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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　粒子状重合体と、ポリエーテル変性ポリジメチルシロキサンと、水とを含み、
　前記粒子状重合体１００質量部当たり、前記ポリエーテル変性ポリジメチルシロキサン
を０．０１質量部以上０．１９質量部以下含む、二次電池負極用バインダー組成物。
【請求項２】
　カルボジイミド基を有する架橋剤をさらに含む、請求項１に記載の二次電池負極用バイ
ンダー組成物。
【請求項３】
　負極活物質と、粒子状重合体と、ポリエーテル変性ポリジメチルシロキサンと、水とを
含み、
　前記粒子状重合体１００質量部当たり、前記ポリエーテル変性ポリジメチルシロキサン
を０．０１質量部以上０．１９質量部以下含む、二次電池負極用スラリー組成物。
【請求項４】
　カルボジイミド基を有する架橋剤をさらに含む、請求項３に記載の二次電池負極用スラ
リー組成物。
【請求項５】
　請求項３または４に記載の二次電池負極用スラリー組成物を用いて得られる負極合材層
を有する、二次電池用負極。
【請求項６】
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　正極、負極、セパレータおよび電解液を備え、
　前記負極が、請求項５に記載の二次電池用負極である、二次電池。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、二次電池用バインダー組成物、二次電池電極用スラリー組成物、二次電池用
電極および二次電池に関するものである。
【背景技術】
【０００２】
　リチウムイオン二次電池などの二次電池は、小型で軽量、かつ、エネルギー密度が高く
、さらに繰り返し充放電が可能という特性があり、幅広い用途に使用されている。そのた
め、近年では、二次電池の更なる高性能化を目的として、電極などの電池部材の改良が検
討されている。
【０００３】
　ここで、リチウムイオン二次電池などの二次電池用の電極は、通常、集電体と、集電体
上に形成された電極合材層とを備えている。そして、電極合材層は、例えば、電極活物質
と、結着材を含むバインダー組成物などとを分散媒に分散させてなるスラリー組成物を集
電体上に塗布し、乾燥させることにより形成される。
【０００４】
　そこで、近年では、二次電池の更なる性能向上を達成すべく、電極合材層の形成に用い
られるバインダー組成物の改良が試みられている。具体的には、バインダー組成物の組成
を工夫することにより、電極活物質などの電極合材層を構成する成分同士の結着性および
電極合材層と集電体との結着性を高めたり、二次電池の電気的特性（例えば、サイクル特
性、低温出力特性など。以下同様。）を向上させたりすることが提案されている。
【０００５】
　より具体的には、例えば特許文献１では、不飽和カルボン酸類の重合性単量体と、（メ
タ）アクリルアミドとを含む単量体群を重合して得られる水溶性樹脂と、有機粒子とを含
むアクリル系水分散体をバインダー組成物として用いることにより、極板の密着性を高め
、かつ、二次電池のサイクル特性を向上させることが提案されている。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００６】
【特許文献１】特開２０１２－１５１１０８号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００７】
　しかし、二次電池の更なる高性能化の観点からは、二次電池用電極および二次電池には
、各種性能の更なる向上が求められている。そのため、上記従来の技術には、二次電池用
電極および二次電池の性能をさらに向上させるという点において、未だ改善の余地があっ
た。
【０００８】
　そこで、本発明は、二次電池用電極および二次電池の性能をさらに向上させることがで
きる二次電池用バインダー組成物を提供することを目的とする。
　また、本発明は、二次電池用電極および二次電池の性能をさらに向上させることができ
る二次電池電極用スラリー組成物を提供することを目的とする。
　さらに、本発明は、ピール強度などの性能に優れ、かつ、二次電池の性能をさらに向上
させることができる二次電池用電極を提供することを目的とする。
　そして、本発明は、電気的特性などの性能に優れる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】
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【０００９】
　本発明者らは、上記課題を解決することを目的として鋭意検討を行った。そして、本発
明者らは、結着剤として粒子状重合体を含むバインダー組成物および電極用スラリー組成
物について、少量のポリエーテル変性ポリジメチルシロキサンを特定の割合で添加するこ
とにより、それらの組成物を用いて形成した電極のピール強度や電池の電気的特性を優れ
たものとすることができることを見出し、本発明を完成させた。
【００１０】
　即ち、この発明は、上記課題を有利に解決することを目的とするものであり、本発明の
二次電池用バインダー組成物は、粒子状重合体と、ポリエーテル変性ポリジメチルシロキ
サンと、水とを含み、前記粒子状重合体１００質量部当たり、前記ポリエーテル変性ポリ
ジメチルシロキサンを０．０１質量部以上０．１９質量部以下含むことを特徴とする。こ
のように、ポリエーテル変性ポリジメチルシロキサンを、粒子状重合体の量に対する割合
が特定の範囲内となるように添加すれば、バインダー組成物を用いて二次電池用電極およ
び二次電池を作製した際に、ピール強度に優れる二次電池用電極および優れた電気的特性
を有する二次電池が得られる。
【００１１】
　ここで、本発明の二次電池用バインダー組成物は、カルボジイミド基を有する架橋剤を
さらに含んでいてもよい。上記架橋剤をさらに含有させれば、二次電池用電極および二次
電池の性能をさらに向上させ得るからである。
【００１２】
　また、この発明は、上記課題を有利に解決することを目的とするものであり、本発明の
二次電池電極用スラリー組成物は、電極活物質と、粒子状重合体と、ポリエーテル変性ポ
リジメチルシロキサンと、水とを含み、前記粒子状重合体１００質量部当たり、前記ポリ
エーテル変性ポリジメチルシロキサンを０．０１質量部以上０．１９質量部以下含むこと
を特徴とする。このように、ポリエーテル変性ポリジメチルシロキサンを、粒子状重合体
の量に対する割合が特定の範囲内となるように添加すれば、スラリー組成物を用いて二次
電池用電極および二次電池を作製した際に、ピール強度に優れる二次電池用電極および優
れた電気的特性を有する二次電池が得られる。
【００１３】
　ここで、本発明の二次電池電極用スラリー組成物は、カルボジイミド基を有する架橋剤
をさらに含んでいてもよい。上記架橋剤をさらに含有させれば、二次電池用電極および二
次電池の性能をさらに向上させ得るからである。
【００１４】
　また、この発明は、上記課題を有利に解決することを目的とするものであり、本発明の
二次電池用電極は、上述した二次電池電極用スラリー組成物の何れかを用いて得られる電
極合材層を有することを特徴とする。このように、上述した二次電池電極用スラリー組成
物を用いて電極合材層を形成すれば、電極のピール強度を優れたものとすることができる
。また当該電極合材層を備える二次電池用電極を使用すれば、優れた電気的特性を有する
二次電池が得られる。
【００１５】
　さらに、この発明は、上記課題を有利に解決することを目的とするものであり、本発明
の二次電池は、正極、負極、セパレータおよび電解液を備え、前記正極および前記負極の
少なくとも一方が、上述した二次電池用電極であることを特徴とする。このように、正極
および負極の少なくとも一方を上述した二次電池用電極で構成すれば、優れた電気的特性
を有する二次電池が得られる。
【発明の効果】
【００１６】
　本発明によれば、二次電池用電極および二次電池の性能をさらに向上させることができ
る二次電池用バインダー組成物が得られる。
　また、本発明によれば、二次電池用電極および二次電池の性能をさらに向上させること
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ができる二次電池電極用スラリー組成物が得られる。
　さらに、本発明によれば、ピール強度などの性能に優れ、かつ、二次電池の性能をさら
に向上させることができる二次電池用電極が得られる。
　そして、本発明によれば、電気的特性などの性能に優れる二次電池が得られる。
【発明を実施するための形態】
【００１７】
　以下、本発明の実施形態について詳細に説明する。
　ここで、本発明の二次電池用バインダー組成物は、二次電池電極用スラリー組成物を調
製する際に用いることができる。そして、本発明の二次電池電極用スラリー組成物は、二
次電池の電極を形成する際に用いることができる。さらに、本発明の二次電池は、本発明
の二次電池用電極を用いたことを特徴とする。なお、本発明の二次電池用バインダー組成
物は、多孔膜用スラリー組成物を調製する際にも用いることができる。
【００１８】
（二次電池用バインダー組成物）
　本発明の二次電池用バインダー組成物は、水系媒体を分散媒とした水系バインダー組成
物であり、粒子状重合体と、ポリエーテル変性ポリジメチルシロキサンと、水とを含む。
そして、本発明の二次電池用バインダー組成物は、粒子状重合体１００質量部当たり、ポ
リエーテル変性ポリジメチルシロキサンを０．０１質量部以上０．１９質量部以下含むこ
とを特徴とする。
【００１９】
＜粒子状重合体＞
　粒子状重合体は、本発明の二次電池用バインダー組成物と電極活物質とを含む二次電池
電極用スラリー組成物を用いて集電体上に電極合材層を形成することにより作製した二次
電池用電極において、電極合材層に含まれる成分が電極合材層から脱離しないように保持
しうる成分である。一般的に、電極合材層における粒子状重合体は、電解液に浸漬された
際に、電解液を吸収して膨潤しながらも粒子状の形状を維持し、電極活物質同士または電
極活物質と集電体とを結着させ、電極活物質が集電体から脱落するのを防ぐ。また、粒子
状重合体は、電極合材層に含まれる電極活物質以外の粒子をも結着し、電極合材層の強度
を維持する役割も果たしている。
【００２０】
　ここで、粒子状重合体としては、上述した性状を有し、かつ、分散媒としての水系媒体
中において粒子状態で存在する重合体であれば、任意の重合体を使用することができる。
粒子状重合体としては、特に限定されず、アクリル系重合体、共役ジエン系重合体を好適
に用いることができる。
　そして、粒子状重合体は、例えば、単量体と、重合開始剤などの添加剤と、重合溶媒と
を含む単量体組成物を重合して得られる。そして、通常、粒子状重合体は、単量体組成物
中に含まれていた単量体に由来する構造単位を当該単量体組成物中の各単量体の存在比率
と同様の比率で含有している。
【００２１】
［アクリル系重合体］
　ここで、粒子状重合体として好ましいアクリル系重合体について説明する。アクリル系
重合体とは、（メタ）アクリル酸エステル単量体由来の構造単位を含む重合体である。そ
してアクリル系重合体は、（メタ）アクリル酸エステル単量体と、任意に、カルボキシル
基含有単量体、α，β－不飽和ニトリル単量体、その他の単量体を含む単量体組成物を重
合して得られる。
　なお、本明細書において（メタ）アクリルとは、アクリルおよび／またはメタクリルを
意味する。
　以下、アクリル系重合体の調製に用いられる（メタ）アクリル酸エステル単量体、カル
ボキシル基含有単量体、α，β－不飽和ニトリル単量体、およびその他の単量体について
詳述する。
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【００２２】
－（メタ）アクリル酸エステル単量体－
　アクリル系重合体の調製に用いる（メタ）アクリル酸エステル単量体としては、メチル
アクリレート、エチルアクリレート、ｎ－プロピルアクリレート、イソプロピルアクリレ
ート、ｎ－ブチルアクリレート、ｔ－ブチルアクリレート、ペンチルアクリレート、ヘキ
シルアクリレート、ヘプチルアクリレート、オクチルアクリレート、２－エチルヘキシル
アクリレート等のアクリル酸アルキルエステル；メチルメタクリレート、エチルメタクリ
レート、ｎ－プロピルメタクリレート、イソプロピルメタクリレート、ｎ－ブチルメタク
リレート、ｔ－ブチルメタクリレート、ペンチルメタクリレート、ヘキシルメタクリレー
ト、ヘプチルメタクリレート、オクチルメタクリレート、２－エチルヘキシルメタクリレ
ート等のメタクリル酸アルキルエステルなどが挙げられる。これらは、１種類を単独で用
いてもよく、２種類以上を組み合わせて用いてもよい。これらの中でも、ｎ－ブチルアク
リレートおよび／またはｔ－ブチルアクリレートが好ましい。
　そして、アクリル系重合体の調製に用いる単量体組成物が含む単量体は、上述した（メ
タ）アクリル酸エステル単量体が占める割合が、８０質量％以上であることが好ましく、
９０質量％以上であることがより好ましく、９９．５質量％以下であることが好ましく、
９８質量％以下であることがより好ましい。
【００２３】
－カルボキシル基含有単量体－
　アクリル系重合体の調製に用いるカルボキシル基含有単量体としては、アクリル酸、メ
タクリル酸、エタクリル酸（２－エチルアクリル酸）、イタコン酸、マレイン酸、フマル
酸、シトラコン酸などのカルボン酸単量体；マレイン酸モノメチル、マレイン酸モノエチ
ル、マレイン酸モノ－ｎ－ブチル、フマル酸モノメチル、フマル酸モノエチル、フマル酸
モノ－ｎ－ブチルなどのブテンジオン酸モノアルキルエステル単量体；などのエチレン性
不飽和カルボン酸化合物が挙げられる。これらは、１種類を単独で用いてもよく、２種類
以上を組み合わせて用いてもよい。これらの中でも、メタクリル酸、アクリル酸、マレイ
ン酸、フマル酸、またはイタコン酸が好ましく、メタクリル酸が特に好ましい。
　そして、アクリル系重合体の調製に用いる単量体組成物が含む単量体は、上述したカル
ボキシル基含有単量体が占める割合が、０．５質量％以上であることが好ましく、１０質
量％以下であることが好ましく、５．０質量％以下であることがより好ましい。
【００２４】
－α，β－不飽和ニトリル単量体－
　アクリル系重合体の調製に用いるα，β－不飽和ニトリル単量体としては、アクリロニ
トリル、メタクリロニトリルが挙げられる。これらは、１種類を単独で用いてもよく、２
種類以上を組み合わせて用いてもよい。これらの中でも、アクリロニトリルが好ましい。
　そして、アクリル系重合体の調製に用いる単量体組成物が含む単量体は、上述したα，
β－不飽和ニトリル単量体が占める割合が、０．５質量％以上であることが好ましく、１
０質量％以下であることが好ましく、５．０質量％以下であることがより好ましい。
【００２５】
－その他の単量体－
　その他の単量体としては、上述した単量体と共重合可能な単量体が挙げられる。具体的
には、任意の単量体としては、アクリル酸－２－ヒドロキシエチル、アクリル酸－２－ヒ
ドロキシプロピル、メタクリル酸－２－ヒドロキシエチル、メタクリル酸－２－ヒドロキ
シプロピル等のヒドロキシル基含有単量体；アクリルアミド－２－メチルプロパンスルホ
ン酸等の硫酸エステル基含有単量体；アクリルアミド、メタクリルアミド等のアミド基含
有単量体；アリルグリシジルエーテル、アリル（メタ）アクリレート、Ｎ－メチロールア
クリルアミドなどの架橋性単量体（架橋可能な単量体）；スチレン、クロロスチレン、ビ
ニルトルエン、ｔ－ブチルスチレン、ビニル安息香酸メチル、ビニルナフタレン、クロロ
メチルスチレン、α－メチルスチレン、ジビニルベンゼン等のスチレン系単量体；エチレ
ン、プロピレン等のオレフィン類；ブタジエン、イソプレン等のジエン系単量体；塩化ビ
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ニル、塩化ビニリデン等のハロゲン原子含有単量体；酢酸ビニル、プロピオン酸ビニル、
酪酸ビニル、安息香酸ビニル等のビニルエステル類；メチルビニルエーテル、エチルビニ
ルエーテル、ブチルビエルエーテル等のビニルエーテル類；メチルビニルケトン、エチル
ビニルケトン、ブチルビニルケトン、ヘキシルビニルケトン、イソプロペニルビニルケト
ン等のビニルケトン類；Ｎ－ビニルピロリドン、ビニルピリジン、ビニルイミダゾール等
の複素環含有ビニル化合物；アミノエチルビニルエーテル、ジメチルアミノエチルビニル
エーテル等のアミノ基含有単量体；などが挙げられる。これらは、１種類を単独で用いて
もよく、２種類以上を組み合わせて用いてもよい。
　そして、アクリル系重合体の調製に用いる単量体組成物が含む単量体は、上述したその
他の単量体が占める割合が、０．５質量％以上５質量％以下であることが好ましい。
【００２６】
　アクリル系重合体の製造方法は特に限定はされず、上述した単量体を含む単量体組成物
を、例えば、溶液重合法、懸濁重合法、塊状重合法、乳化重合法などの方法で重合して得
られる。重合反応としては、イオン重合、ラジカル重合、リビングラジカル重合などの付
加重合を用いることができる。なお、アクリル系重合体の調製に用いる単量体組成物に含
まれる添加剤や重合溶媒は、特に限定されず、既知のものを使用することができる。
【００２７】
［共役ジエン系重合体］
　次に、粒子状重合体として好ましい共役ジエン系重合体について説明する。共役ジエン
系重合体とは、共役ジエン単量体由来の構造単位を含む重合体であり、それらの水素添加
物も含まれる。
　共役ジエン系重合体の具体例としては、ポリブタジエンやポリイソプレンなどの脂肪族
共役ジエン重合体；スチレン－ブタジエン系重合体（ＳＢＲ）などの芳香族ビニル・脂肪
族共役ジエン共重合体；アクリロニトリル－ブタジエン系重合体（ＮＢＲ）などのシアン
化ビニル－共役ジエン共重合体；水素化ＳＢＲ、水素化ＮＢＲ等が挙げられる。これらの
中でも、本発明のバインダー組成物を用いて形成される電極合材層と集電体の密着性を向
上させる観点からは、スチレン－ブタジエン系重合体（ＳＢＲ）などの芳香族ビニル・脂
肪族共役ジエン共重合体が好ましい。そして例えば芳香族ビニル・脂肪族共役ジエン共重
合体は、芳香族ビニル単量体、脂肪族共役ジエン単量体と、任意に、カルボキシル基含有
単量体、ヒドロキシル基含有単量体、その他の単量体を含む単量体組成物を重合して得ら
れる。
　以下、芳香族ビニル・脂肪族共役ジエン共重合体の調製に用いられる芳香族ビニル単量
体、脂肪族共役ジエン単量体、カルボキシル基含有単量体、ヒドロキシル基含有単量体、
およびその他の単量体について詳述する。
【００２８】
－芳香族ビニル単量体－
　芳香族ビニル・脂肪族共役ジエン共重合体の調製に用いる、芳香族ビニル単量体として
は、スチレン、α－メチルスチレン、ビニルトルエン、ジビニルベンゼンなどが挙げられ
る。これらは、１種類を単独で用いてもよく、２種類以上を組み合わせて用いてもよい。
これらの中でも、スチレンが好ましい。
　そして、芳香族ビニル・脂肪族共役ジエン共重合体の調製に用いる単量体組成物が含む
単量体は、上述した芳香族ビニル単量体が占める割合が、４０質量％以上であることが好
ましく、５０質量％以上であることがより好ましく、８０質量％以下であることが好まし
く、７０質量％以下であることがより好ましい。
【００２９】
－脂肪族共役ジエン単量体－
　芳香族ビニル・脂肪族共役ジエン共重合体の調製に用いる、脂肪族共役ジエン単量体と
しては、１，３－ブタジエン、２－メチル－１，３－ブタジエン、２，３－ジメチル－１
，３－ブタジエン、２－クロル－１，３－ブタジエン、置換直鎖共役ペンタジエン類、置
換および側鎖共役ヘキサジエン類などが挙げられる。これらは、１種類を単独で用いても
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よく、２種類以上を組み合わせて用いてもよい。これらの中でも、１，３－ブタジエンが
好ましい。
　そして、芳香族ビニル・脂肪族共役ジエン共重合体の調製に用いる単量体組成物が含む
単量体は、上述した脂肪族共役ジエン単量体が占める割合が、１０質量％以上であること
が好ましく、２５質量％以上であることがより好ましく、５０質量％以下であることが好
ましく、４０質量％以下であることがより好ましい。
【００３０】
－カルボキシル基含有単量体－
　芳香族ビニル・脂肪族共役ジエン共重合体の調製に用いる、カルボキシル基含有単量体
としては、アクリル系重合体と同様に上述したエチレン性不飽和カルボン酸化合物を用い
ることができる。これらは、１種類を単独で用いてもよく、２種類以上を組み合わせて用
いてもよい。これらの中でも、イタコン酸が好ましい。
　そして、芳香族ビニル・脂肪族共役ジエン共重合体の調製に用いる単量体組成物が含む
単量体は、上述したカルボキシル基含有単量体が占める割合が、０．５質量％以上である
ことが好ましく、１０質量％以下であることが好ましく、３．０質量％以下であることが
より好ましい。
【００３１】
－ヒドロキシル基含有単量体－
　芳香族ビニル・脂肪族共役ジエン共重合体の調製に用いる、ヒドロキシル基含有単量体
としては、２－ヒドロキシエチルアクリレート、２－ヒドロキシエチルメタクリレート、
ヒドロキシプロピルアクリレート、ヒドロキシプロピルメタクリレート、ヒドロキシブチ
ルアクリレート、ヒドロキシブチルメタクリレート、３－クロロ－２－ヒドロキシプロピ
ルメタクリレート、ジ－（エチレングリコール）マレエート、ジ－（エチレングリコール
）イタコネート、２－ヒドロキシエチルマレエート、ビス（２－ヒドロキシエチル）マレ
エート、２－ヒドロキシエチルメチルフマレートなどが挙げられる。これらは、１種類を
単独で用いてもよく、２種類以上を組み合わせて用いてもよい。これらの中でも、２－ヒ
ドロキシエチルアクリレートが好ましい。
　そして、芳香族ビニル・脂肪族共役ジエン共重合体の調製に用いる単量体組成物が含む
単量体は、上述したヒドロキシル基含有単量体が占める割合が、０．１質量％以上である
ことが好ましく、０．５質量％以上であることがより好ましく、１０質量％以下であるこ
とが好ましく、５．０質量％以下であることがより好ましい。
【００３２】
－その他の単量体－
　その他の単量体としては、上述した単量体と共重合可能な単量体が挙げられる。具体的
には、その他の単量体としては、上述のアクリル系重合体において、その他の単量体とし
て使用可能なものとして挙げたものから、芳香族ビニル単量体、脂肪族共役ジエン単量体
、ヒドロキシル基含有単量体に該当するものを除いたもの、並びに、α，β－不飽和ニト
リル単量体が使用可能である。これらその他の単量体は、１種類を単独で用いてもよく、
２種類以上を組み合わせて用いてもよい。
　そして、芳香族ビニル・脂肪族共役ジエン共重合体の調製に用いる単量体組成物が含む
単量体は、上述したその他の単量体が占める割合が、０．５質量％以上５質量％以下であ
ることが好ましい。
【００３３】
　芳香族ビニル・脂肪族共役ジエン共重合体などの共役ジエン系重合体の製造方法は特に
限定はされず、上述した単量体を含む単量体組成物を、例えば、溶液重合法、懸濁重合法
、塊状重合法、乳化重合法などの方法で重合して得られる。重合反応としては、イオン重
合、ラジカル重合、リビングラジカル重合などの付加重合を用いることができる。なお、
共役ジエン系重合体の調製に用いる単量体組成物に含まれる添加剤や重合溶媒は、特に限
定されず、既知のものを使用することができる。
【００３４】
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＜ポリエーテル変性ポリジメチルシロキサン＞
　本発明の二次電池用バインダー組成物は、粒子状重合体を含むバインダー組成物に対し
てポリエーテル変性ポリジメチルシロキサンを少量添加することで、このバインダー組成
物を用いて二次電池用電極および二次電池を作製した際に、ピール強度に優れる二次電池
用電極および優れた電気的特性を有する二次電池が得られるという新たな知見に基づいて
なされたものである。
　ここで、ポリエーテル変性ポリジメチルシロキサンは、シリコン系化合物の一種であり
、下記一般式（１）で表される化合物である。
【化１】

　上記（１）式中、Ｒ１は水素原子、アルキル基、カルボキシル基、ヒドロキシル基、ま
たはエーテル基を示し、Ｒ２は任意のポリエーテル基を示し、ｘおよびｙはそれぞれ任意
の正の整数を示す。
【００３５】
　なお、ポリエーテル変性ポリジメチルシロキサンの粘度は、０．１ｍＰａ・ｓ以上であ
ることが好ましく、１ｍＰａ・ｓ以上であることがより好ましく、１０ｍＰａ・ｓ以下で
あることが好ましく、５ｍＰａ・ｓ以下であることがより好ましく、２．５ｍＰａ・ｓ以
下であることがさらに好ましい。ポリエーテル変性ポリジメチルシロキサンの粘度を上記
範囲内とすれば、ピール強度および電気的特性をさらに向上させることができるからであ
る。ここで、本明細書において、「ポリエーテル変性ポリジメチルシロキサンの粘度」と
は、濃度２．０質量％のポリエーテル変性ポリジメチルシロキサン水溶液の粘度を指す。
　また、ポリエーテル変性ポリジメチルシロキサンの表面張力は、１０ｍＮ／ｍ以上であ
ることが好ましく、１５ｍＮ／ｍ以上であることがより好ましく、２０ｍＮ／ｍ以上であ
ることがさらに好ましく、４０ｍＮ／ｍ以下であることが好ましく、３０ｍＮ／ｍ以下で
あることがより好ましく、２４ｍＮ／ｍ以下であることがさらに好ましい。ポリエーテル
変性ポリジメチルシロキサンの表面張力を上記範囲内とすれば、ピール強度および電気的
特性をさらに向上させることができるからである。ここで、本明細書において、「ポリエ
ーテル変性ポリジメチルシロキサンの表面張力」とは、濃度１０．０質量％のポリエーテ
ル変性ポリジメチルシロキサン水溶液の表面張力を指す。
【００３６】
　ここで、上述したようなポリエーテル変性ポリジメチルシロキサンの具体例としては、
特に限定されることなく、ＢＹＫ－１７７０、ＢＹＫ－１７８５、ＢＹＫ－１６１０（い
ずれもビックケミー・ジャパン株式会社製）等が挙げられる。
【００３７】
　そして、本発明のバインダー組成物において、ポリエーテル変性ポリジメチルシロキサ
ンの配合量は、粒子状重合体１００質量部当たり、０．０１質量部以上であることが必要
であり、０．０２質量部以上であることが好ましく、０．０３質量部以上であることがよ
り好ましく、また、０．１９質量部以下であることが必要であり、０．１質量部以下であ
ることが好ましく、０．０８質量部以下であることがより好ましい。粒子状重合体１００
質量部当たりのポリエーテル変性ポリジメチルシロキサンの配合量を０．１９質量部以下
と少量にしなければ、電極のピール強度および二次電池の電気的特性を向上させることが
できない。一方で、粒子状重合体１００質量部当たりのポリエーテル変性ポリジメチルシ
ロキサンの配合量を０．０１質量部以上としなければ、ポリエーテル変性ポリジメチルシ
ロキサンの添加による効果が十分に得られない。
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【００３８】
＜カルボジイミド基を有する架橋剤＞
　ここで、本発明の二次電池用バインダー組成物は、カルボジイミド基を有する架橋剤を
さらに含んでいてもよい。特に、粒子状重合体として共役ジエン重合体を用いたバインダ
ー組成物にカルボジイミド基を有する架橋剤を添加した場合には、このバインダー組成物
を用いて二次電池用電極および二次電池を作製した際に、ピール強度および電極水抜け性
に優れる二次電池用電極および優れた電気的特性を有する二次電池が得られる。
【００３９】
　なお、カルボジイミド基を有する架橋剤は、上述の粒子状重合体と加熱などにより架橋
構造を形成すると推察される。具体的には、カルボジイミド基を有する架橋剤は、上述し
た粒子状重合体が有するカルボキシル基や水酸基などの官能基と反応して架橋構造を形成
すると推察される。そして、この架橋構造の形成により、粒子状重合体として共役ジエン
重合体を用いたバインダー組成物では、電極のピール強度および電極水抜け性、並びに、
二次電池の電気的特性が向上すると推察される。
【００４０】
　ここで、カルボジイミド基を有する架橋剤としては、分子中に一般式（２）：－Ｎ＝Ｃ
＝Ｎ－・・・（２）で表されるカルボジイミド基を有し、粒子状重合体間に架橋構造を形
成し得る架橋性化合物であれば特に限定されない。そして、このようなカルボジイミド基
を有する架橋剤としては、例えば、カルボジイミド基を２つ以上有する化合物、具体的に
は、一般式（３）：－Ｎ＝Ｃ＝Ｎ－Ｒ３・・・（３）（一般式（３）中、Ｒ３は２価の有
機基を示す。）で表される繰返し単位を有するポリカルボジイミドおよび／または変性ポ
リカルボジイミドが好適に挙げられる。なお、本明細書において変性ポリカルボジイミド
とは、ポリカルボジイミドに対して、後述する反応性化合物を反応させることによって得
られる樹脂をいう。
【００４１】
　なお、ポリカルボジイミドの合成法は特に限定されるものではないが、例えば、有機ポ
リイソシアネートを、イソシアネート基のカルボジイミド化反応を促進する触媒（以下「
カルボジイミド化触媒」という。）の存在下で反応させることにより、ポリカルボジイミ
ドを合成することができる。また、一般式（３）で表される繰り返し単位を有するポリカ
ルボジイミドは、有機ポリイソシアネートを反応させて得たオリゴマー（カルボジイミド
オリゴマー）と、当該オリゴマーと共重合可能な単量体とを共重合させることによっても
合成することができる。
　また、変性ポリカルボジイミドは、一般式（３）で表される繰返し単位を有するポリカ
ルボジイミドの少なくとも１種に、反応性化合物の少なくとも１種を、適当な触媒の存在
下あるいは不存在下で、適宜温度で反応（以下、「変性反応」という。）させることによ
って合成することができる。なお、反応性化合物としては、例えば特開２００５－４９３
７０号公報に記載のものが挙げられる。中でも、トリメリット酸無水物、ニコチン酸が好
ましい。
【００４２】
　そして、上述したようなカルボジイミド基を有する架橋剤は、水溶性であることが好ま
しい。なお、バインダー組成物が後述するような水溶性重合体を含む場合には、カルボジ
イミド基を有する架橋剤は、当該水溶性重合体間、および／または、水溶性重合体と粒子
状重合体との間にも架橋構造を形成し得る。
　このようなカルボジイミド基を有する架橋剤の具体例としては、特に限定されることな
く、ＳＶ－０２（日清紡ケミカル株式会社製）等が挙げられる。
【００４３】
　本発明のバインダー組成物において、カルボジイミド基を有する架橋剤の配合量は、粒
子状重合体１００質量部当たり、０．００１質量部以上であることが好ましく、０．５質
量部以上であることがより好ましく、３質量部以上であることがさらに好ましく、１００
質量部以下であることが好ましく、１０質量部以下であることがより好ましく、７質量部
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以下であることがさらに好ましい。カルボジイミド基を有する架橋剤の配合量が上記範囲
内であれば、適度な密度で架橋構造を形成し、電極および二次電池の性能を十分に向上さ
せることができる。
【００４４】
＜水溶性重合体＞
　ここで、本発明の二次電池用バインダー組成物は、水溶性重合体をさらに含むことが好
ましい。そして、水溶性重合体としては、その分子構造中に水酸基とカルボキシル基との
少なくとも一方を有し、かつ、水溶性の重合体として使用されうる化合物を用いることが
好ましい。水溶性重合体を含んだバインダー組成物を用いて調製したスラリー組成物は、
貯蔵安定性に優れ、また、集電体上などに塗布される際の作業性が良好となる。
　ここで本発明において重合体が「水溶性」であるとは、イオン交換水１００質量部当た
り水溶性重合体１質量部（固形分相当）を添加し攪拌して得られる混合物を、温度２０℃
以上７０℃以下の範囲内で、かつ、ｐＨ３以上１２以下（ｐＨ調整にはＮａＯＨ水溶液及
び／またはＨＣｌ水溶液を使用）の範囲内である条件のうち少なくとも一条件に調整し、
２５０メッシュのスクリーンを通過させた際に、スクリーンを通過せずにスクリーン上に
残る残渣の固形分の質量が、添加した重合体の固形分に対して５０質量％を超えないこと
をいう。なお、上記重合体と水との混合物が、静置した場合に二相に分離するエマルジョ
ン状態であっても、上記定義を満たせば、その重合体は水溶性であるとする。
【００４５】
　水溶性重合体としては、特に限定されないが、例えばカルボキシメチルセルロース、メ
チルセルロース、ヒドロキシプロピルメチルセルロース、ヒドロキシエチルメチルセルロ
ース、ポリビニルアルコール、ポリカルボン酸、これらの塩、などを用いることができる
。そして、ポリカルボン酸としては、ポリアクリル酸、ポリメタクリル酸、アルギン酸な
どが挙げられる。これら水溶性重合体は、１種類を単独で用いてもよく、２種類以上を任
意の比率で組み合わせて用いてもよい。そしてこれらの中でも、バインダー組成物を含む
スラリー組成物の、集電体上などに塗布する際の作業性を更に向上させる観点からは、水
溶性重合体としては、カルボキシメチルセルロース、ポリアクリル酸、またはこれらの塩
が好ましく、カルボキシメチルセルロースまたはその塩（以下「カルボキシメチルセルロ
ース（塩）」と略記することがある）がさらに好ましい。水溶性重合体としてカルボキシ
メチルセルロース（塩）を用いることで、ピール強度および電極水抜け性に優れた電極が
得られ、また、サイクル特性に優れた二次電池が得られる。
【００４６】
　本発明のバインダー組成物を用いて調製したスラリー組成物において、水溶性重合体の
配合量は、電極活物質１００質量部当たり、０．１質量部以上であることが好ましく、０
．２質量部以上であることがより好ましく、０．５質量部以上であることがさらに好まし
く、２０質量部以下であることが好ましく、１０質量部以下であることがより好ましく、
５質量部以下であることがさらに好ましい。水溶性重合体の配合量を上記の範囲内とする
ことにより、スラリー組成物の高せん段時における粘度を適度な大きさとして、スラリー
組成物を集電体上などに塗布する際の作業性を良好とすることができる。
【００４７】
＜その他の成分＞
　本発明のバインダー組成物は、上記成分の他に、導電助剤、補強材、レベリング剤、粘
度調整剤、電解液添加剤等の成分を含有していてもよい。これらは、電池反応に影響を及
ぼさないものであれば特に限られず、公知のもの、例えば国際公開第２０１２／１１５０
９６号に記載のものを使用することができる。また、これらの成分は、１種類を単独で用
いてもよく、２種類以上を任意の比率で組み合わせて用いてもよい。
【００４８】
＜二次電池用バインダー組成物の調製＞
　本発明のバインダー組成物は、上記各成分を分散媒としての水系媒体中に分散させるこ
とにより調製することができる。具体的には、ボールミル、サンドミル、ビーズミル、顔
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料分散機、超音波分散機、ホモジナイザー、プラネタリーミキサー、フィルミックスなど
の混合機を用いて上記各成分と水系媒体とを混合することにより、バインダー組成物を調
製することができる。
　なお、粒子状重合体は、水系溶媒中で単量体組成物を重合して調製した場合には、水分
散体の状態でそのまま混合することができる。また、粒子状重合体を水分散体の状態で混
合する場合には、水分散体中の水を上記水系媒体として使用してもよい。
【００４９】
（二次電池電極用スラリー組成物）
　本発明の二次電池電極用スラリー組成物は、電極活物質と、粒子状重合体と、ポリエー
テル変性ポリジメチルシロキサンと、水とを含む。そして、本発明の二次電池電極用スラ
リー組成物は、ポリエーテル変性ポリジメチルシロキサンを、粒子状重合体１００質量部
当たり、０．０１質量部以上０．１９質量部以下含むことを特徴とする。
　ここで、本発明の二次電池電極用スラリー組成物に含まれる粒子状重合体、ポリエーテ
ル変性ポリジメチルシロキサン、および水は、それぞれ上述した本発明の二次電池用バイ
ンダー組成物に含まれるものと同じ成分であり、それら各成分の好適な存在比は、バイン
ダー組成物中の各成分の好適な存在比と同じである。従って、本発明の二次電池電極用ス
ラリー組成物は、本発明の二次電池用バインダー組成物を用いて調整することもできる。
　そして、本発明の二次電池電極用スラリー組成物は、本発明のバインダー組成物と同じ
成分を同じ配合割合で使用しているので、このスラリー組成物を用いて電極合材層を形成
すれば、二次電池用バインダー組成物に関して説明したのと同様に、電極のピール強度を
優れたものとすることができる。また、当該電極合材層を備える二次電池用電極を使用す
れば、優れた電気的特性を有する二次電池が得られる。
【００５０】
＜電極活物質＞
　電極活物質は、二次電池の電極（正極、負極）において電子の受け渡しをする物質であ
る。以下、リチウムイオン二次電池の電極において使用する電極活物質（正極活物質、負
極活物質）を例に挙げて説明する。
【００５１】
［正極活物質］
　本発明のスラリー組成物に配合する正極活物質としては、特に限定されることなく、既
知の正極活物質を用いることができる。
　具体的には、正極活物質としては、遷移金属を含有する化合物、例えば、遷移金属酸化
物、遷移金属硫化物、リチウムと遷移金属との複合金属酸化物などを用いることができる
。なお、遷移金属としては、例えば、Ｔｉ、Ｖ、Ｃｒ、Ｍｎ、Ｆｅ、Ｃｏ、Ｎｉ、Ｃｕ、
Ｍｏ等が挙げられる。
【００５２】
　ここで、遷移金属酸化物としては、例えばＭｎＯ、ＭｎＯ２、Ｖ２Ｏ５、Ｖ６Ｏ１３、
ＴｉＯ２、Ｃｕ２Ｖ２Ｏ３、非晶質Ｖ２Ｏ－Ｐ２Ｏ５、非晶質ＭｏＯ３、非晶質Ｖ２Ｏ５

、非晶質Ｖ６Ｏ１３等が挙げられる。
　遷移金属硫化物としては、ＴｉＳ２、ＴｉＳ３、非晶質ＭｏＳ２、ＦｅＳなどが挙げら
れる。
　リチウムと遷移金属との複合金属酸化物としては、層状構造を有するリチウム含有複合
金属酸化物、スピネル型構造を有するリチウム含有複合金属酸化物、オリビン型構造を有
するリチウム含有複合金属酸化物などが挙げられる。
【００５３】
　層状構造を有するリチウム含有複合金属酸化物としては、例えば、リチウム含有コバル
ト酸化物（ＬｉＣｏＯ２）、リチウム含有ニッケル酸化物（ＬｉＮｉＯ２）、Ｃｏ－Ｎｉ
－Ｍｎのリチウム含有複合酸化物（Ｌｉ（Ｃｏ Ｍｎ Ｎｉ）Ｏ２）、Ｎｉ－Ｍｎ－Ａｌの
リチウム含有複合酸化物、Ｎｉ－Ｃｏ－Ａｌのリチウム含有複合酸化物、ＬｉＭａＯ２と
Ｌｉ２ＭｂＯ３との固溶体などが挙げられる。なお、Ｃｏ－Ｎｉ－Ｍｎのリチウム含有複
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合酸化物としては、Ｌｉ［Ｎｉ０．５Ｃｏ０．２Ｍｎ０．３］Ｏ２、Ｌｉ［Ｎｉ１／３Ｃ
ｏ１／３Ｍｎ１／３］Ｏ２などが挙げられる。また、ＬｉＭａＯ２とＬｉ２ＭｂＯ３との
固溶体としては、例えば、ｘＬｉＭａＯ２・（１－ｘ）Ｌｉ２ＭｂＯ３などが挙げられる
。ここで、ｘは０＜ｘ＜１を満たす数を表し、Ｍａは平均酸化状態が３＋である１種類以
上の遷移金属を表し、Ｍｂは平均酸化状態が４＋である１種類以上の遷移金属を表す。こ
のような固溶体としては、Ｌｉ［Ｎｉ０．１７Ｌｉ０．２Ｃｏ０．０７Ｍｎ０．５６］Ｏ

２などが挙げられる。
　なお、本明細書において、「平均酸化状態」とは、前記「１種類以上の遷移金属」の平
均の酸化状態を示し、遷移金属のモル量と原子価とから算出される。例えば、「１種類以
上の遷移金属」が、５０ｍｏｌ％のＮｉ２＋と５０ｍｏｌ％のＭｎ４＋から構成される場
合には、「１種類以上の遷移金属」の平均酸化状態は、（０．５）×（２＋）＋（０．５
）×（４＋）＝３＋となる。
【００５４】
　スピネル型構造を有するリチウム含有複合金属酸化物としては、例えば、マンガン酸リ
チウム（ＬｉＭｎ２Ｏ４）や、マンガン酸リチウム（ＬｉＭｎ２Ｏ４）のＭｎの一部を他
の遷移金属で置換した化合物が挙げられる。具体例としては、ＬｉＮｉ０．５Ｍｎ１．５

Ｏ４などのＬｉｓ［Ｍｎ２－ｔＭｃｔ］Ｏ４が挙げられる。ここで、Ｍｃは平均酸化状態
が４＋である１種類以上の遷移金属を表す。Ｍｃの具体例としては、Ｎｉ、Ｃｏ、Ｆｅ、
Ｃｕ、Ｃｒ等が挙げられる。また、ｔは０＜ｔ＜１を満たす数を表し、ｓは０≦ｓ≦１を
満たす数を表す。なお、正極活物質としては、Ｌｉ１＋ｘＭｎ２－ｘＯ４（０＜Ｘ＜２）
で表されるリチウム過剰のスピネル化合物なども用いることができる。
【００５５】
　オリビン型構造を有するリチウム含有複合金属酸化物としては、例えば、オリビン型リ
ン酸鉄リチウム（ＬｉＦｅＰＯ４）、オリビン型リン酸マンガンリチウム（ＬｉＭｎＰＯ

４）などのＬｉｙＭｄＰＯ４で表されるオリビン型リン酸リチウム化合物が挙げられる。
ここで、Ｍｄは平均酸化状態が３＋である１種類以上の遷移金属を表し、例えばＭｎ、Ｆ
ｅ、Ｃｏ等が挙げられる。また、ｙは０≦ｙ≦２を満たす数を表す。さらに、ＬｉｙＭｄ
ＰＯ４で表されるオリビン型リン酸リチウム化合物は、Ｍｄが他の金属で一部置換されて
いてもよい。置換しうる金属としては、例えば、Ｃｕ、Ｍｇ、Ｚｎ、Ｖ、Ｃａ、Ｓｒ、Ｂ
ａ、Ｔｉ、Ａｌ、Ｓｉ、ＢおよびＭｏなどが挙げられる。
【００５６】
［負極活物質］
　また、負極活物質としては、例えば、炭素系負極活物質、金属系負極活物質、およびこ
れらを組み合わせた負極活物質などが挙げられる。
【００５７】
　ここで、炭素系負極活物質とは、リチウムを挿入（「ドープ」ともいう。）可能な、炭
素を主骨格とする活物質をいい、炭素系負極活物質としては、例えば炭素質材料と黒鉛質
材料とが挙げられる。
【００５８】
　炭素質材料は、炭素前駆体を２０００℃以下で熱処理して炭素化させることによって得
られる、黒鉛化度の低い（即ち、結晶性の低い）材料である。なお、炭素化させる際の熱
処理温度の下限は特に限定されないが、例えば５００℃以上とすることができる。
　そして、炭素質材料としては、例えば、熱処理温度によって炭素の構造を容易に変える
易黒鉛性炭素や、ガラス状炭素に代表される非晶質構造に近い構造を持つ難黒鉛性炭素な
どが挙げられる。
　ここで、易黒鉛性炭素としては、例えば、石油または石炭から得られるタールピッチを
原料とした炭素材料が挙げられる。具体例を挙げると、コークス、メソカーボンマイクロ
ビーズ（ＭＣＭＢ）、メソフェーズピッチ系炭素繊維、熱分解気相成長炭素繊維などが挙
げられる。
　また、難黒鉛性炭素としては、例えば、フェノール樹脂焼成体、ポリアクリロニトリル
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系炭素繊維、擬等方性炭素、フルフリルアルコール樹脂焼成体（ＰＦＡ）、ハードカーボ
ンなどが挙げられる。
【００５９】
　黒鉛質材料は、易黒鉛性炭素を２０００℃以上で熱処理することによって得られる、黒
鉛に近い高い結晶性を有する材料である。なお、熱処理温度の上限は、特に限定されない
が、例えば５０００℃以下とすることができる。
　そして、黒鉛質材料としては、例えば、天然黒鉛、人造黒鉛などが挙げられる。
　ここで、人造黒鉛としては、例えば、易黒鉛性炭素を含んだ炭素を主に２８００℃以上
で熱処理した人造黒鉛、ＭＣＭＢを２０００℃以上で熱処理した黒鉛化ＭＣＭＢ、メソフ
ェーズピッチ系炭素繊維を２０００℃以上で熱処理した黒鉛化メソフェーズピッチ系炭素
繊維などが挙げられる。
【００６０】
　また、金属系負極活物質とは、金属を含む活物質であり、通常は、リチウムの挿入が可
能な元素を構造に含み、リチウムが挿入された場合の単位質量当たりの理論電気容量が５
００ｍＡｈ／ｇ以上である活物質をいう。金属系活物質としては、例えば、リチウム金属
、リチウム合金を形成し得る単体金属（例えば、Ａｇ、Ａｌ、Ｂａ、Ｂｉ、Ｃｕ、Ｇａ、
Ｇｅ、Ｉｎ、Ｎｉ、Ｐ、Ｐｂ、Ｓｂ、Ｓｉ、Ｓｎ、Ｓｒ、Ｚｎ、Ｔｉなど）およびその合
金、並びに、それらの酸化物、硫化物、窒化物、ケイ化物、炭化物、燐化物などが用いら
れる。これらの中でも、金属系負極活物質としては、ケイ素を含む活物質（シリコン系負
極活物質）が好ましい。シリコン系負極活物質を用いることにより、リチウムイオン二次
電池を高容量化することができるからである。
【００６１】
　シリコン系負極活物質としては、例えば、ケイ素（Ｓｉ）、ケイ素を含む合金、ＳｉＯ
、ＳｉＯｘ、Ｓｉ含有材料を導電性カーボンで被覆または複合化してなるＳｉ含有材料と
導電性カーボンとの複合化物などが挙げられる。なお、これらのシリコン系負極活物質は
、１種類を単独で用いてもよいし、２種類上を組み合わせて用いてもよい。
【００６２】
　ケイ素を含む合金としては、例えば、ケイ素と、アルミニウムと、鉄などの遷移金属と
を含み、さらにスズおよびイットリウム等の希土類元素を含む合金組成物が挙げられる。
【００６３】
　ＳｉＯｘは、ＳｉＯおよびＳｉＯ２の少なくとも一方と、Ｓｉとを含有する化合物であ
り、ｘは、通常、０．０１以上２未満である。そして、ＳｉＯｘは、例えば、一酸化ケイ
素（ＳｉＯ）の不均化反応を利用して形成することができる。具体的には、ＳｉＯｘは、
ＳｉＯを、任意にポリビニルアルコールなどのポリマーの存在下で熱処理し、ケイ素と二
酸化ケイ素とを生成させることにより、調製することができる。なお、熱処理は、ＳｉＯ
と、任意にポリマーとを粉砕混合した後、有機物ガス及び／又は蒸気を含む雰囲気下、９
００℃以上、好ましくは１０００℃以上の温度で行うことができる。
【００６４】
　Ｓｉ含有材料と導電性カーボンとの複合化物としては、例えば、ＳｉＯと、ポリビニル
アルコールなどのポリマーと、任意に炭素材料との粉砕混合物を、例えば有機物ガスおよ
び／または蒸気を含む雰囲気下で熱処理してなる化合物を挙げることができる。また、Ｓ
ｉＯの粒子に対して、有機物ガスなどを用いた化学的蒸着法によって表面をコーティング
する方法、ＳｉＯの粒子と黒鉛または人造黒鉛をメカノケミカル法によって複合粒子化（
造粒化）する方法などの公知の方法でも得ることができる。
【００６５】
＜粒子状重合体＞
　本発明の二次電池電極用スラリー組成物に配合する粒子状重合体としては、本発明の二
次電池用バインダー組成物に配合される粒子状重合体と同様のものを用いることができる
。
【００６６】
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　そして、本発明のスラリー組成物において、粒子状重合体の配合量は、電極活物質１０
０質量部当たり、０．１質量部以上であることが好ましく、０．２質量部以上であること
がより好ましく、０．５質量部以上であることがさらに好ましく、１０質量部以下である
ことが好ましく、５質量部以下であることがより好ましく、２．５質量部以下であること
がさらに好ましい。粒子状重合体の配合量を電極活物質１００質量部当たり０．１質量部
以上とすることにより、電極合材層を構成する成分同士および電極合材層と集電体とを良
好に結着させることができるからである。また、粒子状重合体の配合量を電極活物質１０
０質量部当たり１０質量部以下とすることにより、本発明のスラリー組成物を用いて作製
した二次電池用電極において粒子状重合体によりイオンの移動が阻害されるのを抑制し、
二次電池の内部抵抗を小さくできるからである。
【００６７】
＜ポリエーテル変性ポリジメチルシロキサン＞
　本発明の二次電池電極用スラリー組成物に配合するポリエーテル変性ポリジメチルシロ
キサンとしては、本発明の二次電池用バインダー組成物に配合されるポリエーテル変性ポ
リジメチルシロキサンと同様のものを用いることができる。
【００６８】
　そして、本発明のスラリー組成物においても、本発明のバインダー組成物と同様の理由
により、ポリエーテル変性ポリジメチルシロキサンの配合量は、粒子状重合体１００質量
部当たり、０．０１質量部以上０．１９質量部以下とする必要があり、０．０２質量部以
上であることが好ましく、０．０３質量部以上であることがより好ましく、また、０．１
質量部以下であることが好ましく、０．０８質量部以下であることがより好ましい。
【００６９】
＜カルボジイミド基を有する架橋剤＞
　ここで、本発明の二次電池電極用スラリー組成物は、カルボジイミド基を有する架橋剤
をさらに含むことが好ましい。特に、粒子状重合体として共役ジエン重合体を用いたスラ
リー組成物にカルボジイミド基を有する架橋剤を添加した場合には、このスラリー組成物
を用いて二次電池用電極および二次電池を作製した際に、ピール強度および電極水抜け性
に優れる二次電池用電極および優れた電気的特性を有する二次電池が得られる。
【００７０】
　ここで、本発明の二次電池電極用スラリー組成物に配合するカルボジイミド基を有する
架橋剤としては、本発明の二次電池用バインダー組成物に配合し得るカルボジイミド基を
有する架橋剤と同様のものを用いることができる。
【００７１】
　そして、本発明のスラリー組成物においても、本発明のバインダー組成物と同様の理由
により、ポリエーテル変性ポリジメチルシロキサンの配合量は、粒子状重合体１００質量
部当たり、０．００１質量部以上であることが好ましく、０．５質量部以上であることが
より好ましく、３質量部以上であることがさらに好ましく、１００質量部以下であること
が好ましく、１０質量部以下であることがより好ましく、７質量部以下であることがさら
に好ましい。
【００７２】
＜水溶性重合体＞
　また、本発明の二次電池電極用スラリー組成物は、水溶性重合体をさらに含むことが好
ましい。
【００７３】
　ここで、本発明の二次電池電極用スラリー組成物に配合する水溶性重合体としては、本
発明の二次電池用バインダー組成物に配合し得る水溶性重合体と同様のものを用いること
ができる。
【００７４】
　そして、本発明のスラリー組成物は、電極活物質１００質量部当たり、水溶性重合体を
好ましくは０．１質量部以上、より好ましくは０．２質量部以上、特に好ましくは０．５
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質量部以上含有し、好ましくは２０質量部以下、より好ましくは１０質量部以下、特に好
ましくは５質量部以下含有する。水溶性重合体の配合量を上記の範囲内とすることにより
、スラリー組成物の高せん段時における粘度を適度な大きさとして、スラリー組成物を集
電体上などに塗布する際の作業性を良好とすることができる。
【００７５】
＜その他の成分＞
　また、本発明のスラリー組成物は、上記成分の他に、導電助剤、補強材、レベリング剤
、粘度調整剤、電解液添加剤等の成分を含有していてもよい。これらは、電池反応に影響
を及ぼさないものであれば特に限られず、公知のもの、例えば国際公開第２０１２／１１
５０９６号に記載のものを使用することができる。また、これらの成分は、１種類を単独
で用いてもよく、２種類以上を任意の比率で組み合わせて用いてもよい。
【００７６】
＜二次電池電極用スラリー組成物の調製＞
　本発明のスラリー組成物は、上記各成分を分散媒としての水系媒体中に分散させること
により調製してもよいし、本発明のバインダー組成物を予め準備しておき、水系媒体の存
在下で、バインダー組成物と、電極活物質と、任意に、カルボジイミド基を有する架橋剤
、水溶性重合体およびその他の成分とを混合することにより調製してもよい。なお、カル
ボジイミド基を有する架橋剤、水溶性重合体およびその他の成分は、予めバインダー組成
物中に含有させておくこともできる。そして、カルボジイミド基を有する架橋剤は比較的
粘度の低いバインダー組成物の調製時に入れ、水溶性重合体およびその他の成分は比較的
粘度の高いスラリー組成物の調製段階で入れることが、混合容易性の観点から好ましい。
【００７７】
　ここで、混合は、ボールミル、サンドミル、ビーズミル、顔料分散機、らい潰機、超音
波分散機、ホモジナイザー、プラネタリーミキサー、フィルミックスなどの混合機を用い
て行うことができる。そして、混合は、通常、室温～８０℃の範囲で、１０分～数時間行
うことができる。
【００７８】
　なお、水系媒体としては、通常は水を用いるが、任意の化合物の水溶液や、少量の有機
媒体と水との混合溶液などを用いてもよい。なお、バインダー組成物を予め準備しておく
場合には、水系媒体として使用される水には、バインダー組成物が含有していた水も含ま
れ得る。
【００７９】
（二次電池用電極）
　本発明の二次電池電極用スラリー組成物（負極用スラリー組成物および正極用スラリー
組成物）は、二次電池用電極（負極および正極）の作製に用いることができる。
　ここで、本発明の二次電池用電極は、集電体と、集電体上に形成された電極合材層とを
備え、電極合材層には、少なくとも、電極活物質と、上述した粒子状重合体と、ポリエー
テル変性ポリジメチルシロキサンと、水とが含まれている。なお、電極合材層中に含まれ
ている各成分は、上記二次電池電極用スラリー組成物中に含まれていたものであり、それ
ら各成分の好適な存在比は、スラリー組成物中の各成分の好適な存在比と同じである。
　そして、本発明の二次電池用電極は、本発明の二次電池電極用スラリー組成物を使用し
ているので、電極のピール強度を優れたものとすることができる。また、本発明の二次電
池用電極を使用すれば、優れた電気的特性を有する二次電池が得られる。
【００８０】
＜二次電池用電極の作製方法＞
　なお、本発明の二次電池用電極は、例えば、上述した二次電池電極用スラリー組成物を
集電体上に塗布する工程（塗布工程）と、集電体上に塗布された二次電池電極用スラリー
組成物を乾燥して集電体上に電極合材層を形成する工程（乾燥工程）とを経て作製される
。
【００８１】
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［塗布工程］
　上記二次電池電極用スラリー組成物を集電体上に塗布する方法としては、特に限定され
ず公知の方法を用いることができる。具体的には、塗布方法としては、ドクターブレード
法、ディップ法、リバースロール法、ダイレクトロール法、グラビア法、エクストルージ
ョン法、ハケ塗り法などを用いることができる。この際、スラリー組成物を集電体の片面
だけに塗布してもよいし、両面に塗布してもよい。塗布後乾燥前の集電体上のスラリー膜
の厚みは、乾燥して得られる電極合材層の厚みに応じて適宜に設定しうる。
【００８２】
　ここで、スラリー組成物を塗布する集電体としては、電気導電性を有し、かつ、電気化
学的に耐久性のある材料が用いられる。具体的には、集電体としては、例えば、鉄、銅、
アルミニウム、ニッケル、ステンレス鋼、チタン、タンタル、金、白金などからなる集電
体を用い得る。中でも、負極に用いる集電体としては、銅箔が特に好ましい。また、正極
に用いる集電体としては、アルミニウム箔が特に好ましい。なお、前記の材料は、１種類
を単独で用いてもよく、２種類以上を任意の比率で組み合わせて用いてもよい。
【００８３】
［乾燥工程］
　集電体上のスラリー組成物を乾燥する方法としては、特に限定されず公知の方法を用い
ることができ、例えば温風、熱風、低湿風による乾燥、真空乾燥、赤外線や電子線などの
照射による乾燥法が挙げられる。このように集電体上の電極用スラリー組成物を乾燥する
ことで、集電体上に電極合材層を形成し、集電体と電極合材層とを備えるリチウムイオン
二次電池用電極を得ることができる。
【００８４】
　なお、乾燥工程の後、金型プレスまたはロールプレスなどを用い、電極合材層に加圧処
理を施してもよい。加圧処理により、電極合材層と集電体との密着性を向上させることが
できる。
　さらに、電極合材層が硬化性の重合体を含む場合は、電極合材層の形成後に前記重合体
を硬化させることが好ましい。
【００８５】
（二次電池）
　本発明の二次電池は、正極と、負極と、セパレータと、電解液とを備え、正極および負
極の少なくとも一方として、本発明の二次電池用電極を用いたものである。そして、本発
明の二次電池は、本発明の二次電池用電極を備えているので、優れた電気的特性を有する
。
　なお、以下では、一例として二次電池がリチウムイオン二次電池である場合について説
明するが、本発明は下記の一例に限定されるものではない。
【００８６】
＜電極＞
　上述のように、本発明の二次電池用電極が、正極および負極の少なくとも一方として用
いられる。即ち、リチウムイオン二次電池の正極が本発明の電極であり負極が他の既知の
負極であってもよく、リチウムイオン二次電池の負極が本発明の電極であり正極が他の既
知の正極であってもよく、そして、リチウムイオン二次電池の正極および負極の両方が本
発明の電極であってもよい。
【００８７】
＜セパレータ＞
　セパレータとしては、例えば特開２０１２－２０４３０３号公報に記載のものを用いる
ことができる。これらの中でも、セパレータ全体の膜厚を薄くすることができ、これによ
り、リチウムイオン二次電池内の電極活物質の比率を高くして体積あたりの容量を高くす
ることができるという点より、ポリオレフィン系の樹脂（ポリエチレン、ポリプロピレン
、ポリブテン、ポリ塩化ビニル）からなる微多孔膜が好ましい。
【００８８】
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＜電解液＞
　電解液としては、溶媒に電解質を溶解した電解液を用いることができる。
　ここで、溶媒としては、電解質を溶解可能な有機溶媒を用いることができる。具体的に
は、溶媒としては、エチレンカーボネート、プロピレンカーボネート、γ－ブチロラクト
ン等のアルキルカーボネート系溶媒に、２，５－ジメチルテトラヒドロフラン、テトラヒ
ドロフラン、ジエチルカーボネート、エチルメチルカーボネート、ジメチルカーボネート
、酢酸メチル、ジメトキシエタン、ジオキソラン、プロピオン酸メチル、ギ酸メチル等の
粘度調整溶媒を添加したものを用いることができる。
　電解質としては、リチウム塩を用いることができる。リチウム塩としては、例えば、特
開２０１２－２０４３０３号公報に記載のものを用いることができる。これらのリチウム
塩の中でも、有機溶媒に溶解しやすく、高い解離度を示すという点より、電解質としては
ＬｉＰＦ６、ＬｉＣｌＯ４、ＣＦ３ＳＯ３Ｌｉが好ましい。
【００８９】
＜二次電池の作製方法＞
　リチウムイオン二次電池は、例えば、正極と、負極とを、セパレータを介して重ね合わ
せ、これを必要に応じて電池形状に応じて巻く、折るなどして電池容器に入れ、電池容器
に電解液を注入して封口することにより作製することができる。リチウムイオン二次電池
の内部の圧力上昇、過充放電などの発生を防止するために、必要に応じて、ヒューズ、Ｐ
ＴＣ素子などの過電流防止素子、エキスパンドメタル、リード板などを設けてもよい。リ
チウムイオン二次電池の形状は、例えば、コイン型、ボタン型、シート型、円筒型、角形
、扁平型など、何れであってもよい。
【実施例】
【００９０】
　以下、本発明について実施例に基づき具体的に説明するが、本発明はこれら実施例に限
定されるものではない。なお、以下の説明において、量を表す「％」および「部」は、特
に断らない限り、質量基準である。
　実施例および比較例において、ポリエーテル変性ポリジメチルシロキサンの粘度および
表面張力、電極のピール強度および水抜け性、電極上へのリチウム析出量、並びに、二次
電池の低温出力特性およびサイクル特性は、それぞれ以下の方法を使用して評価した。
【００９１】
＜粘度＞
　ポリエーテル変性ポリジメチルシロキサンの粘度は、ポリエーテル変性ポリジメチルシ
ロキサンが固形分濃度２．０質量％となるようにイオン交換水を添加して調製し、２５℃
の環境下で、Ｂ型粘度計（東機産業株式会社製「ＲＢ－８０Ｌ」）のローターＮｏ．１を
用いて６０ｒｐｍで測定した。
【００９２】
＜表面張力＞
　ポリエーテル変性ポリジメチルシロキサンの表面張力は、ポリエーテル変性ポリジメチ
ルシロキサンが固形分濃度１０．０質量％となるようにイオン交換水を添加して調製し、
２５℃の環境下で、自動表面張力計（共和界面科学株式会社製「ＤＹ－３００」）を用い
、白金プレート法により測定した。
【００９３】
＜ピール強度＞
　作製したリチウムイオン二次電池用負極を長さ１００ｍｍ、幅１０ｍｍの長方形に切り
出して試験片とし、負極合材層を有する面を下にして負極合材層表面にセロハンテープ（
ＪＩＳ　Ｚ１５２２に規定されるもの）を貼り付け、集電体の一端を垂直方向に引張り速
度５０ｍｍ／分で引っ張って剥がしたときの応力を測定した（なお、セロハンテープは試
験台に固定されている）。測定を３回行い、その平均値を求めてこれをピール強度とし、
以下の基準により評価した。ピール強度の値が大きいほど、負極合材層と集電体の密着性
に優れることを示す。
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　Ａ：ピール強度が２０Ｎ／ｍ以上
　Ｂ：ピール強度が１５Ｎ／ｍ以上２０Ｎ／ｍ未満
　Ｃ：ピール強度が１０Ｎ／ｍ以上１５Ｎ／ｍ未満
　Ｄ：ピール強度が１０Ｎ／ｍ未満
【００９４】
＜電極水抜け性＞
　作製したリチウムイオン二次電池用負極から集電体部分を取り除いた電極合材層を、長
さ７０ｍｍ、幅４０ｍｍの長方形に切り出して試料とし、試料をカールフィッシャー法用
のサンプル瓶に入れ、露点温度－６０℃～－５０℃の環境下で１２時間放置し、続いて６
０℃、真空の環境下で１２時間放置した。その後、常圧に戻し、サンプル瓶の上部に蓋を
し、２００℃の環境下で、カールフィッシャー法により水分量を測定した。
【００９５】
＜リチウム析出量＞
　作製したリチウムイオン二次電池を、２５℃の環境下で２４時間静置させた後に、－１
５℃の環境下で、４．２Ｖ、１Ｃ、１時間の充電の操作を行った。その後、室温アルゴン
環境下で、負極を取り出し、リチウム金属が析出している面積の負極全面積に対する割合
（％）を測定し、以下の基準で評価した。リチウム金属が析出している面積が小さいほど
、低温受け入れ特性に優れていることを示す。
　Ａ：面積割合が０％以上１０％未満
　Ｂ：面積割合が１０％以上２０％未満
　Ｃ：面積割合が２０％以上３０％未満
　Ｄ：面積割合が３０％以上
【００９６】
＜低温出力特性＞
　作製したリチウムイオン二次電池を、２５℃の環境下で２４時間静置させた後に、２５
℃の環境下で、４．２Ｖ、０．１Ｃ、５時間の充電の操作を行い、その時の電圧Ｖ´０を
測定した。その後、－１５℃環境下で、２Ｃの放電レートにて放電の操作を行い、放電開
始２０秒後の電圧Ｖ´１を測定した。低温特性は、ΔＶ´＝Ｖ´０－Ｖ´１で示す電圧変
化にて以下の基準で評価した。電圧変化の値が小さいほど、低温出力特性に優れることを
示す。
　Ａ：ΔＶ´が０．８Ｖ未満
　Ｂ：ΔＶ´が０．８Ｖ以上０．９Ｖ未満
　Ｃ：ΔＶ´が０．９Ｖ以上１．０Ｖ未満
　Ｄ：ΔＶ´が１．０Ｖ以上
【００９７】
＜サイクル特性＞
　作製したリチウムイオン二次電池を、２５℃の環境下で２４時間静置させた後に、２５
℃の環境下で、４．２Ｖ、０．１Ｃの充電、３．０Ｖ、０．１Ｃの放電にて充放電の操作
を行い、初期容量Ｃ０を測定した。さらに、４５℃環境下で充放電の操作を繰り返し、１
００サイクル後の容量Ｃ２を測定した。高温サイクル特性は、ΔＣ＝（Ｃ２／Ｃ０）×１
００（％）で示す容量維持率にて以下の基準で評価した。容量維持率の値が高いほど、サ
イクル特性に優れ、寿命特性に優れることを示す。
　Ａ：ΔＣが９０％以上
　Ｂ：ΔＣが８０％以上９０％未満
　Ｃ：ΔＣが７０％以上８０％未満
　Ｄ：ΔＣが７０％未満
【００９８】
（実施例１）
＜粒子状重合体の調製＞
　攪拌機付き５ＭＰａ耐圧容器に、脂肪族共役ジエン単量体としての１，３－ブタジエン
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３３．０部、カルボキシル基含有単量体としてのイタコン酸１．０部、芳香族ビニル単量
体としてのスチレン６５．０部、ヒドロキシル基含有単量体としての２－ヒドロキシエチ
ルアクリレート１．０部、乳化剤としてのドデシルベンゼンスルホン酸ナトリウム０．４
部、イオン交換水１５０部および重合開始剤としての過硫酸カリウム０．５部を入れ、十
分に攪拌した後、７５℃に加温して重合を開始した。重合転化率が９６％になった時点で
冷却し、反応を停止して、粒子状重合体（ＳＢＲ）を含む混合物を得た。上記粒子状重合
体を含む混合物に、５％水酸化ナトリウム水溶液を添加して、ｐＨ８に調整した後、加熱
減圧蒸留によって未反応単量体の除去を行った。その後、３０℃以下まで冷却し、所望の
粒子状重合体を含む水分散液を得た。
【００９９】
＜ポリエーテル変性ポリジメチルシロキサンの用意＞
　ポリエーテル変性ポリジメチルシロキサンとして、ビックケミー・ジャパン株式会社製
「ＢＹＫ－１７７０」を用意した。そして、このポリエーテル変性ポリジメチルシロキサ
ンの粘度および表面張力を測定した。結果を表１に示す。
【０１００】
＜カルボジイミド基を有する架橋剤の用意＞
　カルボジイミド基を有する架橋剤として、日清紡ケミカル株式会社製「ＳＶ－０２」を
用意した。
【０１０１】
＜水溶性重合体の用意＞
水溶性重合体として、カルボキシメチルセルロースのナトリウム塩（以下、「ＣＭＣ－Ｎ
ａ」と略記することがある）を負極活物質１００部当たり１．０部配合した水溶液（日本
製紙株式会社製「ＭＡＣ－３５０ＨＣ」）を準備した。
【０１０２】
＜二次電池用バインダー組成物の調製＞
　容器に上記粒子状重合体（ＳＢＲ）を固形分相当で１００部、ジオクチルコハク酸ナト
リウム０．２５部を混合し、その後、イオン交換水を混合した。さらに、この混合物に対
し、上記カルボジイミド基を有する架橋剤５．０部及び上記ポリエーテル変性ポリジメチ
ルシロキサン０．０５部を添加し、固形分濃度３０％の二次電池用バインダー組成物を得
た。
【０１０３】
＜負極用スラリー組成物の調製＞
　ディスパー付きのプラネタリーミキサーに、負極活物質として比表面積５．５ｍ２／ｇ
の天然黒鉛（体積平均粒子径：１５．６μｍ）１００部、水溶性重合体としてのカルボキ
シメチルセルロースナトリウム塩（日本製紙株式会社製「ＭＡＣ－３５０ＨＣ」）の２％
水溶液を固形分相当で１．０部を投入し、イオン交換水で固形分濃度６０％に調整した後
、２５℃で６０分間混合した。次に、イオン交換水で固形分濃度５２％に調整した後、さ
らに２５℃で１５分間混合し混合液を得た。上記混合液に、上記二次電池用バインダー組
成物を固形分相当量で２．０部、及びイオン交換水を入れ、最終固形分濃度４８％となる
ように調整し、さらに１０分間混合した。これを減圧下で脱泡処理して流動性の良い負極
用スラリー組成物を得た。
【０１０４】
＜二次電池用負極の作製＞
　上記負極用スラリー組成物を、コンマコーター（登録商標）を用いて、集電体である厚
さ２０μｍの銅箔の上に、乾燥後の膜厚が１５０μｍ程度になるように塗布し、乾燥させ
た。この乾燥は、銅箔を０．５ｍ／分の速度で６０℃のオーブン内を２分間かけて搬送す
ることにより行った。その後、１２０℃にて２分間加熱処理してプレス前の負極原反を得
た。このプレス前の負極原反をロールプレスで圧延して、負極合材層の厚みが８０μｍの
プレス後の負極を得た。
　そして、得られた負極のピール強度および水抜け性を評価した。結果を表１に示す。
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【０１０５】
＜正極用スラリー組成物の調製＞
　正極活物質として体積平均粒子径１２μｍのＬｉＣｏＯ２を１００部、導電材としてア
セチレンブラック（電気化学工業株式会社製「ＨＳ－１００」）を２部、バインダーとし
てＰＶＤＦ（株式会社クレハ製、ポリフッ化ビニリデン、＃７２０８）を固形分相当で２
部と、Ｎ－メチルピロリドンとを混合し全固形分濃度が７０％となる量とした。これらを
プラネタリーミキサーにより混合し、正極用スラリー組成物を調製した。
【０１０６】
＜二次電池用正極の作製＞
　上記正極用スラリー組成物を、コンマコーターを用いて、集電体である厚さ２０μｍの
アルミ箔の上に、乾燥後の膜厚が１５０μｍ程度になるように塗布し、乾燥させた。この
乾燥は、銅箔を０．５ｍ／分の速度で６０℃のオーブン内を２分間かけて搬送することに
より行った。その後、１２０℃にて２分間加熱処理して、正極を得た。
【０１０７】
＜リチウムイオン二次電池の作製＞
　単層のポリプロピレン製セパレータ（セルガード２５００、セルガード社製）を、５ｃ
ｍ×５ｃｍの正方形に切り抜いた。また、電池の外装として、アルミ包材外装を用意した
。上記二次電池用正極を、４．６ｃｍ×４．６ｃｍの正方形に切り出し、集電体側の表面
がアルミ包材外装に接するように配置した。正極の正極合材層の面上に、上記正方形のセ
パレータを配置した。さらに、上記二次電池用負極を、５ｃｍ×５ｃｍの正方形に切り出
し、これをセパレータ上に、負極合材層側の表面がセパレータに向かい合うよう配置した
。電解液（溶媒：エチレンカーボネート／ジメチルカーボネート／ビニレンカーボネート
＝６８．５／３０／１．５（体積比）、電解質：濃度１ＭのＬｉＰＦ６）を空気が残らな
いように注入し、さらに、アルミ包材の開口を密封するために、１５０℃のヒートシール
をしてアルミ外装を閉口し、リチウムイオン二次電池を作製した。
　そして、得られたリチウムイオン二次電池について、リチウム析出量、低温出力特性お
よびサイクル特性を評価した。結果を表１に示す。
【０１０８】
（実施例２）
　ポリエーテル変性ポリジメチルシロキサンの添加量を、粒子状重合体１００部当たり０
．０３部とした以外は実施例１と同様にして二次電池用バインダー組成物、二次電池負極
用スラリー組成物、二次電池正極用スラリー組成物、二次電池用負極、二次電池用正極、
およびリチウムイオン二次電池を作製した。そして、実施例１と同様にして評価を行った
。結果を表１に示す。
【０１０９】
（実施例３）
　ポリエーテル変性ポリジメチルシロキサンの添加量を、粒子状重合体１００部当たり０
．０８部とした以外は実施例１と同様にして二次電池用バインダー組成物、二次電池負極
用スラリー組成物、二次電池正極用スラリー組成物、二次電池用負極、二次電池用正極、
およびリチウムイオン二次電池を作製した。そして、実施例１と同様にして評価を行った
。結果を表１に示す。
【０１１０】
（実施例４）
　カルボジイミド基を有する架橋剤を添加しなかった以外は実施例１と同様にして二次電
池用バインダー組成物、二次電池負極用スラリー組成物、二次電池正極用スラリー組成物
、二次電池用負極、二次電池用正極、およびリチウムイオン二次電池を作製した。そして
、実施例１と同様にして評価を行った。結果を表１に示す。
【０１１１】
（実施例５）
　カルボジイミド基を有する架橋剤の添加量を、粒子状重合体１００部当たり３．０部と
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した以外は実施例１と同様にして二次電池用バインダー組成物、二次電池負極用スラリー
組成物、二次電池正極用スラリー組成物、二次電池用負極、二次電池用正極、およびリチ
ウムイオン二次電池を作製した。そして、実施例１と同様にして評価を行った。結果を表
１に示す。
【０１１２】
（実施例６）
　カルボジイミド基を有する架橋剤の添加量を、粒子状重合体１００部当たり７．０部と
した以外は実施例１と同様にして二次電池用バインダー組成物、二次電池負極用スラリー
組成物、二次電池正極用スラリー組成物、二次電池用負極、二次電池用正極、およびリチ
ウムイオン二次電池を作製した。そして、実施例１と同様にして評価を行った。結果を表
１に示す。
【０１１３】
（実施例７）
　水溶性重合体として、カルボキシメチルセルロースナトリウム塩（ＭＡＣ－３５０ＨＣ
）に替えて酸含有共重合体（シグマアルドリッチ社製、ポリアクリル酸（重量平均分子量
＝約125万。以下、ＰＡＡと略記することがある。））を負極活物質１００部当たり１．
０部配合した以外は実施例１と同様にして二次電池用バインダー組成物、二次電池負極用
スラリー組成物、二次電池正極用スラリー組成物、二次電池用負極、二次電池用正極、お
よびリチウムイオン二次電池を作製した。そして、実施例１と同様にして評価を行った。
結果を表１に示す。
【０１１４】
（実施例８）
　撹拌機付き５ＭＰａ耐圧容器に、（メタ）アクリル酸エステル単量体としてのブチルア
クリレート９６．０部、カルボキシル基含有単量体としてのメタクリル酸２．０部、（メ
タ）アクリロニトリル単量体としてのアクリロニトリル２．０部、乳化剤としてのドデシ
ルベンゼンスルホン酸ナトリウム０．３部、イオン交換水１５０部、および重合開始剤と
しての過硫酸アンモニウム０．３部を入れ、十分に撹拌した後、７０℃に加温して重合を
開始した以外はＳＢＲと同様にして重合した粒子状重合体（アクリル系重合体）を固形分
相当で１．０部使用し、ポリエーテル変性ポリジメチルシロキサンとして、ビックケミー
・ジャパン株式会社製「ＢＹＫ－１７８５」を粒子状重合体１００部当たり０．０５部添
加した以外は実施例１と同様にして二次電池用バインダー組成物、二次電池負極用スラリ
ー組成物、二次電池正極用スラリー組成物、二次電池用負極、二次電池用正極、およびリ
チウムイオン二次電池を作製した。そして、実施例１と同様にして評価を行った。結果を
表１に示す。
【０１１５】
（実施例９）
水溶性重合体として、カルボキシメチルセルロースナトリウム塩（ＭＡＣ－３５０ＨＣ）
に替えて酸含有共重合体（シグマアルドリッチ社製、ポリアクリル酸（重量平均分子量＝
約125万））を負極活物質１００部当たり１．０部配合した以外は実施例８と同様にして
二次電池用バインダー組成物、二次電池負極用スラリー組成物、二次電池正極用スラリー
組成物、二次電池用負極、二次電池用正極、およびリチウムイオン二次電池を作製した。
そして、実施例１と同様にして評価を行った。結果を表１に示す。
【０１１６】
（実施例１０）
　カルボジイミド基を有する架橋剤を添加しなかった以外は実施例８と同様にして二次電
池用バインダー組成物、二次電池負極用スラリー組成物、二次電池正極用スラリー組成物
、二次電池用負極、二次電池用正極、およびリチウムイオン二次電池を作製した。そして
、実施例１と同様にして評価を行った。結果を表１に示す。
【０１１７】
（実施例１１）
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　カルボジイミド基を有する架橋剤を添加しなかった以外は実施例９と同様にして二次電
池用バインダー組成物、二次電池負極用スラリー組成物、二次電池正極用スラリー組成物
、二次電池用負極、二次電池用正極、およびリチウムイオン二次電池を作製した。そして
、実施例１と同様にして評価を行った。結果を表１に示す。
【０１１８】
（実施例１２）
　ポリエーテル変性ポリジメチルシロキサンとして、ビックケミー・ジャパン株式会社製
「ＢＹＫ－１６１０」を粒子状重合体１００部当たり０．０５部添加した以外は実施例１
と同様にして二次電池用バインダー組成物、二次電池負極用スラリー組成物、二次電池正
極用スラリー組成物、二次電池用負極、二次電池用正極、およびリチウムイオン二次電池
を作製した。そして、実施例１と同様にして評価を行った。結果を表１に示す。
【０１１９】
（比較例１）
　ポリエーテル変性ポリジメチルシロキサンを添加しなかった以外は実施例１と同様にし
て二次電池用バインダー組成物、二次電池負極用スラリー組成物、二次電池正極用スラリ
ー組成物、二次電池用負極、二次電池用正極、およびリチウムイオン二次電池を作製した
。そして、実施例１と同様にして評価を行った。結果を表１に示す。
【０１２０】
（比較例２）
　ポリエーテル変性ポリジメチルシロキサンの添加量を、粒子状重合体１００部当たり０
．２部とした以外は実施例１と同様にして二次電池用バインダー組成物、二次電池負極用
スラリー組成物、二次電池正極用スラリー組成物、二次電池用負極、二次電池用正極、お
よびリチウムイオン二次電池を作製した。そして、実施例１と同様にして評価を行った。
結果を表１に示す。
【０１２１】
（比較例３）
　ポリエーテル変性ポリジメチルシロキサンおよびカルボジイミド基を有する架橋剤を添
加しなかった以外は実施例１と同様にして二次電池用バインダー組成物、二次電池負極用
スラリー組成物、二次電池正極用スラリー組成物、二次電池用負極、二次電池用正極、お
よびリチウムイオン二次電池を作製した。そして、実施例１と同様にして評価を行った。
結果を表１に示す。
【０１２２】
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【表１】

【０１２３】
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　表１より、ポリエーテル変性ポリジメチルシロキサンを所定量添加した実施例１～１２
では、ピール強度および水抜け性に優れる電極が得られるとともに、低温出力特性、およ
びサイクル特性に優れ、かつ、負極のリチウム析出量を抑制することのできるリチウムイ
オン二次電池が得られることが分かる。
　特に、表１の実施例１および４～６より、粒子状重合体として共役ジエン系重合体を用
いた場合には、ポリエーテル変性ポリジメチルシロキサンに加えてカルボジイミド基を有
する架橋剤を所定量添加することにより、ピール強度および水抜け性により優れる電極が
得られるとともに、低温出力特性、およびサイクル特性により優れ、かつ、負極のリチウ
ム析出量をより抑制することのできるリチウムイオン二次電池が得られることが分かる。
　一方、表１より、ポリエーテル変性ポリジメチルシロキサンの添加量が所定の範囲から
外れた比較例２や、ポリエーテル変性ポリジメチルシロキサンを添加しない比較例１およ
び３では、ピール強度または水抜け性に優れる電極が得られず、低温出力特性および、サ
イクル特性に優れ、かつ、負極のリチウム析出量を抑制することのできるようなリチウム
イオン二次電池が得られないことが分かる。
　さらに、表１の実施例８～１１より、粒子状重合体としてアクリル系重合体を用いた場
合には、カルボジイミド基を有する架橋剤を添加しない方が、所定量添加する場合よりも
、サイクル特性に優れたリチウムイオン二次電池が得られることが分かる。
【産業上の利用可能性】
【０１２４】
　本発明によれば、二次電池用電極および二次電池の性能をさらに向上させることができ
る二次電池用バインダー組成物が得られる。
　また、本発明によれば、二次電池用電極および二次電池の性能をさらに向上させること
ができる二次電池電極用スラリー組成物が得られる。
　さらに、本発明によれば、ピール強度などの性能に優れ、二次電池の性能をさらに向上
させることができる二次電池用電極が得られる。
　そして、本発明によれば、電気的特性などの性能に優れる二次電池が得られる。
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