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(57)【要約】
【課題】優れた電池性能と高い安全性を持ち合わせた難燃性のリチウム二次電池を提供す
る。
【解決手段】正極と負極との間に設けたセパレーター、及びリチウム塩を含む非水電解液
とからなるリチウム二次電池であって、前記負極が難黒鉛化性炭素を含有し、前記非水電
解液がビス（フルオロスルホニル）イミドアニオンをアニオン成分として含むイオン液体
を溶媒として用いる。前記負極は難黒鉛化性炭素を５～１００重量％含有することが好ま
しい。さらに、前記イオン液体が窒素原子を含むカチオンをカチオン成分として含むこと
ができ、前記窒素原子を含むカチオンとしては、アルキルアンモニウム、イミダゾリウム
、ピロリジニウム、及びピペリジニウムから選択される１種又は２種以上の混合物である
ことが好ましい。
【選択図】なし
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　正極と負極との間に設けたセパレーター、及びリチウム塩を含む非水電解液とからなる
リチウム二次電池であって、前記負極が難黒鉛化性炭素を含有し、前記非水電解液がビス
（フルオロスルホニル）イミドアニオンをアニオン成分として含むイオン液体を溶媒とし
て用いることを特徴とするリチウム二次電池。
【請求項２】
　前記負極が難黒鉛化性炭素を５～１００重量％含有することを特徴とする請求項１に記
載のリチウム二次電池。
【請求項３】
　前記イオン液体が窒素原子を含むカチオンをカチオン成分として含むことを特徴とする
請求項１に記載のリチウム二次電池。
【請求項４】
　前記イオン液体の窒素原子を含むカチオンが、アルキルアンモニウム、イミダゾリウム
、ピロリジニウム、及びピペリジニウムから選択される１種又は２種以上の混合物である
ことを特徴とする請求項３に記載のリチウム二次電池。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、ビス（フルオロスルホニル）イミド（ＦＳＩ）アニオンを含むイオン液体を
非水電解液の溶媒に用いたリチウム二次電池に関し、より詳しくは難黒鉛化性炭素と難燃
性の非水電解液を用いたリチウム二次電池に関する。
【背景技術】
【０００２】
　リチウム二次電池は、小型軽量の充電可能な電池で、単位容積あるいは単位重量あたり
の蓄電容量が大きく、携帯電話、ノートパソコン、携帯情報端末（ＰＤＡ）、ビデオカメ
ラ、デジタルカメラなどに広く利用され、小型軽量で比較的電力消費の大きな各携帯型機
器には必要不可欠なものとなっている。
【０００３】
　また、近年では電動自転車や電気自動車に搭載する中型、もしくは大型のリチウム電池
の開発が進められており、環境負荷を低減させる手段としてもその開発に期待が寄せられ
ている。
【０００４】
　従来、リチウム二次電池の非水電解液に使用される非水溶媒としては、リチウム塩を溶
解しやすく、かつ電気分解にしにくい極性非プロトン性の有機溶媒が使用されているが、
これらは引火点が非常に低いために過充電時や短絡時の発熱により引火や爆発などの電池
の安全性について大きな問題を抱えている。特に近年では電子機器の小型・軽量化や電動
自動車の開発に伴って大容量、高出力のリチウム二次電池の開発が急務となり、安全性の
問題はますます重要な解決課題となっている。
【０００５】
　このため、リチウム二次電池の非水電解液に難燃性の化合物としてイオン液体を使用す
ることが種々検討されている。イオン性液体を非水電解質に使用することは、例えば、ビ
ス（フルオロスルホニル）イミドアニオンをアニオン成分として含むイオン性液体を溶媒
として使用することが開示されている（特許文献１）。
【０００６】
　また、通常の黒鉛化性炭素電極とイオン液体の組み合わせを用いたリチウム電池は有機
溶媒系の電池と比較すると内部抵抗が高く出力特性に劣り、負極表面でのリチウム及び分
解物の析出等に起因して寿命特性が低く、実用化レベルの性能には至っていないのが現状
である。そのため、負極材料に難黒鉛化性炭素を添加するリチウム二次電池が開示されて
いる（特許文献２、３）。
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【特許文献１】米国特許第６，３６５，３０１号明細書
【特許文献２】特開２００３－１８７８０６号公報
【特許文献３】特開２００４－１６５１５１号公報
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【０００７】
　しかしながら、上記特許文献１に例示されるリチウム二次電池は、使用可能な電圧領域
は２．８～２．０Ｖと狭く充分な電池性能を得るに至っていない。また、特許文献２、３
に記載のものは、非水電解液として有機溶媒と電解質塩を使用しており、安全性が充分と
はいえなかった。このため、難燃性のイオン液体を使用したリチウム二次電池には新たな
電池構成材料の開発や添加物の検討による電池性能の向上が願望されている。
【０００８】
　本発明は、上記問題に鑑み、リチウム二次電池に強く要求されている安全性の向上に向
けて、電池構成材料の選択と吟味を行い、従来の電池よりも優れた電池性能と高い安全性
を持ち合わせた難燃性のリチウム二次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】
【０００９】
　上記課題を解決するために本発明者らが鋭意検討を重ねた結果、リチウムイオン伝導性
の非水電解液において支持電解質であるリチウム塩を溶解する溶媒としてビス（フルオロ
スルホニル）イミドアニオンをアニオン成分として含むイオン液体を用いた場合に、難黒
鉛化性炭素単体及び黒鉛化性炭素との混合材料により構成される負極を用いることにより
、従来から使用されている黒鉛化性炭素を主体とした負極を用いた電池と比較して出力特
性に優れる上に、充放電の繰り返しによるサイクル劣化が大幅に少ない電池性能を得られ
ることを見出した。
【００１０】
　すなわち、本発明は、正極と負極との間に設けたセパレーター、及びリチウム塩を含む
非水電解液とからなるリチウム二次電池であって、前記負極が難黒鉛化性炭素を含有し、
前記非水電解液がビス（フルオロスルホニル）イミドアニオンをアニオン成分として含む
イオン液体を溶媒として用いることを特徴とするリチウム二次電池である。
【００１１】
　本発明においては、前記負極が難黒鉛化性炭素を５～１００重量％含有することが好ま
しい。
【００１２】
　また、本発明においては、前記イオン液体が窒素原子を含むカチオンをカチオン成分と
して含むことができる。
【００１３】
　前記イオン液体の窒素原子を含むカチオンは、アルキルアンモニウム、イミダゾリウム
、ピロリジニウム、及びピペリジニウムから選択される１種又は２種以上の混合物である
ことが好ましい。
【発明の効果】
【００１４】
　本発明では、電池の使用環境の悪さや事故の際の内部上昇によってもたらされる電池の
短絡、発火、爆発といった問題に対して、難燃性のイオン液体を用いることで、過充電時
や短絡時の発熱時においても引火や爆発の危険性のない安全性に優れる電池を提供できる
。
【００１５】
　さらに、リチウムイオンの拡散速度が速い難黒鉛化性炭素を負極材料として使用するこ
とで、電池の電荷移動抵抗が低減し、出力特性に優れる電池が提供できる。
【００１６】
　また、難黒鉛化性炭素を負極に用いた電池は負極表面上でリチウム金属の析出を生じな
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いため、サイクル劣化が少なく、サイクル特性を飛躍的に向上させることができる。
【００１７】
　イオン液体とプロピレンカーボネート（ＰＣ）を含む非水系電解液を混合したものを支
持電解質として使用する場合においても、ＰＣ分解性を持たない難黒鉛化性炭素を使用す
ることは有利であり、長寿命及び低温特性に優れる電池の提供が可能である。
【発明を実施するための最良の形態】
【００１８】
　以下、本発明の実施の形態について説明する。
【００１９】
　本発明に係るリチウム二次電池は、正極と負極との間に設けられ両者を隔離するセパレ
ーターと、リチウムイオンを伝導するための溶媒に支持電解質としてリチウム塩を溶解し
た非水電解液とで構成される。
【００２０】
　上記正極の活物質としては、リチウムイオンの挿入、脱離が可能であるものであれば、
特に制限されることはない。例えば、正極活物質としては、ＣｕＯ、Ｃｕ２Ｏ、ＭｎＯ２

、ＭｏＯ３、Ｖ２Ｏ５、ＣｒＯ３、ＭｏＯ３、Ｆｅ２Ｏ３、Ｎｉ２Ｏ３、ＣｏＯ３等の金
属酸化物、ＬｉｘＣｏＯ２、ＬｉｘＮｉＯ２、ＬｉｘＭｎ２Ｏ４等のリチウムと遷移金属
との複合酸化物や、ＴｉＳ２、ＭｏＳ２、ＮｂＳｅ３等の金属カルコゲン化物、ポリアセ
ン、ポリパラフェニレン、ポリピロール、ポリアニリン等の導電性高分子化合物等が挙げ
られる。
【００２１】
　特に、本発明においては、一般に高電圧系と呼ばれる、コバルト、ニッケル、マンガン
等の遷移金属から選ばれる１種以上とリチウムとの複合酸化物がリチウムイオンの放出性
、高電圧が得られやすい点で好ましい。コバルト、ニッケル、マンガンとリチウムとの複
合酸化物の具体例としては、ＬｉＣｏＯ２、ＬｉＭｎＯ２、ＬｉＭｎ２Ｏ４、ＬｉＮｉＯ

２、ＬｉＮｉｘＣｏ（１－ｘ）Ｏ２、ＬｉＭｎａＮｉｂＣｏｃ（ａ＋ｂ＋ｃ＝１）などが
挙げられる。
【００２２】
　また、これらのリチウム複合酸化物に、少量のフッ素、ホウ素、アルミニウム、クロム
、ジルコニウム、モリブデン、鉄などの元素をドーブしたものでもよい。
【００２３】
　また、リチウム複合酸化物の粒子表面を、炭素、ＭｇＯ、Ａｌ２Ｏ３、ＳｉＯ２等で表
面処理したものでもよい。
【００２４】
　本発明の正極の活物質としては、上記のリチウムと遷移金属酸化物の他に、ＬｉｘＦｅ
ＰＯ４（０＜ｘ≦１．２、通常は１である）で表されるリン酸鉄リチウムが好ましく挙げ
られる。
【００２５】
　リン酸鉄リチウムは３．１～３．５Ｖ／Ｌｉ付近に平坦なリチウムの挿入、脱離電位を
有し、かつ、全ての酸素がリンと共有結合で結びつき、ポリアニオンを形成しているため
に、温度上昇に伴い正極中の酸素が放出されて電解液を燃焼させることがない。このため
、高温充電状態での安全性はＬｉＣｏＯ２などより良好である。また、化学的、機械的安
定性も極めて優れた性質を持ち、長期保存性能にも優れている。
【００２６】
　これらの正極活物質は２種類以上を併用することも可能である。
【００２７】
　負極の活物質には、難黒鉛化性炭素（ＨＣ）が使用される。ＨＣは、焼成により炭素化
し、ガラス状炭素のように高温での加熱処理によって黒鉛化し難い炭素材料であれば特に
限定されず、通常、炭化又は黒鉛化処理によっても黒鉛を形成しない炭素材料が使用され
る。ＨＣは、単独でまたは２種以上組み合わせて使用してもよい。
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【００２８】
　難黒鉛化性炭素を生成する原料としては、例えば、フルフリルアルコール樹脂、フルフ
ラール樹脂、フェノール樹脂、フラン樹脂、ハロゲン化ビニル樹脂、アクリル樹脂、ポリ
イミド樹脂、ポリアミド樹脂、ＰＦＡ樹脂炭やＰＡＮ系炭素繊維・ガラス状炭素等の共役
系樹脂が挙げられるが、これらに限定されるものではない。また、セルロース及びその誘
導体、有機系高分子系化合物も難黒鉛化性炭素の原料として用いられ、砂糖やコーヒー豆
、米ぬか等の天然素材を焼成してもハードカーボン化が可能である。
【００２９】
　難黒鉛化炭素はＬｉＣ６以上の高容量を示すことに加え、充放電反応に伴う面間隔ｄ０

０２の変化量が小さいために充放電時の結晶子の歪みが小さく黒鉛質材料よりも体積膨張
が小さいという利点を有している。
【００３０】
　本発明においては、負極の活物質として、金属リチウム、ＬｉＡｌなどのリチウム系合
金、アモルファスカーボン、メソカーボンマイクロビーズ（ＭＣＭＢ）、グラファイト、
天然黒鉛等の炭素材料、これらの炭素材料の表面修飾物、酸化スズ、ＳｉＯ２などのＳｉ
系負極等、さらに炭素材料としては活性炭、炭素繊維、カーボンブラック等を併用しても
よい。
【００３１】
　これらの負極活物質は、金属リチウムの酸化還元電位になるべく近いものを選択するこ
とにより本発明の高電位、高エネルギー密度が実現される。このためには前記正極との組
み合わせが重要となる。
【００３２】
　上記正極及び負極には導電剤が用いられる。導電剤としては、電池性能に悪影響を及ぼ
さない電子伝導性材料であれば使用することができる。通常、アセチレンブラックやケッ
チンブラック等のカーボンブラックが使用されるが、天然黒鉛（鱗状黒鉛、鱗片状黒鉛、
土状黒鉛など）、人造黒鉛、カーボンウイスカー、炭素繊維や金属（銅、ニッケル、アル
ミニウム、銀、金など）粉、金属繊維、導電性セラミックス材料等の導電性材料でもよい
。これらは２種類以上の混合物として含ませることができる。その添加量は活物質量に対
して１～３０重量％が好ましく、特に２～２０重量％が好ましい。
【００３３】
　また、電極活物質の集電体としては、構成された電池において悪影響を及ぼさない電子
伝導体であれば何でもよい。例えば、正極用集電体としては、アルミニウム、チタン、ス
テンレス鋼、ニッケル、焼成炭素、導電性高分子、導電性ガラス等の他に、接着性、導電
性、耐酸化性向上の目的で、アルミニウムや銅等の表面をカーボン、ニッケル、チタンや
銀等で処理した物を用いることができる。
【００３４】
　負極用集電体としては、銅、ステンレス鋼、ニッケル、アルミニウム、チタン、焼成炭
素、導電性高分子、導電性ガラス、Ａｌ－Ｃｄ合金等の他に、接着性、導電性、耐酸化性
向上の目的で、銅等の表面をカーボン、ニッケル、チタンや銀等で処理したものを用いる
ことができる。
【００３５】
　これらの集電体材料は表面を酸化処理することも可能である。これらの形状については
、フォイル状の他、フィルム状、シート状、ネット状、パンチ又はエキスパンドされた物
、ラス体、多孔質体、発泡体等の成形体も用いられる。厚みは特に限定はないが、１～１
００μｍのものが用いられる。
【００３６】
　上記活物質を正極や負極に結着させるバインダーとしては、ポリフッ化ビニリデン（Ｐ
ＶＤＦ）、ＰＶＤＦとヘキサフルオロプロピレン（ＨＦＰ）やパーフルオロメチルビニル
エーテル（ＰＦＭＶ）及びテトラフルオロエチレン（ＴＦＥ）との共重合体などのＰＶＤ
Ｆ共重合体樹脂、ポリテトラフルオロエチレン（ＰＴＦＥ）、フッ素ゴムなどのフッ素系
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樹脂や、スチレン―ブタジエンゴム（ＳＢＲ）、エチレン－プロピレンゴム（ＥＰＤＭ）
スチレン―アクリロニトリル共重合体などのポリマーが挙げられ、カルボキシメチルセル
ロース（ＣＭＣ）等の多糖類、ポリイミド樹脂等の熱可塑性樹脂などを併用することがで
きるが、これに限定されるものではない。また、これらは２種類以上を混合して用いても
よい。その添加量としては、活物質量に対して０．５～３０重量％が好ましく、特に１～
１０重量％が好ましい。
【００３７】
　また、セパレーターとしては、多孔性の膜が使用され、通常微多孔性ポリマーフィルム
や不織布が好適に使用される。特に、ポリオレフィンポリマーからなる多孔性フィルムが
好ましい。具体的にはポリエチレン、ポリプロピレン製フィルムの微多孔膜、多孔性のポ
リエチレンフィルムとポリプロピレンとの多層フィルム、ポリエステル繊維、アラミド繊
維、ガラス繊維等からなる不織布、及びそれらの表面にシリカ、アルミナ、チタニア等の
セラミック微粒子を付着させたものが挙げられる。
【００３８】
　本発明のリチウム二次電池では、リチウムイオン導電性の電解質として、不燃性のイオ
ン性液体とリチウム塩からなる非水電解液が用いられる。
【００３９】
　非水電解液の溶媒としては下記（１）式で示されるビス（フルオロスルホニル）イミド
アニオン（ＦＳＩアニオン）をアニオン成分として含むイオン性液体が用いられる。
【化１】

【００４０】
　上記のＦＳＩアニオンの調製方法は特に限定されるものではないが、フルオロスルホン
酸と尿素との反応など公知の方法を用いることができる。これらの方法によって得られた
ＦＳＩ化合物は一般的に純度が低く、不純物１０ｐｐｍ以下の好ましいイオン性液体を得
るためには、水、有機溶媒などにより適正に精製され用いられる。なお、不純物の確認は
、プラズマ発光分析装置（ＩＣＰ）を用いて分析することができる。
【００４１】
　また、イオン性液体に含まれるアニオン成分は、このＦＳＩアニオン以外に、例えば、
ＢＦ４

－、ＰＦ６
－、ＳｂＦ６

－、ＮＯ３
－、ＣＦ３ＳＯ３

－、（ＣＦ３ＳＯ２）２Ｎ－

（ＴＦＳＩという）、（Ｃ２Ｆ５ＳＯ２）２Ｎ－、（ＣＦ３ＳＯ２）３Ｃ－、ＣＦ３ＣＯ

２
－、Ｃ３Ｆ７ＣＯ２

－、ＣＨ３ＣＯ２
－、（ＣＮ）２Ｎ－等のアニオンを含むものでも

よい。これらのアニオンは２種類以上を含んでいてもよい。
【００４２】
　本発明のリチウム二次電池に含まれるイオン性液体は、上記ＦＳＩアニオンと組み合わ
されるカチオン構造には特に制限はないが、融点が５０℃以下のイオン性液体を形成する
カチオンとの組み合わせが好ましい。融点が５０℃を超えると非水電解液の粘度が上昇し
、リチウム二次電池のサイクル特性に問題が生じたり、放電容量が低下する傾向にあり好
ましくない。
【００４３】
　前記カチオンとしては、Ｎ、Ｐ、Ｓ、Ｏ、Ｃ、Ｓｉのいずれか、もしくは２種類以上の
元素を構造中に含み、鎖状または５員環、６員環などの環状構造を骨格に有する化合物が
挙げられる。
【００４４】
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　５員環、６員環などの環状構造の例としては、フラン、チオフェン、ピロール、ピリジ
ン、オキサゾール、イソオキサゾール、チアゾール、イソチアゾール、フラザン、イミダ
ゾール、ピラゾール、ピラジン、ピリミジン、ピリダジン、ピロリジン、ピペリジンなど
の複素単環化合物、ベンゾフラン、イソベンゾフラン、インドール、イソインドール、イ
ンドリジン、カルバゾールなどの縮合複素環化合物が挙げられる。
【００４５】
　これらのカチオンの中でも、特に窒素元素を含む鎖状または環状の化合物が工業的に安
価であること、化学的、電気化学的に安定である点で好ましい。
【００４６】
　窒素元素を含むカチオンの例としては、トリエチルアンモニウムなどのアルキルアンモ
ニウム、エチルメチルイミダゾリウム、ブチルメチルイミダゾリウムなどのイミダゾリウ
ム、１－メチル－１－プロピルピロリジニウムなどのピロリジニウム、メチルプロピルピ
ペリジニウムなどのピペリジニウムが好ましい例として挙げられる。
【００４７】
　本発明において、非水電解液の支持電解質として上記イオン性液体に溶解されるリチウ
ム塩は、通常、非水電解液用電解質として使用されているリチウム塩であれば、特に限定
されることなく使用することができる。
【００４８】
　これらのリチウム塩としては、ＬｉＰＦ６、ＬｉＢＦ４、ＬｉＣｌＯ４、ＬｉＡｓＦ６

、ＬｉＣｌ、ＬｉＢｒ、ＬｉＣＦ３ＳＯ３、ＬｉＩ、ＬｉＡｌＣｌＯ４、ＬｉＣ（ＣＦ３

ＳＯ２）３、ＬｉＮ（Ｃ２Ｆ５ＳＯ２）２、ＬｉＢＣ４Ｏ８、ＬｉＦＳＩ、ＬｉＴＦＳＩ
等が挙げられる。これらのリチウム塩は、２種類以上を混合して使用することができる。
【００４９】
　中でも、ＬｉＦＳＩ、ＬｉＴＦＳＩが好ましい。
【００５０】
　このようなリチウム塩は、通常、０．１～２．０モル／リットル、好ましくは０．３～
１．０モル／リットルの濃度で、イオン性液体中に含まれていることが望ましい。
【００５１】
　また、本発明のリチウム二次電池に用いる非水電解液に不純物として含まれるハロゲン
イオンは、１０ｐｐｍ以下であることが望ましい。また、他の不純物としてはアルカリ金
属イオン、アルカリ土類金属イオンが挙げられるが、これらの総量が１０ｐｐｍ以下であ
ることが好ましい。これらの不純物が多く含まれるとリチウム二次電池のサイクル特性に
悪影響し、二次電池としての寿命が短くなる。
【００５２】
　本発明のリチウム二次電池は、円筒型、コイン型、角型、その他任意の形状に形成する
ことができ、電池の基本構成は形状によらず同じであり、目的に応じて設計変更し実施す
ることができる。
【００５３】
　本発明に係るリチウム二次電池は、例えば、円筒型では、負極集電体に負極活物質を塗
布してなる負極と、正極集電体に正極活物質を塗布してなる正極とを、セバレータを介し
て捲回した捲回体を電池缶に収納し、非水電解液を注入し上下に絶縁板を載置した状態で
密封し得られる。
【００５４】
　また、コイン型リチウム二次電池に適用する場合では、円盤状負極、セパレーター、円
盤状正極、およびステンレスの板が積層された状態でコイン型電池缶に収納され、非水電
解液が注入され密封される。
【実施例】
【００５５】
　以下に、実施例にもとづいて本発明を詳細に説明するが、本発明はこれらのみに限定さ
れるものではない。



(8) JP 2009-26542 A 2009.2.5

10

20

30

40

50

【００５６】
　各実施例、比較例のリチウム二次電池を作製した。下記により正極、負極を調製し、リ
チウム二次電池を作製した。使用材料は以下の通りである。
【００５７】
［使用材料］
・負極活物質（難黒鉛化性炭素）ＨＣ：クレハ（株）「カーボトロンＰＳ（Ｆ）」
・負極活物質ＭＣＭＢ：大阪ガスケミカル（株）「ＭＣＭＢ　２５－２８」
・負極活物質　黒鉛：大阪ガスケミカル（株）「ＯＭＡＣ－１．５」
・導電剤アセチレンブラック：電気化学工業（株）「デンカブラック」
・バインダーＰＶＤＦ：クレハ（株）「ＫＦバインダー」
・分散媒Ｎ－メチル－２－ピロリドン（ＮＭＰ）：キシダ化学製
【００５８】
［セパレーター］
・セルガード＃３５０１：セルガード（株）製
・セパリオンＳ２４０Ｐ３０：デグサジャパン（株）製
・セパリオンＳ４５０Ｐ３５：デグサジャパン（株）製
・セパリオンＳ２４０Ｐ２５：デグサジャパン（株）製
・アラミド不織布ＢＬＣ１４２０：日本バイリーン（株）製
【００５９】
〈実施例１〉
［正極の作製］
　正極活物質であるＬｉＭｎ１／３Ｎｉ１／３Ｃｏ１／３Ｏ２１００ｇ、導電剤としての
アセチレンブラック５ｇ、バインダーとしてＰＶＤＦ６ｇ、分散媒としてＮ－メチル－２
－ピロリドン（ＮＭＰ）７５ｇを遊星型ミキサーで混合し、固形分（ＮＭＰを除く成分）
６０％の正極塗工液を調製した。この塗工液を塗工機で厚み２０μｍのアルミニウム箔上
にコーティングを行い、１３０℃で乾燥後ロールプレス処理を行い、正極活物質の塗工重
量７ｍｇ／ｃｍ２の正極を得た。
【００６０】
［負極の作製］
　負極活物質であるＨＣ(難黒鉛化性炭素)５ｇとＭＣＭＢ９５ｇ、導電剤としてアセチレ
ンブラック１０ｇ、バインダーとしてＰＶＤＦ５ｇ、分散媒としてＮＭＰ１００ｇを遊星
型ミキサーで混合し固形分５３．６％の負極塗工液を調製した。この塗工液を厚み１０μ
ｍの電解銅箔上にコーティングを行い、１３０℃で乾燥後ロールプレス処理を行い、負極
活物質の塗工重量３ｍｇ／ｃｍ２の負極を得た。
【００６１】
［リチウム二次電池の作製］
　上記で得られた正極、負極間にセパレーターとしてセルガード＃３５０１を挟んだ構造
の積層体を作製し、端子を取り出すためのタブリードを溶接したのち、折り返したアルミ
ラミネート包材に入れ、正極面積９ｃｍ２、負極面積１０．２ｃｍ２のリチウム二次電池
を作製した。電解液としてエチルメチルイミダゾリウム－ＦＳＩに０．８ｍｏｌ／ｋｇの
塩濃度で電解質であるＬｉＦＳＩを溶解した溶液を注入した後、開放部のアルミラミネー
トをヒートシーラーで封止し、試験用のセルを作製した。
【００６２】
〈実施例２〉
［正極の作製］
　実施例１の方法に準じて作製し、正極活物質の塗工重量６ｍｇ／ｃｍ２の正極を得た。
【００６３】
［負極の作製］
　負極活物質をＨＣ５０ｇとＭＣＭＢ５０ｇとした以外は実施例１の方法に準じて作製し
、負極活物質の塗工重量３ｍｇ／ｃｍ２の負極を得た。
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【００６４】
［リチウム二次電池の作製］
　セパレーターをセパリオンＳ２４０Ｐ３０とした以外は実施例１の方法に準じて作製し
た。
【００６５】
〈実施例３〉
［正極の作製］
　実施例１の方法に準じて作製し、正極活物質の塗工重量５ｍｇ／ｃｍ２の正極を得た。
【００６６】
［負極の作製］
　負極活物質をＨＣ１００ｇとした以外は実施例１の方法に準じて作製し、負極活物質の
塗工重量３ｍｇ／ｃｍ２の負極を得た。
【００６７】
［リチウム二次電池の作製］
　実施例２の方法に準じて作製した。
【００６８】
〈実施例４〉
［正極の作製］
　実施例１の方法に準じて作製し、正極活物質の塗工重量５ｍｇ／ｃｍ２の正極を得た。
【００６９】
［負極の作製］
　実施例３の方法に準じて作製し、負極活物質の塗工重量５ｍｇ／ｃｍ２の負極を得た。
【００７０】
［リチウム二次電池の作製］
　塩濃度を０．４ｍｏｌ／ｋｇとした以外は実施例１の方法に準じて作製した。
【００７１】
〈実施例５〉
［正極の作製］
　実施例１の方法に準じて作製し、正極活物質の塗工重量３ｍｇ／ｃｍ２の正極を得た。
【００７２】
［負極の作製］
　実施例３の方法に準じて作製し、負極活物質の塗工重量５ｍｇ／ｃｍ２の負極を得た。
【００７３】
［リチウム二次電池の作製］
　塩濃度を１．２ｍｏｌ／ｋｇとした以外は実施例２の方法に準じて作製した。
【００７４】
〈実施例６〉
［正極の作製］
　実施例１の方法に準じて作製し、正極活物質の塗工重量５ｍｇ／ｃｍ２の正極を得た。
【００７５】
［負極の作製］
　実施例２の方法に準じて作製し、負極活物質の塗工重量５ｍｇ／ｃｍ２の負極を得た。
【００７６】
［リチウム二次電池の作製］
　セパレーターをアラミド不織布ＢＬＣ１４２０、電解質をＬｉＴＦＳＩ、塩濃度を０．
６ｍｏｌ／ｋｇとした以外は実施例１の方法に準じて作製した。
【００７７】
〈実施例７〉
［正極の作製］
　正極活物質をＬｉＭｎ２Ｏ４：ＬｉＭｎ１／３Ｎｉ１／３Ｃｏ１／３Ｏ２＝５０：５０
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を１００ｇとした以外は実施例１の方法に準じて作製し、正極活物質の塗工重量５ｍｇ／
ｃｍ２の正極を得た。
【００７８】
［負極の作製］
　実施例３の方法に準じて作製し、負極活物質の塗工重量５ｍｇ／ｃｍ２の負極を得た。
【００７９】
［リチウム二次電池の作製］
　電解液をメチルプロピルピペリジニウム－ＦＳＩ、電解質をＬｉＴＦＳＩ、塩濃度を１
．０ｍｏｌ／ｋｇとした以外は実施例２の方法に準じて作製した。
【００８０】
〈実施例８〉
［正極の作製］
　正極活物質をＬｉＭｎ２Ｏ４１００ｇとした以外は実施例１の方法に準じて作製し、正
極活物質の塗工重量６ｍｇ／ｃｍ２の正極を得た。
【００８１】
［負極の作製］
　負極活物質をＨＣ６０ｇと黒鉛４０ｇとした以外は実施例１の方法に準じて作製し、負
極活物質の塗工重量５ｍｇ／ｃｍ２の負極を得た。
【００８２】
［リチウム二次電池の作製］
　実施例２の方法に準じて作製した。
【００８３】
〈実施例９〉
［正極の作製］
　実施例８の方法に準じて作製し、正極活物質の塗工重量６ｍｇ／ｃｍ２の正極を得た。
【００８４】
［負極の作製］
　実施例３の方法に準じて作製し、負極活物質の塗工重量５ｍｇ／ｃｍ２の負極を得た。
【００８５】
［リチウム二次電池の作製］
　セパレーターをセパリオンＳ４５０Ｐ３５、電解液をメチルプロピルピロリジニウム－
ＦＳＩ、塩濃度を０．６ｍｏｌ／ｋｇとした以外は実施例７の方法に準じて作製した。
【００８６】
〈実施例１０〉
［正極の作製］
　正極活物質をＬｉＦｅＰＯ４１００ｇとした以外は実施例１の方法に準じて作製し、正
極活物質の塗工重量５ｍｇ／ｃｍ２の正極を得た。
【００８７】
［負極の作製］
　実施例８の方法に準じて作製し、負極活物質の塗工重量３ｍｇ／ｃｍ２の負極を得た。
【００８８】
［リチウム二次電池の作製］
　電解液をメチルプロピルピペリジニウム－ＦＳＩ、電解質をＬｉＴＦＳＩとした以外は
実施例１の方法に準じて作製した。
【００８９】
〈実施例１１〉
［正極の作製］
　実施例１０の方法に準じて作製し、正極活物質の塗工重量８ｍｇ／ｃｍ２の正極を得た
。
【００９０】
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［負極の作製］
　負極活物質をＨＣ７０ｇとＭＣＭＢ３０ｇとした以外は実施例１の方法に準じて作製し
、負極活物質の塗工重量５ｍｇ／ｃｍ２の負極を得た。
【００９１】
［リチウム二次電池の作製］
　電解質をＬｉＴＦＳＩ、塩濃度を０．６ｍｏｌ／ｋｇとした以外は実施例２の方法に準
じて作製した。
【００９２】
〈実施例１２〉
［正極の作製］
　実施例１０の方法に準じて作製し、正極活物質の塗工重量５ｍｇ／ｃｍ２の正極を得た
。
【００９３】
［負極の作製］
　実施例３の方法に準じて作製し、負極活物質の塗工重量５ｍｇ／ｃｍ２の負極を得た。
【００９４】
［リチウム二次電池の作製］
　電解液をメチルプロピルピロリジウム－ＦＳＩ、塩濃度を１．２ｍｏｌ／ｋｇとした以
外は実施例２の方法に準じて作製した。
【００９５】
〈実施例１３〉
［正極の作製］
　正極活物質をＬｉＮｉＣｏＡｌＯ２１００ｇとした以外は実施例１の方法に準じて作製
し、正極活物質の塗工重量４ｍｇ／ｃｍ２の正極を得た。
【００９６】
［負極の作製］
　実施例３の方法に準じて作製し、負極活物質の塗工重量５ｍｇ／ｃｍ２の負極を得た。
【００９７】
［リチウム二次電池の作製］
　セパレーターをセパリオンＳ２４０Ｐ２５とした以外は実施例１１の方法に準じて作製
した。
【００９８】
〈実施例１４〉
［正極の作製］
　正極活物質をＬｉＮｉＯ２１００ｇとした以外は実施例１の方法に準じて作製し、正極
活物質の塗工重量５ｍｇ／ｃｍ２の正極を得た。
【００９９】
［負極の作製］
　実施例３の方法に準じて作製し、負極活物質の塗工重量５ｍｇ／ｃｍ２の負極を得た。
【０１００】
［リチウム二次電池の作製］
　電解液をメチルプロピルピロリジウム－ＦＳＩとした以外は実施例２の方法に準じて作
製した。
【０１０１】
〈比較例１〉
［正極の作製］
　実施例１の方法に準じて作製し、正極活物質の塗工重量４ｍｇ／ｃｍ２の正極を得た。
【０１０２】
［負極の作製］
　負極活物質をＭＣＭＢ１００ｇとした以外は実施例１の方法に準じて作製し、負極活物
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質の塗工重量３ｍｇ／ｃｍ２の負極を得た。
【０１０３】
［リチウム二次電池の作製］
　電解質をＬｉＴＦＳＩとした以外は実施例２の方法に準じて作製した。
【０１０４】
〈比較例２〉
［正極の作製］
　実施例１の方法に準じて作製し、正極活物質の塗工重量５ｍｇ／ｃｍ２の正極を得た。
【０１０５】
［負極の作製］
　負極活物質を黒鉛１００ｇとした以外は実施例１の方法に準じて作製し、負極活物質の
塗工重量３ｍｇ／ｃｍ２の負極を得た。
【０１０６】
［リチウム二次電池の作製］
　電解液をエチルメチルイミダゾリウム－ＴＦＳＩ、電解質をＬｉＴＦＳＩとした以外は
実施例２の方法に準じて作製した。
【０１０７】
　作製したリチウム二次電池について、２０℃における性能試験を行った。評価方法は下
記の通りである。結果を表１に示す。
【０１０８】
[性能試験]
　充放電試験装置を用いて、充電電圧を表１に示す値で、充電を０．２Ｃ時間率、放電を
０．１Ｃから３Ｃ時間率の条件で行い、０．１Ｃ放電容量に対する３Ｃ放電容量の容量保
持率を確認した。さらに、充電及び放電を０．５時間率の条件で行い、初回の放電容量を
規準として、５０サイクル目の容量の保持率を確認した。
【０１０９】
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【表１】

【産業上の利用可能性】
【０１１０】
　本発明のリチウム二次電池は、携帯電話、ノートパソコン、携帯情報端末（ＰＤＡ）、
ビデオカメラ、デジタルカメラなどの各種の携帯型機器に使用することができる。さらに
、電動自転車や電気自動車に搭載する中型、もしくは大型のリチウム電池にも有用である
。
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