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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　対極となる第一電極構造体と第二電極構造体とが、それぞれ電極集電体の面上に、活物
質を含有する電極層と、電極層非形成領域であって、前記電極集電体の電極層形成領域に
より２方向以上から支持される電極集電タブ接合領域とを有し、さらに前記電極集電タブ
接合領域に接合され、かつ前記電極層により２方向以上から支持される電極集電タブを有
し、前記第一電極構造体と、前記第二電極構造体と、前記第一電極構造体と前記第二電極
構造体との間に配置され、硫化物系固体電解質を含有する電解質層とを、可撓性と液密性
と気密性とを備える外装体で囲繞させ、静水圧処理により一体化させたリチウムイオン二
次電池。
【請求項２】
　電極集電体の面上に正極活物質または負極活物質を含有する電極塗工液を塗布して、電
極層を形成し、かつ電極層形成領域に少なくとも２方向以上を囲まれてなる電極集電タブ
接合領域を形成し、前記電極集電タブ接合領域に電極集電タブを接合させて、正極構造体
および負極構造体を作製する電極構造体作製工程と、前記正極構造体と前記負極構造体と
の間に、硫化物系固体電解質を含有する電解質層を配置させ、可撓性と液密性と気密性と
を有する外装体で囲繞させ、静水圧処理により前記外装体と前記正極構造体と前記電解質
層と前記負極構造体とを一体化させる組立工程とを含むリチウムイオン二次電池の製造方
法。
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【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、リチウムイオン二次電池に関する。特に外装体内に内包させた正極層と負極
層と電解質層とを、静水圧処理により一体化させてなるリチウムイオン二次電池に関する
。
【背景技術】
【０００２】
　近年、リチウムイオン二次電池の薄型化の需要に対応して、アルミラミネートフィルム
等を用いた外装体にセルを囲繞する電池構造がある。従来のリチウムイオン二次電池のセ
ルは、正極集電体の面上に正極層を形成させ、かつ正極集電タブを接合させた正極構造体
と、負極集電体の面上に負極層を形成させ、かつ負極集電タブを接合させた負極構造体と
、正極構造体と負極構造体との間に配置される電解質層とを有する構造である。各層を積
層させた時、正極集電タブと負極集電タブとは、各層を貼り合わせたときに互いに離間す
る位置にそれぞれの電極構造体に接合される。
【０００３】
　従来の電極構造体の例の平面概略図を図２（ａ）、図２（ｂ）に示す。図２（ａ）、図
２（ｂ）において、２００は電極構造体、２０１は電極集電体２０３の面上に形成された
電極層である。２０２は、電極集電タブ接合領域である。図２（ｂ）は、電極集電タブ接
合領域２０２（電極集電体２０３の電極層非形成領域）に電極集電タブ２０４を接合後、
外装体２０６とシーラント２０５とで密閉した電極構造体２００の平面概略図である。図
２（ｂ）に示されるように、電極集電タブ２０４の一端は、不図示のリードに接続するた
め、外装体２０５の外部に露出させる。正極構造体も負極構造体も上記例の構造を備える
。
【０００４】
　図２（ｂ）においては、説明簡略化のため一の電極構造体だけを図示するが、実際のリ
チウムイオン二次電池においては、２つの電極構造体と電解質層からなるセルを外装体で
囲繞する。したがって、一の電極集電タブ２０４と離間する位置に、不図示の他の電極集
電タブも露出する状態で外装体に囲繞される。
【０００５】
　リチウムイオン二次電池のエネルギー密度を向上させるためには、電極層の面積が大き
い方が好ましい。したがって電極層２０１の面積を大きく確保するため、電極集電タブ接
合領域２０２は電極層形成領域から突出して設けられる。このような突出部分を有する形
状を外装体２０６で囲繞させる場合、突出部分を囲繞させる分、外装体の使用量が増大し
、エネルギー密度が抑制される。
【０００６】
　また図２に図示されるような、電極集電タブ接合領域２０２が電極層形成領域から突出
する構造においては、電池の製造時に行われる加圧処理により、電極集電タブ接合領域２
０２（電極集電体２０３の電極層非形成領域）が破断しやすい。そのため該接合部分の強
度を向上させるための提案がなされている。特許文献１には、単位電池が複数個積層され
た積層電池において、単位電池の端部に沿って積層方向に延びる端子と集電箔の端部に設
けられた折り重ね部の各接合面が、単位電池の積層方向と垂直な方向で個別に接合させる
ことにより、接合強度を向上させる。しかし、さらに確実で簡便な構造の集電タブ接合領
域破損防止手段が求められる。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００７】
【特許文献１】特開２０１２－２２１６８８号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
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【０００８】
　本発明は、集電タブ接合領域の破損を回避でき、生産効率とエネルギー密度とを向上さ
せたリチウムイオン二次電池を提供する。
【課題を解決するための手段】
【０００９】
　本発明は、対極となる第一電極構造体と第二電極構造体とが、それぞれ電極集電体の面
上に、活物質を含有する電極層と、電極層非形成領域であって、電極集電体の電極層形成
領域により２方向以上から支持される電極集電タブ接合領域とを有し、さらに該電極集電
タブ接合領域に接合され、かつ該電極層により２方向以上から支持される電極集電タブを
有し、該第一電極構造体と、該第二電極構造体と、該第一電極構造体と該第二電極構造体
との間に配置される電解質層とを、可撓性と液密性と気密性とを備える外装体で囲繞させ
、加圧処理により一体化させたリチウムイオン二次電池である。加圧処理は静水圧処理で
あることが好ましい。また該電解質層には、硫化物系固体電解質を用いてもよい。
【００１０】
　本発明は、電極集電体の面上に正極活物質または負極活物質を含有する電極塗工液を塗
布して、電極層を形成し、かつ電極層形成領域に少なくとも２方向を囲まれてなる電極集
電タブ接合領域を形成し、該電極集電タブ接合領域に電極集電タブを接合させて、正極構
造体および負極構造体を作製する電極構造体作製工程と、該正極構造体と該負極構造体と
の間に電解質層とを配置させ、可撓性と液密性と気密性とを有する外装体で囲繞させ、静
水圧処理により該外装体と該正極構造体と該電解質層と該負極構造体とを一体化させる組
立工程とを含むリチウムイオン二次電池の製造方法を包含する。
【発明の効果】
【００１１】
　本発明は、電極集電タブ接合領域（電極集電体の電極層非形成領域）の破損を防止して
、リチウムイオン二次電池の生産効率を向上させることができる。また、正極構造体と電
解質層と負極構造体からなるセルの体積を減少させて、セルを囲繞する外装体の使用量を
低減する。これによりリチウムイオン二次電池のエネルギー密度を向上させることができ
る。
【図面の簡単な説明】
【００１２】
【図１】本発明のリチウムイオン二次電池の電極構造体の例を示す平面概略図である。
【図２】従来のリチウムイオン二次電池の電極構造体の例を示す平面概略図である。
【発明を実施するための形態】
【００１３】
［リチウムイオン二次電池］
　本発明のリチウムイオン二次電池は、対極となる第一電極構造体と第二電極構造体と、
第一電極構造体と第二電極構造体との間に配置される電解質層とを外装体で囲繞させ、さ
らに加圧して一体化させて作製される。
【００１４】
　本発明の対極となる第一電極構造体と第二電極構造体とについて、図１（ａ）および図
１（ｂ）を用いて説明する。図１（ａ）および図１（ｂ）において、１００は電極構造体
、１０１は、電極集電体１０３の面上に形成された電極層である。１０２は、電極集電タ
ブ接合領域である。電極集電タブ接合領域は、電極集電体１０３の面上における電極層非
形成領域であるため、電極集電体１０３が露出した状態になっている。ただし本発明の電
極集電タブ接合領域１０３は、電極集電体１０３の面方向において突出しない。第一電極
構造体と第二電極構造体は、いずれも上記の構造を備える。
【００１５】
　２つの電極構造体の間に不図示の固体電解質層を間に配置して、セルが組み立てられる
。該セルは外装体１０６に囲繞され、外装体１０６とシーラント１０５とで密閉される。
図１（ｂ）は、外装体１０６とシーラント１０５とで密閉されたセルである。図１（ｂ）
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では説明簡略化のため第一電極構造体１００だけを示すが、実際のリチウムイオン二次電
池においては、外装体内で第二電極構造体が積層されるため、一の電極集電タブ１０４か
ら離間させた位置で、第二電極構造体の電極集電タブも露出する。
【００１６】
　図１に例示されるように本発明の電極構造体は、電極層形成領域内に電極層非形成領域
を設け、該電極層非形成領域を電極集電タブ接合領域１０２とする。これにより電極集電
タブ接合領域１０２は、その外周の２方向以上を電極層１０１に囲まれる。従って本発明
においては、電極集電タブ接合領域１０２（電極集電体１０３の電極層非形成領域）は、
電極集電体１０３の電極層１０１形成領域によって電極集電体の面方向に平行な２方向以
上から支持される。
【００１７】
　そのため、電極集電タブ接合領域１０２（電極集電体１０３の電極層非形成領域）が、
後に各層を一体化させるために行う加圧処理を行っても電極集電タブ接合領域１０２（電
極集電体１０３の電極層非形成領域）が破断しない。本発明は耐圧性に優れ、より具体的
には、294ＭＰａ～980ＭＰａの加圧処理を行った場合でも電極集電タブ接合領域１０２（
電極集電体１０３の電極層非形成領域）の破断を防止できる。すなわち本発明は、上記の
電極構造体の改良により、リチウムイオン二次電池の製造効率向上に寄与する。
【００１８】
　図１では、矩形の電極集電タブ接合領域１０２が電極層の最外縁部に形成され、電極集
電タブ１０４は、３方向から電極層に支持される。図１（ｂ）に示す矢印は、電極層１０
１による電極集電タブ１０４の支持方向である。他の例として、電極集電タブ接合領域が
３角形の場合は２方向から支持でき、６角形の場合は５方向から支持できる。言い換えれ
ば、ｎ角形の電極集電タブ接合領域を設ける場合、該電極集電タブ接合領域は、電極集電
体の電極層形成領域により（ｎ－１）方向から支持される。また、これに対応する形状の
電極集電タブを接合する場合、該電極集電タブは、電極層により（ｎ－１）方向から支持
される。
【００１９】
　電極集電タブ接合領域の形状は、円形と多角形とのいずれでもよく、多角形の場合は三
角形または四角形が好ましく、作製容易性の観点からは、四角形が最も好ましい。上記の
好ましい形状で電極集電タブ接合領域を形成することにより、電極層形成面の面方向に平
行な２方向ないし３方向から電極集電タブ接合領域（電極集電体の電極層非形成領域）を
支持できる。
【００２０】
　本発明の作製工程で静水圧処理を適用する場合、外装体に囲繞されたセルは、あらゆる
方向から加圧され、圧密化される。本発明においては２方向以上から電極集電体と電極集
電タブとの接合領域が支持されるため、静水圧処理を行う場合も電極集電タブ接合領域（
電極集電体の電極層非形成領域）の破断を防止できる。
【００２１】
　電極集電タブ接合領域は、電極層形成領域内のいずれに形成されてもよい。しかし電極
集電タブ接合領域が広すぎる場合、電極層の不足につながりエネルギー密度の低下を招来
する。したがって、電極集電タブ接合領域の面積を最小限にして、電極層を最大限確保す
る必要がある。
【００２２】
　図１（ｂ）に示されるように電極集電タブは、その一端が集電体から引き出されるよう
にして電極集電タブ接合領域に接合される。したがって電極集電タブ接合領域を電極層形
成領域の内側に形成させるほど、電極集電タブ接合領域が大きくなる。そのため、電極集
電タブ接合領域は、電極層の最外縁部に形成されることが好ましく、その結果、電極集電
体面積に対し電極層面積を98.7～99.2％確保できるように形成することが好ましい。電極
集電タブ接合領域の面積が1.3％以上、すなわち電極層面積が98.7％未満の場合、リチウ
ムイオン二次電池のエネルギー密度が低下する。電極層面積が99.2％以上の場合、電極集
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電タブ接合領域の面積は0.8％未満になる。その場合、電極集電タブの接合面積が小さく
なり、接合力が低下して電極集電タブが破断するおそれがある。
【００２３】
　電極集電タブ接合領域を、上記に説明する態様で形成させることにより突出部分がない
形状のセルを形成できる。本発明の電極構造体においては、図２に例示される突出部分を
有する電極構造体と比較して、重量として5～15％、体積として3～5％低減できる。これ
により外装体の使用量を抑制でき、外装体の抵抗に起因するエネルギー密度の低下を抑制
できる。したがって、電極層面積が減少しても外装体の使用量低減により、電極構造体の
構成に由来するエネルギー密度低下が相殺され、結果的にはリチウムイオン二次電池のエ
ネルギー密度を向上させることができる。
【００２４】
　本発明のリチウムイオン二次電池は、図２に例示する従来構造のリチウムイオン二次電
池と比較して、体積エネルギー密度は少なくとも3％、重量エネルギー密度は少なくとも1
0％向上する。そのため本発明はモバイル機器、ハイブリッド自動車、電気自動車、電動
工具等の機能向上に寄与する。
【００２５】
　本発明の第一電極構造体と第二電極構造体とは、電極層の含有成分が異なる他は同様の
構成を備える。第一電極構造体と第二電極構造体とは、いずれか一方の電極層に正極活物
質を含有し、他の一方の電極層に負極活物質を含有する。以下の説明では、便宜上第一電
極構造体を正極構造体とし、第二電極構造体を負極構造体として説明する。ただし、第一
電極構造体を負極構造体とし、第二電極構造体を正極構造体としてもよい。
【００２６】
　正極構造体を構成する正極層は、正極活物質と結着剤とを含有し、正極集電体の面上に
形成される。正極集電体は、導電性を備える材料が用いられ、好ましくはアルミニウム、
ステンレス鋼、ニッケルメッキ鋼等が用いられる。正極活物質は、リチウムイオンを可逆
的に吸蔵、放出できるものであればよい。具体例としては、コバルト酸リチウム（以下、
「ＬＣＯ」と称する場合もある。）、ニッケル酸リチウム、ニッケルコバルト酸リチウム
、ニッケルコバルトアルミニウム酸リチウム（以下、「ＮＣＡ」と称する場合もある。）
、ニッケルコバルトマンガン酸リチウム（以下、「ＮＣＭ」と称する場合もある。）、マ
ンガン酸リチウム、リン酸鉄リチウム、硫化ニッケル、硫化銅、硫黄、酸化鉄、酸化バナ
ジウム等が挙げられる。これらの正極活物質は、単独で用いてもよく、２種以上を併用し
てもよい。正極活物質は正極層の主成分として、正極層100質量部に対し、好ましくは75
～99質量部含有される。
【００２７】
　正極活物質は、上記に挙げた正極活物質の例のうち、特に、層状岩塩型構造を有する遷
移金属酸化物のリチウム塩であることが好ましい。「層状」とは、薄いシート状の形状の
ことを意味する。「岩塩型構造」とは、結晶構造の１種である塩化ナトリウム型構造のこ
とであり、陽イオン及び陰イオンのそれぞれが形成する面心立方格子が、互いに単位格子
の稜の１／２だけずれた構造をいう。このような層状岩塩型構造を有する遷移金属酸化物
のリチウム塩としては、例えば、Ｌｉ1-x-y-zＮｉxＣｏyＡｌzＯ2（ＮＣＡ）またはＬｉ1

-x-y-zＮｉxＣｏyＭｎzＯ2（ＮＣＭ）（０＜ｘ＜１、０＜ｙ＜１、０＜ｚ＜１、かつｘ＋
ｙ＋ｚ＜１）で表される３元系の遷移金属酸化物のリチウム塩が挙げられる。
【００２８】
　本発明に用いられる結着剤としては、ＳＢＲ、ブタジエンゴム（ＢＲ）、ニトリルゴム
（ＮＢＲ）、スチレンブタジエンブロック重合体（ＳＢＳ）、スチレンエチレンブタジエ
ンスチレンブロック重合体（ＳＥＢ）、スチレン－（スチレンブタジエン）－スチレンブ
ロック重合体などのスチレン系熱可塑性エラストマー類、天然ゴム（ＮＲ）、イソプレン
ゴム（ＩＲ）、エチレン－プロピレン－ジエン三元共重合体（ＥＰＤＭ）等が挙げられる
。これらの結着剤は単独で用いてもよく、併用してもよい。
【００２９】
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　電解質層に固体電解質を用いる場合は、正極活物質と電解質成分との界面を増加させる
ため、正極層に固体電解質を含有させることも好ましい。固体電解質としては、リン酸系
固体電解質や硫化物系固体電解質を用いることが好ましく、イオン伝導度が高い硫化物系
固体電解質がより好ましく用いられる。正極層にはさらに、カーボンブラック、炭素繊維
、黒鉛等公知の導電助剤を含有させてもよい。
【００３０】
　負極構造体を構成する負極層は、負極活物質と結着剤とを含有し、負極集電体の面上に
形成される。負極集電体は、導電性を備える材料が用いられ、好ましくは銅、ステンレス
鋼、ニッケルメッキ鋼等が用いられる。負極活物質としては、人造黒鉛、天然黒鉛、人造
黒鉛と天然黒鉛との混合物、人造黒鉛を被覆した天然黒鉛等の黒鉛活物質や、ケイ素また
はスズもしくはこれらの酸化物の微粒子と上記の黒鉛活物質との混合物、ケイ素またはス
ズの微粒子、ケイ素またはスズを基本材料とした合金、Li3Ti5O12等の酸化チタン系化合
物が挙げられる。結着剤は、正極層に用いられる結着剤を同様に用いることができる。
【００３１】
　正極構造体および負極構造体を構成する電極集電タブは、銅、アルミニウム、ニッケル
等で作製され、その一部が電極構造体の電極集電タブ接合領域に接合される。接合方法例
としては、抵抗溶接、超音波溶接等が挙げられる。
【００３２】
　電解質としては、イオンを伝導できるものであればよく、公知の水系電解液、非水系電
解液、イオン性液体、高分子ゲル電解質が挙げられる。とくに、固体電解質としては、硫
化物系固体電解質や酸化物系固体電解質、リン酸系固体電解質等が挙げられ、硫化物系固
体電解質はイオン伝導度が高いため、特に好ましい。固体電解質のイオン伝導度は大きい
ほど好ましく、具体的には10-5Ｓ／ｃｍ以上が好ましく、10-4Ｓ／ｃｍ以上がより好まし
い。固体電解質は、非晶質、結晶体のいずれでもよい。
【００３３】
　本発明に好適な硫化物系固体電解質としてはリチウム（Ｌｉ）と、リン（Ｐ）と、硫黄
（Ｓ）とを含む硫化物が挙げられる。より具体的には、Ｌｉ7Ｐ3Ｓ11、Ｌｉ3ＰＳ4、Ｌｉ

7ＰＳ6、Ｌｉ6ＰＳ5Ｃｌ等が挙げられる。
【００３４】
　固体電解質のイオン伝導度は、粒子径や比表面積に依存する。そのため、固体電解質の
平均粒子径は、0.1～100μｍが好ましく、5～50μｍがより好ましい。固体電解質の平均
粒子径は、任意に選び取った50粒の固体電解質粒子の粒子径を乾式粒度分布測定装置を用
いて測定し、測定値の平均値を平均粒子径とすることができる。また比表面積は、少なく
とも0.1ｍ2／ｇ以上が好ましく、１ｍ2／ｇ以上がより好ましい。比表面積を大きくする
ほど電極活物質との界面を大きくでき、イオン伝導経路を増大できる。固体電解質の比表
面積は、いずれも比表面積測定計を用いて測定することができる。なお、固体電解質層に
は、その他上記に例示する公知の結着剤を含有させてもよい。
【００３５】
　本発明において正極構造体と固体電解質層と負極構造体とを囲繞する外装体の材料は、
可撓性と液密性と気密性とを備えるものであればよい。本発明において、可撓性を備える
とは、外部からの力により湾曲する性質をいう。また液密性を備えるとは、液体透過性が
ないことをいう。気密性を備えるとは、気体透過性がないことをいう。可撓性を備えるこ
とにより、第一電極構造体と電解質層と第二電極構造体とからなるセルを内包可能な形状
に成型できる。液密性と気密性とを備えることにより、セルと外気との接触を抑制するこ
とができ、一方で内包させたセルの構成成分が漏出することを防止できる。
【００３６】
　上記の性質を具備する材料の具体例としては、アルミニウム、ステンレス等の金属材料
を熱圧着可能な樹脂で成膜されたものが挙げられる。熱圧着可能な樹脂としては、ポリプ
ロピレン、ポリエチレン等のポリオレフィン樹脂や、耐熱性のポリエステル樹脂等が挙げ
られる。上記の材料からなるシート又はフィルムを、電極構造体と電解質層とからなるセ
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ルを内包可能な形状に成型して本発明の外装体とすることができる。
【００３７】
［リチウムイオン二次電池の製造方法］
　本発明のリチウムイオン二次電池の製造方法は、電極集電体の面上に正極活物質または
負極活物質を含有する電極塗工液を塗布して、電極層を形成し、かつ電極集電体の電極層
形成領域に少なくとも２方向を囲まれてなる電極集電タブ接合領域を形成し、電極集電タ
ブ接合領域に電極集電タブを接合させて、正極構造体および負極構造体を作製する電極構
造体作製工程と、正極構造体と負極構造体との間に電解質層とを配置させ、可撓性と液密
性と気密性とを有する外装体で囲繞させ、静水圧処理により外装体と正極構造体と電解質
層と負極構造体とを一体化させる組立工程とを含む。
【００３８】
［電極構造体作製工程］
　本発明の正極構造体作製工程について説明する。以下に説明する工程は負極構造体作製
工程にも適用できる。まず電極塗工液として、予め正極活物質や固体電解質、結着剤を添
加した正極塗工液を調製する。正極塗工液の溶媒としては、非極性溶媒が選択される。具
体的にはトルエン、キシレン、エチルベンゼン等の芳香族炭化水素やペンタン、ヘキサン
、ヘプタン等の脂肪族炭化水素が挙げられる。
【００３９】
　得られた正極塗工液を集電体の面上に塗布し、乾燥させて溶媒を除去することで正極層
を形成できる。正極層の厚みは、150μｍ～350μｍが好ましい。正極塗工液の塗布は、所
定の正極層形成領域にのみ行い、正極集電タブ接合領域には正極塗工液を塗布しない。所
定の正極層形成領域にのみ正極塗工液を塗布する方法としては、正極集電タブ接合領域に
対応する部分に切欠きを有するメタルマスクでマスキングした後、スクリーン印刷を用い
て正極塗工液を塗布する方法やダイコーターやドクターブレードを用いて塗布する方法が
挙げられる。これにより、正極層の形成と同時に、正極集電タブ接合領域を形成できる。
【００４０】
　正極集電タブ接合領域に正極集電タブの一端をオーバーラップさせ、他端を集電体から
引き出すように載置して、正極集電タブ接合領域と正極集電タブとを接合する。接合面積
は、0.15ｃｍ2～1.00ｃｍ2が好ましく、0.20ｃｍ2～0.25ｃｍ2がより好ましい。接合方法
としては、抵抗溶接、超音波溶接を適用することができる。接合後、正極集電タブの正極
集電タブ接合領域とのオーバーラップ部分（接合部分）は、集電体の面方向において正極
層に少なくとも２方向から支持される。そのため後の処理で加圧されても正極集電タブ接
合領域は破断しない。
【００４１】
　上記の作製方法は負極構造体にも適用できる。負極構造体を作製する場合は、負極活物
質と結着剤とをＮ’－メチルピロリドン等の極性溶媒に添加し、負極塗工液を調製し、負
極集電体の所定の領域に塗布して負極層と負極集電タブ接合領域とを形成する。その形成
方法は、正極電極構造体と同じである。
【００４２】
［電解質層作製工程］
　固体電解質を用いて固体電解質層を作製する場合、まず所定の固体電解質と結着剤とを
、キシレン、トルエン、エチルベンゼン等の芳香族炭化水素、ペンタン、ヘキサン、ヘプ
タン等の脂肪族炭化水素類等の非極性溶媒に添加して固体電解質塗工液を調製する。得ら
れた固体電解質塗工液を負極構造体の負極層形成面に塗布し、乾燥させて溶媒を除去する
ことで固体電解質層を作製できる。固体電解質層の厚みは、75μｍ～200μｍが好ましい
。
【００４３】
　電解質層の他の作製方法としては、フィルム上に直接形成して、乾燥後、剥離させて固
体電解質単独膜として作製してもよい。
【００４４】
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［組立工程］
　組立工程においては、正極構造体と、電解質層と負極構造体とで構成されるセルを所定
の外装体を用いて、正極集電タブの一部と負極集電タブの一部とを露出させた状態で囲繞
させる。囲繞方法の例としては袋状に成形した外装体に上記のセルを内包し、真空脱気後
開口部を熱圧着により密閉する。袋状の外装体の成型方法としては、シート状の外装体を
二つ折にして重なった端部を熱圧着してもよく、２枚のシート状の外装体を重ねて三辺の
端部を熱圧着してもよい。
【００４５】
　本発明に用いられるセルは突出部分がないため、セルを内包するために必要な外装体の
使用量を抑制できる。これによりリチウムイオン二次電池のエネルギー密度を向上させる
ことができる。また製造コストを低減できる。
【００４６】
　外装体内に囲繞させたセルは、加圧処理により、全ての構造を一体化させる。圧力条件
は、294～980ＭＰａが好ましく、490ＭＰａ～980ＭＰａがより好ましい。加圧時間は、30
秒～30分間が好ましく、5～10分間がより好ましい。本発明は、電極集電体タブ接合領域
が電極層形成領域により集電体の面方向に平行な方向において２方向以上から支持される
。そのため、上記の加圧条件で加圧しても電極集電タブ接合領域が破損しない。したがっ
て本発明は製造効率が良好である。加圧条件が上記の好ましい範囲の下限を外れる場合、
加圧を十分に行うことができず、粒子間の接合が十分得られない。そのため優れた電池特
性が得られない。また、上記の好ましい範囲の上限を外れる場合、更なる電極密度の向上
は得られない。また、設備の過剰スペックとなり設備コストがかかる。
【００４７】
　加圧手段としては、静水圧プレス機を用いることができる。静水圧処理を適用する場合
、セルおよび外装体に対し全方向から均等に加圧できるため、正極層および負極層の面積
差が小さな電極を用いてもエッジ部での短絡がなく、各電極層および固体電解質層の成分
を均質に高い圧力で圧密化できる。これにより、エネルギー密度を向上させることができ
る。本発明の電極集電タブ破断防止効果は、静水圧処理を行う場合に特に発揮される。
【００４８】
［実施例］
（負極構造体の作製）
　負極活物質としての黒鉛粉末（80℃で24時間真空乾燥したもの）と、結着剤として酸変
性ＰＶｄＦとを、96.5：3.5の質量％比で秤量した。上記の材料と適量のＮＭＰとを自転
公転ミキサに投入し、3000ｒｐｍで3分撹拌した後、1分脱泡処理することで、負極層塗工
液を作製した。
【００４９】
　負極集電体として12ｃｍ×18ｃｍ、厚さ12μｍの銅箔集電体を用意し、ブレードを用い
て銅箔集電体上に負極層塗工液を塗工した。0.8ｃｍ×1ｃｍの負極集電タブ接合領域を、
その一の端部が集電体の一の端部と重なる位置に形成できるように、塗工時には、切欠き
を有するマスクを集電体の面上に載置した。その結果、切欠き部分には負極塗工液は塗布
されなかった。銅箔集電体上の負極層塗工液の厚さ（ギャップ）は150μｍ前後であった
。
【００５０】
　負極層塗工液が塗工された負極集電体を、80℃に加熱された乾燥機内に収納し、20分乾
燥した。これにより負極集電体上に負極層と負極集電タブ接合領域とが形成された。負極
集電タブ接合領域は、集電体の負極層形成領域に３方向を支持された状態で形成された。
該負極集電体は、ロールギャップ10μｍのロールプレス機を用いて圧延した。負極集電タ
ブ接合領域には0.5ｃｍ×3ｃｍの負極集電タブを超音波溶接にて接合した。これにより負
極集電タブを接合させた負極構造体が作製された。得られた負極構造体の厚さは100μｍ
前後であった。負極集電タブの接合部分は、負極層に３方向から支持された状態であった
。圧延後の負極構造体は、さらに100℃で12時間真空加熱を行った。
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【００５１】
（正極構造体の作製）
　正極活物質としてのＬｉＮｉＣｏＡｌＯ2三元系粉末と、硫化物系固体電解質としてＬ
ｉ2Ｓ－Ｐ2Ｓ5（80：20モル％）を、正極層導電性物質（導電助剤）として気相成長炭素
繊維粉末とを60：35：5の質量％比で秤量し、遊星式ミキサを用いて混合した。
【００５２】
　この混合粉に、正極層結着剤としてのスチレン系熱可塑性エラストマーが溶解したキシ
レン溶液をスチレン系熱可塑性エラストマーが混合粉の総質量に対して1.0質量％となる
ように添加することで、１次混合液を調整した。さらに、この１次混合液に、粘度調整の
ための脱水キシレンを適量添加することで、２次混合液を生成した。さらに、混合粉の分
散性を向上させるために、直径5ｍｍのジルコニアボールを、空間、混合粉、ジルコニア
ボールがそれぞれ混練容器の全容積に対して１／３ずつを占めるように２次混合液に投入
した。これにより生成された３次混合液を遊星式ミキサに投入し、3000ｒｐｍで3分撹拌
することで、正極層塗工液を生成した。
【００５３】
　次いで、卓上スクリーン印刷機に正極集電体を載置した。正極集電体の面上に、0.6ｃ
ｍ×0.8ｃｍの正極集電タブ接合領域を、その一の端部が集電体の一の端部と重なる位置
に形成できるように、厚さ150μｍの切欠き構造を備えるメタルマスクを用いて、正極層
塗工液を正極集電体上に塗工した。その後、正極層塗工液が塗工させた正極集電体を40℃
のホットプレートで10分乾燥させた後、40℃で12時間真空乾燥させた。これにより、正極
層と正極集電タブ接合領域とを形成した。正極集電タブ接合領域は、集電体の正極層形成
領域に３方向を支持された状態で形成された。正極集電タブ接合領域には0.5ｃｍ×3ｃｍ
の正極集電タブを超音波溶接にて接合した。乾燥後の正極集電体、及び正極層の総厚さは
165μｍ前後であった。正極集電タブの接合部分は、正極層に３方向から支持された状態
であった。
【００５４】
（電解質層の形成）
　硫化物系固体電解質として、Ｌｉ2Ｓ－Ｐ2Ｓ5（80：20モル％）非晶質粉末に、スチレ
ン系熱可塑性エラストマー（電解質結着剤）のキシレン溶液を、スチレン系熱可塑性エラ
ストマーが固体電解質粉末の質量に対して１質量％となるように添加することで、１次混
合液を調整した。さらに、この１次混合液に、粘度調整のための脱水キシレンを適量添加
することで、２次混合液を生成した。さらに、混合粉の分散性を向上させるために、直径
5ｍｍのジルコニアボールを、空間、混合粉、ジルコニアボールがそれぞれ混練容器の全
容積に対して１／３ずつを占めるように２次混合液に投入した。これにより生成された３
次混合液を遊星式ミキサに投入し、3000ｒｐｍで3分撹拌することで、電解質層塗工液を
作製した。
【００５５】
　卓上スクリーン印刷機に負極構造体を載置し、厚み100μｍのメタルマスクを用いて電
解質層塗工液を負極構造体上に塗工した。メタルマスクには負極構造体形成時に用いたマ
スクと同じ位置に切欠きを有するものを用いた。その後、電解質層塗工液が塗工されたシ
ートを40℃のホットプレートで10分乾燥させた後、40℃で12時間真空乾燥させた。これに
より、負極構造体上に電解質層を形成した。乾燥後の電解質層の厚さは130μｍ前後であ
った。
【００５６】
（組立工程）
　負極構造体および電解質層と正極構造体とをそれぞれトムソン刃で打ちぬき、負極構造
体および電解質層と正極構造体とを重ねて、袋状のアルミニウムラミネートフィルムに入
れ、真空脱気した後ヒートシールを行いパックした。その後、静水圧プレス機を用いて49
0MPaで10分間加圧して貼り合わせ、図１（ｂ）に示される構造を備える実施例のリチウム
イオン二次電池を作製した。上記構造において電極タブの接合部について、静水圧処理後



(10) JP 6307262 B2 2018.4.4

10

20

30

40

50

、目視で正極集電タブ接合領域と負極集電タブ接合領域の破断の有無を確認したが、破断
は認められなかった。
【００５７】
［比較例］
　実施例と同じ原料で、切欠きのないメタルマスクを用いて正極層と負極層と固体電解質
層とを形成し、電極集電体に電極集電タブを接合させた正極構造体と負極構造体とを作製
し、さらに固体電解質層とを作製した。正極構造体と負極構造体とは、図２（ｂ）に示さ
れるような構造を備え、電極集電体と電極集電タブとの接合領域は電極層形成領域から突
出し、電極集電タブ接合領域は、電極集電体の電極層形成領域に１方向から支持された状
態であった。
【００５８】
　上記の正極層と固体電解質層と負極層とを積層させて外装体で囲繞させた。その後、静
水圧プレス機を用いて490MPaで10分間加圧した。しかし、加圧時に電極集電タブ接合領域
が正極と負極と共に破断した。そのため、破断した電極集電タブを再溶接し、リチウムイ
オン二次電池を作製し、比較例とした。
【００５９】
　実施例と比較例において外装体の重量と体積を測定すると共に、エネルギー密度を下記
の方法で測定し、比較例を100として実施例の測定値を評価した。評価結果を表１に記載
した。
［エネルギー密度の測定方法］
　放電容量と平均放電電圧を従来公知の方法で測定すると共に、電池重量と電池体積とを
測定した。上記の測定値に基づいてエネルギー密度を算出した。表１に記載するように、
本発明の実施例の重量エネルギー密度は、173wh/kgであり、体積エネルギー密度は343wh/
Lであった。なお実施例と同様の方法で作製した本発明の他の例では、重量エネルギー密
度は175wh/kgであった。
【００６０】
【表１】

【００６１】
　本発明は、静水圧加圧処理による電極集電タブ接合領域の破損を防止できる。そのため
従来不可欠であった再溶接工程が不要であり、生産効率を向上できる。また表１に示され
るように、本発明は、従来のリチウムイオン二次電池と比較して外装体の重量と体積とが
軽減された。その結果、重量エネルギー密度と体積エネルギー密度とが向上できる。
【符号の説明】
【００６２】
１００、２００　電極構造体
１０１、２０１　電極層
１０２（１０３）、２０２（２０３）　電極タブ接合領域（電極集電体）
１０４、２０４　電極集電タブ
１０５　２０５　シーラント
１０６、２０６　外装体
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