合、歩留まりが著しく低下する。
【００４８】
　上述の特許文献１に記載のセパレータは、巻回型電池に適用される場合には、セパレー
タにカールが生じることによる積層時の不具合は生じにくい。しかしながら、電気自動車
用のリチウムイオン二次電池などの大型の平板積層型の電池に適用する場合には、一部材
の面積が大きいため、僅かなひずみでも積層操作中に不具合につながる場合がある。例え
ば、図２（ａ）に示すように、大型の平板積層型の電池を作製する場合には、負極５、セ
パレータ１、正極４を積層ハンドを用いて順に搬送し、高速で積層するのが一般的である
。しかしながら、セパレータは比較的柔らかい部材であるため、搬送時に図２（ｂ）のよ
うにセパレータにカールした部分があると、積層体にめくれた状態で積まれてしまう。そ
してめくれた部分が踏み付けられ、カールしてめくれた部分を折り込んで積層されてしま
う。このような場合、セルが短絡してしまうため、歩留まりが大幅に低下し、コストが上
がってしまう。
【００４９】
　本実施形態の耐熱絶縁層付セパレータ１は、図３のように、樹脂多孔質基体２の両面に
耐熱絶縁層３が設けられてなる構造を有する。
【００５０】
　セパレータのカールの原因は、樹脂多孔質基体に耐熱絶縁層を塗工し、温風乾燥などで
加熱乾燥する際の熱応力の残存と考えられる。樹脂多孔質基体に含まれる樹脂は加熱時の
線膨張係数が大きいため、樹脂多孔質基体は加熱乾燥すると伸ばされた状態となる。一方
、耐熱絶縁層３は、融点または熱軟化点が１５０℃以上である耐熱粒子を用いて形成され
る。そのため、加熱乾燥の温度域においては線膨張係数が十分小さく、ほとんど膨張しな
い。そのため、塗工後の加熱乾燥が終わって室温に戻すと、樹脂多孔質層は大きく収縮す
るが、耐熱絶縁層はほとんど収縮しない。結果的に樹脂多孔質層と耐熱絶縁層とで収縮率
の差が発生し、樹脂多孔質層は縮みたがり、耐熱絶縁層はそれに抗する結果、樹脂多孔質
層を内側に巻く形態でカールが発生してしまう。
【００５１】
　そこで本発明者らは、樹脂多孔質層２の両面に耐熱絶縁層３を塗工し、耐熱絶縁層３の
厚みＡ’、Ａ”をできるだけ同一にすることで、樹脂多孔質層２の上下方向の耐熱絶縁層
３の収縮応力のバランスが改善され、カールを抑制しうることを見出した。さらに、セパ
レータの総厚みＣに対する耐熱絶縁層３の厚みＡ’、Ａ”を特定の関係に制御することで
、樹脂多孔質基体２の内部応力と耐熱絶縁層３の収縮応力とのバランスが改善され、カー
ルを十分に抑制しうることを見出した。そして、上記数式１のパラメータＸが０．１５以
上であれば、大きなカールが生じにくくなり、積層操作中にカールを折り込んで積層され
る問題が解決されることを見出した。
【００５２】
　上記数式１で表されるパラメータＸは、樹脂多孔質基体の両面に形成された耐熱絶縁層
の乾燥による収縮応力の差が顕在化するかどうかの指標であり、Ｘの値が小さいほど、耐
熱絶縁層の収縮応力の差が顕在化することを意味する。樹脂多孔質基体の内部応力に対し
て、両面の耐熱絶縁層の収縮応力の差の影響が大きい場合、カールが生じやすい。例えば
、セパレータの総厚みＣに比して耐熱絶縁層の厚みＡ’、Ａ”が小さいほどパラメータＸ
の値は小さくなる。また、両面の耐熱絶縁層の目付けの差が大きいなどの理由で、両面の
耐熱絶縁層の厚みの差が大きい場合、Ｘの値は小さくなる。本実施形態によるセパレータ
においては、上記パラメータＸの値は、０．１５以上であり、好ましくは０．２０以上で
ある。Ｘの値が０．１５を下回る場合、カールの影響が無視できなくなり、大型の平板積
層型電池の製造において歩留まりが著しく低下する。
【００５３】
　本実施形態のセパレータにおいて、好ましくは、下記数式２で表されるパラメータＹが
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、０．３～０．７の範囲である。
【００５４】
【数３】

【００５５】
　式中、Ｘは上記で定義される通りであり、Ｄは耐熱絶縁層の空隙率（％）である。
【００５６】
　上述したように、本実施形態のセパレータにおいては、上記数式１で表されるパラメー
タＸの値が大きいほど、端部のカールが生じにくい。しかしながら、耐熱絶縁層の厚み（
Ａ’、Ａ”）を厚くすると、Ｘの値は大きくなるが、イオン透過性が低下し、レート特性
が低下してしまう。本発明者らは、カールの発生を抑制しつつ、高いレート特性を保つた
めの条件を検討した結果、耐熱絶縁層の厚みに加えて、耐熱絶縁層の空隙率（数式２にお
けるＤ）がレートを支配している因子の一つであることを見出した。カールの発生を抑制
しつつ、高いレート特性を得るためには、２層の耐熱絶縁層が樹脂多孔質基体の両面から
適切な押さえ力で両面均等に押さえていることが重要である。押さえ力が弱すぎたり偏り
がある場合はカールが生じやすく、押さえ力が強すぎる場合は、イオン透過性が低下し、
電池のレート特性が低下しうる。
【００５７】
　上記数式２で表されるパラメータＹは、２層の耐熱絶縁層が樹脂多孔質基体の両面から
どのくらい強く、均等に抑えているかの指標である。例えば、両面の耐熱絶縁層の目付け
の差が大きすぎるなどの理由で樹脂多孔質基体の両面で押さえ力に偏りがある場合は、Ｙ
の値は小さくなる。また、耐熱絶縁層が薄い、または空隙率が大きいために耐熱絶縁層の
押さえ力が弱い場合にもＹの値は小さくなる。さらにセパレータの総厚みＣが大きいほど
、Ｙの値は小さくなる。一方、耐熱絶縁層が厚い、または空隙率が大きいために耐熱絶縁
層の押さえ力が強い場合は、Ｙの値は大きくなる。本実施形態のセパレータにおいては、
上記パラメータＹの値は、好ましくは０．３～０．７であり、より好ましくは０．３５～
０．６５である。Ｙの値が０．３以上であれば、カールが発生しにくい。Ｙの値が０．７
以下であれば、高いレート特性が得られうる。
【００５８】
　なお、上記数式１、２において、耐熱絶縁層の厚みＡ’、Ａ”およびセパレータの総厚
みＣとしては、マイクロゲージを用いて測定された値を用いる。また、耐熱絶縁層の空隙
率Ｄ（％）は、耐熱絶縁層を構成する各成分ｉについて、単位面積あたりの成分ｉの質量
Ｗｉ（ｇ／ｃｍ２）、成分ｉの密度ｄｉ（ｇ／ｃｍ３）、耐熱絶縁層の厚みｔ（ｃｍ）を
用いて、下記数式３から求めることができる。なお、両面の耐熱絶縁層の空隙率が相違す
る場合には、これらの平均値を空隙率Ｄ（％）の値とする。
【００５９】
【数４】

【００６０】
　以下、本実施形態のセパレータについてさらに詳細に説明する。
【００６１】
　[樹脂多孔質基体]
　樹脂多孔質基体としては、例えば、上記電解液を吸収保持する有機樹脂を含む多孔性シ
ート、織布または不織布を挙げることができる。好ましくは、前記多孔性シートは微多孔
質のポリマーで構成される微多孔質膜である。このようなポリマーとしては、例えば、ポ
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リエチレン（ＰＥ）、ポリプロピレン（ＰＰ）などのポリオレフィン；ＰＰ／ＰＥ／ＰＰ
の３層構造をした積層体、ポリイミド、アラミドなどが挙げられる。特に、ポリオレフィ
ン系微多孔質膜は、有機溶媒に対して化学的に安定であるという性質があり、電解液との
反応性を低く抑えることができることから好ましい。
【００６２】
　前記多孔性シートの厚みとしては、用途により異なることから一義的に規定することは
できない。しかし、車両のモータ駆動用二次電池の用途においては、単層あるいは多層で
４～６０μｍであることが望ましい。前記多孔性シートの微細孔径は、最大で１μｍ以下
（通常、十ｎｍ程度の孔径である）、その空隙率は２０～８０％であることが望ましい。
【００６３】
　織布または不織布としては、ポリエチレンテレフタレート（ＰＥＴ）などのポリエステ
ル；ＰＰ、ＰＥなどのポリオレフィン；ポリイミド、アラミドなど従来公知のものが用い
られうる。織布または不織布のかさ密度は、含浸させた電解液により十分な電池特性が得
られるものであればよく、特に制限されるべきものではない。織布または不織布の空隙率
は５０～９０％であることが好ましい。さらに、織布または不織布の厚さは、好ましくは
５～２００μｍであり、特に好ましくは５～１００μｍである。厚さが５μｍ以上であれ
ば電解質の保持性が良好であり、１００μｍ以下であれば抵抗が過度に増大しにくい。
【００６４】
　樹脂多孔質基体の調製方法は特に制限されないが、ポリオレフィン系微多孔質膜の場合
、例えば、ポリオレフィンをパラフィン、流動パラフィン、パラフィン油、テトラリン、
エチレングリコール、グリセリン、デカリンなどの溶剤に溶解させた後、シート状に押し
出し、溶剤を除き、一軸延伸または二軸延伸を行う方法によって調製されうる。
【００６５】
　[耐熱絶縁層（耐熱絶縁多孔層）]
　本実施形態では、耐熱絶縁層を構成する耐熱粒子の材質としては、融点または熱軟化点
が１５０℃以上、好ましくは２４０℃以上である、耐熱性の高いものを用いる。このよう
な耐熱性の高い材質を用いることで、電池内部温度が２００℃前後に達してもセパレータ
の収縮を有効に防止することができる。その結果、電池の電極間ショートの誘発を防ぐこ
とができるため、温度上昇による性能低下が起こりにくい電池が得られうる。
【００６６】
　また、前記耐熱粒子は、電気絶縁性を有し、電解液や耐熱絶縁層の製造の際に用いる溶
媒に対して安定であり、さらに電池の作動電圧範囲において酸化還元されにくい電気化学
的に安定なものであることが好ましい。前記耐熱粒子は、有機粒子であっても無機粒子で
あってもよいが、安定性の観点から無機粒子であることが好ましい。また、前記耐熱粒子
は、分散性の観点から微粒子であることが好ましく、二次粒子径が例えば１００ｎｍ～４
μｍ、好ましくは３００ｎｍ～３μｍ、さらに好ましくは５００ｎｍ～３μｍの微粒子が
用いられうる。前記耐熱粒子の形状も特に制限されず、球状に近い形状であってもよく、
板状、棒状、針状の形態であってもよい。
【００６７】
　融点または熱軟化点が１５０℃以上の無機粒子（無機粉末）としては、特に制限されな
いが、例えば、酸化鉄（ＦｅＯ）、ＳｉＯ２、Ａｌ２Ｏ３、アルミノシリケート（アルミ
ノケイ酸塩）、ＴｉＯ２、ＢａＴｉＯ２、ＺｒＯ２などの無機酸化物；窒化アルミニウム
、窒化ケイ素などの無機窒化物；フッ化カルシウム、フッ化バリウム、硫酸バリウムなど
の難溶性のイオン結晶；シリコン、ダイヤモンドなどの共有結合性結晶；モンモリロナイ
トなどの粘土；などの粒子が挙げられる。前記無機酸化物は、ベーマイト、ゼオライト、
アパタイト、カオリン、ムライト、スピネル、オリビン、マイカなどの鉱物資源由来物質
またはこれらの人造物などであってもよい。また、前記無機粒子は、金属；ＳｎＯ2、ス
ズ－インジウム酸化物（ＩＴＯ）などの導電性酸化物；カーボンブラック、グラファイト
などの炭素質材料；などで例示される導電性材料の表面を、電気絶縁性を有する材料、例
えば、上記の無機酸化物などで被覆することにより電気絶縁性を持たせた粒子であっても
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よい。中でも、無機酸化物の粒子は水分散スラリーとして容易に樹脂多孔質基体上に塗工
することができるため、簡便な方法でセパレータを作製することができ、好適である。無
機酸化物の中でも、Ａｌ2Ｏ3、ＳｉＯ2およびアルミノシリケート（アルミノケイ酸塩）
が特に好ましい。
【００６８】
　融点または熱軟化点が１５０℃以上である有機粒子（有機粉末）としては、架橋ポリメ
タクリル酸メチル、架橋ポリスチレン、架橋ポリジビニルベンゼン、スチレン－ジビニル
ベンゼン共重合体架橋物、ポリイミド、メラミン樹脂、フェノール樹脂、ベンゾグアナミ
ン－ホルムアルデヒド縮合物などの各種架橋高分子粒子や、ポリスルフォン、ポリアクリ
ロニトリル、ポリアラミド、ポリアセタール、熱可塑性ポリイミドなどの耐熱性高分子粒
子などの有機樹脂の粒子が例示できる。また、これらの有機粒子を構成する有機樹脂（高
分子）は、上記例示の材料の混合物、変性体、誘導体、共重合体（ランダム共重合体、交
互共重合体、ブロック共重合体、グラフト共重合体）、架橋体（上記の耐熱性高分子微粒
子の場合）であってもよい。中でも、工業的生産性、電気化学的安定性から、有機粒子と
して架橋ポリメタクリル酸メチル、ポリアラミドの粒子を用いることが望ましい。このよ
うな有機樹脂の粒子を用いることで、樹脂を主体とするセパレータを作製できるため、全
体として軽量な電池が得られうる。
【００６９】
　なお、上述のような耐熱粒子は、１種類を単独で用いてもよく、２種類以上を組み合わ
せて用いてもよい。
【００７０】
　上記耐熱粒子を用いて構成される耐熱絶縁層の厚みとしては、電池の種類や用途などに
応じて適宜決定されるものであり、特に制限されるべきものではなく、例えば、樹脂多孔
質基体の両面に形成される耐熱絶縁層の厚みの合計が５～２００μｍ程度である。また、
電気自動車（ＥＶ）やハイブリッド電気自動車（ＨＥＶ）などのモータ駆動用二次電池な
どの用途においては、樹脂多孔質基体の両面に形成される耐熱絶縁層の厚みの合計が、例
えば５～２００μｍ、好ましくは５～２０μｍ、より好ましくは６～１０μｍである。耐
熱絶縁層の厚みが、かかる範囲にあることで、厚さ方向の機械的強度を高めつつ、高出力
性を確保できる。
【００７１】
　また、樹脂多孔質基体の両面に形成される耐熱絶縁層の厚みの比Ａ’／Ａ”は、数式１
を満たすように設定されればよいが、好ましくは１．２以下であり、より好ましくは１．
１以下である。
【００７２】
　上記耐熱粒子を用いて構成される耐熱絶縁層の空隙率は、特に制限されるものではない
が、イオン伝導性の観点から、好ましくは４０％以上であり、より好ましくは５０％以上
である。また、空隙率が４０％以上であれば、電解液、電解質ゲルの保持性が高められ、
高出力の電池が得られうる。また、前記耐熱絶縁層の空隙率は、好ましくは７０％以下で
あり、より好ましくは６０％以下である。前記耐熱絶縁層の空隙率が７０％以下であれば
、十分な機械的強度が得られ、異物による短絡を防止する効果が高い。
【００７３】
　[製造方法]
　本実施形態のセパレータの製造方法は特に制限されないが、例えば、樹脂多孔質基体の
両面に、融点または熱軟化点が１５０℃以上である耐熱粒子を含有する、スラリー状の耐
熱絶縁層形成用組成物を塗布した後、乾燥する方法が用いられうる。
【００７４】
　耐熱絶縁層形成用組成物は、耐熱粒子を溶媒に分散させたものであり、必要に応じてさ
らに有機バインダなどを含んでもよい。耐熱絶縁層の形状安定性を高めるための有機バイ
ンダとしては、例えば、カルボキシメチルセルロース、ヒドロキシエチルセルロース、ポ
リビニルアルコール、ポリビニルブチラール、ポリビニルピロリドンなどが挙げられる。
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有機バインダを含む場合、前記有機バインダの使用量は、前記耐熱粒子と前記有機バイン
ダとの合計質量に対して、好ましくは１０質量％以下であり、より好ましくは５質量％以
下である。溶媒としては耐熱粒子を均一に分散できるものであれば特に制限されないが、
例えば、水、トルエンなどの芳香族炭化水素、テトラヒドロフランなどのフラン類、メチ
ルエチルケトン、メチルイソブチルケトン、アセトンなどのケトン類、Ｎ－メチルピロリ
ドン、ジメチルアセトアミド、ジメチルホルムアミド、ジメチルスルホキシド、酢酸エチ
ルなどが挙げられる。これらの溶媒に、界面張力を制御する目的で、エチレングリコール
、プロピレングリコール、モノメチルアセテートなどを適宜添加してもよい。特に前記耐
熱粒子として無機酸化物粒子を用いる場合には溶媒として水を用いて水分散スラリーを作
製することで、簡便に耐熱絶縁層を作製することができる。また、耐熱絶縁層形成用組成
物は、固形分濃度３０～６０質量％に調製することが好ましい。
【００７５】
　前記樹脂多孔質基体に耐熱絶縁層形成用組成物を塗布する際の目付けは特に制限されな
いが、好ましくは５～２０ｇ／ｍ２であり、より好ましくは９～１３ｇ／ｍ２である。上
記範囲であれば、適当な空隙率および厚みを有する耐熱絶縁層が得られうる。塗工方法も
特に制限はなく、例えば、ナイフコーター法、グラビアコーター法、スクリーン印刷法、
マイヤーバー法、ダイコーター法、リバースロールコーター法、インクジェット法、スプ
レー法、ロールコーター法などが挙げられる。
【００７６】
　塗布した後の耐熱絶縁層形成用組成物を乾燥させる方法も特に制限されないが、例えば
、温風乾燥などの方法が用いられうる。乾燥温度は、例えば、３０～８０℃であり、乾燥
時間は、例えば、２秒～５０時間である。
【００７７】
　このようにして得られたセパレータの総厚みとしては、特に制限されないが、通常５～
３０μｍ程度であれば使用可能である。コンパクトな電池を得るためには、電解質層とし
ての機能が確保できる範囲で極力薄くすることが好ましく、薄膜化して電池出力の向上に
寄与するためには、セパレータの総厚みは、好ましくは２０～３０μｍであり、より好ま
しくは２０～２５μｍである。
【００７８】
　電解質層としては、本実施形態のセパレータを用いて形成されているものであれば、特
に制限されるものではなく、その使用目的に応じて、イオン伝導性に優れる電解液含有セ
パレータを電解質層として用いることができるほか、高分子ゲル電解質等をセパレータに
含浸、塗布、スプレーなどして形成した電解質層も好適に利用することができる。
【００７９】
　（ａ）電解液含有セパレータ
　本実施形態のセパレータに染み込ませることのできる電解液としては、電解質として、
ＬｉＣｌＯ４、ＬｉＡｓＦ６、ＬｉＰＦ５、ＬｉＢＯＢ、ＬｉＣＦ３ＳＯ３およびＬｉ（
ＣＦ３ＳＯ２）２の少なくとも１種類を用い、溶媒として、エチレンカーボネート（ＥＣ
）、プロピレンカーボネート、ジエチルカーボネート（ＤＥＣ）、ジメチルカーボネート
、メチルエチルカーボネート、１，２－ジメトキシエタン、１，２－ジエトキシエタン、
テトラヒドロフラン、１，３－ジオキソランおよびγ－ブチルラクトンよりなるエーテル
類から少なくとも１種類を用い、前記電解質を前記溶媒に溶解させることにより、電解質
の濃度が０．５～２Ｍに調整されているものであるが、本発明はこれらに何ら制限される
べきものではない。
【００８０】
　上記セパレータとしては、既に説明した本実施形態のセパレータを用いるものであるた
め、ここでの説明は省略する。
【００８１】
　上記セパレータに含浸などにより保持させる電解液量は、セパレータの保液能力範囲ま
で含浸、塗布などさせればよいが、当該保液能力範囲を超えて含浸させてもよい。これは
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、例えば、双極型電池の場合、電解質シール部に樹脂を注入して電解質層からの電解液の
染み出しを防止できるため、該電解質層のセパレータに保液できる範囲であれば含浸可能
である。同様に、非双極型電池の場合、電池要素を電池外装材に封入して電池外装材内部
からの電解液の染み出しを防止できるため、該電池外装材内部に保液できる範囲であれば
含浸可能である。該電解液は、真空注液法などにより注液した後、完全にシールすること
ができるなど、従来公知の方法でセパレータに電解液を含浸させることができる。
【００８２】
　（ｂ）ゲル電解質層
　本発明のゲル電解質層では、本実施形態のセパレータにゲル電解質を含浸、塗布などに
より保持させてなるものである。
【００８３】
　ゲル電解質は、イオン伝導性ポリマーからなるマトリックスポリマーに、上記の液体電
解質（電解液）が注入されてなる構成を有する。マトリックスポリマーとして用いられる
イオン伝導性ポリマーとしては、例えば、ポリエチレンオキシド（ＰＥＯ）、ポリプロピ
レンオキシド（ＰＰＯ）、およびこれらの共重合体等が挙げられる。かようなポリアルキ
レンオキシド系ポリマーには、リチウム塩などの電解質塩がよく溶解しうる。
【００８４】
　ゲル電解質中の上記液体電解質（電解液）の割合としては、特に制限されるべきもので
はないが、イオン伝導度などの観点から、数質量％～９８質量％程度とするのが望ましい
。本実施形態では、電解液の割合が７０質量％以上の、電解液が多いゲル電解質について
、特に効果がある。
【００８５】
　ゲル電解質のマトリックスポリマーは、架橋構造を形成することによって、優れた機械
的強度を発現しうる。架橋構造を形成させるには、適当な重合開始剤を用いて、高分子電
解質形成用の重合性ポリマー（例えば、ＰＥＯやＰＰＯ）に対して熱重合、紫外線重合、
放射線重合、電子線重合等の重合処理を施せばよい。
【００８６】
　電解質層の厚さは、特に限定するものではないが、基本的には本実施形態のセパレータ
の厚さと略同等かあるいは若干厚い程度であり、通常５～３０μｍ程度であれば使用可能
である。
【００８７】
　尚、本発明では、上記電解質層の電解液中には、本発明の作用効果を損なわない範囲内
であれば、従来公知の各種添加剤を含有していてもよい。
【００８８】
　（集電板およびリード）
　電池外部に電流を取り出す目的で、集電板を用いてもよい。集電板は集電体やリードに
電気的に接続され、電池外装材であるラミネートシートの外部に取り出される。
【００８９】
　集電板を構成する材料は、特に制限されず、リチウムイオン二次電池用の集電板として
従来用いられている公知の高導電性材料が用いられうる。集電板の構成材料としては、例
えば、アルミニウム、銅、チタン、ニッケル、ステンレス鋼（ＳＵＳ）、これらの合金等
の金属材料が好ましく、より好ましくは軽量、耐食性、高導電性の観点からアルミニウム
、銅などが好ましい。なお、正極集電板と負極集電板とでは、同一の材質が用いられても
よいし、異なる材質が用いられてもよい。
【００９０】
　正極端子リードおよび負極端子リードに関しても、必要に応じて使用する。正極端子リ
ードおよび負極端子リードの材料は、公知のリチウムイオン二次電池で用いられる端子リ
ードを用いることができる。なお、電池外装材２９から取り出された部分は、周辺機器や
配線などに接触して漏電したりして製品（例えば、自動車部品、特に電子機器等）に影響
を与えないように、耐熱絶縁性の熱収縮チューブなどにより被覆するのが好ましい。
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【００９１】
　（電池外装材）
　電池外装材２９としては、公知の金属缶ケースを用いることができるほか、発電要素を
覆うことができる、アルミニウムを含むラミネートフィルムを用いた袋状のケースが用い
られうる。該ラミネートフィルムには、例えば、ＰＰ、アルミニウム、ナイロンをこの順
に積層してなる３層構造のラミネートフィルム等を用いることができるが、これらに何ら
制限されるものではない。高出力化や冷却性能に優れ、ＥＶ、ＨＥＶ用の大型機器用電池
に好適に利用することができるという観点から、ラミネートフィルムが望ましい。
【００９２】
　なお、上記のリチウムイオン二次電池は、従来公知の製造方法により製造することがで
きる。
【００９３】
　＜リチウムイオン二次電池の外観構成＞
　図４は、平板積層型リチウムイオン二次電池の外観を表した斜視図である。
【００９４】
　図４に示すように、平板積層型リチウムイオン二次電池１０は、長方形状の扁平な形状
を有しており、その両側部からは電力を取り出すための正極集電板２５、負極集電板２７
が引き出されている。発電要素２１は、リチウムイオン二次電池１０の電池外装材２９に
よって包まれ、その周囲は熱融着されており、発電要素２１は、正極集電板２５および負
極集電板２７を外部に引き出した状態で密封されている。発電要素２１は、図１に示す正
極（正極活物質層）１３、電解質層１７および負極（負極活物質層）１５で構成される単
電池層（単セル）１９が複数積層されたものである。
【００９５】
　また、図４に示す集電板２５、２７の取り出しに関しても、特に制限されるものではな
い。正極集電板２５と負極集電板２７とを同じ辺から引き出すようにしてもよいし、正極
集電板２５と負極集電板２７をそれぞれ複数に分けて、各辺から取り出すようにしてもよ
いなど、図４に示すものに制限されるものではない。
【００９６】
　なお、上記実施形態では、電気デバイスとしてリチウムイオン二次電池を例示したが、
これに制限されるわけではなく、他のタイプの二次電池、さらには、一次電池にも適用で
きる。また、電池だけではなく、キャパシタにも適用できる。
【実施例】
【００９７】
　以下、本発明を実施例に基づいて具体的に説明する。なお、本発明の技術的範囲は、こ
れらの実施例のみに限定されることはない。
【００９８】
　＜実施例１＞
　樹脂多孔質基体であるポリエチレン（ＰＥ）微多孔膜（膜厚１８．９μｍ、空隙率４２
％）の両面に耐熱絶縁層用組成物であるアルミノシリケート微粒子（平均二次粒子径１μ
ｍ、融点＞１０００℃）の水分散体（固形分濃度４０質量％）をブレードコータにより塗
布した。その後、温風乾燥して、耐熱絶縁層を形成し、耐熱絶縁層付セパレータを作製し
た。この耐熱絶縁層付セパレータは、幅２００ｍｍで、ロール状に形成した。
【００９９】
　耐熱絶縁層は、片面厚みが２．８μｍ以上になるように塗工したが、厚い側が３．１μ
ｍ、薄い側が２．５μｍで仕上がった。得られた耐熱絶縁層付セパレータは、総厚みが２
４．５μｍであり、耐熱絶縁層の空隙率が４７％であった。
【０１００】
　＜実施例２～１２、比較例１～４＞
　実施例１と同様の手法で、下記表１に示す樹脂多孔質基体、耐熱絶縁層を有するセパレ
ータを作製した。
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【０１０１】
　実施例２、３、６、１１、比較例２では、樹脂多孔質基体として、ポリプロピレン（Ｐ
Ｐ）微多孔膜（空隙率５５％）を用いた。
【０１０２】
　実施例４、５、７、９、１０、比較例３では、樹脂多孔質基体として、ポリエチレン（
ＰＥ）微多孔膜（空隙率５２％）を用いた。
【０１０３】
　実施例８では、樹脂多孔質基体としてポリエチレンテレフタレート（ＰＥＴ）製の不織
布（膜厚１１．１μｍ、空隙率４８％）を用いた。
【０１０４】
　比較例１、４、５では、樹脂多孔質基体として、ポリエチレン（ＰＥ）微多孔膜（空隙
率４２％）を用いた。
【０１０５】
　実施例２～７、比較例２、３では、耐熱粒子として、実施例１のアルミノシリケートに
代えて高純度アルミナ粒子（平均二次粒子径１．５μｍ、融点＞１０００℃）を用いた。
【０１０６】
　実施例８では、実施例１のアルミノシリケート水分散体に代えてコロイダルシリカ粒子
（平均二次粒子径０．４μｍ、融点＞１０００℃）のメチルエチルケトン分散体（固形分
濃度３０質量％）を用いた。
【０１０７】
　実施例９では、実施例１のアルミノシリケート水分散体に代えて、架橋ポリアクリル酸
メチル粒子（平均二次粒子径１μｍ、熱軟化点約１６０℃）を用いた。
【０１０８】
　実施例１２では、耐熱絶縁層用組成物として、芳香族ポリアミド（アラミド）樹脂のＮ
ＭＰ分散体を用い、多孔質層とするためにエチレングリコールを添加した。
【０１０９】
　＜比較例５＞
　耐熱絶縁層を樹脂多孔質基体の片面に塗布したことを除いては実施例１と同様にしてセ
パレータを作製した。
【０１１０】
　得られた耐熱絶縁層付きセパレータの耐熱絶縁層の厚みＡ’、Ａ”（μｍ）、総厚みＣ
（μｍ）、耐熱絶縁層の空隙率Ｄ（％）を表１にまとめた。
【０１１１】
　＜カール高さ＞
　各実施例および比較例で作製したセパレータのカール高さを以下の手順で測定した。ロ
ール巻き出し先端から図５に示すようにセパレータを略正方形となるように切り出し、除
電ブラシにて２度なでて静電気を除去した。その後、図５のＡ～Ｈの８箇所の６０秒後の
計測水平面の浮き上がりを測定し、その最大値をカール高さ（ｍｍ）とした。丸く巻きこ
んだ場合には、巻いた部分をほどいて上方に伸ばし、その高さを測定値とした。
【０１１２】
　＜電池評価＞
　正極集電体としてアルミニウム箔を、負極集電体として銅箔をそれぞれ準備した。正極
活物質としてコバルトニッケルマンガン酸リチウム（ＬｉＮｉ０．３３Ｃｏ０．３３Ｍｎ

０．３３Ｏ２）を用いて正極活物質スラリーを調製した。一方、負極活物質として人造黒
鉛を用いて負極活物質スラリーを調製した。正極活物質スラリー、および負極活物質スラ
リーを、それぞれ正極集電体であるアルミ箔、および負極集電体である銅箔に塗工し、乾
燥させた後ロールプレスして正極および負極を作製した。上記で作製した正極、負極の間
に各実施例、比較例で作製したセパレータを挟み、非水電解液としてエチレンカーボネー
ト：エチルメチルカーボネート＝１：２（体積比）の混合溶媒に、溶質としてＬｉＰＦ６

を濃度１．０ｍｌ／Ｌとなるように溶解させて調製したものを注入し、ラミネート封止し
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て評価用電池を作製した。
【０１１３】
　電池作製後、初回充放電を行い、電池容量を測定した。初回放電容量は２０ｍＡｈであ
った。本電池において、４.０ｍＡでの放電容量と、５０ｍＡでの放電容量とを測定し、
その比（５０ｍＡでの放電容量／４．０ｍＡでの放電容量）をレート特性（レート比）（
％）とした。
【０１１４】
　結果を表１に示す。また、パラメータＸとカール高さとの関係を図６に、パラメータＹ
とカール高さおよびレート特性との関係を図７に示す。
【０１１５】
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【表１】

【０１１６】
　実施例１～１２で作製したセパレータは、パラメータＸが０．１５以上の値であった。
いずれもカール高さが５ｍｍ以下であり、平板連続積層機で積層した場合も問題はなく、
連続して良品を得られた。ここで、平板連続積層機での積層は、熱刃での切断、多孔吸着
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パットでの搬送、および４点クランプでの積層を含む工程（３秒程度）を数十回繰り返し
て、端部が折り込まれることなく積層されることを確認した。
【０１１７】
　比較例１～４のセパレータでは、平板連続積層機において、電極上へのセパレータ搬送
中にセパレータがしばしばめくれ、積層体にした際にセパレータが踏みつけられた状態で
積層されてしまい、使用不可能になってしまった。特に、片面塗工した比較例５において
は、カットした時点で直ちにカールし、搬送自体が不可能であった。
【０１１８】
　レート特性に関しては、実施例１～９で作製したセパレータでは、パラメータＹが０．
３～０．７であり、８５％を上回る十分な出力が得られた。一方、パラメータＹの値が０
．７を超える実施例１０～１２では、レート特性が８５％を下回り、製品としての性能が
やや不十分であった。
【０１１９】
　以上の結果から、セパレータの総厚みに対する耐熱絶縁層の厚みを調節し、両面の耐熱
絶縁層の厚みのバランスをとることで、カールの発生が抑制できることがわかった。
【０１２０】
　さらに上記の条件に加えて、耐熱絶縁層の厚みや空隙率を調整することで、同時に出力
特性の高い電池が得られることがわかった。
【符号の説明】
【０１２１】
１　　　　　耐熱絶縁層付セパレータ（セパレータ）、
２　　　　　樹脂多孔質基体、
３　　　　　耐熱絶縁層、
４　　　　　正極、
５　　　　　負極、
１０　　　　リチウムイオン二次電池（積層型電池）、
１１　　　　正極集電体、
１２　　　　負極集電体、
１３　　　　正極活物質層、
１５　　　　負極活物質層、
１７　　　　電解質層、
１９　　　　単電池層、
２１　　　　発電要素、
２５　　　　正極集電板、
２７　　　　負極集電板、
２９　　　　電池外装材（ラミネートフィルム）、
Ａ’、Ａ”　耐熱絶縁層の厚み、
Ｃ　　　　　耐熱絶縁層付セパレータの総厚み。
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