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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　黒鉛粒子と非晶質炭素粒子とを含むリチウムイオン電池用炭素系負極材料であって、
　当該黒鉛粒子のメジアン径Ａ（Ｄ５０）が８．０μｍ以上１１．０μｍ以下であり；
　当該非晶質炭素粒子のメジアン径Ｂ（Ｄ５０）が４．５μｍ以上７．０μｍ以下であり
；
　当該黒鉛粒子のＸ線回折法による第（００２）面面間隔ｄ００２の値が０．３３６８ｎ
ｍ以上０．３３７０ｎｍ以下であり；
　当該黒鉛粒子の比表面積ａ（ｍ２／ｇ）が２以上３以下であり；
　当該非晶質炭素粒子の比表面積ｂ（ｍ２／ｇ）が４以上７以下であり；
　当該黒鉛粒子の比表面積ａ（ｍ２／ｇ）と、当該非晶質炭素粒子の比表面積ｂ（ｍ２／
ｇ）との比ａ／ｂの値が０．２９＜（ａ／ｂ）＜０．７５であり；
　当該黒鉛粒子と、当該非晶質炭素粒子との混合比が、重量比で９５／５～７０／３０で
ある、リチウムイオン電池用炭素系負極材料を、負極活物質として用いた負極と、
　リチウムニッケルコバルトマンガン複合酸化物を、正極活物質として用いた正極と、
を少なくとも含む、リチウムイオン電池。
【請求項２】
　前記リチウムニッケルコバルトマンガン複合酸化物のメジアン径（Ｄ５０）の値が４．
５μｍ以上７．５μｍ以下であり、比表面積が０．６ｍ２／ｇ以上１．１ｍ２／ｇ以下で
ある、請求項１に記載のリチウムイオン電池。
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【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、非水電解質電池用混合電極材料、特にリチウムイオン電池用負極材料に関す
る。
【背景技術】
【０００２】
　非水電解質電池は、ハイブリッド自動車や電気自動車等を含む自動車用電池として実用
化されている。このような車載電源用電池としてリチウムイオン二次電池を使用する場合
に、エネルギー密度が高く、かつ入出力特性に優れ、寿命の長い電池を提供することが求
められている。特に自動車の発進時の加速性能を向上させるために高出力化を図ることが
重要である。
【０００３】
　リチウムイオン電池用負極材料として、炭素材料が使われている。リチウムイオン電池
の出力特性を向上させるために、黒鉛と非晶質炭素（アモルファスカーボン）とを所定の
割合で混合した材料が用いられる（特許文献１）。特許文献１には、黒鉛材料が非晶質炭
素材料と比べて電池電圧を高く維持でき放電末期における出力低下が小さいことから、黒
鉛材料と非晶質炭素材料とを混合した材料を用いると、電池の出力特性を向上させること
ができる旨が開示されている。そして、混合負極材料に用いることができる黒鉛材料と非
晶質炭素材料の特性の例がそれぞれ開示されている。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００４】
【特許文献１】特開平２０１１－５４３７１号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００５】
　しかしながら、電池の出力特性を向上させるために混合負極材料を用いると、混合され
た黒鉛と非水電解液とが反応して電解液が消費されることがあり、電池のサイクル特性が
低下するおそれがあった。そこで本発明は、電池の出力特性を維持しつつ電池のサイクル
特性を維持することのできる、リチウムイオン電池用負極材料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】
【０００６】
　本発明の一の態様は、黒鉛粒子と非晶質炭素粒子とを含む炭素系負極材料であって、当
該黒鉛粒子のメジアン径（Ｄ５０）が８．０μｍ以上１１．０μｍ以下であり、当該黒鉛
粒子のメジアン径Ａ（μｍ）と、当該非晶質炭素粒子のメジアン径Ｂ（μｍ）との比Ａ／
Ｂの値が１．１＜（Ａ／Ｂ）＜２．５となるような粒径分布を有する非晶質炭素粒子を用
いることを特徴とする、リチウムイオン電池用負極材料である。本発明の一の態様は、メ
ジアン径（Ｄ５０）の値が８．０μｍ以上１１．０μｍ以下である黒鉛粒子と、該黒鉛粒
子のメジアン径の値をＡμｍ、非晶質炭素粒子のメジアン径の値をＢμｍとしたときに、
メジアン径比Ａ／Ｂが１．１＜（Ａ／Ｂ）＜２．５となるような粒径分布を有する非晶質
炭素粒子と、を含む、リチウムイオン電池用負極材料である。
【０００７】
　本態様に用いる黒鉛は、六方晶系六角板状結晶の炭素材料であり、石墨、グラファイト
等と称されることがある。黒鉛は粒子の形状をしていることが好ましく、そのメジアン径
（Ｄ５０）の値が８．０μｍ以上１１．０μｍ以下であることが好ましい。
【０００８】
　本態様に用いる非晶質炭素は、部分的に黒鉛に類似するような構造を有していてもよい
、微結晶がランダムにネットワークした構造をとった、全体として非晶質である炭素材料
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のことを意味する。非晶質炭素として、カーボンブラック、コークス、活性炭、カーボン
ファイバー、ハードカーボン、ソフトカーボン、メソポーラスカーボン等が挙げられる。
本発明に用いる非晶質炭素は粒子の形状をしていることが好ましい。前記の黒鉛粒子のメ
ジアン径の値をＡとし、非晶質炭素粒子のメジアン径の値をＢとしたときに、そのメジア
ン径の比Ａ／Ｂの値が１．１＜（Ａ／Ｂ）＜２．５となるような粒径分布を有する非晶質
炭素粒子を用いることが好ましい。
【発明の効果】
【０００９】
　本発明のリチウムイオン電池用負極材料は、特定の黒鉛粒子と非晶質炭素粒子とを用い
て、それらの粒径比を所定の範囲に制御することにより、電極比表面積を小さくすること
ができる。これにより電極と非水電解液との反応を抑制することができるため、電池の出
力特性を確保しつつ、電池のサイクル特性を向上させることができる。
【図面の簡単な説明】
【００１０】
【図１】図１は、本発明の一の実施形態のリチウムイオン電池を表す模式断面図である。
【発明を実施するための形態】
【００１１】
　本発明のリチウムイオン電池用負極材料は、黒鉛粒子と非晶質炭素粒子とを含み、当該
黒鉛粒子のメジアン径（Ｄ５０）が８．０μｍ以上１１．０μｍ以下であり、当該黒鉛粒
子のメジアン径Ａ（μｍ）と、当該非晶質炭素粒子のメジアン径Ｂ（μｍ）との比Ａ／Ｂ
の値が１．１＜（Ａ／Ｂ）＜２．５となるような粒径分布を有する非晶質炭素粒子を用い
ることを特徴とする。すなわち本発明は、メジアン径（Ｄ５０）の値が８．０μｍ以上１
１．０μｍ以下である黒鉛粒子と、該黒鉛粒子のメジアン径の値をＡμｍ、非晶質炭素粒
子のメジアン径の値をＢμｍとしたときに、メジアン径比Ａ／Ｂが１．１＜（Ａ／Ｂ）＜
２．５となるような粒径分布を有する非晶質炭素粒子と、を含む、リチウムイオン電池用
負極材料に係る。本実施の形態において用いる黒鉛粒子のＸ線回折法による第（００２）
面面間隔ｄ００２の値は、０．３３６８ｎｍ以上０．３３８０ｎｍ以下であることが特に
好ましい。黒鉛粒子のＸ線回折法による第（００２）面面間隔ｄ００２の値を０．３３６
８ｎｍ以上とすると、非水電解液の一成分であるプロピレンカーボネートとの反応性が小
さくなるため、電池の充放電効率を向上させることができる。
【００１２】
　また、非晶質炭素粒子のメジアン径は４．５μｍ以上７．０μｍ以下であることが特に
好ましい。黒鉛粒子、および非晶質炭素粒子とも、電池の充放電サイクル中に膨張と収縮
を繰り返すが、黒鉛粒子や非晶質炭素粒子の膨張により、負極電極層に応力が生じること
があり、生じた応力が電極層に不利な影響を及ぼしうる。一方、非晶質炭素粒子は、黒鉛
粒子よりも膨張しにくい物質であることが知られている。そこで、用いる黒鉛粒子の粒径
よりも相対的に小さい粒径を有する非晶質炭素粒子を用いることによって、黒鉛粒子の膨
張により生じうる電極層の応力を緩和することが可能となる。
【００１３】
　なお、黒鉛粒子と非晶質炭素粒子とは、通常の方法で混合することができる。たとえば
、これらの粒子を所定の重量比で量り取り、ボールミル、ミキサー等に代表される機械的
混合手段を用いて混合することができる。黒鉛粒子と非晶質炭素粒子との混合比は、重量
比で９５／５～７０／３０の範囲であることが好ましい。非晶質炭素粒子の混合比が少な
すぎると、電池の出力特性の向上がさほど期待できず、また非晶質炭素粒子の混合比が多
すぎると、電池の残容量（State of Charge、以下「ＳＯＣ」と称する。）が少ない時に
電池電圧が低下し、電池エネルギー低下時の電池出力が低下する、という不都合が生じう
る。したがって黒鉛粒子と非晶質炭素粒子との混合比は、重量比で８０／２０程度とする
ことが特に好ましい。
【００１４】
　続いて本発明の他の実施の形態を説明する。本実施の形態は、黒鉛粒子と非晶質炭素粒
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子とを含む炭素系負極材料であって、当該黒鉛粒子のメジアン径（Ｄ５０）が８．０μｍ
以上１１．０μｍ以下であり、当該黒鉛粒子の比表面積ａ（ｍ２／ｇ）と、当該非晶質炭
素粒子の比表面積ｂ（ｍ２／ｇ）との比ａ／ｂの値が０．２５＜（ａ／ｂ）＜０．７５と
なるような比表面積を有する非晶質炭素粒子を用いることを特徴とする、リチウムイオン
電池用負極材料である。すなわち本実施の形態は、メジアン径（Ｄ５０）の値が８．０μ
ｍｍ以上１１．０μｍ以下である黒鉛粒子と、当該黒鉛粒子の比表面積をａ（ｍ２／ｇ）
、非晶質炭素粒子の比表面積をｂ（ｍ２／ｇ）としたときに、比表面積比ａ／ｂが０．２
５＜（ａ／ｂ）＜０．７５となるような比表面積を有する非晶質炭素粒子と、を含む、リ
チウムイオン電池用負極材料に係る。本実施の形態に用いる黒鉛は粒子の形状をしている
ことが好ましく、その粒径分布におけるメジアン径（Ｄ５０）の値が８．０μｍ以上１１
．０μｍ以下であることが好ましい。また、黒鉛粒子のＸ線回折法による第（００２）面
面間隔ｄ００２の値は、０．３３６８ｎｍ以上０．３３８０ｎｍ以下であることが特に好
ましい。黒鉛粒子のＸ線回折法による第（００２）面面間隔ｄ００２の値を０．３３６８
ｎｍ以上とすると、非水電解液の一成分であるプロピレンカーボネートとの反応性が小さ
くなるため、電池の充放電効率を向上させることができる。
【００１５】
　本実施の形態に用いる非晶質炭素は粒子の形状をしていることが好ましい。前記の黒鉛
粒子の比表面積をａとし、非晶質炭素粒子の比表面積をｂとしたときに、その比表面積比
ａ／ｂの値が０．２５＜（ａ／ｂ）＜０．７５となるような比表面積を有する非晶質炭素
粒子を用いることが好ましい。ここで比表面積とはＢＥＴ法により測定した、ＢＥＴ比表
面積のことである。物体が粒子である場合は、一般的には比表面積が大きいほど粒子が細
かいことを意味する。さらに本実施の形態に用いる非晶質炭素粒子のメジアン径は４．５
μｍ以上７．０μｍ以下であることが特に好ましい。用いる黒鉛粒子の粒径よりも相対的
に小さい粒径を有する非晶質炭素粒子を用いることによって、黒鉛粒子の膨張により生じ
うる電極層の応力を緩和するためである。
【００１６】
　本実施の形態においても、黒鉛粒子と非晶質炭素粒子とは、通常の方法、たとえばボー
ルミル、ミキサー等に代表される機械的混合手段を用いて混合することができる。黒鉛粒
子と非晶質炭素粒子との混合比は、重量比で９５／５～７０／３０の範囲であることが好
ましく、特に８０／２０であることが好ましい。
【００１７】
　本実施の形態に係るリチウムイオン電池用負極材料は、特定の黒鉛粒子と非晶質炭素粒
子とを用いて、それらの比表面積比を所定の範囲に制御することにより、電池の出力特性
を確保しつつ電極比表面積を小さくすることができる。これにより電極と非水電解液との
反応を抑制することができるため、電池サイクル特性を向上させることができる。
【００１８】
　続いて本発明の他の実施の形態を説明する。本発明は、上記の第一または第二の実施形
態に係る負極材料を負極活物質として用いた負極と、リチウムニッケルコバルトマンガン
複合酸化物を正極活物質として用いた正極と、を少なくとも含む、リチウムイオン電池に
係る。本実施の形態で用いる正極活物質は、リチウムニッケルマンガンコバルト複合酸化
物である。リチウムニッケルマンガンコバルト複合酸化物とは、一般式ＬｉｘＮｉｙＭｎ

ｚＣｏ（１－ｙ－ｚ－ｗ）ＡｗＯ２で表され、層状結晶構造を有する複合酸化物である。
ここで、一般式中のｘは０＜ｘ＜１．２であり、ｙおよびｚはｙ＋ｚ＜１を満たす正の数
である。マンガンの割合が大きくなると単一相の複合酸化物が合成されにくくなるため、
ｚ≦０．４とすることが望ましい。また、コバルトの割合が大きくなると高コストとなり
容量も減少するため、１－ｙ－ｚ＜ｙ、１－ｙ－ｚ＜ｚとすることが望ましい。高容量の
電池を得るためには、ｙ＞ｚ、ｙ＞１－ｙ－ｚとすることが特に好ましい。また、一般式
中含まれるＡは、複合酸化物結晶におけるＮｉ、Ｍｎ、Ｃｏの一部をＬｉ、Ａｌ、Ｃｒ、
Ｍｇ、Ｔｉ、Ｂ、Ｆ、Ｗの少なくとも１種の元素で置換またはドープしてもよいことを示
しており、０≦ｗ＜０．０１である。すなわち、置換またはドープする元素Ａの割合は１
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モル％未満である。本実施の形態で用いるリチウムニッケルマンガンコバルト複合酸化物
の粒径分布におけるメジアン径（Ｄ５０）の値は４．５μｍ以上７．５μｍ以下であり、
比表面積は０．６ｍ２／ｇ以上１．１ｍ２／ｇ以下であることが好ましい。リチウムニッ
ケルマンガンコバルト複合酸化物を正極活物質として用いると、電池の平均動作電圧範囲
における上限電圧と下限電圧とのバランスが良くなり、電池の入出力性能が向上する。
【００１９】
　なお、本実施の形態において、電池容量に対する黒鉛粒子のメジアン径の比は１．３～
２．５μｍ／Ａｈであり、電池容量に対する黒鉛粒子の比表面積の比は０．３５～０．７
５であり、電池容量に対する非晶質炭素粒子のメジアン径の比は０．７～１．６μｍ／Ａ
ｈであり、電池容量に対する非晶質炭素粒子の比表面積の比は０．７５～１．７０である
ことが特に好ましい。このような黒鉛粒子および非晶質炭素粒子の組み合わせを用いるこ
とにより、電池の内部抵抗を低くすることが可能となるので、電池の用途をより拡大する
ことができる。
【００２０】
　これらの負極活物質や正極活物質は、金属箔等の集電体上に塗布または圧延して乾燥さ
せることにより、負極ならびに正極を形成することができる。この際、結着剤、導電助剤
、増粘剤、分散剤、安定剤等の、電極形成のために一般的に用いられる添加剤を適宜使用
して、適切な負極ならびに正極を形成することができる。
【００２１】
　本実施の形態のリチウムイオン電池においては、非水電解液を用いることができる。非
水電解液は、プロピレンカーボネート、エチレンカーボネート等の環状カーボネート、お
よび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等の鎖状
カーボネートから選ばれる１種またはそれ以上の有機溶媒の混合溶媒に、六フッ化リン酸
リチウム（ＬｉＰＦ６）、ホウフッ化リチウム（ＬｉＢＦ４）、過塩素酸リチウム（Ｌｉ
ＣｌＯ４）等のリチウム塩を溶解させたものを用いることができる。
【００２２】
　本実施の形態のリチウムイオン電池においては、負極と正極とを隔離して負極・正極間
のリチウムイオンの伝導性を確保するためのセパレータを用いることができる。セパレー
タとしてポリオレフィン類の多孔性膜や微孔性膜を用いることができる。
【００２３】
　本実施の形態にかかるリチウムイオン電池の構成例を、図面を用いて説明する。図１は
リチウムイオン電池の断面図の一例を表す。リチウムイオン電池１０は、主な構成要素と
して、負極集電体１１、負極活物質層１３、セパレータ１７、正極集電体１２、正極活物
質層１５を含む。図１では、負極集電体１１の両面に負極活物質層１３が設けられ、正極
集電体１２の両面に正極活物質層１５が設けられているが、各々の集電体の片面上のみに
活物質層を形成することもできる。負極集電体１１、正極集電体１２、負極活物質層１３
、正極活物質層１５、及びセパレータ１７が一つの電池の構成単位である（図中、単電池
１９）。このような単電池１９を、セパレータ１７を介して複数積層する。各負極集電体
１１から延びる延出部を負極リード２５上に一括して接合し、各正極集電体１２から延び
る延出部を正極リード２７上に一括して接合してある。複数の単電池を積層してできた電
池は、負極リード２５および正極リード２７を外側に引き出す形で、外装体２９により包
装される。外装体２９の内部には電解液３１が注入されている。
【実施例】
【００２４】
＜負極の作製＞
　負極活物質として、表１に示したメジアン径および比表面積を有する各黒鉛粉末と、各
非晶質性炭素粉末とを８０：２０（重量比）で混合したものを用いた。混合材料と、バイ
ンダーとしてポリフッ化ビニリデンと、導電助剤としてカーボンブラック粉末とを、固形
分質量比で９２：６：２の割合でＮ－メチル－２－ピロリドン（以下、「ＮＭＰ」と称す
る。）中に添加して攪拌し、これらの材料をＮＭＰ中に均一に分散させてスラリーを作製
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した。得られたスラリーを、負極集電体となる厚み８μｍの銅箔上に塗布した。次いで、
１２５℃にて１０分間、スラリーを加熱し、ＮＭＰを蒸発させることにより負極活物質層
を形成した。更に、負極活物質層をプレスすることによって、負極集電体の片面上に負極
活物質層を塗布した負極を作製した。
【００２５】
＜正極の作製＞
　正極活物質としてリチウム・ニッケル・コバルト・マンガン酸リチウム（ＮＣＭ４３３
、すなわちニッケル：コバルト：マンガン＝４：３：３、リチウム：ニッケル＝１：０．
４、メジアン径５．０μｍ、比表面積０．９ｍ２／ｇ）と、バインダー樹脂としてポリフ
ッ化ビニリデンと、導電助剤としてカーボンブラック粉末とを、固形分質量比で８８：８
：４の割合で、溶媒であるＮＭＰに添加した。さらに、この混合物に有機系水分捕捉剤と
して無水シュウ酸（分子量９０）を、上記混合物からＮＭＰを除いた固形分１００質量部
に対して０．０３質量部添加した上で攪拌することで、これらの材料を均一に分散させて
スラリーを作製した。得られたスラリーを、正極集電体となる厚み１５μｍのアルミニウ
ム箔上に塗布した。次いで、１２５℃にて１０分間、スラリーを加熱し、ＮＭＰを蒸発さ
せることにより正極活物質層を形成した。さらに、正極活物質層をプレスすることによっ
て、正極集電体の片面上に正極活物質層を塗布した正極を作製した。
【００２６】
＜リチウムイオン二次電池の作製＞
　上記のように作製した各負極と正極を、各々切り出した。このうち、端子を接続するた
めの未塗布部にアルミニウム製の正極端子を超音波溶接した。同様に、正極端子と同サイ
ズのニッケル製の負極端子を負極における未塗布部に超音波溶接した。ポリプロピレンか
らなるセパレータ（の両面に上記負極と正極とを活物質層がセパレータを隔てて重なるよ
うに配置して電極積層体を得た。２枚のアルミニウムラミネートフィルムの長辺の一方を
除いて三辺を熱融着により接着して袋状のラミネート外装体を作製した。ラミネート外装
体に上記電極積層体を挿入した。下記非水電解液を注液して真空含浸させた後、減圧下に
て開口部を熱融着により封止することによって、積層型リチウムイオン電池を得た。この
積層型リチウムイオン電池について高温エージングを数回行い、電池容量５Ａｈの積層型
リチウムイオン電池を得た。
【００２７】
　なお非水電解液として、プロピレンカーボネート（以下、「ＰＣ」と称する。）とエチ
レンカーボネート（以下、「ＥＣ」と称する。）とジエチルカーボネート（以下、「ＤＥ
Ｃ」と称する。）とをＰＣ：ＥＣ：ＤＥＣ＝５：２５：７０（体積比）の割合で混合した
非水溶媒に、電解質塩としての六フッ化リン酸リチウム（ＬｉＰＦ６）を濃度が０．９ｍ
ｏｌ／Ｌとなるように溶解させたものに対して、添加剤として鎖状ジスルホン酸エステル
（メチレンメタンジスルホン酸エステル（ＭＭＤＳ）とビニレンカーボネートとをそれぞ
れ濃度が１重量％となるように溶解させたものを用いた。
【００２８】
＜リチウムイオン電池の初期性能の測定＞
　上記のように作製した積層型リチウムイオン電池について、１サイクル充放電した。充
放電条件は、温度２５℃、充電終止電圧４．２ＶまでのＣＣＣＶ充電（２時間）および放
電終止電圧３．０Ｖまでの放電であった。このような充放電サイクルから充電容量および
放電容量を求め、これらの比を初回充放電効率とした。一方、ＳＯＣ５０％の電池を用意
し、充放電装置を用いて１０Ａで５秒間定電流放電して、電池抵抗を測定した。表には、
実施例１の初期電池抵抗の値を１００％とし、これと各実施例で測定された初期抵抗との
比較をパーセントで表した値を示している。
【００２９】
＜リチウムイオン電池の充放電効率の測定＞
　上記のように作製した積層型リチウムイオン電池について、充電レート０．２ＣのＣＣ
ＣＶ充電にて充電終止電圧４．２Ｖまで充電し、次いで放電レート０．２Ｃで放電終止電
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圧３．０Ｖまで放電した。（なお、初期電池のＳＯＣ０％の状態からＳＯＣ１００％の状
態となるのに１時間かかるような重電電流を１Ｃ電流とし、初期電池のＳＯＣ１００％の
状態からＳＯＣ０％の状態となるのに１時間かかるような放電電流を１Ｃ電流とした。以
下同様である。）上記の条件下で充放電して求めた充電容量と放電容量との比を充放電効
率とした。
【００３０】
＜サイクル特性試験＞
　上記のように作製した積層型リチウムイオン電池について、電池電圧が４．２Ｖと３Ｖ
との間で、１Ｃ電流での充放電を５５℃環境下で１ヶ月間繰り返した。これによる容量維
持率を、（１ヶ月間サイクル後の電池容量）／（初期電池容量）なる計算式で計算した。
また抵抗増加率を、（１ヶ月間サイクル後の抵抗値）／（初期抵抗値）なる計算式で計算
した。
【００３１】
（実施例１～実施例８）
　種々のメジアン径ならびに比表面積を有する黒鉛粒子と、種々のメジアン径ならびに比
表面積を有する非晶質炭素粒子とを混合して負極活物質を上記の通り作製した。これらの
負極活物質を用いて負極を作製し、上記の通り作製した正極と各々組み合わせて積層型リ
チウムイオン電池を作製した。作製した積層型リチウムイオン電池の特性評価を表１に示
す。
【００３２】
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【表１】

 
【００３３】
　本発明の負極材料を用いたリチウムイオン電池は、初期特性ならびに耐久性に優れてい
る。特に、１ヶ月間のサイクル試験後の容量維持率は、本発明の負極材料を用いた場合は
９０％を超える。黒鉛粒子と非晶質炭素粒子の粒径比Ａ／Ｂの値が本発明の第一の実施の
形態に規定する範囲を満たし、比表面積比ａ／ｂの値が本発明の第二の実施の形態に規定
する範囲を満たす場合（実施例１、２、６および７）は、特に容量維持率が大きく、抵抗



(9) JP 6466161 B2 2019.2.6

10

20

増加率が小さい。このような結果が得られる理由を以下に考察する。負極活物質として用
いる炭素材料には、リチウムイオン電池の充放電時にリチウムイオンが挿入または脱着す
る。この際、炭素材料は膨張／収縮するが、膨張の度合いは非晶質炭素よりも黒鉛の方が
大きいことが知られている。炭素材料の膨張／収縮が大きいと、負極活物質層に応力が生
じ、生じた応力が電極層に不利な影響を及ぼしうる。黒鉛と非晶質炭素とを混合して負極
材料として用いる際に、これらの粒子径または比表面積のバランスを適切にすることによ
って、充放電時の応力歪みの発生を極小にすることができると考えられる。本発明は、黒
鉛と非晶質炭素混合炭素材料において、黒鉛粒子と非晶質炭素粒子の粒径および比表面積
のバランスを適切な範囲にすることができたものと云える。本発明の負極材料は、充放電
時の応力歪みを低減することができるため、負極活物質層の崩壊を抑制することが可能と
なり、電池の耐久特性が向上することができると考えられる。
【００３４】
　以上、本発明の実施例について説明したが、上記実施例は本発明の実施形態の一例を示
したに過ぎず、本発明の技術的範囲の実施形態の具体的構成に限定する趣旨ではない。
【符号の説明】
【００３５】
１０　リチウムイオン電池
１１　負極集電体
１２　正極集電体
１３　負極活物質層
１５　正極活物質層
１７　セパレータ
２５　負極リード
２７　正極リード
２９　外装体
３１　電解液
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