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(57)【要約】
【課題】
【解決手段】本発明は、第１セパレーターと前記第１セ
パレーターの両側に位置したカソード及びアノードをそ
れぞれ備える複数の単位セル；及び積層された形態で対
応するように隣接した各々の単位セルの間に介されて各
々の単位セルを囲むように配置された、連続した単一の
第２セパレーターを備える電気化学素子に関するもので
あって、前記第１セパレーターは、融点が２００℃以上
である耐熱性多孔性基材と、前記耐熱性多孔性基材の少
なくとも一面にコートされており、複数の無機物粒子及
びバインダー高分子の混合物から形成された第１多孔性
コーティング層とを含み、前記第２セパレーターは、ポ
リオレフィン系多孔性基材と、前記ポリオレフィン系多
孔性基材の少なくとも一面にコートされており、複数の
無機物粒子及びバインダー高分子の混合物から形成され
た第２多孔性コーティング層とを含む。本発明の電気化
学素子は、多孔性コーティング層がそれぞれ形成された
第１セパレーターと第２セパレーターとを用いることで
、電気化学素子が過熱される場合にもセパレーターの多
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　第１セパレーターと前記第１セパレーターの両側に位置したカソード及びアノードをそ
れぞれ備える複数の単位セル；及び
　積層された形態で対応するように隣接した各々の単位セルの間に介されて各々の単位セ
ルを囲むように配置された、連続した単一の第２セパレーターを備える電気化学素子にお
いて、
　前記第１セパレーターは、融点が２００℃以上である耐熱性多孔性基材と、前記耐熱性
多孔性基材の少なくとも一面にコートされており、複数の無機物粒子及びバインダー高分
子の混合物から形成された第１多孔性コーティング層とを含み、
　前記第２セパレーターは、ポリオレフィン系多孔性基材と、前記ポリオレフィン系多孔
性基材の少なくとも一面にコートされており、複数の無機物粒子及びバインダー高分子の
混合物から形成された第２多孔性コーティング層とを含むことを特徴とする電気化学素子
。
【請求項２】
　前記耐熱性多孔性基材は、ポリエステル（Ｐｏｌｙｅｓｔｅｒ）、ポリアセタール（Ｐ
ｏｌｙａｃｅｔａｌ）、ポリアミド（Ｐｏｌｙａｍｉｄｅ）、ポリカーボネート（Ｐｏｌ
ｙｃａｒｂｏｎａｔｅ）、ポリイミド（Ｐｏｌｙｉｍｉｄｅ）、ポリエーテルエーテルケ
トン（Ｐｏｌｙｅｔｈｅｒｅｔｈｅｒｋｅｔｏｎｅ）、ポリエーテルスルホン（Ｐｏｌｙ
ｅｔｈｅｒｓｕｌｆｏｎｅ）、ポリフェニレンスルフィドロ（Ｐｏｌｙｐｈｅｎｙｌｅｎ
ｅｓｕｌｆｉｄｒｏ）、ポリエチレンナフタレン（Ｐｏｌｙｅｔｈｙｌｅｎｅｎａｐｈｔ
ｈａｌｅｎｅ）及びポリフェニレンオキシド（Ｐｏｌｙｐｈｅｎｙｌｅｎｅｏｘｉｄｅ）
からなる群より選択された何れか一つまたはこれらのうち２種以上の混合物から形成され
たことを特徴とする請求項１に記載の電気化学素子。
【請求項３】
　前記耐熱性多孔性基材の厚さは１ないし１００μｍであり、気孔の大きさ及び気孔率は
それぞれ０.０１ないし５０μｍ及び５ないし９５％であることを特徴とする請求項１に
記載の電気化学素子。
【請求項４】
　前記ポリオレフィン系多孔性基材は、ポリエチレン、ポリプロピレン及びこれらの混合
物からなる群より選択された何れか一つから形成されたことを特徴とする請求項１に記載
の電気化学素子。
【請求項５】
　前記ポリオレフィン系多孔性基材の融点は、１３０ないし１６０℃であることを特徴と
する請求項１に記載の電気化学素子。
【請求項６】
　前記ポリオレフィン系多孔性基材の厚さは１ないし１００μｍであり、気孔の大きさ及
び気孔率はそれぞれ０.１ないし５０μｍ及び１０ないし９５％であることを特徴とする
請求項１に記載の電気化学素子。
【請求項７】
　前記第１多孔性コーティング層及び第２多孔性コーティング層の無機物粒子の粒径は、
互いに独立して、０.００１ないし１０μｍであることを特徴とする請求項１に記載の電
気化学素子。
【請求項８】
　前記第１多孔性コーティング層及び第２多孔性コーティング層の無機物粒子は、互いに
独立して、誘電率定数が５以上である無機物粒子、リチウムイオン伝達能力を有する無機
物粒子及びこれらの混合物からなる群より選択された何れか一つを含むことを特徴とする
請求項１に記載の電気化学素子。
【請求項９】
　前記誘電率定数が５以上である無機物粒子は、ＢａＴｉＯ3、Ｐｂ（Ｚｒ, Ｔｉ）Ｏ3（
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ＰＺＴ）、Ｐｂ1-xＬａxＺｒ1-yＴｉyＯ3（ＰＬＺＴ）、ＰＢ（Ｍｇ3Ｎｂ2/3）Ｏ3－Ｐｂ
ＴｉＯ3（ＰＭＮ‐ＰＴ）、ハフニア（ＨｆＯ2）、ＳｒＴｉＯ3、ＳｎＯ2、ＣｅＯ2、Ｍ
ｇＯ、ＮｉＯ、ＣａＯ、ＺｎＯ、ＺｒＯ2、ＳｉＯ2、Ｙ2Ｏ3、Ａｌ2Ｏ3、ＳｉＣ及びＴｉ
Ｏ2からなる群より選択された何れか一つの無機物粒子であることを特徴とする請求項８
に記載の電気化学素子。
【請求項１０】
前記誘電率定数が５以上である無機物粒子は、ＢａＴｉＯ3、Ｐｂ（Ｚｒ, Ｔｉ）Ｏ3（Ｐ
ＺＴ）、Ｐｂ1-xＬａxＺｒ1-yＴｉyＯ3（ＰＬＺＴ）、ＰＢ（Ｍｇ3Ｎｂ2/3）Ｏ3－ＰｂＴ
ｉＯ3（ＰＭＮ‐ＰＴ）及びハフニア（ＨｆＯ2）からなる群より選択された何れか一つの
圧電性無機物粒子であることを特徴とする請求項９に記載の電気化学素子。
【請求項１１】
　前記リチウムイオン伝達能力を有する無機物粒子は、リチウムホスフェート（Ｌｉ3Ｐ
Ｏ4）、リチウムチタンホスフェート（ＬｉxＴｉy（ＰＯ4）3, ０＜ｘ＜２, ０＜ｙ＜３
）、リチウムアルミニウムチタンホスフェート（ＬｉxＡｌyＴｉz（ＰＯ4）3, ０＜ｘ＜
２, ０＜ｙ＜１, ０＜ｚ＜３）、（ＬｉＡｌＴｉＰ）xＯy系列ガラス（０＜ｘ＜４, ０＜
ｙ＜１３）、リチウムランタンチタネート（ＬｉxＬａyＴｉＯ3, ０＜ｘ＜２, ０＜ｙ＜
３）、リチウムゲルマニウムチオホスフェート（ＬｉxＧｅyＰzＳw, ０＜ｘ＜４, ０＜ｙ
＜１, ０＜ｚ＜１, ０＜ｗ＜５）、リチウムナイトライド（ＬｉxＮy, ０＜ｘ＜４, ０＜
ｙ＜２）、ＳｉＳ2（ＬｉxＳｉyＳz, ０＜ｘ＜３, ０＜ｙ＜２, ０＜ｚ＜４）系列ガラス
及びＰ2Ｓ5（ＬｉxＰyＳz, ０＜ｘ＜３, ０＜ｙ＜３, ０＜ｚ＜７）系列ガラスからなる
群より選択された何れか一つの無機物粒子であることを特徴とする請求項８に記載の電気
化学素子。
【請求項１２】
　前記第１多孔性コーティング層及び第２多孔性コーティング層の無機物粒子とバインダ
ー高分子との重量比は、互いに独立して、５０:５０ないし９９:１であることを特徴とす
る請求項１に記載の電気化学素子。
【請求項１３】
　前記第１多孔性コーティング層及び第２多孔性コーティング層のバインダー高分子は、
互いに独立して、溶解度指数が１５ないし４５ＭＰａ1/2であることを特徴とする請求項
１に記載の電気化学素子。
【請求項１４】
　前記バインダー高分子は、ポリビニリデンフルオライド‐ヘキサフルオロプロピレン（
ｐｏｌｙｖｉｎｙｌｉｄｅｎｅ ｆｌｕｏｒｉｄｅ‐ｃｏ‐ｈｅｘａｆｌｕｏｒｏｐｒｏ
ｐｙｌｅｎｅ）、ポリビニリデンフルオライド‐トリクロロエチレン（ｐｏｌｙｖｉｎｙ
ｌｉｄｅｎｅ ｆｌｕｏｒｉｄｅ‐ｃｏ‐ｔｒｉｃｈｌｏｒｏｅｔｈｙｌｅｎｅ）、ポリ
メチルメタクリレート（ｐｏｌｙｍｅｔｈｙｌｍｅｔｈａｃｒｙｌａｔｅ）、ポリアクリ
ロニトリル（ｐｏｌｙａｃｒｙｌｏｎｉｔｒｉｌｅ）、ポリビニルピロリドン（ｐｏｌｙ
ｖｉｎｙｌｐｙｒｒｏｌｉｄｏｎｅ）、ポリビニルアセテート（ｐｏｌｙｖｉｎｙｌａｃ
ｅｔａｔｅ）、エチレンビニルアセテート共重合体（ｐｏｌｙｅｔｈｙｌｅｎｅ‐ｃｏ‐
ｖｉｎｙｌ ａｃｅｔａｔｅ）、ポリエチレンオキシド（ｐｏｌｙｅｔｈｙｌｅｎｅ ｏｘ
ｉｄｅ）、セルロースアセテート（ｃｅｌｌｕｌｏｓｅ ａｃｅｔａｔｅ）、セルロース
アセテートブチレート（ｃｅｌｌｕｌｏｓｅ ａｃｅｔａｔｅ ｂｕｔｙｒａｔｅ）、セル
ロースアセテートプロピオネート（ｃｅｌｌｕｌｏｓｅ ａｃｅｔａｔｅ ｐｒｏｐｉｏｎ
ａｔｅ）、シアノエチルプルラン（ｃｙａｎｏｅｔｈｙｌｐｕｌｌｕｌａｎ）、シアノエ
チルポリビニルアルコール（ｃｙａｎｏｅｔｈｙｌｐｏｌｙｖｉｎｙｌａｌｃｏｈｏｌ）
、シアノエチルセルロース（ｃｙａｎｏｅｔｈｙｌｃｅｌｌｕｌｏｓｅ）、シアノエチル
スクロース（ｃｙａｎｏｅｔｈｙｌｓｕｃｒｏｓｅ）、プルラン（ｐｕｌｌｕｌａｎ）及
びカルボキシルメチルセルロース（ｃａｒｂｏｘｙｌ ｍｅｔｈｙｌ ｃｅｌｌｕｌｏｓｅ
）からなる群より選択された何れか一つのバインダー高分子またはこれらのうち２種以上
の混合物であることを特徴とする請求項１３に記載の電気化学素子。
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【請求項１５】
　前記第１多孔性コーティング層及び第２多孔性コーティング層の厚さは、互いに独立し
て、０.０１ないし２０μｍであることを特徴とする請求項１に記載の電気化学素子。
【請求項１６】
　前記電気化学素子は、リチウム二次電池であることを特徴とする請求項１に記載の電気
化学素子。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、リチウム二次電池のような電気化学素子に関するものであって、より詳しく
は、異種のセパレーターを備えた電気化学素子に関する。
【背景技術】
【０００２】
　近年、エネルギー貯蔵技術に対する関心がますます高まっている。携帯電話、カムコー
ダ、及びノートＰＣ、ひいては電気自動車のエネルギーまで適用分野が拡大されるに伴っ
て電気化学素子の研究及び開発に対する努力がますます具体化されている。電気化学素子
はこのような点から最も注目されている分野であり、その中でも充放電の可能な二次電池
の開発は関心の焦点になっている。
【０００３】
　現在使用されている二次電池のうち、１９９０年代の初めに開発されたリチウム二次電
池は、水溶液電解液を用いるＮｉ‐ＭＨ、Ｎｉ‐Ｃｄ、硫酸‐鉛電池などの従来の電池に
比べて駆動電圧が高くエネルギー密度が遥かに大きいという長所から脚光を浴びている。
しかし、このようなリチウムイオン電池は有機電解液の使用に伴う発火及び爆発などの安
全問題が存在し、製造がややこしいという短所がある。近年のリチウムイオン高分子電池
は、このようなリチウムイオン電池の弱点を改善して次世代電池の１つとして挙げられて
いるが、いまだに電池の容量がリチウムイオン電池と比較して相対的に低く、特に低温に
おける放電容量が十分ではなく、これに対する改善が求められている。
【０００４】
　前述のような電気化学素子は、多くのメーカで生産されているがそれらの安全性特性は
それぞれ異なる様相を呈する。このような電気化学素子の安全性確保は非常に重要である
。最も重要な考慮事項は、電気化学素子が誤作動するときユーザに傷害を負わせてはいけ
ないということであり、このような目的から安全規格では電気化学素子内の発火及び発煙
などを厳しく規制している。電気化学素子の安全性特性において、電気化学素子が過熱さ
れて熱暴走が起きるか又は分離膜が貫通される場合には、爆発を起こす恐れが大きい。特
に、電気化学素子の分離膜として通常用いられるポリオレフィン系多孔性基材は、材料的
特性と延伸を含む製造工程上の特性によって１００度以上の温度で激しい熱収縮挙動を見
せることで、カソードとアノード間の短絡を起こすという問題点がある。
【０００５】
　このような電気化学素子の安全性問題を解決するために、韓国特許公開第１０‐２００
６‐７２０６５号公報（特許文献１）、第１０‐２００７‐２３１号公報（特許文献２）
などには、多数の気孔を持つ多孔性基材の少なくとも一面に、無機物粒子とバインダー高
分子との混合物かるなる多孔性コーティング層を形成したセパレーターが提案された。多
孔性コーティング層が形成されたセパレーターにおいて、多孔性基材に形成された多孔性
コーティング層内の無機物粒子は、多孔性コーティング層の物理的形態を維持することが
できる一種のスペーサの役割をすることで、電気化学素子が過熱されるとき、多孔性基材
が熱収縮することを抑制し、カソードとアノード間の短絡現象を改善する。また、無機物
粒子の間には空き空間（ｉｎｔｅｒｓｔｉｔｉａｌ ｖｏｌｕｍｅ）が存在して微細気孔
を形成する。
【０００６】
　このように、多孔性基材に形成された多孔性コーティング層は電気化学素子の安全性向
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上に寄与する。しかし、過度の充電によって急速な昇温が生じる場合、多孔性コーティン
グ層が形成されたポリオレフィン系多孔性基材（通常１００ないし１６０℃以内の融点を
持つ）は先に気孔が閉じられて電池の安全性に寄与するが、電池の温度が上昇し続けるに
つれてポリオレフィン系多孔性基材が完全に溶融されることで電池が爆発及び発火し得る
。また、多孔性基材としてポリオレフィン系基材より高い融点を持つ耐熱性基材を用いる
場合にも、過度の充電時に急激な昇温によって耐熱性基材が完全に溶融されることで電池
が爆発及び発火し得る。
【０００７】
　一方、韓国特許公開第１０‐２００５‐６６６５２号公報（特許文献３）には、異種の
分離膜構造を有するリチウム二次電池の構造が開示されている。この特許公開公報による
と、リチウム二次電池は、第１セパレーターと前記第１セパレーターの両側に位置したカ
ソード及びアノードをそれぞれ備える複数の単位セル；及び積層された形態で対応するよ
うに隣接された各々の単位セルの間に介されて各々の単位セルを囲むように配置された、
連続した単一の第２セパレーターを備える電気化学素子であって、第１分離膜と第２分離
膜を融点の相異なる材質からなる多孔性基材を用いる。この技術によれば、融点が低い第
１セパレーターが熱収縮される場合にも融点が高い第２セパレーターがほとんど熱収縮さ
れなくて内部短絡を防止する。しかし、前述の特許公開公報のリチウム二次電池は、第１
セパレーターの熱収縮により単位セル内で発生する短絡を防止することができず、過度の
充電によって温度が第２セパレーターの熱収縮発生温度まで上昇する場合、電池の爆発ま
たは発火が生じ得る。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００８】
【特許文献１】韓国特許公開第１０‐２００６‐７２０６５号公報
【特許文献２】韓国特許公開第１０‐２００７‐２３１号公報
【特許文献３】韓国特許公開第１０‐２００５‐６６６５２号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００９】
　したがって、本発明が解決しようとする技術的課題は、前述した問題点を解決して、第
一、セパレーターの多孔性基材が熱収縮することを抑制しカソードとアノード間の接触を
防止してカソードとアノード間の短絡現象を改善し、第二、過度の充電によって急速な昇
温が生じる場合にも昇温速度を減少させて電気化学素子の爆発及び発火を予防することが
できる異種のセパレーターを備えた電気化学素子を提供することにある。
【課題を解決するための手段】
【００１０】
　前記技術的課題を達成するために、本発明による電気化学素子は、第１セパレーターと
前記第１セパレーターの両側に位置したカソード及びアノードをそれぞれ備える複数の単
位セル；及び積層された形態で対応するように隣接した各々の単位セルの間に介されて各
々の単位セルを囲むように配置された、連続した単一の第２セパレーターを備える電気化
学素子であって、前記第１セパレーターは、融点が２００℃以上である耐熱性多孔性基材
と、前記耐熱性多孔性基材の少なくとも一面にコートされており、複数の無機物粒子及び
バインダー高分子の混合物から形成された第１多孔性コーティング層とを含み、前記第２
セパレーターは、ポリオレフィン系多孔性基材と、前記ポリオレフィン系多孔性基材の少
なくとも一面にコートされており、複数の無機物粒子及びバインダー高分子の混合物から
形成された第２多孔性コーティング層とを含むことを特徴とする。
【００１１】
　このような本発明の電気化学素子は、多孔性コーティング層がそれぞれ形成された第１
セパレーターと第２セパレーターとを用いることで、電気化学素子が過熱される場合にも
セパレーターの多孔性基材が熱収縮することを抑制しカソードとアノード間の接触を防止
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してカソードとアノード間の短絡現象を改善することができる。また、過度の充電によっ
て急速な昇温が生じる場合にも第２セパレーターのポリオレフィン系多孔性基材の気孔が
閉じられることによって電流が遮断されて昇温速度が減少するので、第２セパレーターの
熱的安定性によって電気化学素子の爆発及び発火を予防することができる。
【００１２】
　本発明の電気化学素子において、耐熱性多孔性基材は、ポリエステル（Ｐｏｌｙｅｓｔ
ｅｒ）、ポリアセタール（Ｐｏｌｙａｃｅｔａｌ）、ポリアミド（Ｐｏｌｙａｍｉｄｅ）
、ポリカーボネート（Ｐｏｌｙｃａｒｂｏｎａｔｅ）、ポリイミド（Ｐｏｌｙｉｍｉｄｅ
）、ポリエーテルエーテルケトン（Ｐｏｌｙｅｔｈｅｒｅｔｈｅｒｋｅｔｏｎｅ）、ポリ
エーテルスルホン（Ｐｏｌｙｅｔｈｅｒｓｕｌｆｏｎｅ）、ポリフェニレンスルフィドロ
（Ｐｏｌｙｐｈｅｎｙｌｅｎｅｓｕｌｆｉｄｒｏ）、ポリエチレンナフタレン（Ｐｏｌｙ
ｅｔｈｙｌｅｎｅｎａｐｈｔｈａｌｅｎｅ）、ポリフェニレンオキシド（Ｐｏｌｙｐｈｅ
ｎｙｌｅｎｅｏｘｉｄｅ）などをそれぞれ単独でまたはこれらのうち２種以上を混合して
形成することができ、ポリオレフィン系多孔性基材は融点が１３０ないし１６０℃である
ものを用いることが望ましい。
【図面の簡単な説明】
【００１３】
【図１】本発明の一実施例による電極組立体の概略的な断面図である。
【図２】本発明の他の実施例による電極組立体の概略的な断面図である。
【図３】本発明のまた他の実施例による電極組立体の概略的な断面図である。
【図４】本発明の電極組立体に用いられる第１セパレーターの概略的な模式図である。
【図５】本発明の電極組立体に用いられる第２セパレーターの概略的な模式図である。
【発明を実施するための形態】
【００１４】
　本明細書内に統合されており本明細書の一部を構成する添付図面は、発明の現在の望ま
しい実施例を例示するものであり、後述する望ましい実施例の詳細な説明と共に本発明の
原理を説明する役割を果たす。
【００１５】
　以下、本発明に対して詳しく説明する。これに先立って、本明細書及び請求範囲に使わ
れた用語や単語は通常的や辞書的な意味に限定して解釈されてはいけず、発明者は自らの
発明を最善の方法で説明するために用語の概念を適切に定義することができるという原則
に則して、本発明の技術的思想に符合する意味と概念とに解釈されなければならない。
【００１６】
　本発明による電気化学素子は、第１セパレーターと前記第１セパレーターの両側に位置
したカソード及びアノードをそれぞれ備える複数の単位セル；及び積層された形態で対応
するように隣接した各々の単位セルの間に介されて各々の単位セルを囲むように配置され
た、連続した単一の第２セパレーターを備える電気化学素子であって、前記第１セパレー
ターは、融点が２００℃以上である耐熱性多孔性基材と、前記耐熱性多孔性基材の少なく
とも一面にコートされており、複数の無機物粒子及びバインダー高分子の混合物から形成
された第１多孔性コーティング層とを含み、前記第２セパレーターは、ポリオレフィン系
多孔性基材と、前記ポリオレフィン系多孔性基材の少なくとも一面にコートされており、
複数の無機物粒子及びバインダー高分子の混合物から形成された第２多孔性コーティング
層とを含む。
【００１７】
　図１ないし図３は、本発明による電気化学素子に備えられる望ましい電極組立体の構造
を概略的に示す断面図である。図面において、同一番号は同一部材を意味する。
【００１８】
　図１ないし図３を参照すれば、電極組立体１０, ２０, ３０は、第１セパレーター３ａ
, ３ｂ, ３ｃと第１セパレーター３ａ, ３ｂ, ３ｃの両側に位置したアノード１ａ, １ｂ
, １ｃ及びカソード５ａ, ５ｂ, ５ｃをそれぞれ備えた単位セル７ａ, ７ｂ, ７ｃ1, ７
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ｃ2を複数個含む。カソード５ａ, ５ｂ, ５ｃはカソード集電体の両面にカソード活物質
層が形成された構造であり、アノード１ａ, １ｂ, １ｃはアノード集電体の両面にアノー
ド活物質層が形成された構造である。図１ないし図３に示すように、単位セルは、第１セ
パレーター３ａ, ３ｂの両側に１個のカソード５ａ, ５ｂとアノード１ａ, １ｂとが位置
したフルセル７ａ, ７ｂの構造であるか、カソード５ｃまたはアノード１ｃの両面に第１
セパレーター３ｃがそれぞれ位置し、それぞれの第１セパレーター３ｃの上にアノード１
ｃまたはカソード５ｃがそれぞれ位置したバイセル７ｃ1, ７ｃ2の構造など、多様な構造
の単位セルに形成することができる。
【００１９】
　電極組立体１０, ２０, ３０の内で、各々の単位セル７ａ, ７ｂ, ７ｃ1, ７ｃ2は積層
された形態で存在する。このとき、対応するように隣接した各々の単位セル７ａ, ７ｂ, 
７ｃ1, ７ｃ2の間には各々の単位セル７ａ, ７ｂ, ７ｃ1, ７ｃ2を囲むように配置された
、連続した単一の第２セパレーター９ａ, ９ｂ, ９ｃが図１ないし図３に示すような多様
な形態で介されて各々の単位セル７ａ, ７ｂ, ７ｃ1, ７ｃ2間のセパレーター機能を行う
。
【００２０】
　図１ないし図３の第１セパレーター３ａ, ３ｂ, ３ｃと第２セパレーター９ａ, ９ｂ, 
９ｃは、共に多孔性基材の少なくとも一面に多孔性コーティング層が形成されているが、
多孔性基材の種類は相違なる。すなわち、図４に示すように、第１セパレーター４０は、
融点が２００℃以上である耐熱性多孔性基材４１ａと、前記耐熱性多孔性基材４１ａの少
なくとも一面にコートされており、複数の無機物粒子４３ａ及びバインダー高分子４５ａ
の混合物から形成された第１多孔性コーティング層とを含む構造となっている。また、図
５に示すように、第２セパレーター５０は、ポリオレフィン系多孔性基材４１ｂと、前記
ポリオレフィン系多孔性基材４１ｂの少なくとも一面にコートされており、複数の無機物
粒子４３ｂ及びバインダー高分子４５ｂの混合物から形成された第２多孔性コーティング
層とを含む構造となっている。
【００２１】
　第１セパレーター及び第２セパレーターの一面または両面に形成された多孔性コーティ
ング層内の無機物粒子は、多孔性コーティング層の物理的形態を維持することができる一
種のスペーサの役割をすることで電気化学素子の過熱時に多孔性基材が熱収縮されること
を抑制し、多孔性基材が溶融される場合にもカソードとアノード間の接触を防止する機能
を有する。これによって、多孔性コーティング層が形成された第１セパレーター及び第２
セパレーターは電気化学素子の安全性向上に寄与する。
【００２２】
　また、電気化学素子が過度の充電によって急速な昇温が生じる場合、第２セパレーター
のポリオレフィン系多孔性基材の気孔が先に閉じられて電流を１次的に遮断するので、高
温によってポリオレフィン系多孔性基材が完全に溶融されても昇温速度を減少させること
ができる。このように、第２セパレーターによって昇温速度が減少すれば、ポリオレフィ
ン系多孔性基材からなる第２セパレーターより融点がかなり高い耐熱性多孔性基材（２０
０℃以上）からなる第１セパレーターの多孔性基材は相当な温度まで耐えることができる
ようになり、第１セパレーターに形成された多孔性コーティング層によって安全性がより
向上しているので、電気化学素子の爆発及び発火を予防することができる。
【００２３】
　本発明の電気化学素子において、耐熱性多孔性基材は融点が２００℃以上であり、電気
化学素子のセパレーター用途として用いることができるものであれば何れも使用可能であ
るが、ポリエチレンテレフタレート、ポリブチレンテレフタレートのようなポリエステル
、ポリアセタール、ポリアミド、ポリカーボネート、ポリイミド、ポリエーテルエーテル
ケトン、ポリエーテルスルホン、ポリフェニレンスルフィドロ、ポリエチレンナフタレン
、ポリフェニレンオキシドなどをそれぞれ単独でまたはこれらのうち２種以上を混合して
形成することができる。前述の耐熱性多孔性基材の厚さ、気孔の大きさ及び気孔率は特に
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制限されないが、望ましくは、厚さが１ないし１００μｍ（さらに望ましくは、５ないし
５０μｍ）であり、気孔の大きさ及び気孔率はそれぞれ０.０１ないし５０μｍ（さらに
望ましくは、０.１ないし２０μｍ）及び５ないし９５％である。
【００２４】
　ポリオレフィン系多孔性基材は通常電気化学素子、特にリチウム二次電池に用いられる
ポリオレフィン系多孔性基材、すなわち、高密度ポリエチレン、線形低密度ポリエチレン
、低密度ポリエチレン、超高分子量ポリエチレンなどのポリエチレン、ポリプロピレン、
これらの誘導体などから形成した膜（ｍｅｍｂｒａｎｅ）や不織布を挙げることができ、
融点が１３０ないし１６０℃であるものを用いることが望ましい。前述のポリオレフィン
系多孔性基材の厚さ、気孔の大きさ及び気孔率は特に制限されないが、望ましくは、厚さ
は１ないし１００μｍ（さらに望ましくは、２ないし３０μｍ）であり、気孔の大きさ及
び気孔率はそれぞれ０.１ないし５０μｍ及び１０ないし９５％である。
【００２５】
　本発明の電気化学素子において、第１多孔性コーティング層及び第２多孔性コーティン
グ層の形成に用いられる無機物粒子としては、通常無機物粒子として用いられる無機物粒
子、すなわち電気化学素子の作動電圧範囲（例えば、Ｌｉ／Ｌｉ+基準で０～５Ｖ）で酸
化及び／または還元反応が起きない無機物粒子を用いることができる。特に、リチウムイ
オン伝達能力のある無機物粒子を用いる場合、電気化学素子内のイオン伝導度を高めて性
能向上を図ることができる。また、無機物粒子として誘電率が高い無機物粒子を用いる場
合、液体電解質内の電解質塩, 例えばリチウム塩の解離度増加に寄与して電解液のイオン
伝導度を向上させるができる。
【００２６】
　前述の理由から、前記無機物粒子は、誘電率定数が５以上、望ましくは１０以上の高誘
電率無機物粒子、リチウムイオン伝達能力を有する無機物粒子、またはこれらの混合体を
含むことが望ましい。誘電率定数が５以上の無機物粒子の非制限的な例としては、ＢａＴ
ｉＯ3、Ｐｂ（Ｚｒ, Ｔｉ）Ｏ3（ＰＺＴ）、Ｐｂ1-xＬａxＺｒ1-yＴｉyＯ3（ＰＬＺＴ）
、ＰＢ（Ｍｇ3Ｎｂ2/3）Ｏ3－ＰｂＴｉＯ3（ＰＭＮ‐ＰＴ）、ハフニア（ＨｆＯ2）、Ｓ
ｒＴｉＯ3、ＳｎＯ2、ＣｅＯ2、ＭｇＯ、ＮｉＯ、ＣａＯ、ＺｎＯ、ＺｒＯ2、Ｙ2Ｏ3、Ａ
ｌ2Ｏ3、ＴｉＯ2、ＳｉＣまたはこれらの混合体などがある。
【００２７】
　特に、前述のＢａＴｉＯ3、Ｐｂ（Ｚｒ, Ｔｉ）Ｏ3（ＰＺＴ）、Ｐｂ1-xＬａxＺｒ1-y

ＴｉyＯ3（ＰＬＺＴ）、ＰＢ（Ｍｇ3Ｎｂ2/3）Ｏ3－ＰｂＴｉＯ3（ＰＭＮ‐ＰＴ）、ハフ
ニア（ＨｆＯ2）のような無機物粒子は、誘電率定数１００以上の高誘電率特性を示すだ
けでなく、一定の圧力を印加して引張または圧縮される場合電荷が発生して両面の間に電
位差が発生する圧電性（ｐｉｅｚｏｅｌｅｃｔｒｉｃｉｔｙ）を持つことで、外部衝撃に
よる両電極の内部短絡発生を防止して電気化学素子の安全性向上を図ることができる。ま
た、前述の高誘電率無機物粒子とリチウムイオン伝達能力を有する無機物粒子を混用する
場合、これらの相乗効果は倍加され得る。
【００２８】
　本発明において、リチウムイオン伝達能力を有する無機物粒子とは、リチウム元素を含
むもののリチウムを貯蔵せずにリチウムイオンを移動させる機能を持つ無機物粒子を称す
るものであって、リチウムイオン伝達能力を有する無機物粒子は粒子構造の内部に存在す
る一種の欠陷によってリチウムイオンを伝達及び移動させることができるので、電池内の
リチウムイオン伝導度が向上し、これにより電池性能の向上を図ることができる。前記リ
チウムイオン伝達能力を有する無機物粒子の非制限的な例としては、リチウムホスフェー
ト（Ｌｉ3ＰＯ4）、リチウムチタンホスフェート（ＬｉxＴｉy（ＰＯ4）3, ０＜ｘ＜２, 
０＜ｙ＜３）、リチウムアルミニウムチタンホスフェート（ＬｉxＡｌyＴｉz（ＰＯ4）3,
 ０＜ｘ＜２, ０＜ｙ＜１, ０＜ｚ＜３）、１４Ｌｉ2Ｏ‐９Ａｌ2Ｏ3‐３８ＴｉＯ2‐３
９Ｐ2Ｏ5などのような（ＬｉＡｌＴｉＰ）xＯy系列ガラス（０＜ｘ＜４, ０＜ｙ＜１３）
、リチウムランタンチタネート（ＬｉxＬａyＴｉＯ3, ０＜ｘ＜２, ０＜ｙ＜３）、Ｌｉ3
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.25Ｇｅ0.25Ｐ0.75Ｓ4などのようなリチウムゲルマニウムチオホスフェート（ＬｉxＧｅy

ＰzＳw, ０＜ｘ＜４, ０＜ｙ＜１, ０＜ｚ＜１, ０＜ｗ＜５）、Ｌｉ3Ｎなどのようなリ
チウムナイトライド（ＬｉxＮy, ０＜ｘ＜４, ０＜ｙ＜２）、Ｌｉ3ＰＯ4‐Ｌｉ2Ｓ‐Ｓ
ｉＳ2などの同じＳｉＳ2系列ガラス（ＬｉxＳｉyＳz, ０＜ｘ＜３, ０＜ｙ＜２, ０＜ｚ
＜４）、ＬｉＩ‐Ｌｉ2Ｓ-Ｐ2Ｓ5などのようなＰ2Ｓ5系列ガラス（ＬｉxＰyＳz, ０＜ｘ
＜３, ０＜ｙ＜３, ０＜ｚ＜７）またはこれらの混合物などがある。
【００２９】
　本発明の電気化学素子において、第１セパレーター及び第２セパレーターにそれぞれ形
成された多孔性コーティング層の無機物粒子の大きさには制限はないが、均一な厚さのコ
ーティング層形成及び適切な孔隙率のために０.００１ないし１０μｍであることがが望
ましい。０.００１μｍ未満である場合無機物粒子の分散性が低下し得、１０μｍを超過
する場合多孔性コーティング層の厚さが増加して機械的物性が低下し得、また大き過ぎる
気孔の大きさによって電池充放電時に内部短絡が起きる確率が高くなる。
【００３０】
　本発明によって第１セパレーター及び第２セパレーターにそれぞれ形成された多孔性コ
ーティング層の無機物粒子とバインダー高分子との組成比は、例えば５０:５０ないし９
９:１の範囲が望ましく、さらに望ましくは７０:３０ないし９５:５である。バインダー
高分子に対する無機物粒子の含量比が５０:５０未満である場合バインダー高分子の含量
が多くなることでセパレーターの熱的安定性が低下する恐れがある。また、無機物粒子の
間に形成される空き空間の減少によって気孔の大きさ及び気孔率が減少し、最終的に電池
性能の低下が惹起され得る。無機物粒子の含量が９９重量部を超過する場合、バインダー
高分子の含量が少な過ぎるので多孔性コーティング層の耐剥離性が弱化され得る。前記無
機物粒子とバインダー高分子とから構成される多孔性コーティング層の厚さは特に制限は
ないが、０.０１ないし２０μｍの範囲が望ましい。また、気孔の大きさ及び気孔率も特
に制限はないが、気孔の大きさは０.００１ないし１０μｍの範囲が望ましく、気孔率は
１０ないし９０％の範囲が望ましい。気孔の大きさ及び気孔率は主に無機物粒子の大きさ
に依存するが、例えば粒径が１μｍ以下である無機物粒子を用いる場合、形成される気孔
も約１μｍ以下になる。このような気孔には、以後注入される電解液で満たされ、このよ
うに満たされた電解液はイオン伝達の役割を果たすことになる。気孔の大きさ及び気孔率
がそれぞれ０.００１μｍ及び１０％未満である場合抵抗層として作用することがあり、
気孔の大きさ及び気孔率が１０μｍ及び９０％をそれぞれ超過する場合には機械的物性が
低下し得る。
【００３１】
　本発明のセパレーターにおいて、多孔性コーティング層の形成に用いられるバインダー
高分子としては当業界で多孔性コーティング層の形成に通常用いられる高分子を用いるこ
とができる。特に、ガラス転移温度（ｇｌａｓｓ ｔｒａｎｓｉｔｉｏｎ ｔｅｍｐｅｒａ
ｔｕｒｅ, Ｔｇ）が－２００ないし２００℃である高分子を用いることが望ましい。これ
は、最終的に形成される多孔性コーティング層の柔軟性及び弾性などのような機械的物性
を向上させることができるからである。このようなバインダー高分子は無機物粒子の間を
連結及び安定的に固定させるバインダーの役割を充実に行うことで、多孔性コーティング
層が導入されたセパレーターの機械的物性の低下防止に寄与する。
【００３２】
　また、バインダー高分子はイオン伝導能力を必ず有する必要はないが、イオン伝導能力
を有する高分子を用いる場合電気化学素子の性能をさらに向上させるができる。したがっ
て、バインダー高分子は可能な限り誘電率定数が高いことが望ましい。実際に、電解液に
おける塩の解離度は電解液溶媒の誘電率定数に依存するので、前記高分子の誘電率定数が
高いほど電解質における塩の解離度を向上させるができる。このようなバインダー高分子
の誘電率定数は１.０ないし１００（測定周波数＝１ｋＨｚ）の範囲が使用可能であり、
特に１０以上であることが望ましい。
【００３３】
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　前述の機能の以外に、バインダー高分子は液体電解液の含浸時にゲル化されることで高
い電解液含浸率（ｄｅｇｒｅｅ ｏｆ ｓｗｅｌｌｉｎｇ）を示すことができる特徴を持つ
ことができる。これによって、溶解度指数が１５ないし４５ＭＰａ1/2である高分子が望
ましく、さらに望ましくは１５ないし２５ＭＰａ1/2及び３０ないし４５ＭＰａ1/2の範囲
である。したがって、ポリオレフィン類のような疎水性高分子よりは極性基を多く持つ親
水性高分子が望ましい。溶解度指数が１５ＭＰａ1/2未満及び４５ＭＰａ1/2を超過する場
合、通常の電池用液体電解液によって含浸されにくいからである。
【００３４】
　このような高分子の非制限的な例としては、ポリビニリデンフルオライド‐ヘキサフル
オロプロピレン（ｐｏｌｙｖｉｎｙｌｉｄｅｎｅ ｆｌｕｏｒｉｄｅ‐ｃｏ‐ｈｅｘａｆ
ｌｕｏｒｏｐｒｏｐｙｌｅｎｅ）、ポリビニリデンフルオライド‐トリクロロエチレン（
ｐｏｌｙｖｉｎｙｌｉｄｅｎｅ ｆｌｕｏｒｉｄｅ‐ｃｏ‐ｔｒｉｃｈｌｏｒｏｅｔｈｙ
ｌｅｎｅ）、ポリメチルメタクリレート（ｐｏｌｙｍｅｔｈｙｌｍｅｔｈａｃｒｙｌａｔ
ｅ）、ポリアクリロニトリル（ｐｏｌｙａｃｒｙｌｏｎｉｔｒｉｌｅ）、ポリビニルピロ
リドン（ｐｏｌｙｖｉｎｙｌｐｙｒｒｏｌｉｄｏｎｅ）、ポリビニルアセテート（ｐｏｌ
ｙｖｉｎｙｌａｃｅｔａｔｅ）、エチレンビニルアセテート共重合体（ｐｏｌｙｅｔｈｙ
ｌｅｎｅ‐ｃｏ‐ｖｉｎｙｌ ａｃｅｔａｔｅ）、ポリエチレンオキシド（ｐｏｌｙｅｔ
ｈｙｌｅｎｅ ｏｘｉｄｅ）、セルロースアセテート（ｃｅｌｌｕｌｏｓｅ ａｃｅｔａｔ
ｅ）、セルロースアセテートブチレート（ｃｅｌｌｕｌｏｓｅ ａｃｅｔａｔｅ ｂｕｔｙ
ｒａｔｅ）、セルロースアセテートプロピオネート（ｃｅｌｌｕｌｏｓｅ ａｃｅｔａｔ
ｅ ｐｒｏｐｉｏｎａｔｅ）、シアノエチルプルラン（ｃｙａｎｏｅｔｈｙｌｐｕｌｌｕ
ｌａｎ）、シアノエチルポリビニルアルコール（ｃｙａｎｏｅｔｈｙｌｐｏｌｙｖｉｎｙ
ｌａｌｃｏｈｏｌ）、シアノエチルセルロース（ｃｙａｎｏｅｔｈｙｌｃｅｌｌｕｌｏｓ
ｅ）、シアノエチルスクロース（ｃｙａｎｏｅｔｈｙｌｓｕｃｒｏｓｅ）、プルラン（ｐ
ｕｌｌｕｌａｎ）、カルボキシルメチルセルロース（ｃａｒｂｏｘｙｌ ｍｅｔｈｙｌ ｃ
ｅｌｌｕｌｏｓｅ）などを挙げることができる。
【００３５】
　本発明のセパレーターにおいて、多孔性コーティング層の成分として前述の電極活物質
粒子を含めた無機物粒子及びバインダー高分子の以外に、その他添加剤をさらに含むこと
ができる。
【００３６】
　本発明によって電極活物質粒子を含む多孔性コーティング層が形成されたセパレーター
は通常の方法で製造することができ、望ましい製造方法を以下に例示するが、これに限定
されるのではない。
【００３７】
　まず、バインダー高分子を溶媒に溶解させてバインダー高分子溶液を製造する。
【００３８】
　次いで、バインダー高分子の溶液に無機物粒子を添加して分散させる。溶媒としては、
用いようとするバインダー高分子と溶解度指数が類似しており、沸点が低いものが望まし
い。これは、均一な混合と、以後の溶媒除去を容易にするためである。使用可能な溶媒の
非制限的な例としては、アセトン（ａｃｅｔｏｎｅ）、テトラヒドロフラン（ｔｅｔｒａ
ｈｙｄｒｏｆｕｒａｎ）、メチレンクロライド（ｍｅｔｈｙｌｅｎｅ ｃｈｌｏｒｉｄｅ
）、クロロホルム（ｃｈｌｏｒｏｆｏｒｍ）、ジメチルホルムアミド（ｄｉｍｅｔｈｙｌ
ｆｏｒｍａｍｉｄｅ）、Ｎ‐メチル‐２‐ピロリドン（Ｎ‐ｍｅｔｈｙｌ‐２‐ｐｙｒｒ
ｏｌｉｄｏｎｅ, ＮＭＰ）、シクロヘキサン（ｃｙｃｌｏｈｅｘａｎｅ）、水またはこれ
らの混合物などがある。バインダー高分子溶液に無機物粒子を添加した後、無機物粒子を
破砕することが望ましい。このとき、破砕時間は１ないし２０時間が適切であり、破砕さ
れた無機物粒子の粒度は前述のように０.００１ないし１０μｍが望ましい。破砕方法と
しては通常の方法を用いることができ、特にボールミル（ｂａｌｌ ｍｉｌｌ）法が望ま
しい。
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【００３９】
　それから、無機物粒子が分散されたバインダー高分子の溶液を１０ないし８０％の湿度
条件下で多孔性基材にコートし乾燥させる。
【００４０】
　無機物粒子が分散されたバインダー高分子の溶液を多孔性基材上にコートする方法は、
当業界に知られた通常のコーティング方法を用いることができ、例えばディップ（Ｄｉｐ
）コーティング、ダイ（Ｄｉｅ）コーティング、 ロール（ｒｏｌｌ）コーティング、コ
ンマ（ｃｏｍｍａ）コーティングまたはこれらの混合方式など多様な方式を用いることが
できる。
【００４１】
　このように製造された本発明の第１セパレーター及び第２セパレーターは、カソードと
アノードの間に第１セパレーターを介在させて電極と積層して単位セルを製造し、第２セ
パレーターを前述の構造で単位セルを囲むように配置して電気化学素子の電極組立体を製
造する。このとき、セパレーターに形成された多孔性コーティング層のバインダー高分子
成分として液体電解液の含浸時にゲル化が可能な高分子を用いる場合、電池を組み立てた
後注入された電解液とバインダー高分子とが反応してゲル化されることで、ゲル型複合電
解質を形成することができる。
【００４２】
　電気化学素子は電気化学反応をするすべての素子を含み、具体的に例を挙げれば、すべ
ての種類の一次、二次電池、燃料電池、太陽電池またはスーパーキャパシター素子のよう
なキャパシターなどがある。特に、前記二次電池の中で、リチウム金属二次電池、リチウ
ムイオン二次電池、リチウムポリマー二次電池またはリチウムイオンポリマー二次電池な
どを含むリチウム二次電池が望ましい。
【００４３】
　本発明のセパレーターとともに使用される電極としては、特に制限されず、当業界に知
られた通常の方法にしたがって電極活物質スラリーを集電体に塗布して製造することがで
きる。電極に用いられるカソード活物質及びアノード活物質は従来電気化学素子のカソー
ド及びアノードに用いることができる通常の電極活物質を用いることができる。電極活物
質の中でカソード活物質の非制限的な例としては、リチウムマンガン酸化物、リチウムコ
バルト酸化物、リチウムニッケル酸化物、リチウム鉄酸化物またはこれらを組み合わせた
リチウム複合酸化物を用いることが望ましい。アノード活物質の非制限的な例としては、
リチウム金属またはリチウム合金、炭素、石油コークス（ｐｅｔｒｏｌｅｕｍ ｃｏｋｅ
）、活性化炭素（ａｃｔｉｖａｔｅｄ ｃａｒｂｏｎ）、グラファイト（ｇｒａｐｈｉｔ
ｅ）、またはその他炭素類などのようなリチウム吸着物質などが望ましい。カソード電流
集全体の非制限的な例としては、アルミニウム、ニッケルまたはこれらの組み合わせによ
って製造されるホイルなどがあり、アノード電流集全体の非制限的な例としては、銅、金
、ニッケル、銅合金、またはこれらの組み合わせによって製造されるホイルなどがある。
【００４４】
　本発明の電気化学素子に用いることができる電解液は、Ａ+Ｂ-のような構造の塩であり
、Ａ+はＬｉ+、Ｎａ+、Ｋ+のようなアルカリ金属陽イオン、またはこれらの組み合わせか
らなるイオンを含み、Ｂ-はＰＦ6

-、ＢＦ4
-、Ｃｌ-、Ｂｒ-、Ｉ-、ＣｌＯ4

-、ＡｓＦ6
-、

ＣＨ3ｃＯ2
-、ＣＦ3ＳＯ3

-、Ｎ（ＣＦ3ＳＯ2）2
-、Ｃ（ＣＦ2ＳＯ2）3

-のような陰イオン
、またはこれらの組み合わせからなるイオンを含む塩が、プロピレンカーボネート（ＰＣ
）、エチレンカーボネート（ＥＣ）、ジエチルカーボネート（ＤＥＣ）、ジメチルカーボ
ネート（ＤＭＣ）、ジプロピルカーボネート（ＤＰＣ）、ジメチルスルホキシド、アセト
ニトリル、ジメトキシエタン、ジエトキシエタン、テトラヒドロフラン、Ｎ‐メチル‐２
‐ピロリドン（ＮＭＰ）、エチルメチルカーボネート（ＥＭＣ）、ガンマブチロラクトン
（γ‐ブチロラクトン）、またはこれらの混合物からなる有機溶媒に溶解または解離され
たものがあるが、これに限定されるのではない。
【００４５】
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　前記電解液の注入は最終製品の製造工程及び要求物性に応じて、電池製造工程のうち適
切な段階で行うことができる。すなわち、電池組み立ての前または電池組み立ての最終段
階などで行うことができる。
【実施例】
【００４６】
　以下、本発明を具体的に説明するために実施例を挙げて詳しく説明する。しかし、本発
明による実施例は種々の形態に変形され得、本発明の範囲は以下で詳述する実施例に限定
されると解釈されてはいけない。本発明の実施例は当業界で平均的な知識を持つ者に本発
明をより完全に説明するために提供されるものである。
【００４７】
　［実施例１］
　［第１セパレーターの製造］
　ＰＶｄＦ‐ＣＴＦＥ（ポリビニリデンフルオライド‐クロロトリフルオロエチレン共重
合体）をアセトンに約５重量％の重量比で添加し、５０℃で約１２時間以上溶解させて高
分子溶液を製造した。製造した高分子溶液にＡｌ2Ｏ3粉末とＢａＴｉＯ3粉末とを９:１の
重量比で高分子／無機物粉末＝２０／８０の重量比になるように添加し、１２時間以上ボ
ールミル法を用いて無機物粉末を３００nmの大きさに破砕及び分散してスラリーを製造し
た。
【００４８】
　このように製造されたスラリーをディップコーティング法で厚さ２０μｍであるポリエ
チレンテレフタレート多孔性膜（気孔率８０％）にコートし、コーティング厚さは約２μ
ｍ程度に調節した。気孔率測定装置（ｐｏｒｏｓｉｍｅｔｅｒ）で測定した結果、ポリエ
チレンテレフタレートにコートされた多孔性コーティング層内の気孔の大きさは０.３μ
ｍレベルであり気孔率は５５％レベルであった。
【００４９】
　［第２セパレーターの製造］
　高分子としてＰＶｄＦ‐ＨＦＰ（ポリビニリデンフルオライド‐ヘキサフルオロプロピ
レン共重合体）を用い、厚さ２０μｍであるポリエチレン多孔性膜（気孔率４５％）を用
いたことを除いては、第１セパレーターの製造方法と同一に行った。
【００５０】
　［カソードの製造］
　カソード活物質粒子としてリチウムコバルト複合酸化物９２重量％、導電材としてカー
ボンブラック（ｃａｒｂｏｎ ｂｌａｃｋ）４重量％、結合剤としてＰＶＤＦ４重量％を
溶剤であるＮ‐メチル‐２ピロリドン（ＮＭＰ）に添加してカソード活物質スラリーを製
造した。前記カソード活物質スラリーを厚さが２０μｍであるカソード集電体のアルミニ
ウム（Ａｌ）薄膜に塗布、乾燥してカソードを製造した後、ロールプレス（ｒｏｌｌ ｐ
ｒｅｓｓ）を行った。
【００５１】
　［アノードの製造］
　アノード活物質として炭素粉末、結合剤としてポリビニリデンフルオライド（ＰＶｄＦ
）、導電材としてカーボンブラックをそれぞれ９６重量％、３重量％、１重量％にし、溶
剤であるＮ‐メチル‐２ピロリドンに添加してアノード活物質スラリーを製造した。前記
アノード活物質スラリーを厚さが１０μｍであるアノード集電体である銅（Ｃｕ）薄膜に
塗布、乾燥してアノードを製造した後、ロールプレスを行った。
【００５２】
　［電池の製造］
　前述の方法に従って製造したカソード、アノード及び第１セパレーターをスタッキング
方式を用いて単位セルを組み立てた。それから、単位セルを第２セパレーターを用いて折
り畳み方式で巻いて図１の構造の電極組立体を製造した。次いで、電解液（エチレンカー
ボネート（ＥＣ）／エチルメチルカーボネート（ＥＭＣ）＝１ ／ ２（体積比）、リチウ
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造した。
【００５３】
　［比較例１］
　第１セパレーターとしてポリエチレン多孔性膜を用いた第２セパレーターを用いたこと
を除いては、実施例１と同一の方法で電池を製造した。
【００５４】
　［比較例２］
　第２セパレーターとしてポリエチレンテレフタレート多孔性膜を用いた第１セパレータ
ーを用いたことを除いては、実施例１と同一の方法で電池を製造した。
【００５５】
　［ホットボックス（Ｈｏｔ Ｂｏｘ）実験］
　実施例及び比較例のリチウム二次電池を１６０度で１時間放置し、電池の状態を評価し
て下記表１に示した。
【００５６】
　実験の結果、ポリエチレン多孔性膜を両方の多孔性基材として用いたセパレーターを製
造した比較例１の電池は発火が発生した。これは、ポリエチレン多孔性膜の溶融によって
カソード及びアノードの内部短絡が発生して電池の安全性が低下したからである。これに
比べて、実施例及び比較例２の電池は耐熱性に優れた第１セパレーターによって発火及び
燃焼が発生せずに安全な状態を維持した。
【００５７】

【表１】

【００５８】
　［過充電実験］
　実施例及び比較例の電池を６Ｖ／１Ａ、１０Ｖ／１Ａ及び１２Ｖ／１Ａの条件で充電し
、以後電池の状態を評価して下記表２に示した。
【００５９】
　実験の結果、ポリエチレン多孔性膜を両方の多孔性基材として用いたセパレーターを製
造した比較例１の電池はすべての充電条件で爆発現象が発生した。
【００６０】
　また、ポリエチレンテレフタレート膜を両方の多孔性基材として用いた比較例２の電池
は６Ｖ／１Ａ及び１０Ｖ／１Ａの充電条件では爆発現象が発生しなかったが、１２Ｖ／１
Ａの過充電条件では爆発現象が発生した。
【００６１】
　一方、本発明による実施例１の電池はすべての過充電条件で安全な状態を示した。実施
例１の電池が比較例１の電池より安全性に優れている理由は、１２Ｖ／１Ａの過充電条件
により電池の温度が急激に上昇する場合に１６０度以下の温度で第２セパレーターのポリ
オレフィン多孔性膜の気孔が閉じられて電流を遮断することで温度の上昇速度を緩和させ
、これによって以後上昇した温度の幅を減らすことで耐熱性に優れた第１セパレーターが
安全な状態を維持したからであると判断される。
【００６２】
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【表２】

【産業上の利用可能性】
【００６３】
　前述のように、本発明の電気化学素子は、多孔性コーティング層がそれぞれ形成された
第１セパレーターと第２セパレーターとを用いることで、電気化学素子が過熱される場合
にもセパレーターの多孔性基材が熱収縮することを抑制しカソードとアノード間の接触を
防止してカソードとアノード間の短絡現象を改善することができる。また、過度の充電に
よって急速な昇温が生じる場合にも第２セパレーターのポリオレフィン系多孔性基材の気
孔が閉じられることによって電流が遮断されて昇温速度が減少するので、第２セパレータ
ーの熱的安定性によって電気化学素子の爆発及び発火を予防することができる。

【図１】 【図２】
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【図４】

【図５】
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【要約の続き】
孔性基材が熱収縮することを抑制しカソードとアノード間の接触を防止してカソードとアノード間の短絡現象を改善
することができる。また、過度の充電によって急速な昇温が生じる場合にも第２セパレーターのポリオレフィン系多
孔性基材の気孔が閉じられることによって電流が遮断されて昇温速度が減少するので、第２セパレーターの熱的安定
性によって電気化学素子の爆発及び発火を予防することができる。
　【選択図】図１
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