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(57)【要約】
【課題】安全性を確保しつつ、優れた長寿命及び高電圧
特性を確保することができるリチウム二次電池用セパレ
ータ及びこれを用いた二次電池を提供する。
【解決手段】本発明のセパレータはＰＥ又はＰＰ系ベー
スフィルム、及び前記ベースフィルムと異なる成分のＰ
Ｐ系又はＰＰ系パウダーを前記ベースフィルムにコーテ
ィングしたパウダーコーティング層を含み、相互補完し
て上昇した効果を表す。
【選択図】図２
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　ポリエチレン（ＰＥ）系又はポリプロピレン（ＰＰ）系ベースフィルム、及び
　前記ベースフィルム内、前記ベースフィルム上、又は前記ベースフィルム内及び上にコ
ーティングされたポリエチレン系パウダー又はポリプロピレン系パウダーを含み、
　前記ポリエチレン系パウダー又は前記ポリプロピレン系パウダーは前記ベースフィルム
と異なる成分である二次電池用セパレータ。
【請求項２】
　前記ベースフィルムがポリエチレン系フィルムで前記パウダーがポリプロピレン系パウ
ダーである請求項１に記載の二次電池用セパレータ。
【請求項３】
　前記ベースフィルムがポリプロピレン系フィルムで前記パウダーがポリエチレン系フィ
ルムである二次電池用セパレータ。
【請求項４】
　前記ポリプロピレン系パウダー又は前記ポリエチレン系パウダーは３，０００～５，０
００の重量平均分子量を有する請求項１に記載の二次電池用セパレータ。
【請求項５】
　前記ベースフィルムが孔隙を有し前記パウダーは前記孔隙の平均直径より小さい平均粒
径を有する請求項１に記載の二次電池用セパレータ。
【請求項６】
　前記ベースフィルムが１μm以下の直径の孔隙を有する請求項１に記載の二次電池用セ
パレータ。
【請求項７】
　前記パウダーが０．１μm～１μmの粒径を有する請求項６に記載の二次電池用セパレー
タ。
【請求項８】
　前記セパレータが２００ｓｅｃ／１００ｃｃ～３００ｓｅｃ／１００ｃｃの通気度を有
する請求項１に記載の二次電池用セパレータ。
【請求項９】
　前記ベースフィルムは表面積を有し前記パウダーは前記ベースフィルムの表面積の１０
％～３０％で含まれる請求項１に記載の二次電池用セパレータ。
【請求項１０】
　前記パウダーは前記ベースフィルムの一側面又は両側面にコーティングされる請求項１
に記載の二次電池用セパレータ。
【請求項１１】
　前記パウダーの少なくとも一部は前記ベースフィルムの孔隙に挿入される請求項１に記
載の二次電池用セパレータ。
【請求項１２】
　ポリエチレン系パウダー又はポリプロピレン系パウダーをポリエチレン系又はポリプロ
ピレン系ベースフィルムに適用して前記パウダーが前記ベースフィルム内、前記ベースフ
ィルム上、又は前記ベースフィルム内及び上にコーティングされるようにするコーティン
グステップを含み、
　前記ポリエチレン系パウダー又はポリプロピレン系パウダーは前記ベースフィルムと異
なる成分からなる二次電池用セパレータの製造方法。
【請求項１３】
　適用された前記パウダーの含有量が、前記セパレータの通気度が２００ｓｅｃ／１００
ｃｃ～３００ｓｅｃ／ｃｃになるように、調節される請求項１２に記載の二次電池用セパ
レータの製造方法。
【請求項１４】
　前記ベースフィルムがポリエチレン系フィルムで前記パウダーがポリプロピレン系パウ
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ダーである請求項１２に記載の二次電池用セパレータの製造方法。
【請求項１５】
　前記ベースフィルムがポリプロピレン系フィルムで前記パウダーがポリエチレン系パウ
ダーである請求項１２に記載の二次電池用セパレータの製造方法。
【請求項１６】
　前記ベースフィルムが表面積を有し前記パウダーが前記ベースフィルムの表面積の１０
％～３０％でコーティングされる請求項１２に記載の二次電池用セパレータの製造方法。
【請求項１７】
　ポリエチレン又はポリプロピレン樹脂を提供するステップ；
　前記樹脂からポリエチレン系ベースフィルム又はポリプロピレン系ベースフィルムを形
成するステップ；
　前記ベースフィルム内、前記ベースフィルム上、又は前記ベースフィルム内及び上に前
記ポリエチレン系パウダー又はポリプロピレン系パウダーをコーティングするステップ；
　前記コーティングされたベースフィルムを乾燥させるステップ；及び
　前記フィルムを延伸して孔隙を形成するステップ；を含むコーティング方法によって前
記パウダーを前記ベースフィルムに含む請求項１２に記載の二次電池用セパレータの製造
方法。
【請求項１８】
　ポリエチレン又はポリプロピレン樹脂を提供するステップ；
　前記樹脂からポリエチレン系ベースフィルム又はポリプロピレン系ベースフィルムを形
成するステップ；
　前記フィルムを延伸して孔隙を形成するステップ；
　前記ベースフィルムを溶媒で濡らすステップ；
　溶融ポリマーバスで前記ベースフィルム内、前記ベースフィルム上、又は前記ベースフ
ィルム内及び上に前記ポリエチレン系パウダー又はポリプロピレン系パウダーをコーティ
ングするステップ；及び
　前記コーティングされたベースフィルムを乾燥させるステップ；を含むコーティング方
法によって前記パウダーを前記ベースフィルムにコーティングさせる請求項１２に記載の
二次電池用セパレータの製造方法。
【請求項１９】
　ポリエチレン又はポリプロピレン樹脂を提供するステップ；
　前記樹脂から可塑剤を含むポリエチレンベースフィルム又はポリプロピレンベースフィ
ルムを形成するステップ；
　溶媒を使用して前記ベースフィルムから可塑剤を除去するステップ；
　溶融ポリマーバスで前記ベースフィルム内、前記ベースフィルム上、又は前記ベースフ
ィルム内及び上に前記ポリエチレン系パウダー又はポリプロピレン系パウダーをコーティ
ングするステップ；
　前記コーティングされたベースフィルムを乾燥させるステップ；及び
　前記ベースフィルムを延伸して孔隙を形成するステップ；を含むコーティング方法によ
って前記パウダーを前記ベースフィルムにコーティングさせる請求項１２に記載の二次電
池用セパレータの製造方法。
【請求項２０】
　第１電極、第２電極及び前記第１及び第２電極の間に介在される請求項１のセパレータ
を含む二次電池。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、安全性を確保しつつ優れた長寿命と高電圧特性を確保することができるセパ
レータ及びこれを含むリチウム二次電池に関する。
【背景技術】
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【０００２】
　リチウム二次電池は充放電が可能で、動作時間を延長させたり製品を軽量化することが
でき、高電圧、高電池容量が可能であるので携帯電話、携帯用パーソナルコンピューター
などの小型電子機器の用途に使用されている一方、電気自動車又は小型自動二輪車などへ
の応用も図られている。後者の用途に用いられるリチウム二次電池は大型かつ高エネルギ
ー容量であるため、より高い安全性が求められる。そのため、電池の異常発熱に起因する
高温時にも安全性を維持しながら長寿命及び高電圧特性に優れたセパレータが求められて
いる。
【０００３】
　しかし、従来、主に使用されてきたＰＥ（Ｐｏｌｙｅｔｈｙｌｅｎｅ）系セパレータは
融点がＰＰ（Ｐｏｌｙｐｒｏｐｙｌｅｎｅ）系より低くてシャットダウン効果によって安
全性を確保することはできるが、耐久性が弱くＰＰ系より低い電圧で酸化するため寿命が
短く高電圧に不利な短所がある。ＰＰ系セパレータは融点と酸化電圧がＰＥ系より高くて
耐熱性が強く寿命が長く高電圧に有利な特性があるが、量産工程の利点のため一般に乾式
法で製造され、一方向に延伸される特徴を持つため一方向に裂けることが発生しやすく、
高温でセパレータの孔隙が容易に塞がらないため安全性が低くなるという問題点があった
。
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００４】
　本発明の目的は、リチウム二次電池の安全性を改善しつつ寿命が長く優れた高電圧特性
を確保することができるセパレータ及びこれを含むリチウム二次電池を提供することにあ
る。
【課題を解決するための手段】
【０００５】
　本発明の一実施例によるセパレータはポリプロピレン（ＰＰ）系又はポリエチレン（Ｐ
Ｅ）系ベースフィルム；及び前記ベースフィルム内、前記ベースフィルム上、又は前記ベ
ースフィルム内及び前記ベースフィルム上にＰＰ系パウダー又はＰＥ系パウダーを含み、
前記ＰＥ系パウダー又はＰＰ系パウダーは前記ベースフィルムと異なる成分のパウダーで
ある。
【０００６】
　本発明の一実施例によれば、前記ベースフィルムはＰＥ系ベースフィルムで前記パウダ
ーはＰＰ系パウダーである。
【０００７】
　本発明の一実施例によれば、前記ベースフィルムはＰＰ系ベースフィルムで前記パウダ
ーはＰＥ系パウダーである。
【０００８】
　本発明の一実施例によれば、前記ベースフィルムは孔隙を有し前記パウダーは前記孔隙
の平均直径より小さい平均粒径を有する。
【０００９】
　本発明の一実施例によれば、前記ベースフィルムは１μm以下の直径の孔隙を有する。
【００１０】
　本発明の一実施例によれば、前記パウダーの粒径は０．１～１μmであることがある。
【００１１】
　本発明の一実施例によれば、前記ＰＰ系又はＰＥ系パウダーは重量平均分子量が約３０
００～５０００であるものが使用され得る。
【００１２】
　本発明の一実施例によれば、前記セパレータは２００～３００ｓｅｃ／１００ｃｃの通
気度を有する。
【００１３】
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　本発明の一実施例によれば、前記ベースフィルムは表面積を有し前記パウダーは前記ベ
ースフィルムの表面積の約１０％～３０％に含まれる。
【００１４】
　本発明の一実施例によれば、前記パウダーは前記ベースフィルムの一側面又は両側面に
含まれることができる。
【００１５】
　本発明の一実施例によれば、前記パウダーの少なくとも一部は前記ベースフィルムの孔
隙内に挿入される。
【００１６】
　本発明の一実施例によれば、パウダーは次のコーティング方法によって前記ベースフィ
ルムに含まれる（塗布される）。前記コーティング方法はＰＰ系又はＰＥ系樹脂を提供す
るステップ；前記樹脂からＰＰ系ベースフィルム又はＰＥ系ベースフィルムを形成するス
テップ；前記ベースフィルム内、前記ベースフィルム上、又は前記ベースフィルム内及び
上にＰＥ系パウダー又はＰＰ系パウダーをコーティングさせるステップ；前記コーティン
グされたベースフィルムを乾燥させるステップ；及び前記フィルムを延伸して孔隙を形成
するステップを含む。
【００１７】
　本発明の一実施例によれば、前記パウダーは次のコーティング方法によってベースフィ
ルムに含まれる（塗布される）。前記コーティング方法はＰＰ系又はＰＥ系樹脂を提供す
るステップ；前記樹脂からＰＰ系ベースフィルム又はＰＥ系ベースフィルムを形成するス
テップ；前記フィルムを延伸して孔隙を形成するステップ；前記ベースフィルムを溶媒で
濡らすステップ；溶融ポリマーバスで前記ベースフィルム内、前記ベースフィルム上、又
は前記ベースフィルム内及び上にＰＥ系パウダー又はＰＰ系パウダーをコーティングさせ
るステップ；及び前記コーティングされたベースフィルムを乾燥させるステップを含む。
【００１８】
　本発明の一実施例によれば、前記パウダーは次のコーティング方法によってベースフィ
ルムに含まれる（塗布される）：前記コーティング方法はＰＰ系又はＰＥ系樹脂を提供す
るステップ；前記樹脂からＰＰ系ベースフィルム又はＰＥ系ベースフィルムを形成するス
テップ；溶媒で可塑剤を前記ベースフィルムから除去するステップ；溶融ポリマーバスで
前記ベースフィルム内、前記ベースフィルム上、又は前記ベースフィルム内及び上にＰＥ
系パウダー又はＰＰ系パウダーをコーティングさせるステップ；前記コーティングされた
ベースフィルムを乾燥させるステップ；及び前記ベースフィルムを延伸して孔隙を形成す
るステップを含む。
【００１９】
　本発明の一実施例によれば、正極板、負極板、及び前記正極及び負極の間に介在するセ
パレータを含む電極組立体；電解液と前記電極組立体を収納する缶；及び前記電極組立体
の正極板又は負極板と電気的に連結され前記缶の上端部を密封するギャップ組立体を含む
リチウム二次電池が提供される。
【発明の効果】
【００２０】
　本発明によるセパレータ及びこれを含むリチウム二次電池は、ＰＰ系及びＰＥ系セパレ
ータの短所をすべて解消しつつ、それぞれの長所をすべて維持することができるので、電
池の安全性、特に高温安全性を確保しつつ長寿命特性及び高電圧特性に優れるという効果
がある。
【００２１】
　特に、ベースフィルムにベースフィルムと異なる成分のパウダーでコーティング層を形
成することによって、単に異種成分のパウダーをミックスしてシートに製造するか、異種
のフィルムを互いに積層したものに比べて生産原価が安価である。
【００２２】
　また、ベースフィルム上にパウダーをコーティングすることによって形成された層から
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なるので、異種成分を混合して直接極板にコーティングしたものに比べて、コーティング
性に関係なく一定の性能を示すことができる。
【図面の簡単な説明】
【００２３】
【図１】本発明の一実施例によるリチウム二次電池の部分断面図である。
【図２】本発明の一実施例によるセパレータを概略的に示す断面図である。
【発明を実施するための形態】
【００２４】
　これより具体的な実施例が図面を参照してより具体的に説明される。しかし、これらは
他の実施形態で実施されることができ、ここに開示された実施例に限定されるものではな
い。
【００２５】
　以下、実施例によって本発明によるセパレータ及びこれを含むリチウム二次電池につい
てより具体的に説明する。
【００２６】
　本発明の一実施例によるセパレータはＰＰ系又はＰＥ系ベースフィルム及び前記ベース
フィルムの成分と異なる成分のＰＰ系又はＰＥ系パウダーで前記ベースフィルムの少なく
とも一側面にコーティングされたコーティング層を含む。ここでコーティング層とは前記
ベースフィルムの内、前記ベースフィルムの上、又は前記ベースフィルム内及び上にパウ
ダーが挿入及び／又は塗布されたものをすべて含む概念である。
【００２７】
　従来、ＰＰ系セパレータはその特徴上、湿式法による量産が困難で乾式法で製造されて
おり、このようなセパレータは気孔が長さ方向に配列しているので、その強度が弱く、弱
い衝撃にも容易に裂ける。一方、ＰＥ系セパレータは湿式法によって製造されるので横、
縦を含む多方向に延伸可能であるが、ＰＰ系より融点が低くて耐熱性が低く酸化電位がＰ
Ｐ系より低いため寿命特性及び高電圧特性面で不利である。
【００２８】
　本発明ではこのような点を考慮してＰＰ系又はＰＥ系ベースフィルムの少なくとも一表
面にベースフィルムと異なる成分のパウダーをコーティングしたパウダーコーティング層
を形成したことを特徴とする。
【００２９】
　具体的には、本発明の一実施例によって製造されたセパレータは、ＰＰ系ベースフィル
ムの少なくとも一表面にＰＥ系パウダーコーティング層を形成したもの（以下、「ＰＰ／
ＰＥ系セパレータ」という）、及びＰＥ系ベースフィルムの少なくとも一表面にＰＰ系パ
ウダーコーティング層を形成したもの（以下、「ＰＥ／ＰＰ系セパレータ」という）に区
別することができる。
【００３０】
　前記ＰＰ／ＰＥ系セパレータでは、ＰＰ系ベースフィルムの一表面にコーティングされ
たＰＥ系パウダーコーティング層によって方向性を持たなくなるので一方向に裂けること
が防止されて不良の発生率が低くなる。また、過充電時にＰＥワックスが膨脹及び溶融さ
れてＰＰ系ベースフィルムの気孔を塞いで容易にシャットダウンされるので電池の安全性
が高くなる効果を得ることができる。したがって、ＰＰ系セパレータの長所である高い長
寿命特性と高電圧でも有利な特性を維持しつつ、従来のＰＰ系セパレータの問題、例えば
低い電池安全性及び高い不良発生率をすべて解消できるようになった。
【００３１】
　本発明の一実施例によれば、前記ＰＥ系パウダーはＰＥ系ベースフィルム用物質より融
点の低いものを使用することが好ましい。これは高温で容易に溶融されてセパレータの孔
隙を塞いで電池の内部短絡を防げるようにするためである。本発明の一実施例によれば、
前記ＰＥ系パウダーは重量平均分子量（光散乱法、沈降平衡法、アーチバルド法等）が３
０００～５０００であるものが使用され得る。分子量が５０００を超えると融点温度が高
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くなってセパレータ孔隙を塞ぐことができる温度が上昇するようになって安全性が低下し
、分子量が３０００未満である場合は融点が低すぎてセパレータが低い温度、例えば５０
～６０℃の温度で酸化し得るので電池の高温保存特性が悪くなる。
【００３２】
　前記ＰＥ／ＰＰ系セパレータでは、ＰＥ系ベースフィルムの一表面にコーティングされ
たＰＰ系パウダーコーティング層によって、融点が高くなるので耐熱性及び耐久性が高く
なり、寿命が長くなる効果と４．３Ｖ以上の高電圧でも使用が可能になる。したがって、
ＰＥ系セパレータの長所である電池安全性及び内部短絡の側面で有利でありながら、長寿
命特性と高電圧に有利な効果を同時に示すことができる。
【００３３】
　本発明の一実施例によれば、前記ＰＰ系パウダーは重量平均分子量が３０００～５００
０であるものが使用され得る。重量平均分子量が５０００を超えると融点温度が高くなっ
てセパレータ孔隙を塞ぐことができる温度が上昇するようになって安全性が低下し、重量
平均分子量が３０００未満である場合は酸化電位が低くなって、長寿命特性及び高電圧特
性が悪くなる。
【００３４】
　本発明の一実施例によれば、前記パウダーの粒径はベースフィルムの孔隙（ｐｏｒｅ）
より小さいことが好ましい。パウダーの粒径がベースフィルムの孔隙より大きいと前記孔
隙内部に挿入されなくなり、上述のような補完的な役割が果たせなくなる。本発明の好ま
しい実施例によれば、前記ベースフィルムの孔隙が１μm以下で、パウダーの粒径が０．
１～１μmである。
【００３５】
　本発明の一実施例によれば、前記パウダーの塗布量はセパレータの通気度が２００～３
００ｓｅｃ／１００ｃｃになるように調節され得る。通気度は一定の圧力の下に与えられ
たセパレータ面の垂直方向にエアー（Ａｉｒ）を通過させて１００ｃｃのエアーが通過す
るまでかかる時間を測定して得ることができる。通気度が低いということはベースフィル
ムの孔隙をパウダーが過度に塞ぐことになるので、リチウムイオンの移動を阻害して電池
容量の低減と抵抗が上昇する問題点があり、通気度が高いということは十分にコーティン
グされなかったということであるので、相互補完する効果を得ることができない問題点が
ある。したがって、前記通気度に到達するようにパウダーの塗布量を適切に調節して本発
明によるセパレータを製造することができる。
【００３６】
　本発明の一実施例によれば、前記パウダーの塗布量は前記ベースフィルム表面積の１０
％～３０％を塗布できる程度の量が使用され得る。前記パウダーの塗布量が１０％より少
なくなると、相互補完効果を得ることができず、３０％を超えると、パウダーがベースフ
ィルム表面の孔隙を過度に塞いでリチウムイオンの移動を阻害して電池容量が減り抵抗が
上昇する問題がある。
【００３７】
　本発明の一実施例によれば、前記パウダーコーティング層は前記ベースフィルムのいず
れか一つの側面又は両側面に形成され得る。大容量で使用されるセパレータは一般に１０
～２０μmの厚さを有し孔隙の大きさが１～５μm程度であるので、一面ダイコーティング
又はスプレーコーティングでもパウダーが十分に孔隙内部に挿入されることができる。
【００３８】
　前記ポリプロピレンパウダーとしては単独重合体（ｈｏｍｏｐｏｌｙｍｅｒ）、ランダ
ム共重合体及びブロック共重合体を揚げることができ、１種又は２種以上を配合して使用
することができる。また重合触媒にも特に制限はなく、チーグラー・ナッタ（Ｚｉｅｇｌ
ｅｒ－Ｎａｔｔａ）系触媒又はメタロセン系触媒などを挙げることができる。また、使用
するポリプロピレンの立体規則性にも特に制限はなく、イソタクティック、シンジオタク
ティック又はアタクティックポリプロピレンを使用することができる。
【００３９】
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　前記ポリエチレンパウダーとしては高密度、中密度も又は低密度ポリエチレンを揚げる
ことができ、１種又は２種以上を配合して使用することができる。
【００４０】
　本発明の一実施例によるセパレータはＰＰ系又はＰＥ系ベースフィルムの少なくとも一
表面に前記ベースフィルムと異なる成分のＰＰ系又はＰＥ系パウダーをコーティングする
ことで製造され得る。この時、パウダーコーティングはスプレー法によって行なわれるこ
とが孔隙に前記パウダー粒子がより容易に挿入され得るので好ましい。
【００４１】
　この時、パウダーコーティングは関連技術分野で当業者に周知の方法で行われ得る。本
発明の一実施例によって、前記コーティング方法は、例えばＴダイを用いてＰＰ又はＰＥ
系溶融樹脂からＰＰ又はＰＥ系ベースフィルムを押し出してベースフィルムを形成するス
テップを含むことができる。また、前記コーティング方法は、ＬＤＰＥ～ＭＤＰＥ系溶融
ポリマーバス（ｂａｔｈ）内でスプレー又はドット（ｄｏｔ）コーティングによって前記
ベースフィルム内及び／又は上にＰＥ又はＰＰ系パウダーを適用させてコーティングする
ステップを含むことができる。また、前記コーティング方法は、例えば７０～９０℃でロ
ールトゥーロール（ｒｏｌｌ　ｔｏ　ｒｏｌｌ）方式で前記フィルムを乾燥させるステッ
プを含むことができる。また、前記コーティング方法は、前記フィルムを、例えばＭＤ（
Ｍａｃｈｉｎｅ Ｄｉｒｅｃｔｉｏｎ）／ＴＤ（Ｔｒａｎｓｖｅｒｓｅ Ｄｉｒｅｃｔｉｏ
ｎ）方向に延伸して孔隙を形成するステップを含むことができる。
【００４２】
　本発明の一実施例による他の方法で、前記コーティング方法は、例えばＴダイを用いて
ＰＰ又はＰＥ溶融樹脂からＰＰ又はＰＥ系ベースフィルムを押し出してベースフィルムを
形成するステップを含むことができる。また、前記コーティング方法は、例えばＭＤ方向
に前記フィルムを延伸して孔隙を形成するステップを含むことができる。また、前記コー
ティング方法は、沸点が７０～９０℃である溶媒、例えば、アセトン／エタノール／メタ
ノール／ＴＨＦでディップウェッティング（ｄｅｅｐ　ｗｅｔｔｉｎｇ）によって前記ベ
ースフィルムを溶媒で濡らすステップを含むことができる。前記コーティング方法はＬＤ
ＰＥ～ＭＤＰＥ系溶融ポリマーバスでスプレー又はドットコーティングで前記ベースフィ
ルム内及び／又は上にＰＰ又はＰＥ系パウダーを適用させてコーティングするステップを
含むことができる。また、前記コーティング方法は、ロールトゥーロール方法で７０℃～
９０℃でフィルムを乾燥させるステップを含むことができる。
【００４３】
　本発明の一実施例による他のコーティング方法で、前記コーティング方法は、例えばＰ
Ｐ又はＰＥ溶融樹脂から可塑剤を含むＰＰ又はＰＥ系ベースフィルムをＴ－ｔｉｅ法で押
し出すステップを含むことができる。前記コーティング方法は、また、溶媒で前記ベース
フィルムから前記可塑剤を洗浄又は除去するステップを含む。前記コーティング方法は、
また、ＬＤＰＥ～ＭＤＰＥ系溶融ポリマーバスでスプレー方法又はドットコーティング方
法で前記ベースフィルム内及び／又は上にＰＰ又はＰＥ系パウダーを塗布させてコーティ
ングするステップを含むことができる。前記コーティング方法は、また、ロールトゥーロ
ール方法によって約７０℃～９０℃で前記フィルムを乾燥するステップ；及び前記ベース
フィルムをＭＤ／ＴＤ方向に延伸して孔隙を形成するステップを含むことができる。
【００４４】
　前記コーティング方法はベースフィルム内及び／又は上にパウダーをコーティングする
例として開示されたものである。しかし、スプレーコーティング法を使用する方法はパウ
ダーの粒子がより容易にフィルムの孔隙に挿入され得るので有利である。
【００４５】
　本発明の一実施例によって製造されたセパレータを含む二次電池を以下で詳細に説明す
る。
【００４６】
　図１は、本発明の実施例によるリチウム二次電池の部分断面図を示す。以下で説明され
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る二次電池の製造方法は本発明の理解を助けるためのものであり、当該技術分野で周知の
技術内容を利用して適切に変更して使用され得る。
【００４７】
　本発明の実施例によるリチウム二次電池は、図１に示すように、缶１０と電極組立体２
０とギャップ組立体３０及び電解液を含んで形成される。前記リチウム二次電池は電極組
立体２０と電解液が缶１０の内部に収容され、ギャップ組立体３０が缶１０の上端部を密
封して形成される。
【００４８】
　前記電極組立体２０は正極板２１、負極板２３及びセパレータ２２を含んで形成される
。前記電極組立体２０は正極板２１、セパレータ２２、負極板２３及びセパレータ２２が
順に積層された後、巻回されて形成され得る。
【００４９】
　前記正極板２１は正極集電体の表面に正極活物質が塗布されて形成される。前記正極集
電体にはアルミニウム又はアルミニウム合金などが使用され得る。前記正極集電体はホイ
ルやメッシュの形態に形成され得る。前記正極活物質はバインダー及び導電材、必要な場
合は増粘剤とともに溶媒に分散されてスラリー状に形成された後、正極集電体の表面に塗
布される。
【００５０】
　前記正極活物質はリチウムイオンを可逆的に挿入及び脱離可能な物質からなる。前記正
極活物質にはコバルト、マンガン、ニッケルから選択される少なくとも１種及びリチウム
との複合金属酸化物が使用され得る。前記正極活物質はＭｇ、Ａｌ、Ｃｏ、Ｋ、Ｎａ、Ｃ
ａ、Ｓｉ、Ｔｉ、Ｓｎ、Ｖ、Ｇｅ、Ｇａ、Ｂ、Ａｓ、Ｚｒ、Ｍｎ、Ｃｒ、Ｆｅ、Ｓｒ、Ｖ
及び希土類元素からなる群から選択される元素がさらに含まれることができる。
【００５１】
　前記負極板２３は負極集電体の表面に負極活物質が塗布されて形成される。前記負極集
電体には銅又は銅合金などが使用され得る。前記負極集電体はホイルやメッシュの形態に
形成され得る。前記負極活物質はバインダー及び導電材、必要な場合は増粘剤とともに溶
媒に分散されてスラリー状に形成された後、負極集電体の表面に塗布される。
【００５２】
　前記負極活物質はリチウムイオンを挿入及び脱離可能な物質からなる。前記負極活物質
には結晶質又は非晶質の炭素、又は炭素複合体の炭素系負極活物質（熱的に分解された炭
素、コークス、黒鉛）、燃焼された有機重合体化合物、炭素繊維、酸化スズ化合物、リチ
ウム金属又はリチウムと他の元素の合金が使用され得る。前記非結晶質炭素にはハードカ
ーボン、コークス、１５００℃以下で焼成したメソカーボンマイクロビーズ（ｍｅｓｏｃ
ａｒｂｏｎ　ｍｉｃｒｏｂｅａｄ：ＭＣＭＢ）、メソフェーズピッチ系炭素繊維（ｍｅｓ
ｏｐｈａｓｅ　ｐｉｔｃｈ－ｂａｓｅｄ　ｃａｒｂｏｎ　ｆｉｂｅｒ：ＭＰＣＦ）等があ
る。前記結晶質炭素には黒鉛系材料があり、具体的には天然黒鉛、黒鉛化コークス、黒鉛
化ＭＣＭＢ、黒鉛化ＭＰＣＦなどがある。
【００５３】
　前記セパレータ２２は正極板２１及び負極板２３の間に位置して正極板２１と負極板２
３の短絡を防止する。図２を参照すると、前記セパレータ２２はＰＰ系又はＰＥ系ベース
フィルム２２１と、前記ベースフィルム２２１の少なくとも一表面に塗布され前記ベース
フィルム２２１と異なる成分のＰＰ系又はＰＥ系パウダーコーティング層２２２を含む。
前記ＰＰ系又はＰＥ系パウダー２２２はベースフィルム２２１の孔隙に挿入されてベース
フィルム２２１の短所を補完する効果を示す。したがって前記ベースフィルム２２１の成
分と前記パウダー層２２２の成分は互いに異なるもので構成される。例えばベースフィル
ム２２１がＰＥ系フィルムであれば、パウダーコーティング層２２２のパウダーはＰＰ系
であることが好ましい。前記セパレータ２２に関する具体的な内容については上述のとお
りである。
【００５４】
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　前記ギャップ組立体３０はギャッププレート４０と絶縁プレート５０とターミナルプレ
ート６０及び電極端子８０を含んで形成され得る。前記ギャップ組立体３０は絶縁ケース
７０と結合されて缶１０を密封する。
【００５５】
　前記電極端子８０はギャッププレート４０の中央に形成されている端子通孔４１に挿入
される。前記電極端子８０は端子通孔４１に挿入される際、電極端子８０の外面にチュー
ブ型ガスケット４６が結合されてともに挿入される。したがって、前記電極端子８０はギ
ャッププレート４０と電気的に絶縁される。
【００５６】
　前記電解液はギャップ組立体３０が缶１０の上端部に組み立てられた後、電解液注入孔
４２を介して缶１０に注入される。前記電解液注入孔４２は別途の栓４３によって密閉さ
れる。前記電極端子８０は負極板２３の負極タブ１７又は正極板２１の正極タブ１６に連
結されて負極端子又は両極端子として作用するようになる。
【００５７】
　一方、前記リチウム二次電池は正極板／セパレータ／負極板の構造を有する単位電池、
正極板／セパレータ／負極板／セパレータ／正極板構造を有するバイセル、又は単位電池
の構造が繰り返される積層電池の構造に形成できる。
【００５８】
　また、本発明のリチウム二次電池は図示の角型の他に円筒型、パウチ型などの他の形状
を有し得る。
【００５９】
　次は、本発明のセパレータ及びこれを含むリチウム二次電池に対して具体的な実施例及
び比較例によってより具体的に説明する。以下の実施例は本発明の好ましい一実施例に過
ぎず、本発明の範囲が下記実施例に限定されるものではない。
【００６０】
　実施例１乃至６
　正極活物質としてＬｉＣｏＯ２、バインダーとしてポリフッ化ビニリデン（ＰＶｄＦ）
及び導電剤としてカーボンを９２：４：４の重量比でＮ－メチル－２－ピロリドン溶媒中
で分散させて正極活物質スラリーを製造した。前記正極活物質スラリーを厚さ１５μmの
アルミニウムホイルにコーティングして乾燥、圧延して正極板を製造した。
【００６１】
　負極活物質としてグラファイト（Ｇｒａｐｈｉｔｅ）、バインダーとしてスチレンブタ
ジエンゴム（ＳＢＲ）及び増粘剤としてカルボキシメチルセルロース（ＣＭＣ）を９６：
２：２の重量比で混合した後、水に分散させて負極活物質スラリーを製造した。このスラ
リーを厚さ１０μmの銅ホイルにコーティングして乾燥、圧延して負極板を製造した。
【００６２】
　厚さ１２μmのベースフィルムをＬＤＰＥ～ＭＤＰＥ系溶融ポリマーバスに入れてスプ
レーを使用してパウダーを塗布した。塗布時に前記ポリマーの含有量がベースフィルムの
２０重量％になるように前記ポリマーバスを制御した。パウダーが塗布されたフィルムを
ロールトゥーロール法を用いて８０℃～９０℃で乾燥した。乾燥されたフィルムをＭＤ／
ＴＤ方向に延伸して孔隙を形成した。
【００６３】
　前記１２μmの厚さのベースフィルムにスプレーを使用して前記ベースフィルムの総表
面積の約２０％になるようにコーティング層を形成した。
【００６４】
　使用されたベースフィルム、パウダーについては表１に記載したとおりである。
【００６５】
　前記製造されたセパレータを前記正極板及び負極板の間に挿入して電極組立体を形成し
た。前記電極組立体を巻回して４６ｍｍ×３４ｍｍ×５０ｍｍの角型缶に挿入した。前記
缶に電解液を注入してリチウム二次電池を製造した。
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【００６６】
　電解液はエチレンカーボネート（ＥＣ）とエチルメチルカーボネート（ＥＭＣ）の容量
比が３：７である混合溶媒にＬｉＰＦ６が１．０Ｍになるように混合して製造した。
【００６７】
　比較例１乃至１０
　表１に記載のようにセパレータを製造したことを除けば実施例１と同じ方法で二次電池
を製造した。
【００６８】
　実験例１：一方向への裂け具合
　実施例及び比較例によって製造されたセパレータのＴＤ引張強度を測定して次の基準に
よって表１に示した。
【００６９】
　◎：１０００ｋｇｆ／ｃｍ２≦ＴＤ
　○：７５０ｋｇｆ／ｃｍ２≦ＴＤ＜１０００ｋｇｆ／ｃｍ２

　△：５００ｋｇｆ／ｃｍ２≦ＴＤ＜７５０ｋｇｆ／ｃｍ２

　Ｘ：ＴＤ＜５００ｋｇｆ／ｃｍ２

　実験例２：安全性評価
　実施例及び比較例によって製造されたリチウム二次電池を１５０℃で１０分の間露出さ
せた後、高温短絡を評価した。
【００７０】
　また、実施例及び比較例によって製造されたリチウム二次電池を３ｃ－レートで１０Ｖ
まで充電した後、電池の状態を観察した。
【００７１】
　電池の状態によって◎：ＬＥＡＫ；○：ＳＭＯＫＥ、＜２００℃；△：ＳＭＯＫＥ、>
２００℃；Ｘ：ＦＩＲＥに表示した。
【００７２】
　実験例３：高温保存特性
　実施例及び比較例によって製造されたリチウム二次電池を６０℃で３０日の間長期保存
した後、電池の容量を測定して、電池の容量によって次のように示した。
【００７３】
　◎：初期電池容量の８０％≦電池容量
　○：初期電池容量の７０％≦電池容量＜初期電池容量の８０％
　△：初期電池容量の６０≦電池容量＜初期電池容量の７０％
　Ｘ：電池容量＜初期電池容量の６０％
　実験例４：長寿命特性
　実施例及び比較例によって製造されたリチウム二次電池をそれぞれ３０００サイクル充
放電した後、容量を測定して前記実験例３の基準によってそれぞれ表示した。
【００７４】
　実験例５：過充電効果
　実施例及び比較例によって製造された２０個のリチウム二次電池を２０℃で２時間、１
Ｃ（７９０ｍＡｈ）／１２Ｖの定電流・定電圧で過充電させて、電池の状態を観察して評
価した。
【００７５】
　◎：２０個の電池すべてが良好。　
　○：１または２個の電池がＬＥＡＫ。　
　△：５～６個の電池がＬＥＡＫ、またはＦＬＡＳＨ。　
　Ｘ：１０個を超える電池がＬＥＡＫ、ＦＬＡＳＨ、またはＳＭＯＫＥ。　
　前記実験結果を表１に示した。
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【表１】

【００７６】
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　表１から実施例１乃至実施例６の二次電池は一方向への裂け具合や高温短絡、過充電効
果、高温保存特性及び長寿命特性に優れたことがわかる。したがって、本発明によるセパ
レータ及びこれを含む二次電池は電池安全性を確保しつつ、耐熱性、長寿命特性、高温保
存特性にすべて優れたことがわかる。
【００７７】
　しかし、ＰＰ系フィルムやＰＥ系フィルム単層で構成された比較例１及び２の二次電池
はそれぞれの限界を克服できず、またパウダーの平均粒径が大きいものを使用した比較例
３及び４の二次電池は単層フィルムと同じようにパウダーコーティング層を形成した効果
を得られなかった。
【００７８】
　また、ＰＥパウダーの分子量が小さすぎるものを使用した比較例５の二次電池は融点が
低くて高温保存特性が低く、大きすぎるものを使用した比較例６の二次電池は融点が高く
なって過充電時の安全性や高温短絡効果が低くなる。
【００７９】
　また、ＰＰパウダーの分子量が小さすぎるものを使用した比較例７の二次電池は充分な
ＰＰ特性を発揮できず、融点が低くなってＰＥ系セパレータの短所である高温での熱収縮
を防止できなくなり、分子量が大きすぎるものを使用した比較例８の二次電池は融点が高
くなって高温で孔隙を塞いで短絡を誘導するセパレータ特性を妨害するようになるので、
高温安全性が低い。
【００８０】
　また、パウダーの平均粒径が小さいものを使用した比較例９及び１０の二次電池は過充
電時の安全性や高温短絡効果が相対的に低い。
【００８１】
　本発明は上記実施例に限定されず本発明の技術的要旨から逸脱しない範囲内で様々に修
正・変形されて実施され得ることは本発明の属する技術分野における通常の知識を有する
者にとっては自明である。
【符号の説明】
【００８２】
　１０：缶
　２０：電極組立体
　３０：ギャップ組立体
　４０：ギャッププレート
　５０：絶縁プレート
　６０：ターミナルプレート
　７０：絶縁ケース
　８０：電極端子
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