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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　表面にポリマー電解質が形成された正極および負極を積層し、巻回して作製した電池素
子を有するポリマー電池において、
　上記正極および上記負極の巻回終端部に電池素子最外周１周分以上の正極集電体露呈部
および負極集電体露呈部がセパレータを介して対向する集電体対向部を有し、
　上記正極集電体露呈部および上記負極集電体露呈部の少なくとも一方の該正極集電体露
呈部または該負極集電体露呈部と対向する部分全体が、フッ素系ポリマーを含有する皮膜
もしくは保護フィルムからなる被覆材で覆われており、かつ該皮膜もしくは該保護フィル
ムが正極活物質層上から該正極集電体露呈部の端部を全てまたは負極活物質層上から該負
極集電体露呈部の端部を全て覆うように連続して形成されたポリマー電解質で覆われてお
り、
　上記正極集電体露呈部または上記負極集電体露呈部のうち、上記電池素子の最外層とし
て露出する一部分には、上記被覆材が設けられていない
ポリマー電池。
【請求項２】
　表面にポリマー電解質が形成された正極および負極を積層し、巻回して作製した電池素
子を有するポリマー電池において、
　上記正極および上記負極の巻回終端部に電池素子最外周１周分以上の正極集電体露呈部
および負極集電体露呈部がセパレータを介して対向する集電体対向部を有し、
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　上記正極集電体露呈部および上記負極集電体露呈部の少なくとも一方の該正極集電体露
呈部または該負極集電体露呈部と対向する部分全体が、フッ素系ポリマーを含有する皮膜
もしくは保護フィルムからなる被覆材で覆われており、
　上記正極集電体露呈部または上記負極集電体露呈部のうち、上記電池素子の最外層とし
て露出する一部分には、上記被覆材が設けられていない
ポリマー電池。
【請求項３】
　上記皮膜を構成するフッ素系ポリマーが、ポリテトラフルオロエチレン、ポリクロロト
リフルオロエチレン、ポリフッ化ビニリデン、フッ化ビニリデンおよびヘキサフルオロプ
ロピレンの共重合体、またはポリフッ化ビニルから選択される少なくとも一種である
請求項２に記載のポリマー電池。
【請求項４】
　上記フッ素系ポリマーは、変性物質を含有する
請求項３に記載のポリマー電池。
【請求項５】
　上記変性物質が、エチレン、スチレン、ブタジエン、塩化ビニル、酢酸ビニル、アクリ
ル酸、アクリル酸メチル、メチルビニルケトン、アクリルアミド、アクリロニトリル、塩
化ビニリデン、メタクリル酸、メタクリル酸メチル、マレイン酸モノメチル、またはイソ
プレンから選択される少なくとも一種である
請求項４に記載のポリマー電池。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　この発明は、ゲル状電解質または高分子固体電解質等のポリマー電解質層を有するポリ
マー電池に関する。
【背景技術】
【０００２】
　近年、携帯電話、ノートブック型パソコンなどをはじめとする電子機器のコードレス化
、ポータブル化が進み、薄型、小型、軽量の携帯電子機器が次々と開発されている。また
、機器や機能の多様化によって電力使用量が増加しており、それら電子機器のエネルギー
源である電池、特に二次電池の高容量化に対する要求が高まっている。
【０００３】
　従来から使用されてきた二次電池としては、鉛畜電池、ニッケルカドミウム（Ｎｉ－Ｃ
ｄ）電池があり、新たな二次電池としてはニッケル水素（Ｎｉ－ＭＨ）電池やリチウムイ
オン（Ｌｉ－ｉｏｎ）電池が実用化されている。
【０００４】
　さらに、従来電池外装としてはステンレス（ＳＵＳ）管やアルミ（Ａｌ）缶が使われて
いたが、近年、ゲル状電解質や高分子固体電解質を用いることにより、ラミネートフィル
ムを外装とした電池の製品化が可能となった。このラミネートフィルムを用いたリチウム
ポリマー二次電池は、液状の電解質（電解液）を用いた電池と異なり、漏液の心配がなく
、小型、軽量、薄型で高エネルギー密度を有する二次電池が実現可能となった。
【０００５】
　リチウムイオン二次電池は、両面に正極活物質層が形成された帯状の正極と、両面に負
極活物質層が形成された帯状の負極とを、セパレータを介して巻回して電池素子とし、こ
れを外装材に収容して電池とする。上述のようなリチウムポリマー電池の場合は、正極お
よび負極のそれぞれの両面にポリマー電解質層を形成し、巻回後に扁平にして電池素子と
し、これをラミネートフィルムで外装して電池とする。
【０００６】
　これらの電池は保護回路などで過充電を防止することにより、内部短絡を防止する対策
がとられている。また、通常の内部短絡では電池が発熱するだけで、熱暴走には至らない
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ように設計されている。ところが、電池外部からの圧力による圧壊時や釘刺し時には電池
内部に異常発熱が起こり、安全性に欠ける場合のあることが判明した。
【０００７】
　そこで、以下の特許文献１に、帯状の正極と、帯状の負極のそれぞれにおいて、電極の
長さ方向の一端部に両面とも集電体が露呈した正極集電体露呈部および負極集電体露呈部
を設け、この正極集電体露呈部および負極集電体露呈部がセパレータを介して電池の外周
部を１周以上覆った構成が記載されている。
【特許文献１】特開平１１－２３３１４９号公報
【０００８】
　一般に短絡部位の抵抗が十分小さい場合、ジュールの法則より流れる電流は大きくなる
が、発熱量は小さくなる。電池系で短絡部位の抵抗が大きいのは正負極の活物質を介した
短絡であり、抵抗が小さくなるのは正負極の集電体同士の短絡である。したがって、抵抗
が小さい正極集電体－負極集電体の短絡を確実に起こすことができれば、異常発熱するこ
となく電池の安全性が確保される。
【０００９】
　集電体同士の対向が可能な部位は活物質の塗布端部である最外周または最内周である。
外部から損傷が起こることを想定すると、最外周でこの構造をとる必要がある。最外周で
正極集電体と負極集電体とを対向させる場合、正負極の絶縁を確保するためセパレータを
集電体間に配置させることになる。
【００１０】
　特許文献１の電池構成では、外部から圧力がかかった場合に、電池最外周部の正極集電
体露呈部および負極集電体露呈部が短絡し、熱を拡散して電池内部の損傷を最小限に抑え
ることができる。
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【００１１】
　しかしながら、上述のように電極端部に集電体露呈部を設ける電極構造であって、活物
質が塗布された反応部分のみにポリマー電解質を塗布して巻回する電池素子構造である場
合、ポリマー電解質塗布時等に電解質が飛び散って集電体露呈部に付着する場合がある。
活物質層上に塗布されたポリマー電解質とつながっていない電解質の付着部分は、正負極
をセパレータを介して積層した後に局部電池として振る舞い、負極集電体から溶解した銅
イオンが析出する。このため、自己放電による電圧低下が起こり、電池特性が低下する。
また、析出した銅イオンがセパレータを突き破り、正極集電体と接触して短絡が起こる。
【００１２】
　したがって、この発明は上記問題点に鑑み、電池性能および安全性の高いポリマー電池
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】
【００１３】
　上記課題を解決するために、この発明によるポリマー電池では、表面にポリマー電解質
が形成された正極および負極を積層し、巻回して作製した電池素子を有するポリマー電池
において、正極および負極の巻回終端部に電池素子最外周１周分以上の正極集電体露呈部
および負極集電体露呈部がセパレータを介して対向する集電体対向部を設け、この正極集
電体露呈部および負極集電体露呈部の少なくとも一方の正極集電体露呈部または負極集電
体露呈部と対向する部分全体が、フッ素系ポリマーを含有する皮膜からなる被覆材で覆わ
れており、かつ皮膜が正極活物質層上から正極集電体露呈部の端部を全てまたは負極活物
質層上から負極集電体露呈部の端部を全て覆うように連続して形成されたポリマー電解質
で覆われており、正極集電体露呈部または負極集電体露呈部のうち、電池素子の最外層と
して露出する一部分には、被覆材が設けられていない構成とする。
【００１４】
　また、この発明によるポリマー電池では、表面にポリマー電解質が形成された正極およ
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び負極を積層し、巻回して作製した電池素子を有するポリマー電池において、正極および
負極の巻回終端部に電池素子最外周１周分以上の正極集電体露呈部および負極集電体露呈
部がセパレータを介して対向する集電体対向部を設け、この正極集電体露呈部および負極
集電体露呈部の少なくとも一方の正極集電体露呈部または負極集電体露呈部と対向する部
分全体が、フッ素系ポリマーを含有する皮膜からなる被覆材で覆われており、正極集電体
露呈部または負極集電体露呈部のうち、電池素子の最外層として露出する一部分には、被
覆材が設けられていない
構成とする。
【発明の効果】
【００１５】
　この発明によれば、電池電圧の低下を防ぎ内部短絡などの異常時にも電池の急激な発熱
を防ぐことができる。
【発明を実施するための最良の形態】
【００１６】
　以下、この発明の実施形態について図面を参照しながら説明する。
【００１７】
　図１に、この発明を適用して作製した非水電解質電池の構成を示す。図２に詳細に示す
ように、この電池１は電池素子１０がラミネートフィルム４に形成された凹部に収容され
て外装されており、電池素子１０の周辺部を封止することにより作製されている。以下、
電池素子１０の構成について説明する。
【００１８】
　図３に、ラミネートフィルム４に収容される電池素子１０の構造を示す。この電池素子
１０は、帯状の正極１１と、セパレータ１３ａと、正極１１と対向して配された帯状の負
極１２と、セパレータ１３ｂとを順に積層し、長手方向に巻回されており、正極１１およ
び負極１２の両面にはポリマー電解質１４が塗布されている。電池素子１０からは正極１
１と接続された正極端子２ａおよび負極１２と接続された負極端子２ｂが導出されており
（以下、特定の端子を指さない場合は電極端子２とする）、正極端子２ａおよび負極端子
２ｂには後に外装するラミネートフィルム４との接着性を向上させるために、樹脂片であ
るシーラント３ａおよび３ｂ（以下、特定のシーラントを示さない場合はシーラント３と
適宜称する）が被覆されている。
【００１９】
［正極］
　正極は、正極活物質を含有する正極活物質層が、正極集電体の両面上に形成されたもの
である。正極集電体としては、例えばアルミニウム（Ａｌ）箔，ニッケル（Ｎｉ）箔ある
いはステンレス箔などの金属箔により構成されている。
【００２０】
　正極活物質層は、例えば正極活物質と、導電剤と、結着剤とを含有して構成されている
。ここで、正極活物質、導電剤、結着剤および溶剤は、均一に分散していればよく、その
混合比は問わない。
【００２１】
　正極活物質としては、目的とする電池の種類に応じて、金属酸化物、金属硫化物または
特定の高分子を用いることができる。例えばリチウムイオン電池を構成する場合、ＬｉX

ＭＯ2（式中、Ｍは、一種以上の遷移金属を表し、ｘは、電池の充放電状態によって異な
り、通常０．０５以上１．１０以下である）を主体とする、リチウムと遷移金属との複合
酸化物が用いられる。リチウム複合酸化物を構成する遷移金属としては、コバルト（Ｃｏ
），Ｎｉ，マンガン（Ｍｎ）等が用いられる。
【００２２】
　このようなリチウム複合酸化物として、具体的には、ＬｉＣｏＯ2、ＬｉＮｉＯ2、Ｌｉ
Ｍｎ2Ｏ4、ＬｉＮｉyＣｏ1-yＯ2（０＜ｙ＜１）等が挙げられる。また、遷移金属元素の
一部を他の元素に置換した固溶体も使用可能である。ＬｉＮｉ0.5Ｃｏ0.5Ｏ2、ＬｉＮｉ0
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.8Ｃｏ0.2Ｏ2等がその例として挙げられる。これらのリチウム複合酸化物は、高電圧を発
生でき、エネルギー密度が優れたものである。さらに、正極活物質としてＴｉＳ2、Ｍｏ
Ｓ2、ＮｂＳｅ2、Ｖ2Ｏ5等のリチウムを有しない金属硫化物または酸化物を使用しても良
い。これらの正極活物質は、単独で用いるか、もしくは複数種を混合して用いてもよい。
【００２３】
　また、導電剤としては、例えばカーボンブラックあるいはグラファイトなどの炭素材料
等が用いられる。また、結着剤としては、例えばポリフッ化ビニリデン、ポリテトラフル
オロエチレン、ポリビニリデンフルオライド等が用いられる。また、溶剤としては、例え
ばＮ－メチル－２－ピロリドン（ＮＭＰ）等が用いられる。
【００２４】
　上述の正極活物質、結着剤、導電剤を均一に混合して正極合剤とし、この正極合剤を溶
剤中に分散させてスラリー状にする。次いで、このスラリーをドクターブレード法等によ
り正極集電体上に均一に塗布する。
【００２５】
　このとき、図４に示すように、巻回前の正極１１において、正極集電体１１ａの両面の
一部分に正極合剤の未塗布部（以下、正極集電体露呈部と適宜称する）１５ａを設ける。
図４において、Ａ側を巻回体の巻始め端部、Ｂ側を巻回終端部とすると、巻回終端部に正
極集電体露呈部１５ａが形成されるようにして正極合剤が塗布される。この正極集電体露
呈部１５ａは、負極１２およびセパレータ１３と共に積層し、巻回した電池素子１０にお
いて、正極集電体露呈部１５ａが最外周部分を１周以上覆うようにして形成される。
【００２６】
　このようにするために、正極１１の一方の面には１周分以上の正極集電体露呈部１５ａ
を設け、もう一方の面にはさらに１周分多い２周分以上の正極集電体露呈部１５ａを設け
る。これにより、巻回後の電池素子１０において、正極集電体露呈部１５ａおよび負極集
電体露呈部１５ｂの対向部分が１周分以上形成される。
【００２７】
　このようにして正極集電体露呈部１５ａを設けるようにして正極合剤を塗布した後、高
温で乾燥させて溶剤を飛ばすことにより正極活物質層が形成される。
【００２８】
　正極１１は正極集電体１１ａの一端部にスポット溶接または超音波溶接で接続された正
極端子２ａを有している。この正極端子は金属箔、網目状のものが望ましいが、電気化学
的および化学的に安定であり、導通がとれるものであれば金属でなくとも問題はない。正
極端子の材料としては、例えばＡｌ等が挙げられる。
【００２９】
［負極］
　負極は、負極活物質を含有する負極活物質層が、負極集電体の両面上に形成されたもの
である。負極集電体としては、例えば銅（Ｃｕ）箔，Ｎｉ箔あるいはステンレス箔などの
金属箔により構成されている。
【００３０】
　負極活物質層は、例えば負極活物質と、必要であれば導電剤と、結着剤とを含有して構
成されている。これらを均一に混合して負極合剤とし、この負極合剤を溶剤中に分散させ
てスラリー状にする。次にこのスラリーをドクターブレード法等により負極集電体上に均
一に塗布し、高温で乾燥させて溶剤を飛ばすことにより形成される。ここで、負極活物質
、導電剤、結着剤および溶剤は、正極活物質と同様に、その混合比は問わない。
【００３１】
　負極活物質としては、リチウム金属、リチウム合金またはリチウムをドープ・脱ドープ
可能な炭素材料または金属系材料と炭素系材料との複合材料が用いられる。具体的に、リ
チウムをドープ・脱ドープ可能な炭素材料としてはグラファイト、難黒鉛化炭素、易黒鉛
化炭素等が挙げられる。より具体的には、熱分解炭素類、コークス類（ピッチコークス、
ニードルコークス、石油コークス）、黒鉛類、ガラス状炭素類、有機高分子化合物焼成体
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（フェノール樹脂、フラン樹脂等を適当な温度で焼成し炭素化したもの）、炭素繊維、活
性炭等の炭素材料を使用することができる。さらに、リチウムをドープ、脱ドープできる
材料としては、ポリアセチレン、ポリピロール等の高分子やＳｎＯ2等の酸化物を使用す
ることができる。
【００３２】
　また、リチウムを合金化可能な材料としては多様な種類の金属等が使用可能であるが、
スズ（Ｓｎ）、コバルト（Ｃｏ）、インジウム（Ｉｎ）、Ａｌ、ケイ素（Ｓｉ）およびこ
れらの合金がよく用いられる。金属リチウムを使用する場合は、必ずしも粉体を結着剤で
塗布膜にする必要はなく、圧延したＬｉ金属箔を集電体に圧着する方法でも構わない。
【００３３】
　結着剤としては、例えばポリフッ化ビニリデン、スチレンブタジエンゴム等が用いられ
る。また、溶剤としては、例えばＮ－メチル－２－ピロリドン、メチルエチルケトン等が
用いられる。
【００３４】
　上述の負極活物質、結着剤、導電剤を均一に混合して負極合剤とし、溶剤中に分散させ
てスラリー状にした後、正極と同様の方法により負極集電体上に均一に塗布する。
【００３５】
　このとき、図４に示す正極１１の場合と同様に、負極集電体１２ａの両面の一部分に負
極合剤の未塗布部（以下、負極集電体露呈部と適宜称する）１５ｂを設ける。この負極集
電体露呈部１５ｂは巻回後の電池素子１０において、最外周部分を１周以上覆うようにし
て形成される。
【００３６】
　負極１２も正極１１と同様に、集電体の一端部にスポット溶接または超音波溶接で接続
された負極端子２ｂを有しており、この負極端子２ｂは電気化学的および化学的に安定で
あり、導通がとれるものであれば金属でなくとも問題はない。負極端子の材料としては、
例えば銅、Ｎｉ等が挙げられる。
【００３７】
　なお、正極端子２ａおよび負極端子２ｂは同じ方向から導出されていることが好ましい
が、短絡等が起こらず電池性能にも問題がなければ、どの方向から導出されていても問題
はない。また、正極端子２ａおよび負極端子２ｂの接続箇所は、電気的接触がとれている
のであれば取り付ける場所、取り付ける方法は上記の例に限られない。
【００３８】
［ポリマー電解質］
　ポリマー電解質としては、高分子固体電解質またはゲル状電解質等を用いることができ
る。以下、電解質について詳細に説明する。
【００３９】
　正極活物質層または負極活物質層に積層されている固体電解質、またはゲル状電解質は
、高分子化合物と電解質塩と溶媒、（ゲル電解質の場合は、さらに可塑剤）からなる溶液
を正極活物質層または負極活物質層に含浸させ、溶媒を除去して固体化またはゲル化した
ものである。正極活物質層または負極活物質層に積層された固体電解質、またはゲル状電
解質は、その一部が正極活物質層または負極活物質層に含浸されて固体化またはゲル化さ
れている。架橋系の場合は、その後、光または熱で架橋して固体化される。
【００４０】
　ゲル状電解質は、可塑剤に電解質塩を添加し、２重量％以上３０重量％以下のマトリク
ス高分子および溶媒を混合した後、電極に塗布し、溶媒を除去することにより得られる。
【００４１】
　ゲル状電解質に用いられる可塑剤としては、エステル類、エーテル類、炭酸エステル類
を単独で用いてもよいし、複数種を所定の組成で混合してもよい。具体的には、エチレン
カーボネート（ＥＣ）、プロピレンカーボネート（ＰＣ）、γ－ブチロラクトン、ジメチ
ルカーボネート、ジエチルカーボネート、エチルメチルカーボネート、ジプロピルカーボ
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ネート、エチルプロピルカーボネート等が挙げられる。
【００４２】
　また、リチウム塩としては通常の電池電解液に用いられる材料を使用することが可能で
ある。具体的には、ＬｉＣｌ、ＬｉＢｒ、ＬｉＩ、ＬｉＣｌＯ3、ＬｉＣｌＯ4、ＬｉＢＦ

4、ＬｉＰＦ6、ＬｉＮＯ3、ＬｉＮ（ＣＦ3ＳＯ2）2、ＬｉＮ（Ｃ2Ｆ5ＳＯ2）2、ＬｉＡｓ
Ｆ6、ＬｉＣＦ3ＳＯ3、ＬｉＣ（ＳＯ2ＣＦ3）3、ＬｉＡｌＣｌ4、ＬｉＳｉＦ6等を挙げる
ことができるが、酸化安定性の点からＬｉＰＦ6、ＬｉＢＦ4が望ましい。これらリチウム
塩は単独で用いても複数種を混合して用いても良い。リチウム塩を溶解する濃度として、
可塑剤中に０．１～３．０ｍｏｌで実施できるが、好ましくは０．５～２．０ｍｏｌ／ｌ
で用いることができる。
【００４３】
　ゲル状電解質を調整するにあたり、このような可塑剤をゲル化するマトリクス高分子と
しては、ゲル状電解質を構成するのに使用されている種々の高分子が利用できる。中でも
酸化還元安定性から、たとえばポリフッ化ビニリデン、またはポリフッ化ビニリデンとヘ
キサフルオロプロピレンとの共重合体などのフッ素系高分子を用いることが望ましい。
【００４４】
　また、溶媒としては揮発しやすい低沸点の溶媒が望ましい。具体的には、ジメチルカー
ボネート、エチルメチルカーボネート等が挙げられる。
【００４５】
　高分子固体電解質は、リチウム塩とそれを溶解する高分子化合物からなり、高分子化合
物としては、ポリ（エチレンオキサイド）や同架橋体などのエーテル系高分子、ポリ（メ
タクリレート）エステル系、アクリレート系、ポリ（ビニリデンフルオロライド）やポリ
（ビニリデンフルオロライド－ｃｏ－ヘキサフルオロプロピレン）などのフッ素系高分子
などを単独、または混合して用いることができるが、酸化還元安定性から、たとえばたと
えばポリフッ化ビニリデン、またはポリフッ化ビニリデンとヘキサフルオロプロピレンと
の共重合体などのフッ素系高分子を用いることが望ましい。
【００４６】
　また、リチウム塩としてはゲル状電解質で用いた材料と同様のものを用いることができ
る。
【００４７】
［セパレータ］
　セパレータは、例えばポリプロピレン（ＰＰ）あるいはポリエチレン（ＰＥ）などのポ
リオレフィン系の材料よりなる多孔質膜、またはセラミック製の不織布などの無機材料よ
りなる多孔質膜により構成されており、これら２種以上の多孔質膜を積層した構造とされ
ていてもよい。中でも、ポリエチレン、ポリプロピレンの多孔質フィルムが最も有効であ
る。
【００４８】
　一般的にセパレータの厚みは５～５０μｍが好適に使用可能であるが、７～３０μｍが
より好ましい。セパレータは、厚すぎると活物質の充填量が低下して電池容量が低下する
とともに、イオン伝導性が低下して電流特性が低下する。逆に薄すぎると、膜の機械的強
度が低下する。
【００４９】
［電池素子の作製］
　上述のようにして作製したポリマー電解質溶液を正極１１および負極１２に均一に塗布
し、正極活物質層および負極活物質層に含浸させた後、常温で保存するか、もしくは乾燥
工程を経てポリマー電解質層１４を形成する。この時、図５に示すように、ポリマー電解
質層１４は正極活物質層１１ｂ上から正極集電体露呈部１５ａの端部を全て覆うように連
続して形成される。また、正極集電体露呈部１５ａが全て覆われるようにポリマー電解質
を塗布するのは負極１２と対向する片面のみでよい。また、他方の面は最外周１周分が巻
回した電池素子１０とラミネートフィルム４との対向部であるため、ラミネートフィルム
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４と対向する部分にはポリマー電解質１４を塗布しなくて良い。さらに、負極１２は正極
１１と異なり、図６に示すように負極活物質層１２ｂ上のみにポリマー電解質１４を塗布
すればよい。
【００５０】
　上述のように、正極１１および負極１２でポリマー電解質１４の塗布部を変えたのは、
ポリマー電解質１４を活物質塗布部から連続して塗布することで局部電池化を防ぎ、銅の
析出を抑制するためであり、正極１１および負極１２を積層することによりポリマー電解
質層１４が正極１１および負極１２のそれぞれに密着するため、いずれか一方の電極にポ
リマー電解質１４を塗布すればよい。今回の電池では巻回終端部分において負極１２より
も正極１１を長く取る構造としたため、正極集電体露呈部１５ａ部分にポリマー電解質１
４を塗布した。
【００５１】
　次いで、ポリマー電解質層１４を形成した正極１１および負極１２を用い、正極１２、
セパレータ１３ａ、負極１２、セパレータ１３ｂの順に積層して巻回し、図７に示すよう
な電池素子１０とする。この時、正極集電体露呈部１５ａおよび負極集電体露呈部１５ｂ
が対向して配置され、電池素子１０の外周部を１周以上覆っている。
【００５２】
　このような電池素子１０を、外装材であるラミネートフィルム４に収容し、電池素子１
０の周囲を熱溶着等で封止して電池とする。ラミネートフィルム４は、金属箔の両面が絶
縁性の樹脂材料で覆われた防湿性、絶縁性を有する多層フィルムからなる。
【００５３】
　金属箔は、外装材の強度向上の他、水分、酸素、光の進入を防ぎ内容物を守る最も重要
な役割を担っており、ステンレスあるいはニッケルメッキを施した鉄等を材料として適宜
用いることができるが、軽さ、伸び性、価格、加工のしやすさからアルミニウム（Ａｌ）
が最も好適である。
【００５４】
　また、電池内側に位置する樹脂層は熱や超音波で溶け、互いに融着する部分であり、ポ
リエチレン（ＰＥ）、無軸延伸ポリプロピレン（ＣＰＰ）、ポリエチレンテレフタレート
（ＰＥＴ）、ナイロン（Ｎｙ）の他、低密度ポリエチレン（ＬＤＰＥ）、高密度ポリエチ
レン（ＨＤＰＥ）、直鎖状低密度ポリエチレン（ＬＬＤＰＥ）が使用可能であり、これら
から複数種類選択して用いることも可能である。
【００５５】
　さらに、電池外側に位置する樹脂層には、電池には外観の美しさや強靱さ、柔軟性など
からナイロン（Ｎｙ）、またはポリエチレンテレフタレート（ＰＥＴ）、ポリエチレン（
ＰＥ）が用いられ、これらから複数種類選択して用いることも可能である。
【００５６】
　このようにして図１のような外観のポリマー電池が作製される。この電池では局部電池
化を防ぎ、負極集電体露呈部１５ｂで銅の析出を抑制することができる。この方法を用い
た場合、ポリマー電解質１４の塗布のみで問題点の解消が可能であり、製造コスト、生産
タクトの観点から非常に好適である。
【００５７】
　また、第２の実施形態として、負極集電体１２である銅箔と、ポリマー電解質１４の接
触を防止して銅の析出を抑制する方法が挙げられる。
【００５８】
　この方法では第１の実施形態と同様に、正極集電体１１ａおよび負極集電体１２ａ上の
巻回終端部が正極集電体露呈部１５ａおよび負極集電体露呈部１５ｂとなるようにして正
極活物質層１１ｂおよび負極活物質層１２ｂを設け、正極集電体露呈部１５ａにポリマー
皮膜２０を形成する。
【００５９】
　フッ素系のポリマーをＮＭＰ（Ｎ－メチル－２－ピロリドン）などの溶媒に１～５％程
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度の濃度で混合し、この混合溶液を正極１１の両面に設けられた正極集電体露呈部１５ａ
に塗布する。この後、１２０℃程度の高温で乾燥することにより、図８に示すように正極
集電体露呈部１５ａ上にポリマー皮膜２０が形成される。
【００６０】
　このとき、ポリマー皮膜２０は正極活物質層１１ｂの端部に乗せるようにして形成し、
正極活物質層１１ｂの端部付近に隙間ができないようにする。また、巻回時に負極１２の
端部よりも長くなるようにし、正極１１および負極１２が接触しないよう構成する。
【００６１】
　フッ素系ポリマーとしてはポリテトラフルオロエチレン、ポリクロロトリフルオロエチ
レン、ポリフッ化ビニリデン、フッ化ビニリデンおよびヘキサフルオロプロピレンの共重
合体、またはポリフッ化ビニルなどを用いることができる。
【００６２】
　また、銅箔との接着性を向上させるために、上述のフッ素系ポリマーに変性物質を混合
することも可能である。変性物質としては、具体的に、エチレン、スチレン、ブタジエン
、塩化ビニル、酢酸ビニル、アクリル酸、アクリル酸メチル、メチルビニルケトン、アク
リルアミド、アクリロニトリル、塩化ビニリデン、メタクリル酸、メタクリル酸メチル、
マレイン酸モノメチル、またはイソプレンなどを用いることができる。
【００６３】
　このようにして作製した負極１２と、正極１１のそれぞれに、ポリマー電解質溶液を塗
布後、常温で保存するか、もしくは乾燥工程を経てポリマー電解質層１４を形成する。ポ
リマー電解質溶液は正極活物質１１ｂおよび負極活物質１２ｂ上に形成すればよい。
【００６４】
　次いで、正極１１、セパレータ１３ａ、負極１２、セパレータ１３ｂを順に積層して巻
回し、図９に示すような電池素子１０とする。さらにこの電池素子１０をラミネートフィ
ルムにて外装し、周囲を封止して電池とした。
【００６５】
　このように、正極および負極の接触を抑制することにより電池内部での自己放電を防止
することができる。この方法では、フッ素系ポリマー混合溶液を塗布後に乾燥させるため
、２～８μｍ程度の非常に薄い皮膜を形成することができ、電池の体積効率を向上させる
。
【００６６】
　さらに、第３の実施形態として、図１０に示すように正極集電体露呈部１５ａを保護フ
ィルム２１で被覆し、銅箔とポリマー電解質の接触を防ぐ方法もある。保護フィルム２１
としては粘着テープを用いることができ、ポリマー電解質１４により損傷を受けにくい材
料を用いたものであれば任意のものが使用可能である。具体的には、ポリプロピレン（Ｐ
Ｐ）またはポリエチレン（ＰＥ）からなる粘着テープが好適である。
【００６７】
　これらの実施形態は単独で用いることが可能であるが、第１の実施形態および第２の実
施形態または第１の実施形態および第３の実施形態を組み合わせて用いることにより、よ
り電圧低下が起こりにくく、安全性の高い電池が得られる。
【実施例】
【００６８】
　以下、実施例によりこの発明を具体的に説明する。まず、以下のようにして試験用電池
を作製する。
【００６９】
＜実施例１＞
　［正極の作製］
　正極活物質としてＬｉＣｏＯ2を用いて正極を作製する。まず、ＬｉＣｏＯ2を得るため
に炭酸リチウムと炭酸コバルトを０．５ｍｏｌ：１ｍｏｌの比率で混合し、９００℃の空
気中で５時間焼成した。次いで、得られたＬｉＣｏＯ2９１重量部と、導電剤として黒鉛
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６重量部と、結着剤としてポリフッ化ビニリデンとヘキサフルオロプロピレンとの共重合
体１０重量部とを混合して正極合剤を調製し、さらにこれをＮ－メチル－２－ピロリドン
に分散させてスラリー状とした。
【００７０】
　次いで、このスラリーを正極集電体である厚さ２０μｍの帯状アルミニウム箔の両面に
均一に塗布した。このとき、正極集電体の一端部の両面に電池素子最外周１周分の正極集
電体露呈部を設けた。次いで、乾燥工程を経てロールプレス機で圧縮成形し、正極とした
。
【００７１】
［負極の作製］
　粉砕した人造黒鉛粉末９０重量部と、結着剤としてポリフッ化ビニリデンとヘキサフル
オロプロピレンとの共重合体１０重量部とを混合して負極合剤を調製し、さらにこれをＮ
－メチル－２－ピロリドンに分散させてスラリー状とした。
【００７２】
　次いで、このスラリーを負極集電体である厚さ１０μｍの帯状銅箔の両面に均一に塗布
した。このとき、負極集電体の一端部の両面に電池素子最外周１周分の負極集電体露呈部
を形成した。次いで、乾燥工程を経て、ロールプレス機で圧縮成形し、負極とした。
【００７３】
［ゲル状電解質］
　エチレンカーボネート（ＥＣ）５０重量部とプロピレンカーボネート（ＰＣ）５０重量
部とを混合し、電解質塩としてＬｉＰＦ6を０．７ｍｏｌ／ｋｇを溶解させた後、重量平
均分子量６０万であるポリフッ化ビニリデンとヘキサフルオロプロピレンとの共重合体を
１０重量部混合した。さらに、ジメチルカーボネートを混合溶解させて電解質溶液を作製
した。
【００７４】
　この電解質溶液を正極および負極の表面に均一に塗布し、正極活物質層および負極活物
質層に含浸させた。この時、正極は正極活物質層および正極集電体露呈部が連続して覆わ
れるように電解質溶液を塗布した。また、負極は負極活物質層上のみに電解質液を塗布し
た。次いで、常温で８時間放置し、ジメチルカーボネートを気化・除去してゲル状電解質
膜を得た。
【００７５】
　次いで、ゲル状電解質膜を形成した正極および負極を、セパレータを介して積層し、巻
回して電池素子を作製した。この電池素子は、厚さ１００μｍのアルミラミネートフィル
ムにより外装し、正極端子および負極端子をアルミラミネートフィルムから導出した後、
電池素子周辺を封止して図７に示すような試験用電池を作製した。なお、図７以下に示す
試験用電池の断面図は実際の巻回数よりも少ない巻回数で示されており、実際は例えば１
０～２０回程度巻回されたものを用いる。
【００７６】
＜実施例２＞
　実施例１と同様に正極および負極を作製した後、正極両面の正極集電体露呈部にポリマ
ー皮膜を形成する。ポリマー皮膜は、Ｎ－メチル－２－ピロリドン９７重量部にポリフッ
化ビニリデン３重量部を混合した溶液を正極集電体露呈部に塗布後、１２０℃雰囲気下で
乾燥して形成した。
【００７７】
　正極集電体露呈部にポリマー皮膜を形成した後、正極活物質層および負極活物質層上に
ポリマー電解質を塗布し、正極および負極をセパレータを介して積層、巻回し、電池素子
を作製した。その後電池素子をラミネートフィルムで外装して図９に示すような試験用電
池とした。
【００７８】
＜実施例３＞
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　実施例１と同様に正極および負極を作製した後、正極両面の正極集電体露呈部に保護フ
ィルムを被覆した。保護フィルムはポリプロピレンからなる厚さ２０μｍの粘着テープを
使用した。次いで、正極活物質層および負極活物質層上にポリマー電解質を塗布した後、
正極および負極をセパレータを介して積層、巻回し、電池素子を作製した。その後電池素
子をラミネートフィルムで外装して図１０に示すような試験用電池とした。
【００７９】
＜比較例１＞
　実施例１と同様に正極および負極を作製した後、正負極共に活物質層部分のみにポリマ
ー電解質層を形成し、セパレータを介して積層、巻回し、電池素子とした後、ラミネート
フィルムで外装して図１１に示すような試験用電池とした。この電池は、最外周の正極集
電体露呈部および負極集電体露呈部の対向部分にセパレータのみが存在する電池である。
【００８０】
＜比較例２＞
　実施例１と同様の材料を用い、正極集電体露呈部および負極集電体露呈部が設けられて
いない正極および負極を作製した。ポリマー電解質は正極活物質層および負極活物質層上
に塗布し、セパレータを介して積層、巻回して電池素子とした後、ラミネートフィルムで
外装して図１２に示すような試験用電池とした。
【００８１】
（１）釘刺し安全試験
　各試験用電池をそれぞれ１０個ずつ用い、２５℃雰囲気下で釘刺し安全試験を行った。
この試験では、各試験用電池を１Ｃの電流で４．５Ｖまで定電流充電を行った後、４．５
Ｖでの定電圧充電を合計３時間行った。次いで各試験電池について鉄釘を６０００ｍｍ／
ｓｅｃで貫通させ、その後の電池の発熱状態を観察した。
【００８２】
　釘刺し試験は、圧壊時や外部短絡時に比べて短絡面積が小さく電流が集中するため、急
激に発熱が起こり、通常の使用条件では生じ得ないような安全性の欠如も見出しうるほど
に苛酷な安全性試験である。したがって、釘刺し試験で安全性が確認できれば、異常使用
時でも十分に安全性が確保されるものと考えられる。
【００８３】
　以下の表１に、釘刺し安全試験の試験結果を示す。各試験用電池は実用の観点から発熱
温度が１５０℃未満のものを良品とし、１５０℃以上になった電池の個数を測定した。
【００８４】
【表１】

【００８５】
　以上の結果より、電池素子最外周に正極集電体露呈部、負極集電体露呈部を対向させた
構造の電池は急激な温度上昇が認められず、安全性が高いことが分かる。
【００８６】
（２）内部ショート率の測定
　各試験用電池をそれぞれ１００個ずつ用い、ショートが発生した個数から内部ショート
率を求めた。なお、内部ショートの判断基準は、各試験用電池を１Ｃの電流で４．２Ｖま
で定電流充電を行った後、４．２Ｖでの定電圧充電を合計３時間行った。その後２５℃雰
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囲気下で一週間保存し、電池電圧が４．１０Ｖ以下に低下したものをショート発生とみな
し、内部ショート率を測定した。
【００８７】
　以下の表２に、内部ショート率の測定結果を示す。
【００８８】
【表２】

【００８９】
　以上の結果より、電池素子最外周の正極集電体、負極集電体の対向部にセパレータのみ
が存在する電池は内部ショートが発生するのに対し、正極集電体、負極集電体の対向部に
ポリマー電解質層やポリマー皮膜、粘着テープ、正負極活物質層が形成された電池は内部
ショートの発生が見られなかった。
【００９０】
　以上の釘刺し安全試験および内部ショート率の測定結果から、電池素子最外周部に正極
集電体露呈部および負極集電体露呈部を設け、かつ負極集電体露呈部に被覆材を用いるこ
とにより、電池電圧の低下を防ぎ内部短絡などの異常時にも電池の急激な発熱を防ぐこと
ができる。
【００９１】
　以上、この発明の実施形態について具体的に説明したが、この発明は、上述の実施形態
に限定されるものではなく、この発明の技術的思想に基づく各種の変形が可能である。
【００９２】
　例えば、上述の実施形態において挙げた数値はあくまでも例に過ぎず、必要に応じてこ
れと異なる数値を用いてもよい。
【００９３】
　また、正極集電体露呈部および負極集電体露呈部を対向させた部分は、電池素子最内周
部に設けても良い。この場合も、上記第１、第２および第３の実施形態の各方法により正
極集電体露呈部および負極集電体露呈部を被覆することにより、電圧低下が起こりにくい
電池が得られる。
【００９４】
　また、セパレータを用いない電池構造としてもよい。さらに、電池素子はラミネートフ
ィルムのみならず、電池缶で外装された場合でも適用することができる。
【００９５】
　また、被覆材は必ずしも正極集電体露呈部に形成する必要はなく、負極集電体露呈部を
完全に覆うことができれば負極に被覆材を設ける構造でも良い。
【図面の簡単な説明】
【００９６】
【図１】この発明を適用して作製した非水電解質電池の外観の一例を示す模式図である。
【図２】この発明を適用して作製した非水電解質電池の構成を詳細に示す模式図である。
【図３】ラミネートフィルム外装材に収容される電池素子の構造を示す模式図である。
【図４】今回の発明を適用した正極の構成を示す模式図である。
【図５】第１の実施形態における正極の様子を示す模式図である。
【図６】第１の実施形態における負極の様子を示す模式図である。
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【図７】第１の実施形態における電池素子の構造を示す断面図である。
【図８】第２の実施形態における正極の様子を示す模式図である。
【図９】第２の実施形態における電池素子の構造を示す断面図である。
【図１０】第３の実施形態における電池素子の構造を示す断面図である。
【図１１】比較例１における電池素子の構造を示す断面図である。
【図１２】比較例１における電池素子の構造を示す断面図である。
【符号の説明】
【００９７】
　１・・・電池
　２・・・電極端子
　２ａ・・・正極端子
　２ｂ・・・負極端子
　３ａ，３ｂ・・・シーラント
　４・・・ラミネートフィルム
　１０・・・電池素子
　１１・・・正極
　１１ａ・・・正極集電体
　１１ｂ・・・正極活物質層
　１２・・・負極
　１２ａ・・・負極集電体
　１２ｂ・・・負極活物質層
　１３、１３ａ，１３ｂ・・・セパレータ
　１４・・・ポリマー電解質
　１５ａ・・・正極集電体露呈部
　１５ｂ・・・負極集電体露呈部
　２０・・・ポリマー皮膜
　２１・・・粘着テープ
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