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(57)【要約】
【課題】集電体および活物質層間の接触抵抗を低減させるとともに、集電体と活物質層と
の密着性を向上させること。
【解決手段】導電性を有する樹脂層を含む集電体と、前記樹脂層上に形成されてなり、活
物質および結着高分子材料を含む活物質層と、を有し、前記活物質層に前記樹脂層が融着
されてなる、電極。
【選択図】なし
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　導電性を有する樹脂層を含む集電体と、前記樹脂層上に形成されてなり、活物質および
結着高分子材料を含む活物質層と、を有し、前記活物質層に前記樹脂層が熱融着されてな
る、電極。
【請求項２】
　前記樹脂層に含まれる高分子材料の軟化点が前記結着高分子材料の融点よりも低い、ま
たは前記結着高分子材料が熱硬化性である、請求項１に記載の電極。
【請求項３】
　前記高分子材料が、ポリオレフィン、ポリエステル、ポリイミド、ポリアミド、および
ポリフッ化ビニリデンからなる群から選ばれる少なくとも１種である、請求項１または２
に記載の電極。
【請求項４】
　前記結着高分子材料が、ポリプロピレン、ポリエステル、ポリイミド、ポリアミド、ポ
リフッ化ビニリデン、エポキシ樹脂、および合成ゴムからなる群から選ばれる少なくとも
１種である、請求項１～３のいずれか１項に記載の電極。
【請求項５】
　前記集電体の一方の面に電気的に結合した正極材と、反対側の面に電気的に結合した負
極材とを有する双極型である、請求項１～４のいずれか１項に記載の電極。
【請求項６】
　前記集電体が、３層以上の樹脂層の積層体である、請求項１～５のいずれか１項に記載
の電極。
【請求項７】
　前記積層体の活物質層と接する側の層に含まれる高分子材料の軟化点が最外層に挟まれ
る内層に含まれる高分子材料の軟化点よりも低い、請求項６に記載の電極。
【請求項８】
　前記集電体の体積抵抗率は１０２～１０－５Ω・ｃｍの範囲である、請求項５～７のい
ずれか１項に記載の電極。
【請求項９】
　請求項１～８のいずれか１項に記載の電極を用いる電池。
【請求項１０】
　請求項９に記載の電池が複数個接続された組電池。
【請求項１１】
　請求項９に記載の電池、または請求項１０の組電池を、モータ駆動用電源として搭載す
る車両。
【請求項１２】
　導電性を有する樹脂層を含む集電体の樹脂層上に活物質および結着高分子材料を含む活
物質層を形成する第一工程と、
　前記樹脂層と前記活物質層とを熱融着する第二工程と、
を含む、電極の製造方法。
【請求項１３】
　前記結着高分子材料が熱可塑性の場合、前記第二工程における熱融着温度をＴ℃、前記
樹脂層に含まれる高分子材料の軟化点をＴｂ℃、前記結着高分子材料の融点をＴａ℃とす
ると、Ｔｂ－１０＜Ｔ＜Ｔａであり、
　前記結着高分子材料が熱硬化性の場合、前記第二工程における熱融着温度をＴ’℃、前
記樹脂層に含まれる高分子材料の軟化点をＴｂ’℃とすると、Ｔｂ’－１０＜Ｔ’である
、請求項１２に記載の電極の製造方法。
【請求項１４】
　前記第一工程は、転写、または前記樹脂層に高粘度活物質層前駆体を設置することによ
り、前記活物質層を前記樹脂層上に形成させる、請求項１２または１３に記載の電極の製
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造方法。
【請求項１５】
　前記集電体が３層以上の樹脂層の積層体であり、
　前記第二工程における熱融着温度が、前記積層体の最外層に挟まれる内層に含まれる高
分子材料の軟化点よりも低い、請求項１２～１４のいずれか１項に記載の電極の製造方法
。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、電極およびその製造方法に関する。
【背景技術】
【０００２】
　近年、環境保護のため二酸化炭素排出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の開発が
鋭意行われている。二次電池としては、高エネルギー密度、高出力密度が達成できるリチ
ウムイオン二次電池に注目が集まっている。
【０００３】
　リチウムイオン二次電池は、一般に、バインダを用いて正極または負極活物質等を集電
体に塗布して電極を構成する。
【０００４】
　このようなリチウムイオン二次電池においては、従来、集電体として金属箔が用いられ
てきた。近年、金属箔に代わって樹脂を含む導電性集電体が用いられる（例えば、特許文
献１参照）。このような樹脂を含む導電性集電体は、金属箔に較べて軽量であり、電池の
出力向上が期待される。
【特許文献１】特開昭６１－２８５６６４号公報
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【０００５】
　しかしながら、従来の樹脂を含む導電性集電体を用いた電極においては、樹脂を含む導
電性集電体および活物質層間の接触抵抗が高くなるという問題があった。また、例えばリ
チウムイオン二次電池では、充電および放電過程において、正極および負極活物質中への
リチウムイオンの吸蔵、放出によって正極および負極活物質層の膨張、収縮が起こり、発
生する応力により集電体と活物質層が剥離するという問題があった。
【０００６】
　そこで本発明は、集電体と活物質層との密着性を向上させるとともに、集電体および活
物質層間の接触抵抗を低減させることを目的とする。
【課題を解決するための手段】
【０００７】
　本発明者らは、上記の課題に鑑み、鋭意研究を積み重ねた結果、導電性を有する樹脂層
を含む集電体の樹脂層に活物質層が熱融着した電極が上記課題を解決し得ることを見出し
、本願発明を完成させた。
【発明の効果】
【０００８】
　本発明の電極においては、樹脂層と活物質層とが熱融着するので、集電体と活物質層と
の密着性が向上し活物質層が剥離することを防止できると共に、集電体および活物質層間
の接触抵抗が低減する。
【発明を実施するための最良の形態】
【０００９】
　まず、本発明の好ましい実施形態である双極型リチウムイオン二次電池用電極について
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説明するが、以下の実施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。
【００１０】
　図１は、本発明の好適な一実施形態（以下、第一実施形態とも称する）である双極型リ
チウムイオン二次電池用電極を示す概略図である。双極型電極１は、集電体１１の片面に
正極（正極活物質層）１３を設け、もう一方の面に負極（負極活物質層）１５を設けた構
造を有している。そして、集電体１１は、正極活物質層および負極活物質層に熱融着によ
り接着している。集電体が活物質層に熱融着で結合することで活物質層－集電体間の抵抗
を下げることが可能となり、また、活物質層－集電体間の剥離強度が向上する。第一実施
形態においては、集電体は導電性を有する樹脂層から構成される。
【００１１】
　熱融着とは、例えば、高分子材料の軟化点付近よりも高い温度において、数秒～数時間
熱をかけることによって高分子材料が軟化し、基材に接着している状態である。
【００１２】
　双極型でない通常の電池の集電体は、集電体の端部に取り付けられたタブを通じて電荷
の受け渡しが行われ、集電体は負極側で発生した電荷をタブに集める、またはタブから供
給された電荷を正極側に伝達する機能を有する。したがって、集電体は、電荷が移動する
水平方向（面方向）の電気抵抗が低い必要があり、水平方向の電気抵抗を低減するために
、ある程度の厚みを有する金属箔が用いられている。一方、双極型電池の集電体において
は、通常の電池と異なり、負極側で発生した電荷は、集電体の反対側に存在する正極に直
接供給される。このため、電流が双極型電池の構成要素の積層方向に流れ、水平方向への
流れを必要としない。したがって、水平方向の電気抵抗を低減するために、集電体として
必ずしも従来のような金属箔を用いなくてもよく、本電極を好適に用いることができる。
さらに、双極型電極に導電性を有する樹脂層を含む集電体、好ましくは導電性を有する樹
脂層からなる集電体を適用することによって、電池の軽量化を図ることができる。電極を
軽量化することにより、電池に適用した場合に高出力密度化が図れるという点で有利であ
る。以上の理由により、本実施形態の電極は、双極型電極であることが好適である。本実
施形態の電極が双極型電極である場合、集電体の体積抵抗率が、１０２～１０－５Ω・ｃ
ｍの範囲であることが好ましい。体積抵抗率がかような範囲にあれば、双極型電池の集電
体として適切である。
【００１３】
　次に電極を構成する各要素について説明する。
【００１４】
　（集電体）
　集電体２は、導電性を有する樹脂層を少なくとも１つ含む。樹脂層は、活物質層と熱融
着するために、活物質層と接する側、すなわち集電体の最外層の少なくとも１方が樹脂層
となる。集電体は、少なくとも樹脂層を必須に含めばよく、具体的には、１以上の樹脂層
からなる集電体、樹脂層および金属箔の積層体等が挙げられる。好ましくは、軽量化の観
点から、１以上の樹脂層（単一の樹脂層または２以上の樹脂層の積層体）からなる集電体
である。
【００１５】
　樹脂層は、必須に高分子材料を含む。樹脂層が導電性を有するには、具体的な形態とし
て、１）高分子材料が導電性高分子である形態、２）樹脂層が導電性フィラーを含む形態
が挙げられる。
【００１６】
　導電性高分子は、導電性を有し、電荷移動媒体として用いられるイオンに関して伝導性
を有さない材料から選択される。これらの導電性高分子は、共役したポリエン系がエネル
ギー帯を形成し伝導性を示すと考えられている。代表的な例としては電解コンデンサなど
で実用化が進んでいるポリエン系導電性高分子を用いることができる。具体的には、ポリ
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アニリン、ポリピロール、ポリチオフェン、ポリアセチレン、ポリパラフェニレン、ポリ
フェニレンビニレン、ポリアクリロニトリル、ポリオキサジアゾール、またはこれらの混
合物などが好ましい。電子伝導性および電池内で安定に使用できるという観点から、ポリ
アニリン、ポリピロール、ポリチオフェン、ポリアセチレン、がより好ましい。
【００１７】
　導電性フィラーは、導電性を有し、電荷移動媒体として用いられるイオンに関して伝導
性を有さない材料から選択される。また、導電性フィラーは、印加される正極電位および
負極電位に耐えうる材料から選択される。具体的には、アルミニウム粒子、ＳＵＳ粒子、
グラファイトやカーボンブラックなどのカーボン粒子、銀粒子、金粒子、銅粒子、チタン
粒子などが挙げられるが、これらに限定されるわけではない。これらの導電性フィラーは
１種単独で用いられてもよいし、２種以上併用してもよい。また、これらの合金粒子が用
いられてもよい。導電性フィラーは、前述の形態に限られず、カーボンナノチューブなど
、いわゆるフィラー系導電性樹脂組成物として実用化されているものを用いてもよい。
【００１８】
　樹脂層における導電性フィラーの分布は、均一でなくてもよく、樹脂層内部で粒子の分
布が変化していてもよい。複数の導電性フィラーが用いられ、樹脂層内部で導電性フィラ
ーの分布が変化してもよく、例えば、正極に接する部分と負極に接する部分とで、好まし
い導電性フィラーを使い分けてもよい。正極側に用いる導電性フィラーとしては、導電性
の観点からアルミニウム粒子、ＳＵＳ粒子、金粒子およびカーボン粒子が好ましく、カー
ボン粒子がより好ましい。負極に用いる導電性フィラーとしては、導電性の観点から銀粒
子、金粒子、銅粒子、チタン粒子、ＳＵＳ粒子、およびカーボン粒子が好ましく、カーボ
ン粒子がより好ましい。カーボンブラックやグラファイトなどのカーボン粒子は電位窓が
非常に広く、正極電位および負極電位の双方に対して幅広い範囲で安定であり、さらに導
電性に優れている。また、カーボン粒子は非常に軽量なため、質量の増加が最小限になる
。さらに、カーボン粒子は、電極の導電助剤として用いられることが多いため、これらの
導電助剤と接触しても、同材料であるがゆえに接触抵抗が非常に低くなる。なお、カーボ
ン粒子を導電性フィラーとして用いる場合には、カーボンの表面に疎水性処理を施すこと
により電解質のなじみ性を下げ、集電体の空孔に電解質が染み込みにくい状況を作ること
も可能である。
【００１９】
　導電性フィラーの平均粒子径は、特に限定されるものではないが、通常、１０ｎｍ～１
００μｍである。なお、本明細書中において、「粒子径」とは、活物質粒子の輪郭線上の
任意の２点間の距離のうち、最大の距離Ｌを意味する。「平均粒子径」の値としては、走
査型電子顕微鏡（ＳＥＭ）や透過型電子顕微鏡（ＴＥＭ）などの観察手段を用い、数～数
十視野中に観察される粒子の粒子径の平均値として算出される値を採用するものとする。
【００２０】
　また、樹脂層が導電性フィラーを含む形態の場合、樹脂層を形成する高分子材料は、当
該導電性フィラーを結着させる導電性のない高分子材料を含むことが好ましい。樹脂層の
構成材料として高分子材料を用いることで、導電性フィラーの結着性を高め、電池の信頼
性を高めることができる。高分子材料は、印加される正極電位および負極電位に耐えうる
材料から選択される。また、活物質層に熱融着するために、集電体に含まれる導電性のな
い高分子材料は、熱可塑性であることが好ましい。
【００２１】
　導電性のない高分子材料の例としては、ポリエチレン（ＰＥ）、ポリプロピレン（ＰＰ
）等のポリオレフィン；ポリエチレンテレフタレート（ＰＥＴ）、ポリエーテルニトリル
（ＰＥＮ）等のポリエステル；ポリイミド（ＰＩ）；ポリアミド（ＰＡ）；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）；スチレンブタジエン
ゴム（ＳＢＲ）；ポリアクリロニトリル（ＰＡＮ）；ポリメチルアクリレート（ＰＭＡ）
；ポリメチルメタクリレート（ＰＭＭＡ）；ポリ塩化ビニル（ＰＶＣ）などが挙げられる
。これらの高分子材料は、１種単独で用いてもよいし、２種併用してもよい。中でも、ポ
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リオレフィン、ポリエステル、ポリイミド、ポリアミド、ポリフッ化ビニリデンが好まし
い。これらの材料は熱を加えることで融解し易く、活物質層に融着することが容易であり
、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る。また軽量であるため
、電池の高出力密度化が可能となる。
【００２２】
　導電性高分子材料の軟化点は、５０～４００℃であることが好ましく、１００～２００
℃であることがより好ましい。また、導電性のない高分子材料の軟化点は、５０～４００
℃であることが好ましい。また、活物質層に含まれる結着性高分子材料が熱可塑性樹脂で
ある場合には、１００～２００１００～２００℃であることがより好ましい。かような範
囲であれば、熱融着が行いやすく製造時の生産性が向上するため好ましい。なお、本明細
書において、軟化点は、ＪＩＳ　Ｋ７２０６（１９９９）ビカット軟化温度試験方法によ
って測定された値を採用する。高分子材料が２種以上の高分子の混合物である場合には、
混合物の軟化点を測定し、この値を軟化点とする。これは、下記結着高分子材料の軟化点
においても同様である。
【００２３】
　樹脂層における、高分子材料と導電性フィラーとの比率は、特に限定されないが、好ま
しくは、高分子材料および導電性フィラーの合計に対して、２～９０質量％、より好まし
くは１０～５０質量％の導電性フィラーが存在する。十分な量の導電性フィラーを存在さ
せることにより、集電体における導電性を十分に確保できる。
【００２４】
　樹脂層に用いられる高分子材料は、正極および負極を構成する結着高分子材料を考慮し
て適宜選択すればよい。好ましくは、樹脂層に含まれる高分子材料の軟化点が、活物質層
に含まれる結着高分子材料の融点よりも低い、または活物質層に含まれる結着高分子材料
が熱硬化性である。電極を互いに結着させている結着高分子材料が溶解すると、電極内の
活物質もしくは導電助剤の接触が低下し、電極の抵抗が増大して、電池の性能が劣化する
虞れがある。このため、樹脂層に含まれる高分子材料の軟化点が活物質層に含まれる結着
高分子材料の融点よりも低い高分子材料／または結着高分子材料として熱硬化性材料を選
択し、熱融着温度を適切に設定することが好適である。かような材料の選択および熱融着
温度の設定によって、活物質層に集電体を熱融着する際、活物質層中の結着高分子は溶解
することなく、樹脂層中の高分子材料のみが融解して、集電体が活物質層と十分融着でき
る。ゆえに、電極内の粒子間の抵抗の増大を防ぐことができ、また熱融着が適切に行われ
るため、電極－導電性高分子膜の間の接触抵抗が低くなり、電池の高出力化が可能になる
。この際の適切な熱融着温度については、後述する。好適には、樹脂層に含まれる高分子
材料の軟化点が、結着高分子材料の融点よりも１０～１００℃低いことが好ましく、１０
～５５℃低いことがより好ましい。ただし、これは材料によって変わってくる。
【００２５】
　なお、集電体の両面に活物質層が形成される場合において、各々の活物質層に用いられ
る結着高分子材料が異なる場合には、融点が低いほうの結着高分子材料の融点を基準とし
て、該融点よりも低い軟化点を有する樹脂層の高分子材料が選択されることが好ましい。
また、集電体が多層の樹脂層から構成される場合、集電体の活物質層と接する側の層の高
分子材料の軟化点を基準として、これよりも軟化点の高い結着高分子材料が選択されるこ
とが好ましい。なお、集電体が２層以上の樹脂層の積層構造を有し、２つの集電体最外層
で軟化点の異なる高分子材料が使用され、かつ集電体の両面に活物質層が存在する場合、
最外層に含まれる高分子材料のうち、軟化点の高いほうの高分子材料の軟化点を基準とし
て、該軟化点よりも高い融点を有する結着高分子材料が選択されることが好ましい。
【００２６】
　上記集電体には、導電性フィラーおよび高分子材料の他、他の添加剤を含んでいてもよ
い。
【００２７】
　集電体の厚さは、特に限定されるものではないが、電池の出力密度を高める上では、薄
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いほど好ましい。双極型電池においては、正極および負極の間に存在する集電体は、積層
方向に水平な方向の電気抵抗が高くてもよいため、集電体の厚さを薄くすることが可能で
ある。具体的には、集電体の厚さは、５００μｍ以下であることが好ましく、０．１～８
０μｍ以下であることが好ましい。
【００２８】
　集電体は、１層から形成されていてもよいし、２層以上の多層積層体であってもよい。
生産性および経済性の観点からは、１層の樹脂層から構成されることが好ましい。一方、
３層以上の樹脂層の多層積層体も好適な形態である。３層の樹脂層の積層体を双極型電極
の集電体として用いた形態を例に説明すると、３層の積層体は、正極または負極活物質層
に接する２つの最外層と、該最外層に挟持される１つの内層とから構成される。集電体に
内層が存在することによって、集電体と活物質層との剥離強度が向上する。これは、内層
が緩衝的役割を果たし、最外層と活物質層との密着性を増加させているためであると推測
される。以降では、３層以上の多層の場合、積層体の最も外側に配置された両端の層を最
外層と、最外層に挟まれるそれ以外の層を内層とも称する。なお、集電体厚みの観点から
は、積層体は、１０層以下であることが好ましい。集電体が樹脂層の多層の場合、集電体
を構成する各層の厚みは、０．１～５００μｍであることが好ましく、０．１～８０μｍ
以下であることが好ましい。
【００２９】
　集電体が３層以上の樹脂層から構成される場合、集電体の活物質層と接する側の層に含
まれる高分子材料の軟化点が、最外層に挟まれる内層に含まれる高分子材料の軟化点より
も低いことが好ましい。熱融着の際、樹脂層の活物質層と接する側の層に含まれる高分子
材料よりも、内層の高分子材料が先に融解すると、内層の緩衝的効果が減ぜられ、活物質
層と集電体との剥離強度向上が達せられない虞れがある。このため、最外層に含まれる高
分子材料の軟化点よりも高い軟化点を有する高分子材料を、内層の高分子材料として選択
し、熱融着温度を適切に設定することが好適である。かような材料の選択と熱融着温度の
設定によって、内層の緩衝的効果が適切に発揮され、集電体と活物質層の剥離強度が向上
する。この際の適切な熱融着温度については、後述する。内層が２以上存在する場合、各
々の内層を構成する高分子材料のうち、軟化点が最も低い高分子材料を基準とし、これよ
りも軟化点の高分子材料を活物質層と接する側の層に含まれる高分子材料として選択する
ことが好ましい。
【００３０】
　なお、双極型電極のように、活物質層に接する層が２層ある場合、２つの最外層を構成
する各々の高分子材料のうち、軟化点の高いほうの高分子材料の軟化点を基準とし、これ
よりも高い軟化点を有する高分子材料を内層の高分子材料として選択することが好ましい
。
【００３１】
　集電体における抵抗値に関しては特に限定されるものではないが、好ましくは電池全体
の抵抗値に対して、集電体部分における抵抗値が好ましくは１／１００以下、より好まし
くは１／１０００以下となるように、集電体の材料を選定することが望ましい。
【００３２】
　（活物質層）
　［正極（正極活物質層）及び負極（負極活物質層）］
　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。
【００３３】
　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
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正極活物質が用いられてもよいことは勿論である。
【００３４】
　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
、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。
【００３５】
　各活物質層１３、１５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１～２０μｍである。
【００３６】
　正極活物質層１３および負極活物質層１５は、結着高分子材料を含む。
【００３７】
　活物質層に用いられる結着高分子材料としては、特に限定されないが、例えば、以下の
材料が挙げられる。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（ＰＥＮ）等のポリエステル；ポリイミド；ポリアミド；ポリフッ化ビニリ
デン（ＰＶｄＦ）；エポキシ樹脂；合成ゴムである。中でも、好適には、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（ＰＥＮ）等のポリエ
ステル；ポリイミド；ポリアミド；ポリフッ化ビニリデン（ＰＶｄＦ）；エポキシ樹脂；
合成ゴムである。これらの好適な結着高分子材料は、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。これらの高分
子材料は、１種単独で用いてもよいし、２種併用してもよい。上記結着高分子材料中でも
、熱融着させる温度や使用する電極との結着性の点から、ＰＶｄＦ、エポキシ樹脂がより
好ましい。結着高分子材料が熱可塑性である場合、結着高分子材料の軟化点は、１０～１
０００℃であることが好ましく、５０～５００℃であることがより好ましい。また、上記
結着高分子材料の融点は、１５～１０５０℃であることが好ましく、５５～５１０℃であ
ることがより好ましい。かような範囲であれば、熱融着が行いやすく製造時の生産性が向
上するため好ましい。また、結着高分子材料が熱硬化性であっても熱融着が行いやすいた
め、好ましい。好適な熱硬化性結着高分子材料としては、熱硬化性ポリイミド、熱硬化性
ポリアミド、エポキシ樹脂、合成ゴム等が挙げられ、熱硬化性ポリイミド、エポキシ樹脂
がより好ましい。
【００３８】
　活物質層中に含まれる結着高分子量は、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、０．１～９９質量％であり、
より好ましくは１～５０質量％である。
【００３９】
　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、電解質塩（リチウ
ム塩）、イオン伝導性ポリマー等が挙げられる。
【００４０】
　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、気相成長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。
【００４１】
　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。
【００４２】
　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
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リプロピレンオキシド（ＰＰＯ）系のポリマーが挙げられる。
【００４３】
　正極活物質層３および負極活物質層４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、非水溶媒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３、４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。
【００４４】
　以上、本発明の好適な一実施形態である双極型リチウムイオン二次電池用電極について
説明したが、本発明の電極は双極型に限定されるものではない。例えば、正極活物質層を
集電体の両面に配置した正極、または負極活物質層を集電体の両面に配置した負極に適用
してもよい。本発明の効果が顕著に発揮されるのは、上述したように、双極型電極である
。
【００４５】
　（電極の製造方法）
　本発明の電極の好適な製造方法（以下、第二実施形態とも称する）は、導電性を有する
樹脂層を含む集電体の樹脂層上に活物質および結着高分子材料を含む活物質層を形成する
第一工程と、前記樹脂層と前記活物質層とを熱融着する第二工程と、を含む。
【００４６】
　上述したように、軽量化の観点からは導電性を有する樹脂層を含む集電体は優れている
が、樹脂層に電極スラリーを塗工しようとすると、電極塗工溶媒と樹脂層との親和性が低
いため、塗工物のはじきが生じたりする場合があった。また、集電体が樹脂を含むため、
強いプレスをかけられないなど、導電性を有する樹脂層を含む集電体を採用した場合、電
極を作製することが困難である場合があった。熱融着により、集電体と活物質層とを接合
することにより、簡便な製造方法により、集電体と活物質層との間の剥離強度を向上させ
ることができる。
【００４７】
　以下、各工程について説明する。
【００４８】
　１．第一工程
　高分子材料を含む樹脂層は、好ましくはスプレー法またはコーティング法を用いること
により製造可能である。例えば、高分子材料を含むスラリーを調製し、これを塗布し硬化
させる手法が挙げられる。スラリーの調製に用いられる高分子材料の具体的な形態につい
ては上述した通りであるため、ここでは説明を省略する。前記スラリーに含まれる他の成
分としては、導電性フィラーが挙げられる。導電性フィラーの具体例については上述の通
りであるために、ここでは説明を省略する。あるいは、以下の方法によっても集電体を製
造することができる。高分子材料と、場合により導電性フィラーと、更に必要があれば、
適当な溶剤とを加えて溶融混錬し、ペレットを得る。得られたペレットを押し出して成型
してシートまたはフィルムを得て樹脂層を得てもよい。
【００４９】
　集電体が多層の樹脂層から構成される場合、高分子材料を含む各層の積層方法は特に限
定されず、ドライラミネート、押出しラミネート、ホットメルトラミネート、ウェットラ
ミネート、サーマルラミネート等従来公知の方法により積層される。
【００５０】
　高分子材料を含む集電体上に活物質および高分子材料を含む活物質層を形成する第一工
程の好適な実施形態は、溶媒に、活物質を添加することにより、電極スラリーを調製し、
この電極スラリーを転写基板に塗布する。転写基板の材料としては、特に限定されること
はないが、電極から容易にはがすことができ、またプレスをしても剥がれない程度の剥離
強度を有することが好ましい。具体的には、アルミ、銅、ＳＵＳ、チタン等の金属箔等を
用いることができる。電極スラリーを転写基板に塗布した後、次に活物質層上に集電体を
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積層させ、該積層体（以下、電極－転写基板積層体とも称する）を次の第二工程（熱融着
工程）に進めることが好ましい。このように、転写により活物質層を前記集電体上に形成
させる場合、直接集電体に塗布すると生じやすいはじきが起きにくいため、活物質層と集
電体との密着性が向上するため好ましい。電極スラリーを転写基板に塗工した後、適宜プ
レスを行うことが好ましい。
【００５１】
　導電性を有する樹脂層を含む集電体の樹脂層上に活物質および高分子材料を含む活物質
層を形成する第一工程の好適な他の実施形態は、高粘度の電極スラリー（活物質層前駆体
）を調製し、該電極スラリーを樹脂層上に設置する。このように直接集電体上に電極スラ
リーを塗布して、活物質層を形成させた場合、上述の転写法のように転写基板に塗布する
工程が省略できるため、製造工程が簡略化できるため好ましい。この際、集電体上にスラ
リーを塗工する際、低粘度のスラリーを単に塗工すると樹脂層からはじかれる場合がある
ため、スラリーの粘度は高いことが好ましい。高粘度のスラリーであれば、樹脂層上に設
置することができるからである。具体的には、スラリーの粘度は、３０～４０℃にて、１
００ｃｐｓ～１００，０００ｃｐｓであることが好ましい。
【００５２】
　電極スラリーを転写基板／集電体に塗布するための塗布手段は、特に限定されないが、
例えば、自走型コータ、ドクターブレード法、スプレー法などの一般に用いられる手段が
採用されうる。
【００５３】
　電極スラリーは、所望の活物質、導電助剤、結着高分子材料および必要に応じて他の成
分（例えば、イオン伝導性ポリマー、支持塩（リチウム塩）、重合開始剤、分散剤など）
を、溶媒中で混合して、調製する。この電極スラリー中に配合される各成分の具体的な形
態については、上記の本発明の電極の構成の欄において説明した通りであるため、ここで
は詳細な説明を省略する。
【００５４】
　各スラリーの溶媒は、特に制限されず、電極製造について従来公知の知見が適宜参照さ
れうる。溶媒の一例を挙げると、Ｎ－メチル－２－ピロリドン（ＮＭＰ）、ジメチルホル
ムアミド、ジメチルアセトアミド、メチルホルムアミドなどが用いられうる。結着性高分
子材料としてポリフッ化ビニリデン（ＰＶｄＦ）を採用する場合には、ＮＭＰを溶媒とし
て用いるとよい。溶媒の量の増減によって、スラリーの粘度を制御することが可能である
。
【００５５】
　各スラリー中に含有される成分の配合比は、特に限定されない。
【００５６】
　２．第二工程
　第二工程は、樹脂層と活物質層とを熱融着する工程である。電極－転写基板積層体、ま
たは電極（電極スラリーが塗布された集電体）に熱をかけることで、樹脂層と活物質層と
が熱融着する。この際、圧力をかけながら熱融着を行ってもよい。
【００５７】
　熱融着温度は、樹脂層に含まれる高分子材料の軟化点および活物質層に含まれる結着高
分子材料の融点を考慮して、適宜設定すればよい。結着高分子材料が熱可塑性の場合、熱
融着温度Ｔ（℃）は、樹脂層に含まれる高分子材料の軟化点をＴｂ（℃）、結着高分子材
料の融点をＴａ（℃）とすると、（Ｔｂ－１０）（℃）＜Ｔ（℃）＜Ｔａ（℃）に設定す
ることが好ましい。より好ましくは、熱融着温度は、Ｔｂ（℃）以上である。また、熱融
着温度は、結着高分子材料の軟化点以下であることがより好ましい。実際には、高分子材
料の軟化が始まって熱融着が起こり始める温度は、高分子材料により異なり、軟化点から
熱融着が始まる場合もあれば、軟化点より数度低い温度から熱融着が始まる場合もある。
したがって、熱融着温度は、高分子材料が軟化し始め、熱融着可能となる温度よりも高く
設定することが好適である。
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【００５８】
　また、結着高分子材料が熱硬化性の場合、熱融着温度Ｔ’（℃）は、樹脂層に含まれる
高分子材料の軟化点をＴｂ’（℃）とすると、（Ｔｂ’－１０）（℃）＜Ｔ’（℃）に設
定することが好ましい。より好ましくは、熱融着温度は、Ｔｂ’（℃）以上である。実際
には、高分子材料の軟化が始まって熱融着が起こり始める温度は、高分子材料により異な
り、軟化点から熱融着が始まる場合もあれば、軟化点より数度低い温度から熱融着が始ま
る場合もある。したがって、熱融着温度は、高分子材料が軟化し始め、熱融着可能となる
温度よりも高く設定することが好適である。
【００５９】
　上記好適な熱融着温度の設定は、以下の理由による。電極を互いに結着させている結着
高分子材料が溶解すると、電極内の活物質または導電助剤の接触が低下し、電極の抵抗が
増大して、電池の性能が劣化する虞れがある。このため、集電体に含まれる高分子材料の
軟化点が、正極および負極に含まれる高分子材料の融点よりも低い、高分子材料または結
着高分子材料として熱硬化性の高分子材料を選択することが好適である。これに加え、熱
融着温度を、１．活物質層を構成する結着高分子材料が溶解しない温度に設定すること、
および２．樹脂層の高分子材料が熱融着する温度に設定することが好適である。このよう
に高分子材料を適切に選択し、熱融着温度を適切に設定することによって、粒子間の抵抗
の増大を防ぐことができ、電極－導電性高分子膜の間の接触抵抗が低くなり、電池の高出
力化が可能になる。
【００６０】
　ここで、上記Ｔａ（℃）は、集電体に接する活物質層が２つ存在する場合（例えば、双
極型電極における負極活物質層および正極活物質層）において、用いられる結着高分子材
料が異なる場合には、融点が低いほうの結着高分子材料の融点を採用する。また、前記Ｔ
ｂおよびＴｂ’（℃）は、集電体が樹脂層の多層の場合、積層体の活物質層と接する側の
層に含まれる高分子材料の軟化点を採用する。そして、集電体に接する活物質層が２つ存
在する場合（例えば、双極型電極における負極活物質層および正極活物質層）において、
２つの最外層を構成する各々の高分子材料のうち、軟化点の高いほうの高分子材料の軟化
点とする。
【００６１】
　また、集電体が３層以上の樹脂層の積層体の場合、熱融着温度は、最外層に挟まれる内
層に含まれる高分子材料の軟化点よりも高い温度であることが好ましい。熱融着の際、内
層の高分子材料が融解すると、内層の緩衝的効果が減ぜられ、活物質層と集電体との剥離
強度向上が達せられない虞れがある。このため、熱融着温度を最外層に挟まれる内層に含
まれる高分子材料の軟化点よりも高い温度と設定することで、集電体と活物質層の剥離強
度が向上するため好ましい。内層が２以上存在する場合、各々の内層を構成する高分子材
料のうち、軟化点が最も低い高分子材料の軟化点を採用する。
【００６２】
　熱融着時間は、熱融着が適当に行われる限り特に限定されるものではないが、通常０．
１秒～１０時間であり、好ましくは５秒～１０分である。
【００６３】
　熱融着の際に圧力をかける場合、特に限定されるものではないが、０．０１～１００Ｍ
Ｐａであることが好ましく、２～１０ＭＰａであることがより好ましい。
【００６４】
　電極が形成された後、乾燥により溶媒が除去される。電極形成後に、電解質を含浸させ
てもよい。例えば、ゲルポリマー電解質の場合、電解質を活物質層に含浸させた後、乾燥
することにより、ゲルポリマー電解質に含まれていた溶媒も一緒に除去することができる
。
【００６５】
　次に、本電極を適用した電池について説明する。電池の種類は、特に制限されず、例え
ば、非水電解質電池が挙げられ、好ましくはリチウムイオン二次電池である。リチウムイ
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オン二次電池では、セル（単電池層）の電圧が大きく、高エネルギー密度、高出力密度が
達成でき、車両の駆動電源用や補助電源用として優れているためである。また、電池の構
造・形態で区別した場合には、積層型（扁平型）電池、巻回型（円筒型）電池など特に制
限されず、従来公知のいずれの構造にも適用されうる。
【００６６】
　非水電解質二次電池内の電気的な接続形態（電極構造）で見た場合、（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
。好適には、上述したように双極型である場合に、本発明の効果が顕著に発揮される。
【００６７】
　同様に非水電解質電池の電解質の形態で区別した場合にも、特に制限はない。例えば、
非水電解液をセパレータに含浸させた液体電解質型電池、ポリマー電池とも称される高分
子ゲル電解質型電池および固体高分子電解質（全固体電解質）型電池のいずれにも適用さ
れうる。高分子ゲル電解質および固体高分子電解質に関しては、これらを単独で使用する
こともできるし、これら高分子ゲル電解質や固体高分子電解質をセパレータに含浸させて
使用することもできる。
【００６８】
　以下、好適な実施形態である、双極型リチウムイオン二次電池について説明する。
【００６９】
　図２に示す本実施形態の双極型リチウムイオン二次電池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、電池外装材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。
【００７０】
　図２に示すように、本実施形態の双極型リチウムイオン二次電池１０の発電要素２１は
、複数の双極型電極１を含む。双極型電極１は、集電体１１の片面に正極活物質層１３を
設け、他方の面に負極活物質層１５を設けた構造を有している。双極型リチウムイオン二
次電池１１は、集電体１１の一方の面上に正極活物質層１３を有し、他方の面上に負極活
物質層１５を有する双極型電極１を、電解質層１７を介して複数枚積層した構造の発電要
素２１を具備してなるものである。
【００７１】
　隣接する正極活物質層１３、電解質層１７および負極活物質層１５は、一つの単電池層
（＝電池単位ないし単セル）１９を構成する。したがって、双極型リチウムイオン二次電
池１０は、単電池層１９が積層されてなる構成を有するともいえる。また、単電池層１９
からの電解液の漏れによる液絡を防止するために単電池層１９の周辺部には絶縁層（シー
ル部）３１が配置されている。絶縁層（シール部）３１を設けることによって、隣接する
集電体１１間を絶縁し、隣接する電極（正極１３および負極１５）間の接触による短絡を
防止することができる。
【００７２】
　さらに、正極側の最外層集電体１１ａは、電気的に接続された正極タブ２５に、負極側
の最外層集電体１１ｂは、電気的に接続された負極タブ２７に接続される。なお、最終的
に電流を取り出す最外層集電体１１ａおよび１１ｂに関しては、水平方向（面方向）の電
気抵抗を低くするため、金属箔を用いることが好ましい。そして、これらの正極タブ２５
および負極タブ２７が外部に導出するように、発電要素２１が、ラミネートシート２９か
らなる外装材内に封止されている。なお、最外層集電体（１１ａ、１１ｂ）とタブ（２５
、２７）との間を正極端子リード、負極端子リードを介して電気的に接続してもよい。ま
た、最外層集電体がタブを兼ねていてもよい。
【００７３】
　また、最外層集電体の外側に集電板を積層させて、該集電板から電流を取り出してもよ
い。この際、集電板には、タブやリードを接続してもよい。
【００７４】
　双極型リチウムイオン二次電池は、上記の構成により、縦方向に電流が流れるため、電
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子伝導のパスが非双極型の積層電池と比べて格段に短くなり、その分、高出力となる。
【００７５】
　また、集電体として、高分子材料を含む集電体を用いているため、電池の軽量化を図る
ことができる。
【００７６】
　以下、本実施形態の双極型リチウムイオン二次電池１０を構成する部材について簡単に
説明するが、上記双極型リチウムイオン二次電池の構成要素のうち、電極を構成する構成
要素については上記に記載した内容と同様であるので、ここでは説明を省略する。
【００７７】
　［電解質層］
　電解質層１７を構成する電解質としては、充放電時に正負極間を移動するリチウムイオ
ンのキャリアーとしての機能を有するものであれば特に制限されず、液体電解質、ポリマ
ー電解質、無機固体電解質（酸化物系固体電解質、硫化物系固体電解質）等が用いられう
る。
【００７８】
　液体電解質は、可塑剤である有機溶媒に支持塩であるリチウム塩が溶解した形態を有す
る。可塑剤として用いられうる有機溶媒としては、例えば、エチレンカーボネート（ＥＣ
）、プロピレンカーボネート（ＰＣ）、ジメチルカーボネート（ＤＭＣ）、ジエチルカー
ボネート（ＤＥＣ）等のカーボネート類が例示される。また、支持塩（リチウム塩）とし
ては、Ｌｉ（ＣＦ３ＳＯ２）２Ｎ、Ｌｉ（Ｃ２Ｆ５ＳＯ２）２Ｎ、ＬｉＰＦ６、ＬｉＢＦ

４、ＬｉＡｓＦ６、ＬｉＴａＦ６、ＬｉＣｌＯ４、ＬｉＣＦ３ＳＯ３等の電極の合剤層に
添加されうる化合物が同様に採用されうる。
【００７９】
　一方、ポリマー電解質は、電解液を含むゲル電解質と、電解液を含まない真性（全固体
）ポリマー電解質に分類される。
【００８０】
　ゲルポリマー電解質は、マトリックスポリマー（ホストポリマー）に、上記の液体電解
質が注入されてなる構成を有する。電解質としてゲルポリマー電解質を用いることで電解
質の流動性がなくなり、集電体層への電解質の流出をおさえ、各層間のイオン伝導性を遮
断することが容易になる点で優れている。マトリックスポリマー（ホストポリマー）とし
ては、特に限定されないが、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）、ポリフッ化ビニリデン（ＰＶｄＦ）、ポリフッ化ビニリデンとヘキ
サフルオロプロピレンの共重合体（ＰＶｄＦ－ＨＦＰ）、ポリエチレングリコール（ＰＥ
Ｇ）、ポリアクリロニトリル（ＰＡＮ）、ポリメチルメタクリレート（ＰＭＭＡ）および
これらの共重合体等が挙げられる。
【００８１】
　真性ポリマー電解質としては、ポリエチレンオキシド（ＰＥＯ）、ポリプロピレンオキ
シド（ＰＰＯ）等のポリエーテル系ポリマー電解質が挙げられる。通常、真性ポリマー電
解質に支持塩（リチウム塩）が溶解してなる構成を有しており、可塑剤である有機溶媒を
含まない。したがって、電解質として真性ポリマー電解質を用いることで電解質の流動性
がなくなり、集電体層への電解質の流出をおさえ、各層間のイオン伝導性を遮断すること
が容易になる。
【００８２】
　ゲルポリマー電解質や真性ポリマー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。
【００８３】
　なお、電解質層が液体電解質やゲル電解質から構成される場合には、電解質層にセパレ
ータを用いてもよい。セパレータの具体的な形態としては、例えば、ポリエチレンやポリ
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プロピレン等のポリオレフィンからなる微多孔膜が挙げられる。
【００８４】
　［最外層集電体（集電板）]
　最外層集電体（集電板）としては、例えば、アルミニウム箔、ステンレス（ＳＵＳ）箔
、ニッケルとアルミニウムのクラッド材、銅とアルミニウムのクラッド材、あるいはこれ
らの金属の組み合わせのめっき材などが挙げられるが、中でも正極、負極両電位に耐えう
る集電体とするためには、アルミニウム箔、ステンレス箔が好ましい。最外層集電体とし
て、上記高分子材料を含む集電体を用いてもよい。
【００８５】
　［タブ（正極タブおよび負極タブ）］
　電池外部に電流を取り出す目的で、各集電体に電気的に接続されたタブ（正極タブ２５
および負極タブ２７）が電池外装材の外部に取り出されている。具体的には、図３に示す
ように最外層正極集電体１１ａに電気的に接続された正極タブ２５と最外層負極集電体１
１ｂに電気的に接続された負極タブ２７とが、電池外装材２９であるラミネートシートの
外部に取り出される。
【００８６】
　タブ（正極タブ２５および負極タブ２７）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タブ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
。タブ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、正極タブ２５と負極タブ２７
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。また、最外
層集電体１１ａおよび１１ｂを延長することにより正極タブ２５および負極タブ２７とし
てもよいし、別途準備した正極タブ２５および負極タブ２７を最外層集電体１１ａおよび
１１ｂに接続してもよい。
【００８７】
　［正極および負極端子リード］
　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。例えば、最
外層集電体１１ａおよび１１ｂから出力電極端子となる正極タブ２５および負極タブ２７
を直接取り出す場合には、正極端子リードおよび負極端子リードは用いなくてもよい。
【００８８】
　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。
【００８９】
　［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ラミネートフィルムが望ましい。
【００９０】
　以上、本発明の好適な実施形態である双極型リチウムイオン二次電池について説明した
が、非双極型のリチウムイオン二次電池であってもよいことは勿論である。非双極型のリ
チウムイオン二次電池の一例としては、正極集電体の両面に正極活物質層が形成されてな
る正極と、電解質層と、負極集電体の両面に負極活物質層が形成されてなる負極とが複数
積層された構成が挙げられる。この際、一の正極の片面の正極活物質層と前記一の正極に
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隣接する一の負極とが、電解質層を介して向き合うように、正極、電解質層、負極がこの
順に積層されている。そして、上記双極型と同様に、各電極（正極および負極）と導通さ
れる正極タブおよび負極タブが、正極端子リードおよび負極端子リードを介して各電極の
正極集電体および負極集電体に超音波溶接や抵抗溶接等により取り付けられている。これ
により正極タブおよび負極タブは、ラミネートフィルムの周辺部の熱融着にて接合された
部位より上記の電池外装材の外部に露出される構造を有している。
【００９１】
　本電池は、上記電極を用いることに特徴があること以外は、従来公知の製造方法により
作製することができる。
【００９２】
　［非水電解質二次電池の外観構成］
　図３は、本発明に係る非水電解質二次電池の代表的な実施形態である積層型の扁平な非
双極型あるいは双極型のリチウムイオン二次電池の外観を表した斜視図である。
【００９３】
　図３に示すように、積層型の扁平なリチウムイオン二次電池５０では、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タブ５８、負極タブ５
９が引き出されている。発電要素５７は、リチウムイオン二次電池５０の電池外装材５２
によって包まれ、その周囲は熱融着されており、発電要素５７は、正極タブ５８及び負極
タブ５９を外部に引き出した状態で密封されている。ここで、発電要素５７は、先に説明
した図２に示す双極型のリチウムイオン二次電池１０の発電要素２１に相当するものであ
る。また、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。
【００９４】
　なお、本発明のリチウムイオン電池は、図２に示すような積層型の扁平な形状のものに
制限されるものではない。巻回型のリチウムイオン電池では、円筒型形状のものであって
もよいし、こうした円筒型形状のものを変形させて、長方形状の扁平な形状にしたような
ものであってもよい。上記円筒型の形状のものでは、その外装材に、ラミネートフィルム
を用いてもよいし、従来の円筒缶（金属缶）を用いてもよいなど、特に制限されるもので
はない。
【００９５】
　また、図３に示すタブ５８、５９の取り出しに関しても、特に制限されるものではない
。正極タブ５８と負極タブ５９とを同じ辺から引き出すようにしてもよいし、正極タブ５
８と負極タブ５９をそれぞれ複数に分けて、各辺から取り出し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。また、巻回型のリチウムイオン電池では、タブ
に変えて、例えば、円筒缶（金属缶）を利用して端子を形成すればよい。
【００９６】
　［組電池］
　本発明の組電池は、上記電池を複数個接続して構成した物である。詳しくは少なくとも
２つ以上用いて、直列化あるいは並列化あるいはその両方で構成されるものである。直列
、並列化することで容量および電圧を自由に調節することが可能になる。なお、本発明の
組電池では、非双極型リチウムイオン二次電池と双極型リチウムイオン二次電池を用いて
、これらを直列に、並列に、または直列と並列とに、複数個組み合わせて、組電池を構成
することもできる。
【００９７】
　また、図４は、本発明に係る組電池の代表的な実施形態の外観図であって、図４Ａは組
電池の平面図であり、図４Ｂは組電池の正面図であり、図４Ｃは組電池の側面図である。
【００９８】
　図４に示すように、本発明に係る組電池３００は、双極型リチウムイオン二次電池が複
数、直列に又は並列に接続して装脱着可能な小型の組電池２５０を形成する。この装脱着
可能な小型の組電池２５０をさらに複数、直列に又は並列に接続して、高体積エネルギー
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密度、高体積出力密度が求められる車両駆動用電源や補助電源に適した大容量、大出力を
持つ組電池３００を形成することもできる。図４Ａは、組電池の平面図、図４Ａは正面図
、図４Ｃは側面図を示しているが、作成した装脱着可能な小型の組電池２５０は、バスバ
ーのような電気的な接続手段を用いて相互に接続し、この組電池２５０は接続治具３１０
を用いて複数段積層される。何個のリチウムイオン二次電池を接続して組電池２５０を作
製するか、また、何段の組電池２５０を積層して組電池３００を作製するかは、搭載され
る車両（電気自動車）の電池容量や出力に応じて決めればよい。
【００９９】
　［車両］
　本発明の車両は、上記電池またはこれらを複数個組み合わせてなる組電池を搭載したこ
とを特徴とするものである。本発明の電池は高い出力であるから、電池を搭載するとＥＶ
走行距離の長いプラグインハイブリッド電気自動車や、一充電走行距離の長い電気自動車
を構成できる。言い換えれば、本発明の非水電解質二次電池またはこれらを複数個組み合
わせてなる組電池は、車両の駆動用電源として用いられうる。車両としては、例えば、自
動車ならばハイブリット車、燃料電池車、電気自動車（いずれも四輪車（乗用車、トラッ
ク、バスなどの商用車、軽自動車など）のほか、二輪車（バイク）や三輪車を含む）が挙
げられる。ただし、用途が自動車に限定されるわけではなく、他の車両、例えば、電車な
どの移動体の各種電源であっても適用は可能であるし、無停電電源装置などの載置用電源
として利用することも可能である。
【０１００】
　図５は、組電池３００を搭載した車両の概念図である。
【０１０１】
　図５に示したように、組電池３００を電気自動車４００のような車両に搭載するには、
電気自動車４００の車体中央部の座席下に搭載する。座席下に搭載すれば、車内空間およ
びトランクルームを広く取ることができるからである。なお、組電池３００を搭載する場
所は、座席下に限らず、後部トランクルームの下部でもよいし、車両前方のエンジンルー
ムでも良い。以上のような組電池３００を用いた電気自動車４００は十分な出力を提供し
うる。
【実施例】
【０１０２】
（実施例１）
　１．正極電極スラリーの調製
　正極活物質として、ＬｉＭｎ２Ｏ４（平均粒径：５μｍ）（８５質量％）、導電助剤と
してアセチレンブラック（５質量％）、および結着高分子材料としてポリフッ化ビニリデ
ン（ＰＶｄＦ）（１０質量％）からなる固形分に対し、スラリー粘度調整溶媒であるＮ－
メチル－２－ピロリドン（ＮＭＰ）を適量添加して、正極電極スラリーを調製した（粘度
２０００ｃｐｓ）。なお、ＰＶｄＦの軟化点は１３４℃、融点は１６９℃である。
【０１０３】
　２．負極電極スラリーの調製
　負極活物質として、ハードカーボン（平均粒径：５μｍ）（８５質量％）、導電助剤と
してアセチレンブラック（５質量％）、および結着高分子材料としてポリフッ化ビニリデ
ン（ＰＶｄＦ）（１０質量％）からなる固形分に対し、スラリー粘度調整溶媒であるＮ－
メチル－２－ピロリドン（ＮＭＰ）を適量添加して、負極電極スラリーを調製した（粘度
２０００ｃｐｓ）。なお、ＰＶｄＦの軟化点は１３４℃、融点は１６９℃である。
【０１０４】
　３．双極型電極の作製
　アルミ箔に、１．で得られた正極電極スラリーを塗布した。また、同様に、別の銅箔に
、２．で得られた負極電極スラリーを塗布した。
【０１０５】
　高分子材料として、ポリエチレン（軟化点：１１５℃、融点：１３０℃）（７０質量％
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）および導電性フィラーとしてカーボン微粒子（ケッチェンブラック、平均粒径１００ｎ
ｍ）（３０質量％）からなる集電体（厚み５０μｍ）に、金属箔に塗布した正極および負
極電極スラリーを転写しながら、１６０℃、５分で集電体と活物質層との熱融着を行った
。熱融着は、６ＭＰａの圧力でプレスしながら行った。
【０１０６】
　次に、以下の材料を所定の比で混合して電解質材料を作製した。
【０１０７】
　電解液として１．０Ｍ　ＬｉＰＦ６を含有するプロピレンカーボネート（ＰＣ）－エチ
レンカーボネート（ＥＣ）（１：１（体積比））９０ｗｔ％を用いた。ホストポリマーと
して、ＨＦＰ成分を１０ｗｔ％含むポリフッ化ビニリデン－ヘキサフルオロプロピレンコ
ポリマー（ＰＶｄＦ－ＨＦＰ）１０ｗｔ％を用いた。粘度調整溶媒としてＤＭＣを用いた
。電解液、ホストポリマー、粘度調整溶媒を混合して電解質材料（プレゲル溶液）を調製
した。
【０１０８】
　該電解質材料（プレゲル溶液）を先に形成された双極型電極両面の正極及び負極電極部
の全面に塗布し、５０℃で乾燥することによりＤＭＣを除去することで、ゲル電解質の染
み込んだ双極型電極を完成させた。なお、正極活物質層の厚さは、６５μｍであり、負極
活物質層の厚さは、１３５μｍである。
【０１０９】
　４．ゲルポリマー電解質層の作製
　ポリプロピレン製の多孔質フィルムセパレータ２０μｍの両面に、前記電解質材料を塗
布し、５０℃でＤＭＣを乾燥させることでゲルポリマー電解質層を得た。
【０１１０】
　５．積層
　双極型電極の正極上にゲル電解質層をのせ、その周りに幅１２ｍｍのＰＥ製フィルムを
おきシール材とした。このような双極型電極を５層積層したのちにシール部を上下からプ
レス（熱と圧力）をかけ融着し、各層をシールした（プレス条件：０．２ＭＰａ、１６０
℃、５ｓ）。
【０１１１】
　双極型発電要素の投影面全体を覆うことのできる１００μｍのＡｌ板の一部が電池投影
面外部まで伸びている部分がある強電端子を作成した。この端子でバイポーラ型発電要素
を挟み込みこれらを覆うようにアルミラミネートで真空密封し、双極型発電要素全体を大
気圧で両面を押すことにより加圧され強電端子－発電要素間の接触が高められた双極型電
池が完成した。
【０１１２】
　（実施例２）
　高分子材料としてポリプロピレン（軟化点：１４０℃、融点：１５５℃）（７０質量％
）および導電性フィラーとしてカーボン微粒子（３０質量％）からなる集電体（厚み５０
μｍ）を用いたこと以外は、実施例１と同様にして双極型電池を作製した。
【０１１３】
　（実施例３）
　高分子材料としてポリプロピレン（軟化点：１４０℃、融点：１５５℃）（９０質量％
）および導電性フィラーとしてＡｕ微粒子（平均粒径１０ｎｍ）（１０質量％）からなる
集電体（厚み５０μｍ）を用いたこと以外は、実施例１と同様にして双極型電池を作製し
た。
【０１１４】
　（実施例４）
　高分子材料としてポリエチレン（軟化点：１１５℃、融点：１３０℃）（９０質量％）
および導電性フィラーとしてＡｕ微粒子（平均粒径１０ｎｍ）（１０質量％）からなる集
電体（厚み５０μｍ）を用いたこと以外は、実施例１と同様にして双極型電池を作製した



(18) JP 2010-146901 A 2010.7.1

10

20

30

40

50

。
【０１１５】
　（実施例５）
　１．正極電極スラリーおよび負極電極スラリーの調製
　結着高分子材料として熱硬化性樹脂であるエポキシ樹脂を用いたこと以外は、実施例１
と同様にして、正極電極スラリーおよび負極電極スラリーを調整した。
【０１１６】
　２．双極型電極の作製
　高分子材料としてポリイミド（軟化点：３５０℃、融点：４００℃）（７０質量％）お
よび導電性フィラーとしてカーボン微粒子（ケッチェンブラック、平均粒径１００nｍ）
（３０質量％）からなる集電体（厚み５０μｍ）を用い、４１０℃で熱融着を行ったこと
以外は、実施例１と同様にして双極型電極を作製した。
【０１１７】
　３．ゲルポリマー電解質層の作製および積層
　実施例１と同様にして、双極型電池を作製した。
【０１１８】
　（実施例６）
　導電性フィラーとしてＡｕ微粒子（平均粒径１０ｎｍ）を用いたこと以外は、実施例５
と同様にして双極型電池を作製した。
【０１１９】
　（実施例７）
　高分子材料としてポリエチレン（軟化点：１１５℃、融点：１３０℃）（７０質量％）
および導電性フィラーとしてカーボン微粒子（ケッチェンブラック、平均粒径１００ｎｍ
）（３０質量％）からなる最外層（各最外層厚さ５０μｍ）、および高分子材料としてポ
リイミド（軟化点：３５０℃、融点：４００℃）（７０質量％）および導電性フィラーと
してカーボン微粒子（ケッチェンブラック、平均粒径１００nｍ）（３０質量％）からな
り、２つの最外層に挟まれた内層（厚さ５０μｍ）からなる３層構造の集電体（ラミネー
ト方法により作製；厚さ５０μｍ）を用いたこと以外は、実施例１と同様にして双極型電
池を作製した。
【０１２０】
　（実施例８）
　１．正極電極スラリーの調製
　正極活物質として、ＬｉＭｎ２Ｏ４（平均粒径：５μｍ）（８５質量％）、導電助剤と
してアセチレンブラック（５質量％）、および結着高分子材料としてポリフッ化ビニリデ
ン（ＰＶｄＦ）（１０質量％）からなる固形分に対し、スラリー粘度調整溶媒であるＮ－
メチル－２－ピロリドン（ＮＭＰ）を適量添加して、高粘度の正極電極スラリーを調製し
た（粘度１００,０００ｃｐｓ）。なお、ＰＶｄＦの軟化点は１３４℃、融点は１６９℃
である。
【０１２１】
　２．負極電極スラリーの調製
　負極活物質として、ハードカーボン（平均粒径：５μｍ）（８５質量％）、導電助剤と
してアセチレンブラック（５質量％）、および結着高分子材料としてポリフッ化ビニリデ
ン（ＰＶｄＦ）（１０質量％）からなる固形分に対し、スラリー粘度調整溶媒であるＮ－
メチル－２－ピロリドン（ＮＭＰ）を適量添加して、高粘度の負極電極スラリーを調製し
た（粘度１００,０００ｃｐｓ）。なお、ＰＶｄＦの軟化点は１３４℃、融点は１６９℃
である。
【０１２２】
　３．双極型電極の作製
　高分子材料として、ポリエチレン（軟化点：１１５℃、融点：１３０℃）（７０質量％
）および導電性フィラーとしてカーボン微粒子（ケッチェンブラック、平均粒径１００n
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ｍ）（３０質量％）からなる集電体（厚み５０μｍ）に、高粘度の正極および負極電極ス
ラリーをディスペンサーまたはバーコーターで設置した。次に、１６０℃、１０分で集電
体と活物質層との熱融着を行った。熱融着は、６ＭＰａの圧力でプレスしながら行った。
【０１２３】
　上記以外は、実施例１と同様にして双極型電池を作製した。
【０１２４】
　（実施例９）
　高分子材料としてポリプロピレン（軟化点：１４０℃、融点：１５５℃）（７０質量％
）および導電性フィラーとしてカーボン微粒子（３０質量％）からなる集電体（厚み５０
μｍ）を用いて、熱融着温度を１５０℃としたこと以外は、実施例１と同様にして双極型
電池を作製した。
【０１２５】
　（実施例１０）
　高分子材料としてポリプロピレン（軟化点：１４０℃、融点：１５５℃）（７０質量％
）および導電性フィラーとしてカーボン微粒子（３０質量％）からなる集電体（厚み５０
μｍ）を用いて、熱融着温度を１４０℃としたこと以外は、実施例１と同様にして双極型
電池を作製した。
【０１２６】
　（比較例１）
　金属箔であるＳＵＳ箔を集電体（厚み３０μｍ）として用い、コーターで電極スラリー
を集電体に塗布して双極型電極を作成したこと以外は、実施例１と同様にして双極型電池
を作製した。
【０１２７】
　（比較例２）
　高分子材料としてポリプロピレン（軟化点：１４０℃、融点：１５５℃）（７０質量％
）および導電性フィラーとしてカーボン微粒子（３０質量％）からなる集電体（厚み５０
μｍ）を用い、コーターで電極スラリーを集電体に塗布した後、６ＭＰａでプレスして双
極型電極を作成した以外は、実施例１と同様にして双極型電池を作製した。
【０１２８】
　（評価１：集電体の厚み方向の体積抵抗）
　集電体の厚み方向の体積抵抗率を測定した。結果を下記表１に示す。
【０１２９】
【表１】

【０１３０】
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　（評価２：電池の内部抵抗）
　それぞれの電池で充放電試験を行った。実験は５０ｍＡの電流で４．２Ｖまで定電流充
電（ＣＣ）し、その後定電圧で充電（ＣＶ）し、あわせて１０時間充電した。その後１ｍ
Ａで５秒間放電を行い、その時の電圧から電池の内部抵抗を計測した。比較例１の内部抵
抗を１００％としたときの抵抗値を表２に示す。また、電池の重さを測定し、比較例１を
１００％としたときの各電池の値を表２に併せて示す。さらに、双極型電池の抵抗値に対
する集電体の厚み方向の抵抗値の比率を計算し、併せて表２に示す。
【０１３１】
【表２－１】

【０１３２】
【表２－２】

【０１３３】
　（評価３：剥離強度試験）
　各双極型電極の剥離強度試験を行った。剥離強度試験は、９０°で引張速度は１ｃｍ/
分により行った。比較例２の剥離強度を１００％としたときの結果を表３に示す。
【０１３４】
【表３－１】

【０１３５】
【表３－２】

【０１３６】
　上記の結果から以下のことがわかる。
【０１３７】
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　集電体に高分子材料を用いたものの方が重量が軽くなっている（表２）。集電体の軽量
化により電池の出力密度は従来のように集電体に箔を用いたものよりも向上する。集電体
の軽量化は導電性粒子としてカーボン微粒子を用いた場合が一番顕著である。
【０１３８】
　表２の実施例および比較例を比較すると導電性高分子膜を用いた電池の内部抵抗は、従
来の電池の抵抗と比較してそれほど大差ないことがわかる。また、集電体の厚み方向の抵
抗は電池抵抗に対して、無視できるくらいに小さいことがわかる。
【０１３９】
　表３から樹脂集電体にスラリーを塗布した後にプレスした電極（比較例２）よりも、熱
融着して作製した電極（実施例１～１０）のほうが剥離強度が増加していることがわかる
。剥離強度の増加により、電池の導電性パスも向上する。
【図面の簡単な説明】
【０１４０】
【図１】双極型電極の構造を示す概念図である。
【図２】双極型電池の構造を示す概念図である。
【図３】本発明の双極型電池の外観図である。
【図４】本発明の組電池の外観図である。
【図５】本発明の組電池を搭載した車両の概念図である。
【符号の説明】
【０１４１】
　　１　　双極型電極、
　　１０　　双極型リチウムイオン二次電池、
　　１１　　集電体、
　　１１ａ　　正極側の最外層集電体、
　　１１ｂ　　負極側の最外層集電体、
　　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、５７　　発電要素（電池要素；積層体）、
　　２５、５８　　正極タブ、
　　２７、５９　　負極タブ、
　　２９、５２　　外装材（たとえばラミネートシート）、
　　３１　　絶縁層、
　　５０　　リチウムイオン二次電池、
　　２５０　　小型の組電池、
　　３００　　組電池、
　　３１０　　接続治具、
　　４００　　電気自動車。
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