
(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　電極活物質及び繊維径１～１０００ｎｍの炭素繊維を含み、空隙率が２５％以下である
ことを特徴とする高密度電極。
【請求項２】
　炭素繊維が、２０００℃以上で熱処理された黒鉛系炭素繊維である請求項１に記載の高
密度電極。
【請求項３】
　炭素繊維が、酸化処理により表面に含酸素官能基が導入された黒鉛系炭素繊維である請
求項１または２に記載の高密度電極。
【請求項４】
　炭素繊維が、ホウ素を０．１～１０００００ｐｐｍ含有する黒鉛系炭素繊維である請求
項１～３のいずれかに記載の高密度電極。
【請求項５】
　電極中の炭素繊維の量が、０．０５～２０質量％である請求項１～４のいずれかに記載
の高密度電極。
【請求項６】
　炭素繊維の平均アスペクト比が、５～５００００である請求項１～５のいずれかに記載
の高密度電極。
【請求項７】
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　黒鉛系炭素繊維のＸ線回折法による（００２）面の平均面間隔ｄ 0 0 2が、０．３４４ｎ
ｍ以下である請求項２～６のいずれかに記載の高密度電極。
【請求項８】
　炭素繊維が、内部に中空構造を有する請求項１～７のいずれかに記載の高密度電極。
【請求項９】
　炭素繊維が分岐状炭素繊維を含む請求項１～８のいずれかに記載の高密度電極。
【請求項１０】
　電極活物質が炭素系材料である請求項１～９のいずれかに記載の高密度電極。
【請求項１１】
　炭素系材料がＳｉを含む請求項１０に記載の高密度電極。
【請求項１２】
　炭素系材料が非黒鉛系炭素材料であり、電極嵩密度が１．５ｇ／ｃｍ 3以上である請求
項１０または１１に記載の高密度電極。
【請求項１３】
　電極活物質の電極成形前の炭素系材料が、以下の要件を満足する炭素質粒子である請求
項１０～１２のいずれかに記載の高密度電極：
（１）フロー式粒子像解析装置によって測定される平均円形度が０．７０～０．９９，
（２）レーザー回折法による平均粒子径が１～５０μｍ。
【請求項１４】
　炭素系材料が５０質量％以上の黒鉛系材料を含み、電極嵩密度が１．７ｇ／ｃｍ 3以上
である請求項１０、１１または１３に記載の高密度電極。
【請求項１５】
　黒鉛系材料がホウ素を含む請求項１４に記載の高密度電極。
【請求項１６】
　電極活物質の電極成形前の炭素系材料が、以下の要件を満足する黒鉛粒子を５０質量％
以上含む炭素粒子である請求項１４または１５に記載の高密度電極：
（１）フロー式粒子像解析装置によって測定される平均円形度が０．７０～０．９９，
（２）レーザー回折法による平均粒子径が１～５０μｍ。
【請求項１７】
　黒鉛系材料が、以下の要件を満足する黒鉛粒子を５０質量％以上含む炭素粒子である請
求項１４～１６のいずれかに記載の高密度電極：
（１）Ｘ線回折測定での（００２）面のＣ 0が０．６９００ｎｍ、Ｌａ（ａ軸方向の結晶
子サイズ）＞１００ｎｍ、Ｌｃ（ｃ軸方向の結晶子サイズ）＞１００ｎｍ、
（２）ＢＥＴ比表面積が０．２～５ｍ 2／ｇ，
（３）真密度が２．２０ｇ／ｃｍ 3以上，
（４）レーザーラマンＲ値（レーザーラマンスペクトルによる１５８０ｃｍ - 1のピーク強
度に対する１３６０ｃｍ - 1のピーク強度比）が０．０１～０．９。
【請求項１８】
　電極活物質が、Ｌｉ合金である請求項１～９のいずれかに記載の高密度電極。
【請求項１９】
　電極活物質が窒化リチウム系材料である請求項１～９のいずれかに記載の高密度電極。
【請求項２０】
　電極活物質が酸化ケイ素系材料である請求項１～９のいずれかに記載の高密度電極。
【請求項２１】
　電極活物質が金属酸化物系材料である請求項１～９のいずれかに記載の高密度電極。
【請求項２２】
　金属酸化物系材料中に酸化スズ系材料が６０質量％以上含まれる請求項２１に記載の高
密度電極。
【請求項２３】
　金属酸化物系材料中にコバルト系酸化物が６０質量％以上含まれ、電極嵩密度が３．６
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ｇ／ｃｍ 3以上である請求項２１に記載の高密度電極。
【請求項２４】
　金属酸化物系材料中にマンガン系酸化物が６０質量％以上含まれ、電極嵩密度が３．０
ｇ／ｃｍ 3以上である請求項２１に記載の高密度電極。
【請求項２５】
　金属酸化物系材料中にコバルト系酸化物とマンガン系酸化物の混合物が８０質量％以上
含まれ、電極嵩密度が３．４ｇ／ｃｍ 3以上である請求項２１に記載の高密度電極。
【請求項２６】
　金属酸化物系材料中にニッケル系酸化物が６０質量％以上含まれ、電極嵩密度が３．４
ｇ／ｃｍ 3以上である請求項２１に記載の高密度電極。
【請求項２７】
　金属酸化物系材料中にバナジウム系酸化物が６０質量％以上含まれ、電極嵩密度が２．
３ｇ／ｃｍ 3以上である請求項２１に記載の高密度電極。
【請求項２８】
　電極活物質が金属硫化物系材料である請求項１～９のいずれかに記載の高密度電極。
【請求項２９】
　電極活物質が鉄オリビン系化合物である請求項１～９のいずれかに記載の高密度電極。
【請求項３０】
　繊維径１～１０００ｎｍの炭素繊維を０．２～２０質量％含有し、１００ｍＡｈ／ｇ以
上の容量密度を有し、電解液高浸透性を有する請求項１～２９のいずれかに記載の高密度
電極。
【請求項３１】
　２５℃、１気圧で３μｌのプロピレンカーボネートを５００秒以内で吸液できる請求項
３０に記載の高密度電極。
【請求項３２】
　請求項１～３１のいずれかに記載の高密度電極を構成要素として含む電池。
【請求項３３】
　請求項１～３１のいずれかに記載の高密度電極を構成要素として含む二次電池。
【請求項３４】
　非水系電解液及び／または非水系ポリマー電解質を用い、前記非水系電解液及び／また
は非水系ポリマー電解質に用いられる非水系溶媒にエチレンカーボネート、ジエチルカー
ボネート、ジメチルカーボネート、メチルエチルカーボネート、プロピレンカーボネート
、ブチレンカーボネート、及びビニレンカーボネートからなる群から選ばれる少なくとも
１種が含まれる請求項３３に記載の二次電池。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、電極嵩密度が大きく、体積あたりの充放電容量が大きく、充放電サイクル特
性、大電流負荷特性、電解液浸透性に優れた電池に用いる高密度電極、及びそれを用いた
電池に関し、特に非水系二次電池に用いる高密度電極、及びそれを用いた非水系二次電池
に関する。
【背景技術】
【０００２】
　携帯機器の小型軽量化及び高性能化に伴い、高いエネルギー密度を有する二次電池、二
次電池の高容量化が益々求められている。そのような背景で携帯電話やビデオカメラ等の
小型携帯機器用二次電池として、非水系電解液を用いるリチウムイオン電池やリチウムポ
リマー電池のような非水系リチウム二次電池がその高エネルギー密度、高電圧という特徴
から多くの機器に使われるようになっている。これらリチウム二次電池に用いられる正極
材料としては高電位での単位重量あたりの充放電容量が大きいコバルト酸リチウムに代表
される金属酸化物が使用され、負極材料としてはＬｉに近い卑な電位で単位重量あたりの
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充放電容量の大きい黒鉛に代表される炭素材料が用いられている。しかしながらこれらの
電極材料は質量あたりの充放電容量が理論値に近いところまで使われており、電池として
の重量あたりのエネルギー密度は限界に近づいている。したがって、鉄オリビン系化合物
や金属硫化物等の新しい高容量正極材料や、酸化スズ、酸化ケイ素、Ｌｉ合金、窒化リチ
ウム、これらと炭素材料の複合材料等の新しい高容量負極材料が盛んに開発されている。
【０００３】
　また、小型携帯機器に用いられる二次電池としては、よりコンパクトなものが要求され
、質量あたりのエネルギー密度だけでなく、体積あたりのエネルギー密度も高いことが要
求されている。そこで、電極の密度を上げることにより電池容器内の充填量を高め、電極
及び電池としての体積あたりのエネルギー密度を高める検討がされ始めた。
　例えば、負極材料として最も多く用いられている黒鉛はその真密度が２．２ｇ／ｃｍ 3

程度であるが、電極密度としては１．５ｇ／ｃｍ 3程度が用いられている。これを１．７
ｇ／ｃｍ 3以上とすることにより電池体積あたりのエネルギー密度の向上が可能であり、
検討が進められている。また、正極材料として主に用いられているコバルト酸リチウム系
酸化物の真密度は５．１ｇ／ｃｍ 3程度であるが、電極密度としては３．３ｇ／ｃｍ 3未満
で用いられており、３．５ｇ／ｃｍ 3以上の検討がなされている。
【０００４】
　しかしながら、高電極密度にすることにより、電極内の空孔は減少し、通常、空孔内に
存在する電極反応に重要な電解液の不足を招いたり、電解液の電極内の浸透が遅くなると
いう問題が生じてくる。電極内の電解液不足が生じると、電極反応が遅くなり、エネルギ
ー密度の低下や高速充放電性能が低下、ひいては電池サイクル特性が低下するという問題
が起こる。また、電解液の浸透性が遅くなると、電池製造時間が長くなり、製造コストア
ップにつながる。リチウムポリマー電池のようなポリマー化合物を電解液の構成の一部ま
たは全部に用いる場合はその問題がより顕著になってくる。
【０００５】
【特許文献１】特開平４－１５５７７６号公報
【特許文献２】特開平４－２３７９７１号公報
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【０００６】
　本発明は、高エネルギー密度電池を達成するために必要な高密度電極を実現するにあた
り、その問題点である電解液浸透性及び電解液保持性を改善す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、上記高密度電極の問題点に鑑みて、上記課題を解決するために鋭意検討
を重ねた結果、電極活物質材料に繊維径１～１０００ｎｍの炭素繊維を添加して高密度電
極を製造することにより、電解液浸透性及び電解液保持性を損なわず、高エネルギー密度
で高速充放電性能の良好な高性能の電池が得られることを見出し、本発明を完成した。
【０００８】
　電極材料に炭素繊維を添加して、電池の負荷特性やサイクル寿命を向上させることはこ
れまでも検討され、また実際に実用化されている。例えば、特許文献１（特開平４－１５
５７７６号公報）及び特許文献２（特開平４－２３７９７１号公報）には、黒鉛負極に炭
素繊維を添加することにより、電極抵抗を下げ、電池の負荷特性を改善したり、電極の強
度を上げ、電極の耐膨張収縮性を上げ、電池のサイクル寿命を向上させることが記載され
ている。
【０００９】
　このように、これまでの電極への炭素繊維の添加の目的は電極抵抗低下や電極強度向上
であり、電極活物質自身が高導電性またはカーボンブラック等の他の導電性補助炭素粉末
添加により高導電性があり、高強度の場合は炭素繊維は特に必要とされなかった。また、
電極は、空隙率が２５％より大きい、比較的電極密度の低いものが用いられてきており、
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電解液の浸透性もあまり問題となっていなかった。しかしながら、近年のエネルギ－密度
向上競争で電極を高密度化することにより体積エネルギー密度を向上させる検討が盛んに
行われるようになっており、高密度電極への電解液浸透性が問題となってきた。
　本発明は、炭素繊維を添加することにより電極の電解液浸透性が増加すること、特に空
隙率が２５％以下の高密度電極においても電解液浸透性が著しく低下せず、従来通り、電
極抵抗が低く電極強度の良好な電極が得られるとの知見に基づくものである。
【００１０】
　炭素繊維を添加することにより高密度電極の電解液浸透性が向上する理由は、高度に圧
縮された活物質材料粒子の間に微細な繊維が適度に分散されることにより、活物質粒子間
に微細な空隙が維持されるためと考えられる。
【００１１】
　したがって、本発明は、以下に示す高密度電極、及びその電極を用いた電池を提供する
ものである。
［１］電極活物質及び繊維径１～１０００ｎｍの炭素繊維を含み、空隙率が２５％以下で
あることを特徴とする高密度電極。
［２］炭素繊維が、２０００℃以上で熱処理された黒鉛系炭素繊維である前記１に記載の
高密度電極。
［３］炭素繊維が、酸化処理により表面に含酸素官能基が導入された黒鉛系炭素繊維であ
る前記１または２に記載の高密度電極。
［４］炭素繊維が、ホウ素を０．１～１０００００ｐｐｍ含有する黒鉛系炭素繊維である
前記１～３のいずれかに記載の高密度電極。
［５］電極中の炭素繊維の量が、０．０５～２０質量％である前記１～４のいずれかに記
載の高密度電極。
［６］炭素繊維の平均アスペクト比が、５～５００００である前記１～５のいずれかに記
載の高密度電極。
［７］黒鉛系炭素繊維のＸ線回折法による（００２）面の平均面間隔ｄ 0 0 2が、０．３４
４ｎｍ以下である前記２～６のいずれかに記載の高密度電極。
［８］炭素繊維が、内部に中空構造を有する前記１～７のいずれかに記載の高密度電極。
［９］炭素繊維が分岐状炭素繊維を含む前記１～８のいずれかに記載の高密度電極。
［１０］電極活物質が炭素系材料である前記１～９のいずれかに記載の高密度電極。
［１１］炭素系材料がＳｉを含む前記１０に記載の高密度電極。
［１２］炭素系材料が非黒鉛系炭素材料であり、電極嵩密度が１．５ｇ／ｃｍ 3以上であ
る前記１０または１１に記載の高密度電極。
［１３］電極活物質の電極成形前の炭素系材料が、以下の要件を満足する炭素質粒子であ
る前記１０～１２のいずれかに記載の高密度電極：
（１）フロー式粒子像解析装置によって測定される平均円形度が０．７０～０．９９，
（２）レーザー回折法による平均粒子径が１～５０μｍ。
［１４］炭素系材料が５０質量％以上の黒鉛系材料を含み、電極嵩密度が１．７ｇ／ｃｍ
3以上である前記１０、１１または１３に記載の高密度電極。
［１５］黒鉛系材料がホウ素を含む前記１４に記載の高密度電極。
［１６］電極活物質の電極成形前の炭素系材料が、以下の要件を満足する黒鉛粒子を５０
質量％以上含む炭素粒子である前記１４または１５に記載の高密度電極：
（１）フロー式粒子像解析装置によって測定される平均円形度が０．７０～０．９９，
（２）レーザー回折法による平均粒子径が１～５０μｍ。
［１７］黒鉛系材料が、以下の要件を満足する黒鉛粒子を５０質量％以上含む炭素粒子で
ある前記１４～１６のいずれかに記載の高密度電極：
（１）Ｘ線回折測定での（００２）面のＣ 0が０．６９００ｎｍ、Ｌａ（ａ軸方向の結晶
子サイズ）＞１００ｎｍ、Ｌｃ（ｃ軸方向の結晶子サイズ）＞１００ｎｍ、
（２）ＢＥＴ比表面積が０．２～５ｍ 2／ｇ，
（３）真密度が２．２０ｇ／ｃｍ 3以上，
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（４）レーザーラマンＲ値（レーザーラマンスペクトルによる１５８０ｃｍ - 1のピーク強
度に対する１３６０ｃｍ - 1のピーク強度比）が０．０１～０．９。
［１８］電極活物質が、Ｌｉ合金である前記１～９のいずれかに記載の高密度電極。
［１９］電極活物質が窒化リチウム系材料である前記１～９のいずれかに記載の高密度電
極。
［２０］電極活物質が酸化ケイ素系材料である前記１～９のいずれかに記載の高密度電極
。
［２１］電極活物質が金属酸化物系材料である前記１～９のいずれかに記載の高密度電極
。
［２２］金属酸化物系材料中に酸化スズ系材料が６０質量％以上含まれる前記２１に記載
の高密度電極。
［２３］金属酸化物系材料中にコバルト系酸化物が６０質量％以上含まれ、電極嵩密度が
３．６ｇ／ｃｍ 3以上である前記２１に記載の高密度電極。
［２４］金属酸化物系材料中にマンガン系酸化物が６０質量％以上含まれ、電極嵩密度が
３．０ｇ／ｃｍ 3以上である前記２１に記載の高密度電極。
［２５］金属酸化物系材料中にコバルト系酸化物とマンガン系酸化物の混合物が８０質量
％以上含まれ、電極嵩密度が３．４ｇ／ｃｍ 3以上である前記２１に記載の高密度電極。
［２６］金属酸化物系材料中にニッケル系酸化物が６０質量％以上含まれ、電極嵩密度が
３．４ｇ／ｃｍ 3以上である前記２１に記載の高密度電極。
［２７］金属酸化物系材料中にバナジウム系酸化物が６０質量％以上含まれ、電極嵩密度
が２．３ｇ／ｃｍ 3以上である前記２１に記載の高密度電極。
［２８］電極活物質が金属硫化物系材料である前記１～９のいずれかに記載の高密度電極
。
［２９］電極活物質が鉄オリビン系化合物である前記１～９のいずれかに記載の高密度電
極。
［３０］繊維径１～１０００ｎｍの炭素繊維を０．２～２０質量％含有し、１００ｍＡｈ
／ｇ以上の容量密度を有し、電解液高浸透性を有する前記１～２９のいずれかに記載の高
密度電極。
［３１］２５℃、１気圧で３μｌのプロピレンカーボネートを５００秒以内で吸液できる
前記３０に記載の高密度電極。
［３２］前記１～３１のいずれかに記載の高密度電極を構成要素として含む電池。
［３３］前記１～３１のいずれかに記載の高密度電極を構成要素として含む二次電池。
［３４］非水系電解液及び／または非水系ポリマー電解質を用い、前記非水系電解液及び
／または非水系ポリマー電解質に用いられる非水系溶媒にエチレンカーボネート、ジエチ
ルカーボネート、ジメチルカーボネート、メチルエチルカーボネート、プロピレンカーボ
ネート、ブチレンカーボネート、及びビニレンカーボネートからなる群から選ばれる少な
くとも１種が含まれる前記３３に記載の二次電池。
［３５］繊維径１～１０００ｎｍの炭素繊維を０．２～２０質量％含有し、１００ｍＡｈ
／ｇ以上の容量密度を有する電解液高浸透性リチウム電池用電極。
［３６］２５℃、１気圧で３μｌのプロピレンカーボネートを５００秒以内で吸液できる
前記３５に記載の電解液高浸透性リチウム電池用電極。
［３７］前記３５または３６に記載の電解液高浸透性リチウム電池用電極を構成要素とし
て含むリチウム二次電池。
【００１２】
　また、本発明は、以下に示す高密度電極をも提供するものである。
［３８］非黒鉛系炭素材料を電極活物質とする高密度電極であって、繊維径１～１０００
ｎｍの炭素繊維を０．０５～２０質量％含み、電極嵩密度が１．５ｇ／ｃｍ 3以上である
ことを特徴とする高密度電極。
［３９］黒鉛系材料を５０質量％以上含む炭素系材料を電極活物質とする高密度電極であ
って、繊維径１～１０００ｎｍの炭素繊維を０．０５～２０質量％含み、電極嵩密度が１
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．７ｇ／ｃｍ 3以上であることを特徴とする高密度電極。
［４０］Ｌｉ合金を電極活物質とする高密度電極であって、繊維径１～１０００ｎｍの炭
素繊維を０．０５～２０質量％含み、電極嵩密度が１．０ｇ／ｃｍ 3以上であることを特
徴とする高密度電極。
［４１］窒化リチウム系材料を電極活物質とする高密度電極であって、繊維径１～１００
０ｎｍの炭素繊維を０．０５～２０質量％含み、電極嵩密度が１．０ｇ／ｃｍ 3以上であ
ることを特徴とする高密度電極。
［４２］ＳｉＯ 2等の酸化ケイ素系材料を電極活物質とする高密度電極であって、繊維径
１～１０００ｎｍの炭素繊維を０．０５～２０質量％含み、電極嵩密度が１．０ｇ／ｃｍ
3以上であることを特徴とする高密度電極。
［４３］ＳｎＯ 2等の酸化スズ系材料を６０質量％以上含む金属酸化物系材料を電極活物
質とする高密度電極であって、繊維径１～１０００ｎｍの炭素繊維を０．０５～２０質量
％含み、電極嵩密度が１．２ｇ／ｃｍ 3以上であることを特徴とする高密度電極。
［４４］コバルト酸リチウム等のコバルト系酸化物を６０質量％以上含む金属酸化物系材
料を電極活物質とする高密度電極であって、繊維径１～１０００ｎｍの炭素繊維を０．０
５～２０質量％含み、電極嵩密度が３．６ｇ／ｃｍ 3以上であることを特徴とする高密度
電極。
［４５］マンガン酸リチウム等のマンガン系酸化物を６０質量％以上含む金属酸化物系材
料を電極活物質とする高密度電極であって、繊維径１～１０００ｎｍの炭素繊維を０．０
５～２０質量％含み、電極嵩密度が３．０ｇ／ｃｍ 3以上であることを特徴とする高密度
電極。
［４６］コバルト酸リチウム等のコバルト系酸化物とマンガン酸リチウム等のマンガン系
酸化物との混合物を８０質量％以上含む金属酸化物系材料を電極活物質とする高密度電極
であって、繊維径１～１０００ｎｍの炭素繊維を０．０５～２０質量％含み、電極嵩密度
が３．４ｇ／ｃｍ 3以上であることを特徴とする高密度電極。
［４７］ニッケル酸リチウム等のニッケル系酸化物を６０質量％以上含む金属酸化物系材
料を電極活物質とする高密度電極であって、繊維径１～１０００ｎｍの炭素繊維を０．０
５～２０質量％含み、電極嵩密度が３．４ｇ／ｃｍ 3以上であることを特徴とする高密度
電極。
［４８］五酸化バナジウム等のバナジウム系酸化物を６０質量％以上含む金属酸化物系材
料を電極活物質とする高密度電極であって、繊維径１～１０００ｎｍの炭素繊維を０．０
５～２０質量％含み、電極嵩密度が２．３ｇ／ｃｍ 3以上であることを特徴とする高密度
電極。
［４９］硫化チタン、硫化モリブデン等の金属硫化物系材料を電極活物質とする高密度電
極であって、繊維径１～１０００ｎｍの炭素繊維を０．０５～２０質量％含み、電極嵩密
度が２．０ｇ／ｃｍ 3以上であることを特徴とする高密度電極。
［５０］ＬｉＦｅＰＯ 4等の鉄オリビン系化合物を電極活物質とする高密度電極であって
、繊維径１～１０００ｎｍの炭素繊維を０．０５～２０質量％含み、電極嵩密度が２．５
ｇ／ｃｍ 3以上であることを特徴とする高密度電極。
　以下、本発明を詳細に説明する。
【００１３】
１．炭素繊維
　一般的に高密度電極は数～数十μｍの電極活物質材料粉末を高圧プレスにより成形して
得るため、電極活物質粉末が変形し、粉末間の隙間が少なくなり、電解液の浸透性が大幅
に低下する。そこに微細で圧力変形に強い強靱な繊維を添加することにより、電極活物質
粉末間に微細な空隙が生じ、電解液が浸透しやすくなる。空隙が生じることにより電極活
物質間の粒子間の導電性が損なわれれば、電極性能が低下することになる為、添加する繊
維自身が導電性に優れ、また導電パスを増やすためにできるだけ繊維長は長いことが好ま
しい。そのような観点から添加する繊維は導電性で強靱で微細な炭素繊維を用いる必要が
ある。
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【００１４】
（１－１）炭素繊維の繊維径
　本発明の高密度電極に使用する炭素繊維の繊維径は、太過ぎると電極内の空隙が大きく
なり過ぎ電極密度を高くできないため好ましくない。一般に使用する活物質粒子の平均粒
子径は数～数十μｍであるため、炭素繊維の繊維径は最大でも１μｍ程度である。また繊
維径が細過ぎると活物質粒子間に埋没し、目的とする電極内の空隙生成が不能となるため
好ましくなく、最小でも１～数ｎｍの繊維径が必要である。以上の理由から本発明の高密
度電極に使用することのできる炭素繊維の繊維径は１～１０００ｎｍの範囲であり、好ま
しくは５～５００ｎｍ、さらに好ましくは１０～１５０ｎｍの範囲である。平均繊維径で
いえば、５～５００ｎｍの範囲が好ましく、１０～２００ｎｍの範囲がより好ましい。
【００１５】
（１－２）炭素繊維の結晶化度
　炭素繊維の結晶化度、いわゆる黒鉛化度は高い方が望ましい。一般的に炭素材料の黒鉛
化度が高いほど、層状構造が発達し、より硬くなり、また導電性も向上し、前述したよう
に高密度電極の使用に適している。炭素材料を黒鉛化するには高温で処理すればよい。そ
の場合の処理温度としては、用いる炭素繊維によっても異なるが、２０００℃以上が好ま
しく、２５００℃以上がさらに好ましい。また、この場合、黒鉛化度を促進させる働きの
ある黒鉛化助触媒であるホウ素やＳｉなどを熱処理前に添加しておくと有効である。助触
媒の添加量は特に限定されないが、添加量が少なすぎると効果がでず、多すぎると不純物
として残るため好ましくない。好ましい添加量としては、１０質量ｐｐｍから５００００
質量ｐｐｍの範囲である。
【００１６】
　これら炭素繊維の結晶化度は特に限定されないが、好ましくはＸ線回折法による平均面
間隔ｄ 0 0 2が０．３４４ｎｍ以下、さらに好ましくは０．３３９ｎｍ以下であって、結晶
のＣ軸方向の厚さＬｃが４０ｎｍ以下のものである。
【００１７】
（１－３）炭素繊維の繊維長、アスペクト比
　炭素繊維の繊維長は特に限定されない。前述したように繊維長は長いほど電極内の導電
性、電極の強度、電解液保液性が増し好ましいが、あまり長すぎると、電極内の繊維分散
性が損なわれるため好ましくない。好ましい平均繊維長の範囲は、用いる炭素繊維の種類
や繊維径によっても異なるが、０．５～１００μｍであり、１～５０μｍのものがさらに
好ましい。この平均繊維長の好ましい範囲を平均アスペクト比（繊維径に対する繊維長の
割合）で示すと、５～５００００の範囲であり、１０～１５０００の範囲がさらに好まし
い。
【００１８】
　炭素繊維に枝分かれ（分岐状）したものが含まれていると、電極全体の導電性、電極の
強度、電解液保液性がさらに増すため好ましい。但し分岐状繊維が多すぎると繊維長同様
、電極内の分散性が損なわれるため、適度な量含まれていることが好ましい。これら分岐
状繊維量は製造法やその後の粉砕処理である程度制御できる。
【００１９】
（１－４）炭素繊維の製造方法
　本発明で用いる炭素繊維の製造方法は特に限定されない。例えば紡糸法等で高分子を繊
維状にし、不活性雰囲気中で熱処理する方法や、触媒存在下、高温で有機化合物を反応さ
せる気相成長法などが挙げられる。気相成長法で得られる炭素繊維、いわゆる気相法炭素
繊維は結晶成長方向は繊維軸にほぼ平行であり、黒鉛構造の繊維長方向の結晶性が高くな
りやすく、比較的、短繊維径、高導電性、高強度の炭素繊維が得られる。
【００２０】
　本発明の目的を達成するためには、繊維軸方向に結晶が成長し、繊維が枝分かれをして
いる気相法炭素繊維が適している。気相法炭素繊維は、例えば、高温雰囲気下に、触媒と
なる鉄と共にガス化された有機化合物を吹き込む方法で製造することができる。気相法炭
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素繊維は、製造した状態のままのもの、８００～１５００℃程度で熱処理したもの、２０
００～３０００℃程度で黒鉛化処理したもののいずれも使用可能であり、使用する電極活
物質粉末に適したものを用いるが、熱処理さらには黒鉛化処理したものの方が、炭素の結
晶性が進んでおり、高導電性及び高耐圧特性を有するため好ましい。
【００２１】
　また、気相法炭素繊維の好ましい形態として、分岐状繊維がある。分岐部分はその部分
を含めて繊維全体が互いに連通した中空構造を有し、繊維の円筒部分を構成している炭素
層は連続している。中空構造は炭素層が円筒状に巻いている構造であって、完全な円筒で
ないもの、部分的な切断箇所を有するもの、積層した２層の炭素層が１層に結合したもの
などを含む。また、円筒の断面は完全な円に限らず楕円や多角化のものを含む。
【００２２】
　気相法炭素繊維は、繊維表面に凹凸や乱れがあるものが多く、そのため電極活物質との
密着性が向上する利点もある。特に、電極活物質として炭素質粉体粒子を用い、二次電池
の負極として使用する場合は、核となる炭素質材料との密着性が向上するため充放電を繰
り返しても炭素質材料と導電性補助剤としての役割も兼ねている気相法炭素繊維とが解離
せず密着した状態を保つことができ、電子伝導性が保持できサイクル特性が向上する。
【００２３】
　気相法炭素繊維が分岐状繊維を多く含む場合は、効率よくネットワークを形成すること
ができ、高い電子伝導性や熱伝導性を得やすい。また、活物質を包むように分散すること
ができ、電極の強度を高め、粒子間の接触も良好に保てる。
【００２４】
（１－５）炭素繊維の添加量
　炭素繊維の含有量は、高密度電極中０．０５～２０質量％の範囲がよく、好ましくは０
．１～１５質量％、より好ましくは０．５～１０質量％である。含有量が２０質量％を超
えると、高密度電極中の電極活物質比率が小さくなるため、電気容量が小さくなる。含有
量が０．０５質量％未満では高密度電極に対する電解液浸透性の効果が現れない。含有量
をこの範囲に調整するには、製法において同比率となるように添加することにより行なう
ことができる。
【００２５】
（１－６）炭素繊維の表面処理
　炭素繊維は、電極中での分散状態を制御するために表面処理したものも用いることがで
きる。表面処理の方法は特に限定されないが、酸化処理により含酸素官能基を導入し親水
性にしたものや、フッ化処理やシリコン処理により疎水性にしたものが挙げられる。また
、フェノール樹脂等のコーティングやメカノケミカル処理等も挙げられる。表面処理しす
ぎると、炭素繊維の導電性や強度を著しく損なうことになるため、適度な処理が必要であ
る。
　酸化処理は、例えば、炭素繊維を空気中で、５００℃、１時間程度加熱処理することに
より行なうことができる。この処理により炭素繊維の親水性度が向上する。
【００２６】
２．電極及びそれに用いる活物質材料
（２－１）炭素材料系高密度電極
　本発明の高密度電極の主たる材料である活物質材料が炭素系材料である場合は、Ｌｉイ
オン電池やＬｉポリマー電池の負極として主に用いられる。
　炭素系活物質材料としては、非黒鉛系炭素材料を主とするものと、黒鉛系炭素材料を主
とするものとがある。ここで、「主とするもの」とは全体の５０質量％以上、好ましくは
６０質量％以上、さらに好ましくは８０質量％以上、特に好ましくは９０質量％以上をそ
の材料が占めることを意味する。
【００２７】
　非黒鉛系炭素材料を主とするものとしては、フェノール樹脂等の難黒鉛系高分子を熱処
理した炭素材料や、導電性高分子等の共役系高分子を熱処理したもの、熱ＣＶＤ法により
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基板に堆積させたＣＶＤ炭素等が挙げられる。また、これらの材料の熱処理時にＳｉを混
入させることにより、負極としての電気容量を増加させたものが挙げられる。
　これら非黒鉛系炭素材料はできるだけ円形度が高い球状のものが電極シートを作成する
場合の取扱いや電池に用いる場合の電解液との副反応が抑えられ好ましい。
　好ましい円形度は、フロー式粒子像解析装置によって測定される平均円形度として０．
７０～０．９９である。
　これら非黒鉛系炭素材料の平均粒子径は目的とする電極シート形状によって異なり、限
定されないが一般的には、レーザー回折法による平均粒子径が１～５０μｍの範囲で用い
られる。
　これら非黒鉛系炭素材料を用いる高密度電極の電極嵩密度は、炭素系活物質の真密度が
様々であり、特に限定されないが、一般には非黒鉛系炭素材料の真密度は１．９ｇ／ｃｍ
3以上であり、電極嵩密度は１．５ｇ／ｃｍ 3以上とするのが好ましい。
【００２８】
　Ｌｉイオン電池の炭素系活物質材料は黒鉛系材料が主流になりつつある。黒鉛系活物質
材料は結晶性が発達し、Ｌｉイオンの挿入脱離が均一に起こり、また拡散も早いため、電
池の放電電位の変化が少なく、また高負荷特性も優れるという特徴を有している。これら
は真密度も２．２ｇ／ｃｍ 3程度と高く、電極嵩密度もすでに１．５ｇ／ｃｍ 3で使われて
いる。さらに空隙率を減らし、１．７ｇ／ｃｍ 3以上のものの使用が検討されている。
　この黒鉛系活物質材料もできるだけ円形度が高いものが好ましく、フロー式粒子像解析
装置によって測定される平均円形度が０．７０～０．９９、レーザー回折法による平均粒
子径が１～５０μｍ程度のものが用いられる。
　黒鉛系材料はできるだけ結晶性が高いことが好ましく、Ｘ線回折測定での００２面のＣ

0が０．６９００ｎｍ（ｄ 0 0 2＝０．３４５０ｎｍ）以下であり、Ｌａ（ａ軸方向の結晶子
サイズ）１００ｎｍより大きく、Ｌｃ（ｃ軸方向の結晶子サイズ）も１００ｎｍより大き
いことが好ましい。また、レーザーラマンＲ値は０．０１～０．９（Ｒ値：レーザーラマ
ンスペクトルによる１５８０ｃｍ - 1のピーク強度に対する１３６０ｃｍ - 1のピーク強度比
）が好ましく、真密度は２．２０ｇ／ｃｍ 3以上が好ましい。
　黒鉛系活物質材料はその結晶性が発達しているため、電解液と副反応を起こしやすい。
したがって、比表面積はあまり高くないものが好ましい。低すぎると電解液やバインダー
との濡れ性が悪化し、電極強度低下や電解液保持性低下の原因になる。好ましい比表面積
の範囲は０．２～５ｍ 2／ｇ（ＢＥＴ法による）である。
【００２９】
　黒鉛系活物質材料にホウ素を加えて熱処理すると、結晶性向上や、電解液とのなじみや
安定性が改善され好ましい。ホウ素の添加量は特に限定されないが、添加量が少なすぎる
と効果がでず、多すぎると不純物として残るため好ましくない。好ましい添加量は、０．
１質量ｐｐｍ～１０００００質量ｐｐｍ、更に好ましくは１０質量ｐｐｍから５００００
質量ｐｐｍの範囲である。
【００３０】
（２－２）Ｌｉ合金系高密度電極
　合金系活物質材料、例えばＬｉＡｌ系合金等のＬｉ合金は、コイン型のＬｉ二次電池の
負極材として一部用いられている。Ｌｉ合金も粒子をプレス等で加圧して電極に作成され
用いられるが、Ｌｉイオンとの電気化学反応が表面で行われるため、電極内への電解液の
浸透性がより重要になってくる。Ｌｉ挿入放出容量の理論値が高いにも拘わらず、コイン
型等の低負荷電池にしか用いられないのはそのためである。高密度電極として電解液浸透
性が改善され、Ｌｉイオンの電気化学反応をより電極内部で行わせることができれば、次
世代のＬｉ二次電池として有望である。これらＬｉ合金系高密度電極に炭素繊維を含ませ
て電解液浸透性を向上させることにより、より高性能なＬｉ系負極を得ることができる。
Ｌｉ合金としては、ＬｉＡｌ系合金、ＬｉＳｎ系合金、ＬｉＳｉ系合金、ＬｉＩｎ系合金
、ＬｉＰｂ系合金、ＬｉＭｇ系合金、ＬｉＡｇ系合金、及びこれらの二種以上の複合合金
等が挙げられるが、これらに限定されるものではない。
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　これらのＬｉ合金の場合、電極の嵩密度は、Ｌｉと結合する金属の種類や組成比によっ
て異なるが、通常０．７ｇ／ｃｍ 3程度であり、本発明においては嵩密度１．０ｇ／ｃｍ 3

以上の高密度電極を用いても優れた電解液の浸透性を示す。
【００３１】
（２－３）窒化Ｌｉ系高密度電極
　次世代のＬｉ二次電池材料としてＬｉ 3Ｎ、Ｌｉ 3Ｎ xＣｏ y等の窒化Ｌｉ系材料が注目さ
れ開発されている。これら材料についても同様に炭素繊維を包含させることにより、電解
液浸透性の良好な高密度電極を得ることができる。
　これらの窒化Ｌｉ系材料の場合、電極の嵩密度は通常０．７ｇ／ｃｍ 3程度であるが、
本発明においては嵩密度１．０ｇ／ｃｍ 3以上の高密度電極を用いても優れた電解液の浸
透性を示す。
【００３２】
（２－４）酸化物、硫化物系高密度電極
　コバルト酸リチウム等のコバルト系酸化物、マンガン酸リチウム等のマンガン系酸化物
、ニッケル酸リチウム等のニッケル系酸化物、五酸化バナジウム等のバナジウム系酸化物
及びこれらの複合酸化物や混合物等が現在、Ｌｉイオン電池の正極活物質材料として用い
られている。これら正極も高密度電極化することにより、電池としての高容量化が検討さ
れている。
【００３３】
　具体的には、コバルト酸リチウムの真密度は約５．１ｇ／ｃｍ 3であり、現在、電極嵩
密度３．３ｇ／ｃｍ 3未満で使用されているが、これに炭素繊維を添加することにより、
電極嵩密度３．６ｇ／ｃｍ 3でも電解液浸透性の低下を抑えることが可能である。マンガ
ン酸リチウムの真密度は約４．２ｇ／ｃｍ 3であり、現在、電極嵩密度２．９ｇ／ｃｍ 3未
満で使用されているが、これに炭素繊維を添加することにより、電極嵩密度３．０ｇ／ｃ
ｍ 3でも電解液浸透性の低下を抑えることが可能である。ニッケル酸リチウムの真密度は
約５．０ｇ／ｃｍ 3であり、現在、電極嵩密度３．２ｇ／ｃｍ 3以下で使用されているが、
これに炭素繊維を添加することにより、電極嵩密度３．５ｇ／ｃｍ 3でも電解液浸透性の
低下を抑えることが可能である。五酸化バナジウムの真密度は約２．９ｇ／ｃｍ 3であり
、現在、電極嵩密度２．０ｇ／ｃｍ 3以下で使用されているが、これに炭素繊維を添加す
ることにより、電極嵩密度２．３ｇ／ｃｍ 3でも電解液浸透性の低下を抑えることが可能
である。
【００３４】
　また、コバルト酸リチウム等のコバルト系酸化物と、マンガン酸リチウム等のマンガン
系酸化物との混合物の場合、現在、電極嵩密度３．１ｇ／ｃｍ 3以下で使用されているが
、これに炭素繊維を添加することにより、電極嵩密度３．４ｇ／ｃｍ 3でも電解液浸透性
の低下を抑えることが可能である。
【００３５】
　本発明の正極活物質材料として用いられるリチウム含有遷移金属酸化物は、好ましくは
、Ｔｉ、Ｖ、Ｃｒ、Ｍｎ、Ｆｅ、Ｃｏ、Ｎｉ、Ｍｏ及びＷから選ばれる少なくとも１種の
遷移金属元素とリチウムとを主として含有する酸化物であって、リチウムと遷移金属のモ
ル比が０．３乃至２．２の化合物である。より好ましくは、Ｖ、Ｃｒ、Ｍｎ、Ｆｅ、Ｃｏ
及びＮｉから選ばれる少なくとも１種の遷移金属元素とリチウムとを主として含有する酸
化物であって、リチウムと遷移金属のモル比が０．３乃至２．２の化合物である。なお、
主として存在する遷移金属に対し３０モルパーセント未満の範囲でＡｌ、Ｇａ、Ｉｎ、Ｇ
ｅ、Ｓｎ、Ｐｂ、Ｓｂ、Ｂｉ、Ｓｉ、Ｐ、Ｂなどを含有していても良い。上記の正極活物
質の中で、一般式Ｌｉ xＭＯ 2（ＭはＣｏ、Ｎｉ、Ｆｅ、Ｍｎの少なくとも１種、ｘ＝０～
１．２。）、またはＬｉ yＮ 2Ｏ 4（Ｎは少なくともＭｎを含む。ｙ＝０～２。）で表され
るスピネル構造を有する材料の少なくとも１種を用いることが好ましい。
【００３６】
　さらに、正極活物質はＬｉ yＭ aＤ 1 - aＯ 2（ＭはＣｏ、Ｎｉ、Ｆｅ、Ｍｎの少なくとも１
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種、ＤはＣｏ、Ｎｉ、Ｆｅ、Ｍｎ、Ａｌ、Ｚｎ、Ｃｕ、Ｍｏ、Ａｇ、Ｗ、Ｇａ、Ｉｎ、Ｓ
ｎ、Ｐｂ、Ｓｂ、Ｓｒ、Ｂ、Ｐの中のＭ以外の少なくとも１種、ｙ＝０～１．２、ａ＝０
．５～１。）を含む材料、またはＬｉ z（Ｎ bＥ 1 - b） 2Ｏ 4（ＮはＭｎ、ＥはＣｏ、Ｎｉ、
Ｆｅ、Ｍｎ、Ａｌ、Ｚｎ、Ｃｕ、Ｍｏ、Ａｇ、Ｗ、Ｇａ、Ｉｎ、Ｓｎ、Ｐｂ、Ｓｂ、Ｓｒ
、Ｂ、Ｐの少なくとも１種、ｂ＝１～０．２，ｚ＝０～２。）で表されるスピネル構造を
有する材料の少なくとも１種を用いることが特に好ましい。
【００３７】
　具体的には、Ｌｉ xＣｏＯ 2、Ｌｉ xＮｉＯ 2、Ｌｉ xＭｎＯ 2、Ｌｉ xＣｏ aＮｉ 1 - aＯ 2、Ｌ
ｉ xＣｏ bＶ 1 - bＯ z、Ｌｉ xＣｏ bＦｅ 1 - bＯ 2、Ｌｉ xＭｎ 2Ｏ 4、Ｌｉ xＭｎ cＣｏ 2 - cＯ 4、Ｌ
ｉ xＭｎ cＮｉ 2 - cＯ 4、Ｌｉ xＭｎ cＶ 2 - cＯ 4、Ｌｉ xＭｎ cＦｅ 2 - cＯ 4（ここでｘ＝０．０２
～１．２、ａ＝０．１～０．９、ｂ＝０．８～０．９８、ｃ＝１．６～１．９６、ｚ＝２
．０１～２．３。）が挙げられる。最も好ましいリチウム含有遷移金属酸化物としては、
Ｌｉ xＣｏＯ 2、Ｌｉ xＮｉＯ 2、Ｌｉ xＭｎＯ 2、Ｌｉ xＣｏ aＮｉ 1 - aＯ 2、Ｌｉ xＭｎ 2Ｏ 4、
Ｌｉ xＣｏ bＶ 1 - bＯ z（ｘ＝０．０２～１．２、ａ＝０．１～０．９、ｂ＝０．９～０．９
８、ｚ＝２．０１～２．３。）が挙げられる。なお、ｘの値は充放電開始前の値であり、
充放電により増減する。
【００３８】
　その他の次世代Ｌｉ電池正極材料として、硫化チタン、硫化モリブデン等の金属硫化物
等も盛んに検討され高密度電極化が行われている。本発明では、炭素繊維を添加すること
により、電極嵩密度２．０ｇ／ｃｍ 3でも電解液浸透性の低下を抑えることが可能である
。
　ＬｉＦｅＰＯ 4等の鉄オリビン系化合物は理論容量が高く、鉄を用いており、資源性、
環境安全性、耐熱性等にすぐれており、次世代Ｌｉイオン正極材料として精力的に検討さ
れている。ＬｉＦｅＰＯ 4の真密度は３．６ｇ／ｃｍ 3であり、現在リチウムイオン電池に
使用されている正極材料（コバルト酸リチウムなど）より低めであるため、高密度化のニ
ーズはさらに高い。本発明では、炭素繊維を添加することにより、電極嵩密度２．５ｇ／
ｃｍ 3でも電解液浸透性の低下を抑えることが可能である。また、導電性も低く、炭素繊
維系導電材料との効率的な複合化が必須である。
【００３９】
　正極活物質の平均粒子サイズは特に限定されないが、通常０．１～５０μｍが好ましく
、０．５～３０μｍの粒子の体積が９５％以上であることが好ましい。粒径３μｍ以下の
粒子群の占める体積が全体積の１８％以下であり、かつ１５μｍ以上２５μｍ以下の粒子
群の占める体積が、全体積の１８％以下であることが更に好ましい。比表面積は特に限定
されないが、ＢＥＴ法で０．０１～５０ｍ 2／ｇが好ましく、特に０．２ｍ 2／ｇ～１０ｍ
2／ｇが好ましい。
【００４０】
　Ｌｉイオン電池の高容量次世代負極活物質材料として、ＳｎＯ 2などの酸化スズ系材料
、ＴｉＯ 2などの酸化チタン系材料、及びＳｉＯ 2などの酸化ケイ素系材料が検討されてい
る。酸化スズ系材料は一部コイン型Ｌｉイオン電池負極材料に使用されているが、円筒型
や角形等の大型高負荷電池に用いると、反応が均一に起こらず、炭素繊維の添加による電
解液浸透性の改善が必要である。酸化スズ系材料の場合、通常の電極の嵩密度は１．０ｇ
／ｃｍ 3程度であるが、本発明においては嵩密度１．２ｇ／ｃｍ 3以上の高密度電極として
用いても優れた電解液の浸透性を示す。酸化ケイ素系材料の場合、通常の電極の嵩密度は
０．８ｇ／ｃｍ 3程度であるが、本発明においては嵩密度１．０ｇ／ｃｍ 3以上の高密度電
極として用いても優れた電解液の浸透性を示す。
【００４１】
３．電極作製
　本発明の高密度電極の製造方法は特に限定されないが、一般的には電極活物質材料、炭
素繊維及びバインダー材料を混合後、金属集電体等の担持基材上に塗布後、乾燥、プレス
することにより製造することができる。
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　各材料の混合方法としては、（１）電極活物質材料（場合によってはカーボンブラック
等の導電助剤を含む。以下同様）と炭素繊維とバインダー材料を一度に混合する方法、（
２）電極活物質材料と炭素繊維を混合後、バインダー材料を混合する方法、（３）電極活
物質材料とバインダーを混合後、炭素繊維を混合する方法、（４）炭素繊維とバインダー
材料を混合後、電極活物質材料を混合する方法等が挙げられる。
【００４２】
　各々の材料種や組成比、組合せ等で電極内の分散状態が異なり、電極抵抗、吸液性等に
影響してくるので、条件によって最適な混合法を選択する必要がある。
【００４３】
　電極活物質材料と炭素繊維を混合する方法は、例えばミキサー等で撹拌すればよい。撹
拌方法は特に限定されないが、例えば、リボンミキサー、スクリュー型ニーダー、スパル
タンリューザー、レディゲミキサー、プラネタリーミキサー、万能ミキサー等の装置を使
用することができる。
　電極活物質、炭素繊維またはこれらの混合物にバインダー材料を混合する方法は特に限
定されないが、乾式で混合後、溶媒で混練りする方法や、バインダー材料を溶媒で希釈し
て電極活物質、炭素繊維またはこれらの混合物負極材料と混練りする方法が挙げられる。
これら溶媒入り混合物を集電体（基材）上に塗布し、シート化するが、溶媒入り混合物の
粘度調製の為に、さらにＣＭＣ（ sodium carboxymethyl cellulose）やポリエチレングリ
コール等のポリマーのような増粘材を添加してもよい。
　バインダー材料については、ポリフッ化ビニリデンやポリテトラフルオロエチレン等の
フッ素系ポリマーや、ＳＢＲ（スチレンブタジエンラバー）等のゴム系等公知のものが使
用できる。溶媒には、各々のバインダーに適した公知のもの、例えばフッ素系ポリマーな
らトルエン、Ｎ－メチルピロリドン、アセトン等、ＳＢＲなら水等、公知のものが使用で
きる。
【００４４】
　バインダーの使用量は、負極材料を１００質量部とした場合、０．５～２０質量部が適
当であるが、特に１～１５質量部程度が好ましい。
　溶媒添加後の混錬り法は特に限定されないが、例えば、リボンミキサー、スクリュー型
ニーダー、スパルタンリューザー、レディゲミキサー、プラネタリーミキサー、万能ミキ
サー等公知の装置が使用できる。
【００４５】
　以上の混練りした混合物を集電体に塗布することにより本発明の高密度電極シートを作
製できる。
　混錬り後の集電体への塗布は、公知の方法により実施できるが、例えばドクターブレー
ドやバーコーターなどで塗布後、ロールプレス等で成形する方法等が挙げられる。
　集電体としては、銅、アルミニウム、ステンレス、ニッケル及びそれらの合金、カーボ
ンシートなど公知の材料が使用できる。
【００４６】
　これら塗布した電極シートを公知の方法で乾燥後、ロールプレス、加圧プレス等公知の
方法で、空隙率を２５％以下となるように調整しつつ、所望の厚み、密度に成形する。
　プレス圧力は、空隙率が２５％以下に調整できる範囲で決めればよく、使用する電極活
物質材料によって一概に言えないが、通常は１ｔｏｎ／ｃｍ 2以上の加圧を行う。また、
電極シート厚みは目的とする電池の形状によって異なり、特に限定されないが、通常は０
．５～２０００μｍ、好ましくは５～１０００μｍに成型される。
【００４７】
　以上により得られる本発明のリチウム電池用電極は、電解液に対して高浸透性である。
高浸透性の指標として、例えば、２５℃、１気圧で３μｌのプロピレンカーボネートを５
００秒以内で吸液できる性能が好ましい。
【００４８】
４．電池作製
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　本発明の電池は、上述した高密度電極を正極及び／または負極に用いたものであり、公
知の方法により製造することができる。
　特に上述の高密度電極は、Ｌｉイオン電池やＬｉポリマー電池等の高エネルギー密度の
非水系二次電池の電極として好ましく用いることができる。Ｌｉイオン電池及び／または
Ｌｉポリマー電池の代表的な製造方法を以下に述べるが、これに限定されない。
【００４９】
　上記で作製した高密度電極シートを所望の形状に加工し、正極シート／セパレータ／負
極シートに積層し、正極と負極がふれないようにし、コイン型、角型、円筒型、シート型
等の容器の中に収納する。積層、収納で水分や酸素を吸着した可能性がある場合は、この
まま減圧及びまたは低露点（－５０℃以下）不活性雰囲気中で再度乾燥後、低露点の不活
性雰囲気内に移す。ついで、電解液及び／または高分子固体電解質及び／または重合性組
成物のいずれか少なくとも一つ以上を注入し、重合性組成物を注入した場合にはさらに電
解液を含浸した後に容器を封印することにより、Ｌｉイオン電池またはＬｉポリマー電池
が作製できる。
【００５０】
　本発明に係る電極に高分子固体電解質として熱可塑性高分子を含浸させ、電池容器を封
印する前に電解液を注入し電池を作成しても良い。その場合、熱可塑性樹脂に可塑剤を添
加し含浸させた後、可塑剤を全部または一部を乾燥などにより除去させても良いし、他の
溶媒にて溶媒置換させることもできる。
【００５１】
　セパレーターは公知のものが使用できるが、薄くて強度が高いという観点から、ポリエ
チレンやポリプロピレン性の多孔性のマイクロポーラスフィルムが好ましい。多孔度は、
イオン伝導という観点から高い方がよいが、高すぎると強度の低下や正極と負極の短絡の
原因となるので、通常は３０～９０％で用いられ、好ましくは５０～８０％である。また
厚みもイオン伝導、電池容量という観点から薄い方がよいが、薄すぎると強度の低下や正
極と負極の短絡の原因となるので、通常は５～１００μｍ、好ましくは５～５０μｍで用
いられる。これらマイクロポーラスフィルムは二種以上の併用や不織布等の他のセパレー
タと併用して用いることができる。
【００５２】
　非水系二次電池、特にリチウムイオン電池及び／またはＬｉポリマー電池における電解
液及び電解質は公知の有機電解液、無機固体電解質、高分子固体電解質が使用できる。
【００５３】
　有機電解液（非水系電解液）に用いられる非水系溶媒としては、ジエチルエーテル、ジ
ブチルエーテル、エチレングリコールジメチルエーテル、エチレングリコールジエチルエ
ーテル、エチレングリコールジブチルエーテル、ジエチレングリコールジメチルエーテル
、ジエチレングリコールジエチルエーテル、ジエチレングリコールジブチルエーテル、ジ
エチレングリコールジメチルエーテル、エチレングリコールジフェニルエーテル等のエー
テル；ホルムアミド、Ｎ－メチルホルムアミド、Ｎ，Ｎ－ジメチルホルムアミド、Ｎ－エ
チルホルムアミド、Ｎ，Ｎ－ジエチルホルムアミド、Ｎ－メチルアセトアミド、Ｎ，Ｎ－
ジメチルアセトアミド、Ｎ－エチルアセトアミド、Ｎ，Ｎ－ジエチルアセトアミド、Ｎ，
Ｎ－ジメチルプロピオンアミド、ヘキサメチルホスホリルアミド等のアミド；ジメチルス
ルホキシド、スルホラン等の含硫黄化合物；メチルエチルケトン、メチルイソブチルケト
ン等のジアルキルケトン；エチレンオキシド、プロピレンオキシド、テトラヒドロフラン
、２－メトキシテトラヒドロフラン、１，２－ジメトキシエタン、１，３－ジオキソラン
等の環状エーテル；エチレンカーボネート、ブチレンカーボネート、ジエチルカーボネー
ト、ジメチルカーボネート、メチルエチルカーボネート、プロピレンカーボネート、ビニ
レンカーボネート等のカーボネート；γ－ブチロラクトン；Ｎ－メチルピロリドン；アセ
トニトリル、ニトロメタン等の有機溶媒が好ましい。さらに、好ましくはエチレンカーボ
ネート、ブチレンカーボネート、ジエチルカーボネート、ジメチルカーボネート、メチル
エチルカーボネート、プロピレンカーボネート、ビニレンカーボネート、γ－ブチロラク
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トン等のエステル類、ジオキソラン、ジエチルエーテル、ジエトキシエタン等のエーテル
類、ジメチルスルホキシド、アセトニトリル、テトラヒドロフラン等が挙げられ、特に好
ましくはエチレンカーボネート、プロピレンカーボネート等のカーボネート系非水溶媒を
用いることができる。これらの溶媒は、単独でまたは２種以上を混合して使用することが
できる。
【００５４】
　これらの溶媒の溶質（電解質）には、リチウム塩が使用される。一般的に知られている
リチウム塩にはＬｉＣｌＯ 4、ＬｉＢＦ 4、ＬｉＰＦ 6、ＬｉＡｌＣｌ 4、ＬｉＳｂＦ 6、Ｌ
ｉＳＣＮ、ＬｉＣｌ、ＬｉＣＦ 3ＳＯ 3、ＬｉＣＦ 3ＣＯ 2、ＬｉＮ（ＣＦ 3ＳＯ 2） 2等があ
る。
【００５５】
　高分子固体電解質としては、ポリエチレンオキサイドやポリプロピレンオキサイドなど
のポリアルキレンオキサイド誘導体及び該誘導体を含む重合体や、フッ化ビニリデン、ヘ
キサフルオロプロピレン、ポリカーボネート、リン酸エステル重合体、ポリアルキルイミ
ン、ポリアクルロニトリル、ポリ（メタ）アクリル酸エステル、ポリフォスファゼン、ポ
リウレタン、ポリアミド、ポリエステル、ポリシロキサンなどの誘導体及び該誘導体を含
む重合体等が挙げられる。
【００５６】
　上記高分子化合物の中でもポリアルキレンオキシド、ポリウレタン、ポリカーボネート
等のオキシアルキレン、ウレタン、カーボネート構造を分子内に含むものが、各種極性溶
媒との相溶性が良好で、電気化学的安定性が良好であり好ましい。また、安定性の面から
ポリフッ化ビニリデンやポリヘキサフルオロプロピレン等のフルオロカーボン基を分子内
に有するものも好ましい。これらオキシアルキレン、ウレタン、カーボネート、フルオロ
カーボン基は同一高分子中に含まれていても良い。これらの基の繰り返し数は各々１～１
０００の範囲であればよく、５～１００の範囲が好ましい。
【００５７】
　特に架橋高分子が粘弾性特性や電極密着性を保持し、強度特性にも優れることから、本
発明の高分子固体電解質に適している。ここで言う架橋とは、架橋鎖が共有結合で形成さ
れている以外にも、側鎖がイオン結合や水素結合等で架橋されているもの、各種添加物を
介して物理架橋されたものを含んでいる。
【００５８】
　高分子固体電解質の一例としては、その構成要素として一般式（１）及び／または一般
式（２）
【００５９】
【化１】
　
　
　
　
　
　
　
［式中、Ｒ 1及びＲ 3は水素またはアルキル基を表わし、Ｒ 2及びＲ 5はオキシアルキレン、
フルオロカーボン、オキシフルオロカーボン及び／またはカーボネート基を含む２価の基
を表わし、Ｒ 4は炭素数１０以下の２価の基を表わす。Ｒ 2、Ｒ 4及びＲ 5はヘテロ原子を含
んでいてもよく、直鎖状、分岐状または環状のいずれの構造を有するものでもよい。ｘは
０または１～１０の整数を示す。但し、同一分子中に複数個の上記一般式（１）または（
２）で表される重合性官能基が含まれる場合、それぞれの重合性官能基中のＲ 1、Ｒ 2、Ｒ
3、Ｒ 4、Ｒ 5及びｘは、同一でもよいし異なってもよい。］で示されるユニットをもつ化
合物を一種類以上含むものを挙げることができる。このような高分子固体電解質は、特開
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平１１－１４９８２４号公報、特開平１１－１４７９８９号公報等に記載されている。
【００６０】
　高分子固体電解質に用いられる有機溶媒及びその溶質としては前記有機電解液を用いる
ことができる。これらの中で、エーテル類及びカーボネート類が好ましく、カーボネート
類が特に好ましい。
【００６１】
　高分子固体電解質に対する、前記有機電解液の添加量は多いほど高分子固体電解質のイ
オン伝導度が向上し、また粘度が低下することにより電極への含浸速度も向上するが、添
加量が多すぎると高分子固体電解質の機械的強度が低下する。有機電解液の添加量は、高
分子固体電解質に用いられる高分子の質量の２倍から３０倍量で３倍から１５倍量が特に
好ましい。
【００６２】
　上記以外の電池構成上必要な部材の選択についてはなんら制約を受けるものではない。
【発明を実施するための最良の形態】
【００６３】
　以下に本発明について代表的な例を示し、さらに具体的に説明する。なお、これらは説
明のための単なる例示であって、本発明はこれらに何等制限されるものではない。
　下記例で用いた物性等は以下の方法により測定した。
【００６４】
［１］平均円形度：
　炭素材料の平均円形度は、フロー式粒子像分析装置ＦＰＩＡ－２１００（シスメックス
社製）を用いて以下のように測定した。
　測定用試料は１０６μｍのフィルターを通して微細なゴミを取り除いて精製した。その
試料０．１ｇを２０ｍｌのイオン交換水中に添加し、陰・非イオン界面活性剤０．１～０
．５質量％加えることによって均一に分散させ、測定用試料分散液を調製した。分散は、
超音波洗浄機ＵＴ－１０５Ｓ（シャープマニファクチャリングシステム社製）を用い、５
分間処理することにより行った。
　測定原理等の概略は、「粉体と工業」，ＶＯＬ．３２，Ｎｏ．２，２０００、特開平８
－１３６４３９号公報などに記載されているが、具体的には以下の通りである。
【００６５】
　測定試料の分散液がフラットで透明なフローセル（厚み約２００μｍ）の流路を通過し
たときにストロボ光が１／３０秒間隔で照射され、ＣＣＤカメラで撮像される。その静止
画像を一定枚数撮像し画像解析し、下記式によって算出した。
【数１】
　
　
【００６６】
　円相当径とは実際に撮像された粒子の周囲長さと同じ投影面積を持つ真円の直径であり
、この円相当径から求めた円の周囲長を実際に撮像された粒子の周囲長で割った値である
。例えば真円で１、形状が複雑になるほど小さい値となる。平均円形度は、測定された粒
子個々に円形度の平均値である。
【００６７】
［２］平均粒子径：
　レーザー回析散乱式粒度分布測定装置マイクロトラックＨＲＡ（日機装（株）製）を用
いて測定した。
【００６８】
［３］比表面積：
　比表面積測定装置ＮＯＶＡ－１２００（ユアサアイオニクス（株）製）を用いて、一般
的な比表面積の測定方法であるＢＥＴ法により測定した。
【００６９】
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［４］電池評価方法：
（１）電極混練りペースト
　電極活物質材料、電気化学工業（株）製アセチレンブラック（ＡＢと略す。）、及び炭
素繊維を、所定の組成比で乾式で羽根つき高速小形ミキサー（ＩＫミキサー）で１０００
０ｒｐｍで３０秒×２回混合し、電極材混合物を調製した。これに呉羽化学製ＫＦポリマ
ーＬ１３２０（ポリビニリデンフルオライド（ＰＶＤＦ）を１２質量％含有したＮ－メチ
ルピロリドン（ＮＭＰ）溶液）を電極材混合物とＰＶＤＦの質量比が９６：４になるよう
に加え、プラネタリーミキサーにて混練りし、電極混練りペーストとした。
【００７０】
（２）電極作製
　電極混練りペーストにＮＭＰをさらに加え、粘度を調整した後、負極用として日本製箔
（株）製圧延銅箔（厚み１８μｍ）、正極用として昭和電工（株）製圧延Ａｌ箔（厚み２
５μｍ）に、それぞれドクターブレードを用いて所定の厚みに塗布した。これを１２０℃
で、１時間真空乾燥し、１８ｍｍΦに打ち抜いた。さらに、打ち抜いた電極を超鋼製プレ
ス板で挟み、プレス圧が電極に対して約１×１０ 2～３×１０ 2Ｎ／ｍｍ 2（１×１０ 3～３
×１０ 3ｋｇ／ｃｍ 2）となるようにプレスし、厚さ約１００μｍで、所望の電極密度とし
た。その後、真空乾燥器で１２０℃、１２時間乾燥し、評価用電極とした。
【００７１】
（３）電解液および高分子固体電解質用組成物の浸透速度評価
　２５℃の大気中で、上記（２）で作製した電極（１８ｍｍΦ）上に２５℃の大気中で、
各種電解液とほぼ同等の粘度を有する揮発性の低いプロピレンカーボネート（ＰＣ）を用
い、マイクロシリンジを用いてＰＣを該電極の中心に３μｌを一滴として滴下し、ＰＣが
電極内に浸透する時間を測定した。測定は三回ずつ行ない、その平均値を評価の値とした
。
【００７２】
　また、高分子固体電解質用組成物の浸透速度の評価は、上記ＰＣをＰＣを含む高分子固
体電解質用化合物の混合溶液に置き換え実施した。
　高分子固体電解質用組成物に用いる重合性化合物は、特開平１１－１４９８２４を参考
にして以下のものを得た。
【００７３】
【化２】
　
　
　
　
　
　
【００７４】
【化３】
　
　
　
　
　
　
　化合物ａ（１質量部）及びＰＣ（１２質量部）の混合溶液を組成物ａ－１として得た。
同様に、化合物ｂ（１質量部）及びＰＣ（１２質量部）の混合溶液を組成物ｂ－１として
得た。
【００７５】
（４）ＬｉイオンおよびＬｉイオンポリマー電池試験セル作製
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　下記のようにして３極セルを作製した。なお以下の操作は露点－８０℃以下の乾燥アル
ゴン雰囲気下で実施した。
　ポリプロピレン製のねじ込み式フタ付きのセル（内径約１８ｍｍ）内において、上記（
２）で作製した銅箔付き負極と、Ａｌ箔付き正極でセパレーター（ポリプロピレン製マイ
クロポーラスフィルム（セルガ－ド２４００）、２５μｍ）を挟み込んで積層した。さら
にリファレンス用の金属リチウム箔（５０μｍ）を同様に積層した。これに電解液を加え
て試験用セルとした。
　Ｌｉイオンポリマー電池は、上記Ｌｉイオン電池試験セル同様操作は露点－８０℃以下
の乾燥アルゴン雰囲気下で実施した。
　ポリプロピレン製のねじ込み式フタ付きのセル（内径約１８ｍｍ）内において、上記（
２）で作製した銅箔付き負極と、Ａｌ箔付き正極でセパレーター（ポリプロピレン製マイ
クロポーラスフィルム（セルガ－ド２４００）、２５μｍ）を挟み込んで積層した。さら
にリファレンス用の金属リチウム箔（５０μｍ）を同様に積層した。これに高分子固体電
解質用組成物を加えて、６０℃で１時間加熱処理を実施し試験用セルとした。
【００７６】
（５）電解液および高分子固体電解質用組成物
　電解液は、ＥＣ（エチレンカーボネート）８質量部及びＤＥＣ（ジエチルカーボネート
）１２質量部の混合品で、電解質としてＬｉＰＦ 6を１モル／リットル溶解して得た。
　高分子固体電解質用重合性組成物は、上記（３）に示した化合物ａを１質量部及びＥＣ
（エチレンカーボネート）４質量部及びＤＥＣ（ジエチルカーボネート）６質量部の混合
液に対し、電解質としてＬｉＰＦ 6を１モル／リットル溶解した後、重合開始剤としてビ
ス（４－ｔ－ブチルシクロヘキシル）パーオキシジカーボネート０．０１質量部を添加し
、組成物ａ－２を得た。
　分子量の異なる化合物Ｂについても化合物ａと同様な組成比となるようにし、組成物ｂ
－２を得た。
【００７７】
（６）充放電サイクル試験
　電流密度０．６ｍＡ／ｃｍ 2（０．３Ｃ相当）で定電流定電圧充放電試験を行った。
　充電はレストポテンシャルから４．２Ｖまで０．６ｍＡ／ｃｍ 2でＣＣ（コンスタント
カレント：定電流）充電を行った。次に４．２ＶでＣＶ（コンスタントボルト：定電圧）
充電に切り替え、電流値が２５．４μＡに低下した時点で停止させた。
　放電は０．６ｍＡ／ｃｍ 2（０．３Ｃ相当）でＣＣ放電を行い、電圧２．７Ｖでカット
オフした。
【００７８】
［５］電極の空隙率：
　下記式に基づいて電極の空隙率を算出した。
【数２】
　
　
　電極嵩密度は、電極の寸法及び質量より算出した。電極の真密度は、電極活物質、炭素
繊維、導電助剤（ＡＢ）、バインダーそれぞれの材料の真密度を比重計で測定し、混合比
率で比例計算することにより算出した。
【００７９】
実施例１：各種電極の電解液浸透性評価
　以下に示す負極活物質材料、正極活物質材料、炭素繊維を用い、上記（１）～（２）の
方法で電極を作製し、上記（３）の方法でＰＣ浸透速度を測定した。電極の組成、密度及
び結果を表１に示す。
【００８０】
＜負極活物質材料＞
ＭＣＭＢ：大阪ガスケミカル製メソフェーズ球状黒鉛粒子、
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　　　　　平均粒径：１６．６μｍ、
　　　　　平均円形度：０．９４、
　　　　　Ｘ線Ｃ 0：０．６７２９ｎｍ、Ｌｃ：８４．４ｎｍ、
　　　　　ラマンＲ値：０．１２、
　　　　　比表面積：２ｍ 2／ｇ、
　　　　　真密度：２．１９ｇ／ｃｍ 3。
ＳＣＭＧ：昭和電工製球状黒鉛粒子、
　　　　　平均粒径：２４．５μｍ、
　　　　　平均円形度：０．９３４、
　　　　　Ｘ線Ｃ 0：０．６７１６ｎｍ、Ｌｃ：４５９．０ｎｍ、
　　　　　ラマンＲ値：０．０５、
　　　　　比表面積：１．１ｍ 2／ｇ、
　　　　　真密度：２．１７ｇ／ｃｍ 3。
【００８１】
＜正極活物質材料＞
ＬｉＣｏＯ 2：日本化学製、平均粒径：２８．９μｍ、平均円形度：０．９６。
Ｌｉ 2Ｍｎ 2Ｏ 4：三井金属製、平均粒径：１７．４μｍ、平均円形度：０．９４。
【００８２】
＜炭素繊維＞
ＶＧＣＦ：気相成長黒鉛繊維、
　　　　　平均繊維径（ＳＥＭ画像解析より）：１５０ｎｍ、
　　　　　平均繊維長（ＳＥＭ画像解析より）：８μｍ、
　　　　　平均アスペクト比：６０、
　　　　　分岐度（ＳＥＭ画像解析より繊維長１μｍ当たりの分岐数を算出；以下同様）
：０．１個／μｍ、
　　　　　Ｘ線Ｃ 0：０．６７６７ｎｍ、Ｌｃ：４８．０ｎｍ。
ＶＧＣＦ－Ａ：気相成長炭素繊維（ＶＧＣＦ未黒鉛化、１２００℃焼成）、
　　　　　平均繊維径（ＳＥＭ画像解析より）：１５０ｎｍ、
　　　　　平均繊維長（ＳＥＭ画像解析より）：８μｍ、
　　　　　平均アスペクト比：７０、
　　　　　分岐度：０．１個／μｍ、
　　　　　Ｘ線Ｃ 0：０．６９９２ｎｍ、Ｌｃ：３．０ｎｍ。
ＶＧＣＦ－Ｂ：気相成長黒鉛繊維（ＶＧＣＦ黒鉛化時ホウ素１％添加）、
　　　　　平均繊維径（ＳＥＭ画像解析より）：１５０ｎｍ、
　　　　　平均繊維長（ＳＥＭ画像解析より）：８μｍ、
　　　　　平均アスペクト比：５５、
　　　　　分岐度：０．１個／μｍ、
　　　　　Ｘ線Ｃ 0：０．６７５７ｎｍ、Ｌｃ：７２．０ｎｍ。
ＶＧＣＦ－Ｈ：気相成長黒鉛繊維（ＶＧＣＦジェットミル粉砕）、
　　　　　平均繊維径（ＳＥＭ画像解析より）：１５０ｎｍ、
　　　　　平均繊維長（ＳＥＭ画像解析より）：５μｍ、
　　　　　平均アスペクト比：３７、
　　　　　分岐度：０．１個／μｍ、
　　　　　Ｘ線Ｃ 0：０．６７６９ｎｍ、Ｌｃ：４７．０ｎｍ。
ＶＧＮＦ：気相成長黒鉛繊維、
　　　　　平均繊維径（ＳＥＭ画像解析より）：８０ｎｍ、
　　　　　平均繊維長（ＳＥＭ画像解析より）：６μｍ、
　　　　　平均アスペクト比：７３、
　　　　　分岐度：０．１個／μｍ、
　　　　　Ｘ線Ｃ 0：０．６８０１ｎｍ、Ｌｃ：３５．０ｎｍ。
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ＶＧＮＴ：気相成長黒鉛繊維、
　　　　　平均繊維径（ＳＥＭ画像解析より）：２０ｎｍ、
　　　　　平均繊維長（ＳＥＭ画像解析より）：６μｍ、
　　　　　平均アスペクト比：９０、
　　　　　分岐度：０．１個／μｍ、
　　　　　Ｘ線Ｃ 0：０．６８９８ｎｍ、Ｌｃ：３０．０ｎｍ。
【００８３】
【表１】
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【００８４】
　表１から明らかなように、炭素繊維を添加することにより、各種負極材、正極材の電解
液浸透速度は炭素繊維未添加品に比較して大幅に短縮されている。この浸透性の改善は、
密度のより高い電極材において顕著に現れている。具体的には、炭素繊維未添加品を基準
とした浸透時間の短縮度合いを比較すると、活物質材料としてＭＣＭＢを用いた場合、密
度１．６ｇ／ｃｍ 3では浸透時間が５３～８０％しか短縮されていないが、密度１．８ｇ
／ｃｍ 3では２０～４９％にまで短縮されている。他の活物質材料を用いた場合もすべて
、密度を高くした電極材の電解液浸透性がより向上していることがわかる。
【００８５】
実施例２：各種電極の高分子固体電解質用組成物浸透性評価
　実施例１と同様に高分子固体電解質用組成物の浸透速度を測定した。結果を比較用参考
データと共に表２に示す。
【００８６】
【表２】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【００８７】
　表２から明らかなように、炭素繊維を含まない電極の場合は、高分子固体電解質用組成
物の浸透速度は電解液（参考）と比較して著しく遅くなるが、炭素繊維を含む電極の場合
は高分子固体電解用組成物の浸透速度が速くなり、正極の場合も同様に浸透速度が速くな
る。
【００８８】
実施例３：Ｌｉイオン電池試験セルの充放電サイクル特性
　実施例１と同様に調製した正極及び負極を表３に示す組み合わせで使用し、上記の電池
評価方法に従い、サイクル特性の評価を行なった。結果を表３に併せて示す。
【００８９】

10

20

30

40

50

(21) JP 3930002 B2 2007.6.13



【表３】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【００９０】
　表３から明らかなように、電極密度を上げることにより電極体積当たりの容量（体積容
量密度）は大きくなり、サイクル特性は低下するが、サイクル特性の低下率は炭素繊維未
添加の電極を用いた例では２０数％であるのに対して、炭素繊維を添加した本発明電極を
用いた例では１０％以内に収まっている。
【００９１】
実施例４：Ｌｉイオンポリマー電池試験セルの充放電サイクル特性
　実施例３と同様に調製した正極及び負極を表４に示す高分子固体電解質組成物と組み合
わせ、上記の電池評価方法に従い、サイクル特性の評価を行なった。結果を表４に示す。
【００９２】
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【表４】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【産業上の利用可能性】
【００９３】
　本発明の電極は、電極活物質の充填量が高く高密度化されているので、エネルギー密度
の高い電池、すなわち電極体積当たりの容量の大きい電池とすることができる。
　電極が高充填化、高密度化されると、電極内の空孔は減少するため、空孔内に存在する
電極反応に重要な電解液の不足を招いたり、電解液の電極内の浸透が遅くなるという問題
が生じ、その結果として電極反応が遅延、エネルギー密度の低下、高速充放電性能の低下
、電池製造時間が長くなることによる製造コストアップ等につながるが、本発明の高密度
電極には炭素繊維が包含されており、そのため電解液の浸透性の低下が抑制されると共に
電解液保持性が改善されて上記問題点を解消することができる。
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